RADIOKEMIAI MERES

Laboratériumi neutronforrasban aktivalt-anyagok felezési idejének mérése

A radioaktiv bomlas valdszintiségét kifejezd bomlasi allando (L) helyett gyakran a felezési id6t
alkalmazzuk (ti2). Felezési idon azt az idotartamot értjiik, amely alatt az adott radioaktiv izotop
kezdetben (to idépont) jelenlévé magszama a felére csokken. A bomlasi allandé és a felezési
1d6 kozotti 6sszefliggés a kovetkezo:
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ahol: ty = felezési id6
A = bomlasi allando

Igen hosszu és igen rovid felezési idejli izotopok mérése meglehetdsen bonyolult. Hossza
felezési idejli izotopok esetén mérni kell az aktiv anyag mennyiségét és aktivitasat, ezen

keresztlil meghatdrozhat6 a bomlasi allando és a felezési id6:

—dN

ahol: A =a minta aktivitasa

N = az aktiv atommagok szdma
—dN , , “ g T “rqe
—, 4z aktiv magszam id6 szerinti differencialja

A felezési 1d0 mérése kozepes felezési-id0 tartomanyban is eltérd mérési szitudciokat
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eltéré modszerrel/mddszerekkel hatarozhato meg. Jeloljiik a mérési id6ét tm-el, igy a kovetkezd

relaciok irhatok fel:

1. ti (( tm
2. t12 = tm
3. ti )) tm

Az els6 esetben a felezési 1d6 rovidsége miatt a minta aktivitasa és ezen keresztiil a mérhetd
intenzitas jelentdsen valtozik mar a mérés ideje alatt is igy a radioaktiv anyagok mérése soran
jelentkezd statisztikus szorast a parhuzamos mérések atlagolasaval nem tudjuk csokkenteni,
hasonl6 a helyzet abban az esetben is, amikor a felezési 1d6 és a mérési 1d6 Osszemérhetd.

Alapvetéen kedvez6 a helyzet akkor, ha a felezési id6 joval hosszabb, mint a mérési id6, ekkor



egyszerli parhuzamos mérésekkel és a mért értékek matematikai atlagolasaval jelentosen
csOkkenthetjiik a szorasbol eredd hibat. Amennyiben a felezési id0 extrém hosszu ujabb
probléméval szembesiiliink a hosszu ideig tartdé mérések esetén szamolnunk kell a mérési
rendszer instabilitasaval és az ebbdl eredd hibakkal, ezért a hossza felezési idok meghatarozasa

kiilon problémakorbe sorolhato.

Amennyiben a felezési id6 néhany perctél néhany honap nagysagrendig terjed, a felezési id6 a
radioaktiv prepardtum kiilonb6z0 idOpontokban végzett aktivitds (intenzitds) mérésével
meghatarozhat6. A mérési eredményeket a radioaktiv bomlast leird negativ exponencialis
Osszefliggés segitségével értékelhetjiik, amely felirhato az aktiv magszam, az ezzel aranyos

aktivitas és megfeleld koriilmények kozott az intenzitasra is.

Ny = Nye™*t

ahol:  No = az aktiv magok szama to idépontban
Nt = az aktiv magok szdma t id6 elteltével
t = Nt és No meghatéarozéasa kozott eltelt ido

Mivel az aktiv magszam és az aktivitds meghatarozasa az esetek nagy tobbségében komoly
nehézségekbe litkozik, ezért lehetdség szerint az intenzitasok illetve az ezekkel aranyos
belitésszamok mérése segitségével igyeksziink az el6bbi problémat megkeriilni. Az
alkalmazhatosag alapfeltétele, hogy a mérések soran a detektor és a preparatum helyét
egymashoz képest rogzitsiik (a mérés geometridja ne valtozzon) emellett biztositani kell az
alland6 detektalasi hatasfokot (ez rendszerint a detektorfesziiltség stabilizalasaval megoldhato).

Igy igaz a kovetkezo osszefiiggés is:

I, = Ije™

ahol: 1o = a beiitésszam to idépontban
It = a beiitésszam t 1d6 elteltével

Ennek megfelelden, ha egy radioaktiv készitmény beiitésszamat két idopontban mérjiikk €s
ismerjiik a mérések kozott eltelt 1dot is, akkor elvileg a bomlési dllandd és ezen keresztiil a
felezési id6 meghatarozhato. A pontos részecskeszam meghatarozasa soran problémat okoz az,
hogy a radioaktiv bomlés €s a detektalas is statisztikus jellegli, ez pedig a méréseknél jelentds

hibat okoz(hat).

Sok esetben figyelembe kell venni a hattérsugarzas hatdsat, ez elsésorban a kozmikus és

talajeredeti radionuklidok bomlasa soran kisugérzott részecskéknek koszonhetd. Hatdsukat



jelentésen csokkenthetjiik megfeleld arnyékolas (6lomtorony) segitségével, azonban teljesen
nem tudjuk kikiiszobolni. A hattérsugarzast rendszerint akkor vessziik figyelembe, ha a jel-zaj
viszony rosszabb, mint 100:1-hez, ez azonban minden esetben egyedileg is mérlegelend6, mert
ha a mérési értékek kozel vannak a hattér-sugarzas atlagahoz, akkor a hattérsugarzast minden

esetben figyelembe kell venni és annak atlagaval korrigalni kell.
A vizsgalatok soran kiilonféle detektorok alkalmazhatdk a belitésszam mérésére:

- gazionizacios detektorok (Geiger-Miiller szamlalocso)
- szcintillacios detektorok (Nal(T1) kristaly)

- félvezeto detektorok

Meéréseink soran laboratoriumi Pu-Be neutronforras segitségével aktivaljuk az inaktiv
mintainkat, ennek alacsony neutron-fluxusa nem teszi lehetévé csak egy viszonylag sziik korbe

tartozo anyagcsoport vizsgalatat.

Pu-Be neutronforras miikddési elve: a 2°Pu bomlasa soran keletkez6 a-részecskét a °Be mag
befogja és egy gyors neutron kibocsatasa mellett termékként 2C mag keletkezik.

2Be + Ja > 12C + In
239py @, t1,=24300 év

A neutronokat energidjuk alapjan a kdvetkezd csoportokba sorolhatjuk:

e Lassa neutronok

— termikus neutronok 0< E <0, 44 eV

— rezonancia neutronok 0,44< E <1000eV

o Kozepes energiaju neutronok 1keV< E <500 keV

e Gyors neutronok 0,5 MeV< E <10 MeV
e Nagyenergidju neutronok 10 MeV< E <50 eV

e Szupergyors neutronok 50 MeV< E

Mivel a neutronforras gyakorlatilag csak gyors neutronokat sugdroz le, az atlagos neutron

energia 4,5 MeV. A neutron energia gyakorisagot a kovetkez6 abran mutatjuk be:
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1. abra: A Pu-Be neutronforras neutronenergia eloszlasa

Jol 1athato, hogy a forras csak gyors/nagyenergiaju neutronokat sugaroz, ezekkel csak nagyon
rossz hatasfokkal végezhetd el az inaktiv minta aktivalasa, ezért a neutronok energidjat
moderator (lassitd) kozeg segitségével csokkentjiik. Ehhez ebben az esetben paraffint
hasznalunk, magas a proton koncentracidja igy jo lassito-kdzeg, ugyanakkor nem til magas a
neutronbefogési hataskeresztmetszete. Kedvezdbb lenne rezonancia neutronokkal végezni a
besugarzast, azonban ennek beallitasa az adott koriilmények kozott nem megoldhatd, mert a

forras széles energia-tartomanyban sugaroz le neutronokat.

Az aktivalashoz az alabbi abra szerinti besugarz6 rendszert alkalmazzuk.
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2. abra: Aktivalashoz alkalmazott besugarzo rendszer
Ahhoz, hogy ezt a neutronforrast alkalmazni tudjuk, olyan targetet (céltargyat) kell
valasztanunk, amelynek nagy a termikus neutronokra vonatkoztatott befogasi
hataskeresztmetszete (az aktivalodas valdszintisége). Ugyanakkor kedvezd, ha nem tlsagosan

hosszi a keletkezd radionuklid felezési ideje, mert ez nagyon megndvelné a sziikséges



aktivalasi iddtartamot, célszerlien ezért olyan anyagokat valasztottunk, amelyeknél az aktivalasi

1d6 perc-nap nagysagrendbe esik.

Az aktivalasi-idd0 megvalasztisa az aktivalas idofiiggésének ismeretében viszonylag

egyszeriien meghatarozhato:
A=AN=® 5Nt (1-e™)
ahol: @ = a neutron fluxus [n cm? sec™]

0 = a befogasi hataskeresztmetszet [barn]

Nt= az aktivalhat6 magok szama

t = aktivalasi id6
Lényeges fogalom az un. telitési aktivitas = ® & Nt ezt az értéket a besugarzott mintank elvileg
csak végtelen 1d6 utan éri el (t —0). A gyakorlatban azonban mar jol kozelithet6 ez az aktivitas
érték az adott (elballitani kivant) radionuklid felezési idejének 6-8 szorosa alatt. Ennek az a

magyarazata, hogy a radioaktiv izotopok bomlasa mar az aktivalds soran megindul, és igy

természetesen egy id6 utan egyensulyba jut a keletkezd és elboml6 radioaktiv atomok szama.

Az Osszefiiggésbol 1athato, hogy a telitési értéket viszonylag gyorsan megkozelitjiik, de csak
végtelen id6 mulva érjiik el:
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[aktivitas]
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3. abra: Telitési aktivitas
A rendelkezésiinkre all6 neutronforras, illetve besugarzé rendszer segitségével sok, gyakran
alkalmazott anyag (elem) aktivalasat végezhetjiik el. A bemutatdsra szant anyagaink kozott
azonban taldlunk olyan elemeket is, amelyeket csak ritkan, specialis célokra hasznalunk fel,
mint példaul a nemes vagy ritkafoldfémek. gy hasznalhato a természetes réz, mangén, az arany
¢és az eziist, de viszonylag ritkdbban taldlkozunk a rodiummal, az indiummal vagy éppen a

diszpréziummal (ezek az anyagok un. Neutron aktivacids detektorok is).



A gyakorlat sordn az eldbbi anyagokbol valasztunk ki egy igen rovid €s egy 6rés nagysagrendii
felezési iddvel jellemezhetd radioaktiv izotdpot, amelyet a Pu-Be neutronforras segitségével
allitunk eld. Fontos a megfeleld aktivalasi id6 megvalasztasa egyszeriibb esetben azért, hogy
elegendden nagy legyen a preparatum aktivitasa, mig bonyolultabb termékdsszetétel esetén

azért, hogy elkeriiljiik a nem kivant termék(ek) képzodését.

A gyakorlat sordn az alabbi radioaktiv izotopokat allitjuk eld, majd meghatarozzuk a felezési
idejiiket:

Diszprézium

164, Dy(n,Y)lssss qu(B_’y) 165 Ho

Ebben az esetben az aktivalas soran egyféle izotop képzddik, amelynek a felezési ideje
meghatarozhato a belitésszdm adott idokozonkénti mérésével. A laboratériumban erre a célra

B-szcintillacids detektorral felszerelt méréberendezést alkalmazunk.
Indium

Komplexebb feladat az *6mln felezési idejének meghatarozasa, mivel a stabil In két izotop

elegye, amelyekbdl az aktivalas soran két-két radioaktiv izotop képzddik:

Célmag Izotop Osszetétel [%] da [barn]* Termék tr2

113 114m

In 4,23 56 In 49 nap
49 49
113 114

In 4,23 2 In 72 sec
49 49
115 116

In 95,77 52 In 14 sec
49 49
115 116m

In 95,77 155 In 54 min
49 49

Célunk a mgln felezési idejének meghatarozasa, ezért célszerii ennek megfelelé aktivalasi id6t
valasztani ugy, hogy a 49 napos felezési idejli izotopbodl gyakorlatilag ne keletkezzen. Ha néhany oras
aktivalasi id6t valasztunk, akkor 3-féle izotop képzddik, ezért a mintat hitjiik (pihentetjiik addig, amig
a két rovid felezési idejii izotop elbomlik, ez kb. 10 percet jelent). Ezutan a diszpréziumhoz hasonldan

meghatarozhaté a felezési id6 B-szcintillacids detektorral felszerelt mérdberendezés segitségével.

A kapott intenzitdsmérési adatokat (logaritmikus 1éptékben) dbrazoljuk, az id6 (linearis skala)

fliggvényében (az abra elkészitésénél rendszerint a természetes alapu logaritmust alkalmazzuk).
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4. abra: Fél-logaritmikus grafikus transzformacio

A mérési adatok értékeléséhez fél-logaritmikus transzformaciot alkalmazunk, a mérési adataink
ugyanis az idé fliggvényében negativ exponencialis gorbére esnek. Mivel a mért ido-
betitésszam adat-parok alapjan a statisztikus szorasbol eredé bizonytalansag miatt csak
nagyszamu mérési adat mérésével, illetve feldolgozasaval tudunk kis hibaval biré gorbét
illeszteni, ezért az intenzitas-értékeket logaritmizaljuk, és az dsszetartozo id6-In | adat-parokat
abrazoljuk. Igy lényegesen kevesebb mérési adatra van sziikségiink, hiszen a transzformacié
miatt az adatok elvileg egy egyenesre esnek, ezt pedig mar két pontja is meghatarozza. A
papiron abrazolt egyenesnek megkeressiik ezutdn az y-tengelyt metsz0 pontjat és az ehhez
tartozo In Ip értéket. Ebbdl In 2 —t levonva megkapjuk a kezdeti beiitésszam felét (mivel In(Io/2)
=1In lo—In 2). Az erre a pontra huizott vizszintes egyenes és a mérési pontokra illesztett egyenes

metszéspontjabol leolvashatjuk a felezési 1dot.

A mérési pontokbol szamitogépesen is meghatirozhato a felezési idd, itt a pontokra illesztett

egyenes egyenletébdl kapjuk meg az aldbbiak szerint:
y = a + bx az egyenes egyenlete, ebbdl —b = A.

Eziist

Megfeleld ideig végzett aktivalassal akar egyetlen mérés segitségével tobb radioaktiv izotop
felezési idejét is meghatarozhatjuk. A természetes eziist neutron aktivaldsa soran harom
radioaktiv izotdp keletkezik, ezek koziil kettdnek a felezési idejét hatarozzuk meg. Az eziist
szinte egyediilallo az elemek koziil, hiszen két stabil izotopja csaknem 50-50%-ban fordul eld,

az aktivacios termeékei koziil csak a két rovidebbnek a meghatarozasaval foglalkozunk.



Az eziist mintat 15 percig aktivaljuk, majd egy Geiger-Miiller szamlalocsével felszerelt
automatikus szamlaloval hatarozzuk meg a bomlasi adatsort, amely 10 masodpercenként

folyamatosan ismétli a beiitésszam méréseket és kinyomtatja a mérési adatokat. A 1%,7Ag és

110

47AQ izotdpokat vizsgaljuk, a

110m

47AQ 1zotdp jelentds mennyiségben torténd keletkezésével

a kis befogasi hataskeresztmetszet €s a rvid aktivalasi idé miatt nem kell szamolni.

2. tablazat: Ezlist minta aktivalasa

*

Célmag Izotop Gsszetétel [%o] 8a [barn] Termék ti
107 108

Ag 51,839 23 Ag 2,4 min
47 47
109 110

Ag 48,161 55 Ag 24,2 s
47 47
109 110m

Ag 48,161 1,56 Ag 253 nap
47 47

A mérési adatok feldolgozasat az el6zéekhez hasonldan grafikus modszerrel végezziik.
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5. abra: Tobb radioaktiv izotdp felezési idejét is meghatarozasa grafikus modszerrel

A mérés kezdetén még jelenlévd 047Ag felezési idejét ugy hatarozhatjuk meg, hogy a *%,7Ag

bomlasi egyenlete alapjan szamoljuk a kezdeti 10 masodperces mérési idokre vonatkozo

108,7Ag intenzitas adatokat és ezeket a mért 6sszeg intenzitasokbol kivonjuk. Ezzel egy tjabb



110,7Ag intenzitas adatsora és ez mar a leirt médon

intenzitas-id6 adatsorhoz jutunk, amely a
értékelhetd. Masik lehetéség, hogy rovidebb aktivaldsi idot valasztunk, hogy nagyrészt a
rovidebb felezési idejli izotop képzddjon, és ennek mérjiik a bomlasat 3 masodperces mérési

idokkel, 5 perces aktivalas utan. Ebbdl az el6zéekhez hasonloan meghatarozhato a felezési ido.

Az adott aktivalasi viszonyok kozott (15 perc) a két rovidebb felezési idejii izotop kozel telitésig
aktivalodik, mig a tobb mint 200 nap felezési idejli izotop gyakorlatilag nem keletkezik. Ahogy
az abran lathatdé a mérés elején a fél-logaritmikus abrazolas ellenére sem esik egyenesre a
mérési adatsor. Ennek nagyon egyszerii magyarazata van, ekkor ugyanis még parhuzamosan
bomlik a két radioaktiv izotdp és csak a révidebb felezési ideju radionuklid lebomlasa utan
kapunk egyenest. Ennek az egyenes szakasznak az adatait felhasznalva a korabban mar leirt

108

moédon meghatarozzuk a “*°47Ag felezési idejét.



Ellenorzo kérdések:

1. A felezési id6 definicidja.

2. Mi a Pu-Be neutronforras miikodésének alapja?

3. Mennyi ideig hasznalhat6 a Pu-Be neutronforras?

4. Miért van sziikség moderatorra a mintak aktivalasanal?

5. Milyen szempontok alapjan valasztjuk meg a besugarzasi id6t?

6. Milyen tényezdk befolyasoljak az aktivalas soran a minta aktivitasat?
7. Mit neveziink telitési aktivitasnak?

8. Mennyi 1d6 kell a telitési aktivitds megkdzelitéséhez?

9. Milyen jellemzoket kell allanddsitani az intenzitds-mérések soran a felezési id6

meghatarozasanal?

10. Miért nem lehet parhuzamos mérésekkel csokkenteni mérésiink soran a statisztikus szorast

rovid felezési idok esetén?

11. Milyen detektorokat alkalmazunk a beiitésszam adatok meghatarozasara?

12. Miért van sziikség az aktivalt In minta pihentetésére a mérés megkezdése elott?

13. Miért alkalmazunk fél-logaritmikus transzformaciot a mérési adatok értékelésénél?

14. Jellemz6-e egy radioaktiv izotdpra a felezési id6? Hogyan hatdrozzuk meg grafikusan a

felezési 1d6t?

15. Mely izotopok felezési idejét fogjuk vizsgalni a laborgyakorlat soran?
16. Miért van szilikség a hattérsugarzas mérésére?

17. Mikor kell figyelembe venni a hatteret a mérések soran?

18. Milyen tipusu sugarzast mériink a gyakorlat soran?

19. Milyen neutronok alkalmasak a mintak aktivalasara?

20. Az eziist minta vizsgalatdnal miért nem kapunk egyenest a logaritmikus abrazolasakor 15

perc aktivalas utdn?



