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Arnyékolt uranmintak interrogacios vizsgalata LINAC
fotoneutronforrassal

LAKOSI Lészlé*, NGUYEN Cong Tam, BAGI Janos és SERF Egyed
MTA Izotépkutato Intézet Sugarbiztonsagi Osztaly, Konkoly-Thege M. ut 29-33, 1121 Budapest

1. Bevezetés

A nuklearis anyagok gyenge ¢és lagy gamma sugdrzasa
altalaban konnyedén ledrnyékolhatd. Illegélis forgalmuk
(lopas, csempészés) felderitése sajat sugarzasuk alapjan
(passziv modon) koriilményes. Az erdsen dusitott uran sajat
y-sugarzasat pl. mar néhany mm-es fémlemez is learnyékolja.
Nukledris anyagokat illegalisan izotdpszallitd tartoban is
(pl. legalisan szallitott radioizotop mellett, de onalléan is)
forgalmazhatnak. A csomagban elhelyezett anyag burkolata,
arnyékolasa altalaban megakadalyozza a direkt mddszerrel
torténd kimutatast, igy a passziv y-detektalasi modszerek
tobbnyire nem alkalmasak az elrejtett anyag kimutatasara.
A neutronok azonban athatolnak az arnyckolason, igy
neutrondetektalason alapuld technika segitségével tobb
esély van a csempészett nuklearis anyag kimutatasara. Ilyen
esetben célszerl lehet a tartobol nem kivenni az anyagot, és
ugy elvégezni a besugarzast ¢s a vizsgalatot.

A spontan hasadé anyagok altal kibocsatott neutronok
mar onmagukban is elég nagy intenzitast képviselhetnek a
passziv neutrondetektalassal torténd kimutatashoz, azonban
a spontan nem hasadd anyagok (pl. az erdsen dusitott uran)
esetén valamilyen aktiv technikara van sziikség. Ilyen
példaul a neutron-interrogacio. Ez kiilsd neutronforrassal
torténd besugarzast jelent, melynek hatdsara az elrejtett
nukledris anyagban indukalt hasaddsok soran kibocsatott
neutronok mérése nyujt lehetdséget az anyag kimutatasara.

A szallitmany neutronokkal valé besugarzasa (aktiv
interrogacio) kovetkeztében megjelend hasadasi
neutronok abszorbensen keresztiil is jol detektalhatok.
Ezért a vizsgdlandd mintat — az arnyékolason keresztiil
— neutronokkal sugarozzuk be hasadas indukalasa céljabol,
a hasadasi neutronokat pedig ugyancsak az arnyékolason
keresztiil detektaljuk.

A hasadasi neutronoknak a besugidrzé neutronoktdl valo
kihasznalasa (koincidencia-szamlalas), vagy a kés6
neutronok adnak lehet6séget, mivel ez utobbiak idében
szétvalaszthatok az interrogald neutronoktdl. Mivel a késd
neutronok intenzitasa kicsi (a hasadasi neutronok ~ 1%-a),
j0 statisztika eléréséhez elég hosszu ideig kell mérni, vagyis
pulzald neutronforras sziikséges, és a késd neutronokat az
impulzusok kozti sziinetekben lehet detektalni.

A célkitlizés aktiv interrogaciés modszer kidolgozasa
volt arnyékolo tartdba helyezett erdsen dusitott U-mintak
kimutatasara. A vizsgalat LINAC fotoneutronforrassal
impulzus-izemben tortént. A fékezési sugarzas altal
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kivaltott neutronimpulzus eldallitasara nehézvizet vagy Be
konvertert alkalmaztunk. A gyorsitd elektronimpulzusaval
szinkronizalt inditds utan az impulzusok kozotti id6tartam
alatt, He-3 t6ltésti proporcionalis szamlalocsovekkel
felépitett neutronszamlaloval mértik a késé neutronok
intenzitasat.

2. A kés6 neutronok intenzitisanak idofiiggése az
interrogicié tartama alatt. A neutronimpulzus
kialakulasanak vizsgalata.

A telitési és lebomlasi viszonyokat az interrogalé LINAC-
impulzus frekvencidjanak fiiggvényében elméletileg, és a
lehetdségekhez képest kisérletileg is vizsgaltuk.

Az U-235 hasadasabol szarmazo késé neutronok az
irodalom' alapjan a felezési idejikk szerint 6 csoportra
bonthatok (a gyors neutronok okozta hasadas hozamai lettek
figyelembevéve, mivel a termalizacid messze nem teljes).
Az egyes csoportok jarulékai az 1. tablazatban lathatok.

1. Tablazat. Gyors neutronok 4ltal hasitott U-235-bdl szarmazo kés6_
neutron csoportok.

Csoport T, (s)

12

Rel. hozam R (%) Rel. intenzitas I (%)

1 0,179 2,6 23,1
2 0,496 12,8 41,1
3 2,23 40,7 29,1
4 6,0 18,8 5,0
5 21,84 21,3 1,6
6 54,51 3.8 0,11

Mig a hozam a hasadasi kés6 neutronok dsszes szamat adja
meg a teljes lebomlasig, az intenzitds az iddegység alatti
kezdeti kés6 neutron emisszidt jelenti. A relativ intenzitasok
a relativ hozamoknak a megfeleldé bomlasi allandoval
vald szorzasaval addodnak, 0Osszegiik 100%-ra torténd
normalasaval, az
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képlet szerint.
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A folyamatosan pulzalé besugarzas eredményeként a
késé neutronok intenzitasa telitésbe megy, az alkalmazott
frekvenciatol fiiggd amplitudoval. A telitési gorbék a
négy LINAC frekvenciara az 1.abran lathatok. Az egyes
csoportok telitési gorbéi itt 50 Hz frekvencian vannak csak
feltiintetve. Igen lényeges, hogy a frekvencia felezésével
— az elektronaram atlag-erésségével parhuzamosan — a
telitési intenzitasok is felezddnek. Leolvashato, hogy 20 s
besugarzasi id6 mar kozel 80%-os telitést tesz lehetdve,
ezért eldbesugarzasként altalaban ennyit alkalmaztunk a
besugarzasi-mérési ciklusok megkezdése eldtt a mérések
folyaman. Az ordindta a LINAC egyszeri impulzusa altal
létrehozott kezdeti késOneutron-amplitudot 100%-nak véve
lett beskalazva. so-called active portal monitor.
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1. Abra. A késé neutronok telitési gorbéje a 4 frekvencidra. Az egyes
csoportok telitési gorbéje csak 50 Hz-es besugarzasra van megadva.

A tényleges telitési gorbéken az impulzusok kozotti
besugarzas-lebomlas ciklikus ismétlodéseinek flirészfog-
szerl hatasa is megjelenik, melytdl az 1. abran az egyszerliség
kedvéért eltekintettiink. A legnagyobb hozamu harmadik
késé neutron csoportnak harom frekvenciara vonatkozo
tényleges telitési gorbéi vannak — illusztracioképpen — a
2. abran felrajzolva.

A 3. 4bran az egyes késé neutron-csoportok lecsengésének
iddfiiggése lathato a LINAC egyszeri impulzusa utan. Az
abran az egyes csoportok felezési idoit is jeloltiik. Az induld
amplitudok a tablazatban szerepld relativ intenzitasok. A
4. abran ezzel szemben a 25 Hz-es, telitési besugarzas utani
lebomlast abrazoltuk. (A 25 Hz-es ismétlodési frekvencianak
kitlintetett szerepe van, mert ez bizonyult a mérések soran
optimalisnak.) A késd neutron-intenzitds amplitudoja
az egyszeri impulzus utaninak majdnem 60-szorosara
novekedett, emellett az egyes késé neutron-csoportok relativ
sulya is tekintélyes eltolodast szenvedett (ugyanis az induld
amplitudok itt mar — a telités miatt — az egyes hozamoknak
felelnek meg). A lecsengések eltéré6 menete a kezdeti 2 s
alatt jol kovethetd a kinagyitott részleten. A besugarzas
leallta utan 2 masodperccel az intenzitas csak kb. 65%-ra
esik vissza az egyszeri impulzus utani 20%-kal szemben.
A lebomlast kisérletileg is sikertilt kovetni az elsé 400 s-os
idotartam alatt. A kezd6pont a 10,5 g-os U minta 25 Hz-es
frekvencidval torténd interrogacioja soran mért beiitésszam
volt (a mérések leirasat lasd alabb). Ezutan kiolvastuk a

LINAC ledllasa utdni egymast kovetd mérési idok alatt
kapott beiitéseket.
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2. Abra. A 3. késé neutron csoport tényleges telitési gorbéi.
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3. Abra. A késé neutronok intenzitasanak idéfiiggése az elsé 2
masodpercben egyes 16vés utan.
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4. Abra. A kés6 neutronok intenzitasa telitésig torténd 25 Hz-es
besugarzas utan.

A relativ amplitudéhoz normalizalt mérési pontok jol
illeszkednek a szamitott (folytonos vonal) gérbéhez.
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3. Méroberendezés

A LINAC (Tesla LPR-4, 100 W max.) 50, 25, 12,5 és
6,25 Hz frekvenciaval allit el 4 MeV-es atlagos energiaja
elektronnyalab-impulzust. Egyetlen impulzus “lovése”
is lehetséges. Az elektron-impulzus idétartama 2,6 us,
amplituddja kb. 200 mA. Ez 50 Hz esetén 26 pA atlagos
aramerdsséget jelent, a tobbi frekvencian aranyosan
kisebbet. Ennek a maximalis dramerdsségnek a LINAC
jelenlegi allapotaban a téredékét lehetett csak elérni. Igy a
méréseket 1,9 pA dramerdsség mellett végeztiik (25 Hz-en
ez volt maximalisan elérheto, ill. 50 Hz-en ennek dupléja).

A 4 MeV-es elektronnyalab 0,9 mm vastag Pt lemezbe
litkozve fékezési sugarzast kelt, mely deutériumban
vagy berilliumban neutronokat hoz Iétre (y,n) reakcid
révén. A fékezési sugarzas végponti energidgja 4 MeV,
ahol az intenzitds nullara csokken. Minden mas anyag
neutronkeltési kiiszobenergidja 4 MeV-nél nagyobb. A
Be 1.67MeV-es és a D 2.23 MeV-es kiiszobenergiaja
2,33 ill. 1,77 MeV-es maximalis energiaji neutronokat
tesz lehet6vé, a neutronspektrum legnagyobb intenzitast
helye azonban mindkét esetben csak 0,5 MeV koriil van,
még sokkal nagyobb (15-20 MeV) LINAC energidknal
is>3. A viszonylag kis interrogald energia kedvezd abbdl a
szempontbol, hogy nem kell tul nagy moderator, ellentétben
pl. a 14 MeV-es neutrongeneratorokal, ahol szobanagysagu
moderator-épitmények sem ritkak.

A korabban*’ is alkalmazott 100 g nehézvizet és 170 g-os
Be-hengert hasznaltuk fotoneutron-konverterként.. A mérés
inditasa elott legalabb 20 s ideig csak besugaroztunk, hogy
a késé neutronok intenzitasa telitésbe menjen. A telitési
érték természetesen fligg az atlagos elektronaramtol, tehat
a frekvenciatol is. Minél kisebb a frekvencia, annal kisebb
az elérhetd aramerdsség, tehat a késé neutronok telitési
intenzitasa is, és annal hosszabb ideig tart a mérés. A kezdeti
20 s-os besugarzast és az azt kovetd mérési-besugarzasi
ciklusokat 25 Hz frekvenciaval végeztiik.

Az 5.4bra szerinti, intézetinkben kidolgozott méro-
berendezést hasznaltuk neutrondetektorként®’. A polietilén
edény kiilsé atméréje 30 cm, teljes magassaga 47 cm. A
kiils6 moderator-henger falvastagsdga 2 cm. Ezen beliil
12 db He-3 t6ltésii proporcionalis szamlalocso foglalt helyet.
Az SzNM-28-as tipusl, orosz gyartmanyu csovek mérete
?¥32x308mm, nyomasa 4x10° Pa (4 atm). A csdvek alkotta
gytrt-elrendezésen beliili moderator-rész harom egymasba
tolhato, 1,5, 2,5 és 2 cm falvastagsagu betét-hengerbdl all.
(Az 6sszesen 6 cm falvastagsag kozel van az optimalishoz,
lasd alabb). A belsd betétet harom egymas tetejére helyezett
gytrti képezi, melyek kivehetdek. Igy nagyobb méretl
mintdk is behelyezhetdk a belsé méréiiregbe, a detektor-
hatasfok Iényeges csokkenése nélkiil. A kozépsd gytriit
kivettiik, helyére az U-mintakat tartalmazo o6lomtartok, ill.
egy vékonyfali tavtartd keriilt az o6lom nélkiili mérések
esetén. Henger alakra hajlitott Cd lemez alkalmazasat a
korabbi tapasztalatok*’ és az alabbi szamitasok alapjan
melldztiik.

Az elektronikus 1d6zitd-vezérld rendszer blokksémaja a
6. abran lathato. A kisméretli, valtoztathatd iddskalaju,
mikrovezérlovel épiilt, PC altal vezérelheto, kilso jellel
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5. Abra. A kisérleti elrendezés.

szinkronizalhatd, 400 csatornas multiscalerrel az €10
spektrum” adatgytjtés kozben is megjelenithetd.

4. Modellszamitasok

Az interrogéaciés  kisérleteket megel6zéen modell-
szamitasokat végeztiink, hogy utmutatast kapjunk a
méroberendezeés idedlis Osszeallitdsara és méretezésére.
A modellezéshez az MCNP nevl szimulacids programot
hasznaltuk, amely egy Los Alamosban kifejlesztett,
haromdimenziés, Monte Carlo alapti algoritmusra épiild,
csatolt neutron-foton-elektron szamitasokat lehetévé tevd

részecsketranszport-program.  Alapvetd  felhasznalasi
tertilete a reaktorfizika ¢s a sugarvédelem.
A szamitasoknal = szamos  paramétert rogzitettnek

tekintettiink, mivel azok a valds kisérlet soran is allandok,
vagy csak nehezen valtoztathatok voltak. Ilyenek példaul
az elektronnyalab tulajdonsagai, a Pt konverter helyzete,
a detektorhdz kiils6 méretei és a He-3-as detektorcsovek
paraméterei. A berendezés modelljét 2 részre osztottuk. Kiilon
modelleztiik a besugarzo részt, ami az elektronnyalabbol, Pt
konverterbdl és nehézvizbdl all, és kiilon a detektor részt,
ami tartalmazza a vizsgalando nuklearis anyagot és a
detektort.

A modellezés masodik felében azt vizsgaltuk, hogyan fiigg
a vizsgalando mintaban végbemend hasadasok szama és a
detektalasi hatasfok a polietilén moderator vastagsagatol,
a minta helyzetétdl, illetve a mintat korilvevé Cd
henger jelenlététdl. A szimulacidhoz az 5. dbran lathato
elrendezésbol indultunk ki.
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A szimuléciot kiilonb6zé moderator-vastagsagokat bedllitva
futtattuk. Vizsgaltuk azt is, hogy a mintaban végbemend
hasadasok szama hogyan fiigg a nehézviz-minta tavolsagtol.
A modellezés alapjan az alabbi kovetkeztetéseket vontuk le:

Pt-lemez
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b
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6. Abra. Az elektronika blokkvazlata.

A legnagyobb detektalasi hatasfok hasadasi neutronokra
akkor érhetd el, ha a mintat a detektor kozepére, azaz a
mintatartd aljatol 20 cm-re helyezziik el. A mintat 5 cm-rel
feljebb téve ugynakkor a detektalasi hatasfok alig valtozik,
de ennél nagyobb magassagban drasztikusan csékken.

A mintat koézelebb téve a berilliumhoz/nehézvizhez, a
hasadasok szama novekszik.

Figyelembe véve a fenti két kortilményt, a mintat célszerl a
mintatartd aljatol kb 25 cm-re elhelyezni.

A moderator vastagsaganak novelése kb. 5-6 cm-es
falvastagsagig noveli a hasadasok szamat és a detektalasi
hatasfokot is, de a tovabbi méretnovelés a hasadasok
szamara nincs hatassal, a detektalasi hatasfokot pedig
csokkenti. A moderator vastagsaganak a mintak mérete is
hatart szab. A Cd henger hasznalata lecsokkenti a hasadasok
szamat ¢s a detektalasi hatasfokot.

5. Mérési eredmények a mintak tomege (hasadéanyag-
tartalma) és az arnyékolé tarté mérete fiiggvényében

10,49, 5,55 ¢és 2,33 g-0s 36%-o0s dusitasu, tovabba egy 0,53 g-
0s 90 %-os dusitasu uran-mintat vizsgaltunk 6lomtartékban
és olomarnyc¢kolas nélkiil. A nagyobbik élomtartd tomege
2,70 kg, kiils6 atmérdje 63 mm, magassaga a fedéllel egyiitt
106 mm, lyukatmérdje 36 mm, falvastagsidga 14 mm. A
kisebbik tarté tomege 0,60 kg, kiilsd atmérdje 44 mm,
magassaga a fedéllel egyiitt 87 mm, lyukatmérdje 36 mm,
falvastagsaga 4 mm volt.

A 7. abran az interrogald neutronimpulzus Be konverterrel
50 Hz-es frekvenciaval U minta nélkiil felvett iddspektruma
lathato. Az idéspektrumon az egyes iddcsatornakba eso,
1000 besugarzasi-mérési ciklus alatt (vagyis 0sszesen 20 s
alatt) gyijtott betitésszamok vannak feltliintetve. Amint
lathato, a kezdeti interrogald neutron-impulzus lefutdsa igen
hosszl, gyakorlatilag exponencialis, idéallanddja kb. 2 ms.
Elektronikusan nem befolyasolhatd, nehézviz és Be esetén
egyarant kb. ugyanakkora. Nagysagat a detektor-edény
anyaga, méretei és a neutronspektrum szabjak meg. Igy
az 50 Hz-es frekvencia, amely egyébként a legkedvezobb
lenne, nem hasznalhaté, mert az impulzus hossza 15
—22 ms, és nem marad id6 a kés6 neutronok mérésére. Ezért
a tovabbiakban 25 Hz-es ismétlodési frekvenciaval jarattuk
a LINAC-ot. Az impulzusok ekkor 40 ms-onként kovetik
egymast, tehat egy besugarzasi-mérési ciklus is annyi ideig
tart.
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7. Abra. Az interrogalé 50 Hz-es neutronimpulzus idéspektruma Be
konverterrel, U minta nélkiil, 1000 besugarzasi-mérési ciklus utan.

A 8.abran U minta nélkiil felvett 25 Hz-es idéspektrum
lathato, nehézvizzel. Az impulzus lefutasa utan, 20-t6l 40
ms-ig jeloltiik ki a mérési idéintervallumot.
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8. Abra. A 25 Hz-es impulzus idéspektruma D,O konverterrel, U minta
nélkiil, 1000 ciklus utan.

Az Olomtartokba helyezett és o6lomarnyékolas nélkiili U
mintakrol nehézviz konverterrel 25 Hz-es frekvencian
felvett idéspektrumok a 9—11. abrakon lathatok. Ezeken az
abrakon is 1000 besugarzasi-mérési ciklus alatt begytijtott
betitésszamok vannak feltiintetve. Mivel az interrogald
neutronimpulzus hossza az abrakon jol lathaté moédon kb.
20 ms, a teljes mérési id6 fele hasznalhatd fel késoneutron-
mérésre (ennyi az effektiv, azaz besugarzasra forditott ido
nélkili szamlalasi ido6).
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Az egyes arnyckolasoknak megfeleld (az elektronikus
valtozatban kiilonb6z6 szinekkel jelolt) idospektrumok az
abrakon lathatdé médon nagyon kozel esnek egymashoz,
jelezve, hogy a neutronok szamara gyakorlatilag nincs
kulonbség az egyes esetek kozott. Az 5,55 g-os mintaval
kapott eredmény a masik haromhoz hasonlé.
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9. Abra. 10,5 g-os U minta mérése D,O konverterrel. 25 Hz, 1000 ciklus.

A Be konverterrel kapott idéspektrumok a nehézvizzel mért
spektrumokhoz teljesen hasonloak.
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10. Abra. 2,33 g-os U minta mérése D,0 konverterrel. 25 Hz, 1000 ciklus.
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11. Abra. 0,53 g-os U minta mérése D,0 konverterrel. 25 Hz, 1000 ciklus.

A nehézviz konverterrel kapott eredmények a 2. tablazatban
vannak Osszefoglalva. A tablazat tartalmazza a minta-
tomegek mellett az U-235 tartalmat, a késd neutronok
beiitésszamait, intenzitasait, a 10,5 g-os mintara vonatkozo
beiitésszamok  aranyait, tovabba az o6lomtartokban
mért belitésszamok aranyait az o6lomarnyékolas nélkiili
betitésszamokhoz viszonyitva, 1000 besugarzasi-mérési
ciklusra. Az intenzitds-adatok az effektiv mérési idovel
(20 s) valo osztassal adodnak.

Lathat6, hogy a tartdkban végzett mérések eredményei
+10%-on beliill megegyeznek az arnyékolas nélkiili
eredményekkel. A LINAC-ot minden mérésnél ujra kell
inditani, az értékek elsdsorban emiatt szornak, a statisztikus
hiba csak 1-2%, elhanyagolhato.

A 10,49 g-os mintara vonatkozd belitésszam-aranyok — a
legkisebb minta kivételével - nem pontosan tiikrozik az U-
235 tomeg-aranyokat, melyek értékei rendre 0,529, 0,222 és
0,126.

2. Tablazat. Olomtartokban és szabadon mért U mintakbdl szarmazé késé neutronok beiitésszamai, intenzitasai, az dlomtartokban és szabadon mért

eredmények aranyai az egyes mintakra, nehézviz konverterre, 1000 ciklusra.

Minta-tomeg, g U-235 tomeg, g Olomtarté Beiitésszam gy]zlf(f;zzl'i;fscips 1?)?2:2?;3212; éil;lgl:)ll{:tllt;n
arany
10.49 3.20 - 17930 897 1
(36 %-os Kicsi 17979 899 1 1.003
disitas) Nagy 19500 975 1 1.088
5.55 1.69 - 12611 630 0,70
(36 %-o0s Kicsi 12086 604 0,67 0.958
dusitas) Nagy 13300 665 0,68 1.055
2.33 0.71 - 6836 342 0,38
(36 %-o0s Kicsi 6423 321 0,36 0.940
dusitas) Nagy 5819 291 0,30 0.851
0.53 0.40 - 2317 116 0,13
(90 %-os Kicsi 2039 102 0,11 0.880
dusitas) Nagy 2251 112 0,12 0.972
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Az utolsoé oszlopban az arnyékold tartdkban végzett mérések
eredményei vannak dsszehasonlitva (elosztva) az arnyékolas
nélkili eredményekkel. Az eltérések iranyaban tendenciat
nem vettiink észre.
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1,5x10" - »
»
£ 2 .7
N
@ 1,0x10°
s ok
:5 .-
[}
@ §
5,0x10° 1
00 4= ¥ T ¥ T T T
0 1 2 3
=y tartalom, g

12. Abra. Az 6lomtartokban és arnyékolas nélkiil mért mintakbol
szarmazd késé neutronok betitésszamai az U-235 tartalom fliggvényében.

A mintdk nem egyforma duésitasa miatt az U-235 tartalom
fuggvényében abrazoltuk az eredményeket (12. abra).
Csak a beiitésszamok vannak feltiintetve. A belitésszam
nem teljesen linedris az U-235 tartalom fiiggvényében. Az
eltérést nem tekintjiik szignifikansnak, inkabb a konverter-
és minta-helyzetek, tovabba a LINAC impulzus-amplitudék
korlatozott reprodukalhatdsaganak tulajdonithatjuk. A nem
teljes termalizalas és a gyors hasadas miatt a mddszer az U-
238 tartalomra is — bar az U-235-nél 50-60-szor gyengébben
— érzékeny*. Ez a hatas a 3 kisebb désitasti mintanal jobban
érvényestil, azonban eltorptiil a fenti mellett.

Be konverterrel hasonlé eredmények sziilettek, a fenticken
talmend kovetkeztetések azokbol sem vonhatok le.

6. Osszefoglalas

A LINAC fékezési sugarzasa 4altal nehézvizben ¢és
berilliumban 1étrehozott neutronimpulzusokkal besugarzott
U-mintabol szarmazd neutronok detektalasara az el6zo
években kifejlesztett, 12 db He-3 toltésii proporcionalis
szamlaloval mikodd neutronmérd  berendezésiinket
alkalmaztuk.

A LINAC impulzuséval szinkronizalt multiszkéler és
1d6zitd/vezérlo/mérd-rendszert hasznaltunk. Az interrogald
neutronimpulzus 20 ms-os id6tartamahoz optimalis LINAC
frekvenciat, 25 Hz-et valasztottuk.

Elméletileg vizsgaltuk a késd neutronok intenzitasanak
lecsengését egyszeres LINAC impulzus ¢&s pulzald

besugarzas utan, az utdbbit részben kisérletileg is igazoltuk.

MCNP szimulacioval néhany paramétert hataroztunk meg
a besugarzas ¢és a neutronmérd geometriai elrendezése, a
polietilén moderator vastagsaga, a minta és a konverter
elhelyezése fiiggvényében. A szamitasok alatdmasztottdk az
eddigi kialakitasokat.

Az U minta Olomarnyékolasanak hatasat vizsgalva
megallapitottuk, hogy érdemi valtozas a neutronimpulzus
alakjaban, amplituddjaban, belitésszamaban nincs. Az
olomarnyékolasnak, legalabbis a vizsgalt 14 mm-es
vastagsagig, nincs hatasa U mintak kimutathatdsagara a
LINAC-nehézviz ill. LINAC-Be egyiittes mint fotoneutron-
forras esetében.

A jelenlegi eredmények alapjan a kimutatasi érzékenység
— Osszesen 1 perces interrogacio és 1,9 pA elektronaram
esetén — ~5500 beiités vagy 275cps 1g U-235-re. A
kimutatasi kiiszobot 6,8 cps-nek véve (a hattér kétszerese
1000 ciklus esetén), ez ~ 25 mg U-235 tartalomnak felel
meg. Ha egy minta interrogacids vizsgalatara Gsszesen
1 percet szanunk, az 20 s-os elé-besugarzasbol és utana
40 s-ig tartdé besugdrzasi-mérési ciklusokbol all, melynek
fele forditddik a prompt impulzus lecsengésére, €s igy
20 s effektiv id6 marad a késé neutronok mérésére. A
ciklusszamot (vizsgalati id6t) novelve nincs akadalya az
érzékenység tovabbi novelésének.

A jelen munka egy laboratoriumi berendezésen végzett
vizsgalat eredményeit foglalja 6ssze. A nuklearis anyagok
illegalis forgalmazasat megakadalyozo ill. annak elejét vevo
intézkedések keretében, pl. hataratkel6helyen felallitando
»aktiv sugarkapu” a fenti elven, LINAC alkalmazasaval
megvalosithato. Tapasztalataink hasznosak lehetnek az ilyen
iranyu fejlesztésben.

Koészonetnyilvanitas

A LINAC mikodtetéséért Hargittai Péternek mondunk
koszonetet. A munkat az Orszdgos Atomenergia Hivatal
tamogatta (OAH-ANI-ABA-07/07 szerz6dés).
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Neutron interrogation of shielded uranium by a 4 MeV
linac

For preventing spread of nuclear materials (NM), a non-destructive
assay (NDA) method (a “portal monitor” as an ultimate goal) has
long been needed, which is suitable for revealing smuggled NM at
border checkpoints. Even a thin metallic shielding hinders detection
of uranium-containing material by direct methods, i. e. by passive
y-ray detection. However, active methods may be promising, by
irradiating NM by neutrons (,,active interrogation”). Neutrons can
readily penetrate high-Z shielding material, induce subsequently
fission in the NM, and fission neutrons can more effectively be
detected than passive gamma rays.

A photoneutron interrogation project has been carried out by
applying 4 MeV electron linac of the Institute of Isotopes (Tesla
LPR-4, 100 W at maximum) installed at the institute 25 years ago,
as a neutron source, to induce fission in high-enriched uranium
(HEU) samples, which are shielded. The electron energy has
been converted into bremsstrahlung by a platinum foil, whereas
interrogating neutrons have been produced in beryllium or heavy
water. Delayed neutrons produced in the fissile material have
been detected, distinguished from interrogating neutrons by using
time discrimination. Electron pulses have been produced with a
repetition rate of 25 Hz as an optimum setting, while the pulse
duration has been 2.6 ps. A repetition rate 25 Hz of electron pulses
was established to be the optimum setting, selected among from 50,
25, 12.5, or 6.25 Hz. Single shots can also be fired.

Bremsstrahlung was generated on a 20 by 30 mm size platinum
converter positioned at 3 cm distance from the exit window of
the linac. The diameter of the electron beam was about 2 cm at
converter distance. The energy distribution of the electrons is about
0.67 MeV FWHM at 4 MeV. Energy stability is about 4 %.

Neutron production is due to (e,y) and (y,n) double conversion.
Both beryllium and heavy water was tried as photoneutron
converter. Their (y,n) reaction thresholds are 1.67 and 2.23 MeV,
respectively. The neutron energy available from the °Be(y,n)Be
and D(y,n)H reaction is up to 2.33 and 1.77 MeV, respectively, at
4 MeV electron energy. However, the yields abruptly vanish above
around 0.9 MeV neutron energy, whereas maximum intensity of the
spectrum of evaporated neutrons is at about 0.5 MeV, even at much
higher (15-50 MeV) linac energies.

Heavy water or beryllium photoneutron converters of a mass of 100
and 170 g, respectively, were applied at the top of the collar.

The neutron collar consisted of concentric polyethylene cylinders
of an outer size of 300 mm diameter and 470 mm total length. The
innermost ring (of 20mm wall thickness) forms a measurement
cavity for the material to be assayed. In between the outermost and
inner cylinders, 12 proportional counters (Type SNM-28) of diam.
32 by 308 mm length each, filled with *He gas to a pressure of
4x10° Pa (4 at) served as neutron detectors. Cd foil was not used.

The signal processing electronics consisted of a 400 channel
analyzer in multiscaler mode of operation as a time analyzer.
The multiscaler receives commands from a PC through a micro-
controller. Triggering the analyzer was synchronized with the
linac control command pulse. Dwell time was variable from 25.6
us/channel to 65.5 ms/channel. The whole time spectrum thus may

cover a period extending from the fastest 13 ms to the slowest range
of about 1.6 s. A channel width of 102.4 us was selected for the
present measurements.

An irradiation-measurement cycle at 25 Hz lasts for 40 ms. So,
1000 cycles lasted for 40 s. Time spectra acquired at 25 Hz show
that the pulse length of prompt (interrogating and fission) neutrons
cover a half of the 40 ms interval between two pulses. Exponential
decay with a time constant of about 2 ms can be observed, with
a total pulse length of 20 ms. Thus, the effective time remaining
for delayed neutron measurement is about 20 ms. Half of the time
interval 40 ms between pulses could only be exploited, i. e. 20 ms
effective time was available for counting at 25 Hz frequency. It was
practically the same by using the beryllium converter.

Time spectra of uranium samples of 10.5, 5.5, and 2.3 g mass of 36
% enrichment, as well as of a 0.53 g sample of 90 % enrichment
were acquired. All the spectra were taken by the D,O and beryllium
converters, during 1000 irradiation-measurement cycles. The mean
electron current was uniformly 1.9 pA at 25 Hz. In order to reach
a sufficient degree of saturation, 20 s irradiations were uniformly
carried out before starting cyclic delayed neutron measurements.
The samples were interrogated both unshielded and shielded, being
inserted in two lead containers of outer diameters 63 and 44 mm by
heights 106 and 87 mm, respectively. Container masses were 2.70
and 0.60 kg, with wall thicknesses of 14 and 4 mm, respectively.
There are no significant differences between the spectra of the
samples being shielded or not, so the actual interrogation of an
unknown material can well be performed with the material left in
their holders (up to 14 mm lead shielding at least).

The number of counts was summed up in the time interval for
counting delayed neutrons, i. e. from channel number 200 to 400,
corresponding to an effective measurement time of 20 s during
1000 cycles. The results agree to within £10%, with no significant
deviations. Total interrogation time corresponds to 1 min, including
an additional 20 s initial irradiation and 40 s counting time, of which
20 s is effective. Results for the two converters are very similar.

Assuming a detection limit of 6.8 count/s (cps) corresponding to
twice the background level at 1000 cycles, this means 136 counts
during the effective measurement time (20 s). Taking into account
a sensitivity of about 5500 counts/g U content, this corresponds
to a lower detection limit of about 25 mg **°U at a mean electron
current intensity of 1.9 pA in a 1 min total interrogation time (1000
cycles). By increasing the electron current or interrogation time
(number of cycles), the response can be enhanced.

Delayed neutron signal is practically linearly related to **°U
content.

No influence of a shielding container was observed (up to 14 mm
lead thickness at least).

Summing up, an efficient laboratory method and equipment has
been developed for quantitative assay of unknown U-containing
material, which is suitable for interrogation measurement without
opening the holder of the material. Experience gathered and results
may form a basic knowledge for designing a larger system of a so-
called active portal monitor.
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