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ELOSZ0

1985-ben a Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség (NAU) részleges pénziigyi tdamogatasaval
atadtadk Magyarorszag elsé ciklotron gyorsitojat a Magyar Tudomanyos Akadémia
Atommagkutatd Intézetében (ATOMKI), Debrecenben. Mar a gyorsitd tervezési fazisaban
elébb TDK-skent majd az egyetemi tanulmanyaim befejezése utan TMB 6sztondijasként az
ujonnan megalakult Ciklotron Alkalmazasi Osztaly munkatérsa lettem, és ezzel megkezdddott
palyafutasom a toltottrészecske gyorsitok alkalmazésanak teriiletén. Még a ciklotron atadasat
megelozden, a felhasznaldi berendezések tervezésével és megépitésével parhuzamosan
alkalmam nyilt az ATOMKI meglévé VdG gyorsitojan kutatasokat folytatni toltottrészecske
bombazassal végezhetd analitikai vizsgalatok teriiletén. Az ott szerzett tapasztalatokat késobb
hasznositottam mas hasonld gyorsitokon valamint az Gjonnan Uzembe helyezett ciklotronon
folytatott munkaimban. Ennek kovetkeztében kutatasi palyafutasom is két jol elkiilonithetd
részbdl tevOodik 0Ossze. 1. A kisenergidji (max. 6 MV) elektrosztatikus toltdttrészecske
gyorsitokon végzett analitikai valamint anyagszerkezeti vizsgalatok, féként on-line detektalasi
technika alkalmazéasaval, valamint a 2. Nagyobb energiaju gyorsitokon végzett vizsgélatok
(max. 80 MeV), radioizotopok eldallitasara, magreakciok alapvetd tulajdonsidgainak/adatainak
meghatarozasara valamint ezen radioizotdépok alkalmazasara orvosi, ipari és egyéb konkrét
alkalmazasi célokra. A kutatasi tertileteim legfontosabb eszkdzei a részecskegyorsitok voltak,
amelyek kdzott volt az ATOMKI fentebb emlitett két gyorsitoja, valamint a kutatasi tertlet és
a vizsgalt energiatartomany kiszélesedésével kiilonbozé egylittmitkodések, Osztondijak és
palyazatok keretében frankfurti, brisszeli, leuveni, sendai (Japan), tokyoi gyorsitok is

felkerlltek a kisérletekben hasznalt gyorsitd laboratériumok listajara.
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1 BEVEZETES, A KUTATASOK HATTERE

1.1 TOLTOTTRESZECSKE GYORSITOK
A jelen fejezet célja a torténeti visszatekintés a dolgozat soran hasznélt gyorsitoberendezésekre

vonatkozoan, valamint miikodési elviik rovid attekintése. A részecskegyorsitok elektromos
toltéssel rendelkez6 leptonokat, hadronokat, atommagokat, ionokat, molekulakat gyorsitanak

fel elektromos tér segitségével. Az igy nyert energiara vonatkozo legegyszerlibb osszefiiggés:

— 1 2
Vxq= > mv (1)
Ahol a V a részecskék altal tapasztalt fesziiltsegkilonbség, g és m a részecskek egyedi toltése
és tomege, v pedig az elnyert sebesség. Az egyenlet jobb oldalan a gyorsitas hatasara
megszerzett energia all. A fenti egyenlet egy egylépéses linearis gyorsitora vonatkozik, mint
pl. az altalunk is hasznélt VVan de Graaff generatorok, és ahol a részecskéek még nem tesznek
szert relativisztikus sebességre. Az elsd ezen az elven alapuld gyorsitoberendezést J.D.
Cockroft és E.T.S. Walton készitette a cambridge-i Cavendish laboratériumban, 1930-ban [1].
Ez a gyorsitdé mar elérte az 500 kV-os feszliltséget. A kovetkez6 nagy 1épést R.J. Van de Graaff
tette a maiakkal majdnem teljesen megegyezd, késébb réla elnevezett Van de Graaff generator
megépitésével [2]. Ezutan kiilonboz6 kisérletek kovetkeztek, és a nagy fesziiltségkiilonbségek
miatti probléméak kikiszobolésére R. Widerde [3] felvetette a kisebb potencialkiilonbség
tobbszori alkalmazasanak lehetdségét, amely késobb a linac, a betatron és végiil a ciklotron
megalkotasahoz vezetett. E.O. Lawrence és munkatarsai épitették meg az els6 ciklotront 1932-
ben [4], amely azonban még csak 80 keV energiara tudott ionokat gyorsitani. Ezutan a
fejlesztés nem allt meg, 1932 elejére elérték az 1.22 MeV energiat 4 kV-os gyorsité fesziltség
mellett [5]. A manapsag hasznalatos VdG rendszerli gyorsitoknal a maximalis
terminalfeszlltség 15 MV-ot is eléri. Ez a folyamat vezetett hosszi évek alatt napjaink

nagyenergias gyorsitdihoz, amelyek azonban nem tartoznak a jelen értekezés témakaorébe.

1.1.1 ELEKTROSZTATIKUS GYORSITOK
Miikodési elviik alapjan az elektrosztatikus, vagy egyendramu gyorsitok korébe tartoznak azok

a ma mar hétkoznapi eszk6zok, mint a katdodsugarcsé vagy a rontgen-cs6. A jelen munkam
szempontjabol azonban a Van de Graaff generator elvén miikod6 gyorsitokrol szeretnék egy
Kicsit részletesebb attekintést adni [6]. Magyarorszagon Simonyi Karoly épitette az elsé Van
de Graaff generatort a Soproni Egyetemen [7]. A maximalis elérhetd energia
gyorsitoberendezésként vald alkalmazédsa esetén a gyorsitandd részecskék toltésétdl és a

létrehozott fesziiltségkiilonbsegtdl fiigg, mivel a részecskék az ionforras €s a céltargy (vagy az
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esetleges nyalabtranszport rendszer) kdzott csak egyszer futjak be a potencialkilonbséget. A
generatort elhagyo részecskék mozgasi energiaja ezért egyszeriien az (1) egyenlettel adhatod
meg. Az elsé Van de Graaff generatorok pozitiv ionforrassal rendelkeztek. A manapsag
gyakran hasznélatos “tandem” technoldgia, amely negativ ionforréssal és attoltéssel (ellentétes
toltésre) dolgozik, lehetdvé teszi a részecskék altal nyert energia kétszerezését ugyanolyan
terminal fesziiltség mellett. Az els6 tandem VdG az 50-es években épiilt. A legfontosabb
kdvetelményeket (megfeleld intenzitast ionforras, megfelelé vakuum a gyorsitocsében, atiitési

szilardsag a tartalyban) a mai technoldgia mar kdnnyen teljesiti.

sNagyfesz.
; terminal

Nyomastartaly

“lonforras
Toltés
leszedés
+
Szigetels____ |+ . Gyorsitécsd
szalag + —
+
+
+
Nulla fesz. |+
N
Feltdltés . ._+ = = ...Meghajté motor
Ta s W }
apegyseg =
i__l__ u ... Céltargy

1. &bra A Van de Graaff generator sematikus mitkodési rajza, [8] alapjan

1.1.2 CIKLIKUS GYORSITOK

A kisebb gyorsito fesziltség tobbszori befutasanak elvét alkalmazva Lawrence még az 1930-
as évek legelején megfogalmazta a ciklotron Gtletét. A centrifugalis erd és a merdleges
magneses tér mozgo toltésre hatd erejének pillanatnyi egyensulyabdl koévetkezik a ciklikus
gyorsitas alapegyenlete:

qB
~m )
ahol wa részecske korfrekvenciaja, g a toltése, m a tomege és B a merdleges magneses tér
indukcio vektora. A (2) egyenletbdl latszik, hogy a frekvencia nem fiigg a palya sugaratol.
Mivel ez a korfrekvencia v/r-ként is megadhatd (v a részecske sebessége, r a palyasugara), igy
lathato, hogy a novekvd sebességgel/energiaval a novekvd palyasugar tart egyensulyt. Ez a
torveny csak nem-relativisztikus reszecskék esetén érvényes. Relativisztikus tdmegnévekedés
esetén a (2) egyenletben szerepld ciklotronfrekvencia csokken. Erre az esetre kiilonb6z6

w

8
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technikai megoldasok szilettek. Az egyik eset a szinkrociklotron, amelynél a véaltakozé
gyorsito tér frekvenciajat csokkentik. Ennek a megoldasnak a hatranya, hogy egyidejiileg csak
egy részecskecsomag lehet a gyorsitod térben, ezaltal az elérhetd nyalabintenzitas rendkiviil
alacsony. Ezek a gyorsitok egy adott palyasugarral miikodnek. Egy masik lehetdség az izokron

D-alaku elektrédak
amelyek résében a
gyorsitas térténik

Ionforras felsé elektromagnes

Magneses
indukcid

Céltargy

@ alsé elektromagnes

Valtakozoé polaritasu elektromos tér

2. dbra A ciklotron sematikus rajza (http://atomic.lindahall.org/what-is-an-atom-smasher.html alapjan)

ciklotron, amelynél a részecskék minden korpalyat azonos id6 alatt futnak be, fliggetlenil a
palya sugaratol. Ezt a palyasikra merdleges magneses tér iddbeli vagy palyasugar szerinti
novelésével érhetik el. Az elsd ciklotron 6ta eltelt mintegy 85 év alatt szamos technikai
fejlesztést vezettek be az ionforras, a gyorsitd elektrodak, a magneses tér eldallitasa és
kialakitdsa valamint a vakuumtechnika teriiletén, ezaltal a kiilonb6zd ciklotronok napjainkra
az alapkutatds, alkalmazott kutatds valamint a gyorsitoberendezések alkalmazasanak
leggyakrabban alkalmazott gyorsité berendezéseivé valtak (2. abra) [9].

1.2 IONOK KOLCSONHATASA AZ ANYAGGAL

Amikor a kinetikus energiaval rendelkez6é toltott részecskék behatolnak az anyagba,
fokozatosan elvesztik mozgasi energidjukat az anyag elektronjaival valo rugalmatlan
iitkozésekben és foleg alacsonyabb energidkon az atommagokkal valo rugalmas titkozésekben
(3. abra). Az ion-atom kdélcsonhatas elméletének részletes targyalasa megtalalhato6 pl. Ziegler
és munkatarsai munkaiban [10]. Ezen szerz6k csoportja alkotta meg a SRIM (Stopping and
Range of lons in Matter)[11] programcsomagot, amely alkalmas a fékezOképesség és
hatotavolsag kiszamitasara szamos ion-anyag kombinacio esetén. Egy anyag fékezOképességét
(S, stopping power) az egységnyi anyagvastagsagban elszenvedett energiaveszteséggel adjuk
anyag fizikai tulajdonsagaitol fligg. A kiszamitasara hasznalt szamitogépes kodok (pl. a SRIM
aktualis verzioja) elég pontosan képesek megadni ennek értéket.


http://atomic.lindahall.org/what-is-an-atom-smasher.html
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3. dbra Az elektronok és az atommagok okozta fékez6képesség energiafliggése vasban

Az Ep energidval rendelkezd ionnyaldb R hatotavolsdgat a kovetkezd formulaval lehet
megadni:

Eg Eg
~ e dE1 !
R‘fs dE‘H‘ﬁ] dE 3)
0 0

Az R hat6tavolsag egy atlagos mélységet jelent az anyagban, ameddig a bombazo6 ionok be
tudnak hatolni a teljes energiajuk elvesztése kozben. A keverék anyagra vonatkozd
hatétavolsagot a Bragg-formula segitségével szamithatjuk ki:

LS

ahol R, - hat6tavolsag a keverékben (vegyulet, 6tvozet, stb.),
R; - hatétavolsag az i-edik elemben,
n; - az i-edik elem sulyaranya.

Az elektronokkal és az atommagokkal torténd fentebb leirt kdlcsonhatason kivil a bombazo
toltottrészecskék egy Kkis hanyada kodlcsonhatasba léphet az anyag atommagjaival
magreakciokat keltve, amely radioaktiv izotopok keletkezésére vezet.

1.3 MAGREAKCIOK

A tipikus magreakciot az A(a,b)B formulaval lehet jellemezni, ahol A a céltargyanyagot, a a
bombéazd részecskét, b a kimend konnyi részecskét és B a keletkezett 0j izotopot jeloli. A
bombézo6 ionok tdmegszama a mi gyakorlatunkban nem haladja meg a négyet, a keletkezd
leggyakoribb konnyii részecskék a proton, neutron, deuteron, triton, 3He és alfa-részecskék. A

10



dc 1392 17

keletkez6 B nehéz termék lehet, stabil vagy radioaktiv, radioaktivitas eseten lehet alap, vagy
gerjesztett allapotu, és tomegszamban a fentebb leirtak miatt nem helyezkedhet el tal messze a
céltargymagtdl. A radioaktiv termék kiilonboz6 részecske és elektromagneses sugarzasokat
bocséathat ki, amelyek megfelelé eszkozzel detektalhatok.

A magreakciok mechanizmusanak targyaldsahoz meg kell ismerkednink néhany fogalommal,
mint a hataskeresztmetszet, Q-érték, aktivitas.

Annak valoszinliségét, hogy egy bizonyos magreakcid végbemegy, ha a bombazo részecske
eléggé megkozeliti az atommagot, hataskeresztmetszetnek nevezziik és a gorog o betiivel
jeloljiik. Mértékegysége teriilet jellegli, és cm?-ben, vagy a specialis, csak erre a mennyiségre
bevezetett ,barn”-ban mérjik (1 cm? = 10%* barn). Nagysagat a reakcioban kibocsatott
részecskék és a bombazo részecskék és a bombazé nyalab altal lefedett atomok szorzatanak
hényadosa adja meg. Egy magreakcid Q-értékét a bemend részecskék (a,A) és a kimend
részecskék (b,B) tdmeg-energia kiilonbsége adja meg. A Q eldjelétdl fiiggden a reakciod lehet
exoerg(+) vagy endoerg(-). Azt az energia ertéket, amivel a bombazd részecskének
minimalisan rendelkeznie kell a magreakcio létrehozasahoz kiiszobenergianak nevezzik (Et),
és a Q-értékbol a —Q(ma+ma)/ma formulaval szamithato ki.

1.4 NUKLEARIS ANALITIKAI MODSZEREK

A toltottrészecske gyorsitok egyik legelterjedtebb alkalmazasi tertilete az analitikai modszerek
felhasznalasa olyan feladatok megoldasra, amelyre mas modszerek nem, vagy csak korlatozott
érzékenységgel, pontossaggal, stb. alkalmasak. Ezeket két jol elkiilonithetd csoportba
sorolhatjuk, nevezetesen a besugarzassal egyidejlileg torténd mérésen alapuld prompt
modszerekre és a besugarzds utdn hosszabb-rovidebb idével elvégezheté késleltetett
modszerekre. Ezen modszerek alkalmazhatdsaga az ionok és az anyag kdlcsonhatasan alapul.

1.4.1 PROMPT MODSZEREK

A prompt méddszerek az atomi héjak vagy az atommagok olyan gerjesztésén alapulnak, amely
gerjesztett allapot valamilyen részecske vagy sugarzas kibocsatasa mellett rovid 1d6 alatt
visszatér az alapallapotba. Ez az id6 olyan rovid, hogy a kibocsatott részecskét és/vagy
sugarzast még a besugarzassal egyidejiileg kell végezni. A gerjesztés és a Kibocsatas
természetétdl fliggden szamos modszer kiillonboztethetiink meg, amelyek koziil az altalunk is
hasznaltak kerllnek felsorolasra [12, 13]. Ezekre a modszerekre jellemzd, hogy altalaban
alacsony energiakon (< 5 MeV) végezhetdk, tehat beleesnek a kereskedelemben kaphaté VdG
gyorsitdk energiatartomanyaba.
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lonnyalab-analitikai médszerek
«  Al@bX)A-PIXE

, A@b)B
f NRA

b

a
A(a,a)A
RBS : A(a,by)B - PIGE

4. abra lonyaldb-analitikai mddszerek sematikus rajza

1.4.1.1 PIXE

A Kkisenergidju elektrosztatikus gyorsitokon nagyon elterjedt mddszer a PIXE (részecskével
keltett rontgenemisszio) (Id. 4. abra). Ebben az esetben a bombazé részecske a mintédban
talalhaté atomok héjelektronjait gerjeszti, amelyek a gerjesztett allapotokbol, tébbek kdzott,
karakterisztikus rontgensugarzas kibocsatasaval térnek vissza az alapéllapotukba ezt a
sugarzast detektaljuk, napjainkban tobbnyire Si(Li) félvezetd detektorokkal. A PIXE
modszerrel mérheté elemek tartomanya a natriummal kezdédik, vagy ultra vékony ablaku
detektor esetén akar a széntdl is [14], és kiesnek a nemesgazok, és a nehezebb elemek kozill az
aktinidak nagy része. A PIXE kisérleti elrendezés elég egyszeri, a 1ényeges kiilonbséget az
jelenti, hogy a PIXE mddszer esetén a detektor a vakuumkamran kivil is lehet, és egy vékony
kis abszorpcidju ablakon keresztll latja a mintat, bar gyakoribb a vakuumban elhelyezett
detektorral val6 hasznalat. Vékony vakuumra zaré ablakon keresztlil maga a bombéazé nyalab
is kihozhat6 az atmoszférikus térbe, amely esetben gyakorlatilag barmilyen méretli és formaja
targy is vizsgalhat6 a PIXE mddszerrel [15].

A PIXE spektrumok analitikai informaciova toérténd interpretacioja bonyolult, de manapsag
erre a modszer felhasznaloi altal készitett kész szoftvercsomagok is hozzaférhetéek [16-19].

A PIXE modszer eldnye, hogy roncsoldsmentes, ami lehetdveé teszi értékes miitargyak
vizsgalatat is, nem véletlen, hogy a parizsi Louvre muzeum sajat gyorsitoval és PIXE
apparatussal rendelkezik erre a célra [20]. Tovabbi eldnye, hogy a modszer sokelemes, azaz
egyszerre tobb elem jellemzOi hatarozhatok meg vele. FErzékenysége nagy, egyes
elemtartomanyokban a ppm érték alatti, az egyes mérési ciklusok nem haladjak meg a 10 percet
(gyors, olcsd). A késébb targyalandd RBS mddszerrel ellentétben, mivel nem toltott
részecskék, hanem rontgen sugarzas detektalasan alapul, levegdére kihozott nyaldbbal is
végezhetd. Hatranyai, a fentebb emlitett elemtartomany korlatok, valamint az érzékenység
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matrix és 0sszetétel fuggese, mivel a kénnyebb elemek K és a nehezebb elemek L vonalai
interferalhatnak, valamint ugyanez térténhet egymassal rendszdmban kozel all6 elemek Ko és
Kp vonalai kozott.

1.4.1.2 RBS

Az RBS (Rutherford Backscattering) mddszer nem véletlenil viseli Ernest Rutherford nevét.
Az 1910-es évek elejen H. Geiger és E. Marsden termeészetes forrasbol szarmazo alfa-
részecskekkel bombaztak fémfdlidkat és vizsgaltdk a szorodott részecskéket. Rutherford
javaslatara a visszaszorddott részecskéket kezdték vizsgalni, és az akkori atomelmélettel
ellentétesen, jelentds szdmu visszaszort részecskét észleltek. Ezek a kisérletek alapoztak meg
a rugalmas visszaszorason alapulé mddszereket [21]. Az RBS leirasara a klasszikus fizika
formalizmuséat hasznéljak, azaz egymassal nem-centralisan iitk6z6 golyok (azaz a sebességgel
rendelkezé bombazé ion és az allé celtargy atom) klasszikus mechanikdjat. Az energia- és
impulzusmegmaradas torvénye alapjan:

E1 = kEO (5)

ahol az Eo a bombazd részecske energiaja, E1 a visszaszort részecske energija és a k az
ugynevezett kinematikai faktor, ami a kovetkez6képpen szamithato ki:

2
. <m1 cos 8 + /m% — m2(sin 9)2) (6)
my + m,

ahol m1 és mz a bombazo részecske és a céltargy atom tomegei, @ pedig a visszaszoras szoge
laboratoriumi koordinata rendszerben. A szamlaloban levé el6jel ,,+7, ha my < m2 és “-“, ha
m1 > my. Annak valosziniisége, hogy a visszaszort részecske egy adott iranyba szorodik, a
differencialis hataskeresztmetszettel adhaté meg:

do  (Z1Z,e*)? 1 (7)
dQ 16E2 o\t
(sn9)

ahol E az tkdzési energia, Z1 és Z» pedig a bombazd részecske és a céltargy elem rendszama.
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Bombazo részecske

minta 0 szérasi szog
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AE, K(E,-AE,)-AE,

Részecskedetektor

5. dbra RBS mddszer sematikus rajza

Az RBS mddszer sematikus rajza az 5. abran lathato a feliiletr6l és a d mélységbdl visszaszort
bombazo részecskék kinematikajanak szemléltetésével.
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6. abra Tipikus RBS spektrum, dlom, cirkdnium, titdn-oxid szilicium hétlapon [21;

A 6. abran egy tipikus RBS spektrum lathato, amely szilicium hatlapra felvitt PbZrTiO3
rétegrol valo visszaszort részecskéket jeleniti meg. Az abrabdl lathatd, hogy mind az egyes
atomok mélységi eloszlasara, mind a mennyiségikre lehet kvantitativ informéciét levonni.
Tovabbi eldnyei, hogy roncsolasmentes vizsgalat végezhetd vele, a modszer abszolut, azaz
nem igényel kalibralt standard mintakat, nagy kiterjedésli mintdk is vizsgalhatok segitségével,
gyors mérési folyamat (< 10 perc), egyszer(i spektrum interpretacio kvantitativ mélységi és
mennyiségi informacio, konnyli elemek tartomanyaban is hasznalhatd. Hatranya a Kicsi
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lateralis felbontés, a kisebb érzékenység a konnyii elemekre és a korlatozott vizsgalati mélység
(az alkalmazott részecskétdl és energiatol fiigg, de altalaban < 1 pum).

1.4.1.3 NRA

A magreakcio analizis (NRA [22-24]) (Id. 4. dbra) az adott magreakcio gerjesztési fuggvényén
1évo keskeny rezonanciacsucsokat hasznélja ki kémiai elemek mennyiségi analizisére és
mélysegi eloszlasanak meghatarozasara. A keresett kémiai elemnek megfelelé részecskét és
bombé&zé energiat megvéalasztva magreakcid jon létre, amelynek eredményeképpen keletkezett
mag gerjesztett allapotba keriil, ami gyakorlatilag azonnal lebomlik ionizal6 sugarzas
kibocsatasa mellett. A bombazé energidnak nagyobbnak kell lenni, mint a rezonancia energia.
rezonancia energiat elérve létrejon a kivant magreakcid. Ez azt jelenti, hogy egy adott bombaz6
energidval egy jol meghatarozott, sziik mélységi tartomanyban hozhatunk létre magreakciot.
Az NRA modszer kdnnyt elemek mérésére alkalmaz nehéz matrixban. Kombinalva az RBS
modszerrel egymast kiegészitd informacio nyerhetd egyazon mintabol.

Jellemzd NRA reakcidk:

BN +H - 2C + a + y (Q = 4.965 MeV) reakci6 a hidrogén koncentréaciojanak és mélységi
eloszlasanak kimutatasara egyedili alkalmas modszer. Hasznalatdhoz °N gyorsitasara
alkalmas berendezés szlikseges. A reakcio séméaja a 7. bran lathatd.

£

16 ,
BN » 3 / (00
Y

karakterisztikus

(‘(‘] 4 _ (-SUgarzas
L (( \)))
kézbensé mag 5
bombazé képzidés \ C* 12C
részecske /(\‘
£5 — (53
' Iegerjeszt(")dé;

7. abra Az NRA madszer tipikus alkalmazasa hidrogén kimutatasara
Tovabbi jellemzé reakciok:

®He + D = o + p (Q = 18.353 MeV) a deutérium kimutatasara és mélységi eloszlasanak
méresere, tovabba egyéb elemek kimutatasara:

"Li(p,0)*He, ¥N(a,p)*’0, SLi(d,a)*He, 'B(p,a)®Be, >C(d,p)*3C, ®N(p,a)*?C, BO(p,a)**N,
stb.
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Egyes esetekben a kibocsatott konnyii részecskék, més esetekben a karakterisztikus gamma-
sugarzas detektalasaval torténik az analizis. Az NRA mddszer mennyiségi alkalmazésahoz,
valamint maganak a mérésnek a megtervezéséhez az adott  magreakcio
hataskeresztmetszetének ismerete sziikséges. Ezek kdzll sok megtalalhatd a fentebb is emlitett
NAU adatbazisban [25].

1.4.1.4 PIGE

A PIGE modszer, amelyet az NRA egy specialis, gamma-sugarzas detektalasan alapuld
esetének tekinthetlink (4. abra), a mintaanalizis és a mélysegi analizis szempontjabol a PIXE
kiegészitd modszeréiil is szolgalhat. Ennél a médszernél a bombazé ion elegendd energidval
rendelkezik ahhoz, hogy a taszitd Coulomb-potencialt legy6zve, a minta atommagjaival
keruljon kolcsonhatasba, ami magreakciok létrejottét eredmenyezi. Ennek eredményekeént
nagy energiaju, az atommag atmeneteire jellemz6 gamma-sugarzas és részecskék kibocsatasa
torténhet. A folyamat lejatszodhat sugarzasos befogassal (pl. 2’ Al(p,y)?Si), vagy rugalmatlan
szorassal (pl. 2’Al(p,p’y)?’Al) vagy atrendezédéses iitkozéssel (pl. 2’Al(p,ory)?*Mg). A PIGE
modszer esetén az atommag atmeneteire jellemz6 karakterisztikus gamma-sugarzas detektalasa
torténik és ezen informéacid felhasznalas kvalitativ és kvantitativ elemanalizisre. Ennek
megfeleléen a sugdrzas detektdlasdra tobbnyire nagyfelbontasu félvezetd detektorokat
hasznélnak, pl. HPGe, nagytisztasdgl germanium detektorokat. A gamma-sugarzéas nagyobb
athatol6 képessége miatt a detektort a vakuumban besugérzott minta esetén is lehet a
vakuumkamran kivul elhelyezni. A PIGE modszer esetében is lehetséges a kihozott nyaldbon
veégzett mérés. Mivel a PIGE mddszer kiilondsen az alacsony rendszdmu elemekre érzékeny,
mivel a Coulomb taszitas legy6zésének feltétele a bombazo részecske és a céltargy mag kozott
ezekre teljesil, ezért gyakran hasznaljak az RBS illetve PIXE mddszerkiegészitésére.
Erzékenysége (10 — 100 ppm) rosszabb, mint a PIXE médszeré és erésen valtozik a vizsgalando
elem rendszama fliggvenyében. A madszer szintén multielemes és roncsolasmentes [25].

A modszer segitségével abszolit mennyiségi informacid is nyerhetd a mért spektrumokbol,
ehhez azonban szilkség van a szoba joheté Osszes magreakcio hataskeresztmetszetére. Egy
mindenki 4ltal hozzaférheté adatbazis késziilt a Nemzetkdzi Atomenergia Ugyndkség
tdmogatasaval és fenntartasaval, a problémaban érdekelt laboratoriumok kozremiikodésével
[26]. A gyors mérés és egyszeriibb kiértékelés érdekében azonban ennél a modszernél is
gyakran hasznalnak standard mintdkat és az ismeretlen mintak mérési értékeit azokkal
hasonlitjak dssze.

1.4.2 KESLELTETETT MODSZEREK

Az eddig ismertetett modszerek alkalmazasa soran a keletkezd kimend részecske vagy sugarzas
detektalasara alkalmas eszkdzoknek jelen kell lenni a besugarzas helyén és idejében. Ez
egyrészt leegyszertsiti a folyamatot, mivel az aktivalas és az észlelés egyidében torténik,
masrészt hatranyt jelen viszont, hogy a detektorokat a sugarzasi térben kell miikodtetni, ezért
azok a mérés kozben csak tavolrol vezérelhetok, valamint a jelen levo aktivalo nyalab jelentGs
hatteret hozhat 1étre. Az eddig ismertetett modszereknél ez sziikségszerti, mivel a detektalni
kivant részecske vagy sugarzas csak az aktivalassal egyidében van jelen. Vannak azonban
olyan mddszerek, amikor az aktivalo nyaldb olyan magreakciot és u.n. radioizotépokat hoz
letre, amelyek még viszonylag hosszu ideig bocsatjak ki a detektalni kivant sugarzast vagy
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részecskeket [12]. Ezek kozil a leggyakrabban hasznalatosak a toltottrészecskével keltett
aktivacios analizis (CPAA) és a neutronaktivacios analizis (NAA).

1.4.2.1 CPAA

A CPAA modszer alkalmas mindazon elemek és mennyiségi eléforduldsok kimutatasara,
amelyekbdl az alkalmazott részecskegyorsitd energiatartomanyan beliill az alkalmazott
bombazo részecskével olyan magreakciot hozhatunk létre [27, 28], amelynek eredmenyeként

rrrrrr

keletkezik [29]. Ez az id6 masodperctdl a tobbéves iddig terjedhet.

Kimené részecskék (p,n,a,...)

8 Gamma sugarzas
e Radioaktiv izotép
AR IR
) ==q 4+ .
¢ &
A s
Al

Bombazé részecske Kozbensé mag

Céltargy atom ®

Detektéalhatd részecskék

06 B P s

8. dbra A toltottrészecske aktivacios analizis sematikus rajza

A 8. abréan az aktivacidé sémdja lathatd, miszerint a keletkezett radioaktiv mag bocsathat ki
magabdl részecskéket és gamma-sugarzast a bomlasa soran. Ezek detektalasa altalaban a
besugarzastol elkiilonitett helyen és idOben torténik, rendszerint egy alacsony hatterii
méréhelyen, ami jelentOsen javitja a modszer érzékenységét. Az aktivalas folyamatat a (8)
egyenlet irja le.

4= 5Q(1 — e *Mi)pasa,
- M(e/AU) (8)

Ahol az aktivitas értéke, A (Bq), o az adott magreakcié atlagos hataskeresztmetszet (cm?), Q a
bombazo nyaldb-aram (A), 4 a keletkez6 izotop bomlasi allandoja (1/s), ti a besugarzasi id6
(s), pa céltargy siiriisége (kg/m®), az a az stabil céltargy-izotop aranya, s a céltargy vastagsaga
(cm) (itt természetesen az a vastagsag értendd, amikor a bombazd részecske a maximalis

.........

a moltdmeg (g), e az elektromos egységtoltés (1.6 107*° C) és A, az Avogadro-szam (6 10%). A
(8) egyenlet a besugarzads megtervezéséhez és a mért aktivitasbol az adott atom(elem)
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mennyisegének meghatarozasahoz sziikséges. A radioaktiv minta aktivitdsdnak meghatarozasa
a gamma-sugarzas mérésébdl a (9) egyenlet szerint torténik.

~ AT t, ©)
el, (1 — e Atr)e=2tc ¢

Ahol az aktivitas értéke a besugarzas végére szamolva, A (Bq), ¢ a detektor hatasfoka a meért
gamma-energiara, 1, a mért sugarzas eldgazasi ardnya, T a mért gamma-energiahoz tartozé
csucs terilete, tr, ti, €s tc pedig a mérés futd ideje, €16 ideje és a besugarzas vége és a mérés
kezdete kozott eltel u.n. ,,hiitési id6”. A 9. abran egy jellemzé gamma-spektrum egy csucsra
vonatkoz6 magyarazata lathatd. A (9) egyenletben szereplé T csUcsterilet a teljes energiaju
csucs terllete a hattér levonasa utan.

itas

Intenz

L c
M
B .

Gamma-energia

9. dbra Tipikus gamma-spektrum egy cstcsra vonatkoz6 elemei: A: fotocsucs; B: Compton-
kontinuum; C: Compton-él; D: Compton-vélgy: E: visszaszo6rasi cslcs

Mivel a (9) egyenletben a hataskeresztmetszet szerepel, a hataskeresztmetszet pedig altaldban
az energia fliggvényében erdsen valtozhat, a o értékét vékony céltargy esetén a (10) egyenlettel
lehet megadni.

Fo (10)

Ahol AE azon Ax vastagsagii rétegnek megfeleld energiaveszteség, amelyen belil a
hataskeresztmetszet csak lassan valtozik, Eo a rétegbe belépd részecske kezdeti energiaja és
o(E) a hataskeresztmetszet energia szerinti fiiggvénye. Amennyiben ,,vastag” céltargyra
akarunk szamolni, az integrélast az s vastagsag szerint is el kell végezni a céltargy feliiletétol
az adott reakci6 kiiszobenergiajanak megfeleld értékig. Ez esetben a bevezetésre keriil az S(E)
fékezoképesség (stopping power) fiiggvény, ami az adott céltargy anyag €s bombazo részecske
parra jellemz6, és értéke tablazatokbol és mérési eredmenyeken alapuld numerikus
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kozelitésekbdl hatarozhatd meg. Ebben az esetben a (9) egyenlet a kovetkezé képpen fog
kinézni (aktivacids formula):

Eo
_ Q1 —e*)oaa, [ o(E) (11)
AT TNE | 5

Ahol Eo a kezdeti bombazo energia, Ewn pedig a vizsgalt reakcio kiszobenergigja vagy a
céltargyréteg vastagsaga, attol fliggéen, hogy melyik a kisebb. A fenti (8)(9)(10)(11)
egyenletek felhasznéaldsdval az aktivitast keltd izotopok darabszama vagy koncentracidja
meghatarozhatd.

Etn

A modszer nagy eldnye, hogy a vizsgalando elemtdl €s a matrixtol fliggden sok esetben a ppb
szinti (10° g/g) kimutathatosagi hatar is elérhetd a segitségével. Maga a mérés elvégzése
nagyobb energiaval rendelkezd részecske gyorsitd berendezést (pl. ciklotron) és ennek
kovetkeztében viszonylagosan hosszu id6t igényel, amelynek a koltsége is nagyobb, mint egy
kémiai analizisnek, vagy egy rontgenforrason alapul6d elem-analitikai mddszernek. Fontos
megemliteni, hogy a mddszer kis térfogatot és mélységet (bombazd részecskék behatolasi
mélysége) vizsgal, ennek kdvetkeztében viszont térbeli eloszlas vizsgalatara is alkalmas lehet.

1.4.2.2 NAA

A neutronaktivacids analizis (NAA) esetén neutronokkal valé6 bombéazassal hozzuk létre a
kivant magreakciét, de mind a modszer megvaldsitasa, mind a szamitasok lényegesen
kiillonboznek a CPAA mddszernél ismertetettektdl. Mivel a neutronok palyaja elektromégneses
térrel nem befolyasolhat6, és a neutron nyaldbok nem fdokuszalhatok, csak arnyékolhatok,
valamint athatold képességik is igen nagy, a besugarzandd céltargyak egész térfogatat
aktivalhatjuk velik, valamint igen nagyméretli targyak is aktivalhatok a segitségiikkel. A
neutronok leginkabb haszndlt forrasai a kisérleti reaktorok, ahol a kisérleti csatornakban
tobbnyire a nagy reakcid-keltési hataskeresztmetszetli termikus neutronokkal aktivaljak a
mintakat. Ez a modszer gyakorlatilag a neutronok parazita felhasznalasa, ami nem igényel
kiilon lefoglalando id6t, hanem a reaktor természetes lizeme kozben elvégezhet. A masik
gyakran hasznalt eszkoz a toltottrészecskével keltett magreakciok kimend konnyii részecskéit
(amikor is ezek neutronok) kihasznalé neutrongeneratorok, amelyek gyakorlatilag egy
toltottrécsecske forras, ami lehet természetes radioaktiv izotdp (Am-Be vagy Pu-Be
neutronforras) de tobbnyire inkdbb egy kis részecskegyorsitdt alkalmaznak ami egy nagy
neutron hozamd magreakcion (pl. D+ T - n+o En=141MeV,D+D —n+°3He Ep=
2.5 MeV, °Be(d,n), °Be(p,n)), keresztiil hozza létre a kivant neutronfluxust. Ezek a forrasok
gyors neutronokat vagy széles neutronspektrumot hoznak létre, amelyek szintén hasznalhatok
aktivacios célokra, valamint megfeleld moderator anyaggal termalizalhatok (lelassithatok).
Léteznek még fotonnal keltett valamint spallacios neutronforrasok, ezeket viszont léven u.n.
nagyberendezések, a neutronaktivacios analizis céljara nem hasznaljak.

Végezetiil egy Osszefoglald tablazatban az egyes modszerek jellemzdinek Osszehasonlitasa
lathato (1. tablazat):
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1. Tablazat Analitikai madszerek dsszehasonlitasa

Modszer | Erzékenység Vizsgalati Vizsgalati Felhasznalési Megjegyzés
tartoméany mélység terulet
PIXE 0.1-10 ppm Z>13 Feluleti Nyomelemanalizis, Besugarzas
elem és 10 — 50 um | eloszlas mérés vakuumban vagy
matrixfiiggd levegén,
Sokelemes,
roncsoldsmentes
PIGE ppm Az elemek | Fellleti Nyomelemanalizis Besugarzas
elem, izotdp és | tobbsége 10 - 1000 vékuumban vagy
matrixfiiggo um levegodn,
Sokelemes,
roncsoldsmentes
CPAA ppb-ppm Gyakorlatilag Feluleti Nyomelemanalizis, Besugarzas
elem és | minden elem 10 — 1000 | Més modszerek | vdkuumban vagy
matrixfiggé um hitelesitése levegén,
Sokelemes,
roncsolasmentes
NAA ppm Az elemek | Teljes Nyomelemanalizis, Besugarzas
elem és | tbbbsége térfogat térfogati levegén,
matrixfiiggd Sokelemes,
roncsolasmentes
RBS ppm Konnyt FelUleti Vastagsagmeérés, Besugarzas
elem és | matrixban nehéz | um meélységi eloszlas | vakuumban
matrixfiiggd elemek méres, elemanalizis | Roncsolasmentes,
Néhany elem
egyszerre
NRA ppm, elem, | Konnyli elemek | Fellleti Izotopérzékeny Besugarzas
izotop és | nehéz matrixban | 10 — 1000 | elemanalizis, vakuumban,
matrixfiiggd um mélységi eloszlas roncsoldsmentes

1.4.3 CHANNELING

A channeling vagy a magyar szaknyelvben kevésbé meghonosodott ,,csatornahatason” alapuld
modszer nem képez kilonallé csoportot, hanem gyakorlatilag valamennyi toltottrészecske
besugarzason alapulé mddszerrel egyitt hasznalhatd kristalyos anyagok szerkezetének és
Osszetetelének vizsgalatara [30].

10. dbra A csatornahatas (channeling) szemléltetése [30]
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A channeling jelenség azon alapul, hogy a toltéssel és sebességgel (energiaval) rendelkezd
bombazo6 részecskék, ha valamely f6 kristalytengellyel kis szoget bezaro iranyban érkeznek
(10. abra) a minta felletére, akkor képesek a kristalycsatornak elektrosztatikus tere altal a
kristalytengellyel kozel parhuzamos iranyba terelédni. A kristaly racspontjaiban ilé atomok
gyakorlatilag egyméas mogott, egymast takarva helyezkednek el, és az elektrosztatikus terelés
hataséra u.n. arnyékkup [31] keletkezik, azaz a bombaz6 nyalab nem latja a rdcsatomokat, csak
a koztiik levo csatornakat (11. dbra)[31]. Ennek kovetkeztében tokéletes szerkezetii kristaly
esetén a minta atomokkal valo iitk6zés valosziniisége drasztikusan csokken, ennek
kovetkeztében a bombazé részecskék behatolasi mélysége hasonloképpen nd. Ha a channeling
modszert barmely fentebb emlitett maodszerrel kombinaljuk akkor azok eredményét a
csatornahatas jelent6sen befolyasolja [32]. A modszer jelentdsége abban van, hogy a ,.tiszta”
csatornaba keriild szennyez6 atom, vagy a Kkristalyracsbdl kimozdult atom, vagy a
racspontokban 1il6, az eredeti Osszetételtdl eltéré méretli atom, vagy a racs sajat hibaja a
mérések eredményében jelentds eltérést okoz, amibdl az adott ,,idedlistol valo eltérésre”
mindségi és mennyiségi kovetkeztetéseket lehet levonni [33].

csatorna

Kristaly arnyékkup
racspont

Bombazd
nyalab

csatorna

arnyékkup

I

csatorna

11. &bra Az arnyékkup és a “csatornazott” ionok keletkezése kristalyracs besugarzasakor

A 11. 4brén lathatd parabola alak( burkolé paraméterei a kisérleti adatok ismeretében
kiszamithatok [34]. A channeling jelenséget leggyakrabban az RBS mddszerrel péarositjak
Ossze és a visszaszort atomok spektrumaban észlelt eltérések alapjan kovetkeztetnek a
kristalyracs idealistol valo eltérésére. A 12. abran az RBS spektrumok lathatok amorf anyag
(vagy a f6 kristalyirdnyoktol eltérd beallitas), idealis kristaly valamelyik {6 kristalyiranyban,
valamint a realisztikus, idealistol eltéré kristaly valamilyen szennyezdvel. ldedlis kristaly
esetén, ha a bombazo nyalab iranya valamilyen {6, alacsony Miller-indexii kristalyirannyal
kdzel megegyezik, akkor a visszaszorads hozama drasztikusan csokken, az eredeti random
irdnyban (vagy amorf anyagban) mert RBS-spektrumhoz képest. Ez alol kivétel az u.n. felileti
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csucs (12. abra), mivel a feliileti atomsorral az {itk6zés valdszinlisége nem valtozik. A 13. abran
lathaté a tipikus gorbe egy adott energidn mért visszaszorasi hozamra. A racsirannyal
parhuzamos beesés esetén érhetd el a minimalis hozam, amely jellemz6 a kristalyracs és a
bombézd részecske egylttesére. A gorbe félértékszélességét kritikus szognek nevezik a
szakirodalomban ((12) egyenlet).

|(22,2,e? 1
o= () w2

Ahol @a (12) egyenletben szerepl6 kritikus szog, € az egységtoltés, Z; és Z> a bombazo ion és
a target-atom (kristalyatom) rendszama, E a bombéazé energia és d a racséllando.

Amorf anyagban

i e g

szennyezett

Fellileti
csucs

/

Normalt hozam

Kristalyirdnyban

Visszaszort energia

12. abra Channeling-RBS spektrumok, amorf anyagban, idedlis kristaly és szennyezett kristaly esetén

Sz6ras az atomi lancokrol
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13.4bra A visszaszdrasi hozam szogeloszlasa egy adott energian
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A 13. abréan lathato minimum hozam is megadhat6 a kovetkezo képlettel [35]:

Xmin = Ndm(u? + a?) (13)

Ahol N az atomi sliriség, az Uz pedig a kivalasztott racsiranyra merdleges rezgési amplitado, a
pedig az u.n. arnyéekolasi tavolsag.

U, =+/x2 + y2 (14)

z 15
azmw%adﬁﬂ+zyﬁ& (15)
ahol ap a Bohr-sugar (5.292 10° m). Szemléletesen értelmezve ez egy hataskeresztmetszet
jellegli mennyiség, amely azt mutatja meg, hogy a csatornara meréleges rezgésben levé atomi
lanc mekkora részét blokkolja a csatornanak [36].

A 13. abréan lathatd, hogy az a szdgtartomany, amelyben a channeling jelenség észlelhetd,
minddssze néhany fokos, ezért ennek kimérésére nagypontossagu, tobb tengely mentén
valtoztathatd, az in-beam mérés miatt lehet6leg taviranyitott goniométer szilkséges. Egy ilyen
goniométer sematikus rajza lathatd a 14. abran, amely legalabb harom egymasra mer6leges
forgastengellyel és maximum 3 transzlacios mozgasi lehet6séggel rendelkezik. A gyakorlatban
a channeling beallitasokhoz altalaban elegend6 a két rotacios és egy-két transzlacidés mozgasi
lehetdség.

14. &bra Egy, a maximaslis szamu szabadségi fokkal rendelkez6 goniométer sematikus rajza.
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1.5 RADIOAKTIV I1ZOTOPOK ELOALLITASA TOLTOTTRESZECSKE

AKTIVACIOVAL

A radioaktiv izotopokat két nagy csoportra oszthatjuk, a természetes radioaktiv izotopok,
amelyek a 23U (aktinium sor), 228U (radium sor), 22’Np (nepttnium sor) és a 232Th (térium sor)
természetes izotopok bomléasabdl keletkeznek, valamint a mesterséges radioaktiv izotopok,
amelyek valamilyen, mestersegesen létrehozott magreakcid soran keletkeznek. A mesterséges
izotopok létrenozasaban szerepet jatsz6 magreakcio létrehozasahoz sziikséges energia tobbletet
bevihetjiik neutron vagy foton bombazassal, vagy toltottrészecske besugarzassal. Ebben az
esetben a (16) magreakcio jon létre:

A(a,b)B (16)

Ahol az A a céltargyatom, a a bombazé toltott részecske, b a kimené konnyt részecske, és B a
keletkezett izotop. A megfeleld céltargy elem, bombaz6 részecske €s energia megvalasztisaval
elméletileg barmely elem barmelyik izotopja eldallithato.

A technikai megvalositas gyorsitd berendezések felhasznalasaval torténik. A besugarzas
torténhet vakuumban és levegdre kihozott nyaldbon és a kivant mennyiségili radioaktiv izotop
eléallitasdhoz sziikséges 1d0 fiigg a célizotop felezési idejétdl, a felhasznalni kivant magreakcid
hataskeresztmetszetét6l, a rendelkezésre allé gyorsitd altal biztositani tudott energiatol és
intenzitastol. Ahhoz, hogy az adott radioaktiv izotop eldallithatdésagat vizsgaljuk, sziikségiink
van az adott izotop magfizikai adataira (felezési id0, elagazasi aranyok, stb.), és az eldallitasara
hasznalt magreakcio paramétereire (hataskeresztmetszet, kiiszobenergia, hozam, stb.). A mar
meghatarozott/megmért adatok kiilonbozd, interneten elérhetd adatbazisokban és konyvekben
vannak Osszegyljtve [37-44], amely adatbazisok korantsem teljesek, valamint a meglévo
adatok is tartalmaznak hibakat es eltéréseket.

1.6 MAGADATOK MEGHATAROZASA

A gyakorlati izotoptermeléshez sziikséges magadatok meghatarozasara, amely egyrészt mérést
jelent masrészt elméleti modelleken alapulé szamitasokat, kutatocsoportok jottek létre,
amelyek f6 feladatuknak tekintik a rendelkezésre all6 magadatok pontositasat és kritikai
értékelését, valamint a hianyzé adatok pdtlasat kisérleti merések vagy elméleti szamitasok
atjan. Ehhez tartozik természetesen a kisérleti és elméleti Uton nyert eredmények
Osszehasonlitasa, amely foként az elméleti modellek javitasat célozza, de szolgalhat a hibas
kisérleti értelmezések kisziirésére is. A magadatok meghatarozasanal két fo irdnyt
kilénboztethetink meg, kulon csoportok foglalkoznak az egyes atommagokra vonatkozd
bomléasi adatok meghatarozasara, és kulon csoportok foglalkoznak a magreakciok adatainak
meghatarozasaval. Ennek megfelelden ezek az adatok is kiilon adatbazisokban talalhatok meg.

1.7 RADIOIZOTOPOK GYAKORLATI FELHASZNALASA

A természetes és/vagy mesterséges radioizotdpok bomlasuk soran részecske vagy
elektromagneses sugarzast bocsatanak ki. Ezeket a sugarzasokat az orvostudomany, az ipar, a
mezOgazdasag és a kutatas sokféleképpen tudja felhasznalni. A bomlas soran kibocsatott
sugarzas szerint a radioizotopok lehetnek B~ vagy pozitron bomlok, bocsathatnak ki konnyi
toltott részecskéket (p,d,t,a, ...), neutronokat, vagy nagyobb 6sszetett reszecskéket, valamint
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elektromagneses sugarzast (rontgen, v). Ezeket a sugarzasokat hasznaljak fel a tudomany, az
orvostudomany, az ipar, a mezdgazdasag, stb. teriiletén nyomjelzésre, illetve a kozvetlen
hatasok kihasznalasara (pl. fert6tlenités, sejtpusztitas, mutaciok 1étrehozasa, stb.).

1.8 NYOMJELZES RADIOAKTIV IZOTOPOKKAL

A radioizotopok azon tulajdonsaga, hogy a bomlasuk soran kibocsatott sugarzas alapjan
megfeleld detektalasi eszkdzokkel nyomon kovethetdek, egy 0j eszkozt adott az alkalmazott
tudomany kezébe. Hevesy Gyorgy volt az els6, aki javasolta a radioizotopok ilyen célu
felhasznalasat [45]. Ennek egyik indoka volt, hogy egy elem radioaktiv izotopjai ugyanugy
viselkednek kémiailag és fizikailag, mint a stabil izotdpok, tehat ugyanugy vesznek részt a
fizikai kémiai folyamatokban, mint a stabil izotdpjaik. A nyomjelzésnél rendkivil fontos, hogy
mindenkor ismerjiik a nyomjelz6 forras paramétereit, ami ismét ravilagit a magfizikai adatok
pontos ismeretének fontossagara. Attol fliggéen, hogy milyen anyagban és milyen mélységbdl
kivanunk informaciot nyerni, a vizsgalni kivant effektus statikus vagy dinamikus, mennyi id6
alatt kell a sziikséges informaciot 0sszegytlijteni és hogyan befolyasolja a bejuttatott nyomjelzd
radioizotép a nyomjelezni kivant objektum allapotat, mas és mas feltételeket hataroz meg a
kisérletezd szamara, és ezaltal mas és mas izotopokat kell kivalasztani egy adott feladatra. Ez
fontos szempont bioldgiai, és killdndsen fontos a human felhasznalés terlletén.

1.8.1 VEKONYRETEG AKTIVACIO (TLA)

A radioaktiv izotopokkal torténé nyomjelzés egy specidlis esete a vékonyréteg aktivacid
(TLA). Ebben az esetben a nyomjelz6 izotopok maganak a vizsgalandd anyagnak az atomjaibol
keletkeznek magreakciokon keresztiil, és az anyagban talalhat6 elemek izotopjai, vagy azokhoz
tomegszamban nagyon kozel es6 radioaktiv izotopok. Az aktivalt réteg vastagsaga fugg a
bombazéd ionok behatolasi mélységétdl, és altalaban a feliilettél, az adott magreakcio
kiiszObenergidjanak megfeleld mélységig terjed. Ez a mélység a bombazd nyalab szdgének
valtoztatasaval csokkenthetd, és tipikusan a 10 um — mm tartomanyba esik. A keletkezett
radioaktiv izotdpok eloszlasa ebben a tartomanyban a hataskeresztmetszet ismeretében leirhat6
[46].

1.8.1.1 KOPASVIZSGALAT VEKONYRETEG AKTIVACIOVAL

A véekonyréteg aktivacio alapjai gyakorlatilag megegyeznek az el6zd fejezetekben targyalt
aktivacios analizisével. Toltottrészecske (leggyakoribb), neutron, vagy foton besugarzassal
radioaktiv izotopokat hozunk létre a vizsgaland6 minta (alkatrész) vizsgalando térfogataban
(Id. 8. abra). Az aktivalas is a (8) és a (11) egyenletek szerint torténik. A sziikséges aktivitas és
féleg annak mélységi eloszlasanak megtervezése fiigg a varhato kopasi értékektdl és az adott
minta anyagi Osszetételétol. Itt is nagyon fontos bemend adat a hataskeresztmetszet pontos
értéke az energia fuggvenyében, ennek segitsegével lehet ugyanis az adott radioaktiv izotop
mélységi eloszlasat megtervezni/kiszamitani. A 15. &bran egy nagyenergidju protonokkal
besugarzott alapanyagban mérhetd teljes €s specifikus eloszlas lathatd. Az abran bejelolt
“homogén” szakasz annak koszonhetd, hogy a "Fe(p,x)*®Co magreakcionak maximuma van
(Id. 16. abra) az adott gyorsitd energiatartomanyan belll, és a bombaz6 energiat ugy
megvalasztva, hogy ez a homogén szakasz a vizsgalandd mélységbe essen (ez az esetek nagy
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tobbségében a minta fellilete), akkor az adott meérési tartomanyon bell az egységnyi mélységre
esO aktivitas allando, €s nincs sziikség a mélységi eloszlas megadasara.

A besugarzott minta egy bizonyos ideig torténd hiitése utan (annak érdekében, hogy a kérdéses
radioizotoppal elkeriilhetetleniil egyiitt keletkezé rovid felezési idejii és altalaban nagy
aktivitasu egyéb radioaktiv izotopok lebomoljanak) a minta kezdeti aktivitdsanak mérése utan
megkezdddik a kopés (korr6zid, erdzid) vizsgalatara iranyuld mérés. Ez torténhet specialisan
erre a célra tervezett tribométerekben, vagy torténhet az eredeti rendeltetési helyére beépitve
normal tzemi kortlmeények kozott.

Ez a mérés kétféle modon kivitelezhetd: 1. maganak az alkatrésznek a kopds miatti aktivitds
valtozésat merjik (a bomlas miatti valtozésra korrigalva), vagy 2. a lekopott anyagot
eltavolitva (hiit6folyadékkal, vagy kendolajjal) az eredeti aktivitastol tdvol, vagy arnyékolva,
a kopaés, korr6zi6 vagy er6zié miatt eltdvozott aktivitast mérjik (17. abra).

09

i Aktivitas

) i 0 \
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Specifikus aktivitas \

01 1 \
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Behatoldsi mélység ( micron)

15. abra Tipikus aktivitas eloszlas vas besugarzasa esetén nagyenergiaji protonokkal [47]

Mindkét geometria esetén az aktivalas/besugarzas ugyanugy torténik, minddssze az igényelt
aktivitas nagysaga lehet kiilonbo6z6, a kiilonbozé minta-detektor tavolsag, és az 1. esetben a
detektor és a minta kozott esetlegesen elhelyezkedd arnyékolast okozé fal (pl. motorblokk)
miatt.
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17. dbra A direkt és indirekt mérési modszer sematikus rajza [47]

1.8.1.1.1 DIREKT MERESI MODSZER

Ebben az esetben a teljes aktivitas valtozasat mérik a kopas, korrdzio, erézié kovetkeztében az
Osszes anyagtoredékkel egyutt eltavozott radioaktiv izotdpok kovetkeztében. A meért
aktivitasvaltozas (radioaktiv bomlasra korrigalva) aranyos lesz az eltdvozé
anyagmennyiséggel, amit témegre, térfogatra vagy vastagsagra lehet atszamolni. Ebben az
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esetben a mérésre hasznalt gamma-detektort olyan kodzel helyezzilk a beépitett mintahoz,
amennyire ez annak karosodasa nélkiil megtehetd. Ebben az esetben is gondoskodni kell arrol,
hogy a lekopott részecskék eltavozzanak a mérendd minta kornyezetébdl. Ezt altalaban a kend-
vagy htitéfolyadékkal biztositjak. Ebben az esetben korlatot jelent az a tény, hogy az eltavozott
aktivitdsnak nagyobbnak kell lenni mint a mérés fluktuacidja, hogy az eltdvozott
anyagmennyisegre kovetkeztetéseket tudjunk levonni. Pl. neutronokkal torténd térfogati
aktivalas esetén az Osszaktivitas olyan nagy lesz, hogy a valtozasa nem kiillonbdztetheté meg a
statisztikus folyamat fluktuacigjatol.

um material depth

18. abra A direkt mérési modszer sematikus diagramja [48]

A direkt mérési mddszer esetén a vizsgaland6 mintat (alkatrészt, pl. dugattyagytrii) tartalmazo
berendezést (pl. egy belséégésii motor) egy tesztpadon, szélsdséges esetben az eredeti helyén
miikodtetik lehetdség szerint normal lizemi koriilmények kozott. A gamma-detektort (Id. 18.
abra) is a tesztpadhoz rogzitik a miikodo berendezéstdl fix tavolsagra. Az esetlegesen vastag
motorblokk arnyékol6 hatésa, és a nagyobb detektor-minta tavolsag miatt a sziikséges aktivitas
altaldban nagyobb, mint az indirekt mérési geometria esetében. A kiértékelés is nehezebb,
mivel viszonylagosan nagy aktivitast mériink, és a tényleges kopast, ami nem méas mint az
aktivitas korrigalt id6beli valtozasa konnyen elfedheti a statisztikus hiba (A kopas kiszdmitasa
nagy szamok kiilonbségébdl torténik). Tipikus mérési elrendezés lathato a 18. &bran, ahol az
aktivalt alkatrész egy fogaskerék. és egy tipikus linearis kalibracids gorbe is lathato az abra
jobb szélén. Megfeleld geometria és tervezés esetén a mérés érzékenysége altalaban a teljes
aktivalasi mélység 1-2%-anak felel meg.

A modszer alkalmazasakor a htité/kend folyadékkorben a lekopott részecskéket fel kell fogni
(szlir@) annak érdekében, hogy a benniik levd radioaktiv izotdpok ne keriilhessenek vissza a
mérés helyére. A modszer hatranya, hogy a detektor elhelyezése és rdgzitése nem mindig
egyszeril, mivel ezek érzékenyek a hohatésra, rezgésekre, stb. P1. a magas hdmérsékletvaltozas
még a geometriat (detektor-minta tavolsag) és ezaltal a mért belitésszamot is befolyasolhatja.
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A direkt méresi modszer azokban az esetekben lehet hasznos, amikor a lekopott anyagrészek
nem gyijthetdk 6ssze, pl. ha nincs hiitd vagy kend folyadék. Pl. a hengerfejben levo szelepek,
szelepiilések, szelepszarak csak a direkt modszerrel mérhetdk lizemi koriilmények kozott.
Korrdzids monitor méréseket lehet Ugy Kivitelezni, hogy eltemetett aktivitast hozunk Iétre egy
bizonyos mélységben, és az aktivitds valtozésa fogja jelezni, hogy a korrdzio elérte a kritikus
mélységet.

1.8.1.1.2 INDIREKT MERESI MODSZER

Az indirekt modszert koncentracidé mérési madszernek is szoktédk nevezni, és jobban elterjedt,
mint a direkt modszer. Ebben az esetben a lekopott részecskékkel egyltt a radioaktiv
izotopokat is eltavolitjuk a kopas helyérdl (pl. a motorolaj segitségével) €s az ebben a
folyadékban felgyiild, vagy egy sziirdben megfogott aktivitast mérjiik. Ennek a modszernek az
érzékenysége joval nagyobb mint a direkt modszeré, mivel a jel/zaj viszony sokkal nagyobb.
Megfelel6 tavolsag az aktiv alkatrésztdl és/vagy megfeleld arnyékolas jelentésen csokkenti a
hamis belitések szamat. Ebben az esetben a mérhet6 kopasi sebesség a nm/h (vastagsag) vagy
a ug/h (anyagmennyiség) tartomanyba esik.

gammadetektor—
Besugarzott :
alkatrész Slom =
Srrwpékolds
olajteknd L — ]

szivattyd  hdcseréld

19. abra Indirekt mérési elrendezés tipikus dsszeallitasa (SWRI nyoman [47])

A 19. dbran egy bels6 égésii motor kopasvizsgalatanak jellemz6 elrendezése lathato, ahol pl. a
dugattyugytiriik és a csapagy volt besugarozva, és az aktivitds mérése egy kiilsé méréhelyen
torténik, a kendolaj altal elszallitott anyagban. Ebben az esetben nem szamit, hogy az aktivalt
alkatrész milyen mélységben és milyen vastag fal mogott van elrejtve az adott berendezésben,
mivel az aktivitast a hiité vagy kend folyadék kozvetleniil a detektorhoz széllitja. Itt is két
lehetdség van, 1. a lekopott részecskéket sziirével megfogjuk és a sziir6t mérjiik. Ebben az
esetben nagyobb bettésszamokkal tudunk dolgozni, vagy 2. a folyadékban eloszlo aktivitast
mérjiik, amikor is az érzékenység fiigg az folyadék dsszmennyiségétol.
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2 SAJAT VIZSGALATOK

A fenti attekintés utan részletezem, hogy mivel jarultam hozz4a a felsorolt tudoméanyteriletek
¢s alkalmazasok fejlddéséhez.

2.1 ANYAGSZERKEZET VIZSGALATOK KRISTALYOS ANYAGOKON A

CSATORNAHATAS FELHASZNALASAVAL

Ezt a témat az motivalta, hogy az elektrosztatikus gyorsitokon és az analitikai modszerek terén
szerzett tapasztalatom alapjan megpalyaztam és elnyertem egy Humboldt Osztondijat a
frankfurti J.W. Goethe egyetem magfizikai intézetében. Az ott folyd szamos kutatasi téma
kozul a csatornahatason (alapuld) vizsgalatokat tartottam a legérdekesebbnek, és ehhez a
csoporthoz csatlakoztam. Késobb ez a valasztds helyesnek bizonyult, mert ezt a témat és
egylttmiikodést még az 6sztondij lejarta utan is kiilonb6zo forrasokbol szerzett tdimogatasokkal
tobb mint 15 évig folytattam.

A Kutatdsi téma kezdetén kis energidju (< 3 MeV), proton, deuteron és alfa-nyalabok
gyorsitasara alkalmas elektrosztatikus gyorsité és egy nagyobb energidju (7.5 MeV) VdG
gyorsitd allt rendelkezésre. Mar kezdetben is rendelkezésre alltak a channeling mddszer
megvalositasara szolgalé kamrak és goniométerek valamint a szlikséges elektronikai modulok.

A kisérletek mellett nagy sulyt helyeztem a channeling modszer elméleti, felempirikus leirasara
a jelenségek jobb megértése érdekében. Erre egy szamitogépes programcsomagot készitettem,
amely a frankfurti intézet akkori nagy kapacitasd mainframe szdmitogépét hasznalva a Monte-
Carlo alapu szimulécids program futtatdsara mar az 6sztondij ideje alatt érdekes eredményeket
sikerdlt elérni [49-57].

2.1.1 A (P,P’) REZONANCIA SZORAS FELHASZNALASA A CHANNELING MODSZERREL
KOMBINALVA SZILICIUM KRISTALYOK VIZSGALATARA

Felhasznalva a szilicium (p,p’) gerjesztésében levo 2.1 MeV-es keskeny rezonanciat szilicium

kristalyokat vizsgaltam az <110> kristalyiranyban. A besugarzasokhoz hasznalt vakkum-

kamra és a benne elhelyezett detektorok, goniométer, mintatarto, stb. sematikus rajza a 20.

abran lathato.

SB detectors
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20. abra A frankfurti channeling karma sematikus rajza
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Ez a kamra kézi miikodtetésti (mikrométer csavarral) goniométerrel volt ellatva, és az alacsony
nyalabenergia és a protonok miatt a kamra kozelében a besugarzas alatt is megengedett volt a
bent tartozkodas. A két forgasi tengellyel rendelkezé goniméter mintatartojara rogzitett
kristalyos minta szogének valtoztatdsaval kerestem meg a visszaszorast mérd detektorhoz
kapcsolt (egycsatornas analizatoron keresztiil) rateméteren jelentkez6 minimumot elébb az
egyik majd a masik forgéastengely véaltoztatasaval. Ez jelentette a channeling irdnyba (0°) val6
beallitast. A bombazo nyalab energia bizonytalansaga 0.1% sz-g bizonytalansaga pedig 0.015°
volt. A megfeleld nyalabmindség eléréséhez a szorokamra elétt 2 m hossza kollimacids
szakaszt iktattam be [49]. A mintara es6 nyalabfoltot a kollimator résekkel hataroztam meg,
amely ebben az esetben 1 mm? volt. A visszaszort részecskék detektalasara szolgalod feliileti
zaroréteges detektorokat a nyalabhoz képest 150-160 fokos iranyban helyeztem el. A
channeling irany beéllitasara 1.4 MeV energiaju “He nyalabot hasznaltam. A nyaldbaramot a
vakuum kamra hatsé csatlakoz6 portjara szerelt Faraday kamra segitségével hatdroztam meg.
A pontos channeling irdny meghatarozaséhoz a durva beéllitas korul felvett RBS spektrumok
néhany csatornjat integraltam, kdzvetlendl a visszaszorési él alatt, és kerestem meg a legjobb
(legkisebb) channeling/random aranyt. A kristaly épségének megdvasa érdekében legfeljebb
néhanyszor tiz nA nyaldbaramot engedtem meg. Ezutan a minta helyzetét rogzitettem és
atalltam a proton bombéazasra.

A rezonancia visszaszoras spektrumot egy altalam kifejlesztett Monte-Carlo programcsomag
segitségével szimulaltam [51] (21. abra). A kisérleti eredmények a 22. abran lathatok.
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21. abra A (p,p’) rezonancia spektrum szimulacioja Monte-Carlo programmal
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Mivel a kristaly, vagy a feluletének nem tokeletes volta miatt nem sikerllt az irodalmi
minimum hozam értéket elérni, csak kb. 10%-0s channeling/random aranyt, ezért a kisérleti és
szamitott spektrumokat kilon kozéljuk. Mindkét esetben (kisérleti és szamitott) az lathato,
hogy az <110> csatornairdnyhoz kozeledve a rezonanciacsucs az alacsonyabb energidk felé
toladik el és kiszélesedik. Ez a jelenség megmagyarazhat6 a channeling energiavesztesegre
vonatkoz6 elméletiinkkel kristdlyos anyagokban [51]. A csatornairdnyhoz kozeledve a
rezonancia jelenség mar nem ugyanabban a mélységben jatszodik le, és a hozza tartozo jel egy
sokkal szélesebb mélységi tartomanybdl erkezik, tehat a visszaszort részecskék is egy sokkal
szélesebb mélységi tartomanybdl erkeznek. A csatornairanyban jelentkezd kisebb
fekezOképesség miatt rezonanciacsucs kozéppontjat jelentd szorasi események is mélyebbrol
érkeznek, ami a csucsot az alacsonyabb energiak felé tolja el.
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22. abra Kisérleti (p,p’) rezonancia spektrumok

2.1.2 KONNYU IONOK ENERGIAVESZTESEGENEK VIZSGALATA

Az el6z6 fejezetben hivatkozott Monte-Carlo modellt fejlesztettem tovabb a bombaz6 ionok
kristalyos anyagokkal valo kdlcsonhatasanak vizsgalatara. Az ehhez kifejlesztett kod nevet is
kapott (MABIC = Materials Analysis by lon Channeling). A kristalyban csatorna kdzeli
iranyban mozgo6 ionokat a kristaly-atomok elektromos tere tereli, ezért egy alacsonyabb
elektronstiriséggel talalkoznak, mint az amorf anyagban (vagy random irdnyban) tapasztalhatod
atlagos energia stirtiség. Szamos probalkozas volt mar kristalyos anyagok és bombazo ionok
kolcsonhatasanak leirasara [35, 58-62]. Ha az NRA vagy CPAA modszereket a channeling
modszerrel kombinalva kivanjuk haszndlni, akkor a hataskeresztmetszetek sokszor erds
energiafliggése miatt a kdlcsonhatd ionok energidjanak ismerete alapvetd fontossagu. Ezért
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fejlesztettem ki a MABIC Monte-Carlo kddot (programcsomagot) amely az egyedi részecskék

- sz

A termikusan rezgd racsatomok €és a bombazo6 ionok kdlcsonhatasanak leirdsara az arnyékolt
Coulomb potencialt valasztottam ((17) egyenlet):

V(r) = Z1Z; e*p(r)/r (17)
Ahol r a racsatomoktol valo tavolsag, Zi és Zi a racsatom és a bombazo ion rendszama, a ¢(r)

pedig az univerzélis arnyékolo flggvény [10]. A Kkis szogekre érvényes impulzus kozelitést
hasznalva a szorasi szog a kovetkezéképpen néz ki ((18) egyenlet):

_ ZyZ; €? (18)

Eb

™/, d
i ((p(r) — rd—(f> cos 0do

ahol b az impakt paraméter, E az ion energia.

Egyenletes p siirliségli anyagban, a z-tengellyel parhuzamosan mozgé ion esetén a lokalis
energiaveszteség (fekezoképesség) megadhato a kdvetkezd egyenlettel:

dE 2n (Z, e?)? (19)

- = L(p,E
dz m,/M; E pLG.E)

Ahol me és M; az elektron és az ion témege, az L(p,E) pedig az ugynevezett fékezési szam,
amely az elektron siiriség és az ion sebességének fliggvénye, és Lindhard [35] szerint a (20)
képlettel adhatd meg.

L(p,E) = _nz_aig <j:oci{—kj;kvwdw [—61(;’ »E 1]) (20)

ahol an az elektron plazma frekvencidja, és &i(k,w) a longitudinalis dielektromos allando,

=77

egyenletet numerikusan integralva és behelyettesitve a (19) egyenletbe megkapjuk a
fékezOképességet az elektronsiiriiség és az ion energia fliggvényeként. Mivel a kristalyokban a
vegyérték elektron slirliség az atommagtol vald tavolsag fliggvénye, a (20) egyenletet
kozelitésként hasznalhatjuk, ha a lokalis elektronsiirliség gyengén valtozik. Ezt nevezziik
lokalis stirtiség kozelitésnek (LDA). Kétféle fizikai folyamat jatszi szerepet az L fékezési szam
értékében. Egy nem-rezonans jarulék, amely emlékeztet a kdzeli egyrészecskés tkozesek
jarulékara, és egy rezonans jarulék, amely az elektron gaz kollektiv gerjesztésén alapul [63].
Az energiaveszteséghez vald lokalis stiriség jarulékon kiviil egy nem-lokalis jarulék is létezik,
amely a kollektiv plazma gerjesztésekbdl szarmazik. Ez a jarulék ((21) egyenlet) a Bethe
formula altalanositasa az | &tlagos gerjesztési potencidlnak a he plazmon gerjesztési
potencialra valo kicserélésével.
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w

2muv? (21)
LCOl = ln h

Osszegezve a két jarulékot a vegyérték elektrongaz energia veszteségére az energia veszteségre
(fékezoképességre) a kovetkezo kifejezést kapjuk:

dE 2n (Z, e*)? (22)

%= g eple ) + (1= @pylea(p E)]

A (22) egyenletben az o tényezé az egyrészecskés gerjesztés azon jarulékat adja meg a

fekezoképességhez, amely a lokalis stirtiségtol fiigg. Nagy ionenergiak esetén a Bohr féle
equiparticios szabaly a = 0.5 értékkel érvényes, amely egyenld jarulékot jelent a kozeli és a
kollektiv gerjeszteseknek. Probalkozasok torténtek az irodalomban az « értékének
meghatarozasara [64], amelyek 0.5-h6z kdzeli értéket eredmeényeztek. Az ionok racsatomokkal
torténd iitkdzésének nuklearis energiaveszteség része:

%— &192

E M,

ahol Ma a racsatom tomege, 3 pedig a (18) egyenletbdl szamitott szorasi szog az ion atom
utkozés soran. A (23) képlet soran azt a jol ismert tényt [65] tudtam megerdsiteni, hogy a
nuklearis fékezOképesség elhanyagolhatd az elektronikushoz képest 100 keV/amu alatt.

(23)

Mivel a fékez6dés statisztikus jelenség, az eredetileg mono-energetikus bombazo részecskék
egy szorast mutatnak az atlagenergia koriil. Ezt a ,straggling”-nek nevezett jelenséget is
figyelembe vettem az LDA szamitdsainknal. Kisérleti eredményekbdl ismeretes, hogy még
tokéletes kristaly és a csatorna kozepén haladd ion esetén is torténhet kiszOr6das az
elektronokkal torténd tobbszords szords miatt. A szamitdsaim soran a szorasi szog eloszlasara
is végeztem kozelitést. Mint lathaté a numerikus szdmitasok soran sziikség van az elektron
Rontgen szerkezeti faktorbol meghatarozott vegyérték elektron stiriségeket hasznaljak [58,
66]. Szamitasaim soran egy olyan kozelitést hasznaltam, amely hasznalhatd volt az
elektronstirliség kiszdmitasara a kristalyszerkezetek széles tartomanyaban.

1. Ziegler tablazatba foglalt [10] teljes elektronsiiriség adatai hasznaltam a Muffin-Tin
sugarig [67] (rmT) (@ami szilicium esetén 0.147 nm). Ezek az adatok gémb-szimmetrikus
stiriségek az Osszes kristalyirdnyra atlagolva.

2. Az elektronok racskdzotti tartomanyara (r > rvt) a lineéris p(r) = a + b(r-rur) kdzelitést
hasznéltam, ahol b a tablazatos értékek gradiense a Muffin-tin sugarnal. Az a allando
értékét Ugy szamitottam ki, hogy a Muffin-tin sugaron bellli toltésérték, plusz a
racskozotti részre es6 fliggvény térfogati integraljaval kapott toltésérték kiadja az elemi
cella 6ssztoltését.

3. A Muffin-tin sugaron beliili elektronstriiséget a tablazatban szerepld értékekre
illesztettem egy Slater tipust fiiggvénnyel (pi = f(r)rX™Y) ahol n* = 3, a kiilsé
elektronhéj kvantumszama (Si, 3s héj), az f(r) fuggvény pedig az exp(Zair') i=0...3)
formaban irhato. A pi-nek a Muffin-tin gombon belili térfogati integraljanak a gdmbon
beluli vegyérték elektron toltést kell kiadnia, ami a szilicium esetén 3.202e [10].
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4. Olyan kristalyszerkezeteknél, ahol a Muffin-tin gdmbdk atfedesben vannak (pl. Si), a
p palyak jarulékat is figyelembe lehet venni. Ez azonban gyakorlatilag elhanyagolhatd
jarulékot ad a végso fekezokeépesség értékhez.

Az elektronslirliség szamitasra alkalmazott fenti kozelité szamitasom jO egyezést adott a
korabbi, Rontgen szerkezeti faktorokon alapulé szamitasokkal [68].

Siir(iség (e/nm3)
g
1

0,00 005 0,10 0,15 020
Sugar (nm)

23. abra Elektronsiiriiség sziliciumban. A pontok a gombszimetrikus, szilardtestre vonatkozd
stiriség. Folytonos gorbe, a vegyérték elektron stiriség (integralt toltés 4e sziliciumra). p. az elektron-
torzs stirliség.

A 23. 4brén a pc a tablazatban szerepl6 értékek és a szamitott vegyérték elektron siirtiség kozotti
kiilonbség, amelyet elektrontorzs siriiségnek tekintek. Ezt a (19) egyenletben az
elektronttrzzsel kapcsolatos energiaveszteség szamitasanal veszem figyelembe. Ez az eljaras
kdzepes energiakon elfogadhatd kdzelitést eredményezett. Nagyobb energidk esetén viszont a
torzs elektronoktol szarmazé energiaveszteség novekszik, ezért az erre vonatkozé jarulékot a
[69] szerint kell figyelembe venni.

Ezutan a bombazé ionok mozgasat a kristalyracsban Monte-Carlo mddszerrel irtam le. Az
ionok, energidja, helyzete, és iranya keriilt kiszamitasra minden egyes 1épésben. A beérkezd
ionok egyenletesen voltak elosztva a kristalyba vald belépéskor egy elemi cella belépd
feltletén (x-y sik). Egy szamitési procedura soran legaldbb 5-10000 ion palyajat kovettem
Végig, hogy statisztikusan elfogadhaté makroszkopikus értékeket kapjak. A szamitas lépéséul
a nyalabiranyra merdleges két kristalysik tdvolsagat vettem. A szilicium <110> kristalyiranya
esetén az iranyado értékek a kovetkezok voltak: x-y sik D x D/N2; z iranyl 1épéstavolsag
D/(2V2), D=0.543 nm. Az elsé 1épésben az elektron siirtiséget egy 60 x 40 x 20 pontbdl all6
racsban szdmoltam ki, amelyet a racs elemi cellajara helyeztem. Minden egyes ilyen ponthoz
tartozo érték kiszamitasanal annyi szomszedos atom jarulékat vettem figyelembe, hogy a
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kovetkezd, mar figyelembe nem vett atom jaruléka kisebb legyen mint 0.1%. Ezekkel az
értékekkel, a fékezOképességet, szoras (straggling) értékeket a frontsikra (60 x 40) integralként
szamitottam ki. A szamitasi folyamat kdvetkez6 szakaszaban, amely az ionok mozgasat irta le,
a 3D tavolsagon beliili rezgd ionok altal kifejtett erét vettem figyelembe a (18) egyenlet
segitségevel, kiegészitve a fékezés, szdras és a straggling hatasok figyelembe vételével. A
munkamélységet (tavolsédgot) minden Iépés utdn megnoveltem a fentebb emlitett kristalysik
tavolsaggal, és megismételtem a fenti proceddrat mindaddig, amig az ion energidja nullara nem
csokkent, vagy elértem a kristaly vastagsagat. Kihasznalva a racs transzlacios invarianciajat a
z irdnyban, az ionokat mindig egy racs cellan belil vizsgaltam.

A MABIC szimulacid képessegeit 300 keV-es protonokkal 705 nm vastag <110> iranyd
szilicium lapkékon végzett kisérleti eredményekkel dsszehasonlitva teszteltem. A kilépd ionok
energidjat nagyfelbontasu elektrosztatikus analizatorral mértem.
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24. abra MABIC szimulacié random iranyban (folytonos: a(p,E); pontozott: 0=0.5; szaggatott: a=1)

A 24. dbran random irdnyban mért és szamitott értékek 6sszehasonlitasa lathato. A szimulaciok
5000 ionnal kesziltek, amelyek egy 85 x 60-as racsban voltak elosztva. Az a=1 esetben csak a
Lindhard LDA értékei lettek figyelembe véve a (22) egyenletben, és az energiaveszteség tul
alacsonynak bizonyult. Az a=0.5 esetben a lokalis és a kollektiv jarulék egyenld.
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25. dbra 705 nm vastag Si kristalyon <110> iranyban athaladt protonok energia eloszlasa. « Lenkleit
[66]; pont-vonal a=1; szaggatott 0=0.5; folytonos o= a(p,E)

A kisérlet és a szimulacio kozotti legjobb egyezést akkor kaptam, ha az o értékére a (20)
egyenletbdl szarmazd normalt o= a(p,E) ardnyt hasznéltam a kollektiv és lokalis jarulék
meghatarozasara. Ez esetben az a-ra vonatkozo jellemz6 értékek 0.67 (200 keV) és 0.65 (300)
keV. Mindkét esetben (random és channeling) j6 egyezést kaptam a kisérleti értékekkel, ami
igazolja a felallitott modell alkalmazhatdsagat.

Bar az elektron slriségfiiggvény sikeresnek bizonyult a vizsgalt esetekben,
tovabbfejlesztettem egy még realisztikusabb elektron siirtiség leiras érdekében. Az ujonnan
hasznélt fliggvény a tablazatos értékeket vette a muffin-tin sugarig, afelett viszont a kovetkezo
dsszefiiggést alkalmaztam:

ae~br-Tmr) (24)

PO = om0

ahol a, b, A és rc paramétereket Ugy illesztettem, hogy a fuggvény, a teljes elemi cellara vett
térfogati integralja kiadja a cella teljes elektromos toltését. Realisztikus elektronsiirliség
fliggvény épitheto fel a torzs és a vegyérték jarulékbol [50].
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26. abra Random (bal) és <110> channeling transzmisszi6s spektrum 300 keV-es protonokra 705 nm
vastag szilicium lapkan. A random spektrumot a TRIM92(trim-ran) és a MABIC programmal (calc-
ran) szimulaltam. A channeling spektrumot kisérleti értékekkel hasonlitottam 6ssze

A 26. dbran az 0j szamitasok 0sszehasonlitasa a TRIM és korabbi kisérleti eredményekkel
lathat6. Ez esetben kivalo egyezést tapasztaltam a Kisérleti illetve mas mddon szamitott
eredményekkel.

A modszer alkalmazhatésaganak tovabbi vizsgalatara Gjabb kisérletet allitottan 6ssze és
végeztem el a frankfurti JW. Goethe Egyetem Magfizikai intézetének 2.5 MV-0s
elektrosztatikus gyorsitdjan (Van de Graaff generéator). A szokasos, fentebb mar leirt kisérleti
Osszedllitast hasznaltam. A vizsgalandd minta az [110] kristalysikkal parhuzamosan levéagott
19.7 um vastag szilicium egykristaly lapka volt. 960 keV-es protonenergiat valasztottam, ami
azt jelentette, hogy random irdnyban nem volt mérhetd transzmisszié a nyalab tengelyében
elhelyezett detektoron. A channeling irany megtalalasahoz/bedllitasahoz szokas szerint 1.4
MeV-es “He nyalabot hasznaltam, egy a visszaszorasi iranyban elhelyezett részecske detektor
segitségéevel. Az eredmények a 27. dbran lathatok dsszehasonlitasban a random iranyra végzett
TRIM szdmitasokkal és az <110> irdnyban felvett egyetlen kisérleti ponttal. A MABIC
szimulacid a modositott stirliség leirassal és kozelitéssel bevaltotta a hozza flizott reményeket
és j6 egyezést adott mind a random mind a channeling esetekben.
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27. dbra 960 keV-es protonok szamitott és mért eloszlasfiiggvénye sziliciumban random és <110>
iranyban, TRIM (random) és a MABIC (random, <110>) kddokkal szimulalva

A szimulacio érvényessegét tovabb teszteltem magasabb energiakon is, vizsgaltam a 2 MeV-
es protonok athaladasat 8.3 um vastagsagu szilicium kristalyon. Ebben az esetben is a TRIM
(random) és a MABIC szimulacioval kapott eredményeket hasonlitottam 6ssze, channeling
irdny esetén az irodalombdl vett kisérleti értékekkel [70].

A 28. abrabdl latszik, hogy mind a random irdnyban a TRIM szimulaciéval, mind az <110>
irdnyban az irodalombdl vett kisérleti értékekkel jo egyezést kaptam. Bebizonyosodott, hogy a
modell helyesen veszi figyelembe a f6 kolcsonhatési folyamatokat a kristalyracson athalado,
energiaval rendelkezd ion és a racsatomok kozott, azaltal, hogy az irodalombdl vett €s a sajat
kisérleti értékeinkkel is jo kozelitéssel megegyezd értékeket adott a transzmisszios energia
eloszlasra tobb kiillonbdzd energian valamint a random és a channeling geometriak esetén is. A
MABIC program a kristalyszerkezet leirasara egy kdnnyen médosithaté részt tartalmaz, ezaltal
az eddig vizsgalt Si és GaAs szerkezeteken kiviil mas kristaly szerkezetekre is egyszeriien
modosithato.
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28. abra 2 MeV-es protonok athaladasanak szimulacioja 8.3 um-es Si céltargyon random és <110>
irdnyban
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2.1.3 NRC (NUCLEAR REACTION CHANNELING) MAGREAKCIO KOMBINALASA A
CSATORNAHATASSAL

A channeling mddszer alkalmassagat kristalyos anyagok vizsgalatara mi sem bizonyitja
jobban, hogy a modszer kombinalhaté a megszokott magfizikai maddszerekkel (pl. a
magreakciok vizsgalatan alapul6 maddszerek), miéltal tovabbi hasznos informéacidkat tudhatunk
meg a vizsgalt minta Osszetételérdl és szerkezetér6l [52]. Ez a kombinacio kuldnosen jol
alkalmazhat6 konnyii elemek (pl. B, C, N, O) vizsgalatara kristalyos félvezetd anyagokban (Si,
GaAs, ...). A channeling mddszer alkalmazasaval gyakorlatilag a kristalyracs csatornain
keresztiil ,,belathatunk™ a kristaly belsejébe, ¢és nagy érzékenységgel észlelhetjiik a racsatomok
szabalyostdl eltér6 szerkezetét, vagy az idegen atomok jelenlétét, mennyiségét ¢és
elhelyezkedését.

A magfizikai mddszerek, minta CPAA vagy az NRA [71, 72] alkalmasak ppm alatti szennyez6
szintek kimutatasara, ezen kivil az NRA maddszer [31, 73, 74] alkalmas mélységi profil, azaz
a szennyez6 atomok helyzetének meghatarozasara. Az NRA nagy érzékenysége szemben all a
kapott adatok értelmezésében jelentkez6 nehézségekkel. Az NRC kisérletekben a differencialis
hataskeresztmetszet energiafiiggése nagyon erds, ezért pontosan kell ismerni a bombazé ionok
energiajat minden egyes lépésben, mert anélkil csak kvalitativ eredményekhez tudunk jutni.
Pl. RBS mddszer kombinalasa esetén channeling-gel ez a probléma nem merdil fel ilyen élesen,
a hataskeresztmetszet gyenge energiafliggése miatt. Ezért ebben az esetben is a mar jol bevalt
MABIC szimulécios programcsomagot hasznaltam a probléma kikuszoébolésére. A MABIC
kod hasznalataval az NRC madszerrel nyert Kisérleti adatokat kvantitativ informaciova tudtam
alakitani. A channeling kisérleteket a frankfurti egyetem Magfizikai Intézetének nagyobb, 7.5
MV-os Van de Graaff generatoran végeztem. A Kisérleti elrendezés megegyezett a [73]
publikacidban leirtakkal. A vizsgalandé minta GaAs kristaly volt, amelyet 2 MeV-es szén
ionokkal implantaltak random iranyban 2.6 10%/cm? ion fluxussal. Ennek atlagos
hatétadvolsaga 2 um volt 0.3 um straggling mellett. Ezt a fluxust ugy vélasztottam, hogy ne
okozzon jelentds szennyezést a GaAs anyagaban, de a channeling mérésekhez még elfogadhato
statisztikat biztositson. A szénatomok termikusan aktivalt mozgasanak vizsgalatara a GaAs
kristdlyban a mintédkat 400-600 °C kozotti homérsékleteken hokezelésnek tettem ki. A
hékezelések idotartama 10-40 percet tett ki. Mar az alacsonyabb homérsékleten rovid ideig
tartd hokezelés is képes volt kijavitani az implantacid okozta feliileti hibakat [73]. Az NRC
kisérlethez a '2C(d,p)*C magreakcidt hasznaltam, 1.4 MeV-es deuteron energia mellett. A
visszaszorodott protonokat egy, a 156°-0s irdnyban elhelyezett részecske detektorral mértem.
Erre a reakcidra a differencialis hataskeresztmetszet jol ismert, és maximummal rendelkezik
éppen az implantalt szénprofilban, igy a mérésben nagy érzékenység érhet6 el [71, 75, 76].
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29. abra Kiilonbozé ideig 500 °C-on hékezelt GaAs minta visszaszorasi hozama az <100> iranyban
(besugarzasi parméterek a szévegben)

A 29. dbran az 500 °C-on hékezelt GaAs visszaszorasi hozama lathatd. A kiilonbozé gorbék
kiilonboz6 idejii hokezelésnek felelnek meg. A 29. és 30. abréan csak a szogeloszlas egyik oldala
(pozitiv szogek) van dbrazolva, feltételezve annak szimmetrikus voltat.
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Sz6g az <110> iranyhoz

30. abra Kiilonb6z6 ideig 500 °C-on hékezelt GaAs minta visszaszorasi hozama az <110> iranyban
(besugarzasi parméterek a szévegben)
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Mindkét esetben a mért hozamértékeket a 15°-kal elforgatott allasban mért random iranyhoz
normalizaltam. A szén ionok bevitelével a kristalyszerkezetben nem tortént olyan valtozas,
amely annak fizikai és elektromos tulajdonsagait befolydsolna, ezért a MABIC program
futtatasakor nem vettem figyelembe ezeket a valtozasokat a szerkezeti adatok megadasanal. A
bombdz6 ionok a fent megnevezett magreakcioba léphetnek a szennyezd szénatomokkal,
amelynek eredményérdl csak a kijutott és detektalt protonokon keresztiil szerezhetlink
informaciot. Az E; energiaval rendelkez6 kiszort részecskék hozama a Az(E1) mélységbdl
kilép6 részecskék hozamat a kovetkez6 altalanos szorasi formulaval adhatjuk meg [74].

Ho(Ey) = Qg f C(z7)0(E(z7),v)j(zr)Dz(Ey)dr (25)

r

A

(25) egyenletben a z jelenti a melységi koordinatat az r pedig a lateralis (x,y) koordinata part.
A ion fluxus eloszlasa a qj(z,r) (cms™), a reakcid differencialis hataskeresztmetszete pedig a
o(E(zr),y), 2 a detektor térszoge, C(z,r) pedig a szennyez6 koncentracié eloszlasa. Random
esetben a fluxusnak nincs lateralis fliggése és a

(25) egyenlet atmegy a jol ismert szorasi formulaba az integral atlagat véve [77]. A laterélis, r
szerinti integralast az elemi cella, a nyalab iranyara merdleges frontfeliiletére kell elvégezni.
Mivel a szénatomok implantdldsa random irdnyban tortént, célszerli a koncentracio eloszlast
C1(z) es Co(r) tagokra szétvalasztani, ahol az els6 jeloli a mélységi profilt, a masodik pedig a
lateralis eloszlast. Ebben az esetben az integralis hozam az implantatumokra vonatkozé energia
tartomanyon beliil a kovetkezdképpen irhat6 fel:

Y = j Co(f () dr (26)

T

Ahol

£ = [ 6@o@EE G 27

Z

Az f(r) fluxus ismert a kisérletbdl vagy szimulacioval allithato elo.

A tényleges szamitasokban az integralokat 6sszegzéssel helyettesitettem, azaz az elemi cella
nyalabiranyra mer6leges keresztmetszetét egy 20 x 20—as racsra osztottam, amelyen belll az f
fuggvény fik értékét és a c koncentraciot Cik allandonak tekintettem. Ekkor az integrél a
kovetkezOképpen néz ki:

[ =37 cau fldxay, 9
r ik

A Oa fels6 indexben azt jelenti, hogy az fik értéke a beesési szogtdl is fiigg. Ekkor a normalizalt
hozam a kovetkezd egyenlettel irhat6 le:
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31. abra MABIC szimul&ci6 a visszaszorasi hozamokra szénatomokrol az <100> irany koril GaAs
kristalyban és a random iranyban (6°)

A random esetben az f melldl az ik indexek elhagyhatdk, és egyetlen értékkel lehet szd&molni a

értékek elvileg kiszamithatok a mért a(6) hozam felhasznalasaval. Erre a célra a legkisebb
négyzetek modszerét alkalmaztam a kovetkez6képpen:

2

Yi Yk C2uk fik )
—a(®) | > minimum
Z (Zz Zk Czik izandom

Ebben az esetben a C2ik lateralis koncentracio matrixelemek egymastol nem fuiggetlenek, ezért
gondoskodni kell arrdl, hogy a szomszédos elemek kozotti atmenet sima legyen. Ez az
termikus rezgési amplitidojaval van

(30)

elemenkénti valtozds a szennyezd atomok

Osszefliggésben.
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32. abra Szénatomok elhelyezkedése GaAs kristalyracsban az <100> iranyban 10 perc hékezelés
utan

Areal concentration
Annealing : T=500 °C,30 min

COIlC.

afl,

33. abra Szénatomok elhelyezkedése GaAs kristalyracsban az <100> iranyban 30 perc hékezelés utan

A 32. és a 33. dbran az eredmenyil kapott szénatom eloszlasokat lathatjuk egy elemi cellan
belil, a 10 illetve 30 percig 500 °C-on hdkezelt mintak esetében. Az abrakon a Ga illetve az
As atomok az (1,1) valamint a (20,20) racspontoknal helyezkednek el. Tizperces hokezelés
utdn a szénatomok a csatorna kdzepéen (1,20) és (20,1) kordl, valamint a Ga és As atomok
kornyezetében helyezkednek el (32. dbra), azaz az atomlancok koriil. Harmincperces hékezelés
utdn a szénatomok a termikus mozgas kovetkeztében elmozdulnak a csatorna kézepérdl (33.
abra). Ez a jelenség nagyobb hdémérséklet és hosszabb hdkezelés esetén még inkabb
szignifikanssa valik (600 °C, 40 perc). Hasonld szamitasokat és méréseket végeztem az <110>
csatornairanyra, amibdl a haromdimenzids szennyezd eloszlasra lehet kovetkeztetni. A
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modszer hasznalatdval nyomon lehet kdvetni a természetes €s mesterséges szennyezOok
mozgasat és elhelyezkedését a hokezelés hatasara és be lehet allitani a hdékezelések
paramétereit a technikai szempontbol legmegfelelobb eloszlas elérésére.

2.1.4 CHANNELING NAGYOBB ENERGIAKON

Mivel id6kozben feladataim nagy része a debreceni Atommagkutatd Intézetben iizembe
helyezett ciklotron gyorsitohoz kapcsolodott, megvizsgaltam annak lehetéségét, hogy milyen
modon lehetne a modszert és alkalmazasait a ciklotron mellé telepiteni [53]. A channeling
jelenség megvalosithatosaganak ebben az esetben két sarkalatos pontja van, 1. a bombazé
ionnyalab mindsége, ami a parhuzamossagot, széttartast és az energia pontossagat jelenti,
valamint 2. a nagyobb energiabol eredd paraméter valtozasok. Ez utdbbit vizsgaltam meg
részletesebben. A kisérleti vizsgalatokhoz az ATOMKI ciklotron nyaldbjara telepitett,
eredetileg RBS vizsgalatokra késziilt nagyméretli szOrOkamrat hasznaltam, amelyre egy
FISONS gyartmanyd goniométert telepitettem (VW alapitvanytol elnyert palyazatbol
beszerezve). A goniométer a 3 transzlacios iranyban valé mozgathatdsaggal rendelkezett 150
mm maximalis Kitéréssel. Ezek kezelése manualisan tortént. Két Iéptetémotorral vezérelt,
taviranyithato szogelfordulasra is képes volt, ® = 0-360° £ 0.01° {6 elfordulasi szoggel és egy
erre merdleges maximalisan +10°-0s azimutalis elforduléssal. A taviranyithatdsag a ciklotron
esetében alapvetd fontossagu volt, mivel a besugéarzo helyiség a bombéazo nyaldb jelenléte alatt,
sOt annak lekapcsoldsa utan is 10 percig a nagy sugarterhelés miatt nem kdozelitheté meg. A
nyaldb irdnyaban a kamra el6tt 2, egymastol nagy tavolsagban elhelyezett allithatd kollimator
gondoskodott a megfelelé nyaldbmindségrol, valamint a szérokamra maga a ciklotron
»analizalt” nyalabjan volt elhelyezve. A ciklotron lizemeltetdi egy alternativ moddszert is
kifejlesztettek, amivel kollimatorok hasznélata nélkiil, elektromagneses fokuszalassal lehetett
a kivant nyaldbméretet Iétrehozni, ekkor az utols, még héatteret add kolliméator kb. 8 méterre
volt a céltargytol. A félempirikus formuldkat [30, 35, 59] hasznalva kiszamitottam a
channelingre jellemzd paraméterek valtozasat a ciklotron energidkon. Ehhez a kovetkezd
egyenleteket hasznaltam fel:

a = 0.04685(2,% + ;%) (31)

A (31) egyenlet a Thomas-Fermi arnyékolés sugarat adja meg nm-ben, ahol a bombazo ion és
a céltargyatom rendszamai szerepelnek a képletben. Fontos paraméter még a kritikus szdg,
amely alatt a bombaz6 ion a csatornédn belil marad ((32) egyenlet).

 (22,2,e*\"? (32)
7\ Ed

A (32) egyenlet a kritikus szdget radianban adja meg. Ez az egyenlet alkalmas arra, hogy
megvizsgaljuk a kritikus szog energiafliggését (E). A d az atomi tavolsagot jelenti axialis
irdnyban.

A kritikus sz0g ismeretében a channeling ,,g6dor” félértékszélessége is meghatarozhato:
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lp1/2 = 0.8Fgs(x)¥1 (33)
Ahol az Frsa Moliere féle string-potencial négyzetgyoke, a y’ pedig 1.2ui/a-val egyenl6, ahol
u: az egydimenzids rezgési amplitid6. Az Frs értékei szamolhatdk a Moliere potencialbdl,
vagy tablazatbol nyerhet6k [30]. A Moliere potenciél helyett mas lanc-potencial is hasznélhato,
bar ez a végeredmeény értékeét csak kevéssé befolyasolja.

Az egyik legfontosabb channeling paraméter a channeling godor minimum hozamanak értéke,
amely a 0°os beesésli nyalab hozamanak aranyat jelenti a random esethez képest. Ez a

mennyiség a kovetkez6képpen szamithato ki [30]:

1/2 (34)
Vi), d?
X = 2nNdcu? (1 +
k2u?
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34. dbra A channeling godor félértékszélességének valtozasa az energia fiiggvényében az <110>
iranyban “He bombaz6 részecskéknél sziliciumban
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35. &bra A normalt minimum hozam valtozasa az energia fliggvényében az <110> irdnyban “He
bombaz6 részecskéknél sziliciumban
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A 34. és a 35. abrabol lathatd, hogy mindkét jellemz6 mennyiség, nevezetesen a channeling
godor félértékszélessége és a minimum hozam is az 1-5 MeV-es energia intervallumban
valtozik drasztikusan, afelett a valtozas enyhe, illetve a minimum hozam esetén gyakorlatilag
allandé marad, ami azt bizonyitotta, hogy a rendelkezésre all6 nyalabmindség alkalmas a
channeling megvaldsitasara.

A debreceni MGC-20E ciklotron analizalt nyaldbjan végzett channeling mérésekre tovabbi
szamitasokat és méréseket is végeztem, amelynek eredményeit a kovetkezé 36., 37. és 38.
abrék foglaljak dssze. A felhasznalt paraméterek a 2. tablazatban vannak megadva.

2. téblazat A f6 channeling paraméterek kiszamitasa soran felhasznalt adatok

Valtozo Leiras Si <110> + “He | Si <100> + *He | Si <100>+p
Z; Bombazo ion 4 4 1
rendszama
Z; Céltargy rendszdma 14 14 14
a (nm) Arnyékolasi hossz 0.015698 0.015698 0.016599
N (hm°) Atomi siirliség 49.97 49.97 49.97
d (nm) Atomok kozotti 0.384 0.5431 0.5431
tavolsag
uz (nm) Egydimenziés  rezgési 0.075 0.075 0.075
amplitadé
Si +“He, p —(
|
—e—Calc.<110> He4
; —a—Calc. <100> He-4
15 —a—Calc. <100> p
05 '
‘*&—*t-.:_fit — * :!_
0 5 10 15 20 25 30

Energia (MeV)

36. abra A kritikus szdg valtozasa a nyalabenergia fiiggvényében szilicium kristaly kiilonbozé

racsirdnyaiban
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25
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37. abra A channeling godor félértékszélességének valtozasa sziliciumban kiilonb6z6 bombazd
részecskék és kristalyiranyok esetén (mért és szamitott eredmények)

0,06
0,055 .
Si + *He, p
0,05
Min yield<110> He-4
0,045 . .
Min. yield <100> He-4
0.04 A Meas.<100> He-4
50,035 —— Min. yield <100> p
0,03 \‘J‘ + + + + ..}.
0,025 o " -
0,02
0,015
0,01
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Energia (MeV)

38. dbra A minimum hozam valtozasa sziliciumban kiilonbozé bombazo részecskék és
kristalyiranyok esetén (mért és szamitott eredmények)

A 37. és a 38. abrakbol az latszik, hogy ezekben az esetekben a paraméter valtozas (energia
fuggés) a 0-3 MeV energia intervallumban a legerdsebb azutan pedig nagyon enyhén csokken,
vagy gyakorlatilag alland6 marad a minimum hozam esetében a vizsgalt bombazd
részecskékre, energidkra, céltargyanyagra €s racsiranyokra. Ez a megallapitas egyébként
tovabb altalanosithato, és ezt az is alatamasztja, hogy GeV-es energidkon is meg lehet figyelni
a channeling jelenséget [78].
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Az utdbbi két abra azt is igazolja, hogy a szamitasok helyesek, mivel j6 egyezest adnak a
kisérletileg meghatarozott értékekkel. Ezzel sikerilt igazolni a channeling modszer
alkalmazhatdsagat a debreceni ciklotron gyorsiton, ami az egyes channeling-gel kombinalhato
modszer esetén elonyt jelent, mivel pl. a CPAA mddszer a felhasznalhatd magreakciok
esetlegesen magas kiiszobértéke miatt csak magasabb bombazo értéken kivitelezheto.

A channeling mddszert megvalositottam még magas toltéséllapot  nehézionok
felhasznalasaval is a frankfurti J.W. Goethe Egyetem Magfizikai Intézetének ECR ionforrasat
¢s az azt koveté RFQ utogyorsitot hasznalva [56], valamint az itt szerzett tapasztalatokat egy
osztrak-magyar egyiittmiikodésben felhasznalva magas toltésszamt nehézionok altal kivaltott
jelenségeket vizsgaltam kristalyos anyagokon [57].

2.2 TOLTOTTRESZECSKE AKTIVACIOS ANALIZIS

A VdG gyorsiton végzett analitikai mérések utdn (diplomamunka, PhD) kézenfekvé
folytatasnak bizonyult, hogy az akkoriban atadott Iényegesen nagyobb energidra gyorsitani
képes ciklotronon aktivacios analizissel folytassam a munkassagomat [79-82]. Nevezetesen a
toltottrészeskékkel vald aktivacios analizist fejlesztettem ki a ciklotronnal elérhetd energia és
részecske tartomanyban. Ehhez kifejlesztettem egy olyan vakuumkamrat (40. abra), amely a
lehetséges mintakat képes volt befogadni, mozgatni, és tébb minta esetén valtani, valamint
alkalmas ablakokkal rendelkezett a lehetséges sugarzasok (részecske, rontgen, gamma)
észlelésére alkalmas befogadasara. Ezt a kamrat és kiegészit6 berendezéseit (vakuumrendszer,
tavvezérlés, sth.) az Gjonnan atadott ciklotron egyik nyalabvégére (39. &bra) installaltam és
prébaltam Ki.

TT —= |

39. &bra A debreceni ciklotron laboratérium alaprajza az analitikai céli nyalabvégekkel
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40. abra A komplex analitikai kamra sematikus feltilnézeti és oldalnézeti rajza

Az analitikai kamrahoz tartozott még egy ,,nyalabkihozd” berendezés, amelynek segitségével
egy vékony félian keresztiil (fém, vagy milanyag) a nyalabot jelentés energiaveszteség és
szorodas nélkiil ki lehetett hozni a levegére, olyan céltargyak besugarzasahoz, amelyek nem
fértek be az analitikai kamraba, vagy anyaguknal fogva nem voltak vakuumba teheték (pl.
folyadékok, gazok). A nyalabkihozé sematikus rajza a 41. dbran lathato.
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41. 4bra Nyaldbkihoz6 berendezés sematikus rajza

A fenti berendezések segitségével kiilonboz6 anyagokat vizsgaltam egyrészt modszer
fejlesztési szempontbol [83] masrészt hazai egyiittmiikodé partnerek problémainak megoldasa
érdekében [84-88].

2.2.1 MOTOROLAJOK VIZSGALATA AKTIVACIOS ANALIZISSEL KIHOZOTT NYALABON

A motorolaj, mint folyadék egy jellemzd példa a kihozott nyaldbon torténd vizsgalatok
szlkségességére, mivel nem teheté vakuumba. A vizsgalandd olajok varhaté nyomelem
tartalma 1% al& esett, ami indokolja a CPAA mddszer alkalmazéasat. A bombazo6 nyalab a
vakuumkamrabol torténé kihozasa a 41. &bran lathatdé nyalabkihoz6 berendezés, valamint a
fliggbleges nyalabvégre felépitett hasonld eszkoz segitségével tortént. A vakuumtér és az
atmoszféra elvalasztasara 11 um vastagsagu Duratherm © foliat hasznaltam. A félia anyaga
kifejezetten nagy hé és mechanikai terhelésii feladatokra késziilt. Osszetétele a kovetkezd: Cr
12%, Fe 8.7%, Co 41.5%, Ni 25.5%, Mo 4%, W 3.9%, Ti 2%, C 0.03%, Al 0.07%, Mn 0.9%.
A besugarzasokhoz 18 és 12 MeV-es protonnyalabokat hasznaltam, és a nyalabkihozé foliat
hélium gazzal hiitéttem, ami egy tovabbi vékony aluminium foliat igényelt, amivel az &raml6
hiitékozeget valasztottam el a mérendd olajrétegtdl. A hélium réteg 1 cm, az elvalaszto Al folia
12.3 um vastag volt. 2.8 mm vastagsagu olajréteget tudtam elhelyezni a mintattartoba. A fenti
rétegvastagsagok azt jelentették, hogy 18 MeV-es bombazo energia esetén az olajrétegben a
protonok 17.75 és 6.2 MeV k0z6tti energian haladnak at, mig 12 MeV-es bombazo energia
esetén a protonok 11.66 MeV-es energidval l1épnek be az olajréetegbe és teljesen megallnak
benne. A besugarzasi id6k 20-50 percet tettek ki, a nyalabaram nem haladta meg a 200 nA-t a
céltargyon. Az 6sszehasonlitasra friss, 4000 valamint 10000 km-t futott motorolaj mintakat
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hasznaltam. A besugarzas kozbeni radioaktiv szennyezd6dés elkeriilése érdekében a mintakat
ivegbdl késziilt tartokban sugaroztam be és a méréshez ezeket a tartokat is kicseréltem inaktiv,
a besugarzasi hely kozelébe nem kerilt tartokra. A mintdk gamma-spektrumat félvezetd
detektorral tobbszor megmértem a rovid és hosszabb felezési idejli radioizotopok kimutatasara.
A mérések soran a kdvetkez6 elemekbdl keletkezd zarojelben levo radioizotopok mennyiségét
tudtam meghatarozni protonokkal keltett magreakciok segitsegével:

Ni(®lCu), Ca(***m47Sc), Zn(*®%’Ga), Ti(**V), Cr(®*™Mn), Cu(®®*zn), Fe(*>°®Co),
Pb(?203205.206Bj), A kapott eredmények a 42. bran lathatok.

Relativ egység

Futasteljesitmény (1000 km)

42. dbra Motorolaj nyomelemdsszetételének valtozasa a futasteljesitmény fuggvényében

A fenti abrabol jol megkiilonboztethetdk az olajban eredetileg meglévd (Ca, Zn, Ti, Cu),
amelyek mennyisége alig valtozik a hasznalat soran, és a miikodés soran bele keriild
nyomelemek (Pb, Fe, Cr), amelyek részben az tizemanyagbdl (Pb) részben a hengerfalbdl és a
dugattyugytiriikbol keriilhetnek az olajba. A 0 és 4000 km kozotti jelentds novekedést
nevezzik bejaratasi szakasznak, amikor az egymason surlodé alkatrészek ¢sszekopnak, majd
ezutan az elemtranszport egyenletessé és jelentdsen kisebb sebességlive valik.

2.2.2 ALUMINIUM TERMEKEK VIZSGALATA AKTIVACIOS TECHNIKAVAL

Aluminium alapanyagok vizsgalatara az Aluterv FKI-val kapcsolatos egylittmiikdés kapcsan
mertiilt fel igény. Aluminium alapanyagok ¢és 6tvozetek esetén rendkiviil fontos dsszetevd az
oxigén mind a minta térfogataban, mind annak feltiletén. Ennek meghatarozasara fejlesztettem
ki CPAA-n alapulo vizsgalati modszert, amelynek mind az érzekenysege, mint a detektalasi
hatara megfelelt a tadmasztott magas kovetelményeknek. Az oxigén kimutatasara a
180 (*He,x)*F bizonyult a legalkalmasabbnak, mivel nem aktivalja a matrixot, és a debreceni
ciklotron kivételes lehetésége, nevezetesen, hogy 3He részecskéket is tud gyorsitani,
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egyediilallo lehetOséget teremtett erre a vizsgalatra. A szadmitdsokhoz a reakcid
hataskeresztmetszetét az irodalombol vettem [89]. A mintak porkohaszati uton eldallitott
99.999%-o0s tisztasagu Al alapanyagok voltak. A besugarzasok 13 MeV-es nyalabbal, néhany
pnA-es arammal, kb. 30 percig tartottak. Ez az energia a minta fellletének kb. 120 pum
mélységben torténd vizsgalatat tette lehetéveé. A besugarzott mintakat rovid hiitési id6 utan
félvezeté gamma-spektrométeren mértem, és mivel a *8F radioizotopnak nincs karakterisztikus
gamma-vonala, csak a pozitron bomlasabol szarmazd 511 keV-es csucsbol tudtam
kovetkeztetni az aktivitasara. Ehhez viszont kovetni kellet a bomlasat, hogy a bomlasi gérbébol
a kilonboz6 (felezési idejii) radioizotopokat el tudjuk valasztani. A szamitasok
egyszerlsitésére és az esetleges szisztematikus hibdk kiszlirésére egyidejiileg besugaroztam
ismert oxigén tartalma aluminium oxid keveréket is. Ennek szemcsemérete 50 um volt. A
minta térfogataban levé szemcséket gdmbokkel modelleztem, amelyek feliiletén helyezkedett
el az ismeretlen vastagsagu oxid réteg, amely a mérés soran észlelt térfogati oxigen
koncentraciét adta. Ebbol kovetkeztetve a szemcsék oxidréteg vastagsagat 8.5+3 nm
vastagsagban hataroztam meg [85, 86].

Az aluminium gyartads mellékterméke a gallium, amit manapsag egyre nagyobb mértékben
hasznalnak a félvezetdiparban. Ebben az esetben is az oxigén koncentracié meghatarozasa volt
a cél, mivel az gallium tisztitasi eljarasa soran az oxigén a legkevésbé kivanatos szennyez6
elem az anyagban. A gallium felllete rendkivil gyorsan oxidalodik, és mivel olvadaspontja is
igen alacsony (= 30 °C), ez a szennyez6dés konnyen jut be a térfogatba is. Ennek ellendrzésére
az el6z6 szakaszban kifejlesztett modszert modositottam. Meg kell jegyezni, hogy galliumban
valé oxigén meghatarozasra az NRA modszer is alkalmas az *%0(d,p1,0)t’O prompt reakcid
réven ug/g érzékenységgel és a mélységi eloszlasra vonatkozo informécidval. A Ga mintak
érzékenyseéguk miatt vakuumcsomagolasban érkeztek, a besugarzashoz réz mintatartoba
helyeztem 6ket és Mylar foliaval zartam le a besugarzas ideje alatt (43. abra). A tartdba valo
betdltés utan a fellletet még poliroztam az esetlegesen keletkezett oxidréteg eltavolitasara és a
besugarzas soran az egész mintatartot folyékony nitrogénnel hiitéttem. A bombazo energiat (6
MeV) gy valasztottam meg, hogy a matrix aktivalas elkeriilhet6 vagy elhanyagolhato legyen.
Ennek eldzetes kisérleti ellenérzésére tobb mintat sugaroztunk be 5-28 MeV kozotti *He
energidkon, a hasznos/métrix arany minimalizlasara. A besugarzasok 1 6rdsok voltak és a
nyaldbaram nem haladta meg a 100 nA-t a céltargy alacsony olvadéaspontja miatt. A feltleti
réteg eltavolitasara maratasi médszert hasznaltunk, amelyet AAS (gallium tartalom a marat6
oldatban) és sulyvaltozas alapjan torténé mérést hasznaltam [88].
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43. abra Gallium besugarz6 mintatarté sematikus rajza: 1-bombéazé nyalab 2-Ga minta 3-réz
mintatarto 4-folyékony nitrogén g6z 5-Mylar/Al folidk 6-O-gyiirii 7-kollimator 8-vakuumcsd

A maratas max. 10 lépésben tortént és a maratasi lépések kozott a minta aktivitasat tébbszor
megmértem, a mintaban talalhaté pozitron emitterek felezési id6 szerinti szétvalasztisa
céljabdl. A kapott 8F aktivitast megmértem, ennek alapjan meg tudtam hatarozni, hogy mikor
jutunk el a térfogati (bulk) oxigén szintjéhez (44. abra). Az ezutan torténd ujra-oxidacio mar
nem zavarta a mérést, mert az j oxidréteg mar nem tartalmazott radioaktiv nyomjelzo izotopot.
A kiilonb6z0 tisztitasi fazisbol vett mintdk nagyon eltérd térfogati oxigén tartalmat mutattak
(5.9 — 84 ng/g) [88]. Ezzel igazoltam a nagytisztasagu galliumban az oxigén mikro-szennyezo
kimutathatosagat a CPAA maddszerrel igen alacsony (ppb) érzékenységgel.

2.2.3 UVEGEK ZARVANYAINAK ES HIBAINK VIZSGALATA AKTIVACIOS MODSZERREL

Az iivegipari termékek gyartasa kozben a kész termékekben kiilonféle hibak fordulhatnak eld,
amelyek befolyasoljak az adott termék mindségét és élettartamat. Célul tiiztem ki, hogy
megvizsgaljuk ezen hibak és a kornyezetiikben el6forduld nyomelem Gsszetétel anomalidk
Osszefiiggéseit. Egyes konnyl elemek kimutatasara a toltottrészecske aktivalason kiviil ezuttal
a ciklotron méasodlagos neutronforrasat is felhasznaltam a konnyl elemek kimutatasara (Ca,
Mg, Na, K, CI). A nyalabot 25 um-es Kapton folian keresztil hoztam ki szabad levegére és 12
és 18 MeV-es protonnyaldbokkal sugaroztam be a mintakat. Az elektrosztatikus feltolt6dés
elkerulése érdekében a mintakat vékony Al foliaba csomagoltam. Vizsgaltam szilard
zarvanyokat, ahol tébb mint szazszoros Zr tartalmat mértem a zarvanyban, mint a referencia
térfogatban és a gyartasi eljarast vizsgalva arra a kdvetkeztetésre jutottam, hogy ez a kemence
falabol szarmazik. Vizsgaltam még elszinezddéseket, amely foként esztétikai problémat jelent.
Neutron, proton és deuteron aktivaciot alkalmaztam. A referencia mintdhoz képest a vas
csoport elemeit talaltam a mintaban az anomalia kdrnyezetében, de megjelent a réz a cink és a
cirkon is. A szennyezés szarmazdsat vizsgalva az eldbb emlitett Zr kivételével arra a
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kovetkeztetésre jutottam, hogy az a bizonyos aranyban felhasznalt ujra feldolgozott Givegben
talalhato fém erdsitések nem kellden alapos eltavolitasabol ered [87].
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44, &bra Besugarzott gallium mintdk maratasa kozben mért aktivitas a maratasi id6 fliggvényében
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2.3 VEKONYRETEG AKTIVACIO ES ALKALMAZASAI

Az aktivacios analizisben és a radioizotopok eldallitasaban szerzett tapasztalataim maguk utan
vontak, hogy egy Ujabb kutatési és alkalmazasi teruleten kamatoztassam ezeket az ismereteket.
Ezt a terlletet vékonyréteg aktivacionak nevezik (TLA Thin Layer Activation), amely
elnevezés abbol ered, hogy a nyomjelzé izotdpokat toltdttrészecske aktivacioval allitjak eld
magaban a vizsgalt anyagban magreakciok segitségével [46, 90-92]. Ez az alkalmazés mar a
ciklotron labor tervezésének kezdeti szakaszaban felmerlt [79, 81], de megvalositasara csak
az egyittmiik6d6 partnerek igényeinek felmérése utan keriilt sor. A téma indulasakor még
szamos magyarorszagi ipari vallalatnak voltak kutatorészlegei, és tobb ott dolgozé kutatoval
osszefogva sikerlilt a témat meghonositani az ATOMKI-ben. Altalaban az egyiittmiikodé
partnerek adtak a problémat, mi pedig javasoltuk, megterveztem és megvalositottuk a
radioizotdpos technikén alapul6 megoldast.

Legeldszor az olyan egyszerli és a gyakorlatban gyakran el6forduld alapanyagokkal
foglalkoztam, mint pl. a vas, réz,... és ezek 6tvozeteivel, amelyre a hataskeresztmetszetek és
egyéb magfizikai adatok tobbnyire ismertek voltak. Besugarzé véakuumkamraval maér
rendelkeztiink, amely azonban csak kisméretii mintak befogadasara volt alkalmas, ezért az
ilyen tipusi besugarzasokat tilnyomo részben leveg6re kihozott nyalabon végeztem. A kopas,
korréziod vagy erdzi6 nyomon kovetésére mas témakbol mar a nagyérzékenységl félvezetd
detektor (Ge(Li) majd HPGe) rendelkezésre allt, a kopasvizsgalatokhoz sziikséges egyéb
berendezéseket (mikroszkdp, vastagsagmérd, tribométer, mikrotom, stb.) pedig kiilonb6z6
palyazatokbol szereztem be. A besugarzasokhoz dedikalt nyaldbvéget hasznaltam, minél
kozelebb a ciklotronhoz a nyaldbvezetési id6 csokkentése és a minél nagyobb nyaldbdram
elérése érdekében.

Nyali; kil‘flozé

45. dbra TLA nyalabvég a nyalabkihozoval és a mintamozgatéval
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2.3.1 ALKATRESZEK KOPASANAK VIZSGALATA VEKONYRETEG AKTIVACIOVAL

A TLA mddszert az egylttmiik6d6é partnereink altal felvetett problémak megoldasara
hasznaltuk elsdsorban. Ezek tobbnyire valamilyen kopasnak, korrdzionak vagy erdzionak kitett
alkatrészek vizsgalatara iranyultak, amelyekre az alkatrész anyaga, formaja, a varhat6 kopas
helye és mértéke lehetdvé tette a radioizotopos nyomjelzés hasznalatat. A TLA modszer
fejlesztésére és az eddigi eredmények és ajanlasok osszefoglalasara részt vettem egy a NAU
altal szervezett CRP programban, ahol egy osszefoglalé tudoményos és alkalmazasi
dokumentum (TECDOC) sziiletett a NAU kiadasaban [47], amelynek szerkesztését én
végeztem és amelyben néhany, a sajat eredményeimet ismertet6 fejezet is megjelent.

2.3.1.1 KEMENYFEM LAPKAS FORGACSOLO SZERSZAMOK VIZSGALATA

Ez a fejezet megeldzi az 6sszes metodologiai és magadatmérésre iranyul6 alfejezetet, mivel ez
volt az a probléma, amellyel eldszor szembesiiltiink élesben és ezen keresztiil oldottuk meg a
radioizotopos kopasvizsgalat alapvetd feladatait. A bor-nitrid igen nagy keménységii anyag,
ezért a forgacsolo szerszamok ¢€1ét (lapka) rendszerint ebbdl az anyagbdl is készitik. A masik
hagyomanyosabb szerszdmcsulcs anyag a mesterseges gyémant. A szerszam nagysebességgel
forgd alkatrésszel talalkozik, ami jelentés hé és mechanikai terhelést okoz, és a nagy
keménysége ellenére a szerszamél az idével kopik. Ez a kopas olyan mértéket elérhet, amely a
vagoéél sulyosabb deforméacidjahoz vezet, és ez mind a szerszamot €s a szerszamgépet, mind a
megmunkalandé anyagot kérosithatja. Ennek jelentds koltségvonzata van, ezért ennek
vizsgalata nemcsak tudomanyos, hanem gazdasagi jelentdségli is. Ezért radioizotopos
nyomjelzésen alapulé modszert fejlesztettem ki ezen anyagok kopasanak vizsgalatara. A bor-
nitrid esetében a °B(p,a))’Be (T2 = 53.3 nap) a polikristalyos mesterséges gyémant csucs
esetén pedig az *°Fe(p,n)**Co (T2 = 77.7 nap) magreakciot hasznaltam a radioaktiv berillium
illetve kobalt izotopok elballitasara a minta anyagaban [93]. A kalibracios gorbét a besugéarzott
minta kontrollalt korilmények kodzotti csiszolasaval vettem fel, a minta aktivitdsat minden
egyes csiszolasi 1épés utdn megmérve. A besugarzasi geometria az 46. abran lathat6. Az 47.
abran mutatom be a kalibracios gorbe felvételére szolgalo koptatd berendezést. A keményfém
lapkak koptatasahoz olyan koptato fellletet hasznaltam, amely specialis pasztaban eloszlatott
gyémantszemcséket tartalmazott. A koptatd tarcsa fordulatszdma széles hatarok kodzott
valtoztathato volt, valamint az érintkezd feliiletek kozt hatd erdt is szabalyozni lehetett.

Vizhitstt kollimator @1mm Al kollimétor ¥2mm

’ Al collimétor 0.2 mm
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46. abra Forgacsol6szerszamok besugarzasara hasznalt elrendezés a debreceni ciklotron nyalabvégén
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47. dbra Koptatoasztal a besugarzott mintaval és a segédberendezésekkel

A forgacsolo szerszamok besugarzasara kétféle geometriat hasznaltam. Az els6 Osszeallitasban
a besugarzo nyaléb parhuzamos volt a szerszam tengelyével, azaz a varhat6 kopas iranyaval és
a besugarzando térfogatot egy 0.2 mm atmér6;jti kollimator hatarozta meg. A kalibracios gorbe,
ami ebben az axiédlis besugarzasi geometridban keletkezett, alkalmasnak bizonyult
kopasvizsgalatra, de kiszdmitasdhoz pontos magfizikai adatokra van szilkség. A masodik
geometriai elrendezésben a szerszamot oldalirAnybdl sugaroztam be, a lehetd legnagyobb
rendelkezésre all6 energiaval. Ebben az esetbe a besugarzas irdnya merdleges volt a szerszam
tengelyével, azaz a varhato kopas iranyaval. Ebben az esetben a kalibracids gorbe kénnyen
megadhatd, mivel a hataskeresztmetszet, fékez6képesség, stb. kopasiranyu fliggése kiesik. A
két geometria sematikus rajza az 48. abran lathato.

31

besugarzott térfogat

%02 mm aktivélt térfoga r
proton nyaldb
Maszk
- forgéacsolé

szerszém

|

1. geometria

2. geometria
48. &bra Axidlis és lateralis besugarzési geometriak
BN szerszamlapkak esetén az anyag bor tartalma aktivalddott, gyémantlapka esetén a

kotdanyagban egyenletes eloszlasban taladlhatd vasbol keletkezett a radioaktiv kobalt izotop. A
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"Be izotopot eredményezé magreakcio kiiszobértéke nulla, mig a vason torténd protonreakcio
5 MeV energia felett indul el. A berillium radioizotopnak egyetlen, de intenziv gamma-vonala
van (477.6 keV), mig a kobalt izotop szdmos nagyenergias gamma-vonallal rendelkezik (846.8,
1037.9, 1238.3, 1771.5, ...keV) [38, 94]. Figyelembe véve a fenti adatokat az 1. geometriaban
8 MeV energiat valasztottam a gyémant lapkak besugarzasara és 5 MeV-et a BN esetében. A
2. geometriaban 18 MeV azaz a ciklotron maximalis nyaldbenergidjat hasznaltam. A koptatéasi
Iépések kozotti aktivitisméresre kétféle detektorrendszert hasznéltam. A nagyfelbontasd
félvezet6 HPGe detektoron alapulo spektrométer el tudja killoniteni az 6sszes gamma-vonalat
és egyenként tudjuk kiértékelni 6ket. Ez a rendszer viszont koltséges, és érzékeny a
héterhelésre, mechanikai rezgésekre, sth., valamint viszonylag nehezen mozgathat6. A jéval
olcsdbb szcintillacios detektorokon alapul6 rendszer kevesbé érzékeny ezekre a hatasokra, és
ipari kornyezetben is jol hasznalhatd. Felbontasa viszont jelentdsen rosszabb, ezért minden
esetben meg kell el6zze egy nagy érzékenységii és felbontasu rendszerrel végzett kalibracio. A
metodoldgia fejlesztés sordn az egyes kalibracios Iépések kozott a mintdkat (maradék
aktivitasukat) mindkét detektorrendszerrel megmértem. A koptatd padon talalhaté mikroszkop
(47. abra) arra szolgalt, hogy a forgacsoloszerszamoknak a miszaki szakemberek korében
,hatkopasnak” nevezett kopasat geometriailag is meghatarozzuk [95]. A két kiilonb6z6
detektorrendszerrel felvett kalibracios gorbék az 49. abran lathatok.
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49. dbra Szcintillacios illetve HPGe detektorrendszerekkel felvett kalibracios gorbék

Az 49. abrabol latszik, hogy a HPGe és a szcintillacios detektor + sokcsatornas analizatorral
felvett gorbék teljesen azonosak, mig az egycsatornas analizator + szamlalé elrendezés is az
elébbihez hasonlo kalibracids gorbet ad. Ezzel sikertlt igazolnom, hogy a joval olcsébb
szcintillacios rendszer is alkalmas a kopas mérésére nuklearis technikaval. Meghataroztam
még a 2. geometria esetén kiillonb6z6 besugarzasi paraméterckre (h az 48. dbran) a kopési
gorbéket, koztem a tényleges mérési parméterhez tartoz6 gorbét is. Az 50. abran lathatd ezen
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szamitasok eredménye a mert értékekkel dsszehasonlitva. Az abran lathatd, hogy a meérési
pontok jol egyeznek a tényleges 0.3 mm-es besugarzasi parameéterhez tartozo gorbével.

Maradék aktivitas (%)
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Kopasi mélység (mikron)

50. abra Szamitott kopasgorbék a méréssel 6sszehasonlitva

A kovetkez6 abran a kiilonb6zo geometridkra szamolt €s mért értékek 6sszehasonlitasa lathato.

Maradék aktivités (%)

0 200 400 600 800 1000 1200
Kopasi mélység (mikron)
51. dbra A két besugarzasi geometria 6sszehasonlitasa BN alapanyag esetén: (a) 1. Geometria, mért,

(b) 2. Geometria, mért (h=0.3 mm), (c) 2. Geometria, szamitott (h=0.3 mm), (d) 2. Geometria,
szamitott (h=0.1 mm)
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Ebbdl az abrabol is latszik, hogy a mért adatok jol egyeznek a nekik megfeleld paraméterrel
szamitott adatokkal. Mindkét el6z6 abran a kopas az tigynevezett ,,hatkopas” (flank wear). Az
is lathatd az abrakbol, hogy az alkalmazott mérési mddszerrel (direkt mddszer) a kopési gorbe
eleje lapos, ami kis érzékenységet jelent, mig a nagyobb mélységbe jutva a gérbe meredeksége,
és ezzel egyiitt az érzékenység né. Az indirekt modszert hasznalva ez a helyzet megvaltozik,
mert a levalt aktivitast kell mérniink és 6sszehasonlitani a nulla kezdeti értekkel. Az eltavozo
aktivitds Osszegyljtése viszont normal lizemmodban nem biztositott, de az alkalmazott
hiitéfolyadék alkalmazhato erre a célra. A modszer ebben a formaban is alkalmas a nagy
koltségnovekedést okozd szerszam vagy anyagtorés eldre jelzésére, és a szerszamcserére vald
figyelmeztetésre.

2.3.1.2 RADIOAKTIV NYOMJELZOK LETREHOZASA MASODLAGOS IMPLANTACIOVAL

Az el6z0 fejezetekben bebizonyosodott, hogy nagyon sokféle anyagban lehet 1étrehozni olyan
radioaktiv nyomjelz6 izotopokat, amelyek megfelelnek egy adott vizsgalat feltételeinek
(vizsgalat id6tartama, gamma-energia, eldallitds gazdasagossag, stb.). Léteznek viszont olyan
anyagokbdl készult alkatrészek, amelyek nem aktivalhatok toltottrészecske besugarzéssal,
vagy a rendelkezésre allo gyorsitd berendezés ion és energiatartomanyan beldl. Erre az esetre
dolgoztam ki a mésodlagos implantacié moédszerét, amikor a nyomjelzd izotopot 1étrehozd
magreakcid egy masik, megfeleld anyagu mintaban (rendszerint egy vékony folia) jatszodik le,
fliggd mélységbe implantalodik [96-99]. Ez a jelenség a hataskeresztmetszet mérések soran
jelentkezd, a méréseket megnehezitd kilokddési effektussal azonos. Ezt a jelenséget vizsgaltam
még tobb kisérletben és tébbféle szempontbol.

Eldszor is, a kilokddéskor elnyert kinetikus energia nagyban fligg a résztvevd atomok
tdmegaranyatol. Ahhoz, hogy minél nagyobb kinetikus energiat nyerjenek a keletkezett
radioaktiv atommagok, lehetéleg minél nagyobb ion/atom tomegaranyt célszert elérni. A fenti
fejezetekbdl latszik, hogy a legkisebb témegii nyomjelzésre alkalmas radioizotop a 'Be és a
debreceni ciklotron legnehezebb bombaz6 ionja az alfa-részecske. Ennek a péarosnak az
alkalmazasara vékonyréteg aktivacios vizsgalatra végeztem méréseket és szamitasokat [100].
A "Be (53.24 nap, 477.6 keV 10.6%) eldallitasara szoba joheté magreakciok a kovetkezok:
B (p,a)’Be (Q = 1.1 MeV), '1B(p,an)’Be (Q = -10.3 MeV), "Be(*He,an)’Be (Q = 0 MeV),
12C(®He,20)'Be (Q = -5.7 MeV). A legegyszeriibben elééllithato és a legkdnnyebben kezelhetd
implantécié céltargy a berillium volt, ezért vékony (25 um) Be féliat hasznaltam erre a célra.

Az 52. abran lathaté céltargykamrat hasznaltam a masodlagos implantacio mérésére. Az
implantalo folia és a kilokddott radioaktiv izotdpokat megfogd céltargy kozé a nyalab Utjaba
egy arnyékolast helyeztem annak megakadalyozasara, hogy a bombazdé nyalab a céltargyfoliat
kozvetleniil érje (karosodas, aktivalas), ezaltal azt is feltételeztem, hogy a kilokddott izotdpok
nem csak a nyalabiranyaba, hanem kup alakban szérddnak a Be folia elhagyéasa utan.
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52. abra Méasodlagos implantécio vizsgalatara szolgalé céltargykamra

Megvizsgaltam az implantalt aktivitast a nyalabenergia fliggvényében is. 30 perces, 200 nA-es
besugarzasokat végeztem 15 db folian kiilonb6zd energiakkal, amelynek az eredménye a 53.
abran lathat6. Megfigyelhetd, hogy a legnagyobb kilokddési hatasfok 12 MeV koriili energian
val6sul meg. Ez a gorbe 0sszefliggésben van a reakcié hataskeresztmetszetével (70. &bra) is,

valamint a kinematikai faktorral.

Tovabbi vizsgalatokat végeztem még a kilokodott radioizotopok szogeloszlasanak vizsgalatara
[101], amelyben az implantéciés céltargyat a nyaldb (mintatartd) tengelyével koncentrikus
gytriikre (4, 8, 12, 16, 20, 24, 28 mm) vagtam fel és sugaroztam be az el6bbiekhez hasonld
moédon, majd a gyuriket (a kozépsdé nem gylird, hanem egy teljes kor) szétvalasztva
megmértem az aktivitadsukat. Ezzel feltételeztem a kilokédott reakcidtermékek
hengerszimmetrikus eloszlasat is. A kilok6dott reakciotermékek megfogasara aluminium foliat
hasznaltam, még a direkt nyalab Be folia utani eloszlasanak (szorodasanak) vizsgalatara
ugyanolyan geometriaju titan foliat hasznaltam fel a "*Ti(3He,x)*V magreakciokon keresztiil.

7Be Aktititas (kBq)
w

0 5 10 15 20 25 30

3He energia (MeV)

53. abra "Be kilokédott aktivitasa berillium fdliabol 3He bombézas hatasara
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54. &bra A "Be aktivitas eloszlasa az Al gytirlikben és a *®V eloszlasa a Ti gytiriikben a direkt nyalab
kitakarasa nelkul

A 54. dbréan lathato, hogy az 0.5 cm? atmérdjii nyalab az implantacios folian szorodott, és
nagyobb atmérében hozott létre *8V aktivitast, mint a kezdeti atméréje. A Be masodlagos
implantalasaval végezve el a kisérletet ugyanolyan geometriaban, lathat6, hogy a masodlagos
kilokédott atommagok joval nagyobb kipszdgben tdvoznak, mint a direkt nyalab. Tehat azt
mondhatjuk, hogy lehet talalni olyan kitakarast, ami jelen esetben kb. 12 mm, amikor mar
,»csak” implantacid torténik és nem direkt aktivalas.

2.3.1.3 NAGYFELULETU ES GORBULT FELULETU MINTAK KOPASVIZSGALATA

A radioaktiv nyomjelz6k hasznalatanak kidolgozasa soran megoldand6 gyakorlati feladatokkal
is szembesiiltem. Gyakran el6fordult, hogy a nyomjelzésre kijel6lt fellilet Iényegesen nagyobb
volt, mint a gyorsitobodl kilépd legnagyobb nyalabfeliilet, vagy pedig besugarzando feliilet nem
volt sik, esetleg mindkét feltétel egyutt. Ezekre a esetekre egyedileg kellet kidolgozni az
aktivalasi technikéat, de nehany k6z6s dolog volt benniik, amire ezeket a technikakat alapoztam
[102].

Nagyfeliileti mintdk besugarzdsa esetén két lehetéség van. Az egyik lehetdség a
toltottrészecske nyalab elektromagneses mozgatasa, ami a sugarterapias gyakorlatban elterjedt

63



dc 1392 17

maodszer [103], és korlatozott mértéekben a debreceni ciklotron nyalabvégein is megvaldsithato.
A masik, a mi gyakorlatunkban a nagyobb méretek és bonyolultabb felliletek miatt konnyebben
megvaldsithatd modszer maganak a mintanak a mozgatasa az ionnyaldb el6tt. Ezaltal
megfelel6 mozgaté mechanizmusok (linedris, rotacios) egymasra épitésével nagy és bonyolult
feluletek is egyenletesen bejarhatok. A minta mozgatasa lehet 1épcsdzetes (besugarzas tobb
pozicidban) vagy lehet folyamatos, ami nagyobb homogenitast biztosit. Alapvetden a
gyorsitébol kilépd nyaldbot Gauss eloszlasunak tekintjilk, amit a nyaldbcsatornaban vald
eltéritést és fokuszalast biztosito eszkdzok kisse torzithatnak. Ahhoz, hogy ezzel egyenletesen
lefedjlink egy, az eloszlasnal joval szélesebb feluletet, ahhoz vagy a nyalabot, vagy a fellletet
kell mozgatni. A mi gyakorlatunkban minden esetben a minta mozgatasat valdsitottam meg.

A legbonyolultabb fellletek besugarzasat agy valositottam meg, hogy a nyalabkihozo
berendezés el¢, egy fiiggdleges helyzetl alaplapra egymasra épitettem két linedris mozgatasra
képes 1éptetd motoros asztalt, ezzel 1étrehozva az x-y térben vald mozgatasi lehet6séget (z a
nyaldb irdnya). Ezek 1épteté motorjai egy szamitégépes programmal vezérelhetdk, tehat egy
tetszOleges feliiletet be lehet jarni veliik a sikban. Maga az asztal sikja elforgathat6 szog alatti
besugarzasok megvaldsitadsdhoz. Amennyiben a minta gorbiilt feliiletli, tovabbi lehetéség van
az asztalra egy hajtomiives motor felszerelésére, ami a minta 6nallé vagy transzlacié kdzbeni
forgasat biztositja. A nem teljes rotaciot igényld forgasokat a transzlacié altal kivaltott billentd
mechanizmusokkal valésitottam meg.

A 55. dbran kétféle, nagyfeliiletli (baloldali abrafél) és gorbiilt (jobboldali abrafél) mintak
aktivalasara alkalmas elrendezés lathat6. A baloldali dbran négy darab egyforma szelepemeld
pogacsa egyidejii egyenletes besugarzasara alkalmas Osszeallitas lathato, ahol a mintatarto az
X-y sikban ir le mozgést megfeleld 1épéskozokkel. A jobboldali abran egy vezérmiitengely
emel0 csucsanak aktivalasa lathato. Ebben az esetben a cstics egy kb. 1 cm-es gorbuletét kellet
aktivalni a teljes, kb. 1.5. cm szélességben. Ekkor a mozgatast Ugy oldottam meg, hogy az x
irdnyu transzlaciot az x-asztal oldotta meg, még a billentést az y-irdnyd mozgas altal Iétrehozott
20°-0s oda-vissza rotacio hozta létre.

55. dbra baloldal: x-y asztal a nyalabkihozé el6tt, a maszkolt céltargyakkal; jobboldal: billentd
mechanizmus az x- asztallal és a maszkolt céltarggyal
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Az egyenletes aktivalast a Gauss eloszlasu nyalab folyamatos seprése biztositotta, amelynek
kétdimenzios vetilete a 56. bran lathato.
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56. abra Részecskenyalab szkennelésével létrehozott nyalabeloszlas

Az abrabdl lathato, hogy mar kilenc pozicidban torténé besugarzas egyenletes eredményt ad.
Ennek a szimulalt nyalabeloszlasnak a segitségével lehet a szkennelés lépéskdzét optimalisra
bedllitani. A modszer miikddését egy tényleges kopasvizsgalati feladat kdzben teszteltem. A
besugarozni kivant feliilet téglalap alaka volt. A besugarzas utan a mintakat foszforernyére
helyeztem, és kiilonboz6 expozicios idékkel auto-radiogréafias felvételeket készitettem réluk.
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57. 4bra Besugarzott téglalap alaku felilet foszfor erny6s felvétele és a felvételen megjeldlt x és'y
irdnyu eloszlasok kiértékelése
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A 57. abra bal oldalan harom, kiilonb6z6 expozicios idével felvett foszforerny6s felvétel
lathato, ahol kivalasztottam azt, ahol az dbra egyetlen része se ment még telitésbe, é¢s megfeleld
informaciomennyiség gytilt mar 6ssze (kozépso felvétel). Ennek a felvételnek a megjelolt x és
y irdnyaiban kiértékeltem a képet, amelynek eredménye a jobboldali grafikonon lathat6. A
grafikon megmutatja, hogy a besugéarzott folt x (10 mm) és y (25 mm) iranyaiban az aktivitas
eloszlas teljesen egyenletes lett, tehat a maszkolas + szkennelés alkalmas modszernek
bizonyult homogén nyomjelz6 eloszlas 1étrehozasara [104].

2.3.1.4 AL-SI-CU OTVOZETEK KOPASVIZSGALATA

Ez a feladat egy specialis példa volt arra az esetre, amikor a nyomjelezni kivant alkatrész
anyaga csak Kkis szazalékban tartalmazott nyomjelzésre alkalmas elemet. Az alcimben jelzett
otvozetek egyre inkabb elterjeddben vannak az autdiparban, koszonhetden magasnak
mondhatd témeg/teljesitmény hanyadosuknak, beleértve a jo hévezetd képességiiket és a
korrézioallosagukat, és a kopassal szembeni kedvezd viselkedésiiket. Ennek az 6tvozetnek a
kopéssal szembeni nagy ellenalloképességét a kemény szilicium kicsapddasok okozzék az
aluminium matrixban [105]. A minta feliilet kozeli dsszetételét XRF vizsgalattal ellendriztem,
és arra jutottam, hogy 6 6sszetevok 76%-ban az aluminium, 18%-ban a szilicium, és a réz csak
3.5-4.5 tomegszazalékban van jelen a minta els6 1 um-es melységében (6sszesen 94%). Ezeken
kivul még Mg, Fe, Mn, Zn és Ti volt kimutathaté a mintaban, mindegyikik < 1% aranyban.
Feltételeztem, hogy a réz eloszlasa a mintdban homogén, legalabbis a kopas szempontjabol
¢érdekes mélységig. A mintak nyomjelzésére a kovetkez6 magreakcio és radioizotop johetett
szamitasba: "'Al(*He,x)?Na magreakcio a minta legnagyobb aranyu dsszetevéjén, valamint a
keletkezo radioizotop alkalmas lenne vékonyréteg aktivacios kopasvizsgalatra, de az esetleges
nagyobb sorozatu ipari megvaldsithatosag érdekében ez a lehetdség a 3He gaz igen magas ara
és az elérhetd kisebb nyalabaram miatt kiesett a rostan. Tovabbi lehet6ség az aluminiumon
protonnal keltett magreakci6, ami szintén a 2’Na radioizotopot hozna létre, a magas
kiiszdbenergiaja miatt (>25 MeV) nem valdsithaté meg a debreceni ciklotronon. A sziliciumon
létrejové "Si(d,x)**Na magreakcio alacsony hataskeresztmetszeti [106], és a keletkezd
radioizotop 15 oras felezési ideje nem tette volna lehetdvé a tervezett feladat elvégzését. A
protonnal keltett és 22Na-ot eredményezd magreakci6 sziliciumon 30 MeV-es kiiszobenergiaju.

Maradt tehat a legkiseb aranyu 6tvoz0, a réz felhaszndlasa a nyomjelzd radioizotop eldallitasara
[107]. A rézen lezajlo "™Cu(p,x)®Zn magreakcié6 minden szempontbol megfeleld a
kopasvizsgalati feladatokra, 2.2 MeV-es klszdbenergidja, 10 MeV koérili 220 mbarn-os
hataskeresztmetszete, 244 napos felezési ideje és 1115 keV-es erds, és massal nem interferal6
gamma-vonala miatt. A homogén aktivitds elérése érdekében 10.5 MeV-es protonokat
hasznaltam a besugarzasra. Tobb mintat sugaroztam be, egyrészt meréleges besugarzassal kor
alak( aktivalt teruletet Iétrehozva, masrészt 15°-0s beesési szoggel egy aktivalt csikot hozva
Iétre. A merdleges beesésii besugarzas esetén a teljes aktivacios mélység ezen az energian 630
um, amelynek csak 5%-a esik a kérdéses 20 um-be, még a szog alatti besugarzasnal a teljes
aktivacidos mélység 162 um volt, és ennek 20%-a a vizsgalandd mélységbe koncentréalodik,
ezzel négyszeresére novelve a fajlagos aktivitast a felszin kdzelében. A besugarzasok soran az
aktivalt zona megtervezésénél igyeltem arra, hogy az aktivalt felilet mindig belll legyen a
triboldgiailag aktiv tartomanyon.
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58. &bra Teszt tribométer sematikus rajza és fényképe

A 58. abran egy teszt tribométer sematikus rajza és a bal als6 sarokban a teszt kamra fényképe
lathatd. Ez a berendezés kisméretli mintak kopasanak szimulalasara szolgal, ahol a teszt
kamraban van elhelyezve a radioizotoppal nyomjelzett minta és a kopas soran eléfordulod
ellendarabja (pl. egy dugattytigyliri szegmens ¢és egy henger szegmens), amelyek beallithatd
er6vel érintkezve, beéllithatd kimozdulasu periodikus mozgast végeznek egyméson. Az
alland6 homérsékletrol és a kenésrdl, a kamran kiviil is keringtetett kenéanyag gondoskodik.
Maga a kenGanyag is lehet a vizsgalat targya. A kendanyag atfolyik egy tartdlyon, ami egy
detektor kristalyanak belsejében van elhelyezve, ezaltal a detektor majdnem 4r szogben képes
mérni a folyadék sugarzasat. A detektoron bellli tartalyban a lekopott részecskék megfogasara
alkalmas szlird is elhelyezhetd. A detektorral és a hozzd kapcsolt szamlaloval vagy
spektrométerrel rovid ideji mintakat véve nyomon kovethetd a kendanyaggal egyiitt, a kopo
feliiletekrdl elvitt radioaktiv nyomjelzék mennyisége. Feltételezziik, hogy az 0sszes lekopott
térfogat aranyos a tdvozott nyomjelzok mennyiségével.

Szamos mintat besugarozva ugyanazon korilmények kdzott egy sorozat nyomjelzett alkatrészt
allitottam eld, és vizsgaltam a kiilonb6z0 paraméterek hatasat a kopasra. Ezek kozott szerepelt
a kendolaj mindsége ¢€s fajtaja, valamint a strlodo feliiletek kozott hatd erd.
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A3.5, oil, 150N ‘ A2, diesel, 50N ‘ A1, diesel, 150N
59. &bra Az aktivalt mintdkkal végzett olaj-teszt eredménye és a koptatasi modell
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A 59. dbra jobb oldalan lathat6 a dugattytgytriibdl, illetve a hengerfalbol kivagott szegmensek
koptatasanak sematikus rajza a 58. abran bemutatott teszt kamraban. A baloldalon a kiilonb6z6
olajmintakkal elvégzett futtatasok lathatok. Az abran a detektalt radioizotopok alapjan szamolt
kopasi terfogatot abrazoltam a kiilonboz6é alkalmazott olajokra. Az A3-A5 mintakat gyari
kendolajjal vizsgaltam F = 150 N 6sszenyomo erd mellett, ezért erre az adatra hibat is tudtam
megadni. Az A2 és Al mintdknal diesel olajat hasznaltam kendanyagként, kiilonboz6
er6hatasokkal. Minden esetben megvartam, hogy a kopas mértéke allanddvéa, vagy enyhéen
novekvove valjon (lizemi kopas) azaz a rendszer tulhaladjon a bejaratasi cikluson. A bejaratési
szakaszt onnan lehet felismerni, hogy ekkor a térfogati kopas mértéke meredeken nd. Az
abrabol latszik, hogy gyari kendolajat hasznalva a kopas jelentdsen kisebb mint a diesel olajnal
azonos 0sszenyomo erdnél, €s az is latszik, hogy az er6 haromszorosara valé emelése nem
novelte jelentésen a kopas mértékét. Az egyes mintaparok Osszehasonlithatosaganak
biztositasara a kopas nyomat optikai konfokalis mikroszkoppal vizsgaltam, mivel a mintak
pontos (parhuzamos) beéllitasa lenyegesen befolyésolta az eredményt.

Az eredmények 6sszehasonlitasa érdekében bevezettem a linearis kopési egyutthat6t [108,
109].

Vo (35)

Fh
Ahol Vy a linearis kopasi egylitthato, F a feliileteket dsszenyomo erd és h az elmozdulas
nagysaga. Megkuldnboztetiink kopasi egytthatdt a bejaratasi szakaszra, az Gizemi szakaszra és
a teljes folyamatra. Mértem mindkét érintkez6 fél kopasat a kiilonboz6 kopasi szakaszokban
és dsszehasonlitottam a kapott eredményeket a kopasi egyitthato segitségével.
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60. abra Tipikus kopasgorbe

68



dc 1392 17

Ezek a szakaszok jol megkiilonboztethetok a 60. abran, ahol az is lathato, hogy a fentebb
emlitett mérési korilmények kdzott az u.n. tzemi kopas kb. 20 perc malva kévetkezik be. A
fenti gorbe nem volt tovabb mérve, de 1ényeges szakasza még a tipikus kopasgorbének, amikor
az lizemi koriilményekre jellemz6 enyhén novekvo szakasz ismét meredekebbé valik, ami az
alkatrészek végzetes elhasznalodéasara jellemzo.

A (35) egyenletben bevezetett dimenziondlis linearis kopasi egyutthatot megvizsgaltam a két
érintkezé mintara kiilon-kiilon. A hengerfal szegmens, ami a dugattyagyliri ellendarabjat
képezte, nagyrészt vasat tartalmazo 6tvozetb6l késziilt, igyhogy ebben az esetben az aktivalast
deuteron nyalabbal végeztem és >’Co nyomjelzd izotopot allitottam eld.
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™ Hengerfal [l Dugattyugy(ir(

140

120

g

80

60

40— T

20 1

Kopasi egyilitthatok aranya az 6sszkopashoz

Bejaratas Normal lizem Osszkopas

61. &bra A kopasi egyiitthat6 valtozasa az izemmodok és az érintkezé mintak fiiggvényében

A 61. abra szerint a bejaratas kozben a hengerfal kopik, nagyobb szérassal, még a normal
iizemben a dugattylgylrii kopdsa a nagyobb, ami elvarhatd is a tervezéstdl, ugyanis a
dugattyugytirii cseréje joval egyszeriibb egy elhasznalodott motor esetén, mint a henger betété
vagy a motorblokké.

2.3.1.5 ACELMINTAK KOPASANAK VIZSGALATA ,,PIN-ON-DISC” TECHNIKAVAL

A 58. abran lathato6 tribométer kamrat szamos egyéb alkatrészpar koptatdsanak radioizotépos
vizsgalatara hasznaltam. Ezek kozlil egyik a fémgolyd koptatasa forgd tarcsan (ball on disc),
ami az egyik klasszikusnak szamit a tribométer technikadban [110]. A legalapvet6bb
tribometriai mérések a ,,tli a lemezen” (pin on disc) technikaval miikodnek, ami azt jelenti,
hogy a vizsgéland6 (koptatandd) anyagbodl egy tiit készitenek (néhany mm atmérdjii) amit egy
dorzsanyaggal bevont feliiletti forgé lemezhez nyomva koptatnak [111]. Mivel a golydt nem
hagytam gordiilni, ezért ez a vizsgalat inkabb a ,,pin-on-disc” mddszer feltételeinek felelt meg,
azzal a kulonbséggel, hogy a tarcsa nem forgott. Mind a golyd, mind a tarcsa az AISI 52100
szabvanynak megfeleld kromacélbol késziilt (97% vas, 1.5% krom). A kisérletben hasznalt
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kendanyag nagyteljesitményti poli-alfa-olefin volt cink-dithio-foszfattal (ZDDP). A tribométer
olaj keringet6 rendszerét annyira optimalizaltam, hogy minddssze 50 ml olajra volt sziikség a
rendszer zemeltetesehez. A lyukas szcintillacios detektor pedig biztositotta a legnagyobb
hatasfokl detektéalast. A golyo valtakozd mozgéasa a trcsahoz képest 0.5 illetve 1 mm volt az
egyes méres-sorozatokban, ennek megfeleléen a mozgatas frekvenciaja 100 illetve 50 Hz volt
annak érdekében, hogy az egyméashoz képesti 0ssz-elmozdulas azonos legyen az egyes
sorozatoknal. A mintakat 6sszenyomd er6 300 N volt a kétoras teszt futdsok alatt.

A vizsgalathoz hasznalt golyokat egy 2 mm-es atmérdji foltban 7.2 MeV-es deuteron
nyalabbal sugaroztam be, és a mérésekhez a keletkezett >’Co (vashdl) és 5'Cr (krombdl és
vashol) radioizotdpokat hasznaltam fel. Ugyeltem arra, hogy a mintak Gsszesitett radioizotop
aktivitasa a szabadforgalmi szint [112] alatt maradjon, mivel a besugarzasokat és az elsd
méréseket a debreceni ciklotron mellett, a kopasvizsgalatot pedig a Wiener neustadti AC>T
laboratériumban végeztem. A mintak szallitasa igy nem igényelt kiillon engedélyes szallitot és
szallitd eszkozt. A mérések szerint a mintak aktivalt térfogataban a °’Co kb. 1 ppm aranyban
volt jelen a matrix tulnyomd részét adod vashoz képest, ami az alkatrész kémiai és fizikai
tulajdonsagait, és igy a triboldgia viselkedését sem befolyasolja. Ez 2.5 107 Bg/um? térfogati
aktivitasnak felel meg a vizsgalt zondban. A mérhetdség szempontjabol ez tokéletesen
megfelelt, mivel a mérést még 1-2 nagysagrenddel kisebb aktivitassal is el lehetne végezni.
Teszteltem a besugarzas hatasat az érintkezo feliiletek mikro keménysegeére, és azt talaltam,
hogy a keménység értéke a besugarzott zonaban és az érintetlen zonaban hibahataron belil
azonos.
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62. abra A ball-on-disc minta kopasgorbéje RNT maédszerrel felvéve
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A 62. dbran a °'Co aktivitas valtozasa alapjan felvett kopasgorbe lathatd, amelyen jol
elkiilonithetok a bejaratasi és a normal tizemi szakaszok. A mért adatokra exponencialis gorbét
illesztettem:

V,(t) =ae P +ct+d (36)

Ahol a V(t) a kopas miatti térfogatvaltozas az id6 fiiggvényében. Figyelembe véve, hogy a
t=0 idépontban a térfogatvaltozas értéke nulla volt kdvetkezik, hogy d = -a, azaz a paraméterek
szama haromra csokkent. A gorbeket a legkisebb négyzetek modszere segitsegével
illesztettem. A paraméterek értelmezése a kovetkezd: A ,,¢” allando a térfogati kopasi
sebességet jelenti hossz 1d6 (végtelen) elteltével, a ,,b” a bejaratasi szakasz meredekségét
jelenti, és a,,d” egy offset érték, ami a nulla idépontban mért térfogati kopasi sebességet jelenti,
azaz egy hattér értéket. A kopasnak kitett feliiletekrol fehér fényti 3D konfokalis mikroszkoppal
felvételeket készitettem, és egy specialis szoftver segitségével megbecsiltem a lekopott
térfogatot (63. abra). Az igy kapott kopési térfogatok ardnya 127+12% volt, ami jonak
mondhatd. A TLA modszer el6nye, hogy a térfogati kopas adatokat a méreés alatt folyamatosan
szolgéltatja.

(a)
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63. &bra Konfokalis mikroszkoppal készitett 3D és differencialis kép a golyo koptatott feliiletérdl

A tesztek soran a kiilonboz6 kopasi tulajdonsagokon kiviil vizsgaltam még a kiils6 paraméterek
hatésat a kopéas mértékére. Ezek kozul érdekes eredményt kaptam a frekvencia és kitérés
értékétol valo fiiggésre.
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64. dbra A térfogati kopasi sebesség fliggése a beallitott paraméterektol
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A 64. abran lathatd kopési sebességek dsszehasonlitasanal mindkét esetben ugyanannyi volt a
koptatasi id6 és a frekvencia-kitérés paros ugy lett megvéalasztva, hogy a csusz6 fellletek altal
egymashoz képest megtett tavolsdgok egyformak. Az eltérd viselkedés oka az lehet, hogy a 0.5
mm-es kitérés esetén az érintkez6 zona (350 um atmérdji kér) a mozgas soran énmagaval
atfedésben van a cstszo feliileten, ami a lekopott részecskék id6leges akkumulaciojaval, és
ezzel a feliiletek kozti érintkezés csokkenésével jarhat, a valtozatlan 6sszenyomo er6 ellenére.

Vizsgaltam még az egyik érintkez6é anyagrol a masikra torténd anyagatvitelt, ami kézenfekvo
lehet6ség volt, mivel csak a golyo, azaz csak az egyik fél volt radioaktiv nyomjelzéssel ellatva.
Ezért a koptatds utdn megmértem a tarcsa ¢érintkezd feliiletének aktivitasat egy fix
geometridban ultrahangos tisztitas utan és a kovetkezé eredményt kaptam:
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65. &bra Anyagtranszport a golyérdl a tarcsara a teljes kopasi térfogat szazalékaban

A 65. abran lathat6 anyagtranszport mennyiségek egy kettes faktorban kiilonbdznek egymastol.
Meg kell jegyezni, hogy csak a vas (°’Co) transzportjat tudtam mérni, noha a Cr
sztochiometrikus aranyabol kiszamitott 5'Cr radioizotop mennyiség még a maddszeriinkkel
mérhetd lett volna. Az érdekesség kedvéért egyetlen mintan elvégeztem a kisérletet rossz
kenési tulajdonsagokkal rendelkezé olajjal is, és ebben az esetben a vasatvitel 6sszemérhetd
volt a kendanyagban levo lekopott vassal, és a krom atvitel is mérhetd volt, igaz csak 80%-0s
mennyiségben a lekopott krémhoz képest. A tesztek segitségével igazoltam, hogy az alacsony,
szabadforgalmi szint alatti aktivitdsu radioaktiv nyomjelzés alkalmas nagy érzékenységii és
felbontast kopasvizsgalati feladatok megoldasara.

2.3.1.6 VEKONYRETEG AKTIVACIOS VIZSGALATOK SZABADFORGALMU AKTIVITASOKKAL
A szabadforgalm( aktivitassal vald kopasvizsgalat lehet6sége azért meriilt fel, mert egyes
kopasvizsgalati feladatoknal a tervezést, a besugarzast és az elsd méréseket altalaban az
ATOMKI-ben végeztem, de a besugarzott (nyomjelzett) mintat sokszor az egylittmiikodo
partner laboratériumaba kellett szallitani a triboldgiai vizsgalatok elvégzésére. Ezt a szallitast
csak erre engedéllyel rendelkezd szallitd végezheti, és emiatt az eldirt felszerelés ¢és
intézkedések miatt a koltségvonzata is igen magas, kiilonosen, ha az illet partner kiilfoldi.
Ezért kidolgoztam a szabadforgalmi szint (FHL [113]) alatti (mas néven mentessegi)
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aktivitasokkal torténd vékonyréteg aktivacios technikat [112]. A NAU és az Eurdpia Bizottsag
ajanlasain alapul tablazatok tartalmazzak az egyes radioizotopokra vonatkozd FHL értéket és
az 6sszes sziikséges szamitasi és jogi tudnivalokat. Ennek alapveté dokumentuma a szarazfoldi
veszélyes anyag széllitdsokkal foglalkoz6 ADR (Franciaul:,,Accord européen relatif au
transport international des marchandises dangereuses par route”). Hasonld6 dokumentumok
Iéteznek a vasuti (RID), folydvizi (AND), tengeri (IMDG) és légi szallitasra (ICAO TI/ IATA
DGR). Az ADR 7. osztalya foglalkozik a radioaktiv anyagokkal. Az izotdpokat tartalmazé
tablazat nagyon hosszu, ezert itt csak egy rovid kivonatot mutatok be, dsszekombinalva a
magfizikai adatokkal. Azokra a radionuklidokra, amelyek nincsenek az ADR téablazatban
felsorolva (pl. a ®™Nb) kiilon szabalyok vonatkoznak, vagy pedig igen alacsony hatarértékkel
(mint ismeretlen izotdp) szallithatok.

3. tablazat A vékonyréteg aktivaciohoz tartozo radioizotopok néhany magfizikai adata és a mentességi
aktivitasuk

Radioizotop | Felezési FHL Leger6sebb | Elagazési Mas Elagazasi
id6 (kBq) y-vonal arany y-vonal arany
(nap) (keV) (%) (keV) (%)
Co 272 1000 121 85.6 136.5 10.7
Co 77 100 847 100 1238 67
8Co 71 1000 811 99 864 0.7
8y 16 100 984 99.98 1312 97.5
SICr 28 10000 320 10 - -
>2Mn 5.6 100 1433 100 744 90
22Na 950 1000 1275 99.9 - -
657n 244 1000 1116 50.6 770.6 0.003
8y 107 1000 1836 99.2 898 93.7
5Ni 6.1 1000 158 98.8 811.8 86
'Ga 3.3 1000 93 39.2 185 21.2
897r 3.3 1000 909 100 1713 0.76
92MNp 10.2 10* 934 99 913 1.78

Abban az esetben, ha az elkiildendd mintank, vagy mintaink tobb radioizotdpot tartalmaznak,
akkor a mentességi szintnek valdé megfeleltetést a kovetkezOképpen szamithatjuk ki:

Ay A, An

+ +ot (37)
FHL, ' FHL, FHL,

FHLgm =

Ahol az FHLam < 1 feltételnek kell teljesuilnie ahhoz, hogy a kildemény szabadforgalmd
aktivitast legyen, ahol Aj az i-edik izotop aktivitdsa (kBq) és az FHL; az i-edik izotopra
vonatkoz6 mentességi aktivitasi szint (3. tablazat 3. oszlop, vagy ADR). Az el6z6 fejezetekben
felsorolt konkrét kopéasvizsgalati peldak nagy részét mentességi szint alatti aktivitasokkal
valositottam meg. Ehhez természetesen a nagy érzé¢kenységli mérdberendezésen kiviil egyéb
triikkokre is szukség volt, ilyen példaul az a megoldas, hogy az alkatrészek kopéasat a kopd
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feliiletekbdl kivagott kis mintadarabokon vizsgaljuk, ezaltal a szlikséges aktivitdismennyiség €s
a hordozo6 folyadék (hiité- vagy kendanyag) mennyiségét is jelentdsen le lehet csokkenteni. Ha
az FHL alatti aktivitdsokat dsszekombinaljuk a sz6g alatti besugarzassal (amennyiben az
alkatrész geometridja ezt megengedi), akkor tovabbi aktivitas stiritést érhetiink el a vizsgalando
térfogatban, ami megint csak a mentességi aktivitdsok hasznélatat teszi lehetévé.

2.4 NYOMJELZESRE HASZNALHATO RADIOIZOTOPOKRA VEZETO

MAGREAKCIOK MAGFIZIKAI ADATAINAK VIZSGALATA
Az el6z6ekbdl kideriilt, hogy a mért aktivitas valtozasok korrekt Kiértékeléséhez pontos
hataskeresztmetszet (és egyéb magfizikai) adatokra van sziikség. Ugyanez érvényes az orvosi
¢s ipari célu radioizotopok eldallitdsara alkalmas magreakciokra valamint az tgynevezett
monitorreakcidkra. Ezért csoportunk szisztematikus vizsgalatokat végzett és végez ma is ezen
reakciok hataskeresztmetszet, hozam, és egyéb magfizikai paramétereinek meghatarozasara,
amelyben én a vékonyréteg aktivacidhoz felhasznalhatd magreakcidkra koncentraltam.

2.4.1 "BE ELOALLiTASARA VEZETO MAGREAKCIOK

Mint az elézd fejezetek egyikében is megmutattam a ‘Be radioizotop nagyon alkalmasnak
bizonyult radioaktiv nyomjelzéses kopésvizsgélathoz, ezért ezt az izotopot kivéve a
késobbiekben ismertetett rendszerbdl, eléallitasanak lehetdségeit kiilon targyalom. Az is
kiderult, hogy az irodalomban megjelent hataskeresztmetszetek nem elég pontosak, ezért (]
méréseket végeztem a fenti reakcid toltottrészecske indukalt hatéskeresztmetszetének
meghatarozasara [114]. A méréshez az u.n. foliacsomag (stacked foil) modszert hasznaltam,
amelyben egy sok féliabdl allé céltargycsomagot sugarzunk be egyetlen besugarzas soran,
lefedve ezzel a kérdéses energia-tartomanyt. A "'Be(p,x)’Be és a "'Be(d,x)’Be magreakciokat
vizsgaltam. A berillium izotop egyetlen gamma-vonalat mértem (477.56 keV, 10.3%). A
celtargyakat 25 um vastag Ni-B-Si (90.60%, 4.52% és 4.90%) fémiiveg foliakbdl allitottam
eld. A céltargyak Osszetételének ellendrzésére CPAA, XRF és ICP modszerek eredményét
hasonlitottam &ssze. Tovabbi 50 upm vastag aluminium félidkat illesztettem a
celtargycsomagba a lefedett energiatartomany kiszélesitése érdekében valamint 10 um-es réz
foliakat nyaldbparaméterek monitorizalasara. A besugarzésokat 18, 14.5 illetve 12 MeV-es
proton energiakon valamint 10 MeV deuteron energian végeztem el tobb kisérletben. A
nyalabaram a nem haladta meg a 200 nA-t (deuteron nyalab esetén a 100 nA-t) az érzékeny
anyagok hoterhelésének elkeriilésére. A korrekt arammérést 100 V szupresszor fesziltseg
alkalmazésaval biztositottam. A mintakat a besugarzas utan egy héttel, nagyfelbontast HPGe
spektrométerrel mértem. A hosszl ,,hiitési” idore a vascsoport elemeibdl (pl. a Ni) keletkezd,
és a 'Be-hoz nagyon hasonlé gamma-energiaval rendelkezd, de rovid felezési idejii *>Co (Ey =
477.2 keV, T12 = 17.54 0ra) izotdp elimindlasa miatt volt szlikség. Az 66. abran lathato és a
Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség (NAU) EXFOR toltottrészecske indukalt magreakcio
adatbazisaban [115] van rogzitve. Az abrabol latszik, hogy az erre vonatkozé munkam 0j és
pontosabb eredményeket adott éppen abban az energia tartomanyban, ahol ezt a reakciot
vekonyréteg aktivaciora lehet hasznalni. Ebben a tartomanyban a hataskeresztmetszet erésen
valtozik, ezért az 1) méréseim jelentdsen segitettek tisztazni a kétes értékeket is ebben a
tartomanyban. A hataskeresztmetszet gorbén lathato szignifikdns minimum abbdl szarmazik,
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hogy itt a nulla kiiszobértékii 1°B(p,a)’Be hataskeresztmetszet eltiinik és a 9.5 MeV-es
kiiszobértékii *B(p,an)’Be hataskeresztmetszet meredeken emelkedni kezd. Uj értékeim az
atfed6 energiatartomanyban jol egyeznek a korabbi kisérletek eredményivel [116, 117].
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66. abra A "B(p,x) magreakcié hataskeresztmetszete (EXFOR)

Az 67. abrén ugyanebben a méréssorozatban a deuteronok altal keltett magreakciok &ltalam
mért hataskeresztmetszete lathatd. Ebben az esetben az eredeti dbrat kozoltem, mivel az
EXFOR adatbazisban az6ta sem szerepel Ujabb kisérleti eredmény erre a reakciora. Az 66. és
az 67. abrabol latszik, hogy mindkét reakcidnak van olyan szakasza (a proton reakcio esetén
minimum 11 MeV koéril és maximum 19 MeV korul, a deuteron indukalt magreakcid esetén
elég lapos maximum 6 MeV korul) ahol a hataskeresztmetszet viszonylag lassan valtozik. Az
aktivacios energiat ezen pont felé valasztva olyan mélységi eloszlast érhetiink el, amelyben az
aktivitas egy bizonyos mélységig alland6 (hibahataron beliil). Ez jelentésen megkonnyiti a
méresi eredmények Kiértékelését, mert egy szamitott vagy mért kalibracids gorbe helyett csak
egyetlen értéket kell hasznalni az aktivitas mélységge valo konvertalasara. Ez kilondsen a
jelenség mélyebb fizikdjdhoz nem értd ipari egyiittmiikodo partnereknél jelent nagy segitséget.
Az 68. abran lathatd, a hataskeresztmetszet és az anyagra vonatkozd fékezOképesség
segitségével szamolt gorbe. Ezen az abran is megfigyelhetd az eldbb emlitett lapos szakasz
(900 és 1000 pm kozott), ami éppen a 11 MeV korali minimumnak felel meg a
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hataskeresztmetszet gorbén. Ha kicsivel ezen energia felett sugarozzuk be a mintat, akkor ez a
szakasz a minta felszinére esik.

T L I B B B B e R S o e L S e rrr‘—l

F L & [ 1
Energy [MeV]

Cross szection [mbarn]
(2] E un
= o L]
P T T TN N U PSR S G SRS I o (P A ST TR SRS N RS T R RN SEye s
k
k]
BE——

—— =

67. abra A "™B(d,x) magreakcio altalam mért hataskeresztmetszete

specifikus aktivitas (rel. egység-micron

1000

Mélység (micron)

68. dbra A protonreakciora a hataskeresztmetszetb6l meghatarozott specifikus aktivitas gorbe (18
MeV proton)
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A fenti kisérletileg meghatarozott hataskeresztmetszetekbdl az integralis fizikai hozamokat is
kiszamoltam [114], amit 6sszehasonlitottam maés irodalmi eredményekkel [118] és jé egyezést
tapasztaltam.

A "Be eldallitas természetes borbol az elébbiek szerint nagyon kedvezonek bizonyult, viszont
bort csak nagyon keves szerkezeti anyag tartalmaz, és ha igen, akkor sokkal kisebb
mennyiségben mint pl. a BN keményfém szerszamlapka. Ezért més utakat is megvizsgéltam a
"Be radioizotop eléallitasara. llyen lehetséges Gtvonalnak mutatkozott maga a berillium a
°Be(®*He,an)’Be magreakcion keresztiil (Q > 0) és a szénen lejatszodo "C(*He,2a)'Be (Q <0)
[119]. A besugarzasokat az el6zéekhez hasonldan a foliacsomag modszerrel végeztem, ahol a
szén vizsgalatara 25 pum-es Kapton (poli-imide) folidkat, a berillium céltargyként pedig
ugyancsak 25 um vastag nagytisztasagu berillium folidkat hasznaltam. Ko6zéjuk 9 um-es
aluminium fo6lidkat helyeztem a kilokodott radioaktiv termékek megfogasara. Az 6sszes folia
a Goodfellow cégtdl szarmazott. A foliacsomagokat gy allitottam Gssze, hogy a csomag
teljesen megallitsa a ciklotron altal biztositott maximalis energiaju (28 MeV) bombaz6 ionokat.
Ez Kapton esetén 13 Kapton+Al par volt, mig a berillium + Al estén ez a szdm 14 volt. A
Kapton folia sztochiometrikus aranyban tartalmazta a szénatomokat. A nyaldbaram nem
haladta meg a 200 nA-t és 100 V-os szupresszor fesziltséget is alkalmaztam a kilépd
elektronok visszaforditdsara. Egyébként a mérési elrendezések és megfontolasok azonosak
voltak az el6z6 esettel. A szén/berillium folidban mért aktivitdsokhoz hozzaadtam a mdgotte
levé Al folidban mért 'Be aktivitast (kilokédés).
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69. dbra A "™'C(*He,20)’Be magreakcié mért hataskeresztmetszete

Az altalam mért eredmények a 69. abran lathatdk, az irodalomban talalt korabbi mérésekkel
[118, 120, 121] 6sszehasonlitva. Az el6z6 mérések szort értékeihez képest lathatdan egy sima
gorbét kaptam. Az EXFOR adatbazis a mai napig is csak az altalam mért értékeket tartalmazza.
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Az abrabol az is latszik, hogy a 3He 4ltal szénen keltett hataskeresztmetszetek dsszemérheték
az el6z6 szakaszban targyalt proton és deuteron indukalt hataskeresztmetszetekkel boron.
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70. dbra A °Be(®*He,na)’Be magreakcidé mért hataskeresztmetszete

A berilliumon lejatsz6d6 3He indukalt magreakciora nem volt ismert irodalmi érték. A 71.
abran lathatd a kétféle céltargy esetére a kilokddési effektus tanulmanyozéasa, nevezetesen
egyes, a fenti magreakciokban keltett radioaktiv magok olyan nagysagu és iranyd kinetikus
energiat nyerhetnek, hogy a folia nyalabtol tavoli oldalan a felszin kdzeli rétegekbdl atjuthatnak
az azt kovetd Al folidba. Ez a jelenség mindkét esetben megfigyelhetd, €s a hatdskeresztmetszet
mérésekben figyelembe kell venni. Az eredmény még szembe tiindbb, ha a kilokddott aktivitast
a céltargyfdliaban keletkezett aktivitas ardnyaban adjuk meg. Ezt szemlélteti a 72. &bra. Ezek
az abrak elbre vetitik egy j nyomjelzési lehetéség megvaldsithatdsagat. Nevezetesen, ha a
céltargy anyaga a rendelkezésre all6 bombazé részecskékkel és energian nem aktivalhato,
akkor masodlagos implantacioval lehet radioaktiv izotopokat juttatni a felszin kdzeli rétegekbe.
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71. dbra Céltargyfoliakban és azt kovetd aluminium folidkban mért aktivitisok a kilok6dési effektus
tanulmanyozasara
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72. A szén és berillium céltargymagok kilokédott aktivitasa a hozzatartozo céltargyfoliaban
keletkezett aktivitas szazalékaban.

2.4.2 MAGREAKCIOK 3HE GERJESZTESSEL

2.4.2.1 *HE INDUKALT MAGREAKCIOK TITANON

Mivel a titdn az egyik leggyakrabban el6forduld alapanyag és 6tvozd a kiilonbozé ipari
szerkezeti anyagokban, érdemesnek mutatkozott a hianyzd hataskeresztmetszetek
meghatarozasa. A titan ezen kivil még igen gyakori monitor anyagként is szerepel a
hataskeresztmetszet mérésekben. A ®He adatok a kiilonbdzé adatbazisokban még hianyosak,
vagy nem eleg pontosak, ezért a debreceni ciklotron energiatartomanyan belul Uj méréseket
végeztem a Ti alapanyagon el6forduld reakciokra [122, 123]. A mérések sordn a
"TiCHe,x)*®Cr  és  a  MTi(PHex)®V  magreakcidkra  hataroztam  meg  (j
hataskeresztmetszeteket. A kisérleti 6sszeallitas azonos volt az el6z6 fejezetben leirtakkal, a
hataskeresztmetszetekre kapott eredmények a 73. és a 74. abrakon lathatok.
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73. dbra A “8Cr3He aktivalassal keltett hataskeresztmetszete titanon
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74. dbra A “8V °He aktivalassal keltett hataskeresztmetszete titanon

Az abrékon latszik, hogy az 1j értékek részben jol egyeznek az el6z6 mérések eredményeivel
[124, 125] részben (ij értékeket adnak. Itt is megvizsgaltam a kilokddési effektust, mivel a *He
viszonylag nehéz bombazo ion és az energiaval novekvo kilokodott aktivitast talaltam, ami 1
és 5% kozott valtozott az energia novekedtével [122]. A vékonyréteg aktivaciohoz alkalmas
8V izotopra meghataroztam a mélységi eloszlast és az implantacidra jellemzé hozamokat is
megmértem. Ennek eredménye a 75. as a 76. abran lathatd.

1.2

1 Ti + 3He -> 48V
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75. bra 8V mélységi eloszlasa 28 MeV *He besugarzashbdl
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76. dbra Implantalt 8V a teljes keletkezett aktivitas szazalékaban

Az abrékbdl latszik, hogy mind a sajat anyagban keltett aktivitds eloszlas, mind az
implantalassal létrehozott aktivitds nagysaga elegendé a vékonyréteg aktivacios
vizsgalatokhoz. A besugarzas még szamos egyéb radioizotopot is eredményezett mint a >4°Cr
és a 4847:4644m435c amelyekre adtam meg Uj eredményeket [123].

2.4.2.2 *HE INDUKALT MAGREAKCIOK VASON

A vas az egyik legfontosabb szerkezeti anyag az iparban, Ugyhogy a rajta lejatszodd
magreakciok vizsgalatat kilondsen fontosnak tekintettem [126]. A méréseket az el6z6ekhez
hasonlo kisérleti elrendezéssel és technikaval végeztem és eredményul hataskeresztmetszeteket
kaptam a 5*Mn, 55565758Cq és az 5¢5"Ni radioizotopokra [126]. Ezek koziil a legfontosabbak az
%Co (77.27 nap 846.77 100%, 1037.84 keV 13.99%, 1238.28 keV 67.6%, 1771.35 keV
15.69%) és az °>'Co (271.79 nap, 122.06 keV 85.6% és 136.47 keV 10.69%) eldallitasara vezetd
magreakciok, mert a felezési idejiik, eldallithatosaguk (hatiskeresztmetszet) €s gamma-
vonalaik alapjan ez a két legjobban hasznélhaté és leggyakrabban hasznalt radioizotop a
vékonyréteg aktivacios vizsgalatokban.

Mindkét hataskeresztmetszetre sima gorbét kaptam, ami a meglévd irodalmi értékekkel
részben jo egyezést mutatott, részben pedig javitott azokon, kiléndsen ott ahol az irodalmi
értékek nagy szorast mutattak (pl. a >’Co maximuma kornyezetében vagy a *®Co alacsony
energias részén. Mint a vizsgalatok ,,mellékterméke” szamos egyéb reakcio termékrdl kaptam
értékelhetd hataskeresztmetszet adatoka, amelyek nem feltétleniil hasznalhatok a vékonyréteg
aktivacios vizsgalatok teriletén, de ismeretem fontos lehet a kisérletek megtervezésénél és az
eredmények értékelésénél. Ezek a reakcidk és termékeik mas kisérletekben a nyalabaram és a
nyalabenergia monitorizalaséra is alkalmazhatok 3He bombazo ionnyalab esetén.
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77. &bra Co és >'Co vason mért hataskeresztmetszete He gerjesztés hatasara

50 70
5 Fe(°*He,x)*Co © i o Fe(°He,x)®Co 60 | Fe(3He,x)5'Ni
L 0,
=L " j H ’ 50 |
: | Hepys
: | s | e SAAE
Ex o i1 } oo
@ + = Fpoo + 30 ¢ +4E1
o bt Ay 2 | N
o ) A 4 o £ o %
G L9 20 r LI
;310 r 10 | ©Fulmer 72 - o o | oFulmer72 Bg '
T “a oHazan-65 r o Ha;an 65
o 4 This work 0L oo, I‘IThI‘S"IW"kI L
0 . . . oL M
10 15 20 25 0 0 10 20 30 1 Enegia] l:l:zV] 30
Energia [MeV] Energia [MeV] g
25 150
Foh
o
32.0 + & o
E k
< 100 |
M5 o Hazan 65 g & H
:g 4 This work + + + g b
a0 + I
¢ b 50 | gt
£ y Yoo i
-;3)_5 L IO . W oFulmer 72
I A o | A
LS | o 4 This work
0.0 L L L 0 L L 1
10 15 20 25 30 10 15 20 25 30
Energia [MeV] Energia [MeV]

78. abra *He ionok altal gerjesztett reakciok hataskeresztmetszete vason

A kapott hataskeresztmetszetek (77. és 78. abrak) tébbnyire j6 egyezést mutatnak az irodalmi
értékekkel [127, 128] az atfed6 energiatartomanyokban, vagy szort adatok esetén segitenek
tisztazni az értékeket, egyes esetekben a mért adataim teljesen Gjak (pl. >°Co). Megjegyzends,
hogy a *%Co (2.667 nap, 810.77 keV, 99.3%) szintén alkalmas vékonyréteg aktivacios
kopasvizsgalatra, de altalaban egyiitt termelddik a fentebb emlitett két masik kobalt izotoppal
egy nagysagrenddel kisebb hataskeresztmetszettel.
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2.4.2.3 3HE INDUKALT MAGREAKCIOK PLATINAN

A 3He altal gerjesztett magreakciok szisztematikus vizsgélata soran megvizsgaltam a platina
alapanyagon gerjesztett magreakciokat is [129]. A mérések soran igen sok radioizotop gamma-
vonalat sikerilt azonositani, és a hozzajuk tartoz6 magreakciokra hataskeresztmetszeteket
meghatérozni. Ezek voltak a 192,193mg,195mg|197mg,199mHg’ a 192,193|194|195,196mg,198mg,199,200mAu éS a
197m19pt - A féliacsomag modszerhez 10 um-es nagytisztasagu platina és 10 um-es titan
foliakat hasznaltam. Mivel a platindnak szamos stabil izotopja van kiillonbozé eléfordulasi
aranyokban (**°Pt: 0.01%, °2Pt: 0.79%, '%*Pt: 32.9%, %Pt: 33.80%, °°Pt: 25.3% és %8pt:
7.2%) ez magyarazza a nagyszamu izotop keletkezését és ez egyuttal nehézséget is jelent a
kiértékelésben. Két foliacsomagot sugaroztam be 27 illetve 23 MeV 3He energiakon. A
monitorként hasznalt Ti folidkra ekkor méar rendelkezésre allt a nem utolsé sorban a mi
munkank eredményét (Id. az el6z6 fejezetet) is tartalmazé ,,ajanlott” adatsor a Nemzetkozi
Atomenergia Ugynokség monitor reakcid adatbazisaban [130]. Ezzel 6sszehasonlitva a Ti
félidkon kapott eredményeket a pontos nyalabaramot és energiat meg tudtam hatarozni az
energia fuggvényében. Ez esetben Osszehasonlitottam a kapott kisérleti eredményeket a
magreakcio modelleken alapulé szamitogépes programok eredményeivel. Ezuttal az ALICE-
IPPE [131], EMPIRE-03 [132] ésa TALYS 1.4 [133, 134] kddok eredményeit hasznaltam fel
az 6sszehasonlitasra. A TALYS kdd szamitasainak eredményei évente frissitve megtalalhatok
a TENDL-internetes adatbazisban [135].

A keletkezd izotdpok koziil a °Au (186.09 nap, 98.85 keV 10.9%) és révidebb vizsgalatokra
a 19%9AY (6.18 nap, 355.69 keV 86.9%) a legalkalmasabbak a felezési idejik és a gamma-
energidjuk miatt a vékonyréteg aktivacios vizsgalatokra. Ezek mért hataskeresztmetszeteit és
az irodalmi adatokkal valamint a modell kddok eredményeivel val6 dsszehasonlitasukat egyitt
mutatom be.
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79. dbra 1%Au és 1%9Au *He ionokkal keltett hataskeresztmetszete természetes platinan

A 79. abrabol latszik, hogy a ***Au-ra kapott eredményem (j, a 1%9Au-ra kapott eredmények
pedig jO egyezest mutatnak az irodalmi értékekkel. A modell kddok teljesitménye nagyon
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valtozo, pl. a baloldali abran a TALYS/TENDL ad elfogadhato kozelitést, még a jobboldali
abran a EMPIRE kozelitése az elfogadhatd. Mindkeét esetben a tobbi modell kdd altal javasolt
értékek erbésen eltérnek a kisérleti eredményekt6l. Ezzel a munkdm nemcsak Uj kisérleti
adatokat szolgaltatott a felhasznalok szamara, hanem segiti az emlitett kodok fejlesztdit, hogy
a modell paraméterek finomitasaval a kisérleteket jobban megkozelité modelleket dolgozzanak
ki. Mivel a jelen kisérletcsoport célja nemcsak a vékonyréteg aktivacioban alkalmazhato
radioizotopok termelésének vizsgélata volt, hanem pl. a keletkezett izotopok kozott szamos
olyan van, ami az orvosi gyakorlatban (diagnosztikai vagy terapias célra) is hasznalatos vagy
hasznalhato: 192,193m,1939,1959,1979,195m+g,197m+g,199mHg’ 194,192,193g,196m,199,198m,1989,200m,Au' 197m'199Pt

[136, 137].

2.4.2.4 3HE INDUKALT MAGREAKCIOK ONON

Az oOn is ismert 6tvozd de Onalldan is eléforduld szerkezeti anyag, amelynek nyomjelzési
lehet6ségeivel érdemes foglalkozni [138]. Kihasznalva, hogy a debreceni ciklotron gyorsithatd
részecskéi kozott a *He ion is szerepel tovabb bovitettem az ezen ion altal keltett magreakciokra
vonatkozo adatbazist. Tobb mint 99%-os tisztasagd 14 um-es oOnfélidkat tartalmazd
féliacsomagokat sugaroztam be 26 MeV-es energian. 12 um-es titan és 10 um-es réz foliakat
alkalmaztam az egyes csomagokban nyalabmonitorként. A két csomagot Ugy allitottam dssze,
hogy az 6n folidkhoz tartozd energidk elcsusznak egymashoz képest, igy teljes lefedést
biztositottam a vizsgalt energia tartomanyra. Az 6n esetében az eddigi Kisérletekhez képest
tovabbi nehézséget jelentett az alacsony olvadaspont, ezért a nyaldbaramot a szokésos 100 nA-
nél is alacsonyabb eértékre korlatoztam. A mérési eredmények Kkiértekelése sordn a
116,117,118,119g,119m,121g,121m,123m-|-e’ 115g,116m,117,118m,120m,1229,124gsb ésa 113g,117msn gamma—vonalait
siker(lt azonositani és a rajuk vonatkozo hataskeresztmetszet gorbéket meghatarozni. A kapott
eredményeket 6sszehasonlitottam a TENDL [139] aktualis adatbazis verzidban szerepld
TALYS 1.6 [140] szamitasok mddositott eredményeivel, és az EMPIRE 3.1 [132] kdddal nyert
eredményekkel. Felezési idejiik, gamma-vonalaik és hataskeresztmetszeteik alapjan a 29Te
(19.17 nap, 507.6 keV 17.7%, 573.1 80.4%), és a *?'™Te (164.2 nap, 212.2 keV, 81.5%)
bizonyultak nyomjelzésre alkalmasnak, amelyek mért hataskeresztmetszeteit 6sszehasonlitva
az elmeleti modell kddok &ltal szamolt értékekkel kilon kdzlém a 80. abrén.
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80. abra A 2m9Te kisérleti termelési hataskeresztmetszetei 6sszehasonlitva az elmélet magreakcié
modell kddok eredményeivel
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A mérések soran szamos egyéb radioizotopot azonositottam, amelyek a felezési idejik és a
gamma-vonalaik alapjan alkalmasnak bizonyultak volna vékonyréteg aktivacios nyomjelzeésre,
de az eldallitasi hataskeresztmetszetiik legalabb egy nagysagrenddel kisebb volt mint a 80.
ébrén bemutatott radioizot(')poké: 116,117g,118,119g,m,12\’:’m-|-e 115¢,116m,117,118m,120m, 1229,124Sb éS a
1130117mgp ezek a hataskeresztmetszetek Gjak, nem talaltam réluk korabbi irodalmi értékeket.

Az elméleti magreakciés modell kddok nem teljesitenek minden esetben jol, egymastol is
erésen eltéré eredményt adnak. Vannak olyan esetek, amikor valamelyik modell kod
elfogadhato becslést ad a hataskeresztmetszet menetére, s6t az értékeire is, de a fenti abrékon
egyetlen olyan sincs, amikor mindketté legaldbb hasonld eredményt adna. A jelen
eredmeényeim tovabbi segitséget nyljtanak az elméleti modellek és az azok alapjan készilt
szamitogépes kodok fejlesztéinek a valosaghoz kozelebb allo modellek kifejlesztésében.

A megmért bemutatott radioizotopokra integralis hozamgorbéket is szdmoltam [138] a mért
hataskeresztmetszetek alapjan, amelyek a felhasznalo szamara konkrét segitséget jelentenek
egy-egy izotoptermelési feladat megtervezésekor.

2.4.2.5 *HE INDUKALT MAGREAKCIOK VANADIUMON

A vanadium is fontos Otvozéanyag, de Onmagaban is eléfordul a szerkezeti anyagok
alkotorészeként. A nagytisztasagi vanadium folidk konnyen beszerezhetok voltak a
céltargykészitéshez. Mivel a vanadiumnak csak két stabil izotopja van (°'V 99.75%, 0V
0.25%) viszonylag kevés radioizotop keletkezett a rendelkezésre allo energian. A hasznalt
nagytisztasagu vanadium félia 8.41 um vastag volt, monitorként 12 um-es titan féliat
hasznaltam. Az els§ foliaba belépé energia 26.7+£0.3 MeV volt. A mérések soran a
naty/(3He,xn)>?™95tMn és a "V(*He,pxn)>'Cr magreakciok termékeinek aktivitasat tudtam
mérni és bel6liik hataskeresztmetszetet meghatarozni [141]. A meghatarozott radioizotopok
kozil a °Cr (27.7 nap, 320 keV, 9.91%) a legalkalmasabb radioizotopos nyomjelzésre magas
hataskeresztmetszete miatt, azonban az egyetlen gamma-vonalanak alacsony intenzitasa nagy
aktivitasok termelését teszi sziikségessé. A kapott eredmények a 81. bran lathatok.
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A mért hataskeresztmetszetek szerint még a >>Mn alapallapota is alkalmas lehet gyors lefolyasu
(rovid felezési ideje miatt) radioaktiv nyomjelzéses vizsgalatra. A keletkezé fontosabb
izotopokra hozamgorbéket is szamoltam és targyaltam a termelési szempontokat valamint
izotoponként az elméleti gorbékkel vald oOsszehasonlitast [141]. Mivel a >!Cr fontos
radioizotopnak bizonyult tobb alkalmazéasi terlleten is vizsgaltam az eldallitasanak
paramétereit tobbféle céltargyon (V, Ti, Cr) tobbféle bombazo részecskével (p, d, *He, *He)
[142]. A sajat méréseken kivil ("Cr(p,x)>1Cr, "V(p,x)>1Cr, "Ti(*He,x)°!Cr, "V (*He,x)*!Cr)
Osszehasonlitottam az irodalomban szerepld korabbi mérések eredményeit és az elméleti
magreakcio modell kodok eredményeit. Ebbol a perspektivikus reakciok hozam és optimalis
termelési energia tartomany értékeit szamoltam Kki.

4. tablazat ®'Cr eléallitasara hasznalhat6 magreakciok, az optimalis energiatartomany és a
varhato hozam

Nuclear reaction Energy range Yield
MeV MBg/pAh
naty/(p,x)°1Cr 20—5 28
naty/(d,x)°Cr 50—33 33
naty(o,x)°Cr 80—45 10
"ACr(p,X) 30—15 32
"ACr(d,x) 50—25 50
MTj(a,X) 25—6 1
"aTi(3He,X) 2510 0.06
"ACr(oL,X) 45—25 7

A fentieken kiviil csoportunk végzett még *He gerjesztéses hataskeresztmetszet vizsgalatot
rézen [143], palladiumon [144], de ezek a vizsgalatok elsGsorban orvosi izotopok termelésére
vagy monitor reakciok méresére iranyultak, ezért nem tartoznak a jelen disszertacio
témakorébe.

A 3He indukalt magreakciok vizsgalata nem csak a nyomjelzé radioizotopok termelése
szempontjabol fontos, hanem az elmélet magreakcié modell kddok szdmaéra is egy specialis
esetet jelent, és a fejleszték szdmara nagyon fontos, hogy legyenek megbizhato kisérleti
eredmények a modositasok tesztelésére. Masrészrdl a *He mint bombazé ion az ionforréas gaz
aranak drasztikus mértékii emelkedés, s6t a kialakulé hiany miatt [145] vildgszerte
csokkendében van, ezért ezeket a méréseket ma mar kevesebben tudnék elvégezni.

2.4.3 MAGREAKCIOK ALFA-GERJESZTESSEL

2.4.3.1 ALFA-RESZECSKEVEL KELTETT MAGREAKCIOK NIOBIUMON

A niobium, kedvezd mechanikai, hdtani és elektromos tulajdonsdgai miatt, mint szerkezeti
alapanyag, napjainkban elterjedében van a magfizikai kisérletekben, kulondsen a fuzios
berendezések epitésénél [146]. Ezért a rajta lejatszodo reakciok magfizikai paramétereinek
vizsgalatat fontos feladatnak tekintettem [147]. A vizsgalni kivant energiatartomany a
debreceni ciklotron lehetOségeit meghaladta, ezért keresni kezdtem azokat a gyorsitd
laboratériumokat, ahol szabad besugarzasi és mérési kapacitas allt rendelkezésre a kisérleteink
elvégzésére. Ebbdl szamos hosszu tavu egylittmiikodés sziiletett. A besugarzashoz a briisszeli

86



dc 1392 17

Szabadegyetem CGR-560 ciklotronjat hasznaltam maximalis 43 MeV-es nyalabenergiaval. A
7.5 um vastag Goodfellow nagytisztasagu f6liakbodl dsszerakott foliacsomagokat 3 kiilonb6zd
energian sugaroztam be. A csomagok monitorizalasi célra meg tartalmaztak 12.5 um-es Ti és
8 um-es Cu foliakat. Monitor reakcioként a "'Cu(a,x)%'Ga, "™'Cu(a,x)%Ga és a "Ti(a,x)>!Cr
magreakciokat hasznaltam. A monitor foliak egyuttal a kilokédott radioaktiv izotopok
megfogasara is szolgaltak. A mérések soran a %™ Tc, MTc, ®9Tc, *49Tc, ©MIND és a %2"Nb
tudtam azonositani, és ezekre hataskeresztmetszet értékeket meghatarozni.

A 82. abran a kapott kisérleti hataskeresztmetszetek lathatok a korabbi mérések eredményeivel
Osszehasonlitva. Az abrabol lathatd, hogy az eddigi mérések erdsen szortak, igy az Uj
eredményeim segitettek annak eldéntésében, hogy melyik csoport munkajat lehet beszamitani
az ,,ajanlott” hataskeresztmetszet gorbe megszerkesztésébe.

A legfontosabb izotopokra hozamgorbéket is szamoltam [147] valamint a %MgTc és ®MTc
izotopokra, mint a radioizotopos nyomjelzésre legalkalmasabbakra, megadtam a
kopéasgorbének is nevezett aktivitas eloszlasokat a maximalis bombazo energiara, és egy olyan
optimalis energiara, amelynél a maximalis fajlagos aktivitds a minta felszine kdzelébe kertl,
és egy adott hataron beltl allandé marad.
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83. dbra A %MIT¢ és a ¥™Tc mélységi eloszlasa nidbiumban a maximalis és az optimalis energiakon

A 83. abrabol latszik, hogy az optimalis energian a mélységi eloszlas csak néhany um-en beldl
allando (homogeén), mig a %MITc-nal ez a mélység joval nagyobb, 10-15 um.

2.4.3.2 ALFA-RESZECSKEVEL KELTETT MAGREAKCIOK VASON

A vas mint szerkezeti anyag a legfontosabbak kozé tartozik, ezért természetes, hogy a vason
torténod alfa-gerjesztésli magreakciok vizsgalatara is sort keritettem a szisztematikus mérések
sordn. Ennek a mérésnek a besugarzasait is a VUB CGR 560 ciklotronjan végeztem el 43 MeV
és 34 MeV nyalabenergiakon [148]. A gamma-spektrumok mérése soran a "*Fe(a,X)**Mn,
55,56.57.5861C0 %657Nj magreakciok termékeit tudtam azonositani és erre adtam meg
hataskeresztmetszeti adatokat. A reakciotermékek kozott szerepelnek a leggyakrabban
eléforduld és legjobban hasznalhaté radioizotopos nyomjelzék is (°’Co, *Co). A keletkezett
radioaktiv termékek kozott van olyan is, ami az orvosi gyakorlatban hasznalatos. A *Co a PET
diagnosztikaba hasznalatos, de hasznélata a SPECT vizsgalatokban is felemertilt [149]. A *8Co-
nak alacsony energias elektron emitterként a celzott radioterdpidban van szerepe [150]. A
méréseket a szokasos foliacsomag technikaval végeztem és 12 um-es kereskedelemben
kaphatd vas folidkat hasznaltam céltargyként és szintén 12 um-es titdn fdlidkat
nyaldbmonitorként, és egyuttal a kilokddott reakciotermékek megfogasara. A nyalabaram a
besugarzas kozben nem haladta meg a 100 nA-t. A besugarzott és szétvalasztott mintakat
helyben mértem tobb sorozatban a kiilonb6z6 felezési idejii reakcidtermékek bomlasanak
kovetésére, hogy az esetleges interferald gamma-vonalakat szét tudjuk valasztani. A
nyalabenergia meghatarozasara TOF mddszerrel megmért kalibraciét hasznaltam [151]. Az
energiat (és a nyalabintenzitast) a fdliacsomagban elhelyezett monitor féliakbdl kapott
eredményekkel ("Ti(a,x)°!Cr) pontositottam. A kezdeti energiabizonytalansagot a TOF
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mérésekbdl +0.2 MeV-nek fogadtam el, amely a foliacsomagon valé athaladas soran a
kiilonbozoé effektusok miatt (straggling, foliavastagsag bizonytalansdga, stb.) tovabb
novekedett. A besugarzas sordn keletkezett radioizotopok a vas négy stabil izotopjabdl
keletkeztek (**Fe (5.8%), *°Fe (91.72%), °>'Fe (2.2%) and *8Fe (0.28%). Szdmomra a *°Co-ra és
a °>’Co-ra kapott eredmények voltak a legfontosabbak, ezért az erre vonatkozo6 eredményeket
és dbrakat kilon mutatom be.

A %6Co eléallitasanal alacsonyabb energiakon a >*Fe(a,pn) magreakcio dominal, a legnagyobb
gyakorisagu stabil vas izotdpon lezajlé >°Fe(a,p3n) magreakcié csak 40 MeV-t8l kezdve ad
jarulékot a hataskeresztmetszethez. Az 56-o0s kobalt leger6sebb 846.77 keV-es gamma-vonalan
kiviil, a tobbi magasabb energias vonalat is kiértékeltem, az esetleges interferenciak (pl. °*Mn)
kikuszobolesére. A 84. abran bemutatott hatdskeresztmetszet gérbe a sajat méréseken kivil
tartalmazza a korabbi, masok altal végzett mérések irodalmi adatait és illesztéseit. Az altalam
megadott Uj adatok magasabbak, mint a Levkovski [152] altal megadottak, de jol egyeznek a
Houck [153] adataival (**Fe-n mért adatok, ami 4 MeV-ig egyezik a naturélissal).
Megjegyzendd, hogy a Levkovski altal megadott nagyszdmu reakciora vonatkozo tablazatok
tapasztalataink szerint szisztematikus korrekcidra szorulnak a legtobb bombéz6 részecske
esetén, és ezt tapasztaltam a jelen dsszehasonlités soran is.
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84. dbra Vason alfa-gerjesztéssel keletkezett %°Co-ot eredményez6 magreakcio hataskeresztmetszete
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85. dbra Vason alfa-gerjesztéssel keletkezett °’Co-ot eredményez6 magreakcio hataskeresztmetszete

A 85. abran a "'Fe(a,x)°’Co kisérletileg mért hataskeresztmetszete lathatd, dsszehasonlitva a
korébbi mérések eredményeivel. Az altalam mért Uj adatok jo egyezést mutatnak a korabbi
irodalmi értékek nagy részével és segitenek tisztazni a kétes eseteket, valamint elkuloniteni az
egyértelmiien rossz mérési eredményeket (irodalmi értékeket). A két legfontosabb izotépon
kivil szdmos més radioizotopot is azonositani tudtam, és rajuk hatdskeresztmetszetet
hataroztam meg: >°861Co,%Mn,>¢"Ni.

A megadott hat hataskeresztmetszet gérbe kodzll vannak olyanok amelyek az irodalmi értékek
kozoti eltéréseket segitenek tisztazni pl. *>%8Co, *®Mn, *®Ni) és van olyan, amely a meglévd
egyetlen mérési adatsorhoz ad tamogatast (pl. °1Co) [126]. A mérési eredményekbdl az is
latszik, hogy a korabbi illesztések egymastol és az ujabb kisérleti értékektodl is jelentésen
kiilonboznek, ezért az ugynevezett ,ajanlott” hataskeresztmetszet gorbék feliilvizsgalatra
szorulnak.

2.4.3.3 ALFA-RESZECSKEVEL KELTETT MAGREAKCIOK TANTALON

A tantal szintén fontos szerkezeti anyag, mivel a magfizikai kisérletek szamara. A tantalt
alacsony energias ionbombazasnal alacsony neutronhozam és magas fékezdképesség jellemzi,
ezért kollimatorok, diafragmak és egyéb épit6 elemek késziilnek beldle, ezért fontos ismerni a
bennlk keletkezett radioaktiv izotopokat mind mindségileg mind mennyiségileg, a rajta
lejatsz6d6 magreakciok ismerete elengedhetetlenil szilkséges. Méréseimet ebbe az iranyba is
kiterjesztettem [154]. A tantalbol keletkezé nyomjelzé izotopok eldallitasa nem egyszerd,
mivel a fentebb emlitett tulajdonsdgai miatt nem keletkezik beldle hossz felezési idejii
radioizotop proton és deuteron aktivacioval. A hasznalhatd ®Re izotop eldszér He
aktivalassal keletkezik viszonylag kis hataskeresztmetszettel. Mivel a *He besugarzas az
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ionforras gaz miatt nagyon koltséges és egyre inkdbb azza valik, érdemes megvizsgalni az alfa-
bombéazassal keletkezo radioizotopokra vezetd magreakciokat. A tantal idealis céltargyanyag,
mivel gyakorlatilag egy stabil izotopja van (*®Ta 99.981%, !%°Ta 0.0181%), konnyen
formalhatd, magas az olvadaspontja (3290 K) és jo a h6vezetd képessége.

A Kisérleteket a VUB CGR560-as ciklotronjan valamint a turkui egyetem MGC-20E
ciklotronjan végeztem 36 illetve 20 MeV nyalabenergiakon. Foliacsomag mddszert
hasznéltam, és a nyaldbenergia és intenzitds nyomon kovetésére a foliacsomagon beliil, réz
monitor foliakat helyeztem el a csomagban a teljes energia tartoményt lefedve. A céltargy
illetve monitor fdlia vastagsagok 8.6 illetve 7.6 um voltak. A monitorizéalasra a "Cu(o,x)%°Ga,
"Cu(a,X)®’Ga and "*Cu(a,x)®®Zn magreakciok altalam mért eredményeit hasznaltam
osszehasonlitva a NAU monitor reakciokra vonatkozd ajanlott hataskeresztmetszet
adatbazisaval [130].
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86. abra Réz céltargyon mért monitor reakciok dsszehasonlitasa az ajanlott adatokkal
A 86. dbra a réz monitor folidk mért adatainak illesztését mutatja az ajanlott monitor
hataskeresztmetszet gorbékre. Az illesztéssel igen jO egyezeést lathatunk, és ezaltal a nyalab

intenzitas és energia adatait kevesebb mint 5%-kal kellett mddositani a nyalabaram monitor
adataihoz képest.

A 87. abran a vékonyréteg aktivacidhoz és altalaban a radioizotépos nyomjelzéshez legjobban
hasznalhato ®Re eredményeit kiillon mutatom be.
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87. dbra Tantalban alfa-ion gerjesztéssel keletkezett 18°Re hataskeresztmetszete

A 87. abran lathatd hataskeresztmetszet adatok szamos korabbi mérés eredményét is
tartalmazzak. Az 0j adataim a korabbi mérések egy csoportjat erdsitik meg, masokat pedig
kizarnak, ezért hozzajarulnak az adatbazisok pontositasahoz. A legjobb egyezés Singh [155]
adataival latszik, de Dmitriev [156] adatai a maximum kornyékén és Ismail [157] adatai a
nagyenergias részen az illesztésb6l kizarhatonak téinnek. A mérés soran azonositott tobbi
izotdpot és a meghatarozott hataskeresztmetszeteiket egy kdzds abran mutatom be (88. abra).
Az abrabol latszik, hogy a kedvezé felezési ideje ellenére a #*™IRe hataskeresztmetszetére
vonatkoz6 mérési adatok még mindig elég ellentmondasosak, ezért hasznalatam vékonyréteg
aktivaciora nem javasolt. A '82Re izomerekre lényegesen magasabb értékeket kaptam, mint az
eddig megjelent irodalmi adatok. Mivel a 82™9Re hataskeresztmetszetnél mar jo egyezést
talaltam az altalam mért és az irodalmi adatok kozott, arra kdvetkeztettem, hogy a korabbi
kisérletekoen nem megfelelé modon valasztottak szét az izomer allapotokat. A 8'Re-re az
altalam mért hataskeresztmetszet jo egyezést mutat az irodalmi adatokkal a kis atfedd energia
tartomanyban.

A 182MRe.re nem talaltam tényleges hataskeresztmetszet adatokat, a 88. abran (2. oszlop, 2. sor)
szereplé irodalmi hataskeresztmetszet a Dmitriev [156] altal k6zolt hozam értékekbdl lett
visszaszamolva.
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88. dbra 1849m1820m182m+a.181Ra a|$4]1itasara vezetd alfa-ion bombazassal keltett magreakciok
hataskeresztmetszete az irodalmi értékekkel 6sszehasonlitva

2.4.3.4 ALFA-RESZECSKEVEL KELTETT MAGREAKCIOK MOLIBDENEN

A kovetkez6 szerkezeti anyag és 6tvozo, amelyre a vizsgalatot kiterjesztettem, a molibdén volt
[158, 159]. A kisérleteket a briisszeli VUB CGR-560 ciklotronjan 40 MeV-es alfa-energiaval
végeztem. A foliacsomagban 12 um-es molibdén és 12.3 um-es réz folidkat hasznéltam
céltargyként illetve monitorként. A mérések soran *3MTc, %9Tc(m+), %*MTc, *49Tc, %™ Tc, %9Tc,
%aTc(m+), ®MTc, %™Mo, *Mo(cum), *®Nb(m+), *Ru, ®Ru*Ru, ®Ru és a %zr
radioizotépokat azonositottam. Ezekbdl a magreakciokbdl szamos hosszu felezési idejli
radioizotdp keletkezik, amelyek megfeleléen nagy hataskeresztmetszettel allithatok eld
radioizotopos ~ nyomjelzés  céljara. A meghatirozott  hataskeresztmetszeteket
0sszehasonlitottam a korabbi mért adatokkal valamint az elméleti magreakcié modell kodok
eredményeivel (ALICE, TALYS (TENDL-2015), EMPIRE 3.1). A vizsgalt izotépok kozil a
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9MTc (61 nap), ®Tc (4.28 nap), 1Ru (39.25 nap) és a #Zr (83.4 nap) mutatkozott alkalmasnak
a radioizotopos nyomjelzésre. Ezeknek az izotopoknak a hataskeresztmetszeteire a kdvetkezo
eredményeket kaptam:
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89. abra lIzotopos nyomjelzésre alkalmas radioizotépok kisérleti hataskeresztmetszet értékei alfa-
részecske gerjesztéssel molibdénen

A 89. abrabol latszik, hogy a hataskeresztmetszet értékek nem tul nagyok ugyan, de még
alkalmasak a nyomjelz6 izotopok gazdasagos eldallitasara. Ahhoz, hogy a fenti mérési adatokat
tényleges kopasvizsgalatokhoz hasznalhassuk, megalkottam az Ugynevezett kopasgorbéket,
ami a keletkezett radioizotdpok mélységi eloszlasanak felel meg. Ezeket az eredményeket mar
Osszehasonlitottam a protonos €s a deuteronos gerjesztéssel, és az azoknak megfeleld
fejezetekben kozIlom.

2.4.4 MAGREAKCIOK DEUTERON GERJESZTESSEL

A deuteron egy érdekes bombazo6 részecske, mivel az anyaggal val6 kdlcsdnhatasa soran
protonra és neutronra eshet szét, ezzel nagy nehézséget okozva az elméleti magreakcids modell
kodok fejlesztdinek. Ezért a deuteron gerjeszteses magreakciok vizsgélata nemcsak
alkalmazasi szempontbol fontos, hanem tovabbi segitséget nyljt a magreakcio modell kodok
fejlesztdinek.
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2.4.4.1 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK NIOBIUMON

Mar az el6z6 fejezetekben is emlitésre keriilt a niobium mint szerkezeti anyag novekvo
fontossaga, valamint a deuteron reakcidkra vonatkozo hataskeresztmetszetek hianyossagai az
adatbazisokban, valamint a reakciok elméleti leirasaban mutatkozd hidnyossagok, ezert
kuldnosen nagy figyelmet forditottam a nidbiumon lezajlé magreakciok adatainak mérésére és
kiértékelésére [160-162]. Az els6 kisérletben a debreceni ciklotron maximalis 10 MeV-es
deuteron energidjan elérheté magreakciokat vizsgaltam, amelyben a szoba joheté magreakciok
magas kiiszob energiaja vagy a reakciotermékek nagyon hosszu felezési ideje miatt csak a “*Mo
radioizotdpot sikerilt megbizhatéan azonositani €s ra hataskeresztmetszetet meghatarozni
[160]. A vizsgalatokat késébb kiterjesztettem nagyobb energidk felé, és kihasznalva a VUB
CGR-560 ciklotronjanak (20 MeV), a sendai Tohoku Egyetem (40 MeV) és a Louvain la Neuve
(LLN) laboratérium ciklotronjanak (50 MeV) magasabb nyaldbenergidit, tovabbi méréseket
végeztem nidbiumon a keletkezd radioizotopok hataskeresztmetszetének meghatarozasara.

Osszességében a *Nb(d,x)®M™PMo, 92mImONp 8987 gg g 0m8BE/MEIgy magreakciokra
kaptam értékelhetd adatokat és hataskeresztmetszeteket. A kiilonb6zd besugarzasok soran a
"AN(d,x)*>?*Na, "Ti(d, x)*V, "*Fe(d,x)**Co monitor reakcidkat hasznaltam a deuteron
nyaldbok paramétereinek pontositasara. A kapott értékeket az irodalmi adatokon Kivil
osszehasonlitottam az ALICE-D, a TALIS (TENDL) és az EMPIRE-D. elméleti magreakcio
modell kédok eredményeivel. A ,,D” jelzés az egyes kodok elnevezése mogott azt jelzi, hogy
ezek mar az illeté modellek deuteronokra optimalizalt valtozatai, amely modositast egyik
tarsszerzonk, az oroszorszagi IPPE (Institute for Physics and Power Engineering) intézetbdl
vegezte [163]. A jelen munkaban csak a legfontosabb izotopokra vonatkoz6 eredményeket
kdzlom, kiemelve a radioizotépos nyomjelzésre alkalmazhatdkat.

A 90. 4bran a ®Mo-re vonatkozé mindharom (Ditroi 2000, Tarkanyi 2007, this work)
méréssorozat eredménye lathatd, és az is leszlirhetd, hogy a kiilonboz6 kisérleti koriilmények
kozott végzett mérések jol kiegészitik egymast €s az atfedd energiatartomanyban jo egyezést
mutatnak, egymassal és az irodalmi értékekkel is. Az is megfigyelhetd, hogy az elméleti
magreakcio modell kodok altal adott eredmények egymastol és a kisérleti eredményekt6l is
erosen kiillonboznek kiillonosen a hataskeresztmetszet maximumanak kozelében, sot a
maximum helyét sem egyforman adjak meg. Ebben egyébként a kiillénben a legjobb kozelitést
ado (15 MeV felett) EMPIE-D teljesit a legrosszabbul. Azt is érdekes megfigyelni, hogy
6sszehasonlitva a TALY'S szamolasok két verziojat a TENDL-2014 [139] és a TENDL-2015
[164]on-line adatbazisokbdl, a régebbi valtozat sokkal kdzelebb all a kisérleti értékekhez, mint
az Ujabb. Ennek oka az lehet, hogy a modellen végzett globalis mddositéas rosszabbul irta le a
reakcidt (erre az egy esetre) mint az el6zé valtozat. Ezek a jelenségek csak a mi
Osszehasonlitasunkbol jottek ki, egyébként a fejlesztok megelégedtek volna a modellen végzett
modositas egy mas reakcional esetlegesen elért jobb eredményével.
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90. dbra A ®Mo radioizotopra vezetd deuteron indukalt magreakci6 hataskeresztmetszete nidbiumon

A Mo rovid felezési ideje (6.85 6ra) csak igen gyors lefolyast folyamatok radioaktiv
nyomjelzését teszi lehetdvé, de a rendelkezésre allo magreakciok és radioizotoépok koziil ennek
van a legalacsonyabb kiiszdb energidja Q = 3.4 MeV, ezért a debreceni ciklotronon is kénnyen
eldallithato.

A kovetkezd lehetséges jeldlt a 8Zr (78.41 6ra, Q = 7.77 MeV) mért hataskeresztmetszete a
91. abran lathat6. Ebben az esetben is jO egyezés és illeszkedés tapasztalhatd a korabbi
méréseinkkel és az irodalmi adatokkal. Az elméleti magreakcié modell kédok jol adjak meg a
gorbe menetét az atfedd energiatartomanyban, kivéve, hogy az EMPIRE-D altal javasolt
energia maximum helye ismét eltolddik az alacsonyabb energiak felé. A mennyiségi értékek
minden esetben felll vagy alul becsiltek. A két TENDL valtozat kdzétt nincs Iényeges
kilénbség, ami lathatd, az sem a kisérleteim energiatartomanyaba esik. Az abrabol viszont az
is latszik, hogy az alacsonyabb kiiszobenergia ellenére a hataskeresztmetszet csak 20 MeV
nyalabenergia felett ér el olyan értéket, ahol mar megfelelé hozammal termelheto.

Radioizotdpos nyomjelzésre legalkalmasabb jel6lt a 88Zr lenne, viszonylagosan hosszu felezési
ideje (83.4 nap) és intenziv, kdzepes energiaju gamma-vonala miatt (392.87 keV, 97.29%), de
a kiiszdbenergigja Q = 17.1 MeV, ami a debreceninéel nagyobb energiaju gyorsito hasznalatat
teszi szlikségesse.
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91. bra A %2Zr radioizotopra vezetd deuteron indukalt magreakcio hatéskeresztmetszete niébiumon

A 92. &brén lathat6 28Zr esetében nem talaltam korabbi irodalmi adatokat. A sajat mérések jol
illeszkednek egymaéssal. Az &bra szerint még nem jelent érdemi hataskeresztmetszetet a Q-
érték alacsonyabb volta, a gorbe csak 30 MeV koril mutat a termeléshez hasznalhatd értékeket.

Szdba johetd radioizotopos nyomijelzd jeldlt még a ™Nb (10.15 nap, 934.44 keV 99.15%, Q
= 11.06 MeV), ugyanazzal a problémaval, nevezetesen a tdl magas kiiszobenergia. A 93.
abrabdl azt latjuk, hogy a kisérleti adatok egyezése itt is jO, és az EMPIRE-D éltal adott
kozelités elfogadhatd 20 és 40 MeV kozott. A reakci6 ténylegesen elindul a kiiszéb feletti
energidkon, de termeléshez igazan hasznalhato értékeket csak 20 MeV felett ad. Szintén szdba
johet még a %*™Nb, de ennek a hasznalhatdsaga is korlatozott a fentebb emlitettek miatt,
rdadasul a hataskeresztmetszet értékei is alacsonyabbak mint az el6z6ké. Az emlitetteken Kivil
még a “'™Nb radioizotop alkalmas a vékonyréteg aktivacios technikaval torténd vizsgalatokra.

Az eddig emlitett és a még meghatarozott izotdpokra a hataskeresztmetszeteken kivil integréalis
hozamokat is adtam meg, ami egy esetleges felhasznalé szamara kézzelfoghatébb, mint a
hataskeresztmetszet. A fentiek kozil néhany alkalmas izotépra megadtam (a kisérleti
hataskeresztmetszetek alapjan) a mélységi eloszlas gorbét is (94 abra). Az abran lathaté harom
izotop esetén kiilonbozok voltak az optimalis energidk annak elérésére, hogy a feliilet
kozelében az aktivitas eloszlasa homogén (allandod) legyen.

97



dc 1392 17

250
+ Tarkanyi 2007 93 ( )88
200 { o thiswork Nb d ,X Zr
— - ALICE-D
===FEMPIRE-D
150 4 TENDL-2014 /

— TENDL-2015

100

Hataskerestmetszet (mb)
a0
o

Deuteron energia (MeV)

92. dbra A 8Zr radioizotopra vezetd deuteron indukalt magreakcid hataskeresztmetszete niobiumon
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93. dbra A ®2Nb radioizotopra vezetd deuteron indukélt magreakcid hataskeresztmetszete niobiumon
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94. dbra Niobiumbol deuteron bombazassal keletkez6 radioizotopok mélységi eloszlasa 16ra
besugarzasi idovel, 1 pA nyalabarammal 15° alatt, 2 nap hiitési idovel (realisztikus feltételek).

A 94. abrén lathatd eloszlasi gorbéknél az egyes izotdpokra a besugarzasi energidk a
kovetkezok voltak: “™Nb 36.1 MeV, *™Nb 42.5 MeV, %Zr 46.47 MeV. Az abrabol lathato,
hogy a %Zr nyomjelzé biztositjia a legnagyobb specifikus hozamot, a masik ketté egy
nagysagrenddel alatta van.

2.4.4.2 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK CIRKONIUMON

A hatéaskeresztmetszet meghatarozashoz szukséges kisérleteket a brisszeli és a Louvain-i
ciklotronokon végeztem 50, 30 és 20 Mev nyalabenergiakon foliacsomag modszerrel [165]. A
mérések és kiértékelések utan a "tZr(d,x)%09Im92m9BNNp - natzy(( x)88.89577r &5 g
nat7r(d,x)®8788Y magreakciokra adtam meg hataskeresztmetszet adatokat. Mivel a cirkonium
rendszdma csak eggyel kevesebb mint az el6z6 fejezetben szerepld niobiumé, a keletkezett
radioizotopok egy része is azonos. A nidébiumhoz képest két Uj izotop is megjelent ennél a
kisérletnél, mint radioizotopos nyomjelzésre alkalmas jeloltek, ezek a **9Nb és a *Zr. Erre a
két izotopra bemutatom a mért kisérleti hataskeresztmetszeteket a 95. és a 96. abran. Mindkét
esetben latszik, hogy méréseim nélkiil a meglévd irodalmi adatok komoly ellentmondésban
voltak egymassal. Az elsé esetben az Gsszehasonlitasul kiszamolt ALICE-IPPE elfogadhatd
gorbemenetet adott, még a masodiknal még a ,,trendet” sem tudta jelezni. A harom, nyomjelzd
izotopra legalkalmasabb jeloltre a mért hataskeresztmetszetekbdl kiszamoltam a
kopésgorbéket, amelyek a 97. abran lathatok.
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97. dbra A radioizot6pos nyomjelzésre legalkalmasabb izotopok mélységi eloszlasa (kopasgorbe) 20
MeV bombazo energian

A 97. abran lathatd mélységi eloszlasokat nem a ,,homogén” esetre szamoltam ki, hanem
azonos bombazo energia mellett , linearis” (akar néhany szaz um-ig) mélységi eloszlast hoznak
létre. Ez az az eset, amikor a felhasznalonak sziiksége van az altalam meghatarozott kopasi
gorbére.

2.4.4.3 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK CINKEN

A cink mint céltargyanyag konnyen hozzaférhetd €s jol lehet beldle vékony mintakat késziteni.
A cinken deuteron bombazéssal szdmos olyan izotop keletkezik, amelyek széleskorii
felhasznalassal birnak a nuklearis medicina tertilletén (réz és gallium izotopok) [166]. A
Kisérletek elvégzéséhez a Louvain-i ciklotron 50 MeV-es (és 30 MeV-es) deuteron nyalabjat
hasznaltam. A mérések soran a 6¢7Ga, 626589mzp 6LE467Cy és a 8Co radioizotdpokat
azonositottam és adtam meg ra kisérleti hataskeresztmetszeteket. Ezuttal olyan féliacsomagot
sugaroztam be, amely a 21.9 um-es cink folian kivil réz, nikkel és aluminium félidkat is
céltargyon végeztem el egy parhuzamos kisérletet. Az eredményeket az ALICE-IPPE elméleti
magreakcio modell kdd altal szamolt értékekkel is 6sszehasonlitottam

A felsorolt radioizotopok koziil leginkabb a %°Zn (244.26 nap, 1115.55 keV 50.6%) és a *ICo
(70.86 nap, 810.775 keV 99%) a legalkalmasabbak a radioizotopos nyomijelzés és a
vékonyréteg aktivacio céljaira. Ennek a két izotopnak az altalam meghatarozott
hataskeresztmetszeteit kozlom a 98. és a 99. abrékon.
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99. dbra **™9Co keletkezése deuteron bombéazassal cink céltargyon

Az 0j meréseim mindkeét esetben Uj kiserleti hataskeresztmetszet értékeket szolgaltattak a 27
MeV feletti energia tartomanyban. A korabbi irodalmi értékekkel van egyezés az atfedd
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szakaszokon. A modell kod eredményei a gorbe menetét képesek rekonstrualni, kilénésen a
58Co esetén, de mennyiségileg rossz értéket adnak.

A szamos reakcio hataskeresztmetszeten Kkivil a mért radioizotopokra hozamgorbéket is
szamoltam, amelyek az adott radioizotop termelésének tervezését teszik lehetévé.

2.4.4.4 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK PLATINAN

A platinan deuteron aktivalassal keltett magreakciok hataskeresztmetszetét is két kiilonb6zo
méréssorozatban hataroztam meg [167, 168], 21 MeV-ig a VUV CGR-560-as ciklotronjan és
50 MeV-ig a Louvain-i CGR-930-as ciklotronon. A foliacsomagok mindkét esetben
parhuzamos mérések céltargyaival voltak 0Osszecsomagolva. A vizsgélataim soran a
natpt(d,Xn)191|192,193,194,195,196m2,196g,198g,199Au’ natPt(d’X)188,189,191,195m,197m,197g Pt éS
natpt(d,x)189.190.192.194m2 - aoreakcidkra és radioaktiv reakcidtermékekre kaptam értékelhetd
adatokat és hataroztam meg hatéskeresztmetszeteket rajuk. A keletkezett radioaktiv
reakciotermékek kozil felezési idejuk és gamma-vonalaik alapjan szdmos radioizotop
alkalmas lenne nyomjelzésre, de legtdbbjiiknek elég magasan van a kiiszobenergidja, ezért
nagyobb energiaju gyorsitora van sziikség az eldallitasukhoz. Mindent 6sszevetve (felezési id6,
gamma-vonalak, hataskeresztmetszet) a 8%9Au radioizotép tiinik a legalkalmasabbnak a
nyomjelzéses technikahoz. Osszehasonlitaisul még bemutatok néhany kozel alkalmas
radioizotopra kapott hataskeresztmetszetet is (**9Au: jo hataskeresztmetszet, hosszu felezési
129.74 keV 0.84%)). Az iridium radioizotopok, noha van koztiik alkalmas felezési idejd,
nagyon alacsony hataskeresztmetszeteik miatt kiesnek.
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100. abra A 15915 Ay keltés kisérleti hataskeresztmetszetei platinan
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A 100. abran a bemutatott hataskeresztmetszetek mar javitott valtozatai a korabbi irodalmi
értékeknek és meglehetdsen jo egyezést mutatnak a TENDL adatbazisokbol vett TALYS 1.6
szamolasok eredményeivel.

A 1%89A 4 hataskeresztmetszete alapjan meghataroztam a mélységi eloszlasokat tobb kiilonbozé
esetre, amelynek az eredménye a 101. Abran lathato.

250
196gAu aktivitas eloszlasa

N
(=}
o

= 14 MeV merdleges
=== 14 MeV 15 fok alatt
= = 30.9 MeV merdleges
— - 30.9 MeV 15 fok alatt

[y
Ul
o

100

Specifikus aktivitas (kBg/um)
(9]
o

200 300 400 500 600
Behatolasi mélység (um)

101. dbra A ¥9Au radioizotop mélységi eloszlasa platiniban kiilonbdz6 deuteron bombazé energiak
és beesési szogek mellett

A 101. dbran el6allitottam az idealis besugarzasi energianak megfelelé gorbéket merdleges
beesésre és 15° alatti besugarzashoz. Lathat6, hogy a felszin kozelében mindkét esetben van
egy allando specifikus aktivitasu szakasz, ami merdleges besugarzaskor nagyobb és kis szog
alatti besugarzaskor természetesen kisebb. Ezzel szemben a specifikus aktivitas nagysaga, ami
fontos paraméter az érzékenység szempontjabol, lapos szdg alatti besugarzas esetén jelentdsen
megnd. Ugyanezen két paraméter mellett a maximalis energiaju besugarzast is bemutatom,
ahol lathato, hogy az aktivitds nagy része el van ,temetve” és a feliilet kdzeli kopasok esetén
nem valtozik. Ennek a megoldédsnak is van azonban alkalmazasi lehetdsége, pl. torés vagy meg
nem engedett mértékii kopas elérése esetén az aktivitas valtozas hirtelen megnd.

2.4.45 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK EZUSTON

Ezt a kisérletsorozatot is tobb 1épcsdben végeztem el. Az elsé sorozat mérést a japan Tohoku
egyetem ciklotronjan végeztem 40 MeV-es bombéazo energiaval és a "Ag(d,x)10%106m110maq
és a "'Ag(d,x)"1%°Cd magreakciokra hataroztam meg hataskeresztmetszet és hozam adatokat
[169]. A masodik méréssorozatot a Louvain-i ciklotronon végeztem max. 50 MeV deuteron
energiaval [170]. Ebben az esetben a "tAg(d,x)!*1Cd, 10m108m106m10561049Ay, 101P(] €5 g 105101mRh
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magreakciokra vonatkoz0 hataskeresztmetszet és hozam adatokkal egészitettem ki a korabbi
méreési eredményeimet a 30-50 MeV energia tartomanyban. Mindkét esetben a szokasos
féliacsomag modszert hasznaltam kiilonboz6 6sszeallitasokban és mindkét kisérlet sorozatnal
tobb csomagot is besugaroztam kiilonb6z6 energiakon a vizsgalt energia tartomany jobb
lefedésére. A Kkisérlet sordn energia csokkent6 foliak helyett parhuzamos kisérletek céltargyait
helyeztem el a féliacsomagokban. A kisérleti eredményeimet az irodalmi adatokon Kivil
dsszehasonlitottam a TALY'S (kdzvetlenil és a TENDL on-line adatbazis adatain keresztil) az
ALICE-D és az EMPIRE-D elméleti magreakcié modell kodok eredményeivel. Az eziistb6l
keletkez6 radioizotopoknak szamos alkalmazasi teriilete van. A %°Cd, 1°Cd és az 1™Ag
orvosi és ipari alkalmazasokban jatszik fontos szerepet [171], mig a rovid felezési idejii 1°"MAg
(T12=144.353) ésal®"Ag (T12=39.6 s), amelyeket a nukleéris orvosi gyakorlatban hasznalnak
és a 197Cd -19"mAg és 199Cd - 199MAg generator rendszereken keresztiil alkalmazzik oket. A
keletkezd radioizotopok koziil a 1°9Ag (41.29 nap, 280.4 keV, 30.2%, 344.5 keV 41.4%,...) és
a 119MAQg (249.83 nap, 657.8 keV 95.6%, 884.7 keV 75%) reakcid termékeket vizsgaltam meg
és taldltam alkalmasnak a vékonyréteg aktivacios és radioaktiv nyomjelzéses feladatok

megoldasara. A jelen disszertdcidban az ezekre az izotopokra vonatkozo Kisérleti
hataskeresztmetszeteket mutatom be.
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102. abra A radioizotopos nyomjelzésre hasznalhaté "™Ag(d,x)'%911°mAg kisérletileg meghatarozott

hataskeresztmetszetei 6sszehasonlitva a korabbi mérések eredményivel és az elméleti magreakcid
modell kéd szamitasokkal

A 102. abrabol lathatd, hogy az Gjonnan mért hataskeresztmetszetek j adatokkal jarulnak
hozza a hataskeresztmetszet adatbazisokhoz, illetve j6 egyezést mutatnak a meglévé irodalmi
adatokkal az atfedd energiatartomanyban. Az dbran lathaté a modell kodok eltérd viselkedése
is. Mig a '°"Ag esetén mindharom modell kéd hasonldan adja meg a hataskeresztmetszet
gorbe menetét bar eltérd amplitidoval, addig a 1°°9Ag-hez tartozd abran az ALICE-D és az

EMPIRE-D

eltér6 maximum helyeket hatdroz meg. A tobbi

azonositott izotdp
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hataskeresztmetszetére is hasonloan jol egyezd eredményeket kaptam. A kapott
hataskeresztmetszetekbdl az integralis fizikai hozamokat is meghataroztam a legtobb keletkezo
izotopra.
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103. dbra A Y1°mAg és a 1%9A g radioizotopok aktivitdsanak mélységi eloszlasa kiilonboz6 energidkon
és beesési szogek alatt. Mindkét esetben 1 6ra 1 pA besugarzasi paraméterekkel szamoltam

A 103. abran lathatd mélységi eloszlas gorbéket Ugy hataroztam meg, hogy mindkeét esetben
vettem el6szor az allando (vagy homogén) eloszlashoz tartozo idealis energiakat (11.9 illetve
46 MeV) és kiszamoltam az ezekhez tartozo kopasgorbéket meréleges beesés illetve 15°-0s
beesési szogeknél. Lathato, hogy a Kis szdg alatti besugarzas drasztikusan megndveli a fajlagos
aktivitast, de egyidejiileg csokkenti azt a mélységet, amelyben a homogenitas feltétele adott.
Az adott feladathoz illesztve tehat jol beéllithatok a mélység/fajlagos aktivitads paraméterek.
Ugyanezeken az abrakon lathatd még a lineéris mélységi eloszlas létrehozasa, amely kisebb
fajlagos aktivitast és kisebb mélységet jelent, de van amikor a feladat éppen ezeket a
paramétereket kivanja meg.

2.4.4.6 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK ERBIUMON

Az erbium nem egy szokasos Otvozbanyag a miszaki gyakorlatban és Onmagaban sem
hasznéljak ilyen célra, de mas irdnyu (orvosi célu izotopok eléallitasanak vizsgalata) kutatasi
feladatok soran kideriilt, hogy van olyan beldle keletkezd reakciotermék, amely paraméterei
alapjan jol hasznalhat6 lenne radioaktiv izotopos nyomjelzésre [172]. A besugarzasokat 40
MeV deuteron energiaig végeztem el és a brisszeli VUB és a Senai, Japan CYRIC ciklotronjait
hasznaltam. A mérések kiértékelése soran a "*Er(d,x)!63165166.167.168.170Tm g5 g MaEr(d, X)1"2Er
magreakciok termékeit tudtam azonositani és adtam meg rajuk hataskeresztmetszet és hozam
adatokat. Valamennyi altalam nyert adat 0j volt, nem talaltam rdjuk korabbi irodalmi
hivatkozast. Az eredményeket az ALICE-IPPE elméleti magreakcié modell kdd szamitasaival
hasonlitottam 6ssze. A felezési idejiik szerint a 16716817011 Tm radioizotopok is megfelelnének
radioaktiv nyomijelzési célra, de a "*Tm-et a 66 keV-es (alacsony energia) nagyon Kkicsi
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intenzitasu gamma-vonala kizarja (ezt az izotopot nem is tudtam mérni a jelen kisérletekben),
ésa % Tm-nél (84.26 keV 2.48%) sem sokkal jobbak ezek az értékek, noha hataskeresztmetszet
alapjan négy Tm izotop is szoba johetne (104 abra).
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104. &bra Talium radioizotopokra vezetd magreakciok hataskeresztmetszete erbium céltargyon
deuteron bombazassal

A 104. dbran a kiilonboz6 laboratdriumokban teljesen kiilonboz6 eszkdzokkel és beallitasokkal
elvégzett mérések jol illeszkednek egymashoz és egyeznek az atfedd energiatartomanyban. A
18Tm-nal a hosszabb felezési idé (93.1 nap) és az alacsonyabb energian elhelyezkedd
hataskeresztmetszet maximum jelent elényt, mig a “Tm-nal magasabb hataskeresztmetszet
érték. Mindkét radioizotop eldallithatd a debreceni ciklotron energiatartomanyaban is. A 1%6Tm
nagy hataskeresztmetszettel és nagyon széles maximummal rendelkezik, de felezési ideje tul
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alacsony a radioizotopos nyomjelzés céljaira. Ezekre az izotopokra és az 0sszes tobbi
azonositott radioizotopra integralis hozamgorbéket is hataroztam meg.

2.4.4.7 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK OLMON

Az 6lom mint 6tvézd, de még gyakrabban mint 6nallé szerkezeti anyag eléfordul a miiszaki
gyakorlatban de a magfizikai kisérletekben is. Eppen ezért a rajta lejatszodé magreakciok
ismerete nagy fontossaggal bir. Az 6lom deuteronos gerjesztésére vonatkozd eredményeim is
tobb kisérletsorozatbdl szarmaznak. Besugarzasokat végeztem a Tohoku Egyetem ciklotronjan
[173] valamint a briisszeli és a Louvain-i ciklotronon [174] is 6lom céltargyakon. A vizsgélatok
soran a nath(d,X) 207'206’205’204‘203‘2025i, 203cum,202m,201cumpb és 2020um,2010um,200T| magreakci()kat és
termékeiket azonositottam és adtam meg rajuk hataskeresztmetszet és hozam értékeket. A
kapott Kisérleti hataskeresztmetszet értekeket a TALYS (TENDL), ALICE-D és EMPIRE-D
elméleti magreakcio modell kodok eredmeényeivel vetettem 0ssze és a hataskeresztmetszet
adatokbol a gyakorlati célokra jobban hasznalhat6 hozamgdrbéket szamoltam.

A keletkezd 2°7Bi felezési ideje (31.55 év) tdl nagy a radioaktiv izotopos nyomjelzés céljaira,
ami tarolasi és igy sugarvédelmi problémakat vet fel. A felezési idében még megfeleld 2Tl
pedig tal alacsony energiaju (39.5 keV) gamma-vonala miatt esik Ki. A sz6ba johet6 nyomjelzd
jeloltek a 2®Bi (15.31 nap, 703.45 keV 31.1%, 987.66 keV 16.1%,...) és a 2%Bi (6.243 nap,

803.1 keV, 99%,...) radioizotopok. Az ezekre meghatarozott hataskeresztmetszetek lathatok a
105. abran.
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105. bra A 292058 keletkezésére vezetd deuteron indukalt magreakciok hataskeresztmetszete 6lmon

A 105. &brén szereplé hataskeresztmetszetek j eredmenyeket adnak, kiléndsen a magasabb
energias tartomanyban. A mért hataskeresztmetszeteim szokatlanul jo egyezést mutatnak a
TENDL-2013 on-line adatbazishol vett TALYS szamolasok eredményivel, mig a tobbi modell
kod erésen eltérd eredményt ad. A két izotdp keletkezési hatiskeresztmetszete nagysagrendileg
hasonld, a 2®Bi elénye, hogy alacsonyabb energian van a maximuma. Az alkalmazasi célra
legmegfeleldbb reakcid kivalasztasat az altalam szdmolt hozam gorbék még konnyebbé teszik.
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106. &bra Radioizotopos nyomjelzés szempontjabdl szoba johetd izotopok integralis hozamgorbéi

A 106. abran bemutatott hozamgorbéket 6sszehasonlitva azt mondhatjuk, hogy a két
kivélasztott radioizotop megfeleléen nagy hozammal termelhetd a vékonyréteg aktivacios
nyomjelzés céljaira. Az is latszik, hogy a 2°Bi termelése alacsonyabb energian indul, tehat
kisebb gyorsitoberendezéseken is termelhetd. Az abran Osszehasonlitottam még a mert
hataskeresztmetszetekbdl szamolt értékeimet az irodalomban taldlhatdé hozammérések
eredmeényeivel, és minden esetben j6 egyezést talaltam.

2.4.4.8 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK VASON

A vas, mint mar az el6z6 fejezetek egyikében is emlitésre kerilt, a legfontosabb, a miiszaki
gyakorlatban hasznalt elem, amire kuléndsen fontos a magfizikai adatok ismerete. Mivel az
eddigi gyakorlatom szerint szinte minden 6tvozet tartalmaz kisebb nagyobb szdzalékban vasat,
a szerkezeti anyagok felaktivalédasa szempontjabol is fontos szerepe van a vason lejatszédd
magreakciok ismeretének. Az irodalmat tanulmanyozva arra jutottam, hogy ezeket a reakciokat
mar tobben mérték kiilonbozo energia tartomanyokban, de vannak olyan részek, mint példaul
a kiiszObenergia kozelébe esd tartomany, ahol ezek az adatok hianyosak.

A besugarzasokat a debreceni ciklotronon végeztem a maximasi 10 MeV nyalabenergiaval. Ez
az energia alacsonynak tlinik az eddigi kisérletekben hasznalt energidkhoz képest, de a
bemutatott abrakbdl ki fog tiinni, hogy gyakorlatilag az Gsszes, radioizotopos nyomjelzésre
alkalmas radioaktiv izotdpot létrehozd magreakcié maximuma ezen az energiatartomanyon
belil van. A mérések soran a °>°057%8Co és a 2%Mn radioizotopokra kaptam
hataskeresztmetszeteket [175]. Ezek kozil a °°°'Co a vékonyréteg aktivacios
kopasvizsgalatokban leggyakrabban hasznalt radioizotopok, de a *3Co és a **Mn hasznalata is
eléfordul ezen a teriileten. Mivel ezeket a reakciokat azéta is tobben megmerték, az EXFOR
adatbazisbol vett legfrissebb adatokat mutatom be.
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107 &bra 575¢Co radioizotopok keletkezése vas céltargy deuteron bombézasaval

A 107. abran latszik, hogy a kiilonb6z6 laboratoriumok mérései kozott jelentds eltérések
vannak. A NAU Magadatok Szekcidja idénként felulvizsgalja az egyes adatsorok helyzetét és
Ujra szdmolja az Ugynevezett ,,ajanlott” illesztést a legtijabb mérések és értékelések alapjan.

2.4.4.9 DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK KOBALTON

A kobalt is szerepel a miiszaki szerkezeti anyagok gyakori 6tvozdi kozott. A keletkezett
radioaktiv izotpokat szamos teriileten hasznaljak. Ezek koziil a legismertebb a ®°Co, amelyet
viszont toltottrészecske aktivacioval csak kisérleti célra érdemes eldallitani, az orvosi és ipari
célra hasznalt igen nagy aktivitasti °°Co forrasokat reaktorokban allitjak els. A 8%°Co
radioizotopokat az orvosi kutatasban és a radio-bioldgiaban hasznaljak, mig az °"*°Co izotépok
inkabb az ipari gyakorlatban kapnak szerepet. Egyes kobalt izotépok, mint a >’Co és a ®°Co
standard radioaktiv kalibracios forrasként is szerepelnek. A mért hataskeresztmetszeteket a két
legfontosabb radioizotopra, a >’Co-ra és a ®Co-ra mutatom be.
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108. &bra Deuteron aktivacioval kobalt céltargyban keletkezett radioizotopok reakcid
hatéskeresztmetszete
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A 108. abrabol latszik, hogy a radioaktiv izotopok eldallitdsa szempontjabol a kobalton
lejatsz6d6 magreakcidok nem versenyképesek a vas céltargyon lejatszodo reakcidkkal szemben
(107. abra), csak abban az esetben, ha maga a kobalt az az elem, amit aktivalni kell. Mivel
ezeknek a radioizotopoknak inkabb a vas alapanyaggal kapcsolatban van szerepe, a mélységi
eloszlas gorbéket a *8Co és kifejezetten a kobaltra jellemzd *°Co izotépokra mutatom be.
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109. abra %Co és %8Co radioizotopok mélység eloszlasa deuteron bombézas utan kiilonbdzo
energiakon és beesési szogek mellett (5 6ra 5 pA)

A 109. 4bra bal oldaldn a homogén (allando) eloszlas eléréséhez sziikséges optimalis energiat
valasztottam (8.3 MeV) minek kdvetkeztében a felszin kdzelében egy 12 (30°) illetve 24 (90°)
mm vastagsagld homogén aktivitasu réteg keletkezett. Mivel az dsszes aktivitas nem fligg a
besugarzas sz0gétdl, a nem merdleges besugarzas esetén a specifikus aktivitds mindig nagyobb,
mint a merdleges esetben. Mivel a *®Co hataskeresztmetszetén nem talalhaté lokalis maximum
a vizsgalt energiatartomanyban, ezért benne csak linearis aktivitas eloszlast lehet Iétrehozni
(jobb oldali &bra). A joval nagyobb specifikus aktivitds a nagyobb hataskeresztmetszetnek
koszonhetd a valasztott nagyobb energidn. Ez esetben a linearitas mélységére lehet
megaéllapitasokat tenni, ami 140 (30°) illetve 270 (90°) um 2%-o0s hibahatéaron bell.

2.4.4.10DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK MANGANON

A magfizikai gyorsitoberendezések egyes alkotorészeit rozsdamentes anyaghdl készitik, ami
mindig tartalmaz néhany szdzalék mangant. A miiszaki gyakorlatban nagy fontossagu
aluminium-réz 6tvozeteknek is az egyik kulcsfontossagu alkotorésze a mangan. Szamos mas
szerkezeti anyagban is megtalalhaté a mangan 6tvoz6, és az Gjonnan épiilé nagyenergiaju
deuteron gyorsitok jelenléte is megkovetelte a manganon lezajlé deuteron gerjesztéses
folyamatok vizsgalatat [176]. A féliacsomag modszert alkalmazva 21 MeV-es (VUB ciklotron)
és 40 MeV-es (CYRIC ciklotron) deuteron nyalabokkal sugaroztam be a foliacsomagokat titan
illetve aluminium monitor €s energiacsokkentd folidkat haszndlva. A kapott eredményeket az
ALICE-D, EMPIRE-D és a TALYS (TENDL) elméleti magreakcio modell kodok altal
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szolgéltatott becslésekkel hasonlitottam 6ssze. A spektrumok mérése es az adatok kiértékelése
soran a °®%Mn és a  °Cr radioizotopokat azonositottam és hataroztam meg a
hataskeresztmetszeteket. Ezek koziil a felezési ideje és a gamma-vonalai alapjan a >®Mn
kivételével mindegyik alkalmas radioaktiv nyomjelzésre (5.tablazat).

5. tablazat Deuteron gerjesztés soran a mangan céltargyban keletkez6 radioizotopok

Radioizotop  Felezési Ey (keV) Iy (%) Résztvevd — Q-értek

id6 magreakciok (MeV)

Mn 2.5789 6ra 846.754 98.9 Mn(d,p) 5.046
1810.72 27.2

54Mn 312.05 nap 834.848 99.976  55Mn(d,p2n) -12.451

52Mn 5.591 nap 744.233 90.0  S5Mn(d,p4n) -33.444
935.544 945  °?Fe decay -36.600
1434.092 100.0

51Cr 27.701 nap 320.0824 9.91  55Mn(d,2p4n) -39.989

A kapott hataskeresztmetszetek koziil a kovetkezd abran a >*Mn-ét mutatom be, mivel az 6sszes
mért radioizotop kdzll ez a legalkalmasabb a vékonyréteg aktivacids kopasvizsgalatokra.
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110. &bra A **Mn keletkezésére vezetd magreakcid hatdskeresztmetszete mangan céltargyon
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A 110. abran a két méréssorozat eredmeényei jol illeszkednek egymashoz, valamint az alacsony
energids szakaszon (< 25 MeV) az EMPIRE-D modell kod elfogadhatéan adja meg a
hataskeresztmetszet menetét és nagysagat. Ezen energia érték felett viszont mindegyik modell
kod talbecsuli a kisérleti értékeket.
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111. &bra A "™Mn+d magreakciok hataskeresztmetszetbdl szamolt hozamgorbéi

A 111. abrabdl lathat6, hogy a manganon deuteron bombazéssal elért hozamok nem nagyok,
¢s a keletkez6 1zotopok gyakorlatilag ugyanazok, mint a vason. Ezért a mangant mint alternativ
nyomjelzd forrast csak akkor célszeri alkalmazni, amikor az alapanyag egyaltalan nem
tartalmaz vasat.

2.4.4.11DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK ONON

Az 0On izotbpon lejatsz6dd deuteron gerjesztéses magreakciok vizsgalatara is tébb
kisérletsorozatot végeztem. A brisszeli VUB ciklotron 20 MeV-es deuteron nyalabjan, a sendai
Tohoku egyetem CYRIC laboratériumanak ciklotronjaval 40 MeV-es deuteron nyalabon [177]
és a Louvan-i ciklotronnal 50 MeV-es deuteron nyaldbon [178]. Mindegyik esetben a
féliacsomag moddszert hasznaltam, az adott alapanyag és a monitorfoliak mellett egyes
kisérletekben az energia csokkentd folidk helyett egy parhuzamos kisérlet céltargyfoliait
helyezve a foliacsomagba. A mérési adatok kiértékelés soran a 1°™In, 1109|n, 11 113mpy
114m|n1 115m|n, 11°Sn, 113Sn, 117mSn, 125mSn, 12598n, 115Sb, 116me’ 117Sb, 118me’ 120me’ 1228b,
145p  és az %°Sbh radioizotopokat azonositottam és hataroztam meg rajuk a
hataskeresztmetszeteket. A kapott kisérleti eredményeket 6sszehasonlitottam az ALICE-D,
EMPIRE-D, TALYS (aktualis TENDL konyvtar) elméleti magreakcid modell kddok
eredmeényeivel és az EAF (European Activation File) kdnyvtarban szereplé adatokkal is. A
felezési idejik és a gamma-energiajuk alapjan a ?°™Sb (5.76 nap, 197.25 keV 98%, 1023.06
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keV 99%, 1171.44 keV 100%), a '?*Sh (60.3 nap, 602.79 keV, 98%), a 1!39Sn (115.09 nap,
391.7 keV 64%), a '™Sn (14 nap, 158.56 keV 86%) és az *“™In (49.51 nap, 190.27 keV 16%)
lehetnek alkalmasak a radioizotopos nyomjelzésre. Az ezekre kapott hataskeresztmetszeteket
egy 6sszefoglal6 dbran mutatom be.

A 112. abraboél latszik, hogy a legalkalmasabb nyomjelzd radioizotéop a 2°™Sbh, mind
hataskeresztmetszete, mind energia skalaja alapjan. A debreceni ciklotron éppen csak a
hataskeresztmetszet gorbe legalsé szakaszat éri el. Ebbél a szempontbél a 124Sh épplgy szoba
johet, mivel kozel hasonld hataskeresztmetszetii szakasza esik a 10 MeV-es hatar ala. A 113Sn
és a 11'MSn 6n izotopok hataskeresztmetszete kb. egy nagysagrenddel kisebb még magasabb
energian is, és nem tartalmaz lokalis maximumot a vizsgalt energiatartomanyban. Az 1™Sn
hataskeresztmetszete még egy nagysagrenddel kisebb.
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112. abra Radioizotopos nyomjelzésre alkalmas izotopok kisérleti hataskereszt deuteron gerjesztéssel
természetes 6non
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2.4.4.12DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK VANADIUMON

A vanadium szintén fontos 6tvozo €s 0nallo szerkezeti anyag is a miiszaki gyakorlatban. A
vanadiumbdl deuteron aktivalassal keletkezo radioizotopok vizsgalatara is tobb méréssorozatot
végeztem a brisszeli és a sendai ciklotronokon 21 MeV illetve 40 MeV deuteron energidkon
[179]. A vanéddium a 99.75%-0s 50-es tomegszdmu stabil izotdpjdval monoizotépnak
tekinthet6. A besugarzasokhoz 8.4 um-es nagytisztasagu vanadium foliakat hasznaltam
céltargyként és titan illetve aluminium folidkat monitor illetve energiacsokkentd foliaként. A
mérések soran a >!Cr, 48V, 4847465¢ és a 4'Ca radioizotopok hataskeresztmetszetét hataroztam
meg. A kapott Kkisérleti hatdskeresztmetszeteket a korabbi irodalmi adatokon Kivil
6sszehasonlitottam még az ALICE-D, EMPIRE-D és a TALYS (TENDL adatbazis) elméleti
magreakcio modell kddok &ltal szamolt eredményekkel. A vizsgalt radioizotopok koziil
valamennyi legaldbb néhany napos felezési idejii €s nyomjelzési szempontbdl megfeleld
gamma-vonalaik vannak, ezért a vékonyréteg aktivacids technikara valo alkalmassagukat a
hataskeresztmetszetik donti el.

1200
—_ t 51
51000 | - "v(d x)>iCr
= /2T ® This work 20 MeV
8 800 - . > O This work 40 MeV
% — « ALICE-D

c 600 - = « oEMPIRE-D
N ——— TENDL-2010

(2]

@ 400

()]
4
@ 200 -

©
I

O 1 1 1

0 10 20 30 40 50
Deuteron energia (MeV)

113. dbra A 5ICr eléallitasara vezetd magreakcio hataskeresztmetszete vanadiumon

Az 113. abran a legnagyobb ¢és ezért a legalkalmasabbnak tiiné hataskeresztmetszetet mutatom
be (>!Cr). A tobbi azonositott radioizotop hataskeresztmetszete legalabb egy nagysagrenddel
kisebb és a magasabb energiak iranyaba cstszik el. A >ICr izot6p a debreceni ciklotronnal is
eléallithatd deuteron bombézassal. A hataskeresztmetszetekbdl integralis fizikai hozamokat
hataroztam meg. Az egyik ilyen, a ®'Cr izotopot is tartalmazd hozamgorbéket egyiittesen
mutatd grafikon lathat6 az abran.

A 114. &bran lathatd, hogy minden tekintetben a %'Cr a legjobb jelélt a radioizotopos
nyomjelzésre. Hozama messze a legmagasabb és még ha azt is figyelembe vesszik, hogy az
egyetlen 320 keV-es gamma-vonala csak 10%-os abszolut intenzitasu, akkor is kedvezébben
allithaté eld, mint az utina kovetkezé *®Sc. Az is eldnyére szolgal, hogy hozama vagy
hataskeresztmetszete joval alacsonyabb energidn indul, mint a tobbi itt szerepld radioizotdpé,
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ezert kisebb gyorsitokon is termelhetd, illetve a mintaban kisebb mélységben fog radioaktiv
nyomjelzett réteget létrehozni.

A Kisérleti deuteron hataskeresztmetszetek segitségével meghatarozhato a keletkezett aktivitas
mélységi eloszlasa. Lokalis maximummal rendelkez6 hataskeresztmetszetek esetén, ha a
feladat feltételei ennck nem mondanak ellen, akkor célszeri a besugarzé energiat Ugy
beallitani, hogy a bombaz6 nyaldb a minta felszinét valamivel a hatéskeresztmetszet
maximuménak megfeleld energia felett érje. Igy kihasznalva a maximum tetejének
viszonylagos lapos voltat, u.n. homogeén aktivitas eloszlas hozhat6 létre bizonyos mélységig.
Erre mutat egy példat a 115. abra a >'Cr aktivitas eloszlasat felhasznalva vanadiumban deuteron
bombazas hatéséara.
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114. dbra Vanadiumon deuteron bombazassal eléallitott radioizotopok hozama a bombazé energia
fliggvényében
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115. abra ®'Cr radioizotép mélységi eloszlasa vanadiumban deuteron illetve proton bombazas
hatasara
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A 115. abran az lathatd, hogy a 15.5 MeV energiaju protonok ésa 11.1 MeV energiaju protonok
kb. azonos mélységben hoznak létre S'Cr aktivitaseloszlast. A deuteronok altal Iétrehozott
eloszlas a felszin kozelében nagyobb fajlagos aktivitast mutat és a homogenitas is nagyobb
mélységbe nyulik le (kb. 10 um-el mélyebbre).

2.4.4.13DEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK INDIUMON

Az indium nem tartozik a szerkezeti anyagok 6tvoz6i kozé, bar a magfizikai berendezések és
eszk0zok készitésénél is elofordul. A vizsgalatok egy részét orvosi célu radioizotopok
cléallitasanak vizsgalata érdekében végeztem [180], és emellett megvizsgaltam az egyes
keletkez6 izotdpok ipari/technikai alkalmazasanak lehet6ségét is [181]. Ezek az eredmények
is tobb kisérletsorozat kiértékelésébol alltak Ossze. A besugarzasokat a Tohoku Egyetem
ciklotronjaval (40 MeV) és a Louvain-i ciklotronon (50 MeV) végeztem fdliacsomag
modszerrel. A kapott hatdskeresztmetszeteket ©sszehasonlitottam a kordbbi irodalmi
adatokkal, valamint az ALICE-D, EMPIRE-D és a TALYS (TENDL) elméleti magreakcio
modell kodok altal szamolt becslésekkel. Az adatok kiértékelése soran a !13110Sn,
116m 115m114m 113m,1111100.109)n  ¢s g 5Cd radioizotopokra adtam meg  Kisérleti
hataskeresztmetszetet. A keletkezett radioizotopok koziil a ***9Sn (115.09 nap, 391.7 keV
65%) és a 114MIn (49.51 nap, 190.3 keV 15.6%) latszottak a legalkalmasabbnak.
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116. &bra Az indium deuteron bombazassal keltett 113m9Sn és a 114MIn radioizotépok
hataskeresztmetszetei

A 116. 4bran szerepld mindkét izotopra elegendden nagy a hataskeresztmetszet a radioaktiv
nyomjelzék gazdasagos eldallitasara, de a nagy hataskeresztmetszet csak magasabb deuteron
energian jelentkezik. Az &bran ugyan az is latszik, hogy mindkét gorbének van egy Kis
hataskeresztmetszetl része, ami 10 MeV ala esik, azaz kis hozammal a debreceni ciklotronon
is eldallithato.
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2.4.4.14ADEUTERONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK EGYEB CELTARGYANYAGOKON
Szisztematikus vizsgalataim soran részt vettem még szamos egyeéb kiserletben, amelyek célja
elsésorban orvosi célu radioizotdpok eldallitasa vagy nyaldb monitorizalasra alkalmas anyagok
tanulmanyozasa volt. Ezekbdl a vizsgalatokbdl is sikeriilt olyan eredményeket nyerni, amelyek
hasznalhatonak bizonyultak a radioaktiv nyomjelzés kutatasanak tertleten.

Ezek a vizsgalatok Kiterjedtek a higany [182], arany [183, 184], rodium [185, 186], gallium
[187], itterbium [188, 189], szamarium [190], neodimium [191], tantal [192], gadolinium [193,
194], diszprozium [195], titn [196], terbium [197], cérium [198], rénium [199], nikkel [200],
molibdén [201], xenon [202], palladium [203], kripton [204], holmium [205], ittrium [206],
kadmium [207, 208], erbium [172], prazeodimium és tulium [209, 210] és wolfram [211]
céltargy anyagokra.

A fent felsorolt vizsgélatokbdl a radioizotopos nyomjelzés szempontjabol relevans
eredmenyeket foglalom 6ssze roviden az aldbbiakban.
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117. &bra 19%¢1%IAY radioizotdpok mélységi eloszlasa arany deuteron aktivalasakor kiilonbozé
energiakon és beesési szogek alatt

A 117. &bran a ket, vékonyréteg aktivaciora legalkalmasabb arany deuteron aktivalasaval
keletkez6 radioizotop mélységi eloszlasa lathatd mindkét esetben azon az energian, amelyik a
legalkalmasabb a felszin kozeli homogén eloszlas eldallitasara. A kiilonb6zo szogek alatti
besugarzasok mas-mas mélységben hoznak létre aktivitas eloszlast és més lesz a specifikus
aktivités a felszin kozelében. Igy a legkiilonbozobb feladatra alkalmas aktivitas eloszlast rétre
lehet hozni.

118



dc 1392 17

100000 - -
10000 = N TLA gorbek
1000

100 |
10

1
0.1
0.01

Intenzitas (count/s/pm)

0.001 | !“ ===<=103Rh(p,n)103Pd 10.1 MeV
t = -103Rh(a,2n)105gAg 26.3 MeV
0.0001 | - 103Rh(3He,n)105gAg 18.1 MeV
— =103Rh(d,2p)103Ru 40 MeV
0.00001

300 400

———103Rh(d,2n)103Pd 14.2 MeV
= = == 103Rh(d,p2n)102gRh 30 MeV

500

Mélység (um)

118. abra Rodiumon, kiilonboz6 részecskékkel és energiakkal 1étrehozott radioizotopok mélységi

eloszlasa

A 118. Abran 6sszehasonlitottam a 1%Rh kiilonb6z6 konnyii ionokkal valo bombazassal keltett
radioizotopok mélységi eloszlas gorbéjét. A kiillonbozo Gsszeallitasokkal 50-1000 um kozotti

mélységekben lehet aktivitdst létrehozni harom nagységrendet atfogd specifikus
aktivitasokkal, ami igen széles korli feladatoknak valo megfelelést tesz lehetové.
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119. abra Re (15 MeV) és 1¥0s (13.8 MeV) mélységi eloszlasai réniumban (1 pA 1 6ra

besugarzas, ill. 10 nap hiitési id6)

A 119. abran két réniumban deuteron bombéazéssal keletkezett izotop mélységi eloszlasa
lathatdo a homogén eloszlas eléréséhez sziikséges idedlis belépd energidkon. Latszik, hogy a
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hosszabb felezési idejii ®°0s esetén hosszabb vizsgalatokat lehet végezni, még a rovidebb
felezési idejti *®®Re-nal mar 10 nap varakozasi (hiitési id6) is jelentds aktivitas csokkenést okoz,
ezert ez az izotop csak rovid idététartama vizsgalatokra alkalmas.
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120. &bra Kobalt izotopok mélységi eloszlasa nikkelben deuteron aktivalassal

A 120. dbrén a nikkel alapanyag aktivalasaval a homogén eloszlas létrehozaséara alkalmas
energidkkal létrehozott 557%8Co eloszlasok lathatok. Ebben az esetben azt szeretném
kihangsulyozni, hogy a feladat altal megkivant mélységben kiilonbozd izotopokkal és
energiakkal lehet létrehozni a nyomjelz6 eloszlast. A 121. &bran lathato aktivitas eloszlas
létrehozasahoz a lineéris eloszlashoz sziikséges optimalis bombazé energiat valasztottam (10.1
MeV) a 19MAg eldallitasahoz palladiumon. Az 1%-on beliili linearitds 53 pm mélységig
teljesul, a teljes behatolasi melység 100 um felett van.
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121. abra M°MAg radioizotdp aktivitas eloszlasa palladiumban 10.1 MeV-es deuteronok 1 6ras 2 uA-
es besugarzasa hatdsara
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2.45 MAGREAKCIOK PROTON GERJESZTESSEL

A proton gerjesztéses magreakciok hataskeresztmetszetei nem utolsé sorban a proton gyorsitok
sz¢élesebb kort elterjedtsége miatt, de a reakcidok alacsonyabb kiiszobe és szélesebb koru
felhasznalasa miatt is jobban meg vannak mérve, az adatbazisok teljesebbek mint a deuteron,
3He, vagy alfa-részecskék altal gerjesztett magreakciok esetében. Ennek ellenére szamos olyan
celtargyanyagot talaltam az évek soran, amelyre az adatbdzisokban a hataskeresztmetszetek
hianyoztak, nem voltak pontosak, vagy ellentmondasosak voltak.

2.4.5.1 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK PLATINAN

A protonok &ltal gerjesztett magreakcidk hataskeresztmetszetét platina céltargyon a Tohoku
Egyetem (Japéan) és a brisszeli VUB gyorsitdin vizsgaltam 70, 38 és 23 MeV bombazo
energiakon féliacsomag maodszerrel. A méreések soran a
natpy(p,x)191:192.198,194,195,196m,0.,196m2 198G Ay natpy(py x)188:189.191.195py g g atpy(p, x)188189.190.192.194m)
magreakciokat és a bel6liik keletkezett radioizotopokat tudtam azonositani [212]. A proton
nyalabok monitorizalasara réz és aluminium félidkat hasznaltam a csomagban. A kapott
kisérleti eredményeket az ALICE-IPPE elméleti magreakcié modell kdéd szamitésaival
hasonlitottam 6ssze. Mint azt mar az el6z6 fejezetek egyikében megallapitottam, a platinabol
szamos olyan elegendéen hosszu felezési idejli radioizotop keletkezik, ami alkalmas radioaktiv
nyomjelzésre: 1%9Au (186.098 nap), 1%9Au (6.183 nap), 1¥Ir (13.2 nap), 1*Ir (11.78 nap), °%Ir
(73.827 nap). Ezek az izotopok kiilonbozé6 gamma-energiakkal és intenzitasokkal
rendelkeznek, amelyek még valogatasi feltételként szerepelhetnek a megfelelé nyomjelzo
izotop kivalasztasanal. A fenti négy radioizotop kozil a hataskeresztmetszeteik alapjan a két
arany izotop bizonyult alkalmasnak vékonyréteg aktivacios vizsgalatokra.
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122. abra Platina+proton reakcioval eldallitott arany izotopok kumulativ hataskeresztmetszete

A 122. abran lathatd hataskeresztmetszeteket a rovidebb felezési idejii metastabil allapotok
teljes elbomlasa utan mértem, ezért ezek a hataskeresztmetszetek kumulativak. Ezt a tényt az
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adott izotopok felhasznaldsa soran (megfelelden hosszt hiitési idé6 megadasa) is figyelembe
kell venni. Az abrabdl latszik, hogy mindkét magreakcié miikodik a debreceni ciklotron
energiatartomanyaban (20 MeV).

2.4.5.2 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK MOLIBDENEN

Molibdénen a beldle termelhetd Mo és ®™Tc orvosi gyakorlatban tapasztalt rendkiviili
fontossdga miatt szdmos mérést vegeztem [213]. Ezek a mérések els6sorban az orvosi
izotdpokat céloztdk meg, de siker(lt adatokat nyerni az ipari célra alkalmas radioizotopokra is
[214-216]. Osszevetve a keletkezett izotdpok (*MTc, %9Tc(m+), %MTc, *49Tc, *MTc, *9Tc,
%aTc(m+), *°MTc, Mo(cum), ™Mo, **Mo(cum), ®Nb(cum), %™Nb, %™Nb, **9Nb, *Nb,
8Zr(cum) és 8Zr(cum)) felezési idejét és gamma-energidit a fenti **9Nb és %™Nb a
legalkalmasabbak a radioizotopos nyomjelzesre.

A 123. dbran 6sszefoglaltam a szoba johet6 izotopokra a Kisérleti hataskeresztmetszetekb6l
szamolt integralis fizikai hozamokat. A két fenti jelolt gorbéit kiemeltem. Ebbdl latszik, hogy
a hozam nagysagéaban csak a rovidebb felezési idejii izotopok elézik meg Sket (*°Nb, ®*Nb és
897r), valamint a reakciok mar egész alacsony energian elindulnak, ami lehetdvé teszi a
debreceni ciklotronon valé eldallitasukat.
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123. &bra Mo proton bombéazasaval keltett radioizotopok integralis hozama

2.4.5.3 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK TANTALON

Erre az anyagra a Tohoku Egyetem (CYRIC) ciklotronjan végeztem méréseket a 28-70 MeV
proton energia tartomanyban. A mérések soran a 17>176177.180Tg 1315 1f 178y gg 179 y
radioizotopokat azonositottam és adtam meg rajuk kisérleti hataskeresztmetszetet [217]. Ezek
kozil felezési idejiik alapjan a *Hf (70 nap, 343.4 keV 84%) és a 1'®W (21.6 nap, nincs
gamma) alkalmas radioaktiv nyomjelzésre. A ®W csak a 2.45 oéras felezési idejii
lednyelemének gamma-vonalain keresztil detektalhato.
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A 124, abrdn ennek a két radioizotopnak a keletkezésére vonatkozo kisérleti
hataskeresztmetszeteket mutatom be. A kisérleti adatokat a korabbi méréseken kivilla MENDL
[37, 218] adatbazisban szerepld értékekkel hasonlitottam 6ssze. Az abrabol latszik, hogy
mindkét magreakcié elegendden nagy hataskeresztmetszettel rendelkezik, de a 1°Hf csak igen
magas proton energiaval (> 60 MeV) allithat6 elé, de még a 1’®W hataskeresztmetszete is a
kdzepes energidju ciklotronok energiatartomanyaba esik.
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124. &bra A Ta+p hatasara keletkezett 1°Hf és 18W mért hataskeresztmetszetei

2.4.5.4 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK CINKEN

Az orvosi izotopok termelési szempontjabdl a cink is egy fontos alapanyag, amelyet mar sokan
vizsgaltak mas szempontokbdl. A besugarzasokat a Tohoku Egyetem ciklotron
laboratériumaban (CYRIC) 70 MeV-es proton energiaval féliacsomag mddszerrel, réz és
aluminium monitorfoliak felhasznalasaval. A mérések soran a ©66'Ga, 626569mzp
64Cu,5"Ni,>>565758Cq és a 525*Mn radioizotopokra tudtam hataskeresztmetszetet meghatéarozni.

A keletkezett radioizotopok koziil a Zn (144.06 nap, 1115.5 keV 50.6%) az, ami a cinkre
jellemz6é 1zotop ¢és megfelel a vékonyréteg aktivacios kovetelményeknek. Ezen kiviil
természetesen a %¢57:%880Co ¢s a °2%*Mn is nyomjelzésre alkalmas radioizotop, de ezek kénnyen
keletkezhetnek a cink mellet a vascsoport elemeit is tartalmazo 6tvozokon vagy szennyezokon.
A hosszu felezési idejli radioizotdpokra a mért hataskeresztmetszetekbdl szamolt hozamokat a
125. 4bran mutatom be, amibél latszik, hogy a kivalasztott Zn hozama messze a legnagyobb
¢s az ezt létrehoz6 magreakcio kezdddik a legalacsonyabb energian.
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125. abra Radioizotopos nyomjelzésre alkalmas izotopok hozama cinken proton bombéazassal

2.4.5.5 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK IRIDIUMON

Az iridium mérésére szolgalé proton besugarzasokat a briisszeli és a sendai ciklotronokon
végeztem 70, 50 és 36 MeV nyaldbenergiakkal, réz és aluminium monitor félidkat hasznalva a
foliacsomag modszerrel. A mérések soran a nat|r(p,xn)te8:189.191py
natp(p,x)18°1860,188.189.1900.1929) &g g Matr(p, x) 8Os magreakciokat és reakciotermékeiket sikertilt
azonositanom. A kapott hataskeresztmetszeteket a korabbi irodalmi adatokon kivil az ALICE-
IPPE elméleti magreakcié modell kdddal végzett szamitasok eredményeivel hasonlitottam
Ossze [219].
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126. abra Iridium proton bombazasaval keltett radioizotopok aktivitas eloszlasa kiilonboz6
energiakon
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Mivel a vékonyreteg aktivacios nyomjelzésre valamennyi, a 126. abran szerepld izotop
alkalmas, azt vizsgaltam, hogy az eléallithatésaguk alapjan melyik lehet a kedvezébb valasztas.
Sajnalatos médon 20 MeV proton energia alatt egyik, a kisérletben azonositott radioizotdp sem
allithat6 el6 iridiumon. A 30-40 MeV-es energiatartomanyban is csak a 126. abran szerepl6
izotopok. Ezek koziil is az 1%29Ir-nak van a leghosszabb felezési ideje, ami alkalmassa teszi egy
hosszl idejli kopasvizsgalatra.

2.4.5.6 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK EZUSTON

Az eziist vizsgalatat az iparilag alkalmazhato izotopokon kiviil a beldle termelhetd orvosi célu
izotopok is indokoltak, pl. a 1pPd, 2™Rh. A méréseket a sendai CYRIC ciklotronjan végeztem
11-80 MeV proton energia tartomanyban. Foliacsomag modszert hasznalva 80, 70 és 50 MeV
energiakon sugaroztam be az 50 és 300 um-es ezist félidkbol, 54 um-es réz monitor folidkbol
és 100 és 1000 um-es aluminium foliakbol alld6 csomagokat. A kapott eredményeket az
ALIVE-IPPE elméleti magreakcio modell kod eredményeivel és a MENDL-2P adatbazisban
[218] talalhato értékekkel hasonlitottam ossze. A mérések soran a 106m105Ag, 103.101.100pq
105,102,10Im,10099R 65 a 9’Ru radioizotopokat azonositottam és hataroztam meg rajuk
hataskeresztmetszet értékeket [220]. Osszevetve a felezési idok, a gamma-energiak és a mért
hataskeresztmetszet értékeit a '®Ag bizonyult a legalkalmasabbnak a radioizotopos
nyomjelzés céljaira.
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127. dbra A ™'Ag(p,x)®°Ag kisérleti hataskeresztmetszete

A 127. dbran a "Ag(p,x)'®*Ag magreakciora kapott mért hataskeresztmetszet lathatd
0sszehasonlitva a MENDL-2P adatbazisban talalhato értékekkel. Az egyezés jonak mondhato.
A hatéaskeresztmetszetnek lokélis maximumai vannak, nagy hataskeresztmetszettel, ami
alkalmassa teszi a homogén aktivitas eloszlas létrenozasara. Energiaban viszont kdzepes és
nagyenergiaju gyorsitokra van sziikség a kivant mennyiségli aktivitasok eldallitasara.
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2.4.5.7 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK VASON

A vas a szerkezeti anyagokban legyakrabban eléforduld elem, ezért a rajta lejatszodo
magreakciok vizsgalatat nagy pontossaggal kell elvégezni. Ezt a mérést is a sendai ciklotronon
végeztem, foliacsomag mddszerrel. A csomag tobb mint hetven foliat tartalmazott, a vason
kiviil réz és aluminium monitor illetve energiacsdkkenté foliakkal egyiitt. A >>°6°"Co, 52°*Mn,
8By, 4831Cr, 52Fe és 4Sc radioizotdpok keletkezésére hataroztam meg hataskeresztmetszeteket
[221]. Mivel a vason protonnal keltett radioizotopok koziil a **Co dominans, nagysagrendekkel
tobb termelddik belble, mint a tobbi radioizotépbdl, ezért vas esetén proton aktivacioval csak
a Co-tal érdemes foglalkozni. Ezt a hataskeresztmetszetet eléttem és utanam is tobben
megmeérték, a hataskeresztmetszetre az EXFOR-ban talalhato értékeket adom meg a kovetkezd
abran (amely mar tartalmazza az én méréseim eredményeit is [221]), ezzel is hangsulyozva,
hogy ez az egyik legfontosabb magreakcid a vékonyréteg aktivacids technika alkalmazasa
szempontjabol.
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128. &bra A "Fe(p,x)*®*Co magreakciok hataskeresztmetszete vason

Annak ellenére, hogy a 128. abran szereplé magreakcié az egyik legjobban és legtobbszor
megmért magreakcionak szamit, szdmos esetben lathatunk az 4dbran erdsen eltérd értékeket,
ezért a NAU adatbazis tartalmat idészakonkeént felulvizsgaljak és a mérések kritikai értékelése
utan létrehoznak egy u.n. ajanlott hataskeresztmetszet gorbét.

2.4.5.8 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK ONON

Az 0On céltargyra iranyuld kisérleteket a brisszeli VUB ciklotronjan és a sendai CYRIC
ciklotronjan végeztem el 32 illetve 70 MeV proton energiakat hasznalva [222]. Az én céltargy
foliak vastagsaga 55 um illetve 12 um, még a 100, 500 és 1000 um-es aluminium valamint 12
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um-es titdn és 54 um-es réz folidkat hasznaltam a nyaldb energidjanak fokozatos
csOkkentésére, egyuttal a kilokddott reakcidtermékek megfogasdra valamint a nyaladb
monitorizalasara. Ujonnan hataroztam meg hataskeresztmetszeteket a 1%In, 11%n, 1*|n, 14mn,
113, 17mgn, 1155h ¢és al?®MSh radioizotopokra és a 119MSp, 7S, 118mSp 1229 és a 124Sh
reakciotermékekre kapott eredményeket 6sszehasonlitottam a korabbi irodalmi adatokkal az
atfedé energiatartomanyban. A kapott hataskeresztmetszeteket Osszehasonlitottam még az
ALICE-IPPE elméleti magreakcido modell kod szamitasaival. Az azonositott radioizotopok
koziil az ?4Sb (60. 2 nap, 602.72 keV 98%), a 122Sb(2.7 nap, 564.2 keV 71%), a *?°Sh (5.76
nap, 197.25 keV 88%, 1023.06 keV 99%, 1171.44 keV 99%), a 11'MSn (14 nap, 158.56 keV
86.3%), a '3Sn (115.1 nap, 391.71 keV 64.2%) a legalkalmasabbak a radioizotopos
nyomjelzésre a felezési idejik és a gamma-vonalaik alapjan. A nagyszdmu jel6lt miatt ebben
az esetben az 0Osszesitett hozamgorbéket adom meg, amelyek egyszerlibbé teszik az
0sszehasonlitast.
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129. abra Protonbombazassal keltett magreakciok hataskeresztmetszetb6l szamolt hozamgorbéi

A 129. abrabol lathatd, hogy legmagasabb hozama a !22Sb eldallitasat eredményezd
magreakcionak van, és egyuttal ez a reakcid indul a legalacsonyabb energian. Egyébként
valamennyi itt szerepld radioizotop termelése elkezd6dik 20 MeV alatt, a hozamokban viszont
nagysagrendi kiilonbségek vannak, ezért a 20 MeV alatti energian még az 24Sh johet széba.

2.4.5.9 PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK KADMIUMON

A kadmiumra vonatkoz6 méréseket is tobb helyen végeztem. Egyrészt a brisszeli VUB
ciklotronon, mésrészt a sendai CYRIC ciklotronjan 33, 70 illetve 80 MeV proton energiakkal.
Vékony, 15.6 um vastag Cd félidkat hasznéaltam a féliacsomagban vegyitve a monitorként és

energiacsOkkentOként hasznalt réz és aluminium foliakkal [223]. A mérések soran a
nath(p Xn)107g,108m,108g,1099,110m,1109,1llg,112m,113m,114m,115m,116m1|n nath(p X) 107,109,111m,115ng ésa
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natCd(p,x)1049-1050.106m.110m 11101139 Ay magreakciok radioaktiv termékeit azonositottam és
hataroztam meg rajuk hataskeresztmetszetet. Ezek koziil csak a 0911011113114 j70t6pokra
volt irodalmi hataskeresztmetszet, a tébbi Ujonnan meghatarozott érték volt. Az eredményeket
0sszehasonlitottam az ALICE-IPPE elméleti magreakciéo modell kod szamitéasaival. A fémes
kadmium vagy kadmiumot mint 6tvozot tartalmazé anyagok vizsgalatara az itt mért izotopok
kozul a 14™In (49.51 nap, 1190.29 keV, 15.6%) radioizotdp bizonyult a legalkalmasabbnak,
figyelembe véve a felezési idejét, a gamma-vonalainak energidjat és intenzitasat, valamint a
hataskeresztmetszet nagysagat, beleértve a kiisz6benergiat is, ahol a reakcié elindul.
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130. &bra A kadmiumon proton bombazassal keltett, 11*™In izotopot eredményezd magreakcid
Kisérleti hataskeresztmetszete

Az altalam mért értékek a 130. abréan jo egyezést mutatnak a korabbi mérések eredményeivel,
és a hataskeresztmetszet gorbének a 20 MeV alatti energiatartomanyban vékonyréteg
aktivacios vizsgalatokra kifejezetten alkalmas lokalis maximuma van.

2.4.5.10PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK NIOBIUMON

A nidbium egy modern szerkezet anyag, amely a magfizikai kisérleti eszkdzok készitése soran
egyre gyakrabban fordul eld, mivel konnyen megmunkélhatd, magas olvadaspontu és a tantal
utdn a masodik legjobb anyag a korrozidallésag szempontjabdl (6tvozetekben) [224]. Az
eredmeények ezuttal is tobb kisérletbdl allo sorozatbdl szarmaztak, amelyeket a debreceni, a
briisszeli és a sendai ciklotronokon végeztem 70, 27, 28 és 18 MeV-es proton nyalabokon
foliacsomag modszerrel [225, 226]. A kapott eredmenyeket az ALICE-IPPE és egyes
esetekben az EMPIRE-II elIméleti magreakcio modell kédok altal szamoltakkal hasonlitottam
ossze. Az eredmények kiértékelés utan a %Nb(p,x)****™Mo, 92m91mON}, 8688897 8687mg.88y
és 85Sr reakciotermékeket azonositottam a kiilonbdzd energiatartomanyokban és hataroztam
meg rajuk hataskeresztmetszetet illetve hozamot. A fenti radioizotopok koziil a ®>™Nb (11.15
nap, 934.53 keV, 99%), a 8Zr (83.4 nap, 392.9 keV 97.3%), és a #Y (106.65 nap, 898.04 keV

128



dc 1392 17

93.7%, 1836.06 keV 99.2%) alkalmasak radioizotopos nyomjelzésre. Ezek kozul a
hataskeresztmetszet és az energiatartomany alapjan a %™Nb a legalkalmasabb a debreceni
ciklotronon val6 vékonyréteg aktivacios vizsgalatokra.

25
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131. dbra Nidbiumban proton besugarzassal eléallitott *2"Nb aktivitasanak mélységi eloszlasa
kiilonb6z6 bombazo energidkon és beesési szogek alatt

A 131. dbran bemutatott mélységi eloszlasok kozul a 24 MeV-es besugarzashoz tartozik az
idealis homogén eloszlas, amely mer6leges besugarzas esetén kb. 80, 30 fokos beesés esetén
kb. 25 um mélysegig 2%-os pontossagon belul allando értéken marad. A teljes aktivitas e ket
esetben 800, illetve 400 um mélységben oszlik el. A masik két gérbe a debreceni ciklotron
maximalis 18 MeV-es proton energiajahoz tartozik. Ezekben az esetekben ,,csak” linearis
menetii aktivitds eloszlas érheté el a felszin kozelében. A linearitas itt is kb. olyan
mélységekben teljesil, mit a nagyobb energiaju ,,homogén” esetekben, de itt a teljes aktivitas
kevesebb mint fele mélységben talalhaté meg, mint a homogén eloszlasu eseteknél.

2.4.5.11PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK KOBALTON

A kobalt alapanyagon kapott kisérleteket is a briisszeli VUB és a sendai CYRIC ciklotronjain
vegeztem 70 illetve 37 MeV bombazé energiakkal [227, 228]. A mérések soran az azonositott
55.565758Co,  SCr, 52545Mpn és 565N radioizotopokra  hataroztam meg a
hataskeresztmetszeteket. A kapott kisérleti hatdskeresztmetszeteket a TALYS (TENDL) és az
EMPIRE 3.1 elméleti magreakcié modell kédok eredményeivel hasonlitottam 6dssze. Ezek
nagy része, legalabbis a napos vagy annél nagyobb felezési idejliek alkalmasak a vékonyréteg
aktivacios technikaval valé nyomjelzésre. Tényleges alkalmazhatosagukat ezutan a
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hataskeresztmetszetilk és az energiatartomanyuk alapjan lehet eldénteni. A fenti csoportbol
ezek alapjan a *%Co és a °’Co bizonyult a legalkalmasabbnak.
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132. abra A 5"*8Co radioizotopok aktivitas eloszlasa kobaltban kiilénbdz6 energidjii proton
besugérzéasok hatasara (1 6ra, 2 pA, 10 nap hiités a besugarzas vége utan)

A 132. abran lathaté gorbecsoportban két radioizotop (°’Co és *8Co) mélységi aktivitas
eloszlasat adtam meg oly mddon, hogy a nagyobb energidju gorbe az ideélis, a felszin
kozelében allandé aktivitas eloszlast mutat (*®Co esetében 22.4 MeV, *’Co-néal 31.3 MeV),
természetesen a kiilonb6z6 bombéazd energia és hataskeresztmetszet miatt kiilonb6zo
mélységekben. A masodik gorbe par a lineéris eloszlast aktivitast mutatja (*3Co esetében 15
MeV, ®’Co-nél 25 MeV bombézd energiaknal).

2.4.5.12PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK CIRKONIUMON

A cirkonium protonnal indukalt magreakcidinak vizsgalatdhoz hasznaltam a debreceni
ciklotron 18 MeV-es protonnyalabjat, valamint a brusszeli VUB ciklotronjat és a sendai
CYRIC ciklotronjat azok teljes energia tartomanyaban (70 MeV) [229, 230]. A cirkdnium
celtargykeént 100 um korili nagytisztasagu Zr félidkat hasznaltam monitorizélasra, valamint a
nyalab energidjanak csokkentesere titan és aluminium folidkat helyeztem a foliacsomagba.
Minden esetben tobb foliacsomagot sugaroztam be kiilonb6z0 energidkon, valamint a
féliacsomagok parhuzamos kisérletek céltargy foliait is tartalmaztak. A nyalabaramot a legtébb
esetben alacsonyan tartottam, mert a cirkdénium és a monitorok nem voltak érzékenyek a
héterhelésre, de a parhuzamos kisérletek céltargyai kozott voltak olyanok, amelyek igen. A
mérések soran a *°Nb, ®™Nb, %9Nb, 2™Nb, “MNb, *°Nb, %zr, 8zr, 8z, 867y, 8y 8my 870y
és a Y radioizotopok gamma-vonalait azonositottam és hatroztam meg rajuk
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hataskeresztmetszet értékeket a 70 MeV-ig mend energiatartomanyban. A fenti magreakcio
termékek kozil szamos olyan van, amely felezési ideje és gamma-vonalainak energidja és
intenzitdsa alapjan alkalmas a vékonyréteg aktivacios nyomjelzésre. Ezek kozul a
legalkalmasabbak a: ®9Nb (34.991 nap, 765.803 keV, 99.81%), a ®>™Nb (10.15 nap, 934.44
keV, 99.15%), a *°Zr (64.032 nap, 724.192 keV 44.27%, 756.725 keV 54.38%), a %Zr (83.4
nap, 392.87 keV 97.29%) és az 88Y (106.627 nap, 898.042 keV 93.7%, 1836.063 keV 99.2%).
Az altalam mért hataskeresztmetszeteket megvizsgalva a felsorolt izotopok kézol csak a “>™Nb
és a 8Zr rendelkezik olyan nagy hataskeresztmetszettel, ami a realis id6n beliili kellé aktivitas
l1étrehozasat lehetoveé teszi.
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133. abra A proton aktivalas hatasara keletkezett ®2™Nb és 88Zr hataskeresztmetszete cirkdnium
céltargyon

A 133. abrabdl lathatd, hogy a 88Zr nagyobb hataskeresztmetszettel allithat6 eld, viszont csak
a ®™Nb allithato eld a debreceni ciklotron energia tartomanyaban. Ezen kivill az egyik lokalis
maximuma is a 20 MeV alatti energiatartomanyba esik. A méréseim eredménye a legtdbb
korabbi meréssel egyezik, a TENDL elfogadhatd kozelitést ad mind a grbe menetére, mind a
nagysagara.

2.4.5.13PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK MANGANON

A mangan alapanyag vizsgalatat is tobb 1épcsOben végeztem el, egyrészt a briisszeli VUB
ciklotronon 37 MeV proton energiaval a teljes energia tartomanyban, masrészt a sendai CYRIC
ciklotronjan 70 MeV-es proton nyaldbbal a 23 MeV-ig terjed6 energia tartomanyban [231]. A
kisebb energiaju besugarzasoknal titan, a nagy energiaju besugarzasoknal pedig aluminium
monitor félidkat hasznaltam. A besugarzasok utan minden egyes foliat 3 illetve 4 alkalommal
mértem meg az egyes radioizotopok bomlasanak kdvetésére. A mérési adatok kiértékelése utan
a >*Mn(p,x)***2Mn>ICr és a “8V magreakciok radioaktiv termékeit azonositottam és
hataroztam meg a hataskeresztmetszeteiket és hozamaikat. Abban a szerencsés helyzetben
voltam, hogy a fenti reakcio termékek kozil valamennyi alkalmas vékonyréteg aktivacios
nyomjelzésre, azonban a kiilonbozd felezési idejiik miatt kiilonb6zd varhatoé iddtartami
méréssorozatokra. A hataskeresztmetszetek nagysagat és energiatartomanyat is figyelembe
véve a fenti izotopok kozil a >'Cr-el és a **Mn-el érdemes foglalkozni, mint nyomjelzdvel.
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134. &bra A mangan proton gerjesztésével keletkezett >1Cr és 5*Mn radioizotdpok mért
hataskeresztmetszete

A 134. abrén a két legalkalmasabb nyomjelz6 radioizotopra kapott hataskeresztmetszet gorbék
lathatdk osszehasonlitva a korabbi mérések irodalmi adataival és az elméleti magreakcio
modell kédok eredményeivel. A korabbi mérésekkel j6 egyezés mutatkozik, még a modell
kodok a gorbe alakjat jol adjak vissza, de az értékei csak bizonyos esetekben egyeznek a
kisérleti értékekkel. Példaul az EMPIRE j6 egyezést mutat a hatiskeresztmetszet elsd
maximumara, de 50 MeV felett mar a TENDL egyezik jobban az adatainkkal a >'Cr esetében.
A >*Mn esetében a maximum értéket mindkét kdd azonos mddon alabecsili, de 40 MeV felett
a TENDL elfogadhaté egyezést mutat. A két izotop kézil a >*Mn-nek van 20 MeV alatti része,
ami alkalmassa teszi a debreceni ciklotronon vald eldallitaisra. A 135. abran lathatd
,,Kkopasgorbék™ az idealis homogén eloszlés elérésére alkalmas energidkon késziiltek (ami a két
izotopra kdzel azonos). Az abrabdl latszik, hogy azonos besugarzasi korilmények kdzott a
®1Cr-bol lehet nagyobb specifikus aktivitast elérni. A behatolasi mélységek kozel azonosak
azonos beesési szog esetén. A >*Mn esetén a homogenitas mélysége 51 um, még a >!Cr-nal
csak 44 um 15°-0s beesés esetén.
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135. dbra A %*Mn és a >'Cr radioizotopok aktivitasanak mélységi eloszlasai proton aktivalassal
manganban (1 éra 2 uA besugarzas, 10 nap hiitési id6, 25.1 illetve 25 MeV bombazé energia)
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2.4.5.14PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK ANTIMONON

Az antimon vizsgalatahoz szilkseges besugarzasokat kizardlag a debreceni ciklotronon
végeztem, a maximalis, 17 MeV-es proton energidval [232]. A besugarzott mintak Ulepitési
eljarassal [233] késziltek 25 um-es aluminium hatlapra, és a nyalab iranyabol még egy 10 um-
es aluminium folidval voltak letakarva. Ezzel egytttal a kilok6dott magok megfogasat is
megoldottam. A mérések soran a *?19Te (19.17 nap, 573.139 keV 80.4%), a *'™Te (164.2 nap,
212.189 keV 81.5%) és a 2™Te (119.2 nap, 159. keV 84%) radioizotopokat azonositottam és
adtam meg rajuk hataskeresztmetszetet. Tekintve, hogy a méréseket a debreceni ciklotronon
végeztem, az 6sszes hataskeresztmetszetnek van 20 MeV alatti része.

A 136. dbran az 6sszes 20 MeV proton energia alatt keletkez6 radioizotop hataskeresztmetszete
és a negyedik részabran a harom reakcié hozamanak osszehasonlitasa lathato. Lathato, hogy
mindharom reakcionak lokalis maximuma van a debreceni ciklotron energiatartomanyan bell,
és ennek a maximumnak az értéke is minden esetben 100 mbarn felett van, ezért mindegyik
alkalmas radioaktiv nyomjelzésre és vekonyréteg aktivacios vizsgalatra.
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136. abra Az antimonon proton besugarzassal keletkezett telltr izotépok hataskeresztmetszete és
hozama

2.4.5.15PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK VANADIUMON
A vanadiumra vonatkozo kiserleteket a louvani (LLN) ciklotron 65 MeV-es proton nyalabjan
végeztem [234] 65 MeV-es proton nyaldbbal. A féliacsomag a 100 um-es vanadiumon kivdl
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még kiilonbozd vastagsagu aluminium monitor €s energiacsOkkentd folidkat, és egy
parhuzamos kisérlet céltargy foliait is tartalmazta. Az egymas utan kdvetkezd anyagok gy
voltak Osszevalogatva, hogy a céltargyfoliakbol valo kilokodést is vizsgalni lehessen. Az
adatok kiértékelése utan a S148Cr, 48y, 48:47:4644madgd3ge g5 5 4342K radioizotopokra tudtam
hataskeresztmetszetet meghatarozni. A felsorolt radioizotopok koziil a “8V (15.97 nap, 983.5
keV 99.98%, 1312.1 keV 98.2%), a “°Sc (83.8 nap, 889.3 keV 99.98%, 1120.5 keV 99.99%)
és a Y'Sc (3.35 nap, 159.4 keV 68.3%) a legalkalmasabb a vékonyréteg aktivacios
nyomjelzésre. Meg kell emliteni, hogy a 'Cr gamma-vonalanak intenzitasa miatt (< 10%)
kiesik a sziir6n, ennek ellenére toObb anyagnal ez a leginkabb hasznalatos nyomjelz6 izotdp,
mivel joval nagyobb a hatdskeresztmetszete, mint a tébbi potencialis jelolté és a
hataskeresztmetszetének maximuma 10 MeV korul van, ami azt jelenti, hogy a teljes
hataskeresztmetszet csucs beleesik a debreceni ciklotron energiatartoményaba [234].
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137. dbra 8V és *'Cr mélységi eloszlasa vanadium proton bombézasakor kiilonbzé energidkon. 1
Ora besugarzas 1 pA nyalabarammal, 10 nap hiitési id6

A 137. abran két nyomjelzésre potencialisan alkalmas radioizotop mélységi aktivitas eloszlasat
mutatom be kiilonbdzd energidkon és kiilonbozo beesési szogek mellett. A 8V nagyenergias
(50 MeV) besugarzasa linearis eloszlast eredményezett a felszin kdzelében, igen nagy
behatolasi mélységekkel 1 mm illetve 2 mm 15 illetve 90 foknal. A gdrbék linearitasa is tébb
szaz mikrométerig terjed. A 5'Cr esetén a homogén eloszlas eléréséhez sziikséges idealis 11.1
MeV-es protonokkal tortént a besugarzas, joval nagyobb specifikus aktivitas érhetd el beldle
kisebb 6ssz-mélységben. Ezekben az esetekben a homogenitas 21 um a 15°o0s besugarzasnal
és 81 um a merbleges beesésnél. Mivel az abra 1 oras besugarzasra és 1 uA-es nyalabaramra
vonatkozik, mindkettd ndvelhetd akar egy nagysagrenddel is, ami azt jelenti, hogy a “V
hasznalhatosaga csak 1d0 €s ezzel Osszefiiggésben az anyagi raforditas fiiggvénye.
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2.4.5.16PROTONOK ALTAL KELTETT MAGREAKCIOK INDIUMON

Az indiumon kapott eredmények is tobb kisérletsorozatbdl kapott adatok alapjan allnak dssze.
Besugarzasokat végeztem indium céltargyakon a sendai CYRIC ciklotronjan 70 MeV-es
nyalabenergiaval, valamint a louivani ciklotronon 65 MeV-es protonokkal [235]. A
féliacsomagok az 50 um-es indium céltargyfoliakon kiviil tartalmaztak még kiilonb6z6
vastagagu aluminium foliakat monitorizalasi és energiacsokkentési célra, valamint pArhuzamos
kisérletek  céltargyfoliait.  Mérési  adatok  kiértékelése soran a  13111110gp
115m,114m.113m 112m.1119.1100] y g5 g H11MI0C( radioizotopokat azonositottam és hatarozzam meg
hataskeresztmetszet és hozamgorbéket rajuk. A kapott kisérleti eredményeket a korabbi
irodalmi adatokon kivil ésszehasonlitottam még a TALYS(TENDL) elméleti magreakcio
modell kod altal szamolt eredményekkel. A felsorolt izotépok koziil az 1139Sn (113.1 nap, 391.7
keV 65%) teljesiti azokat a feltételeket leginkabb, amelyeket a nyomijelzésre hasznalt
radioizotopoktol elvarunk.
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138. abra Indium proton aktivalasaval keletkezett 1*Sn kisérleti hataskeresztmetszete

A 138. abrabol latszik, hogy 1'3Sn keletkezése mar 20 MeV alatti energian elkezdddik, sot,
ebben az energiatartomanyban a homogén eloszlas eldallitasara alkalmas lokalis maximuma
van, ennek értéke viszont tébb mint egy nagysagrenddel kisebb, mint a 33 MeV korl talalhatd
masodik maximumé. Ennek ellenére a fentebb emlitett id6 és aram sokszorozas alkalmazasaval
a kivant aktivitas eldallithato.

2.4.5.17PROTONOK ALTAL KELTETT EGYEB VIZSGALT MAGREAKCIOK

Az el6z6 alfejezetekben felsorolt alapanyagokon kiviil csoportunk szdmos més anyagon is
végzett proton aktivacids vizsgalatokat, amelyek nem tartoznak ugyan a jelen disszertacio
témakorébe, de sziilettek beldliik olyan részeredmények, amelyek felhasznéalhatok a radioaktiv
nyomjelzés tertletén is.
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Ezek a vizsgalatok kiterjedtek a rubidium [236](40,41), ittrium [237](61), wolfram [238,
239](74), palladium [240, 241](79, 181), holmium [242](92), erbium [243](94), xenon
[244](104), itterbium [245](106), barium [246](110), talium [247](128), rénium [248](135),
diszprozium [249](139), tallium [250](140), nikkel [251](148), gallium [187](161), szaméarium
[252](167), arany [253](172) és higany [254](176) céltargy anyagokra.

2.4.6 AZENERGIABIZONYTALANSAG VALTOZASA FOLIACSOMAG BESUGARZASOKNAL

A hataskeresztmetszetek mérésére vonatkozo el6z6 fejezetekben gyakran megemlitésre keriilt
a kisérleti leirdsban, hogy a mérésekhez az u.n. foliacsomag modszert (stacked foil)
hasznaltam. Ennek a modszernek az eldnye, hogy egyetlen (vagy néhany) besugérzassal le
lehet fedni egy magreakcio teljes energiatartomanyat azaltal, hogy a nyalab az egymas utan
soron kovetkezd folia mar egy kisebb energian lejatsz6dod magreakcidt valosit meg. Ez egy
teljes esetenként szaznal is tobb céltargyfoliabol allé csomagot jelent, ami a kisérletre forditott
gyorsitoidot jelentdsen csokkenti. Ebbol kovetkezik a modszer hatranya is, nevezetesen a foliak
szdmanak (0ssz-vastagsdganak) ndvekedésével a nyalab energiabizonytalansaga fokozatosan
ndvekszik. Ennek a kérdésnek a tanulmanyozasara végeztem szémitasokat, amelynek
eredményei megjelennek az egyes hataskeresztmetszetek energiaskalajanak megjelenitésekor.

monitor folia
E-in
E-out
> =>
ionnyalab

1. céltargy hatlapon

Beam stop

139. abra Fdliacsomag besugérzasanak sematikus rajza

A 139. abran egy ilyen foliacsomag besugarzasanak sematikus rajza lathat6, ahol a csomagban
vannak céltargyfoliak, hatlapok, monitor folidk, és a belépd nyaldb, a folidk, szamatol,
elnyelddik. Az ionnyalabok és az anyag kolcsonhatasanak ismeretébdl vilagos, hogy az n-edik
foliaba belépd nyaldbnak a straggling, sz6rés €s a céltargyanyag inhomogenitasa miatt nagyobb
lesz az energiaszérasa, mint az (n-1)-edik folianal. Ennek demonstralasara kiilonb6z6 céltargy
anyagokon, kiilonb6z0 bombazod részecskékkel ¢és bombazod energidkkal végeztem

szdmitdsokat a nyalab kiszélesedés becslésére. A szamitasokhoz a sajat fejlesztésii
(STOPPING) és a SRIM [11] kodot is felhasznaltam.
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140. abra Kiilonboz6 energiaju és fajtaji ionok energia kiszélesedése kiilonboz6 féliacsomagokon
val6 athaladaskor a. energiaeloszlas, b. félérték szélesség
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A 140. dbran azonos anyagu, kiilonb6z6 vastagsagu folidkon valo athaladas soran abrazoltam
a bombéaz6 nyaldbok energia kiszélesedését spektrum formaban (a.), valamint a félérték
szélesség valtozasanak megadasaval (b.). A négy sorozat abra atfogja a teljes skalat, azaz
kOnnyti ion (proton) konnyti és nehéz magokon (Al, Au), valamint nehezebb ion (*He) konnyi
¢s nehéz magokon (Al, Au). Az abrék skaldi energiaban vannak megadva, ami a kiilonb6zd
ion-atom kombinacioknal egészen eltéré vastagsagot jelenthetnek, amit az abrara feltett
céltargyvastagsagok is mutatnak.

A valos helyzetek demonstraldsara a 141. abran bemutatok egy ismétlodé foliaparbol allo
csomagon vegzett szamitas eredményeét. Az abran latszik, hogy a teljes elnyelddés elott az
utolso céltargy folidban a nyalab energia eloszlasanak félértékszélessége mar 1 MeV kordil van.
Felhasznélva a szamitasok tapasztalatait gyakran kétottem kompromisszumot az igényelt és
felhasznalt nyalabid6, és az energia pontossaga kdzott a foliacsomag végén. Ez azt jelentette,
hogy magas nyalabenergia esetén, amikor a nyalab sok folidn, azaz nagyobb vastagsagon
keresztll hatolva veszitette csak el energidjat, inkabb tébb kisebb foliacsomagot allitottam
0ssze ¢és azokot lépcsOzetesen emelkedd energian sugdroztam be. Ezaltal két fiiggetlen
besugarzasban a foliacsomagok energiaskalaja atfedésbe keriilt, ami egy belsd konzisztencia
ellendrzést is jelentett a méréseim soran.

2.5 OVOSI CELU RADIOIZOTOPOK ELOALLITASA

Munkam soran a magfizikai adatok mérésének leggyakoribb célja volt az orvosi célu
radioizotopok eldallitasaval kapcsolatos magfizikai adatok mérése. Ebbdl nagyszdmu
kdzlemény és osszefoglaldé munka is szlletett [255]. Az orvosi céll izotdpokat két nagy
csoportra oszthatjuk, nevezetesen a diagnosztikai célu és a terapids célu radioizotépok. Az
alkalmazasok tobb mint 90%-at a diagnosztika teszi ki, és ebbdl is nagy részt szakit ki az eddig
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tobbnyire nuklearis reaktorokban termelt **Mo/*®*™Tc generator. A gyakorisagban utana
kovetkezd ®F egy rovid felezési idejii PET izotop, ami a kis gyorsitokon is napi rutinban
termelhetd [256-258]. Emellet nagyon Kicsinek latszik, de manapsag feltorekvében van a
terapias radioizotopok hasznalata. A Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség ajanlasai [259]
alapjan a kovetkez0 teriileteken van sziikség tovabbi kutatdsokra:

« Monitor reakcidk (konnyii ionokra a kérdéses energia tartomanyokban)
« Diagnosztikai és terapias céli y-emitterek (pl. 12312, 123Cs, 123Xe, 5ICr, 18618Rg,
99m,gTC, 90m,gY’ QQMO)
« Pozitron emitterek (pl. >2Fe, *Co, ®'Cu, %0%8Ga, *°Nb, 82zr, Se, ®Br, 8¢y, 87zr,
94mT 110m)p 120))
«  Generatorok (pl. %2Zn/®2Cu, ®8Ge/*®Ga, ">Se/?As, 82Sr/®?Rb)
«  Terdapias céli a-emitterek (pl. 2°Ra, 222" Ac, 20U, 22'Th)
- Terdpias elektron és rontgen sugarzo izotopok (pl. *1Cs, 178Ta)
Csoportunk a fent felsorolt osztalyozasba tartozé radioizotopok termelésére vonatkozo
magfizikai adatokat mar hosszu ideje tanulmanyozza [255].

Mivel a diagnosztikaban mar nagyszamu ¢és konnyen eldéallithato radioizotop 1étezik, és van is
hasznalatban az orvosi gyakorlatban, ezért komoly eldrelépés a terapids célu radioizotdpok
tertiletén varhato.

Az orvosi izotopok ciklotronon vald termelésével kapcsolatban részt vettem egy, a NAU altal
tamogatott CRP programban gz ¢és folyadék céltargyak tervezésével és mikodtetésével
kapcsolatban, amelynek eredményeként egy sorozat kotet sziiletett a NAU kiadasaban [260].

2.5.1 AYMSN, AZ UJ,,TERANOSZTIKUS” RADIOIZOTOP

A terdpias és diagnosztikus radioizotdpok csoportjaban van néhany olyan izotdp, amelyek
egyszerre alkalmazhatok mindkét célra. Ezek egyike a 1'™Sn, amely szamos olyan egyedi jo
tulajdonsaggal rendelkezik, amely egyedilalléva teszi ezen a terlilleten. Hasznaljak
fajdalomcsokkentésre csont attétek kialakuldsa esetén [261], mikro-attétek, leukémia és
limféma kezelésére [262] és képalkotasra is [263] és vannak nem-onkoldgiai céli orvosi
alkalmazasai is [264, 265]. A 1'™Sn egy konverzios elektron emitter radioizotop 14 napos
felezési idovel és Ece = 126.82 keV (65.7%), 129.36 keV (11.65%) és 151.56 keV (26.5%)
legerdsebb konverzios elektronjaival [38]. Ezzel a '1'™Sn sokkal alkalmasabb terapias és
fajdalomcsokkentd eszkoz csont attétek esetén, mint a sokkal gyakrabban hasznalt 3~ emitterek
[261], mivel joval rovidebb effektiv hatotavolsaga miatt nem tesz kart az érzékeny
csontvelében. A leger6sebb gamma-vonala (E, = 158.56 keV (86.4%)) alkalmassa teszi
diagnosztikai képalkotasra vald hasznalatra. Hasznalhatdsagat alatdmasztja még az is, hogy
szamos molekula jelezheté vele gazdasagosan [263]. Ezekre az izotOpokra vezették be a
,teranosztikus” kifejezést, ami a terapia és a diagnosztika 6sszevonasabol ered.

A 11'M3Sn termelésére hasznalt legaltalanosabb mddszer az (n,n’y) reakcié reaktorban [266],
amely alacsony specifikus aktivitasti végterméket eredményez [267]. Lehetséges még
elallitani antimon céltargyon nagyenergiju proton aktivacioval, ami hordozomentes
végterméket ad [268], és alkalmas nuklearis medicinaban val6 felhasznalasra, de a 3™Sn
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szennyezés elkeriilése a cél-izotop termelésének rovasara megy. A 11'MSn kiilonbozé eldallitasi
lehet6ségeir6l szamos munka jelent meg [263, 269, 270], de tdbbnyire a termeléshez
hasznalhaté numerikus adatok nélkiil. A legalkalmasabb magreakcionak a *'™Sn termelésére
orvosi célokra az alfa-részecske gerjesztés bizonyult mind természetes, mind dusitott 1*°Cd
celtargyon [271], mivel az alfa-részecskék a legalkalmasabbak a magas-spinii izomer allapotok
gerjesztésére. A 11'MSn izomer spin-paritas értéke 11/2". Ebben az esetben az izomer arany nagy
és a magas spinii allapotok keltése elényt élvez. A 1'™Sn izotopot eléallitd (o, 3n) magreakcio
a kadmium 116-0s izotdpjan jatszdodik le, 21 MeV-nél valamivel nagyobb kiiszébenergiatdl
kezdddden. Természetesen a legnagyobb tisztasagh hordozoémentes végterméket dusitott
16Cd-bsl lehet elééllitani, ezért az elsd kérben megvizsgaltam a dusitott izotépon lejatszodo
magreakcid hataskeresztmetszetét a meglévd ellentmondésok feloldadsara és az energia
tartoméany kiterjesztésére 51 MeV-ig.

A Kisérleteket a japan RIKEN Nishina Center K70 ciklotronjan végeztem el tébb féliacsomag
besugarzasaval [272]. Atlagosan 21.9 um-es disitott kadmium féliakat hasznaltam, amelyek
elektromos kivalasztassal lettek 12 pm-es réz hatlapra felvive. A Cd (}°°Cd:0.0006, %8Cd:
0.0003, 1°Cd: 0.0024, 'Cd: 0.0029, 2Cd: 0.0049, '**Cd: 0.0049, *Cd: 0.0147, °Cd:
0.9707) dusitassal rendelkezett a természetes (°°Cd:0.0125, 1%Cd: 0.0089, °Cd: 0.1251,
11Cd: 0.1281, 112Cd: 0.2413, 3Cd: 0.1222, 114Cd: 0.2872, 11°Cd: 0.0747) kadmiumhoz képest.
A réz héatlapok monitorként szerepeltek, de néhany titan foliat is elhelyeztem a csomagban
tovabbi monitorokként. A nyaldbenergiat TOF (Time of Flight) technikdval 51.2 MeV-ben
hataroztak meg. A kapott eredményeket a TALYS (TEND-2015) és az EMPIRE 3.2 (Malta)
elméleti magreakcié modell kodok altal adott becslésekkel hasonlitottam 6ssze. A legfontosabb
radioizotdpra, a 1'™Sn-re kapott eredményeim a 142. abran lathatok. Az altalam mért értékek
42 MeV felett teljesen Ujak. 30 MeV alatt Kisérleti eredményeim jol egyeznek a korabbi
adatokkal [271, 273], a maximum kornyékén a korabbi adatok erds szorast mutatnak, még a
gOrbe leszall6 szakaszan alacsonyabb értékeket mértem a kordbbiaknal. Az elméleti modell
kodok alacsonyabb értékeket adnak a kisérleti adatokndl, és a maximum helyének megadésanal
is eltolddés lathatd. A mérések 6 céljan kiviil még 0j hataskeresztmetszet adatokat hataroztam
meg a "™MIn és 79%In-ra, amelyek szintén a '*Cd-n termelddve 116 illetve 43 perc felezési
id6vel lebomlanak, B~ bomlas és belsé konverzid Utjan kismértékben szintén hozzajarulnak a
17mgn  keletkezéséhez. Ezen Kkivil meghataroztam a 16miBmp g5 g 115M9cq
hataskeresztmetszeteket 11°Cd-n, amelyek részben teljesen, de a 42 MeV feletti szakaszon
mindegyikuk 0j volt. A kordbbi kiserletekkel jo egyezést tapasztaltam az atfed$ energia
tartomanyban, de az elméleti magreakcio modell kodok nagyon eltéré eredményeket adtak.
Tovéabba a mért hataskeresztmetszetekbdl integralis fizikai hozamokat szamoltam a lejatsz6do
magreakciokra, amelyet 6sszehasonlitottam a kevés meglévé irodalmi adattal. Ezeken kiviil,
orvosi izotoprol 1évén szo, megvizsgaltam az esetleges szennyezdok jelenlétét és lebomlasat a
végso termékben, mivel a disitott kadmium is tartalmazta a kadmium stabil izotopjait nagyon
kis mennyiségekben. Megallapitottam, hogy figyelembe véve az el6forduld szennyezdk
felezési idejét és bomlasi modjait, valamint magreakcioik kiiszobértékeit, arra a megallapitasra
jutottam, hogy lehetséges a 1'™Sn termelésének optimalizalasa dusitott 11°Cd céltargyon a
lehetséges szennyezOk minimalizalasaval.
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142. dbra A °Cd(a.,3n)™Sn magreakcid kisérleti hataskeresztmetszete dsszehasonlitva a korabbi
mérések eredményeivel valamint a magreakcié modell kodok becsléseivel

Mivel egyedi kisérletek, orvosi vizsgalat vagy terdpids kezelés elvégzésére nem feltétlendl
szlikséges a koltséges dusitott céltargy hasznalata, megvizsgaltam a *'MSn elé4llitasanak
lehetdségét természetes izotopOsszetételti kadmium céltargyon is [274]. A kisérleteket most is
a RIKEN Nishina center ciklotronjan végeztem, a céltargyak ezuttal nagytisztasagu kadmium
foliak voltak koztiik titan monitor folidkkal. A mérések soran az 1'MSn hataskeresztmetszetén
kiviil hataskeresztmetszeteket és a hozamokat hataroztam meg a 3Sn, 1199, 117mgjpn 116mpy
1My, 14mpy - 118myp - 1y - 110mgpy - 109my - 108mgn - 11%Cq ¢s a 1MMCd radioizotopokra,
amelyeket 0Osszehasonlitottam a koradbbi mérések irodalomban szereplé eredményeivel
valamint a TALYS (TENDL-2015) és az EMPIRE 3.2 (Malta) elméleti magreakcié modell
kodok altal szamolt értékekkel. A 143. abran lathat6 mérési eredményeink jO egyezést
mutatnak a legajabb irodalmi adatokkal [275, 276], de jelentOs eltérést mutatnak két masik
korabbi méréssel szemben [277, 278]. A modell kédok ebben az esetben a gérbe menetét jol
irjak le, s6t, még a Kkiserleti eredmenyekhez is kozeli értékeket adnak. A tobbi mért
radioizotopnal voltak olyanok, ahol a kisérleti eredmények jelentds szoOrast mutattak
egymashoz képest (pl. 13Sn, 114m10my, - ) és voltak olyanok, ahol jo egyezést tapasztaltam
(pl. 110Sn, 1M, ).
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143. &bra A ™'Cd(a,x)''™Sn magreakcié kisérleti hataskeresztmetszete dsszehasonlitva az irodalmi
adatokkal és a modell kodok eredményeivel

Kilon abrazoltam az Sn és az In radioizotopokra szamolt hozamokat, amelyeket
6sszehasonlitottam az irodalmi adatokkal, ahol az esetek tébbségében jo egyezest tapasztaltam.

Mivel a keletkezé izotopok koziil az 3Sn (115,1 nap, 391.7 keV 65%) és a 14™In (49.5 nap,
190.3 keV, 16%) alkalmas lehet vékonyréteg aktivacios technikara és radioizotopos
nyomjelzésre, valamint a kadmium, az orvosi izotopok eldallitdsara szolgald céltargyon kiviil
jelentds szerkezeti anyag és 0tv0zd is, megvizsgaltam ezen két radioizotop ilyen irdnyu
felhasznalasi lehetéségeit is. Az eredmények a 144. abran lathatok. Mindegyik gorbe a
homogén aktivitas eloszlas eléréséhez sziikséges optimalis bombaz6 energidkhoz tartozik. Az
abra szerint az 6n 1zotopbol lehet nagyobb fajlagos aktivitast eldallitani kozel azonos energiaja
besugarzasokkal. A 15° alatti besugarzas az elérhet6 fajlagos aktivitast kb. négyszeresére
noveli, és egyuttal csokken a behatolasi mélység és a homogén aktivitasu szakasz is. Ezek az
értékek az egyes esetekben a kdvetkezdk: 13Sn esetén 15°-0s besugarzasnal 10.1 um a
homogén szakasz (1%) 80 um teljes behatolasi mélyseg mellett, még ezek az értékek 39 és 300
um meréleges besugarzasnal. Ugyanezen értékek a 11*™In esetén: 12.2 és 60 um (15°), valamint
47.2 és 250 um (90°). A 144. abra azt igazolja, hogy az éppen felmeriil6 feladat igényei szerint
a vizsgalati mélyseget és a specifikus aktivitast igen széles tartomanyban lehet valtoztatni.
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144. dbra 3Sn és 14MIn radioizotopok aktivitas eloszlasa kadmiumban alfa-részecske besugarzas
hatasara (1 6ra, 2 pA, a besugarzas végén mérve)

3 OSSZEFOGLALAS

A jelen disszertécid teljes egészében olyan anyagra épult, ami valamilyen mddon kapcsol6dik
toltottrészecske gyorsitok hasznalatahoz. Ez a lista az ATOMKI Van de Graaff generatoraval
kezdddott, folytatddott mas, kiilfoldi elektrosztatikus gyorsitokon végzett munkakhoz, majd az
ATOMKI ciklotronjdhoz és végll annak energiatartomanyat kindve kiilfoldi nagyobb
gyorsitokhoz is. Munkam tulnyomd része anyagvizsgalati modszerek kidolgozasara,
fejlesztésére ¢€s felhasznalasara épiilt. Ezen kiviil jelentds 1d6t forditottam az ezekhez a
modszerekhez szikséges magfizikai adatok mérésére, értelmezésére és értékelesére, valamint
adatbazisokban val6 elhelyezésére. A metodologiai vizsgalatokbdl miitkodd alkalmazasokat
fejlesztettem ki, amelyek szdmos hosszantartd belfoldi és kiilfoldi egyiittmikodést
eredmeényeztek, valamint lehet6vé tették nemzetkdzi konzorciumokban val6 részvétellinket.

A munkam kezdetén elektrosztatikus és ciklikus gyorsitokon végezhetd analitikai modszereket
fejlesztettem és alkalmaztam mind a debreceni, mind kulféldi gyorsitd berendezéseken.
Munkam soran megmaradtam a 100 MeV alatti u.n. kdzepes energiaju gyorsitok
tartomanyaban. Mivel PhD témam a kisenergiaju ionsugaras analitikai modszerekre és azok
alkalmazésara épult, természetes folytatasként kdvetkezett a debreceni ciklotron izembe
helyezésével a nagyobb energidt igényld toltottrészecske aktivaciés analizisre valo
tovabblépés. Ezt a munkat és fejlesztést mindvégig a debreceni ciklotron mellett végeztem. Az
elért metodikai eredményeket szamos hazai kutatOintézeti és ipari partner szakteriletén
felmerdlt problémék megoldasanal alkalmaztam és hasznositottam. Megvalositottam a
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tobbcélu analitikai vakuumkamraban valdé mérés lehetdségét, valamint ajdonsagként a levegore
kihozott nyaldbon torténd besugarzast ¢s mérést.

Az aktivacios besugarzasi technika és a hozzatartoz6 mérérendszer megléte arra 6szténzott,
hogy ennek felhasznalasi terilletét szélesitsem. Igy jutottam el a radioaktiv nyomjelzéses
technikdhoz, amelyet szdmos, az egyiittmiikodd partnerekt6l kapott problémak kapcsan
tovabbfejlesztettem, és igy sziletett meg a vékonyréteg aktivacios analizis és az az alapjan
végzett kopasvizsgalat témakore. Az ebben a témaban végzett elsé kutatdsok soran vildgossa
valt, hogy pontos magfizikai adatok nélkil sok esetben nehézségekbe litkdzlink. Ezért az orvosi
celu izotopokkal parhuzamosan szisztematikus méréssorozatban végeztem az ipari célu
radioizotdépok hataskeresztmetszetének és termelési hozaménak kisérleti meghatarozasat és a
kapott eredmeények kritikai 6sszehasonlitasat mas laboratériumok hasonl6 eredmenyeivel. Sok
esetben eredményeink teljesen Ujak voltak. Egy méréssorozatbdl altaldban tobb szakterulet
részére is szolgaltattam 0j adatokat (féként orvosi célu izotopokra), de jelen munkdmban csak
az ipari, nyomjelzési céla radioizotopokkal kapcsolatban elért eredményeimet emelem Ki.

Vizsgalataink egy masik célja volt az elméleti magreakcidé modell kodok teljesitd képességének
vizsgalata. A mért Kisérleti hataskeresztmetszeteket, legyen sz0 orvosi, ipari vagy
nyomjelzésre szolgald radioizotopokrdl, mindig 6sszehasonlitottam a rendelkezésre allé
elméleti eredményekkel. Ezek a kédok az ALICE, a TALYS és az EMPIRE kodok az évek
soran fejlodo valtozatai voltak. Az ALICE eredményeket egylittmiikodé partnereink allitottak
el6, a TALYS kodot magam futtattam vagy a kritikailag médositott eredményeit a TENDL on-
line adatbazis aktudlis verzi6jabol vettem, az EMPIRE alkalmazasaban mélyebb ismeretekre
tettem szert, és ezeket az eredmenyeket tobbszor sajat futtatasbol kaptam, és sokszor
egylittmiikodd partnereink altal modositott specialis valtozatok eredményeit hasznaltam (pl.
EMPIRE-D, ALICE-D). A szamolasi eredmények d&sszehasonlitdsa a Kisérleteink
eredményével tdmpontot adott a kod és a mogotte levd elméletek fejlesztdinek a modositasi
iranyokra.

Munkam soran a kénnyti bombazo ionok (p, d. 3He, o) altal keltett magreakciokat vizsgaltam
elsésorban szilard céltargyakon, de az orvosi izotopok termelésével kapcsolatban folyadék és
gaz céltargyak vizsgalataban is végeztem kutatasokat [260].

A ritkdn hasznalatos és napjainkban igen koltségessé valt *He bombazé részecskével
els6sorban a mas tton el6 nem allithaté radioizotopok magreakcidit vizsgaltam. Ezeket a
vizsgalatokat sajat munka keretében Ti, Fe, Pt Sn és V céltargyakon mértem, és a gyorsitd
(Debrecen, Turku) és részecske energiatartomanyaban lejatsz0dd 6sszes magreakcid és
keletkezd izotop adatait vizsgaltam és adtam meg rajuk hataskeresztmetszet és hozam adatokat.
Az eredmények jelentds része 0j volt vagy pontosabb értéket adott, illetve segitett eldonteni az
irodalomban talalhaté ellentmondésokat.

Az alfa bombazo részecskékkel keltett magreakciok mar gyakrabban el6fordulnak, itt
igyekeztem nagyobb energidk felé is elmenni kiilfoldi gyorsitok felhasznalasaval. Uj
eredményeket értem el a Nb, Fe Ta és Mo céltargyakon lejatsz6ddé magreakciok terén
nyomjelzésre alkalmas radioizotopok eldallitdsara vonatkozd kisérleti adatok mérésében.
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Ezeken kivil szamos olyan orvosi izotop vizsgalataban vettem részt, amelyek nem tartoznak a
jelen disszertacio témakorébe.

A deuteronokkal keltett magreakciok vizsgalata az orvosi és ipari celu radioizotopok
eldallitasan kiviil nagy fontossaggal bir a jov6 fuzios reaktorainak anyagain lezajlo aktivacios
folyamatok tanulmanyozasaban. Méréseim soran 0j (részben) hataskeresztmetszet és hozam
adatokat hataroztam meg Nb, Zr, Zn, Pt, Ag, Er, Pb, Fe, Co, Mn, Sn V és In céltargyakra,
valamint tovabbi nagyszamu céltdrgyanyag mérésében vettem részt, amely mérések nem
els6sorban nyomjelzési célu izotopok eldallitasara iranyultak.

A leggyakrabban hasznalt, és a leginkabb hozzaférheté bombazo részecske a proton volt (a Kis
gyorsitdkon is hozzaférhet6). Amikor egy radioizotop eléallithatosaga a kérdés, elsé korben a
protonnal valé aktivaciot kell megvizsgalni. Részben (j hataskeresztmetszeteket és hozamokat
hataroztam meg Pt, Mo, Ta, Zn, Ir, Ag, Fe, Sn, Cd, Nb, Co, Zr, Mn, Sb, V és In céltargyakon
nyomjelzésre alkalmas radioizotépokra vonatkozé adatok mérése érdekében, valamint szamos
mas izotdpra kaptam eredmeényeket.

Mivel a hataskeresztmetszet méréseket csaknem teljesen a féliacsomag maédszer segitségével
vegeztem, megvizsgaltam a fdliacsomagban lejatsz6dd energiaveszteséget és az energia
kiszélesedést a bombazo nyaldb athaladasa soran és ennek hatasat a hataskeresztmetszet gérbe
pontossagara.

Modszert és berendezést dolgoztam ki olyan anyagok nyomjelzésére, amelyek nem
aktivalhatok a sajat anyagukban szerepld elemek alapjan. Ez a moddszer a masodlagos
implantacid, ahol meghataroztam a hasznalhat6 magreakciok korét és adatait, valamint
méréseket végeztem az aktivitas eloszlasok meghatarozasara.

A vékonyréteg aktivacios kopasvizsgalat soran felmerilt feladatok megoldasaval kapcsolatban
kidolgoztam az eljarasokat nagyfeliiletii vagy gorbiilt mintafeliiletek aktivalasara. Konkrét
feladatokat oldottam meg aluminium Otvozetek és acélbol készilt alkatrészek
kopésvizsgalataval kapcsolatban kiilonb6z6 modszerekkel.

A rendkivil koltséges, sok adminisztraciot és engedélyezést igényld radioaktiv izotopszallitas
kikliszobolése érdekében az egyilittmiikodd partnerek kozott kidolgoztam a szabadforgalmi
(mentességi) szint alatti aktivitasi radioizotopokkal vald kopasvizsgalatot. Kisérleteket
végeztem szoba johetd radioizotopokkal és kidolgoztam a szabadforgalmi szint mérését
izotopok keverékét tartalmazé mintakban.

Az orvosi izotopok eldallitasa terén az egyidejiileg diagnosztikai és terapias célra is
hasznalhat6 radioizotopok vizsgalatat tliztem ki célul sajat kutatasi teriiletként. Ezek koziil az
egyik legperspektivikusabbnak szamito '™Sn radioizotop vizsgalataval kezdtem alfa-
részecske gerjesztéssel. A vizsgalatokat mind duasitott, mind természetes izotopOsszetételi
céltargyakon megmértem és részlegesen j eredményeket kaptam, illetve hozzajarultam a
meglévo adatok pontositasahoz. Az orvosi izotdépok termelésében gyakran hasznalt nagyaramu
folyadék és gaz céltargyakkal kapcsolatban részt vettem egy NAU CRP programban, amelynek
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eredményeképp egy NAU altal kiadott sorozatkotetben foglaltam dssze az erre vonatkozé (j
eredményeket és ajanlasokat.
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