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A "DOWTHERM A" MODERATOR PARAMETEREINEK VIZSGATLATA
KULONBOZ6 HOMERSEKLETEKENT

Irta: P4l Lénérd, Kiss Istvén és Bata Lajos

Neutronfizikai és Magkémiai Osztdly

Osszefoglalds

26,81% difenil és 73,19% difeniloxid elegyéb8l 4116 kozeg
moderdtor paramétereit vizsgdltuk meg kiilsnbdzd hémérsékleten.
A diffuzids hossz hémérséklett8l vald fiiggésére az Ly = 4,002

exp/0,0014 T/ empirikus osszefiiggést dllapitottuk meg. A lelassu-
l4si-hossz értékét 36 C -on Lq = 11,24 + 0,06 cm-nek taldltuk. Ma-
gasabb hémérsékleten a lelassildsi hossz erdsen megndtt, aminek
kovetkeztében a kisérleti tartdlyt mér nem tekinthettilk végtelen
kiterjedésiinek és igy csak ezen véges méretili tartdlyra érvényes
legvaldsziniibb lelassuldsi tdvolsdg hdémérsékletfiiggését adhattuk
meg.

1. Bevezetés

Néhény évvel ezeldtt meriilt fel az a gondolat, hogy célsze-
rii megvizegdlni, felhaszndlhatdk-e bizonyos organikus vegyiiletek
reaktorokban lassitd és hiit6ktzegként. Mint ismeretes [1], nagy
intenzitédssal megindultak az organikus lassitdé és hiit6 kdzegekkel
miikod6 reaktorok fejlesztésére irdnyuldé kutatédsok.

Az organikus vegyiiletek kozlil a ciklikus vegyliletek egy cso-
portja /difenil, izopropil-difenil, terfenil stb./ kiilonSsen ked-
vezd tulajdonsdgokkal rendelkezik. Pl. a difenil viszonylag nagy
8tabilitdst mutat mind a nagy energidju sugdrzds, mind a hémérsék-
- let dekompondld hatédsédval szemben; magas hémérsékleten (255,6 CO)

—————

® Az 1958.6vi genfi IT.Nemzetkozi Atomenergia Konferencidn el-
fogadott eldadds.
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forr és glznyomdsa még a viz kritikus homérsékleténél magasabb
hoémérsékleten is alacsony (418 C%-on a difenil gbz nyomdsa mind-
ossze 1,4 atm). Figyelemremélts, hogy a difenillel érintkezd fii-
t8elemek magas hémérsékleten alig korroddlnak, ami messgzemenden
nem mondhatd el a vizzel érintkezd fiitdelemekrdl. Mivel a dife-
nilben nincs oxigén, az aktiv zoéndban alig védlik rddidaktivvd.
Ez a koriilmény a védelem kérdését nagymértékben egyszeriisiti. I-
gen kedvezdek a difenil ama fizikai és kémiai tulajdonsdgai is,
amelyek meghatdrozzdk a fémes feliileteken kialakuld difenil ha-
tdrréteg jellegét; tovdbbd kedvezd az a koriilmény is, hogy a di-
fenilt laseitdé kozegként tartalmazd rendszer sokszorozdsi ténye-
z8jének negativ a hdmérsékleti egyiitthatéja. Vdrhats, hogy a di-
fenil moderétor-payaméterei is kedvezdbbek lesznek, mint a ter=
mészetes vizé, hiszen a difenil egy cm3—nyi térfogatdban kevesebb
hidrogén atom van, mint a természetes viz egy cm3—ében.

Bér a difenil azokhoz az organikus vegyiiletekhez tartozik,
amelyek elég nagy stabilitdst mutatnak mind a besugdrzds, mind a
magas hémérséklet dekompondld hatdsdval szemben, mégis szémolnunk
kell azzal, hogy magas hdmérsékleteken besugdrzds hatédsdra a di-
fenilben jelent8s kémiai vdltozdsok (polimerizédcid, hidrogén fej-
18dés stb.) mennek végbe. Ezeket a vdltozdsokat tobben [2] részle-
tesen tanulmdnyoztdk. Nem tul kedvezd a difenil hdéédtaddsi koeffi-
ciense, ha a természetes viz hldtaddsi koefficiensével hasonlit-
juk Ossze, de ha a gédzhiitésii rendszerekben alkalmazott_széndioxid
h8dtaddsi koefficienséhez hasonlitjuk, akkor a difenil feltétle-
niil elénytsebbnek ldtszik. ' 3

A tiszta difenilnek viszonylag magas az olvaddspontja (70
CO), a difenil és a difeniloxid eutektikus elegye azonban jdéval
alacsonyabb hémérsékleten (12,3 C°) olvad. 4 difenil és difenil-
oxid eutektikus elegye, & Dowtherm A, jél ismert a kémiai ipar-
ban, mint hékdzvetitd anyag. Az irodalomban sok adatot:' taldlunk
a Dowtherm A (mds néven difil) dltaldnos fizikai és kémiai tulaj-
donsédgaira, azonban eddig ugyszdlvdn semmiféle adatot nem kzdl-
tek a difilrél mint moderdtorrdél. Egyetlen kivétel Blackmann,
Lakey és Preston [3] nmem rég megjelent kdzleménye. A szerzdk ala-
csony, feltehet8en szobahdmérsékleten, meghatérozték a Dowtherm A-
ban a hasaddsi spektrumra vonatkozd lelassulédsi hosszt. Minden bi-
zonnyal kiilénbdz6 kutaté laboratdériumokban ilyen adatok rendel-



- 209 —’

kezésre dllnak, hiszen, mint ismeretes, az organikus lassité és
hiitékozeggel (elssorban difillel) miiksdd reaktorok fejlesztésé-
re egyes laboratériumokban nagy erdket koncentrdltak.

Méréseink azt a célt szolgdltédk, hogy a difilt hasznosité
reaktorok tervezéséhez sziikséges moderdtor paramétereket és a pa-
raméterek hémérséklettsl vals fiiggését megvizsgdljuk.

2, A vizsgdlt "Dowtherm A" 4ltaldnos fizikai és kémiai
tulajdonsédgai

Az dltalunk vizsgdlt Dowtherm A Osszetételére a kémiai e-

lemzés a kovetkez8 adatokat szolgdltatta:

C L+ 87,15 %

H - 5,97 %

0O - 6,88 %
Az elegyben nitrogént, ként, halogén elemeket a szabvényos ana-
litikai mdédszerekkel nem lehetett kimutatni (a vizsgdlati minta
elégetése utdn hamu nem maradt vissza). Az elem-analizis alapjén
a kovetkezd tédbldzatot készitettilk el:

Megnevezés mol % suly %  suly % (irodalmi)
difenil 28,33 26,81 26,5
difeniloxid e o s 19349 £33

Léthatd, hogy a vizsgdlt elegy Osszetétele alig tér el az iroda-
lomban ktz85ltt8l (ami egyébként pontosan az eutektikus osszetétel-
nek felel meg). Az olvadds és a forrédspontra a kovetkezd értéke-—

ket kaptuk:

Az elegy c° (mért)  C° (irodalmi) [4]
olvadédspontja 13,0 12,3
forrdspontja (760 mm) 256,0 258

Az 1l.8z.4brén az 4dltalunk vizsgdlt difenil fajsulyénak,
Viszkozitdsdnak, gdz tenzidjdnak, fajhdjének és hévezetd képes-
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A vizsgdlt difenil siiriiségének (1), viszkozitédsdnak e
gbznyomésdnak (3), Fajhéjének (4) és hdvezetSképességé-
nek (5) hémérséklettél vald fiiggése.
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ségének hémérséklettll vald fiiggését szemléltetjilk, Az dltalunk
mért értékek jOl egyeznek a rendelkezésre 8116 irodalmi adatok-

kal [ 5].

3. A mérési médszer és mérdberendezés leirdsa

léréseinket Po-Be neutronforrdssal végeztilkk. A forrds akti-
vitdsa a mérés elkezdésekor kb. 3.10'7 n/sec volt. Késdbb mérési
adatainkat a forrds aktivitds-csdkkenésének megfelelden korrigdl-
tuk. :

Neutron-detektorként 25 mm &tmérdjii 98,16 mg/cm” vastagsé-
gu eziist £61idt haszndltunk. Az eziist félia haszndlatdra az a ko-
riilmény késztetett, hogy az indium olvaddspontjéndl (156,4 C°) me -~
gasabb hémérsékleten is kivéntunk vizsgdlatokat folytatni. Az e-
ziigt-f61idt termikus neutron detektorként haszndltuk, azaz a kad-
mium boritds nélkiili eziist félia aktivitdsdbdl mindig levontuk a
kadmium boritdssal elldtott eziist félia aktivitdedt. A félidhoz
szorosan illeszkedd kadmium-tok vastagsdga 500 mg/cm2 volt.

Mint ismeretes, az Aglo7—b6l neutronbefogdssal keletkezd
Ag108 2,3 perces, mig az Aglog-bél keletkezd Agllo 24,2 mdsodper-
ceg, illetve izomerje 270 napos felezési iddével bomlik. A megfele-
16 termikus neutronokra vonatkozd aktivécids hatédskeresztmetsze-
tek értékei sorban a ktvetkezdlk:

6, (he*®L,  4g1%y - 44 £ 9 b,
& kel MY i0 L 20 b ke

6y (Mgt  4gt19%) - 2,8'4 0,5 b.

Ldthatdé, hogy a hosszu felezési idejii Agllo izomer bomldsa jelen-

téktelen jédrulékot szolgdltat a mért aktivitdshoz, A viszonylag
rovid felezéel i1d8k sziikségessé teszik a fdélia gyors és reprodu-
kdlhaté kezelését. Az aktivdldsi iddt 12 percnek vélasztottuk és
8z aktivdlds befejezése utdn pontosan 36 mdsodperc mulva kezdtiik
€l a 8 percig tarté mérést.

A félia aktivitdedt plexivel bélelt Slomtoronyban elhelye-
zett Cu-2b tipusu végablakos szémldldécsbvel mértiik. A szdmldlé-
¢8s 2,5 mg/cm? vastagsdgu, 40 mm dtmérdji ceilldm ablakdtsl 30
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mm-re helyeztiik el a f6lidt. Az impulzusok regisztréldssra
JAC-10.000 tipusu impulzus szdmldldét haszndltunk.

A termikus neutron-detektorként haszndlt eziist-félia akti-
vitédsdnak helyfiiggésébll szokdsos médon hatdroztuk meg a migré-
ciés-hosgz négyzetét. Jeldljiik A,(r) -rel a pontszeriinek tekinthe--
t8 neutronforrdstél r tévolsdgra elhelyezett, kadmium boritds nél-
kiili eziist-fdélia aktivi isdt meghatdrozott ideig tartd aktivdlds
utdn. Jeloljiik ' (r)-r¢l az azonos koriilmények kidzott besugdrzott,
kadmium-tokba b lyezett eziist-félia aktivitdsdt. Az A(r)=A,(r)-A»

mennyiség bi kéban az o
A(r) rédr

s T SRR RS
o jA(r)rzdr

tsszefiiggés alapjén kiszémlthatguk a kadmium-levdgéds energiaszint-
je ald lelassuld neutronokra a migrdcids-hossz négyzetét, ugyan-
is végtelen kiterjedésiinek tekinthetd lasgitd kbzegben, gbmbszim-
metrikus esetben © Lﬁ, 8 <rcf1 > . Az <rc2d > kifejezésben szerep-
18 integrdlokat a kisérleti gorbék planimetrdldsdval hatdroztuk
meg. A neutronforrdstdl nagy tdvolsdgokra, ahol mérési adatok nem
dl1ltak rendelkezésiinkre, a kisérletileg meghatdrozott gorbe utolsd
szakasza alapjén extrapoldlt és mint ismeretes az A(r)mur'%wpﬁna)
aszimptotikus osszefuggésnek elegettevd aktivitds értékekkel. szd-
moltunk. :

A migrédcids, a lelassuldsi és a diffuzids hossz kozott vég-
telen kiterjedésiinek tekinthetd rendszerben fenndll az Ly =Lj + L5
alaku osszefiiggés., Ha valamilyen céls~eriien vdlasztott mddszerrel
meghatdrozzuk a diffuzids hossz L; értékét, akkor egyszeriien ki-
szdmithatjuk a kadmium-levédgds energiaszintjéhez tartozd lelassu-
14si hossz négyzetét. .

A diffuzide-hossz mérésére Fermi médszerét haszndltuk, mi-
vel a Po-Be neutronforrds dltal kibocsdtott neutronok difilben
mért A relaxdciés-hossza nagyobb a vdrhaté diffuzids-hosgzndl. Is-
meretes [6], hogy ebben az esetben a diffuzids-hossz nem hatdroz-
haté meg kozvetleniil a termikus neutronok eloszlésdbél. Helyezziink
el azonban a neutronforrdstél meghatdrozott tévolsdgra kelld vas-
tagsdgu kadmium-lemezbS8l késziilt (végtelen nagy kiterjedésiinek te-
kinthet6) sikot. A sik mogott mért neutronsiiriiséget, mint ismere-
tes, az n,(r)= n(r)- Kexp(-r/Lp )5sszefiiggés adje meg, aho% n, (8
a kadmium-sik nélkiili neutronsiiriiség. Tehdt az
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A mérdberendezés vdzlatos képe. A berendezés mellé irt
szédmok magyardzatdt 1ldsd a szovegben.
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kiilonbségb8l végtelen nagynak tekinthetl kbzeg esetében igen egy-
"szeriien hatdrozhatjuk meg a diffuzids-hossz értékét.

A mérések céljaira szolgdld berendezés vézlatos képét a 2.
sz.dbrdn ldthatjuk. A berendezés lényegében 800 liter iirtartal-
mu, kb. 940 mm &tmérdjii és 1000 mm magas hengeralaku dnozott vas-
tartdly (). A tartdlyt alul és feliil egy-egy tartéperem veszi ko-
riil, amelyeken 3 db, 120°-ban elhelyezett 90 mm &tmérdjii csd ha-
lad keresztiil. Ezek alsé meghosszabbitdsai képezik a tartdly 1l4-
bait és az alsd peremnél beheggesztett tdrcsdk zdrjdk le. A csl-
1ébakba épitettiik be a csétengelyre rigzitett keverdlapdtokat (7),
amelyeket a keverdmotorok (:) forgatnak. A cirkuldcid ellendramu
és a teljes anyagmennyiséget kb. 5 perc alatt cseréli ki. A cirku-
ldcid utja a tartdly alsé részéb8l az oda csatlakozd csétoldaton
(©) keresztiil a cs8ldbakon 4t vezet és a folyadék a felsd csator-
ndn @2 keresztiil omlik ujbél vissza a tartdlyba. Ezzel ellenté-
tesen dolgozik a termoszifon cirkuldcid. Egyiittesen hatdsos keve-
rést és nagy héfokstabilitdst eredményeznek.

Az elektromos fiitdtest “héromfdzisu Yy - A kapcsoldsu,
amelynek maximdlis teljesitménye kb. 25 kV. A lapos "Kanthal" hu-
zalbdél készitett, kerdmiagyongybe fiizott fiitéelemeket 3 db 1/3
krcikkbll 4116 vaslemez tartdba helyeztilkk el és a tartdly fene-
kén rogzitettiik.

A fiitétestet egy mdsodik, t8le kb. 5 cm tédvolsdgra 4116 hé-
szigeteld kﬁpeny veszi koriil, ugyanugy mint a tartdly faldt koriil-
6leld kiilsS kopeny (4).

A tartdlyon beliil U-alaku vezetdsinekben mozgathatd a kad-
mium vdlasztdlemez @§ , amely ellensullyal kiegyensulyozva a hii-
t8torony @) felsd terébe emelhetd. A kadmium lemez mbgott helyez-~
tik el a neutronforrdst befogadé aluminium 6tvozetbdl késziilt tar-
tokeretet @) , amely elmozdithatdé, de minden helyzetében rogzit-
hetd és élldsa egy skdldn leolvashatd.

Az aktivdlandé félia egy vékony, nagyszildrdsdgu aluminium
lemezb6l készitett tartészerkezet (5) kiviilrél hozzdférhets véja-
téban helyezhetl el. A tartdkeretet (:) egy oldalfogazésu, vasta-
gabb aluminium lemezbdl készitett szdnszerkezetre szereltiik, ame-
lyet fogaskerék segitségével lehet u neutronforrdshoz kzeliteni
vagy tdvoliteni. A tdvolsdgot egy milliméter beosztdsu mérdszer-—
kezeten olvashatjuk le. A tartdlyba helyezett vizsgdlanddé kozeg
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hémérsékletének 4llandésdgdt (+ 0,2 C°) kontakt hémérs () bizto-
gitja. A kontakt hémérének a tartdlybdl kidlld részeit, tovdbbd a
keverdmotorokat vizhiitéssel elldtott kbpennyel vettiik koriil, igy

lehet8séget biztositottunk, hogy a berendezést sziikség esetén ma-

gasabb (200-250 ¢°) hémérsékleten is iizemeltethessiik.

A szabdlyzd kontakthdmérdt az egyik bedramld nyilds elé he-
lyeztiik, minek folytdn a kapcsolds érzékenysége megnsvekedett, u-
gyanis a fiitétest feliiletérdl elszivott meleg folyadék a kontakt-
hémérdvel kozvetleniil érintkezett. Biztonsdgi szempontbdl egy mé-
8ik kontakthémérdt is alkalmaztunk, amely néhdny fokkal magasabb
hémérsékleten kapcsolt, mint a szabdlyzd hémérS. Az elsd meghibé-
sodédsa esetén a biztonsdgi kapcsold a berendezést drammentesiti
és egy jelzdberendezést szdlaltat meg.

A tartdlyt a torony €> tomitett és lecsavarozott pereme
zédrja le hermetikusan.

A berendezés tervezésénél figyelembe vettiik, hogy minden
sziikséges szabdlyozdst, mozgatdst, a neutronforrds és mérdfélia
behelyezést és kiemelést a lezdrt torony megbontdsa nélkiil végez-
hessiink el. ‘

Magasabb hémérsékleten vals iizemeltetés esetén a hiitS8torony
hidegebb nagy feliiletii bels8 falaira lecsapodd anyag a tartdlyba

ujra visszafolyhat,

4, Mérési eredmények

A végtelen kiterjedésiinek tekinthetd kbzegre jellemz8 migré-
cids hossz meghatdrozédsa az <(Q§I> birtokdban egyszerii feladat-
nak ldtszik. Azonban az 4ltalunk vizsgdlt kozeg méretei mellett

2
nem tekinthetjiik minden esetben érvényesnek az <rZ >= 6L

Osgzefiiggést.

A 3.8z.8brdn 14thatjuk az r?A(r) menetét 36.0, 92.0, 146.0
és 192.0 C%°-on., Difilben & Po-Be neutronforrds neutronjaira vonat-
koz$ lelassuldsi-hossz mér szobahdmérsékleten is elég nagy, amit
8z r2A(r) gorbe maximuménak helyzete is jelez. Ez a maximum a
hdéméreéklet nsvekedésével egyre jobban a nagyobb r értékek felé
t0lédik el. A gorbékbél kitiinik, hogy az <rji, > 4tlag kiszémi-
tdsdnak csakis 36 C°-on van némi értelme, hiszen magasabb hémér-
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Az T2A/r/ tévolsdgtél vald figgése kuldnbozs
/36,0 ¢° -, 92,0 ¢c® -(®), 146,0C° -(Q ¢és
192,0 ¢° -(@) / ndmérsékleten.

sékleten ‘a kozeg messzemenden nem tekinthetd végtelen kiterjedé-
gsiinek. Ennek kovetkeztében az ~:Fé,>> dtlag kifejezésében sze-
repld integrdlok extrapoldcidval meghatdrozott jédrulékai az in-
tegrdl értékének jelentds hédnyaddt adjék. A 36 c%-on végrehaj-
tott méréseknél az [r2A(r)dr  integrdl extrapolédcids jéruléka &z
integrél értékének°8,2 %-a, mig az ‘f;4A(r)dr integrdlé 65,6 %-
Az extrapoldcids jérulékok azonban minden bizonnyal kisebbek &
végtelen kiterjedésiinek tekinthetd kozegben, ugyanarra a térrész-
re vonatkozd, mérések alapjén meghatdrozhaté jarulékokndl. Ennek
az az oka, hogy a kifolyds miatt a hatdrfeliilethez kizel a neut-
ronsiiriiség lecstkken. Bgy adott méretii kdzeghdl természetesen an~
nél t6bb neutron jut ki, minél nagyobb a lelassuldsi-hossz érté-
ke. 36 C°-on a vizsgdlt rendszer végesméretiiségébdl szdrmazé hi-
ba - Blackmann, Lakey és Preston [ 3] becsléseit felhaszndlva -




S
1,5 %-nél nem nagyobb. 36 C°-on a kivetkezs értékeket kaphatjuk:™
2

2, Lﬁ =144+1,34 cm

A = 15,8£0,05 om, <r5;> =864+12 cm
Ezek az értékek nagyobbak, mint a Blackmann, Lakey és Preston [ 3]
dltal mért

2 2

A =7,420,3 om, <r%> =396+19 en®, If =6643,5 cm
értékek, mivel a Po-Be neutronforrds neutronjainak dtlagos ener-
gidja nagyobb a hasaddsi neutronforrdsok étlagos energidjéndl.

A magasabb hémérsékleteken mért r2A(r) gorbékbdl csupdn a
gorbék maximumei helyzetének hémérséklettdl vald fiiggését mutat-
juk be a 4.sz.8brén.

26 T

S0 100 150 200

HOMERSEKLET ——~ <
4 .ébra B

A legvaldésziniibb lelasguldsi hossz hémérséklettdl vald
fiiggése.

—

* A értékét a legkisebb négyzetek médszerével, hibgjdt pedig az
un.reciprok-matrix médszerrel hatdroztuk meg. Az [, viszony-
lag kis hibdjét az magyardzza, hogy értékét hat filiggetlen mé-
rés adataibd8l hatdroztuk meg.
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A diffuzids hossz meghatdrozédsa az nl(r/-n2/r/ =

= exp /-r/LD/ neutronsiiriiséggel ardnyos aktivitds hely-

t61 vald fiiggése alapjén, kiilonbsz6 /36,0 Co -@),

92,0 ¢® -(®), 146,0 c° -(3) és 192,0 C° -(@) / hémér-

sékleten.

A diffuzids hossz mérésére sokkal kedvezlbbek voltak a geo-
metriai viszonyok. A diffuzids-hossz viszonylag kis értéke mellet?
kizegiinket végtelen kiterjedésiinek tekinthetjiik. Az aldbbi tdblé-
zat mutatja a diffuzidés-hossz legkisebb négyzetek médszerével mes~
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hatdrozott értékét néhdny hémérsékleten, a reciprok-matrix mdd-
gszerrel szdmitott hiba megadédsdval:

T 36,0 92,0 146,0 192, 0

L, 4,214+0,006 4,541+0,002 4,934+0,005 5,245+0,004

mig az 5.sz.dbra az n,(r)- n,(r)=K.exp (-r /L, )neutronsiiriiségkii-

lonbséggel ardnyos aktivitds értékek hely-fiiggését mutatja. Kony-
nyen megmutathatd, hogy a termikus neutronok Dowtherm A-ban mért

diffuzids-hosszdnak hdémérséklettll vald fiiggésére az

Iy = Iy exp ( 4 1T)

2N

(13 = 4,002 om, # = 0,0014 grad™t)

empirikus osszefiiggés szerkeszthetl meg. A diffuzids-hossz hémér-
séklett8l vald fiiggésének elsbdleges oka a difil siiriiségének meg-
vdltozédsa. Azonban a siiriiség reciprokdnak hdémérsékletikoefficien-
8e valamivel kisebb, mint a diffuzids-hossz hémérsékleti egyiitt-
hatéja. Petrie, Storm és Zweifel [7] szémitdsokat végeztek a ter-
mikus neutronok difenilben mért diffuzids hosszdnak hémérsékleti
fliggésére. Szémitdsaik szerint a diffuzids-hossz hémérsékleti e-
gylitthatéja difenilben szintén nagyobb mint a megfeleld siiriiség
reciproka.® A 6.8z.4brén léthatjuk az dltalunk vizsgdlt difilben
a diffuzids-hossz hdémérsékleti fiiggését dbrdzold gorbét.

A 36 C%°-on mért migrédcids hosszbél levonhatjuk az ugyan-
csak 36 C%-on mért diffuzids-hossz értékét és akkor megkapjuk a
kadmium-levégds energiaszintjéhez tartozd lelassuldsi-hossz négy-
zetét. Azt taldljuk, hogy Lg =126,3 % 1,34 cm2. Ez az érték is-
mét nagyobb mint a Blackmann, Lakey és Preston dltal meghatdro-
20tt lelassuldsi-hosgz négyzete.

Megjegyezziik, hogy az aktivdlandd fdélia, valamint a kadmium-

Yok véges vastagsdgdbdl szdrmazd perturbdcidu megfeleld korrek-

Cidkkal figyelembe vettiik.

e ———

X
A difenilben mért diffuzids-hossz hémérséklettSl vald fiiggését
& fentiekhez hasonlé formuldval irhatjuk le, csupén Lp = 4,143
cm és 2 = 0,0021 grad-1l!
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6.4bra
Termikus neutronok Dowtherm A-ban mért diffuzids hosz-
szénak hémérséklettSl vald, fiiggése /Lp=4,002 exp/0,0014 T/
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NEUTRONSOKSZOROZAS STATISZTIKUS INGADOZASATE
Irta: P4l Léndrd

Neutronfizikai Osztdly

Osszefoglald

A neutronsokszorozds statisztikus ingadozdsai egyrészt a
hasaddsi folyamatban keletkez8 neutronok szdmdnak, mdsrészt a
lédncfolyamat hosszdnak statisztikus ingadozdsaival kapcsolatosak.
Igen dltaldnos feltevés mellett sikeriilt meghatdroznunk a neutro-
nok statisztikus viselkedését leird eloszlésfiiggvény generdtor-
fiiggvényét. ' :

Meghatédroztuk kiilonbczd reaktivitdsu sokszorozd rendszerek-
re a késO neutronok hatdsdnak figyelembevételével a szlérédsnégyzet
idéfiiggését.

Szubkritikus rendszerek neutronsokszorozdsdnak kisérleti
vizsgédlatédhoz kiszdmitottuk a rendszerben célszeriien elhelyezett
neutrondetektor dltal bizonyos idd alatt regisztrdlt neutronok
szédmédnak relativ szdrdsdt pulzdlt neutronforrds haszndlata eseté-
ben. A szémitdsokndl feltételeztiik, hogy egy-egy neutronimpulzus-
ban a neutronok szdma Poisson-eloszldst kovet és hogy a neutron-
impulzus szélesgége elhanyagolhatd a detektdldsi iddhoz képest.

A mérési adatokbdl ezen elméleti meggondoldsok alapjdn meg-
hatdrozhatjuk az egy hasadédsi aktusban keletkezd neutronok (promp?
és késl) szdménak szlrdsét. :

I.

A neutronsokszorozds statisztikus ingadozdsai egyrészt a
hasaddsi folyamatban keletkez8 neutronok szémdnak, mésrészt a
lédncfolyamat hosgzdnak fluktudcidjdval kapcsolatosak. Hoffmann[lj
szémitdsai szerint reaktorok neutronintenzitdsdnak fluktudcidjére
vonatkozd mérésekbll kdnnyen meghatdrozhatd az egy hasaddsi aktus-

¥ Az 1958.6évi genfi II.Nemzetkozi Atomenergia Konferencidn elfo-
gadott eldbadds.
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ban keletkezd neutronok szdménak szdrédsnégyzete. Ilyen mérések-
r6l szdmolnak be Feynmann, Hoffmann és Serber [2]. A kovetkezdk-
ben Hoffmann [1] médszerénél £ltalédnosabb eljdréssal szdrmaztatjuk
a neutronsokszorozéds gtatisztikus ingddozésait megadd osszefiiggé-~
seket és rdmutatunk azokra a korrekcidkra, amelyek a Hoffmann 41-
tal k6z6lt kisérleti eredmények helyes felhaszndldsdhoz sziiksége-
gek. ;

Mindenekeldtt bizonyos egyszeriisité feltevésekkel éliink,
hogy szémitédsaink konnyebben dttekinthetilk legyenek. Tételezziik
fel, hogy a sokszorozé kozeg végtelen kiterjedésiinek tekinthetd
és benne a kiilonboz8 atommagok térbeli eloszlédsa egyenletes. Te-

gyiik fel azt is, hogy & neutronok energidja keletkezésiik és ab-
szorpcibéjuk pillanatéban ugyanaz. Ez utdbbi feltevés azt jelenti,
hogy a lelassulds folyamatdtdl eltekintiink.

Jeltlje egy adott sokszorozd ktzegre vonatkozéan Tr-o/ &
neutronok dtlagos hasaddsi élettartamdt. Legyen ?b==a;’ a neutro-
nok 4tlagos abszorpcids, mig = a;’ az dtlagos teljes élettar-
tama. Nyilvéan o, = a, + ay - :

Jelvljiik H, (t) —yel annak valészinuségét hogy ¢ idépont-
ban a sokszorozdé kdzegben pontosan m neutron taldlhatdé, azon fel-
tevés mellett, hogy t=0 did8pontban egyetlen-egy neutron volt a
kozegben. Médsszdval

H,,,(z‘)=P{§(t)=m/§(0)=7} (1.1)

ahol Y (¢t) a neutronok szédme t iddpontban.

A t=0 id8pontban a sokszorozd kbzegbe injektdlt neutron ¢
idépontig vagy semmiféle reakcidét nem vdlt ki, vagy ha kivdlt,
akkor az elsd végbemensd reakcid vagy abszorpcid, vagy maghasadés.
‘(A sz6rés lehetdségét nem vesszilk figyelembe.) A H,, (¢) eloszlds-
Pliggvényt a folyamat ezen hérom lehetgéges és egymést kizdrd el-
indulédei médja alapjén épithetauk fel. Nevezetesen felirhatjuk,
hogy H,, (t)=H. (t)+ H, (t)+HL (t), ahol H.(t) annek & valészinii-
8ége, hogy a ¢=0 id8pontban a rendszerbe injektdlt neutron ¢ id6
alatt semmiféle reakcidt nem vdlt ki és [ idSpontban a rendszer-
ben taldlhaté neutronok szémas éppen m , azon feltevés mellett,
hogy a sokszorozé kbzegben t=0 idopontban csupén egyetlen (az
injekt41t) neutron volt taldlhatd. A H2(t) és H! (t) pedig ennak
a valdésziniiségel, hogy a (0,¢) 1d8kbzben bekbvetkezs elsd reakcis
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abszorpcid, illetve maghasadds és t idSpontban a rendszerben ta-
141haté neutronok szdma m , ismét azon feltevés mellett, hogy

t=0 iddépontban csak az injektdlt neutron tartdzkodott a rendszer-

-, t
ben. Kénnyen beldthatd, hogy ﬁﬂ:(t}=é"“ S m és H. (t+) =
o x - A

= o (1-e *')d,, sahol J,,, a Kronecker-téle szimbs-

Jum.

A H!(:) meghatdrozésa valamivel koriilményesebb. Tételezziik
fel, hogy & t-0 id6pontban a sokszorozd rendszerbe injektdlt
neutron a (0,t) iddszakaszban (t'<t) semmiféle reakcidt nem véalt
ki, majd a (7, /¢'+dt’)idSintervallumban hasaddst okoz, aminek e-
redményeképpen k., promt-neutron és / csoportban Ry Boy inyiy
hasaddsi termék keletkezik. (Természetesen kett8nél tobb hasaddsi
termék egy hasaddsndl a legritkébdb esetben keletkezik. A keletke-
zett hasaddsi termékeket ! csoportba sorolhatjuk aszerint, hogy
mekkora idékieséssel emittdlnak neutronokat.) Jelsljiik p(4,,4,,...%)
-lel annak valdsziniiségét, hogy egy hasaddsi aktusban 4, prompt-
neutron és [/ csoportban &,, R,,...,%2, hasaddsi termék keletkezik.
Az i -ik csoportba tartozé hasaddsi termékek ., bomldei &1landd-
val ¢ -tipusu késd-neutronokat emittdlnak.

A (A« 0r) id8kbzben keletkezd prompt-neutronok és a
késbbb kibocsdtott késS-neutronok a hdtramaradd Z-¢' id8 alatt
biztositjédk, hogy # idépontban éppen m neutron legyen a sokszoro-
zé rendszerben. Legyen K, (¢-t' k,) annak a valdsziniisége, hogy
a (t,t'+dt')  id6kdzben bekdvetkezs hasaddsngl keletkezett 4,
prompt-neutron 4ltal létrehozott neutronok széma ? idépontban pon-
tosan m, . K, (t-t, k;) pedig legyen annak a valdsziniisége,
hogy a (t,t'+dt’) idbészakaszban bekovetkezett hasaddsndl keletke-
zett k; { —tipusu hasadédsi termék dltal emittélt késS-neutronok
annyi tovdbbi neutront hoznak létre, hogy szémuk ¢ idS8pontban ép-—
pen m; . Igy felirhatjuk, hogy

l=0
°+..A+ml-m

(3 , ) ; :
H,:(Z‘)=af[9'%t/z 28 A s A ]fl(,,,,. (z‘—f,’k,-)}o’z' (12)
é borZyer %y 4

Az is konnyen beldthats, hogy

bo
Basls ctihod Jvyoo B M e-20) 0 il
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A K (tse k) meghatérozdsdhoz tegyiik fel, hogy a %, hasaddsi
termék kozil ¢-t’ id8 alatt csak 4;' emittdl neutront, mig 4, -4/
nem bomlik el. Ha L, (t-t/ k;) -vel jeloljiik annak a valdszinii-
ségét, hogy ¢-t' id6 alatt pontosan 4, hasaddsi termék bomlik el
(ami azzal ekvivalens, hogy b; /~-tipusu késbé-neutron keletkezik)
és hogy a bomlds eredményeként keletkezd késb-neutronok 4d1tal 1ét-
rehozott neutronok Széma ¢ idSpontban =; , akkor felirhatjuk,hogy

k; :
f(,,,z. (e f s > (:’ )é‘—‘xpz/-',/lz. (t-z")(/zi-/z;)} e (1:4)
ki=0 7 . s

Egyszerii meggondoldsokkal beldthatd, hogy

’ k/ o= b
k; £ -A;t" < 5
Ly (e iRy, e T |e H, (t2")ae". (1.5)
¢ n,-{-...-(-hkf = my AL o

s

Vezegsiik most be az
F(t, x)= 2: e ) (1.6)

generétorfuggvényt Rovid szdmolds uté.n megmutathats, hogy Frex)
az

—x, L+ X 2 -t <'“ot/ o ;
f(t X)=€ + ‘;‘a [1-€ )+ocf e ﬁzfsﬂ(t-t,x)}dt’._ (1.7)

egyenletnek tesz eleget, ahol

2 k, %
]F{gﬂ (22 x)} it k)9t 0)] - [get0] g
kolkfi
és
G t-t x)=flt-]x), (1-9)
t-t'

mig -a;(-t) R

@ (t-t/x)=e +2,—f@ flt=t=¢t, x)dt”. (1.70)
(Z.zl,a,... yl)

Megjegyzend8, hogy az (1.7) alatti egyenlet kordbban levezetett
(3) d1talédnos egyenletiinkb8l kozvetleniil is szédrmaztathatd. Az
(1.7)-b81 ¢ szerinti differencidlédssal a

of (t, o 3
egyenlet 411ithaté el8, Az utdébbi egyenletet gyakrabban haszndl-

Juk a momentumok szédrmaztatdsdra.
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Vezessiik még be a kovetkezl jelvléseket:

= E (Fo - Ry Ry ) p By, Ry Ry (”2}
éS Roreviy &Ry

M= Z (;202+...+k?+---+klz)p(ko,..., F ey 1) (7.73)
k,, ..., R

/A

7
v = Z B io =Z D | (1.13')

1=0 i=0
¥ nyilvén az egy hasaddsi aktusban keletkezd neutronok szdménak

dtlagdt, mig u a négyzetdtlagdt jelenti. A neutronok dtlagos szé-
mét ¢ idépontban az

a6 (1) [af(t X)

x=0 (1.74)
0sgzefiiggés alapjén szérmaztatott :
sasiy
ﬁ%ﬁﬂ.:-am (1‘)+orfz l),-lifé’ Cm, (t-t)at (1.15)
L.—_] o

egyenletb8l, az m,(0)=7 kezdbfeltétellel hatdrozhatjuk meg, ahol

X =0y +(1-0,)cf - (1.76)

A neutronok szdmdnak négyzetdtlagdt pedig az

my (t)= [‘”” X/ (n.17)
X =0
osszefiiggésbbl nyert
{ !
-A-t :
M--am (t)+ Z u,l ; my(t-t)at +
at (=
l {
+af/—L_Z—;(/ui_Vi)af(f)+2 ; V; Vua;(t) al-,(t%/ (1.78)
o= 4 3

egyenlet alapjén, az 7y (0)=1 kezdSfeltétel figyelembevételével
szdmithatjuk ki. Az (1. 18) -ban egyszeriiségi okokbdl a kve tkezb
jelvléseket vezettiik be:

a,(t)=mi(t), a; (t)= A; / m, (¢ -t')dt" . (118)

o I )
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Az (1.15)-b61 ktnnyen felirhatJuk my (t)

-1 ;
¢(Z)=[,z+ta—ocf; .:1+A,_/ (1.79)

Laplace-transzforméltj4t. Mivel m(¢) argumentuménak monoton
fiiggvénye, legalédbbis ¢ >1?, értékekre, ahol {, #0

lim 2 Prz)= fim m, (2) 5. Kinuyen megmutathaté az (1.19) a-
lapjén, hogy ‘
: a=(v-1)0 ‘ ' (1.20)

a sziikség‘es és elégséges feltétele annak, hogy im s M (1)
zérustdl kiilonboz8, véges érték legyen. Egyszeriien beldthatd,

hogy

ba x, > (V—l)otf e
l:m m, (t) —//-/+ "‘fz: /1 / e o.’a=(V-/}ocf (r.21)
;=

(=1
ha Oty e Ve 1 ) ooy

A tovébbiakban az (1l.15) egyenlet néhény egyszerii vdltoza-
tdval még foglalkozunk. :

Az (1.18) egyenlettel kapcsolatbah 41talénosségban egy meg-
jegyzést kivénunk tenni. Jelolguk r(t) -vel az egyenlet jobbolda-
lén 4116 af[z (ui-v)al(t)+ 2 Z:l_ 2 ipa (t)a,,(t)] kifejezést.
Konnyen beléthato, hogy m,(t) 8z m,(t) é8 r( t) fdggvények konvolu-
cidjébol konnyen képezheté’ azaz

mz(z‘).—.m, (t) +/m, (t-¢)r (t’)a’t’= m, (t)-f S G e 0 (1.22) v
A neutronok szédménak szdrdsnégyzetét egyszeriien a
0'2(1‘)=m, (t)[/-—m, (Z‘)_/-fm,(t)* r (L) (7.23)

Osszefiiggés alapjén szdmithatjuk.
Az eddigiek sordn azt az esetet vizsgdltuk meg, hogyan ala-

kul ki egy ldncfolyamat végtelen kiterjedésiinek tekinthetd sokszo-
roz4 kozegben, ha abba egyetlen-egy neutront injektdlunk. A k&-
vetkez8kben arra a kérdésre kivdnunk vdlaszt adni, hogyan hatédroz-
haté meg a neutronok dtlagos szédma és szdrédsnégyznte valamely sok-
Szorozd kdzegben, ha abba bizonyos valdsziniiségi torvény szerint
emitt416 neutronforrdet helyeziink. Legyen E;(t) annak valdszinii-
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gége, hogy a neutronforrds a (0,/) i1d8kozben éppen £ neutront emit-
tdl, A legtobb neutronforrds esetében teljesiil az a kikttés, hogy
sl

.[']Z (t)=e T (1.24)

ahol
s(z‘)=/.so (et (1.25)

S, (¢) & neutronforrds dtlagos aktivitdea ¢ iddépontban. ( s, (¢)dz a
(¢, t+ dt) idbkdzben emittdlt neutronok dtlagos szédmdt adja meg.)
Hatdrozzuk meg most annak a valdsziniiségét, hogy ¢ idépontban a
sokszorozd kozegben éppen m neutron legyen, azon feltevés mellett,
hogy a neutronforrds ¢ =0 idbpontban keriilt a sokszorozd kidzegbe.
Jeldljék a O0< t, s l<...<t,<st idépontok az egyes neutronok ki-
bocsdtédsdnak iddpontjét. Ha L(7-#;) —vel jeloljiik azon neutronok
szdmdt, amelyeket a #; id8pontban kibocsdtott neutron a ¢ >¢ idd-
pontig létrehozott, akkor feladatunk egyszeriien a

2 .
g, (t)= 'Z B(t=t;) (1.26)
i=7".

fliggetlen valdsziniiségi védltozdk Ssszegével kapcsolatos
}2[§;(AI=N3]=]?: (t) eloszldsfiiggvény meghatérozédsdra vezethetd

visgza, mivel az &dltalunk keresett eloszldsfiiggvény az
o

B -] ./?,: (¢) (1.27)

k=0
osszefliggés alapjédn szdrmaztathatd.

Konnyii beldtni, hogy annak a valdsziniisége, hogy a (4,¢)
idéintervallumoban kibocsdtott neutron éppen a (¢ ¢+ dt’) id8koz-
ben jelenjen meg sb(t()avzﬂs(f) . Igy annak a valdsziniisége,
hogy a (0, ¢) intervallumban kibocsdtott neutron dltal létrehozot?
neutronok szdma ¢ id6pontban éppen m , nem mas, mint

A (t)-m/[{ [il<t) Se (L)t (1.28)
Ezekutdn vildgos, hogy
-5(t) S(¢
R_(t)-e Zé 1LY i ZTA (7.29)

2=
/77,+-~-+/77k =/m

Vezesgiik be az

m

Flexln 2 gl R ) (130)
m=0
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generdtorfiiggvényt. Az (1. 29)-b61 azt kapjuk, hogy

F(z‘ x) exp{ 5(t)+jf(z‘ -¢, x)s (z")dt} (1.31)

ahol f(z‘ X) nem més, mint (1 6) s
Az Fth) fliggvénybdl az

Mt [‘W“"X)/X i /5 (2) m,(t-2) a¢’ (7.32)

o

Osgzefiiggés alapjédn kbonnyen klszémithatjuk a neutronok szdménak
dtlagdt ¢ idSpontban. Hasonldan jdrhatunk el a neutronok szémédnak

négyzetdtlaga meghatérozésénél is. Ugyanis
¢

F(t.x) z
1M, (¢)= [ ( e = (t)+/50(t’/m2(t—t')dt’. (7.33)
o
A szdrédsnégyzetre pedig egyszeriien a
t
Dz(t)=/m2(t—t’)50(t’) ot/ ‘ (1.34)

osszefiiggés adddik. Az M, (), M, (t) és D%t) mennyiségek az
m,(t) és m,(t) birtokdban kdnnyen kiszdmithatdk.

II.

Foglalkozzunk most azzal a kérdéssel, hogyan hatérozhatjuk
meg a hasadds folyamédn keletkez8 neutronok szémédnak szdrdsnégyze-
tét neutronforrdssal elldtott sokszorozd kozegbe helyezett neut-
rondetektor 4ltal bizonyos id8 alatt regisztrdlt neutronok szdmé-
nak ingadozgsébdl. Mindenekeldtt tételezziik fel, hogy olyan neut-
rondetektor rendszerrel dolgozunk, amelyre vonatkozdan a sokszoro-
28 kbzeg bédrmely pontjdbbl elinduld neutron regisztrildsdnak vald-
sziniisége ugyanakkora. Ez a feltevés megegyezik Hoffmann [1], [2]
szdmitdsaiban alkalmazott feltevéssel. Legyen £dt annak a valé-
Sziniisége, hogy a ({,t+dt) intervallumban valamely kiszemelt
neutron regisztréldédik. Jeloljiik V@(VO,t) -vel annak a valdszinii- =
8égét, hogy a (t,,t,*t) id8kvzben a detektorrendszer éppen n
neutront regisztrdl azon feltevés mellett, hogy a neutronforrdst
t, idével a regisztrdléds elkezdése elltt helyeztiik el a sokszoro-
z6 kozegben. Ha ismét feltételezziik, hogy a neutronforrds az (1.24)
eloszlds szerint emittdl, akkor konnyli megmutatni, hogy a
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nx

Gt n]= b W.(t,, t)e ; (2.7)

A
=0

generdtorfiiggvényt a

=

2
Gilt; t, x) eX,bZL 5(t0+t)+]g('fo-t;, £ X )8 (8 ) 0t %
2 _

¢

cfate-tx) s, (e ) o f ol
g 4
Osszefiiggés szolgdltatja, ahol
. (==}
@il ok 3 W (tine (2.3)
n=
mig wo :
gebm) = Ly S e e s, e.s)

A (2.3) és (2.4) alatti generdtorfiiggvények megalkotdsdndl fel-
haszndly %, (¢,,¢) és u,(¢) eloszldsfiiggvények jelentését a ko-
vetkezGképpen adhatjuk meg: «,(¢,,¢) annak a valdsziniisége, hogy
a (% ,¢,+t) id8kdzben a detektorrendszer éppen » neutront re-
gisztrdl, azon feltevés mellett, hogy & regisztrdlds elkezdése
eld8tt ¢, id8vel a sokszorozd rendszerben mindossze egyetlen neut-
ron volt; %, (#) viszont annak a valdsziniisége, hogy ¢ 1idd alatt
detektorrendszeriink éppen » neutront regisztrdl, azon feltevés
mellett, hogy a regisztrdlds elkezdésekor a sokszorozd kozegben
minddssze egy neutron volt taldlhaté. Nyilvén w, (¢,=0¢)=w, (¢).

Az (1.7) egyenlet megalkotdsédndl koztlt gondolatmenet fel-
haszndldsdval megmutathatd, hogy

84(ty, t. X) e
gaz‘o X) :aa"‘é'f'af ﬁ/z/j({o,f,)(j—ao/é9(3‘0/2(,/\/)’ (2'5-)
gt X -

gar ) =aa+£ex+af I/;ﬂ(l‘,/\'z/-aorog[tlx)’ (25)

ahol T(¥) a p(&,,...,k;) eloszlésfiiggvény generdtorfiiggvénye. A

J-—- A B %] vektor komponenseit meghatédrozé ©sszefiiggések

ugyanazok, mint az (1.9) és (1.10) alatt, esak az f(¢x) fiiggvény

helyébe a megfeleld g(Z,, %, x) , illetve ¢(¢,x) filiggvényt kell

irnunk. Az r,=17+ 5/ao korrekcids tényez8 a detektorrendszer ab-

szorpcidjét veszi figyelembe. Természetesen g(t,=0t,X)=g (¢t x)
A(2.5) alatti kifejezésbll a
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g (e, ¢
[—%X—Q/O - (5 F) (27)

Usszefliggés alapjén kbnnyen szérmaztathatjuk a (Z,,%+ ¢) 1d8kdz~
ben regisztrdlt neutronok étlagos szédmdt megadd egyenletet azon
feltétel mellett, hogy a regisztrédlds elkezdése eldtt ¢, iddvel
a sokszorozd ktzegben mindossze egy neutron volt taldlhaté. A
neutronok széménak négyzetétlagé pedig a

2
gL L k)] /
[ZEEEA] ) 28]

Osszetfiiggés alapjén szérmaztathaté egyenletbél hatdrozhatjuk meg.
(Ismét rdmutatunk arra a koriilményre, hogy (£, =0¢)=n,(¢) é8
7, (t,=0,t)=n,(t) ahol n,(t) é8 n, (t) & g(t,x) generétor-
fiiggvénybﬁl szédrmaztathaté momentumok.)

A (2.2) alatti kifejezésb6l hasonldan mint az (1.31)-bél

szérmaztathatd az
/5

N 6= fs (t A0, (to,to;t)dt +j$ (LAthn, 1t~ Loc: (2.9)

és az

. Z, ¢
N, (to,t)=N,2/z;, t]+/5° L&) m) [ttt +f50[t,+t')n2 (t-t)dt ()
momentum. N, [¢,,t) “a (&, ¢t,+ t) 1d6kozben regisztrdlt neutro-
nok szémérnak 4tlagdt, mig N, (%,,t) pedig négyzetdtlagdt adja meg,
figyelembevéve, hogy & regisztrdlds elkezdése eldétt 7, iddvel
(1.24) szerint emittdlé neutronforrds keriilt a sokszorozd rend-
szerbe., A t%ljesség kedvéért irguk még fel a

.DC[to,t)= S{t)n et tdt > Spltrt ot~ Jat (2.17)

szo’résnégyzetet is. Szédrmaztassuk mindenekelétt a (2.7) alapjén
az n,(t,,t) -t meghatdrozd egyenletet. Rovid szémitds utdn azt

taldljuk, hogy ' ¢ ,
%t_)_ram,( )+ oy ;vzf-llton, (Lt ot (2.12)
A (2.12) egyenlet n,(0t)=17,(t) kezdofeltételét a
—;——d”d;t) =¢&- arn(t}+af ; )j n[zf—t)dt (2.13)

egyenlet hatdrozza meg. Az r korrekc:Los faktor most 7+ &/ .
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A (2.12) alatti egyenlet pontosan olyan alaku, mint az (1. 15) a-

latti. Igy
n,(to,t)=m, Lo (2.74)

ahol m, (t) az (1.15) alatti egyenlet megolddsdbél ugy adédik,
hogy o helyébe mindeniitt a7 -t és ¢ helyébe o -4t irunk, mig
n,(t) a (2.13)-nak 7,(0)= 0 kezdéfeltétel melletti megoldédsa.

A mésodik momentumra a / ) 51
, -‘i”ZTit:‘at—)=— o riry (t,, L)+ afZ; z;,.z,.fe : onZ/t‘,—t;,t)dto'+/i{to,t) L (2.48)
egyenlet adddik, ahol ;

h(t,,t)= o n: (t)[Z((u, p)a T )+2 ¥y q (t)a,,l J (2.16)

A (2.16)-ban szerepld a; (t,) mennylségek az (1.18°) alatti a;(r)
mennyiségbll egyszeriien ugy szérmaztathatdk, hogy rm,(¢z) helyébe
mindeniitt m,” (t,) -4t irunk. A (2.15) egyenlet 71,(0,%)=1,(t)
kezdéfeltételét a )

l

ik &
____dﬂét(“ -E- ocrnz(t)+ocfZV.2] ny (t-t)at'+h(e)  (2.17)

=1 0
egyenletb6l hatérozhatjuk meg, figyelembevéve, hogy /7,(0)=0 . A
(2 17)-ben szerepld A(t) a kovetkezoképpen fejezhetd ki:

ht)- af[Z/ﬂ, B )6 (¢)+2 Z: 2, b; () by, (t)/, (2.18)
zaéz

—.lt
ahol D,(¢t)=n,(t) é8 b; (t)= A, n,(t-t)dt’ (i=12,...,2), Rovid szé-

molds utédn beldthatd, hogy o

(¢, t)= ml*([o)[nz /z‘]— /772 [t)./+ 072/2‘}/77;[1‘0], (2.19)
ahol :
mz*/t°}=m,*/z‘oj+m,*[z‘o/* r*[to)
és 4 e
my (¢)= 1, (t)+ m, [Ea 2B i) A (2.20)

A ¥ gzimbélum itt is a konvolucid-alkotdst jelzi. Az r*(t,) ugyan-
ugy szérmaztathaté az r(t) -bél, mint m/(¢) az m, (t) -bél.
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A (2.14) és (2.19) Usszefiiggések alapjén konnyen kiszémit-
hatjuk a minket érdekld N, (t,.t),N(t,) és D2 (t,,t) mennyisé-
geket. Kiilontsen fontos szdmunkra a J%Z(Q,t)/JW(%;,t} hényados,
ugyenis Hoffmann, Serber és Feynmann mérései éppen ennek a hénya-
dosnak a meghatérozédsdt teszik lehetdvé. Rovid szdmolds utén azt

taldljuk, hogy _szz s
a o'

N (G L)

lo
2/t)/m,{t Jxr [t )at, +777,[t}* h{l‘)/m,[l" )dt +//77, [Z"j*b/t)dt

1/t)fM, £t dE, +/n,/r)dz
Ez a kifejezés 41talénosabb a Hoffmann [1] dltal levezetettnél.

Lehetdvé teszi a késd neutronok hatdsdnak pontos figyelembevéte-
1ét, amire a Hoffmann 4dltal k6zdlt ad hoc eljdrds nem ad mdédot.

- (2.27)

ITI.

Az ellz8kben elmondottakat illusztrédljuk néhdny példdval.

a/

Eldszor foglalkozzunk a legegyszeriibb esettel; tekintsiink
el a késS neutronok hatdsdtél.
- 1. Az (1.15) és (1.18) alatti egyenletekbll az (1.14)-re
és (1.23)-ra igen egysrerii kifejezések adédnak. Irjuk fel a szé-
rédsnégyzet é8 a neutronok dtlagos szédménak hényadosdt. Azt taldl-

juk’.hogy d /t} / Mo= V// ""t/ (3.7)
m,(tj

Egyszeriien beldthaté, hogy az (1.16) alatt definidlt paramétert
& prompt-neutronokra vonatkozd £, reaktivitdssal, illetve ugyan-
¢sak a prompt-neutronokra vonatkozdé X, sokszorozdsi tényezlvel

8z o= /—TX" = ‘(;" beszefiiggés kapcsolja Ossze, ahol 7 = g}’ =
- z a prompt-neutronok effektiv dtlagos élettartama.

A neutronok széménak szérésnégyzete kritikus esetben (a=0) ,
mint ez a sokszorozdssal jérd folyematok elméletébll ismeretes a



¢ (317)

torvény szerint az iddvel linedrisan né.

2. Ha a sokszorozd kozegbe neutronforrést helyeziink, amely
az (l.24) szerint emittdl, akkor a neutronok szdmdnak dtlagdt és
szdrésdt ¢ idépontban az (1.32) és (1;34) Usgzefiiggések alapjédn
szédmithatjuk, Célszerii a szdrdsnégyzet és a neutronok dtlagos szé-
ménak hédnyadosdt kiszdmitani, mivel ez a mennyiség fiiggetlen a

neutronforrés intenzitdsdtdl. Ha s (¢)=ct

D? (t) 55 ot
LB %
Kritikus rendszerben o =0:
i) T
= & 2
Mot

» azt taldljuk, hogy

/‘lo‘Vo -atl
T /7—@ / (3.2)
Mo™ Ly : /
& ¢ (3.2')

3. A (2.21) alatti GsszefiiggésbSl a késd neutronok hatdsd-
nak figyelembevétele nélkiil megkapjuk a Hoffmann 4ltal bevezetett

osszefiiggést, ha feltessziik, hogy S (¢)=¢ct és8 {,—— = , Te-
hédt ebben az esetben ;
DF(co, t &L Eaa
e i e ) = -+ 2 2 LS 5 A0 /’ (33}
N, (,t) (arz}) art

ahol a teljes azonossdg kedvéért a detektorrendszer hatdsfokdt,
ugyanugy mint Hoffmann, az iddegység alatt bekdvetkez8 hasaddsok
dtlagos szémival fejezuiik ki, azaz az &=€,0% irdsmédot hasz-
ndltuk.

b/

Vegyiik most figyelembe a késS neutronokat. A szdmitdsok egy~

- gzeriisitése érdekében csupdn egyetlen (4tlagolt) kés8 csoport ha-
tdedval torsdjlink. Jelsljilkk i -vel a 5/, hényadost. Az étlagolt

késS csoport bomlési éllandéjéul a

Z . Z’
A = " :/Bﬁ‘ [ 3 2 ﬁ i / ﬂt z [3'4}
=1
mennyiséget vdlasztjuk. Jeldlje végil v, - Z vy =Brv a késé

neutronok dtlagos szdmdt. Szdmitsuk ki most az &8/ alattl 1., &5
és 3. esetre érvényes megfeleld mennyiségeket.
1. Az (1.15)-b81 ebben az esetben a jdélismert

-1 w’ -w,t A - Wy -wzt 3'5)
i Wy Wy o J (
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tsszefiiggést szdrmaztathatjuk, ahol

ww=—;- a+ A -T—]/{a-rl)z —4./14,0], (J.6)

és
w=0,-(v-1)a, =a-1,d . (37)

Felirhatjuk még, hogy w=§o/z és o = ﬁ;_f_ , ahol @ a reak-

tivitds és /= QV"B)= ZZV/:; a neutronok effektiv dtlagos élet-

tartama az adott rendszerben.
Az (1.23)-bél az (1.15) alatti egyenlet megoldédsdt, vala-
mint a8z r(t) -re szérmaztatott kifejezést felhaszndlva, a neutro-

nok szédmdnak szdérédsnégyzetére a kiovetkezl kifejezést kapjuk:

2 ~w, t -w,t S, 40, §E -2w,l S0,
d(t)=d,e '+d2€ 2+d39(’ 2)+ 0149 "+d59 ! s (3.8)
ahol
R‘L(), ry ’2 f ) l"wz / 7
= = + = - 7+ z +
0,1 W2_wl /,+ w, . wz sz“ Wf § 0/2 wz—w7 2 w,— w2
r A= A= w A 7
o AR 3=2( /N 22)_,_/ - S /”z :
Wy % (wy - wy) WyW, w,; Wy

(39)

D ; 2 '

A -w, A-2wy /./l—wg A = 2wy
g A Sih ar sl
i /wz’ w,/ L Ry St ey Wz (2wym ) At

2
| A
k. Wy Beg). B AL =
,;— af U.)z‘b()f/ / w,2 _.(7_0 2 u.), -(27 —(22)

2
= Gy A o~ LECE ! ) +
sy (w2—w)2/w1 w2 2,74 175, Wy L B

Wo 2'.22 ZA +.Q
r.i:a wy ‘(10- —(:J?ﬂ7 2

A (3.10) alatti kifejezésekben az fL,=u-v+2 U Iy

D, =u,-v,+ B Yy 68 M= M=tk jelvléseket vezettiik be.
Irjuk fel a szdérésnégyzetet az w=0 kritikus dllapotra is. RO-
vid szédmolds utén azt kapjuk, hogy
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g - Blr)t -2(A+BN)t
a’kz (t) = 0 a’k’ e m+/3/1)+d;e (2F ’ (3.11)
ahol
o0l 2f My g dier @proosorg 0, 3
_(2 _Qr'f‘%Z.Qz} 4-(2. i
5 = ot b 3,
d /+A[17 3] ZA/ 1T 2 A T + (112)
f f 3
+2ALF- AN B4 By ltfE
2 40 +—Q2 A3 —__.-__.‘O‘-*'Q’ 3
A/"z_ﬁ (/ 227 /
o 4 .Q,,
+2 A _A'Z;r

A (3.12)-ben szerepld A4 = j;;ﬁ£3—7—~

Az 1.sz. (a és b) dbrédn ldthatjuk kiilsnbdz8 reaktivitédsok
esetében a szdérdsnégyzet 1d8t8l vald fiiggését, a prompt-kritikus
esetre vonatkozd gorbétdl eltekintve a neutronok dtlagos élettar-
tamdtdl fiiggben (7 = 10 sec a/ dbra és /= 107 sec b/ ébra)
néhdny milliszekundumnyi, illetve néhdny szédzadszekundumnyi id§
utén a kezdetben erdsen nivekedd szdérésnégyzet hirtelen cékkend
tendencidt mutat, majd bizonyos idén 4t a késd neutronok hatdsd-
nak megjelenéséig dllandé marad s végiil aszerint, hogy >0 vagy

© < 0 nbvekedni, illetve csokkenni kezd. A ©=0 és /= 1077
sec esetben a szdrdsnégyzet csaknem linedrisan né az id&vel, ha
mér ¢ >70° sec. Ha /= 1074 gec, a linedris novekedés csak
t >70% sec id8értékeknél valik jelentéssé. Prompt-kritikus eset-
ben a szérédsnégyzet rendkiviil gyorsan bekdvetkezd monoton niveke-
dést mutat.

A 2.8z.4brdn a relativ szdrdsnégyzet idSueli viselkedése
ldthatd kiilonbozd reaktivitédsok és dtlagos neutron élettartamok
mellett. .

2. Konnyedén meghatdrozhatjuk az (1.32) és (1.34) tsszefiig-
gések alapjédn a neutronforrdssal elldtott sokszorozd kizegekre
vonatkozd relativ-szdérdsnégyzet id6t8l vald fiiggését a késd neut-
ronok szerepének figyelembevételével is. Tekintettel azonban arra:
hosy a (3.2)-hoz képest ujszeri eredményt nem vérhatunk, a szdmi-
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Neutronok szdménak szirésnégyzete kiilinboz6 reaktivitdsok (az (1) gdrbéhez -0,005, a (2{ gor—

béhez zérus, a (3) gérbéhez 0,005 és a (4) gorbéhez 0,0l reaktivitds érték tartozik) mellett

a sokszorozdsi folyamat elinditédsdtél szédmitott idé fﬁgévényébens A neutronok dtlagos effektiv
élettartama az a/ 4brén 10-4 sec, mig a b/ &brédn 10-° sec.

ol 2 T
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Neutronok széménak relativ szdrdsnégyzete a sokszorozdsi folyamat

elinduldsdtdl szdmitott idé fiiggvényében. A gbroékhez tartozd fi-

zikai dllanddk az l. dbrdn ldthatd gorbék dllanddival egyeznek
meg.
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tdst egyszeriisége ellenére sem ldttuk célszeriinek elvégezni.

3. Neutronforrdssal elldtott, szubkritikus sokszorozd ki-
zegbe helyezett neutron-detektor dltal ¢ id8 alatt regisztrdlt -
neutronok szdménak relativ szdérdsnégyzetét a kés8 neutronok ha-
tdednak figyelembevételével a (2.21) alapjén szémithatjuk. Hoff-
mann [1] a kés8 neutronok hatésdnak figyelembevétele nélkiil és
azzal a feltevéssel, hogy a neutronforrdsnak a rendszerbe torté-
né behelyezése a regisztrdlds elkezdése eldtt végtelen tdvolinak
tekinthetd idSpontban tértént, kiszémitotta a relativ szdrdsnégy-
zet 1d6t81l vald fiiggését. Eredménye a (3.3) alatti kifejezéegel
pontosan megegyezik. A mérési adatokbdl meghatérozatt relativ szd-
résnégyzet idSbeli fiiggése [ 2] nagy vondsokban egyezést mutatott
a (3.3) alatti &sszefiiggés alapjén szdmolt idSbeli fiiggéssel. Meg-
jegyzend8 azonban, hogy 50-150 msec kozott a mérési adatok erdsen
eltérnek az elméleti gorbétSl. A (3.3) alatti relativ szdérdsnégy-
zet ¢ —=o0o0 ~hez tartozé értéke tartalmazza az egy hasaddsi ak-
tusban keletkezd prompt-neutronok széménak/uo négyzetdtlagdt, A
kisérleti adatokbSl Hoffmann, Feynman és Serber [2] meghatdroztdk
W, értékét és j6 egyezést kaptak Leachman, Diven [4] dltal u, -ra
direkt modszerrel kapott értéknél.

A kés86 neutronok hatédsdnak figyelembevételéhez a P=phot Md
négyzetdtlag értéket kellene ismerni. uy~ 0,7 fiktiv értékkel
s8zémolva meghatdroztuk a relativ szdrédsnégyzet i1idSt6l vald fiiggé-
86t a késd neutronok hatdsdnak figyelembevételével. (Ismét feltet-
tik, hogy a neutronforrdst a regisztrdlds elkezdése eldtt végtelen
tdvolinak tekinthetd idSpontban helyeztilk el a sokszorozd rendszer-
ben.) A 3.sz.4brén 1l4thaté a médositott™ relativ szérdsnégyzet i-
46461 vals fuigése a @= -0,0084 é8 = 5,36.107, valamint

¢ = 1,33.107" paraméterekkel jellemzett rendszerre vonatkozdan.
A gzaggatott A gérbe arra az esetre vonatkozik, amikor a késé
neutronok hatdsdt nem vessziik figyelembe, mig a szaggatott B gor-
be a késS neutronok hatdsdnak figyelembevételével szdmitott idd-
fliggést szemlélteti.

k

*® A médositds azt jelenti, hogy mind az A mind a B 4brén a

(2. 21; alatti relativ szorésnégyzetbol csak a Poisson-eloszlés
ielat v szérdsnégyzetétSl (ami éppen egy) vald eltérést tiintet-
ik fel.,
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Neutronforrdssal elldtott szubkritikus sokszorozd kdzeg-
be helyezett neutrondetektor dltal regisztrdlt neutronok
szdménak mdédositott relativ szdrédsnégyzete, a regisztrd-
lds idd fiiggvényében. A kihuzott gbrbék impulzus iizemben,
mig a szaggatott gbrbék staciondrius lizemben miikédd ne-
utronforrédssal elldtott sokszorozd kdzegre vonatkoznak.
A B gorbéket a kés8 neutronok hatdsdnak figyelembevételé-
vel, mig az A gorbéket csak a prompt neutronok figyelem-
bevételével szdmitottuk. A szdmitdsokndl a szubkritikus
sokszorozé kozeg reaktivitdsdt -0,0084-nek, a neutronok

dtlagos effektiv &lettartamit 5,36.10° sec-nak, az &tla-
gos hasaddsi élettartamot 1,33.10_4 gsec-nak, a detektor
hatdsfokdt 3,51.107% sec-nak vdlasztottuk.

A szaggatott B gorbe elsd szakasza pontosan megegyezik a
szaggatott A gorbével. A szaggatott B gdrbe elsd lapos szakaszd-
hoz tartozé ordindta érték nagy pontossdggal megegyezik a szaggé~
tott A gorbe ¢ -— @ -hez tartozd (de gyakorlatilag mér kisebb
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U értékekre is kellS pontossdggal kiadddd) ordindta értékével.

Figyelemremélté az a koriilmény. hogy a szaggatott B gbrbe ¢t — oo -
hez tartozd ordindta értékébll a M= ot b, Ellandét meghatéroz-
hatjuk. A szaggatctt B gdrbét meghatdrozd kisérleti adatokbdl te-

hét egyszerre két jellemzd adatot (az elsé és a mdsodik lapos sza-

kaszhoz tartozd ordindta értéket) nyerhetiink és igy legaldbb is
elvben, mdédunk van a/JOéslyd kiilon-kiilon torténd meghatérozdsédra.
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Ugyanaz mint a 3.szdmu, csak a sokszorozd kozeg reakti-

vitdsa -0,00095, a neutron &atlagos effektiv élettartama

5,40.10—4 sec, dtlagos hasaddsi élettartama pedig
1,35.10°% seo.

A 4.8z,.4brén a -0,00096 reaktivitdsu s 7 = 5,42.10_4 vala-
mint 7% =1,35.10"% paraméterekkel jellemzett sokszorozé rendszer-
re vonatkozd médositott relativ szdrdsnégyzet id6t81 vald fiiggé-
8ét ldthatjuk. A Hoffmann, Feynman és Serber [ 2] d1tal vizsgdlt



- ke =

sokszorozd rendszer paraméter értékei alig kiilonbbznek az eldbbi
értékektSl. Figyelemreméltdé, hogy a kritikus dllapothoz kidzelebb
1év8 sokszorozd rendszerekben a késbS-neutronok hatdsédnak figye-
lembevételével szdmitott médositott relativ ézérésnégyzet az elséd
lapos szakasza el8tt kis lokdlis maximummal rendelkezik. A kony-
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A 4.8brén 14thaté A és B szaggatott vonalu gorbék elsd
' gszakasza.

nyebb 5sszehasonlithatdsdg kedvéért az 5.8z.dbrdn feltiintettiik &
késS-neutronok figyelembevételével, illetve figyelembevétele nél-
kiil szémitott gorbék elss szakasz&t. Ha Hoffmenn, Feynman és Serbe”
nagy statisztikus hibdval rendelkez8 mérési adatait (2] az 5.82.
dbra gorbéivel Gsszehasonlitjuk, ldthatjuk; hogy a késd neutronok
hatdsdt figyelembevevd B girbe menete nagyobb hasonlésdgot mutat

a kisérleti adatokbdl szerkeszthetd gorbével, mint a késd neutro~
nok hatdsdt ignordldé A gérbe.
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A 4.8z.4bra szaggatott vonalu A és B gorbéinek vsszehason-
litdsa viszont arrdl gy8z meg benniinket, hogy a kritikushoz kbze-
1i dllapotban 1év{ rendszerekre (mint amilyen a Hoffmann, Feynman
és Serber 41tal tanulményozott rendszer is volt) meglehetdsen
pontatlan az a kijelentés, hogy 300 msec koriil a mddositott re-
lativ szlrésnégyzet felveszi a prompt neutronokra vonatkozd médo-
gitott relativ szlbrésnégyzet aszimptotikus értékét. Kis reaktivi-
tdsok mellett azonban ennek a kijelentésnek van jogosultsdga, mint
ahogy ez a 3.8z.dbrdn ldthatd szaggatott vonalu A és B gorbék
Ossgzehasonlitdsédbdl is kideriil.

°/,

A neutronsokszorozéds fluktudcidjdt impulzus iizemben miik5dd
neutronforrds felhaszndldsdval kiilonosen egyszeriien vizsgdlhat-
juk. Injektdljunk a vizsgédlandé sokszorozd kizegbe neutront és
hatérozzuk meg az injektdlds idBpontjétSl szémitott 7 id8 alatt
regisztrdlt neutronok szédménak eloszlédsfiiggvényét. Tegylik fel
mindenekeldtt, hogy az injektdlds iddtartama elhanyagolhatd a
regisztrélds idtartamdhoz képest. A neutron-impulzusok ismét-
18dési frekvencidjdt vélaeszuk olyan kicsinek, hogy mindig elte-
kinthessiink az el8z8 neutron-impulzus hatdsdtdl.

Legyen F annak a valdsziniisége, hogy az injektdlt neutron
csomagban pontosan k neutron van. Jeloljik LV (t)—vel annak a va-
1észiniiségét,; hogy a ¢t idé alatt regisztrélt neutronok szédma ép-
pen 7 , azon feltevés mellett, hogy t =0 id6pontban 4 neutron ke-
riilt a sokszorozd kiozegbe. Mivel mindegyik injektdlt neutron a
tobbitbl fiiggetleniil indit el bizonyos valdsziniiséggel léncreak-
cidét, felirhatjuk, hogy

u, “(t) - Z 77— % (), (3../3}

-4ng =N fwy
ahol % Hja kordbban mér deflnlélt eloszlésfuggvényt jelenti. A
minket érdekls eloszlésfiiggvényt a

0

Eirjeid . 8 fu;f(t) , (3.14)

k=0

g

n
Osszefilggés hatdrozza meg. Vezessiik be a / (t,x)= Ziglé(w)e
nNn=
generdtorfiiggvényt. Azt kapjuk, hogy
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f"(flx)=7[9(fjx)], (3.15)
ahol
Vixy = 2 @x"
: k=0 )

mig g(¢,x) a w (¢t) eloszlésfiiggvény generdtorfiiggvénye. Jelsl-
jik a }i eloszlédsfiiggvény elsd és mésodik momen tumé+t S, -gyel,
illetve S, -vel. A neutroncsomag injektdldsdtSl szdmitott ¢ idé
alatt regisztrdlt neutronok dtlagos szdmét az :

M (t) =5, (2)  (31s)

mig relativ szdrédsnégyzetét a

Do (2) 5, =52 Eoehas ()= th) .. (316)
el; (t) S, 17 (2) ‘
kifejezés adja meg. Ha S,- S7=5, azaz ha E qPoisson-eloszla’st 3
mutat, akkor az: s, (¢)=n, (t)+m)(t)x h(t) osszefiiggés
figyelembevételével a =
D2 () e m) (t)x h(t)
s L. n, (t) : (377)

kifejezéshez jutunk.
1. A kés8 neutronok hatdsdtél tekintsunk el. Rovid szémoléas
arra vezet, hogy

DE () &L= 1) -“" 2art )/
=7+ 1+ € 1— s 378
ohy (t) (Car)2l'” g fs Go

Lathatd, hogy ._égéifg o B
M (@) (Coicr )

2. Ha a késd neutronok hatdsdt is figyelembe akarjuk venni,
akkor a (3.16) alatti kifejezésbll bonyolult Osszefiiggés szdrmaz-
tathaté. A szubkritikus sokszorozdé rendszerre vonatkozdéan ugyen-
olyan paraméter értékekkel szémolva mint az eldébb, & 3. és8 4.82.
~ édbrdn l4thatd kihuzott gorbékhez jutunk. A kihuzott A gorbe a
(3.16) alatti médositott relativ szdrdsnégyzet 1d8t81l vald fiiggé-
sét mutatja, mig & kihuzott B gdrbe a késd neutronok figyelembe-
vételével szémitott Osszefiiggés idbbeli képét szemlélteti. A ki-
huzott és szaggatott gorbék Usszehasonlitédsdbdl ldthatjuk, hogy
pulzdlt neutronforrdsgal tortént mérésnél kedvezdbbek a viszo-
nyok. mivel a lapos gorbeszakaszok élesebb fordulattal jelentkeznek'
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Befejezésiil két megjegyzést kivdnunk tenni. Az egyik meg-
jegyzésiink az, hogy a (2.1) és a (3.15) alatti generdtorfiigg-
vényekb8l a magasebbrendii momentumok (harmadik, negyedik stb.)
is szdrmaztathaték. Igy a kisérleti adatokbdl képzett magasabb-
rendii momentumokbdl meghatdrozhatjuk az egy hasaddsi aktusban
keletkez8 neutronok széménak magasabbrendii momentumait is. A mé-
gik megjegyzésiink a kisérleti adatok statisztikus hibdjénak becs-
lésével kapcsolatos. Mivel az egy hasaddsi aktusban keletkez§
neutronok szdménak valdsziniiségi eloszlédsfiiggvényét ismeretlennek
tekint jik, a matematikei statisztika nyelvén szdlva ugynevezett
nem-paraméteres problémdval dllunk szemben. A mérési adatokbdl
szémolt momentumoknak a valddi momentumoktél vald eltérésére,
pontosabban az adott eltérés valdsziniiségére mégis tehetiink bi-
zonyos kijelentéseket, Ezekkel a kérdésekkel a kisérleti eredmé-
nyek ismertetésénél részletesebben foglalkozunk.

Y
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NAGYENERGIAJU RESZECSKEKKEL BESUGARZOTT SZILARD TESTEK
RACSSERULESEINEK STATISZTIKUS ELMELETE

Irta: P4l Léndrd és Németh GézaX

Neutronfizikai Osztdly

Osszefoglaléds

. Exakt valdsziniiségszdmitdsi mddszerekkel meghatdroztuk
nagyenergidju részecskékkel besugdrzott szildrd testben keletkezl
rdcssériilések szdmédnak eloszlédsfiiggvényét. Az eloszlésfiiggvény
generdtorfiiggvényébll leszdrmaztattuk a rdcssériilések szdmdnak 4t-
lagdt és gzdrédsédt meghatdrozd egyenleteket. Ezeket az egyenlete-
ket megoldottuk azon feltevés mellett, hogy a primer bombdzd ré-
szecskék neutronok és hogy a kiszakitott atomok, valamint a récs-
pontokban rezgl atomok kozdtti ilitkozéseket idedlis szildrdsdgu
golydk kozott lejdtszdds iitkozéseknek tekinthetjiik. Azt taldltuk,
hogy a rédcshibdk szémdnak szdérdsa hasaddsi neutronokkal torténd
besugdrzds esetén nagyobb, mint a Poisson-eloszlds szdrédsa. Ha a
besugdrzédsnak aldvetett minta vastagsdga a neutronok dtlagos sza-
bad uthosszdhoz képest kicsiny, akkor a relativ szdrédsra a

_-QLQ_NI//Z,/MW i Delryyot - 0[ Eq
Ny (t) Qs b S (t) ) Sitt) Ef

osszefiiggés adddik, ahol (¢ a besugdrzds hatdsdnak aldvetett a-
nyag makroszkdpikus gzdrdsi hatdskeresztmetszete, 4 az anyagmin-
ta vastagsdga, S,(¢) a ¢t ideig tarté besugdrzds alatt a minta egy-
ségnyi feliiletén dthaladt neutronok 4tlagos széma, mig 27 a sz6-
réds négyzete, £y a kiszakitési energia eV-okban és £,=0,5.70%¢V
N, (t) pedig a minta egységnyi feliiletén 4t, ¢ ideig tartd besu-
gdrzés hatdsdra kiszakitott atomok dtlagos szémdt jelenti.

1. Bevezetés

Nagyenergidju részecskékkel /pl. gyors neutronokkal/ besu-
gérzott szildrd testben a kristdlyrédce egyes atomjai kiszakadnak
egyensulyi helyzetiikb8l és hosszabb vagy rovidebb ut megtétele

* Az 1958.6vi genfi II.Nemzetkdzi Atomenergie Konferencidn elfo-
zadott eldadéds.
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utdn - amelynek sorén esetleg ujabb atomokat szakitanak ki - a
kristdlyrdcs valamelyik "nem térvényes™ helyén mint beékelt ato-
mok helyezkednek el. A kristdlyrdcsban ilyen mdédon lyukak és be-
ékelt atomok keletkeznek. A kiszakitott_atbmok mozgésuk sorén
részben ionizdcid, részben rugalmﬁtlan (rdcsrezgések gerjesztése),
részben pedig rugalmas litkbzések révén veszitik el energidjukat.
A kristdlyrécsnek ilyen médon &tadott energia nagyobbik része
forditddik rédcsrezgések gerjesztésére és csak kisebbik része ato-
mok kiszakitdsdra.

A besugdrzds hatdsdra 184116 rdcesériilés kvantitativ jel-
lemzésére kivédnatos volna kelld gondossdggal kiszédmitani a kisza-
kitott atomok szdmdnak dtlagdt és lehetlség szerint a szdrdsdt is.
Bér a sériilt rdcshelyek dtlagos szdménak kisérleti meghatdrozd-
sdra megbizhatdé mdédszerek nem &llnak rendelkezésre, mégis bizton-
sdggal dllithatjuk, hogy az eddigi elméleti becslések és kisérle-
ti eredmények kozott jelentds eltérés van. Az elméleti meggondo-
ldsokb6l a kiszakitott atomok szémédnak Adtlagdra “t-hatszorosa adé-
dik annak az értéknek, ami a kisérleti adatok alapjédn valdszinii-
nek létszik. Feltehetd, hogy ennck az eltérésnek valddi okédt a
kiszakitds elemi folyamatai kozott kell keresniink, mégis sziiksé-
gesnek ldtszik dltaldnos elméleti mdédszer kidolgozédsa az Ossze-
‘tett folyamat valdsziniiségszdmitédsi tdrgyaldsédra.

Az eddig ismeretes szdmitdsi mdédszerek [1], [2],[_3] nem
adnak lehet8séget a besugdrzds hatdsdra elS41lld rdcssériilések va-
16sziniiségszdmitdsi tdrgyaldsdra. A kovetkezetes (legaldbbis egy
adott modellre vonatkozban) szémitdsi médszerre mdrceak azért is
Sziikség van, hogy megbecsiilhesgiik az azonos koriilmények kozott
besugdrzott vizegdlati mintdkban a kiszakitott atomok szdménak
sz0rdsdt és igy elvédlaszthassuk a folyamat valdsziniiségi jellegé. -
b6l addddé ingadozdsokat a tényleges fizikal véltozdsoktdl.

Az 4ltalunk kidolgozott mddszer [4] segitségével a kiszaki-
tott atomok szédmédnak eloszldsfiiggvényét hatdrozhatjuk meg, illet-
ve az eloszldsfiiggvény generdtorfiiggvényébll az eloszldst jellem-
28 félinvaridnsokat (4tlagérték, szdérds stb.) szdmithatjuk ki.
Médszeriink figyelembeveszi a kiszakitds elemi aktusdnak valészi-
Niiségi jellegdt is és igy az a torekvés, ami A.E.Fein [ 5] szémi-
tdsaiban e jelleg figyelembevételére irdnyul, az dltalunk ko-
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vetett meggondoldsokban kivetkezetesen érvényesiil.

A tovédbbiakban felépitjiik a rdcssériilések kovetkezetes va-
16sziniiségszdmitdsi elméletét és rédmutatunk a kordbbi médszerek-
hez vald kapcsolatéra.,

2. Az alapegyenletek levezetése

Jelﬁljﬁk Ve -lal egy £, energidju bombdzd részecske dltal
kozvetve, vagy kozvetleniil kiszakitott atomok ténylegee szdmét.
Hatdrozzuk meg annak a valdsziniiségét, hogy‘b@o=fv  azaz hatdroz-
zuk meg a -

Tllrn) s BUE (2)

eloszldsfiiggvényt. A R (E£,) eloszlésfiiggvény meghatdrozédsdhoz in-
duljunk ki a kovetkezd feltevésekbdl. Tekintsiik a besugdrzds haté-
sénak aldvetett anyagot a tér egyik felében végtelen kiterjedésii-
nek. A tér iires felét és a besugdrzanddé anyagot hatérolja az (X,y)
végtelen sik (ldsd az l.dbrdn). A tdrgyalds egyszeriisitése érde-
kében tegyiik fel, hogy a bombédzd részecskék dltal kiszakitott a-
tomok koziil egyesek, vagy maguk a bombdzé részecskék, nem,juthat-
nak ki a besugdrzandd anyagbdl az iires térbe. Természetesen véges
méretii testekre is érvényesek meggondoldsaink, mivel a kiszaki-
tott atomok kicsiny kozepes szabad uthossza miatt meglehetdsen kis
térfogatra koncentrdldédik az dltaluk kivdltott hatds. A rdcshi-
bdk térbeli eloszldsdra természetesen nem vonhatunk le kovetkez-—
tetéseket. A P (£,) eloszlésfiiggvény csupén arra ad felvilégosi-
tédst, mekkora valdsziniiséggel hoz létre egy £, energidju bombézd
részecske n kiszakitott atomot a besugdrzds hatdsdnak aldvetett
minta egész térfogatdban.

Szémitdsaink sordn nem vessziik figyelembe a kiszakitott ato-
mok diffuzid utjdn torténd beépiilését szabad récshelyekre (rekom-
bindcid), ‘csupdn a kiszakitd atomnak az 4ltala kiszakitott atom
helyére torténé esetleges befogdsdt vesszilk szdmitdsba. Igy vér-
hat$, hogy a kiszakitott atomok 4tlagos széménak &1ltalunk megha-
tdrozott értéke nagyobb lesz a valddindl. Egyszeriiség kedvéért té-
telezziik fel azt is, hogy a besugédrzandd anyag csupdn egyfajta 8-
tomot tartalmaz.
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Jelsljiik Wy (E, E) dE -vel annak a valdsziniiségét, hogy a
bombédzd részecske £, energidja egyetlen iitkdzés révén az (£, E+dE)
intervallumba esd értékre cstkken. Egyelére semmiféle kikotést nem

BESUGARZAS ~ BESUGARZANGD ANYAG
1.4bra

tesziink arra vonatkozdan, hogy ez az energiacsidkkenés milyen mé-
don kdvetkezik be. A bombdzé részecske dltal eltaldlt atom £-£
energidt nyer az iitkozés sordn. Ez az energia forditdédhat pl. io-
nizdcidra, récsrezgések gerjesztésére, de kedvezd esetben eldidéz-
heti a kérdéses atomnak a kristédlyrdcsbdl vald kiszakaddsdt is.
Jeldljik K ( E;E) ~vel annak a valdsziniiségét, hogy a kiszakadds
tényleg bekovetkezik, ha egy atom a bombdzd részecskétSl £,-£
energidt nyer. Legyen tovébbd ¢ (£,-F, £') dE' annak a valdszinii-
sége, hogy a kiszakitott atom kinetikus energidja az (£', £/+dE’)
intervallumba esik, azon feltevés mellett, hogy a kiszakitds e-
18tt £, £ energidt nyert iitkozd partnerétbl. Az £’ energidju ki-
Szakitott atom természetesen tovédbbi atomokat szakithat ki. Le~-
gyen (., azon kiszakitott atomok gzédma, emelyeket a bombdzd ré-
Szecske 4ltal kozvetleniil kiszakitott atom mozgdsa sordn utddai-
val egylitt létrehoz. Jelsljlik p (£)-vel annak a valdsziniiségét,
hogy So£’=m , 8&zaz legyen

Pl =m) =, (£) =

Kénnyen beldthatd, hogy a F (£o.) eloszlésfiiggvény az eld-
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z8kben bevezetett valdsziniiségek segitségével a kivetkezSképpen
éplthet6 fel:

P (£;)= fzzf (EENI<KE S E)]P(E)d£+
(2.3)

3
+ pr (E,E) K(EC-E){,”Z_ R, () fq(E,— EE)n (E”)o’E’jo’E

A P (F) eloszlésfuggvény pedig az aldbbi integrédlegyenlet megol-
ddsaként adddik:*

p(E)= jws (E,E')[wk/f—f')];; (E)dE' +
. ) ” E-E' ‘ (2.4)
¥ J&ﬁ (E—E’)K(E-E’){n;[} B, (E) _fC](E-E,'E")p(f”)df”}df',

ahol 5 (£ £')dE’ annak a valésziniisége, hogy egy kiszakitott atom
energidja egy médsik atommal elszenvedett iitkozés sorén az
(E', E+dE') intervallumba esd értékre csokken, azon feltevés
mellett, hogy az iitk6zés el8tt energidja £ volt. Mivel nem kivé-
nunk foglalkozni a kiszakitott atomok térbeli eloszlédsédval, nem
vesszilk figyelembe a kiszakitds anizotrdpidjdt.
A (2.3) és a (2.4) alatti egyenleteket a

G(E, X)= Ze o g(Ex)= 2: e p (E) (58]

generétorfuggvények bevezetésével a kivetkezlképpen irhatjuk fel:
EsE

G ]w( E)G(Ex){f K(E-E)+ K(Er E)fq(f EE)g(Ex)dE}dﬁ (2.6)
és Ei'

g(Ex)= fw (E,E)g(E! x){i K(E=E')+ K(E- E)fq(f-f E”) g (e[ x)PESOE", " fad)

A kiszakitott atomok szdmét cebkkenti az a lehetdség, hogy
a kiszakitédst végz8 atomok bizonyos valdsziniiséggel befogddhatnak
az dltaluk kiszakitott atomok helyére. Ezért a (2.4) illetve (2.7)
alatti egyenletek nem tekinthetlk egészen pontos egyenleteknek.

* /o) (E)=0,, | y ha £ kisebb anndl a legkisebb hatédrenergiéndl,

amelynél csak nagyobb energiamennyiség dtaddsakor kivetkezhet
be kiszakadéds.
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Jélﬁljﬁk l(£') -vel annak a valdsziniiségét, hogy a kiszakitdst
végzd atom, amelynek energidja a kiszakitéds utédn £’ , a szabaddd
vélt rédcshelyen befogdédik. Legyen p’(£) eannak a valdsziniisége,
hogy egy E energidju atom mozgdsa sorén a befogds lehetdSségének
figyelembevételével m kiszakitdst hoz 1létre. Egyszeriien beldthatd,
hogy a go(f)x)=ffremxef(£) generdtorfiiggvény a

m=p

£
g (E,x):fws (E,E‘)[r-K(E-f’)]go(E,‘x) dE’ +
E-E'

& 0
*jZ(/;(E,E’)K(E-E')/[r—I (€)]9, (£/x)+ l(‘E’// (g (£-£:E4)g, (£ x)dE e
0

Qo

(2.7)

egyenletnek tesz eleget. A (2.7°)-b0l aw, , A , g éa / fiiggvé-
nyek ismeretében a gf{ﬁ) eloszlédsfiiggvény Osszes fontos jellem-
z6je kiszdmithatd. Tovdbbiakban azonban szdmitdsainkat a (2.6)

és (2.7) alatti egyenletekre alapozzuk, mivel az /(£) fiiggvényre
csak erdsen kvalitatiVv jellegii kijelentéseket tehetiink.

Tegyiik fel, hogy a besugdrzéds hatdsdnak aldvetett minta
minden feliilet-darabjdt azonos intenzitdésu és energia-spektrumu
sugérzds éri. Jelvljiikk R(¢, E,,...,&)dE, ... dE,  -vel annak a va-
18sziniiségét, hogy ¢ ideig tartdé besugdrzds alatt a szildrd anyag
egységnyi feliiletén k az (£, E,+E,), ..., (£, Lx* dE,) intervallu-
mokba esd bombdzd részecske hatol d&t. Ha most L, (t) -vel jelol-
juk annak a valdsziniiségét, hogy egységnyi feliileten 4t ¢ ideig
tartd besugdrzéde hatédsédra » kiszakitott atom keletkezzék, akkor
felirhatjuk, hogy |

f.../p(z,f,,...,fk) L BAE - B ()8, .dE. (28)
o

/7,+..,+nk=/7

Blitr= Z

K=0 o

Az dltaldnossdg kiilénosebb megsértése nélkiil feltehetjiik,

hogy k
Rt EovicvsnBe JoReit o e Bl Bh (2.8)

=17
- kK 2 n
Vezesgiik be a H/t,x)kéoe’ ka{t) és az  F(t, x):Zg XL”(z‘)
generédtorfiiggvényeket. Segitségiikkel az i
a
F(f,x}=H{t,/n Iy (£,)6 (Eq,x)IE, | . (29

Osszefiiggéshez jutunk, amibdl konnyen szérmaztathatjuk a minket
érdekld Gsszes mennyiséget.



e
3. A kiszakitott atomok 4tlagos széménak és szdrédsénak

meghatdrozdsa

a/ A (2.9)-bl8l a kiszakitott atomok dtlagos szémdt a

[am* X) & Mt o

Vezessiik be a kovetkezl jelvléseket
IH(t x) 4 G (£oX) PV R G
[ =51(t), e R (3:1)

Az.i(t)nwnnyiseg megadja a ¢ ideig tartd besugdrzds alatt a szi-
ldrd test egységnyi feliiletén dthaladt bombdzd részecskék dtlagos
szdmédt, mig M, (£,) egy £, energidju bombdzd részecske dltal 1ét-
rehozott rdcshibdk szdémdnak dtlagdt jeloli. Végiil is az egységnyi
feliileten 4t torténd, t ideig tartd besugdrzds alatt kiszakitott
atomok szidmdt az 5 '
N,(t)= S, (t)jh LEa )M (E) OF, @.2)

kifejezés segitségével hatédrozhatjuk meg, ahol M,(£.) az
Esf
M (L )= pr (EoE)f M (E)+ K (Ey- E)fg(f fEE o, (E’}O‘E/Zf/f (3.3)
egyenletbll szémlthato. A (3.3) alattl egyenletben szerepld i, (£)
fiiggvényt a (2.7) generdtorfiiggvénybdl az m, (£)= / 28Lex &
szabdly szerint szdrmaztathatjuk. Meghatdrozdsdra az aldbbi egyen-

let szolgél: # EF
m; (E)= /ws L, E)?/mf(E’N K(E—E)fq (E-EE")m, (E")dE" }dE . (34)

b/ A (2.9) egyenletbdl minden nehézség nélkiil meghatdrozhat-
juk a kiszakitott atomok széménak szdrdsdt, amit az elqoszlésfiigg-
vény ismerete nélkiil kdzvetleniil koriilményes volna kiszémitani.
Jelsljiik D’(¢) -vel az egységnyi feliileten 4t torténd, ¢ ideig tar-
té besugérzés alatt kiszakitott atomok szédménak szdirdsnégyzetét.
.D%t)nyilvén a kovetkezd Gsszefiiggés alapjén adhatd meg:

& by BT X)
D(¢) [ ;X/:( B/ (35)

Vezessiik be a kovetkezs jelvléseket:

2 2
M, (E.) [ G(E, X) e [ a)/:/zftx) . (8]

Ax* X=0 X=0
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tovdbbéd

D} - [t (e )de,f [ hiEm EYae ¥ o
és :

2 2
Dis s {0 =5 ) ‘ (3.7
A (3.5)-b6l azt kapjuk, hogy
w 2
Dz(t)= 5 (t)Dj +D,2//b/’£o)/‘7, (f,)dfoj. (38)

A (3.8) meghatdrozdsdhoz ki kell szédmiteni az /M, (£,), M,(£,) mo-
mentumokat és ismerni kell a #A(f£,), 5,(t), 5 (¢t) fiiggvényeket.

Kénnyen beldthatd, hogy M, (£,) az
Lk

Y3 ;
M, (5,,}=ij (fo,f)//vz (E)+ K(EzE) f‘l (E-EE)m, (£’)d£7d£+
0 £ \ o £i£
z (3.9)
+2 [ (B E)K(E,~E)M(E) | gUEFEE)m (£)dE'dE

o
egyenletnek tesz eleget. m,(£) -re a (2.7)-b8l a kivetkezd e-
gyenlet adddik:

& E-E
my (f)=j2<75 Wil f')[{mz (£)+ K (E-E') jq(f_fllfﬂ) m, (E") df”}o’f'-f
o 0 :
= E-£' (_,’/0)

5o /ws (E:E')K (E-E') m,(f’.)fg/f-f,’f")m, (E") dE"JE",
o o

A tulajdonképpeni feladat a (3.3) és a (3.4), valamint a (3.9)
és a (3.10) alatti egyenletek megoldésa. Ehhez mindenekelStt is-
merniink kell & u , #, és ¢ siiriiségfiiggvényeket, valamint a K ki-
szakitdsi valésziniiséget. Ezeknek a fiiggvényeknek a meghatdrozd-
sa a kveantumelmélet feladata. Sajnos a folyamat bonyolultsdga mi-
att ezen a téren szémottevs eredmény nincsen. Amint 1ldtni fogjuk,
bizonyos egyszerii esetekben meghatdrozhatjuk ezeket a fliggvénye-

ket és a szdmitédsokat elvégezhetjiik.
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4. A neutronokkal besugdrzott szildrd testekben kelet-
kezd rédcshibdk szdmédnak dtlaga és szdrésa

Ha a primer bombdzd részecskék neutronok, akkor (legalédbbis
nem tul nagy energidk mellett)

b Sy o he - B E Ak,
Uy (£, E) = (4.1)
0 ) ba & fa >E b
M, + M, (42)

A (4.2) alatti kifejezésben M, a nyugvdénak tekintett atom és M,
pedig a bombdzd neutron tomege. A neutronok dltal kiszakitott a-
tomok ujabb atomokat szakithatnak ki,

Ismeretes, hogy ionizdlt atomok ktzotti ilitkvzéseket bizo-
nyos energiaérték alatt az atomok elektronhéjdnak d&rnyékold hatd-
sa miatt idedlis szildrdsdgu golydk iitkozéseként kezelhetjiik. A
tovédbbiakban feltessziik, hogy a primer bombdzd részecskék dltal
kiszakitott atomok kozotti ilitkozéseket ilyen tipusu iitkozéseknek
tekinthetjiik. Az azonos atomok ilitkozésekor lejdtszddd energiadt-
addsra ekkor a ktvetkezld Gsszefiiggés érvényes:

W, (£, E')=E' (E=2E'=0) (4.3)

Az egyszeriiség kedvéért tételezziik fel, hogy az iitktzések mindig
kiszakitdsra vezetnek, ha az iitkozés eldtt mozdulatlannak tekint-
heté atomnak dtadott energia feliilmulja az £, kiszakitdsi hatér-
energidt. Ebben az esetben kdnnyen beldthatd, hogy

1 NG B by
K(E) = 4
{ 0, ha E:% Ed (4)

és
g (EE)=d(E-E-Ey). (4.5)

a/ Szédmitsuk ki most az

N,(8)=8,(2) [ h(EIM, (E,)dE, 45)
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édtlagértéket a felsorolt feltételek figyelembevételével. Mindenek-
elétt irjuk fel az M,(£,) fiiggvényt meghatdrozd egyenletet. A

(4.1), (4.3), (4.4) és a (4.5) alapjén a (3.3) és (3.4) alatti
egyenletek kisebb dtalakitds utdn a kovetkezl alakba irhatdk:

(fem ) E - Fy
- P, E cﬂE+
(71-x) £, (£, ) a!ﬁ%( ) N/”7(E)d5 (47)
Mf(Eo)=0/ ha OS'EDf 7£;do(
és tfd
Em, (E) = jm (E)dE'+ fm,(f)dE
0 (4.6)

m,(E)=1, ho O=E= Ed

\

A (4.8) pontosan megegyezik a Seitz és Harrison [1], valamint
Snyder és Neufeld [2] 4ltal levezetett egyenlettel. A (4.7) vi-
szont eltér Snyder és Neufeld cikkében szerepld (6.2) alatti e-
gyenlett8l. Ha azonban feltessziik, hogy & bombdzd neutron a be-
sugdrzds hatdsdnak aldvetett anyagban csak egyetlen iitktzést szen-
ved, akkor a (4.7) alatti egyenlet egyszeriibbé vélik. Az igy mé-
dositott egyenlet mér pontosan megegyezik Snyder és Neufeld idé-
zett egyenletével. E feltevés alapjdn azonban modositani kell a
(4.6) alatti egyenletet, mivel a mintdn &thaladd neutronok nagy
valdésziniiséggel csak egyetlen egyszer iitkoznek. (A minta végtelen
vastagsdgunak tekinthetd a kiszakitott atomok &dilagos szabad ut-
hosszdhoz képest, de igen vékony a bombdzd neutronok dtlagos sza-
bad uthosszdhoz viszonyitva.) Jeloljik As(£,)-lal az £, energid-
ju neutronok makroszkdpikus szdrdsi hatdskeresztmetszetét a besu-
gdrzds hatdsdnak kitett, & vastagsdgu anyagban. A (4.6) helyett a
kovetkezl kifejezés irandd:

JNo(the .5, (i)Jh La, ey sy (48')
ahol M(E ) az Leie
Qe (E5) b “
M, (&, )= stuc)—fa— ji’n,(ﬁ)o’ﬁ (4.8")
o

egyenlet megolddsa.
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b/ A szdrdsnégyzetre bevezetett. (3.8) alatti kifejezés kii-
lontsen egyszerii alaku, ha feltételezziik, hogy S,(#)-5%(¢)=S, (¢)
Ekkor

D1t) = S,(t) [ 5(£,) M, (£.)dE,, gy
o

illetve a relativ szérésnégyzit

%4y : afh(t‘,) My (Eo )dE (4.19)
N, (t)

Jh(E) My (Es) OF,

A tulajdonképpeni feladat M, (£,) meghatdrozdsa. Irjuk 4t a (3.9)
és a (3.10) egyenleteket a (4,1), (4.3), (4.4) és a (4.5) Ossze-
fiiggések figyelembevéitelével. Rovid szdmitds utdn azt kapjuk, hogy

(1-0)Ey£q (1-a) £,y :
TRETS T /MZ (E) JE +/m2 (£)dE +2 /m,(E}M,//:'-Ed “£)d, Gy
aky
o
My, (Es)=0 . h £q
2 .0) ' a 0= Eos' I-a
és
F-Eg E-E4
E s EE) e /mz (E OB jmz(E)df +2 /m,/f“fd E/m,(E’}d/;' (472)

s lE)=1," ha R E= L,

Ha ismét feltessziik, hogy a b vastagsdgu anyagban a bombdzd neut-
ronok mindSssze egyetlen iitkdzést szenvednek, akkor a (4. 11) az
(£ )b (1-a) Ey-Ey

(1-x)E, ofm'? (€) dE) (4.72)
egyenlettel helyettesithetS. A szdrdsnégyzetet pedig a (4.9) he-
lyett a

M, (E,)=

2
s
D(t)=S,(¢) Jh(fo)/vz (£,) dE, (4.43)

formula segitségével szémithatjuk. (Altaldnossdgban a (3.8)-bél
a megfeleld kifejezést ugy kapjuk meg, hogy M, (£,) -t és /Mp(£,)-b
M, (E,) =lal és M, (£,) -lal helyettesitjiik.)

c/ A (4.6) és (4.10) alatti kifejezések hasznositdsdhoz ki
kell szédmitanunk a ¢ (£,x) generdtorfiiggvény elsS, illetve mdsodik
momentumét. Célszeriinek ldtszik ezért megvizsgdlni a (4.1), (4.3
(4.4) és (4.5) feltételek figyelembevételével szdrmaztathatd



PG Lir
£ £y
Eg(c x)= /9/5 x) dE’ - /g(f X)[ <@l pragt E’)]df’ (+.14)
egyenletet és megkeresni megolddsdt. Legyen
oo

~ZE
U(Z/X)=f‘9 GLEX)UE "
0 15

Rovid szdmolds utén azt taldljuk, hogy

-7
Ulz,x)= Z"z/7~(/—e"‘) e {"‘E")} s (4.18)

ahol £, (z£4)= e o
ZEd

EbbSl minden nehézség nélkiil megkaphatjuk a £ (£) elosz-
lésfi,wlggvénytx is, azonban szdmunkra fontosabb az m,(£) és m; (&)
momentumok meghatdrozdsa. Vezessiik be a kovetkezd jeloléseket:

5 , ¢ sk
,u,(z)=fe _ZEm,(Ej g& £5. e (z)=/€ my (E)dE (4.76")
A (4.16) alatti kifejezésbdl a
P LA UCZ,x) p-1 (Z /_@__(_/_(i_x_)_
Mrd sl ton s M2 (Z) = s
tsszefiiggések alapjdn felirhatjuk, hogy ‘
7
Uy (z) =5 EXP {E,(z/:'a/)} (417)
és
Ma2)= gz /uf (z) = M1(Z). (4.78)

A (4.17) és (4.18) felhaszndlésédval elddllithatjuk (&) és mz(£)
aszimptotikus kifejezését £ >> £J értékekre. Egyszerii meggondo-
ldsokkal az

m, (E)= e (— #1 5 (4.19)
és
-2C [f? -C & -C e ;
PlEIN e e e 46-1) £ v 58 1)r o (4.20)

*Ha F > E;, akkor arénylag egyszerii eljdrédssal a 2 (£)~

L1 of) gt /e, (s [,__éc_ ;. seszefiiggéshez

jutunk, ahol C = 0,577 és [ __(y) a Laguerre polinom.

m-7
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asszimptotikus kifejezéseket kapjuk._fA (4.19) és (4.20) formulé-
ban szerepl$ C dllandé az un. Euler-féle dlland$ (C = 0,577). A
d2(5)=m2[E)-m,2(£) szdrédsnégyzetre azt taldljuk, hogy

dE)~ (28 -i)e C/E% #1)+ ... i

Leibfried [6] nem pontosan erre az eredményre jutott, mi-~
vel nem veszi ktvetkezetesen figyelembe egyenletei tsszedllitdsd—~
nél az £y kiszakitdsi hatérenergia szerepét. Leibfried formuldja
és a (4.20%) kozotti kiilonbség a fétagban idé jelentkezik, bér ér-
téke nem jelentés. Leibfriednél a fétag 0,15 m,(£) , mig a (4.20°)
szerint 0,123 m,(&).

Az m,(E) 8 my(£) birtokéban a (4.7) é8 (4.11) felhaszndlésé-
val kiszdmithatjuk az M,(£.)és M, (E,) momentumokat.

A (4.7) alatti egyenletbSl £,/f,- e &g M (£ye)=FlU.)
helyettesitéssel a Viz)= jé’ F(Ua) du, laplace-transzformdlt-
ra a

Prage it p2iikis) T

osszefliggés szdrmaztathatd, ahol
(7-0()‘7'”

e (4.22)
és
) (z) /”Tz‘f"jf T el (4.23)

Ahhoz, hogy F(u,) nagy u, értékekhez tartozd alakjét meghatdroz-
hassuk, ismerniink kell a V(z) fiiggvény mindazon polusait, amelyek
valés része nem negativ. A Vz) egyik tényez8je, a l,(z) , a neutro-
nok lassitédsdnak elméletébSl jS1 ismert. A / (z)nem negativ valds
részii p6lusait Németh Géza hatdrozta meg. A 'V (z) -re és a V,(z)=
re vonatkozd ismereteink birtokdban a

-c
bfge £ 5s 2 o ta) 423)

el8411itdsdhoz jutunk, ahol J,(z)a Rez>-/ tartomdnyban holo-
morf fliggvény. A (4.23’)-b61 M,(£,) -ra a kbtvetkezd asszimpto-
tikus formuldt kapjuk:

Sy .‘u /"eqc £
Mylbn ) oer ad TS @ £ L (4.2
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A (4.11)-b81 a (4.7)-re alkalmazott eljdrds megismétlésé-
vel M,(7,)-ra a k5Vetkez6 asszimptotikus formuldt szdrmaztathat-

juk: =
gk \/E://) +fa(e™ _“) ] —L" ey

A szdérdsnégyzet fdtagja pedig

E,
Ed
alakban irhatd fel. Ldthatjuk, hogy a primer bombdzd neutron iit-
kzéseinek szdmitdsbavétele a rdcshibdk szdmédnak relativ szdrds-
négyzetét (legalébbis annak nagy £, értékekhez tartozd f&tagjdt)
nem befolydsolja.

Ha a besugdrzdsnak aldvetett minta a bombdzd neutronok &t-
lagos szabad uthcsszdhoz képest vékonynak tekinthets, akkor na-
gyon valdszinii, hogy minden egyes neutron csupdn egyszer iitkdzik
a mintédn valé dthaladdsa ktzben. Ekkor a (4.8") és a (4.12°) e-
gyenletek alapjén szdmithatjuk ki az M, (£,) és /,(£,) momentumo-
kat., Rovid szdmolds utdn a ktvetkezl eredményt kapjuk:

..... ¢ (4.26)

; -C . =i
D*(E,)~(2e -1)e

M (E)~@b[ 5% f2 1 ] (427)
(1-a)? ~2C Eo - o = £ ST
My (E)~Qp [ U580 £ o+ L8 (207y) " f e

A szlrésnégyzetre a
C g% r1. Ggb Qs b 2T A
,D(E) Qb[/—oc) e Ez (5 —Z——) +—52——(1—a)(2e—//‘@ 5+... (4.29)
formula adddik. Figyelemreméltd, hogy ebben az esetben a relativ
szdrdsnégyzet igen jelentds lehet, hiszen
D3(E,) e e
=0l 2f1-0) — [ - +29—7+ (4.30)
M, (E,) U Beliw Timw s
Végezetiik tegyiik fel, hogy a bombdzd neutronok energia-
spektrumae a hasaddsi neutronok energia-spektrumdval egyezik meg,

azaz legyen

%o DREE I ST shy L, (63
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A (3.8) alapjdn a (4.31) felhasznédldsdval végtelen kiterjedésiinek
tekinthetl mintdban a rédcssériilések szédmdnak relativ szdrdsdra a
kovetkezl kifejezést kapjuk:

el / DAYy £
N () (0,625 + T b + 0( Ef) : (4.32)

ahol O(é?i) az é% hényados zérusndl magasabb hatvdnyait tartal-
mazd kifejezés. :

Ha a besugdrzdsnak aldvetett mintdt a bombédzdé neutronok &t-—
lagos szabad uthosszéhoz képest vékonynak tekintjiik, akkor a
(3.8) alatti kifejezésben M, és M, helyett M, és. N, értékeivel
kell szémolnunk.

Tegyiik fel, hogy @ nem fiigg £, -t6l. Ebben az esetben a
(4.27) és (4.28) alapjdn azt kapjuk, hogy

D<) [/ 2,1667 0 gt By |
Ay (t) 3l G ot ‘7)5,(;:) 57 o( Bl (4.33)

ahol 0(5 ) Jjelentése mint a (4.32)-ben.

A (4.32) és a (4.33) alatti formuldk azt mutatjék, hogy a
rédcshibdk szdmédnak relativ szdrdsa az S,(¢) novekedésével sokkal
lasgabban cstkken, mint a Poisson-eloszlds relativ szdbrésa.

Fein [ 5| megkisérelte az elméleti becslések és g'kisérleti
adatok kozotti eltérést csokkenteni. Feltette, hogy az £, kisza-
kitdsi hatdrenergia nem dllandd, hanem valamilyen valdsziniiségi
torvény szerint bizonyos hatdrok kozott védltozhat.

Jelsljiik Fein utdn f(Ey) d Ey -vel annak a valdsziniiségét,
hogy a kiszakitdsi energias £y és Ey+dEgJ kozotti értéket vegyen
fel. Fein [5] megmutatta, hogy a kisérleti adatokkal vald egye-
zés érdekében az f(F,) siiriiségfiiggvény meximuméhoz olyan nagy
Ey értéket kellene rendelni, ami felette valdsziniitlen.

Véleményiink szerint a jobb egyezés érdekében az dltalunk
levezetett (2.6) és (2.7) alatti egyenletekben szerepls ¢ és A
figgvények mikrofizikai elméletére kellene a legfdébb figyelmet i~
rényitani és a kisérleti adatok Osszehasonlitédsdndl pedig Svatos-
gdggal kellene eljérni.
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TULHEVITETT SZILARD TEST LETREHOZASANAK LEHETOSEGE
' REAKTOROKBANE

Irta: Hoffmann Tibor

Elektromédgneses Hulldmok Osztdlya

Osgzefoglalés

Egy szilédrd test energia-entrdpia gorbéjének "metastabilis"
részét nem valdsithatjuk meg semmiféle kozonséges termodinamikai
médszerrel. Ha azonban lyukakat elegendd gyorsasdggal tudunk 1ét-
rehozni az olvaddspontudl valamivel alacsonyabb hémérsékleten, re-
mélhet8, hogy egy, az olvaddsra jellemz8 kritikus lyukkoncentré-
cidéndl magasabb lyukkoncentrdcidt érhetiink el anélkiil, hogy a test
megolvadna. Az eljdrdsnak tehdt a kovetkezdnek kell lennie: 1. Be
kell sugdrozni a vizsgdlanddé testet megfeleld nagy neutronfluxus-
sal, hogy a megfelell lyukkoncentrdcidt elérjiik, mialatt a testet
az olvaddspontja alatti hdémérsékleten tartjuk. 2. Miutdn elértiik
a kritikus lyukkoncentrdcid értékét, a hémérsékletet hirtelen az
olvadédspont f61lé kell emelni.

A szerz8 feltevése az, hogy az igy kezelt szildrd test ezen
a magasabb homérsékleten is stabilis, anélkiil, hogy megolvadna.
Az a tartomdny, amelyben a test igy viselkedne, meglehetlsen szé-
lesnek tiinik. A tartomdny alsd hatdrdt az olvaddspont adja, ahol
a szildrd test visszanyeri rendes tulajdonsdgait; a felsd egy o-
lyan tartomdnyban van, ahol vdrhatdan a szildrd test meglepd tu-
lajdonsédgokat fog mutatni, pl. negativ fajhdt, stb.

Remélhet8, hogy ha egy ilyen eljdrdst kézben tudunk tarta-
ni, akkor egy reaktort pl. oly médon lehe? lizemeltetni, hogy egy
megfeleld "edzési" idd utdn a reaktor szildrd alkatrészei sokkal
magasabb hémérsékleten haszndlhatdk, mint besugdrzds nélkiil, vagy
pedig, hogy a reaktort oly mdédon hiitjiik, hogy a hiitéssel egyidd-
ben a hiitészerkezeti anyagok is lehiilnek. ,

Szerz8 egy elméleti szémitdsban megmutatta [1], hogy az ol-
vadéds mechenizmusa szoros kapcsolatban 411 egyrészt a szildrd test
szubkrisztallitjainak méreteivel, mAsrészt a lyukak siiriiségével.

¥ Az 1958.évi genfi II.Nemzetktzi Atomenergia Konferencidn elfo-
gadott elbadés.
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A szdmitédsokbdl kitiinik, hogyha az alkdli és nemes fémek esetén
a szubkrisztallitok méretei kisebbek, mint kb. 5-800 atom, akkor
a szildrd test nem szenvedhet hirtelen fdzisdtalakuldst, azaz ek-
kor az olvadéds egy széles hémérsékleti intervallumban folyamato-
san kovetkezik be, Ez a helyzet pl. az iivegeknél, amelyeknek nincs
j6él definidlt olvaddspontjuk, csak egy olvaddsi tartomdnyuk és a-
melyek ugy lédtszik tényleg sokkal kisebb szubkrisztallitokkal
rendelkeznek, mint a rendes fémek.

Azon fémek, melyek az eldbb emlitettnél nagyobb szubkrisz-
tallit méretekkel rendelkeznek, szokdsos olvaddsi tulajdonsédgo-
kat mutatnak. Ezeket a tulajdonsdgokat a kiovetkez8kben diszkuttdl-
juk.

Ezen szémitésokkal kapcsolatban lényeges az, hogy - habdr
a szdmitdsok nagyon durvdk - j6 eredményeket kapunk akkor is, ha
csak a kovetkez8 hérom paramétert vessziik figyelembe:

a lyuk-koncentrécidt, a szubkrisztallit méretet és végil
a kristdly kotési energidjénak szemi-empirikus paraméterét. Mind
az energidt, mind pedig a rendszer entrdpidjét meg lehet hatéroz-
ni analitikusan ezen hérom paraméter fiiggvényeként, ha az entrd-
pidban csak a konfigurdcids entrdpidt vessziik tekintetbe.

Minthogy a kttési energia csak egy szorz$ faktorként van
tekintetbe véve (3 a két szomszédos atom kdzti kotési integril),
a rendszer energidja osztva a kotési integrdllal csak a lyuk-kon-
centrdcidnak és a szubkrisztallit méretnek lesz a fliggvénye. Ezen
fiiggvény alakjdt azonban a szildrd test kristdlystrukturdja haté-
rozza meg.

A rendszer entrdépidjdt az adott kozelitésben az atomok és
a lyukak konfigurdcids entrépidja jellemzi. Ez a konfigurdcids
entrépia némileg fiigg a szubkrisztallit méretektdl is, azonban
ez a fiiggés olyan gyenge, hogy els8 ktzelitésben ugy tekinthetjik,
hogy a rendszer entrdpidja csak a lyuk-koncentrdciétdl fiigg.

Ha most az energidt és az entrdépidt meghatérozd egyenletek-
b8l kikiiszobsljilkk a lyuk-koncentrdciét /az energia egység l/B-val,
a kotési integrdl reciprok értékével arédnyos/ és szemiigyre vesz-
szilk az energia-entrépia gorbét, kiilonbdz. tipusu gdrbéket 1ld-
tunk. A gorbesereg paramétere a szubkricntallit méret.

Az 1.4brdn néhény ilyen energia-entrépia gorhe ldthatd. Az
8brébdl 1l4tszik, hogyha a szubkrisztallit méretekkel egyszeriien
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1l.4bra

ooszefiiggd8 N szdm kicsi, akkor a gorbék mindvégig pozitiv gorbii-
lettel rendelkeznek, egydltaldn nince inflexidjuk. Ha N valamivel
nagyobb, akkor a gorbének két inflexids pontja van és a gorbiilet
pozitiv a gorbe elején és végén, viszont negativ a kvzepén. A gor-
be azzal az igen figyelemre mélts tulajdonséggal rendelkezik, hogy
két pontjdnak ktzts érintdje van.

Minthogy §§—=T , azaz a termikus egyensulyban uralkodd ab-
szolut hémérséklet, a kozds érintd létezése azt jelenti, hogy ven
egy olyan hémérséklet, amelyhez termikus egyensulyban két kiiltn-
b6z6 dllapot tartozik. A két dllapot kozill az egyik alacsonyabb,

a mésik magasabb entrdépidval rendelkezik. Az igy definidlt két 4l-
lapot a szildrd és a folyékony fdzist jelenti, Az azonos irdnytan-
genssel rendelkezd két dllapot létezése azt jelenti, ﬁdgy ezen &
hémérsékleten, az olvaddsi hémérsékleten, a szildrd és folyékony
fdzis egyensulyban van, mig alacsonyabb hdémérsékleteken ( az als
érintési ponttdél balra) csak a szildrd, magasabb hémérsékleteken

( a felsd érintési ponttdél jobbra) csak a folyékony dllapot sta-
bil.

Az abszolut zérus pontndl (a gorbék baloldali végzddésénél)
az érintd vizszintes. A hémérsékletet novelve, az érintl egyre
meredekebb lesz. Elérkezve a kozds érintd alsd érintési pontjého?
(olvaddsi hdmérséklet), az entrépia hirtelen véltozdsa vezet a k0~
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z68 érintd fels8 érintési pontjdhoz és a folyamat ettdl a ponttdl
kezdve a gdrbe jobb oldalén nagyobb hémérsékleteken folytatddik.
Ha a hémérsékletet a folyékony dllapotban csdkkenteni kezdjiik, a
rendszer az ellenkezd irdnyba védltozva visgzakeriil az el8z6 dlla-
potba és a megfagyéds ugyanazon hémérsékleten kovetkezik be, mint
az olvadés.

Bizonyos kiilénbség van azonban a két folyamat kozott. No-—
vekv8 hémérséklet esetén az. olvadédsponton alternativ lehetlségek
vannak. Egyrészt ugrds torténhet a folyékony halmazdllapotba az
érintén, mdsrészt megmaradhatunk a gorbén és a szildrd fdzist az
olvadédspont f61lé hevithetjilkk, A termodinamika mésodik fétételé-
nek megfelelden a rendszer novelni kivédnja entrépidjdt. Ezért csak
az elsd lehetdség valdsul meg, miutédn ebben az esetben az entrd-
pia nyereség sokkal nagyobb, mint a mdsodikban.

A hémérsékletnek az olvadéspontndl magasabbrél vald cedkken-
tése esetén az olvaddspont elérésekor megint tobb lehetdség 411
el8. A rendszer megmaradhat a gorbén, vagy a kozos érintdn lejut-
hat a szildrd dllapotba. Az ellbbi folyamat felel meg a folyadék
tulhiitésének. Ebben az esetben mindkét lehetdség bekdvetkezhet,
ugyanis azt, hogy melyik lehet8ség vezet nagyobb entrdpia niveke-
désre, csak a rendszeri koriilvevd kornyezet - beleértve az egész
hiitérendszert - részletes vizsgdlata alapjdn lehet megitélni. A
termodinamika médsodik fététele szerint az entrdpia cstkkenés a
legkevésbé valdszinii a valdsdgban létrejovs folyamatok kozdtt. Ez
azt jelenti, hogyha nem vessgziik figyelembe a folyadék kornyeze-
tét, a tulhiités lesz a normdlis folyamat és a fagyds a kivételes.
Azonban a folyadék lehiitése mindig a hiitéfolyadék melegedésével
kapcsolatos és ezért a hiitd folyadék entrdpidja novekszik. A fo-
lyadék és a hiitéfolyadék entrdpia-védltozdsdnak ©sszege mindig po-
zitiv lesz. Lehetséges azonban kiilonbség a folyamat megvaldsuldsd-
nak alternativ médjai kozott, vagy azért, mert a folyamat lefolyd-
8a az iddben kiilénbdzl, vagy mert a rendszer még valamilyen addi-
tiv mozgdst is végez, melynek viszonylag kicsi, de mégis donté
Jelent8ségii befolydsa lehet a rendszer entrdpidjédra.

A tulhiitott folyadék izotermikus rdzédsa pl. egy teljesen
homogén folyadékndl az entrdépia csbkkenését eredményezi, minthogy
A rdzds folyamdn létrejovd siiriiség fluktudcidk kisebb entrdpia ér-
tékhez tartoznak, mint a nyugalomban 1évé folyadék teljesen homo-
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gén siiriiség eloszldsa. Az entrdpidnak ez a cstkkenése egyes ese-
tekben azt eredményezi, hogy a rendszer (folyadék és hiit6folyadék)
teljes entrdpidja nem novekszik kelldképpen ahhoz, hogy megtart-
gsa az egyensulyt a tulhiités folyamén és ebben az esetben a rend-
szer megfagydsa nagyobb entrdpia vdltozdst igér, habdr magénak a
folyadéknak entrdpidja fagydskor cstkken. Ez az a jél ismert eset,
mikor egy tulhiitott folyadék rdzédskor, vagy keveréskor hirtelen
megfagy.

Elvileg a tulhiités folyamata a teljes rendszer entrdépia-
egjensulyéval szabdlyozhaté. Ha azonban az ember a szildrd fdzis
tulmelegitésének kérdését tekinti, 1d4tja, hogy ott. a helyzet egé-
szen mds. Ebben az esetben a szildrd test entrdpidja minden eset-
ben novekszik, Ez a novekedés az olvadds esetében erds, a tulhevi-
tés esetében kevésbé erlSs. Kizben a melegebb anyag lehiil és igy
az entrdépidja csokken. Az entrdpidnak ez a cstkkenése a tulhevi-
tés esetében kisebb, mint az olvadds esetében, de a kiilonbség so-
hasem lesz olyan nagy, mint a szildrd test olvaddsa és tulhevité-
se kozti entrdpia kiilonbség. Igy a tulhevités alternativdjdt nem
lehet megvaldsitani a szokdsos termodinamikai folyamatokat hasz-
ndlval[2]. , ‘

Az e16z8 megfontoldsoknak megfelelden a szildrd fdzis tul-
hevitése lehetetlen, a szokdsos termodinamikai utakon.

Az 1.4brdn l4thatjuk, hogy N., Ny, N3 szdmokhoz tartozd gbr-
bék érintdje mindvégig pozitiv, az N4-hez tartozd gorbének viz-
szintes érintdje van az inflexid felsd pontjéban. Ez a gorbe az
N5 szémhoz tartozd gorbével egyiitt relativ minimummal rendelkezik
az entrdpia relative nagy értékeinél. EbbS1l levonhatjuk azt a ko-
vetkeztetést, hogy ha az Ny, N, N, gorbéket vessziik figyelembe,
a lehiités csak egy olyan hatérig végezhetd el, amelyet a girbe
felsS inflexids pontjdhoz huzott érintd hatdroz meg. Az N4 és N5
gorbék elvileg megengednék az abszolut zérus pontra vald tulhii-
tést. Minthogy a kisérleti adatok azt mutatjék, hogy a fémeket
kedvez$ feltételek mellett igen alacsony hémérsékletre lehiithet-
jiik, feltessziik, hogy elvileg az abszolut ;érus pontig tulhiithets=
ek, azaz a szubkrisztallitok méreteinek nagyobbnak kell lennie,
mint N4. Az NS gorbe elég magas lyuk-koncentrdcidhoz tartozd
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entrdépia értéknél relativ minimumot mutat. Ez azt jelentené, hogy
elég nagy lyuk-koncentrdcid esetén lehetdség van metastabil 4lla-
pot létrehozdsédra az abszolut zérus pontndl, ami teljes ellentét-
ben van azzal a j6él ismert ténnyel, hogy a lyuk-koncentrdcid zé-

rusig csokken, amint az abszolut hémérséklet zérushoz tart. Ilyen
metastabil dllapot létrejottének kizdrdsa azt jelenti, hogy pon-

tosan az N4 paraméterrel rendelkezé gérbe valdsul meg [3].

£
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A 2.4brén felvettilk az energia-entrdpia gorbét lap-centridlt
8s tér-centrdlt kobos kristdlyszerkezet esetében. Az abszcissza
az % egységekven mért egy atomra esd entrdpia, ahol k a Boltzmann-
dllandé, az ordindta az egy atomra es8 energia C&zﬂz) egységek-
ben mérve, ahol i a két szomszédos atom kvzotti kitési integrdl
€8 z a kristdlystruktura koordindcids széma.

Erdemes megjegyezni, hogy ezen elméletnek megfelellen az o0l-
vadédsndl 1létrejovd entrdpia vdltozds csak a kristdlyszerkezettdl
Pligg. Bzt az I.tdbldzatban foglalt kisérleti eredmények jé1 aldtd-

nagztidk.
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I.Tdbldzat
Az olvadédsi entrdpia alkdli és nemes fémeknél cal/molgrad-ban
mérve,
Anyag Kristédly AS mért AS szdmolt
struktura
Li TCuks 2,43 2y105
Na o0 X 1,70 2,165
K teCok, 3,72 2,165
Rb toClk. 1’70 2,165
Cs TaCakes 166 2,165
Cu 16k, iS5 S 24125
Ag Luwaled ol 2,19 2,125
Au LsCaKa 2,27 2+ k25

A 2.4brdbdl leolvashatjuk a kozos érintd legalsd érintkezé-
i pontjdhoz tartozd entrdpia-értékeket. Miutdn egyértelmii kapcso-
lat van a lyuk-koncentrdcié és az entrdépia kozott, a szildrd anyag
olvaddsi pontjéhoz tartozd lyuk-koncentrdcid meghatérozhaté. Ez
a lyuk-koncentrdcidé - mint ez a 2.4brdn ldthatd - mindkét kris-
tdlystruktura esetén kb. 1,5 %-nak addaik jé egyezésben més hecs-
lésekkel.

A 2.4brédn l1ld4thatd, hogy a gorbének a kvzos érintdvel ren-
delkez8 érintési pontok kozotti szakaszdt nem lehet a szokdsos
termcdinamikai mdédszerekkel megvaldésitani, mivel a melegités vala-
mennyi médjdhoz tartozd entrdpia vdltozds olyan, hogy olvadds ko-
vetkezik be tulhevités helyett.

Ezen termodinamikai eljdrds helyett elképzelhetd olyan mdd-
szer, melynek segitségével meg lehet valésitani egy, a gborbe e-
gyébként hozzdférhetetlen szakaszédn fekvd dllapotot is. Minthogy
az olvadds folyamata szoros kapcsolatban van a szildrd test lyuk-
koncentrdcidjdval (1lévén, hogy ez az entrdpia egyik nemlinedris
mértéke) ktzelfekvs, hogy az ember nem-termodinamikai uton hozzon
létre nagy lyuk-koncentrdcidt, ilyen mdédon elkeriilve az egyensu-
lyi energia-entrdpia gorbe azon részeit, melyek e hirtelen olva-
dds folyamatdért felellsek. Nyilvénvald, hogy ezt nem lehet csu-
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pén egyensulyl folyamatok révén megesindlni. Csak azt koveteljiik,
hogy a kezdeti és a végdllapot egyensulyi aliapot legyen. A fenti
megfontoldsokat szem eldtt tartva, megtervezhetiink egy folyama-
tot, melyet a 3.4brédn a pontozott vonal reprezentdl.

3.8bra

A 3.4brdn a vizszintes szaggatott vonal egy olyan folyama-
tot jelez, melynél a lyuk-koncentrdcid és igy az entrdpia novek-
szenek, mig a rendszer energidja dllandd marad. Minthogy a lyukak
nagyobb széma a rendszer magasabb energidju dllapotéhoz tartozik,
csak akkor tud a rendszer a vizszintes vonalon végighaladni, ha
a hémérséklet, melyet kezdetben a P, pont érintlje hatérozott
meg, csdkken a novekvd lyuk-koncentrdcid fiiggvényében. Ez azt je-
lenti, hogy Py-et elérve a hémérséklet kisebb, mint amekkora B.=
ndl volt.

A fiiggbleges pontozott vonal egy olyan folyamatot jelesz,
melynél a lyuk-koncentrdcid, és igy az entrdpia is konstans, mig
a hémérséklet egészen a P, pont érintdje dltal megadott értékig
ndg. ;

Kigérletileg a 4.4brén ldthaté pontozott vonal 4ltal repre-
zentdlt folyamat sokkal megvaldsithatébb. Ezen az ébrdn a P és
; Pl k6zti pontozott vonal egy olyan folyamatot jelez, melynek fo-
lyamdn a lyuk-koncentrdcid folytonosan novekszik, mig a hémérsék-
let mindvégig a P, pont irdnytangense dltal meghatdrozott kons-
tans értéken marad. Minthogy a lyukszdm ndvekedésében a rendszer
energianyeresége jér egyiitt, a gorbe felfelé gorbiil, azonban mind-
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végig az egyensulyi gorbe alatt marad. A P1 pont nagyobb lyuk-
koncentrédcidhoz tartozik, mint a P2 pont, azonban Pl—ben ugyan-
akkora a hdémérséklet, mint P -ban termikus egyensuly esetén.

4.8bra

Pl—tél P,-ig a h6mérséklet lehetd leggyorsabb ndvekedése
kvetkezik be. A hémérséklet ezen gyors novekedése elkeriilhetet-
leniil egyiitt jér a mdr létrejott lyukak bizonyos mértékii megsemmi-
siilésével, azonban ha a hémérséklet elég gyorsan ndvekszik ahhoz,
hogy a P2 pont Pm—men tul legyen (P2 az a pont, ahol az energia
és az entrdpia elérik az egyensulyi gorbét), akkor a végsd szi-
ldrd dllapot lyuk-koncentrdcidja és hémérséklete nagyobb lesz,
mint az olvadt dllapoté.

Ha egyszer az egyensulyi gorbét mér elértiik, akkor a gorbe
"tiltott" részével szomszédos PmP3 szakaszok mdr a szokdsos termo-
dinamikai mddszerekkel elérhetlek. Ezen tulhevitett szildrd 4lla-
pot hémérsékletét az olvaddsponttdl egészen addig a hlémérsékle-
tig novelhetjiik, melyet'a gorbe alsé inflexids pontjénak irdny-
tangense jeltl ki. Cstkken8 hémérséklettel elérhetjiik az olvadds-
pontot feliilrél is, azonban miutdn mdr elértiik, az anyag vissza-
nyeri rendes tulajdonsédgait és ha ismét noveljiik a hémérsékletet;
médr rendes olvaddsi folyamat megy végbe.

A P3—t61 jobbra esd szakasz tdrgyaldsa sordn is taldlhatd
néhdny figyelemreméltd szempont, - itt P3.a legalsd inflexids
pont. Vdrhatd, hogy ezen a szakaszon a szildrd anyagnak negativ
fajh8je lesz, azaz hémérséklete csokken, ha hdtartalmdt noveljike
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Nincs okunk kételkedni abban, hogy a gorbe ezen szakasza elérhetd,.

ha a P P3 szakaszra mér rdjutottunk.

Ervelésiink utolsé két pontja néhdny erdsen utdpisztikus
gondolatra ad alkalmat.

Eld8szbr, ha olymédon tudndnk szabdlyozni a reaktor szerkeze-
ti anyagok sugédrzds okozta lyuk-koncentrdciéjdt és ugyanezen anya-
gok hémérsékletét, hogy a végbemend folyamat hasonldé legyen a 4.
dbra pontozott gorbéje dltal reprezentdlt folyamathoz, elképzel-
hetiink egy olyan reaktort, amely egy bizonyos edzési idS utén
(azaz miikddésének megkezdése utédn egy bizonyos idével) olyan hé-
mérsékleten képes dolgozni, mely szerkezeti anyagai szdmédra a fent
vdzolt edzés nélkiil elviselhetetleniil magas volna.

A mésik furcsa kovetkezmény az, hogy volna egy olyan sza-
kasz, ahol a szerkezeti anyagok hiitének lennének haszndlhatdak, a
hiit8k egyidejii lehiilése mellett. Ez a negativ fajhdé tartoményd-
ban lenne igy. ‘

Most megprdébdljuk leirni azokat a paramétereket, melyeket
a tulhevitett szildrd anyagok fent emlitett elSdllitédsa sorén hasz-
nédlunk. Tekintsiik a szildrd anyagot a reaktor egy olyan helyén,
ahol a reaktor teljes fluxusa n. G annak az &tlagos hatéskereszt-
metszete, hogy a reaktor egy neutronja egy lyukat hoz létre a pré-
‘batestben. 6 a reaktorra képezett dtlag, nem anyagi 4llandé, hi-
szen az 4tlagolds médja a reaktor szerkezetétdl fiigg. 6 egysze-
riien szdmolhatdé bizonyos feltevések alapjdn. (Ldsd pl. F.Seitz
és J.S.Koehler [4],) A prébatestben egységnyi idS alatt 1létreho—
zott lyuk-koncentrdcid a kovetkezd

/% =néb. (U
Ugyanakkor végbemegy a lyukaknak egy 4llandé megsemmisiilé-—

Se is, melynek oka a diffuzib és az interstitialis atomokkal vald

rekombindcidé. Ezen effektus kovetkezményeképpen bizonyes fluxussal

és bizonyos besugdrzdsi idével py lyuk-koncentréciét nyertink. py

a reaktor fluxusdval és kiozelitden a besugérzdsi iddvel ardnyos.
Ha t 146 mulva megsziintetjilk a besugérzdst és utdna a T(t)

hémérséklet-1d8 fiiggvénynek megfelellen gyorsan melegitjiik az a-

nyagot, & p lyuk-koncentrécidé véltozdsi sebességre a ktvetkezl
lesz:



&i éz)-
dp AT ) S *T(t)
ar PRl +V,8e ) (2)

Itt p(O) = P és t a besugérzds megsziintetésétbl szdmitott idst
jelenti. &; és &, az interstitialis atomok diffuzidjénak és a
lyukaknak az aktivdcids energidjdt jelentik. v, és i, a megfele-

16 frekvencia egyiitthatdk [4].
Ennek az egyenletnek az integrdldsa adja az eredd lyuk-kon-

t 51)
p=n, exp[ je T je w7 dr] (3)

A T(t) fiiggvénynek, amely a besugdrzds utdni melegités idé-
programjdt adja meg, a kovetkezl kovetelményeknek kell eleget ten-
ni: t = O-ndl a hémérséklet legyen egyenll a P, pontban uralkodé
Tl egyensulyl hémérséklettel, amelyet ezen pont irdnytangense
szolgdltat. A hevités végén, mondjuk a t, pillanatban a némérsék-
let legyen egyenld a P, pontban uralkodd T, egyensulyi h6mérsék-
lettel, melyet ezen pont irdnytangense hatdroz meg.

Igy tehét

centrdcidt:

Frole b <l < Tifta) 75 (4)

Egy médsik - nemcsak a T(t) fiiggvényre, hanem az egész fo-
lyamatra vonatkozd - kivetelmény az, hogy a folyamat végén a (3)
dltal megadott p érték legyen egyenll a diagvamm Py pontjédnak meg-
feleld p értékkel. |

A T(t)-re vonatkozd legegyszeriibb feltevés, melynek segit-
ségével a szémitdsokat végig lehet vinni az, hogy a hémérséklet
névekedés a kovetkez§ hiperbolikus alaku kifejezés szerint torté-

nik:

gLl b
1 (1 7fv)te- (5)
Az (5)-6t haszndlva (3)-ban, végeredményben az adddik, hogy
t:to pillanathan

e & _ £y CoF
kT 573 a5 o
= kte I; T, el Ak & "2wpaith
PPy exp[__.___a Yy, - + Y - ) .
72--7-7 (Z 61' v ¢ﬂ'

Voroeréz esetében Walt és Barschall [ 5] mérései alapjén Seitz é8
Koehler (4] vizsgdlataira tdmaszkodva azt nyerjiik, hogy ha a be-
sugdrzdst egy héten keresztiil végezzikk egy 7,42.1011neutron/cm /s8¢



Sy o
gyors neutronfluxussal rendelkez§ reaktorral, a lyuk-koncentri-
cié '7,26.10"5 lesz. Ha egy 5.1014 neutron /cm?/sec gyors neutron-

fluxusu reaktort haszndlunk, akkor ez az érték

Pl = 4,9010-2

-re emelkedik. Ha Tl

=4300°K, By = OO e Ioi1 0 B, 2y =
= 0,7 X, Py = Ve © 109 sec

: i
_1, akkor

G T iieE ie )
b = 4’9010 « © ’ i € »
p-nek valamivel nagyobbnak kell lennie, mint az olvaddsndl fellé-

p8 egyensulyi lyuk-koncentrdcidnak. Itt p-t kb. 1,7.10'2—nek vesz—
sziik. Ebben az esetben a sziikséges T, érték a kovetkezd:

ty = 2,8.10"6 sec.,

Ez azt jelen®i, hogy a prdébatest hdémérsékletét ilyen rovid
1d8 alatt szobahdmérsékletrsl kb. 1200 C°-ra kell felemelni. A

jelenlegi technikai szinvonal mellett ez igen nehéz probléma.

A fent megadott szdmitds csak egy kivdlasztott példa. Re-
mélhetd, hogy més anyagok esetében, kiilontsen olyan anyagok ese-
tében, melyeknek alacsonyabb az olvaddspontja, a védzolt folyamat
megvaldsithaté a kisérleti lehetéségek jelenlegi 4llapota mellett

is.

Lébjegyzetek és irodalom:

1./ Lésd pl.: 0.G, SUTTON, Quarterly Jéurnal of the Royal
Meteorogical Society, 73, 257 /1947/ |

2,/ Ha a szennyez8dés kiilénboz8 rddioektiv anyagok keveréke,
skkor ki kell szémitani a parcidlis koncentrécidket és
meg kell szorozni ezeket a megfelell felezési idSkkel.

3./ Ha a reaktor nem 4llandé nivén ilizemel, hanem valamilyen
més program szerint, akkor az integrdlds elftt meg kell
szorozni formuldinkat egy, & reaktor:idfbeli iizemeltetési
programmja 4ltal meghatdrozott sulyfiiggvénnyel.

4,/ N.G.STEWART, H.G. GALE és R;N; CROOKS, A;E;R;E; MP/R.1452.
KFKI K8zlemények 6. évf. 4. szém, 1958



[1]

(2]

[3]

Bh, 2

Hoffmann Tibor: Egyvegyértékii fémek olvadédsédnak elmélete.
Tézisek., Budapest (1956); Szildrd anyagok fizikdja és ké-
midja, Fortschritte der Physik, megjelenés alatt. ,
Figyelemmel kell lenni arra a lehet8ségre is, hogy a melegebb
anyag egy éppen megfagydban 1évSé folyadék is lehet, amely 4t-
adja a szilédrd testnek azt a latens hét, ami a fagydsi, vagy
tulhiitési folyamatok sordn felszabadul. Ebben az esetben a
parallel tulhevitési-tulhiitési folyamatok sokkal bonyolultab-
bak. Ezeket itt nem vizsgdljuk.

J«Friedel hivta fel a figyelmemet a kiovetkezl kiriilményre.
Nem feltétleniil sziikséges 8z Ns—hﬁz hasonld gorbéket kizdrni
a tdrgyaldsbdl. Nevezetess  metastabil dllapotot az abszolut

zéré hémérsékleten nem leh t elérni a séokésos uton. A ktzos

 érintd ugyanis annyira megroviditi a gorbe két kiilsS részét,

[4]
(5]

hogy a metastabil dllapotnak nem lesz redlis jelentése. Ebben
az esetben nem kovetkeztethetiink arra, hogy van egy maximélis
szubkrisztallit méret. A jelen munkdban levont kovetkeztetések
nagysédgrendben érvényesek maradnak.

F.Seitz és J.S.Koehler, Solid State Physics, Vol.2. Academic
Press Inc., New York, 1956, 408-411 és 415-420 old.

M.Walt és H.H.Barschall, Phys. Rev. 93, 1062 (1954)

KFKI Kozlemények 6.6vf. 4.szém, 1958.



REAKTORKEMENYEKBOL SZARMAZO RADIOARTIV SZENNYEZODES
ATMOSZFERIKUS DIFFUZIOGTANAK SzAMTITASA®

Irta: Hoffmann Tibor és Németh Géza

Elektromédgneses Hulldmok Osztédlya és Neutronfizikai Osztdly

Uaszefoglalda

A szerzlk elméletileg levezettek egy képletet a szennyezd-
dés atmoszferikus diffuzidjdra a megfelell helyes hatdrfeltételek
és a felezési id8 figyelembevételével a kozonséges diffuzids prob-
léma tdrgyaldsi médjén. A nem adszorbedld esetben a talajon fel-
gyiilemlett szennyezddést maga a koncentrdcid értéke adja meg azon
a helyen, az adszorbedld esetben az egységnyi feliiletre esd szeny-
nyez8dést a szennyez8désnek a felszin felé irdnyuld dramlédsédnak
iddintegrédlja adja meg a felezési idd figyelembevételével.

A szél hatdsa ugy vehetd figyelembe, hogy a koordindtarend-
szert, melyben a vizegdlat folyik, a szél irdnydban a szél sebes-
ségével mozglnak tekintjiik.

Az elméleti Usszefiiggéseket a Harwell-i BEPO reaktoron vég-
zett mérési eredményekkel illusztrdltdk.

Reaktorok tervezésénél fontos és felellsgégteljes feladat
annak biztositésa, hogy a reaktor és kornyéke mentesitve legyen
a réddidaktiv szennyezddéstdl.

Az ezen feladat megolddsdra irdnyulé kutatdsok egyik része
ventilldcids reaktorkémények tervezésére irdnyul. Eddig az Csz-
szes ezen kérdéssel kapcsolatos elméleti munkdk kbzvetve vagy
kSzvetleniil Sutton [1] szémitdeaira tédmaszkodtak. Sutton eredeti
feltevései azonban nem teljesen helytdlldak abban az esetben, mi-
kor nem tul nagy felezési idSvel rendelkez8 rddidaktiv szennyezés
jon ki a kéménybSl, Ezen kiviil a Sutton-féle formula tul sok ha-

[roees

* Az 1958.évi genfi II.Nemzetkozi Atomenergia Konferenci ‘n elfo-
gadott eldbadéds.
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tdrozatlan paramétert tartalmaz ahhoz, hogy reaktorok tervezésé-

re fel lehessen hasznélni.

Sutton alapvetd feltevése az, hogy az atmoszférdban a szeny-
nyez8 részecskék diffuzidja a kéménytll vald tdvolsdgtdél fiigg. E-
zen feltevést haszndlva a szennyezédési koncentrédcidra a kiovetke~
z8 formula adddott:

Q:
VX, y, Z)= o ux - EX'UZ /1’ (z - L)Z)/ (1)
¢y Cz

Itt Y (X,Y,Z) a szennyezbdési koncentrdcid az (x,y, z) Descartes-
féle koordindtdkkal rendelkezd helyen. A z tengely felfeld, az x
tengely pedig a szél irdnydba mutat. A kémény a koordindtarend-
szer kozéppontjdban van elhelyezve. L a kémény magassdga, Q a ké-
mény 4ltal a leveglbe kilvkott szennyez8dés, u a szélsebesség. A
By By mennyiségek meteoroldgiai faktorokkal és a diffuzids e-
gylitthatéval fiiggnek ossze. (A diffuzids egylitthatd ezeknél a szé-
mitdsokndl nem dllandd.)

A Sutton-féle formula &ltal szolgdltatott koncentrdcid-el-
oszlds nem minden esetben elfogadhaté. Pl. (1) szerint a f&ld fel-
s8zinénél (z=0) 1létrejovS koncentrdcid eloszlds maximumot mutat a
ktvetkezd x értéknél: 2

x=(——L—>2~:g ey

Cz

Vildgos, hogy a maximum helyének erdsen fiiggenie kell a szélsebes-
8égt8l. Ezzel szemben (2) szerint a maximum helye nem fiigg a szél-
sebesgégtll. Az ellentmondds akkor sem sziinik meg, ha a szennye-
z8dést rddidaktivnak tekintve, annak felezési idejét is figyelem-
be vesgziik.

Az alébbiakban megprdébdltunk egy Suttonéndl egyszeriibb ala-
pokon nyugvé, de dltaldnosabb feltételezésekkel megalapozott szé-
mitédst végrehajtani, Az eredméhyek cesak két paramétert tartalmaz-
nak, melyek egy kéménynél végzett méréssorozat alapjén egyszer 8
mindenkorra meghatdrozhatdak,

Feltessziik, hogy a foldfeliilet sik a kémény kbrnyezetében.
Ez a feltevés természetesen nem helytdlld a kémény kozvetlen kor-
nyezetében, hiszen ott épiiletek vannak. Azonban, ha a kémény leg-
aldbb 1,5-2-szer magasabb, mint a ktrnyezd épliletek, akkor ez a
feltevés nem okoz lényeges hibédt.
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A problémdt szélmentes esetben hengerszimmetrikusnak te-
kinthetjilk (14sd az 1.4brdt). Jelentse r a kémény tovétdl mért
tdvolsdgot és z a fold felszinétdl mért tdvolsdgot. A kémény ma-

l.4bra

gassdga legyen L. A szennyez8dési koncentrdcidét az (r,z) helyen
y(r,z,t) , ahol t az az id8, amely a szennyezbdés kibocsdtdsa Sta
eltelt.

Ha a O pillanatban a kémény N, szennyezddést lokott ki az
atmoszférdba, akkor a koncentrdcidét a kozonséges diffuzid-egyenlet

adja : 5 P
oy (G cuid Py el
-—t=D/—+ e fut ar]’ (3)

ahol D a szennyez8désnek az atmoszférdba vald diffuzidé dllanddja-
A xezdeti feltétel az, hogy

v (r,z, 0)=n, d(z-L) Cy;” , (4)

ahol J a Dirac-delta.
Ezen diffuzids proi:léma hatdrfeltételei a kovetkezlk. A ké-

mény dltal okozott koncentrdcid végtelen magassdgban, illetve a
kéményt81l végtelen tdvol O, azaz minden id8ben igaz az, hogy:

)](f"co,tjzo (5)
és

Py, Zy#)el . ©6)
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A ftld feliiletén érvényes hatdrfeltétellel kissé részlete-
sebben kell foglalkozni. Ha a szennyez3dés egy géz, amely nem
adszorbedlddik a feliileten, akkor az a hatdrfeltétel, hogy min-
den olyan gédzrészecske, amelyik a felszinre ér, onnan visszaverd-
dik, vagyis az dramldsnak nincsen a foldfelszinre merdleges kom-
ponense. Ezt a kdvetkezbképpen fejezhetjiik ki:

(7
&2 (r.01)-0 :

Ha viszont a szennyezddés egy aerosol, vagyis nagyobb részecské-
ket tartalmazdé por, akkor feltételezhetjilk, hogy minden olyan ré-
szecske, amely eléri a felszint, adszorbedldédik rajta. Aerosolo-
kat tdrgyalva a gravitdcid hatédsédt is figyelembe kellene venniink,
de minthogy a részecske nagysdg kisebb, mint kb. 10u, a gravitd-
cidnak nincs lényeges hatdsa és elegendd egyediil a diffuzidt te-
kintetbe venni. Ebben az esetben a koncentrédcid kdzvetleniil a ta-
laj folott O, mivel minden részecske, amelyik ebbe a részbe keriil,
végtelen gyorsan a talajra adszorbedldédik, tehdt kikeriil az at-
moszférdbdl., Ez annyit jelent, hogy adszorbedlddd aerosolok esetén
a hatdrfeltétel a kovetkezl:

y(r,0t)=0. (8)

Meg kell jegyezniink, hogy a valdésdgban valdsziniileg &z em-
litett két eset ktzotti dtmenetekrdl van szd és igy a helyes ha-
tdrfeltétel (7) és (8) linedris szuperpozicidjaként adddik.

A (3) egyenletet konnyen megoldhatjuk Hankel és Laplace
transzformdcid egyméds uténi alkalmazdsdval. Vegyiik v (r z,¢) Hankel
transzformdltjdt a kovetkezd alakban:

Viw, 2, t)-= jJ (rw)rv(r z t)ar, (9)
ahol Jo(x) a nulladrendu Bessel-fiiggvény, majd V(w,z,t) Laplace-
transzformdltjét a kovetkez8 alakban:

oo .
~pt
w(w,z,p)-‘—]@p Viw,z t)dt . (10)

Ekkor a (3) differencidl egyenlet a kovetkez8képpen transz-—
formdlhatd:

(1)

2
D
b o




L0
Az ehhez tartozd hatdrfeltételek:

&/(LU,CD,IH)==0 (72
és

%g(wﬂlp)=0 ‘ (73)
a (7) hatédrfeltétel teljesiilése esetén és

W(w,0,p) =0 (74)

a (8) hatdrfeltétel teljesiilése esetén.
A (11) egyenletet mindkét esetben meg tudjuk analitikusan
oldani és az eredmény vissza-transzformdldsa sem okoz nehézséget.
Az eredmény a nem adszorbedld esetben a (7) hatdrfeltételt
hasznédlva az, hogy

=i rl+(l-2)? 3 r2e(L +2)?
V@yz,@):;V;§ﬁ;?ZZQ BIE . o R J/ 5

mig (8)-at haszndlva az, hogy s iR
v(r,z, t)= m/;" B A 4Dt / (76)

Ha most a rddidaktiv szennyezldés felezési idejét is figyelemb%
akarjuk venni, meg kell szoroznunk a (15) és (1) formuldkat e 7
val, ahol U a szennyez3dés felezési ideje [2].

A 8761 hatdsdt legegyszeriibben ugy venetjiik figyelembe,
hogy olymédon transzformédljuk koordindta-rendszeriinket, hogy ha a
sz8l sebessége u, akkor a kémény u sebességgel a s8zél sebességé-
vel ellentétes irdnyba mozogjon, azaz ha csak vizszintes irdnyba
fujé szelet tételeziink fel, akkor r helyébe mindeniitt ( 7-u?)-t
kell irni.

A kéménybll kijovs levegd mindig magasabb hémérsékleten
van, mint a kérnyezd atmoszféra. Ez a szennyezddésnek - a kémény
kézelében gyorsabb, a kéménytdl tdvolabb lasgabb - felfelé dram-
1484t okozza. A legegyszeriibben ezt ugy vehetjiikk tekintetbe, ha
egy effektiv felfelé irdnyuld szelet vesziink fel az egész térbe.
Ezt a szelet szdmitédsainkban a vizszintes szélhez hasonldan vehet-
Jik figyelembe, azaz z-t mindeniitt (2 -?7) -vel kell helyettesite-
ni, ahol v az eldbb definidlt effektiv fiigglleges szélsebesség.

Az eddigiekben a tdrgyalds arra az esetre korlédtozdédott,
mikor a szennyez8dés lokésszeriien a O pillanatban jon ki a kémény-
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bSl. Az eredményeket a reaktor hibds miikodése, lizemzavara esetén
haszndlhatjuk. Ennél fontosabb eset az, mikor a reaktor folyama-
tosan miikédik és igy a kémény a rddidaktiv szennyezGdés folyama-
tos forrédsa. Ha feltessziik, hogy s reaktor 4llandd nivén dolgo-
zik a O pillanattél kezdve, akkor ahhoz, hogy megkapjuk a % pil-
lanatban uralkodd szennyezddést, integrélni kell a fentebb meg-
adott koncentrdcidt (megszorozva a tdrgyalt faktorokkal) az idS
gszerint O-t6l t-ig [3]. Mivel az integrandus mindig pozitiv, ezen
integrdl maximuma t = 0 -ben van. Benniinket csak a maximum érde-
kel.
‘ Az eredmény a nem adszorbedldéds esetben (azaz a /7/ hatér-
feltételt haszndlva):

ru et S T ey 3 3
Ly 7 ol 4, ey &
N(rz u)= 277107 E,zp/exp 27 D va (z-L) &
‘/,.z,,_{z-l-) (17)
v(z+L) ol phs 2
exo 25— ~Vip* 77 V& A J/

Vr2+(z+_l3E

ahol N(r,z,u) az aktiv szennyez8dés az (r,z) pontbanm, u szélse-
besség esetén, hosszu idbvel a reaktor miikodésének megkezdése u-
tdn. Az adszorbedldédd esetben (/8/ hatérfeltétel)

+

Tk miil o w&¢)_Vhf o i

Nz, u)s Lo o 2D Z éexpl zn 702 T T riy (z- /.) 4

2n VF§7?337 (8)
(z+L
exp ”2;) 1,‘;2 r2e(z+L)* /
Vl' + (z2=L)?
A hatarfeluleti koncentrédcid a nem adszorbedld esetben:
a5 ru i 55

N/r,O,u)—D|/,.2+L2 ex’o[2_D 1/422 17'_ /l’ o L];; . (79)

Adszorbedls esetben tekintetbe kell venni a fold feliileti szennye-
z8dését. Ezt ugy szdmithatjuk ki, hogy integrdljuk az aktiv szeny-
nyez8dés dramsiiriiségének a feliiletre merSleges komponensét. E sze-
rint

N(r.u)uDfeBf SRialad) dedy, (20)
o
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ahol N(r,u) a feliileti szennyezddés r tédvolsdga a kéménytSl u
vizszintes szélsebesség mellett és

on (r 0.t
oz

a hatérfeliiletnél 1étrejové koncentrdcid-gradiens a (8) hatérfel-
tétel teljesiilése esetén. A fenti gradiensben tekintetbe vannak
véve az (1) egyenlet utédn tett kiegészitd megjegyzések, kivéve az,
amelyik a felezési idére vonatkozik,

(19) maximuma az r véltozéban a kéménytdl

2
e Z; (21)

tdvoledgban van.
Léthatd, hogy (19) maximuma az u véltozdban

2
e (22)

nél van és a maximum értéke

L
N1 B T e
N(/‘/ 0/ uD)=D‘l/r2+Lz € ‘Cb 27 (25)
Ennek legnagyobb értéke viszont r = O-nél van.
; L
N(O O u,)= —E”Z—-@' VBT | ch 2% - (24)

Ezt a formuldt haszndlhaijuk a reaktor kémény sziikeéges magasséd-
génak megdllapitdsdra abvan az esetben, mikor ismerjiik a reaktor
teljesitményét (a kijovd szennyezésre jellemzd n, mennyiség aré-
nyos a teljesitménnyel), a megengedett maximdlis koncentrécidt
(N), a szennyez8dés felezési idejét ( T ), a diffuzid 4llanddt
(D) és az effektiv fiigglleges szélsebességet (V).

Az utdébbi két mennyiséget kisérleti adatokbdl hatdrozhatjuk
meg. Azokat a méréseket vizsgdltuk, melyeket a harwelli méglya
/BEPO/ dltal okozott M szennyez8désre vonatkozdlag végeztek.

Osgzehasonlitottuk Stewart, Gale és Crooks?%  munkéjdnak
1ll.a/ dbréjdt a mi formuldinkkal és ebbdl azt nyertiik, hogy

D = 100 mz/sec

és

= 1,2 m/sec«

<
|
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A 2-5,4brdkon egyrészt az emlitett cikk 3-as £brdjdrdl vett gor-
bék, mdsrészt a mi formuldink alapjén a fenti numerikus értékek
felhaszndléséval nyert gorbék vannak felmérve. Az a/-val jelzett
dbrék a Stewart, Gale és Crooks cikkbdl valdk, a b/ ébrdk a mi e-
‘redményeink alapjén késziiltek.

éb zetek és irodal

[1]'Lésd ple: O.G.Sutton, Quarterly Journal of the Royal Meteoro-
logical Society, 73, 257 (1947) v

[2] Ha a szennyezG8dés kiilonbtz8 rddidaktiv anyagok keveréke, ak-
kor ki kell szdmitani a parcidlis koncentrdcidkat és meg kell
8zorozni ezeket a megfeleld felezési iddSkkel. :

[3] Ba a reaktor nem 411andé nivén iizemel, hanem valamilyem més
program szerint, akkor az integrédlds eldtt meg kell szorozni
formuldinkat egy, a reaktor idébeli iizemeltetési programja
dltal meghatdrozott sulyfiiggvénnyel.

(4] N.G.Stewart, H.G.Gale és R.N.Crooks, A.E.R.E. MP/R.1452,

KFKI Kozlemények 6.évf. 4.szdm, 1958.




ALUMINTUMEOHOKBAN TERMELT FEMMENNYISEGEK MERESE
Irta: Bozdky Lészld és Vodros Déniel

Radiolégiai Osztdly

Osszefoglalés

Az aluminiumkohék dramhatdsfokdnak méréséhez a radioizoto-
pok uj lehetdségeket nyujtottak. Az izotop higulds médszerével u-
gyanis lehetdvé v4lt az aluminiumkohdkban adott idSpontban jelen-—
1év3 fémolvadék mennyiségének pontos mérése szemben az ezeldtt
végzett csupdn durva becslésekkel. Az irodalomban ismertetett el-
jédrdsok elsdsorban Co®0 izotop alkalmazdsdrbl, illetve a vele vég-
rehajtott mérési médszerek leirdsdrdél szémolnak be.

A Co6° hosszu felezési ideje kovetkeztében a mérés sorédn az
aluminium olvadék sziikségszeriien hosgzabb iddre radioaktivvd vé-
lik, ami a megengedhetd maximdlis dbzisszinteknek ismételt leszdl-
litdsa ktvetkeztében egyre nagyobb sullyal esik latba.

. A fentiek figyelembevételével célul tiiztikk ki egy olyan el-
jéréds kidolgozdsdt, amely gyors végrehajthatdsdge kovetkeztében
lehetdvé teszi rovid felezési idejii izotopok alkalmazdsdt és igy
a fémolvadékban szédmottévd radioaktiv szennyezést nem okoz. Az el-
jdrds lényegében véve a betdpldlédsra keriild és a higulds utén
vett mintdk direkt mérésén alapszik, aminek kovetkeztében minimd-
lis meleg-laboratdriumi munkdval gyorsan és pontosan meghatédroz-
haté a fémolvadék mennyisége.

Az aluminiumkohdk elektrolizédld kddjainak dramhatédsfokszd-
mitdsaihoz a felhaszndlt elektromos energidnak és a kitermelt a-
luminium mennyiségének az ismerete sziikséges, Amig az elektromos
adatok mérése a kivédnt pontossdggal kdnnyen elvégezhetd, a kivdlt
aluminium mennyiségének a meghatdrozdsdra a radioizotopok alkalma-
zdsa eldtt kielégitd eljdrdsok nem dlltak rendelkezésiinkre.

Az izotop higulds médszerével lehetdvé vdlt az aluminium-
kohdkban adott idépontban jelenlévdé fémolvadék mennyiségének pon-

S————

x :
Az 1958,évi genfi II.Nemzetktzi Atomenergia Konferencidn elfo-
gadott eldadas.
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tos mérése. Az irodalomban ismertetett eljdrdsok [1],[2 ] elsbsor-
pan Co®° izotop alkalmazdsdrdl, illetve a vele végrehajtott méré-
si médszerek leirdsdrdél szémolnak be. A 0060 hosszu felezési ide-
je (5,3 év) miatt a mérés kovetkeztében az aluminium olvadék sziik-
ségszeriien hosszabb idére radioaktivvd vdlik, ami a megengedhetd
maximdlis ddézisszinteknek ismételt leszdllitdsa kovetkeztében egy-
re nagyobb sullyal esik latba.

A fentiek figyelembevételével célul tiiztik ki egy olyan el-
jérés kidolgozésdt, amely gyors végrehajthatdsdga kovetkeztében
lehetdvé teszi rovid felezési idejii izotopok alkalmazdsdt és igy
a fémolvadék radioaktiv szennyezésének az elkeriilését.

Az izotop higuldsos mdédszer lényegében véve abban 4ll, hogy
az olvadékba bevitt ismert sulyu és fajlagos aktivitdsu radioizo-
top bizonyos id8 utén az olvadékban egyenletesen elkeveredik és
igy a fajlagos aktivitds a tomeg ntvekedéssel forditott ardnyban
csakken.

A mérések a ktvetkez8képpen hajthatdk végre:

- B. Az elektrolizdl$ kddban 1év6 ismeretlen mennyiségii ol-
vadt aluminiumhoz ismert tomegii és fajlagos aktivitédsu aluminium
otvozetet adagolunk és a homogenizdlddds bekovetkezése utdn az ol-
- vadékbdl vett minta fajlagos aktivitédsédnak a mérésébSl a fém meny-
nyiségét (m) a kdvetkezl Usszefiiggés alapjdn hatdrozzuk meg:

Se
Hh ity e g
ahol m_ a kédba bevitt minta tomege, s_ annak fajlagos aktivité-

) 0
sa és s a kddbdl vett minta fajlagos aktivitédsa

Ha a mintavétel utdn T id8 alatt ©sszesen M tﬁmegﬁ alumini-
umot csapolunk ki a kddbdl és a T iddétartam végén ujabb ismert
fajlagos aktivitdsu és tomegii radioaktiv eldéotvozet betdpldldsd-
val - figyelembevéve az elsl betdpldldsbdl eredd esetleges mara-
dék aktivitdst is - ismét meghatdrozzuk az elektrolizdld kédban
1évé fém mennyiségét, m’>-t, akkor a T idd alatt kivdlt aluminium-

mennyiséget nyilvén
Mr=m’—m+M

egyenlet fogja szolgdltatni.

| A. Két csapoléds kozott végezziik el a mérést egyetlen aktiv
minta betdplédlédsdval. A T iddszak elején és végén vett mintdk
fajlagos aktivitdsdban mutatkozd kiilonbséget nyilvén a kdzben ki-
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vélt aluminium mennyiség révén bektvetkez8 higuldsnak kell tulaj-
donitanunk.

Ha a faglagos aktivitdst a T idészak elején s 1-¢l, a végén
s,-vel jeltljiik, akkor a T id6 alat?d kivdlt mennylség Mne

M+ =rno-%§ - m, %f = m, s, ?% - ;6)

A fentiek alapjén t6rténé mérési médszer kidolgozdsdhoz ki-
gérleteinket a kovetkezd szakaszokra bontottuk:

1l. A felhaszndlandd radioizotop megvédlasztédsa és az adago-
landdg mennyiség kiszémitésa.

2 A radioizotoP el8otvozetbe vald bevitele.

3. A mintdk aktivitdsdnak mérése.

4. A mintdk betdpldldsa a kddba, mintavétel.

1. Az izotop fajtdjénak és mennyiségének megvdlasztédsa

A gyakorlati felhaszndlds kivetelményeinek eleget tevs izo -
top fajta kivdlasztdséndl a kovetkezd szempontokat kell mérlegel-
niink:

a/ Az izotop az aluminiummal jél otvizhetd elem olyan izo-
topja legyen, amely olcsdén és konnyen beszerezhetl.

b/ Az izotop az alacsony toxicitdsu, kevéssé veszélyes izo-
topok csoportjdba tartozzék.

¢/ A bomldsi félideje egyrészt elegend8 hosszu legyen a mé—-
rések elvégzéséhez, mdsrészt rovid legyen annak biztositdsdra,
hogy az aluminiumbdl készitett termékek aktivitdsa a fogyasztdk-
hoz keriilésiik idejére mdr gyakorlatilag teljesen lecsengjen.

d/ Méréstechnikai okokbdl célszerii, ha a kérdéses izotop
béia-,gamma sugdrzd, de gamma energidja minél kisebb.

A fenti szempontoknak megfelelden v1zsgalata1nkat Fe59

cu®* s Aut?® izotopokkal végeztiik el. Ezek koziil az At at ta-
léltuk a legalkalmasabbnak, kiilonos tekintettel a médsik kettdnél
kedvez8bb bomldsi félidejére (2,69 nap), ami a ¢/ pont alatti e-
gészsdgvédelmi kovetelmények maradéktalan kielégitését teszi lehe-
tové.

A betdpldlandé izotop minimdlis aktivitdsdt egyrészt az e-
lektrolizdld kddban 16vd olvadt aluminium mennyisége, tehdt a hi-
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gulds mértéke, mdsrészt az alkalmazott méréstechnika szabjék meg.
Az dltalunk is haszndlt GM cstves méréseknél a szokdsos 3000 kg
koriili olvadt aluminiummennyiségek méréséhez, pl. Co6o—b61 1-2 mC
aktivitdsu izotop mennyiség betdplédldsédra van sziikség. '

Az Au198 alkalmazédsa lehetdvé tette 10-szer nagyobb aktivi-
tdsok betdpldldsédt, aminek eredményeképpen a mintdkat rovidebb idd
alatt nagyobb pontossdggal tudtuk kimérni és ugyanakkor elértiik
az aluminiumtermékek aktivitdsdnak teljes kikiiszobolését (c¢/ pont).

2. A radioizotopok elSstvizetbe valdé bevitele

A nagy fajlagos aktivitdsu szildrd halmazdllapotu radioizo-
topokat az 1.8z.4brdn ld4thaté aluminiumtokba zdrtuk. Az izotopot
tartalmazd hengert egy fogé segitségével laboratdériumi olvaszté-
tégelyben megolvasztott higfolyds aluminiumolvadék kdzepébe vittiik

“
By
C Ca
1 | I
[ p
I\/ " P,
%4 A # : /A
\% = s
\g | |
7
% 1
|
1.4bra 2.4bra '
Az izotop oldatok bepédrldséra Az elSotvozetek valamint min-
és otvozetbe vitelére szolgd- tédk készitésére szolgdld ko-
16 aluminium tok. A a betdpld- killa. A kiemeld kar, M belsé
ldskor felmelegedd levegd el- konuszos mag, B1 és B, kiilsd

tédvozdsdra szolgdld furat. hengerpaléstok,kcl ey

pecek, 02 szoritdé-tdmasztds.

be. Az egyenletes elkeveredés biztositdsdra az olvadékot néhény 6-
rdig 800-900 c%-on tartottuk és rendszeresen kevertiik, majd a 2.
8z.abrédn ldthatd kokillédba ontottiik.

A kokilldt ugy terveztiik meg, hogy az a GM csdre rdhuzhatf,
1l cm falvastagsdgu csdveket szolgdltasson. A kokillénk iizemi fel-
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tételek mellett sorozatos mintavételre alkalmas, amennyiben az ol-
vadék megmerevedése utén a kissé konuszos mag (M) az A kar segit-
ségével a még forrd aluminiumhengerb8l konnyen kihuzhatd, a két
fél-henger idom <Bl’32) kiemelhetd és néhdny mdsodperces vizbe-
meritéssel lehiitve ismét visszahelyezhetd az alaptércsdra. A min-
tdk egyetlen forgdcsold miivelettel teljesen azonos alakra hozha-
ték. A betdpldldsra keriilS§ mintdkat mérés eldtt autoradiogrammos
médszerrel homogenitédsra ellendriztiik.

3. A minték aktivitdsdnak mérése

A vetdpldldsra keriil§ és a kddb6l vett mintdk fajlagos ak-
tivitdsdnak meghatdrozédsdra mindkét esetben a fenti kokilldval a-
zonos hengereket készitettiink. A kddbbl vett mintédk fajlagos ak-
tivitdsa bizonyos minimdlis izotop tartalom felett a minténak GM
csére huzédsa utjén konnyen meghatdrozhaté. A 4-5 nagysdgrenddel
radioizotopot tartalmazé betdpldlandé mintédk aktivitédsa hasonld
modén a magas percenkénti impulzusszédm miait nem mérhet§.Ezért egy
dttétel beiktatdsa vdalt sziikséges-
8é., E célra egy olyan mérGdllédst
készitettiink, amelynél a nagy ak-
tivitdsu minték mérésénél a GM csé
' és a mérendd minta kozé 2-3 nagy-
s8dgrendii intenzitdscsvkkenést
biztosité Slomabszorbens keriil. A

mintatartdt koriilvevé Slomabszor- S 'BLébra- .

P = Mérdallas. kis aktivita-

bensek biztositjdk a kornyezeten a1t WIATAE métasn & O cho-

8z6rédé gamma-sugdrzds zavard ha- re rdhuzva, az 5 nagység-

P renddel nagyobb aktivita-

tdsdnak a kiiktatdsdt (3.4bra). 8 ellBtvkzetelk (F e
Egy alkalmasan megvédlasztott a K kutban torténi

kzepes aktivitdsu hengerrel mind

& GM cslre huzott, mind az abszorbens mogotti helyzetnek megfele-
18 impulzusszémot lemértiik és ezekb8l a két helyzetnek megfeleld
dttétell szdmot meghatdroztuk. Az 4ttétel kbzbeiktatdsédval vég-
eredményben valamennyi mintét teljesen azonos geometriai viszo-
nyok kozott mértilkk és igy semmiféle korrekcid alkalmazédsédra, ill.
abszolut értékek meghatédrozédsédra nem volt sziikség.
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4, Betdpldlds és mintavétel

v A bemért mintdk betdpldldsét ugy végeztﬁk, hogy a betdplé-
land$ hengert a 4.sz.dbrdn 1l4thaté vasrudra huztuk és azzal az
elektrolizdld kdd kriolit rétegén végott résen keresztiil a fémfiir-
débe nyomtuk. A radioizotop elkeveredésének ellen8rzésére a kiad

1000

hours —=

5.4bra
A a betdpldlds helyén B ettdl
2 m tédvolsédgban vett mintdk
aktivitdsdnak vdltozédsa az
idé fiiggvényében.

4.4bra
A betdpldld vasrud az eldot-
vozettel.

négy pontjén iddnként mintdkat vettiink. Egy kédba két helyen, 4t-
16s irdnyban tédplédltuk be az eldstviozetet. Az elkeveredés lefolyéd-
sét az 5.8z.4bra szemlélteti. A mintavételhez egy olyan tntdkana-
lat készitettiink, amelynek iirtartalma éppen megfelelt a kokilla
iirtartalménak. Igy gyors ontéseket tudtunk végezni anélkiil, hogy
tulfolydsok akaddlyozték volna a kokilla szétszedését.

Kiértékelés. Az elektrolizdld kddban kapott mérési eredmé-
nyeink ellenlrzésére listkisérleteket végeztiink, aszaz a csapoldsok
alkalmdval iistokbe szivott és mérlegen lemért fémolvadék-mennyi-
ségét Osszehasonlitds céljdbdl a fenti izotop metodikdnkkal is
meghatdroztuk. Az iistkisérletek azt mutattdk, hogy 1 %-on beliili
pontossdggal meg lehet hatdrozni az aluminium olvadék mennyiségét.




ADATOK AZ URAN, TORIUM ES CIRKON ANALITIKAJAHOZ®
Irta: Almdssy Gyula, Ordégh M4ria, Schneer Anna®™*

Magkémiai Osztdly

Osszefoglaléds

I. Részleteiben megvizsgdltuk az urédn tributilfoszfédtos
extrakciogénak fiziko-kémiai koriilményeit és megdllaritottuk az
extrakcid optimdlis koriilményeit. Az oldatban az urédn meghatarozé—
84t fotometrids mdédszerrel végeztiik morinnal, ill. a - «' - di-
piridillel.

II. 1/ Peliilvizsgdltuk a tdérium kromatogréfléJét és megdl-
lapitottuk, hogy 100 ml 8 n salétromsav és 100 ml éter Usszerdzd-
sakor keletkezd szerves fdzis a legjobb olddszer a Th celluldze-
oszlopon t6rténd elvdlasztédsdhoz.

2/ Kis mennyiségii térium kolorimetrids meghatdrozdsédra
az ismert toronos médszert mddositottuk, érzékenységét kb. 70 %-
kal megnoveltiik.

IITI. 1/ A szelektiven levédlasztott és sztbhiometrikus osz-
8zetételli cirkdéniumtetramandeldt

a/ tomény kénsavas oldatdban a Zr-hoz kotstt mandu-
lasav kromatometridsan (E = 1/136),

b/ NaZCOB—os oldatdban permanganometridsan titrdl-
haté (B, .= 1/17,76)%

2/ Az élénk sdrgeszinii,UV fényben zslden fluoreszkdld
cirkon—morin komplex alkalmas 0,1-30ug /ml cirkon fotometrids meg-
hatdrozdsdra. A mérések 420—470 mu kozott végezhetlk.

A Magyarorszédgon el&forduld nukledris nyersanyagok felkuta-
tdsa, és az épiilé kisérleti atomreaktorral végzendd vizsgdlatok
eldkészitése az urdn, térium és cirkon analitikdjdnak behatd ta-
Nulményozédsdt, pontos médszerek bedllitdsdt és a hdrom fém anali-

o ———

Az 1958.6vi genfi ITI.Nemzetkozi Atomenergia Konferencidn elfo-~
gadott eldadds.

B o [14aldnos €8 Boerveilsh Kémiai Intézete
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Irodelmi adatokbél ismeretes [1], [2], [3], hogy aktiv a-
nyag sem az anédmasszéra sem az anddra, vagy az andd gdzba nem
keriil, tehdt az ilistkisérletek az elektrolizdld kddban lejdtszddé
folyamatokhoz ebbdl = szempontbdl hasonlatosak.

Az elektrolizdlé kéd elektrolitjdt aktivitédsra ellendriz-
tiik és abban aktiv anyagot nem taldltunk.

A fentiek alapjén mérési mdédszeriink iizemi mérésekre alkal-
mas, eredményei a sziikségletet kelld pontossdggal kielégitik. Az
alkalmazott rovid felezési idejii izotopok, kiilontsen az Au198
biztositjédk az egészségligyl szempontok legmesszebbmenl kielégité-
sét, amennyiben egyrészt a meghatdrozédst végz8 dolgozdk méréseink
szerint az egyszerii és gyorsan elvégezhetl miiveletek sordn a maxi-
mélisan megengedhetd ddzisszintnek csupdn toredékét kapjdk, més-
régzt az alumihium termékek aktivitdsa egy hdénap leforgédsa alatt
teljesen lecseng.

I o4 aliomn

1] Beleckij-Masovec: Az elektrolizdlé kéddban 1év6 aluminium meny-
nyiségének meghatdrozdsa radioizotopokkal. Cvetniije Metallii,
1955: 5.

[2] Rempelj-Popov: Az dramhatdsfok meghatdrozédsa az ipari elektro-
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tikdjdnak fejlesztését kivénta meg. Munkdnk sordn olyan médszere-
ket igyekeztiink koriilményeinknek megfelellen alkalmazni, illetve
kidolgozni, melyek & hdrom fém igen kis koncentrdcidjdnak mérésé-
re is alkalmasak, tovdbbd gyorsasdguk folytdn széria elemzések el-
végzését is lehetbvé teszik. A hdrom £ém analitikdjdnak fejlesz-
tése terén elért eredményeinket az aldbbiakban részletezziik.

Az urédn tributilfoszfdtos extrakcidval egybekttott meg-
hatdrozédss

Ismeretes, hogy a magasabbrendii alifds alkoholok foszfor-
savval képezett észterei igen alkalmasak az urdn extrakcids dusi-
tdséra [1-9]. Kiilontsen elterjedt a di- és tributilfoszfdt (DBP
és TBP), melyeket az urdn analitikéjdban egyre inkébb kezdenek
alkalmazni. A dibutilfoszfétos extrakeidét tobb szerzd is ajénlja
vizek urdntartalmédnak kivondsdra [9-11] és ugyanezek a szerzdk az
extraktum elfiisttlése utdn az urént fluorimetridsan hatdrozzdk
meg. A meghatérozést a vizsgdlati vizben jelenlévl nagyobb meny-
nyiségii kisérd ionok zavarjdk, mert ezek a fémionok részben szin-
tén extrahdlddnak dibutilfoszfédttal. Sokkal specifikusabb az urén
tributilfoszfédtos extrakcidja, mely nagyobb mennyigégii kisérd fém
jelenlétében is alkalmas az urdn szepardldsdra. Célunk volt az
extrakciét ugy végezni, hogy az urdn kivondsa vizes oldatbdl egy-
szeri kirdzdssal kvantitativ legyen [12].

Minthogy az urdn tributilfoszfdtos extrakcid alkalméval,
mint molekula vegyiilet keriil az organikus fdzisba, a vizes fézis-
bdl vald kiszoritdsdhoz megfelellen nagy nitrdt koncentrécidra
van sziikség. Az optimdlis nitrdt koncentrdcidt nem salétromsavval,
hanem amméniumnitrdttal igyekeztiink elérni, minthogy a salétrom-
Sav szintén molekula vegyliletet képez TBP-al és mint ilyen az or-
ganikus fdzisba keriil és a meghatdrozds tovdbbi menetét zavarja.

Hogyha a vizes fdzisban az urdnt kiszoritd koriilményeket
megsziintetjiik, a nitrdt ion koncentrdcidt csdkkentjiik, az urdn
ismét a vizes fézisba keriil. Elvileg tehdt az urdn vizes reextrak-
cidval kivonhaté az organikus fézisbdl. Vizsgdlataink azonban azt
mutattdk, hogy a reextrakcidhoz igen nagy vizmennyiség sziikséges
68 igy a vizes oldat urédnra nézve erdsen felhigul. Eppen ezért a
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reextrakcidét nem deszt.vizzel, hanem hig amméniumkarbondt oldat-
tal végeztiik, Kisérleteink sordn a kovetkezd munkamenet bizonyult
legalkalmasabbnak., A vizsgdlati oldatot, mely nitrdton kiviil més
aniont nem tartalmaz, vizfiirdn szdrazra pdroljuk és a széraz ma-
radékot 0,18 ml tomény salétromsavval és deszt.vizzel 100 ml-es
razétolcsérbe mossuk. Az oldat térfogafét minden esetben deszt.
vizzel 17 ml-re kiegészitjiik. Ezutdn a rdzdtolcsérbe 12 g ammo-
niumnitrdtot mériink, Ekkor az oldat térfogata 25 ml-re megnl. A
rézétslesér tartalmdt 25 ml benzines TBP-al (24 tf TBP + 76 tf
benzin) hédrom percen 4t rdzogatjuk és a fdzisok szétvdldsa utédn
a vizes fdzist leengedjiik. Ezutdn az urdnt 25 ml 0,2 m ammdénium-
karbondttal reextrahdljuk, majd az amméniumkarbondt oldatot be-
pdrlé ceészébe engedjiik. A reextrakcidét 5 ml amméniumkarbondttal
megismételjiik. Ezutdn a bepdrld csésze tartalmdt vizfiirdén szé-
razra péroljuk. A kapott szdraz anyagban az urén meghatérozéséra
a kovetkezd két médszert dolgoztuk ki:

1. Az urdn meghatdrozdsa alkoholos oldatban morinnal

A meghatdrozds elve: Az uranil ion gyengén savas, alkoho-
los oldatban morinnal sdrgdsbarna-szinii komplexet képez. A§ urdn-
nal egyiitt nyomokban extrahd16dé fémionok a meghatdrozdst zavar-
jék. Ezt a zavard hatédst komplexon III adagoldsdval kiiszuboltiik
ki. Megdllapitottuk a meghatérozds szempontjébdl optimdlis sav,
alkohol, morin és komplexon III koncentrdcidt. Figyelembe vettiik
tovébbd azt, hogy a tributilfoszfdtos extrakcidéndl kapott vizes
oldat amméniumkarbondt tartalma bepdrlds folyamén nagyrészt elbom-
lik, tehdt a szdraz maradék lényegében reextrahdlddé amméniumit-
rédtot tartalmaz. Az amméniumnitrdt mennyiségét8l fiiggSen megvél-
toztatja az oldat fényelnyelését. Ezt a zavaré momentumot ugy kii-
8z0boltiikk ki, hogy a szdraz maradék mennyiségéhez képest nagy
mennyiségii amméniumnitrdtot adagoltunk a kolorimetrids méréshez
ellkészitett oldathoez,

Kisérleteink alapjén a meghatdrozdst a kovetkezSképpen vé-
gezziik:

A tributilfoszfdtos extrakciondl kapott szdraz mdradékot 15 ml
alkohollal 25 ml-es mérdlombikba mossuk. A bepdrld csészét végiil
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is 1 ml deszt.vizzel utédna ©blitjiik. A mérSlombikba a kovetkezd
reagenseket mérjiik:

2 ml 0,1 n sbésav, 0,5 ml 1,5 %—os komplexon III, 3 ml 50 %-o0s8
amméniumnitrét, 1 ml 0,33 %-os alkoholos morin oldat. Bzutén a
mérSlombikot deszt.vizzel a jelig toltjiik és az oldat extinkeid-
jédt Pulfrich fotométerrel 430 mfl—nél 5 cm-es kiivettdban mérjiika.
A fényelnyelés koveti a Lambert~Beer torvényt.

2. Az urdn meghatdrozdesa aktivdlt reakcid segitségével [13]

A meghatdrozds elve: Az U/IV/-et!a ferri ion csak erédsen
savas oldatban oxidédlja U/VI/-4. Gyengén savas oldatban is megtor-
ténik azonban a reakcid, ha a ferri ion oxidécids potencidljdt
megnoveljiik azdltal, hogy a reakcidban keletkezett Fe/II/-t vela-
- milyen komplexképzdvel, ple «,a’ -dipiridillel megkotjiik. A kelet—
kezett ferro-dipiridil vorts szinii komplex fotometridsan mérhetd
és igy érzékeny urdn meghatdrozdsi mdédszer 411 rendelkezésiink-
re. Az U/VI/ redukcidjdt kénsavas oldatban bizmutreduktorral vé-
geztilkk. Megdllapitottuk a redukcid szempontjédbSl optimédlis kén-
sav koncentrdcidt 48 az oxiddcid, valamint a komplexképz8dés szem~
pontjdbdél optimdlis pH—t.

A meghatédrozdst a kovetkezb8képpen végeztiik: A tributilfosz-
fdtos extrakcidéndl kapott szédraz maradékot 2 ml alkohollal, 3 ml
vizzel és8 2 ml 1:1 higitdsu kénsavval oldottuk és a kapott olda-
tot osszekeverds utdn bizmutreduktorra ontdttilk. A redukdlt olda-
tot 25 ml-es mérdlombikban fogtuk fel. Megvdrtuk, mig az oldat a
reduktoron annyira lecsorog, hogy minddssze néhdny mm folyadék ré-
teg marad & bizmut oszlop felett. Ekkor a bepdrldicsészét kétszer
3 ml vizzel utédna mostuk, mindig megvédrva a folyadék lecsorgdsdt.
Ezutdn a reduktort vizzel addig mostuk, mig a 25 ml-es mérilombik
megtelt. A mérSlombikot Usszerdztuk és 2,5 ml-t kivettiink beldlle -
egy mdsik mérdlombikba. Ezutdn a lombikba 0,5 ml Fe/III/ oldatot
(250ug Fe/ml) és egy csepp 0,05 %-os alkohclos brémfenolkék indi-
kdtort adtunk, majd a pH~t ndtriumacetdttal 4,7-re dllitottuk be.
A mér8lombikba 0,5 ml 0,5 %-o08 vizes o - &' -dipiridilt mértiink és
a8 lombikot deszt.vizzel a jelig t6ltottiik. Az oldat extinkcidjdt
Pulfrich fotométerrel, 5 cm-es kiivettdban 500 M/L—nél mértiik.
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A térium kromatogrdfids elvélasztdsa [14]

Kember [15] a torium- celluldze oszlopon torténd elvdlasz-—
tdedra éter-salétromsav oldészer elegyet ajénl. Ezt az olddszert
mindenekeldtt papirkromatogrifids célokra prébdltuk alkalmazni,
azt tapasztaltuk azonban, hogy a tdérium az emlitett olddszerrel
csaknem az alapvonaltdl az élvonalig terjedd hosszu sdvot képez.
A térium foltjét - alizarinos indikdlds utdn - kdzelebbrsl is
megvizsgdltuk és ugy taldltuk, hogy jél észrevehetd szakadozott-
gdgot mutat, vagyis a sévban koncentrécidé maximumok és koncentrd-
cidé minimumok léthatdk. Régebbi munkénkban [16] rémutattunk arra,
hogy a folt ilyen szakadozottsdga, széivdldsa a vdndoroltatdshoz
felhaszndlt vizmentes olddszernek tulajdonithatd és a folt szaka-
dozottsdgdt a kiilonboz8 koncentrdcidju zdndk kiilonbozld sebessgé-
gével magyardztuk. Ez a sebesgégkiilonbség ugyanis Freundlich ti-
pusu izoterma esetén oly nagy lehet, hogy a folt szakadozottséd-
got mutat, s8t némely esetben t&bb foltra vdlik szét [16].

A Kember dltal javasolt olddszert éppen az emlitett okndl
fogva, ?apirkromatogréfiés célokra nem tudtuk alkalmazni. A folt
tomdrsége azonban nagy mértékben megndtt, ha az oldészer sav- és
viztartalmét egyidejiileg megnoveltiik. Az ilyen oldészerek készi-
tése a viz éterben vald korldtozott oldékonysdga miatt egyszerii
tsszekeverés utjén nem sikeriilt. Keriilé utat alkalmaztunk tehdt
és a kiovetkezlképpen jdrtunk el. 100 ml 4 n salétromsavat 100 ml
éterrel rdzogattunk, amikoris két fézist kaptunk, melyek koziil
a felhaszndlt organikus fdzis a megoszldsi egyensulynak megfele-
16 salétromsavat és vizet tartalmazott. Ezt a miiveletet 100 ml
6-8-10-12 és 14 n salétromsavval is megismételtilk és igy ndvekvd
salétromsav- és viztartalmu olddészerekhez jutottunk, melyeket e-
gyenkint felhaszndltunk a térium papirkromatogrdfids vdndorolta-
tdsédhoz. Eredményeinket az l.4brea tartalmazza..

Az ébra alapjdn a viztartalom ndvekedtével a tdérium foltja
valéban tomoriil. A viztartalom novekedtével a savtartalom is nd,
ami szintén tomoriti a foltot, 86t a tdérium Re értékét is megno-
veli olyannyira, hogy a térium foltja a 3.. oldészernél mdr az ol-
dészerfronttal egyﬁtt halad. A 3.0ldészerrel 30 fémion R érté-
két vizsgdltuk meg és azt tapasztaltuk, hogy a legtibb fémion az

alapvonal kozelében marad.
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A Kember dltal javasolt olddszert a térium celluléze osz-
lopon t6rténd elvédlasztdsdra is alkalmazni igyekeztiink, ahol az
oszlopfolyamatot UX;-el nyomjeleztiik [17]. Bzek a vizsgdlatok
azt eredményezték, hogy a térium utolsé részletei igen nehezen
eludlhatdk az oszlopbdl. Az clddszer sav- és viztartalmédnak nove-
1lésével azonban az elucidhoz sziikséges olddészer térfogat lényege-
sen csokkenthetd, vagyis itt is ugyanazokat az olddészereket alkal-
maztuk, mint a papirkromatogrdfids vizsgdlatokndl. Eredményeinket
az 1.tdbldzat tartalmazza.

Az 1.t4blézat alapjdn megédllapithatd, hogy az oldészer viz-
és savtartalmdnak novelésével az elucidhoz sziikséges oldészer tér-
fogat cstkken és a 3.0lddészernél kb. 200 mg ThO, kiolddsa 100 ml
oldészerrel mér kvantitativ. Igy tehdt az uj olddszert nem csak
papirkromatoerdfids célokra, hanem tdériumtartalmu ércmintdk kvan-
titativ meghatdrozdsdra is alkalmazni tudtuk.
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1.t4blézat
Felfogott 1 Bl SES 4
olddszer i _
térf. oldészerek ThO, tart. (g ThO,)
ml |
30 0,0693 0,1320 - | 0,1504 0,1132
30 0,0606 0,0734 | 0,0707 0,0845
40 0,0438 0,0196 0,0073 0,0199
50 0,0300 0,0020 )] 0,0042
50 . 0,0063 ) 9 0, 0006
Osszesen: 0,2100 0,2270 0,2284 0,2224

Az oszlopra vitt anyagmennyiség: 0,2288 g ThO,
Az olddszerek Osszetétele és szdma megegyezik az l.dbrdn feltiin-
tetett olddszerekével.

A térium kolorimetrids meghatdrozdsa a toronos mdédszer

fejlesztése utjén [18]

Kismennyiségii térium meghatdrozédsdra az irodalomban ismer-
tetett toronos médszert [19,20] alkalmaztuk. A ferri ion zavaré
hatdsa miatt azonban nem kaptunk egyértelmii eredményeket. A f2rri
vas redukciéjét a szerzbk hidroxilaminnal végzik és a redukcid
teljessé tételét CuCl,-vel katalizdljdk [21]. Mi a redukcidt
aszkorbinsavval végeztilk és igy nagy mennyiségii ferri vas zavard
hatdsdt is ki tudtuk kiisz6bolni. :

Megvizsgdltuk néhédny organikus oldészer (metilalkohol, etil-
alkozol, aceton) hatdsdt a tdrium toronos komplexeinek fényelnye—
lésére, és azt tapasztaltuk, hogy ezek az extinkcidt ndvelik. Az
organikus olddszerek extinkcid noveld hatésdt a 2.4bra tartalmaz-
za. Megfeleld mennyiségii aceton adagoldsédval pl. a médszer érzé-
kenységét 1is csaknem kétszeresére sikeriilt megnévelni.

Megvizsgdltuk a tériumérc feltédrédsénak, olddsdnak optimé-
lis koriilményeit és UXi\nyomje1z6 alkalmazdsdval megédllapitotttuks
hogy a térium a kivdnt frakcidba keriil-e. Ennek alapjédn optimdlise
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munkamenetet 4llapitottunk meg a tdériumérc feltdrdsdra és olddsd-
ra (3.4bra).

2,0 4 acetone

methyl alcohol
ethyl alcohol

Yiz
1,074

0,5 H

Ll i

50 . 100 3 Th

2.4bra

Az ébrén csillaggal jelvltiik meg azokat a frakcidket, me-
lyeknek aktivitdedt mértilkk. A méréseket csillém végablakos GM
sz&mldlécsdvel végeztiik és a mérésekhez annyi oldatot péroltunk
be, hogy & szérazanyag dnabszorpcidja elhanyagolhaté volt. A II.
és IIT.frakcidk méréseink alapjén inaktivnak mutatkoztak, mig az
I. és IV. frakcidkban 2 % hibdn beliil visszakaptuk a feltdréshoz
bemért tsszes UX, aktivitdsdt. A 2,4brdn feltintetett analizisme-
net tehdt a térium meghatdrozésa szempontjdbdl kvantitativ ered-
‘ményt szolgéltat.

Cirkonium térfogatos meghatdrozédsa

Ismeretes, hogy erdsen savanyu kozegb8l mandulasavval a
cirkonium szelektiven és stochiometrikus dsszetétellel levélaszt-—
haté [22, 23, 24, 25]. A Zr meghatdrozdea a széritott csapadék
k6zvétlen, vagy Zroa-vé valé izzlitédsdt kovetd sulyszerinti méré—
gével torténhet. Egyes szerzlk a lecsapdst csak o Zr elkillonitésé-
re alkalmaztdk, meghatdrozédsa a szervee komponens elroncsolésa
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Feltarads KHSO4 -el
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sésavas oldés, sziirés.

- I. Sziirlet II. Csapadék
Th, Fe, Al,' Ca, Mg Si0

o T102

Amménids kicsapds

III. Sziirlet IV, Csapadék
'Ca’ Mg Th, Fe, Al

Sésavas 0ldéas

Kolorimetrids mérés

3.4bra

utédn térfogatos, vagy kolorimetrids médszerrel tortént [26,27].

Célunk olyan Zr-meghatdrozds kidolgozésa volt, melyben a
mandulagavval (vagy halogénszdrmazékaival) torténd lecsapédsnak
nemcsak szelektivitdsdt haszndljuk ki, hanem a csapadék stdchio-
metrikus Osszetételét is. A kapott csapadékot oldottuk és oxidi-
metrids médszerekkel a Zr-hoz kétstt mandulasavat mértiik.

A meghatdrozds céljéra lugos permanganometrids és a tEmény
kénsavas kromatometrids mdédszer bizonyult legalkalmasabbnak [28],

a/ Permanganometrids médszer

5-20 mg Zr-t tartalmazd oldatbdl levélasztott, sziirt, mo-
sott és 120 C%-on szdritott mandulasavas cirkonium csapadékot 20
ml meleg 25-30 %-os Na,C0; oldattal 800 ml-es Erlenmeyer lombik-
ba oldjuk a G4-es pdérusu iivegsziirdrdl, 10 ml 23 suly%-os NaOH-t,
20,0 .1 kb« 0,5 n KM’nO4 oldatot adunk hozzd. 10 perc mulva kb.
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300 mi vizzel higitjuk, 25 ml 1+l sulyardnyban higitott kénsavat,
majd 20,0 ml kb. 0,5 n oxélsav oldatot adunk hozz4, 60 C°-ra me-
legitjiik, és az oxdlsav feleslegét 0,1 n KinO,-tal megtitrdljuk.
A meghatdrozédssal egyiddben vakprdébdt is végziink. A két titrdlds .
kiilonbsége ardnyos az oldat mandulasav, ill. cirkénium tartalmé-
val. Tapasztalataink szerint ilyen koriilmények kbzott a mandula-
sav és p-Br-mandulasav négy egyenértékkel benzoesavvd, ill. p-Br-
benzoesavvd oxiddldédik. A reakcid azonban nem folyik le stdchio-~
metrikusan, az elméletileg vdrt értéknél reprodukédlhatdan mint-
egy 12 %-kal t&bb KMnO4 fogy. Ezért egy mérési sorozat kezdetén
célszerii 5 ml 0,1 m mandulasav oldat fenti mddon végzett meghatd-
rozédsdval 1 ml 0,1 n KMhO4-nak megfeleld Zr mennyiségét megdllapi-
tani. Altaldban tiszta vegyszerekkel a fenti médon végezve a tit-
-rdlést 1 ml 0,1 n KMnO, 0,5136 mg Zr-t mér. A médszer hibdja + 1%.

A lugos permanganometrids mddszerrel tsszefoglaldan H.Stamm
[29] foglalkozik, de a mandulasav mérését nem irja le.

b/ Kromatometrids mdédszer

K20r207-t kénsavas kizegben szerves vegyliletek széntartalmd-
nak meghatdrozdséra régen alkalmezzdk., Flként a reakcid sordn ke-
letkez§ C0,-t mérték, de & Or0, folosleg visszatitrdldsa is hasz-
ndlatos. Utébbi esetben dltaldban 1+1 térfogatardnyban higitott
kénsavas kozegben végzik az oxiddcidt [30]. Tapasztalataink sze-
rint a Na20r207 vizfiird8 hémérsékletén 69-98 %—os kénsavas kozeg-
ben 20 perc alatt 34 egyenértékkel széndioxiddd és vizzé oxiddlja
a mandulasavat. Légfiird8ben 115 ¢°-on ugyanennyi id8 alatt a reak-
cié még 1+1 térfogat ardnyban higitott kénsavas kizegben is telje-
Sen végbemegy.

0,1-5 mg Zr-t tartalmazdé oldatbdél levdlasztott mandulasavas
Zr csapadékot sziirjiik, mossﬁk, gzéritjuk és cc. HZSO4—ben oldjuk.
Az oldathoz flselegben vizes, vagy kénsavas 0,1 n Né20r207 mérs—~
oldatot adunk, a vdlasztott kénsavkoncentrdcidtdl filiggben vizfiir-
dén, vagy légfiirdében 115 C°-on 20 percig melegitjiik. Lehiilés utén
Vizzel annyira higitjuk, hogy a kénsav koncentrdcidja legaldbb 2n
legyen és ferroin indikétor mellett Fe/II/ mérSoldattal visszatit-
Téljuk a Cr/VI/ feleslegét. 1 ml 0,1 n Na,0r,0, 67,07 u & Zr-%
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mér. 1 mg-ndl tobb Zr esetében a hiba + 1 %.

Az ismertetett két térfogatos meghatdrozds eldénye, hogy o-
lyan vegyliletek kis mennyiségének jelenlétébén is elvégezhetd,
melyeket mikrogravimetrids mérés eldtt fe_tétleniil el kell kiils-
niteni a Zr-t61 (pl. SiOZ, Ta).

Cirkon fotometrids meghatdrozdsa [3]]

A morint (3, 5, 7, 2, 4, - pentahidrozi-flavon) mintegy
20 éve haszndljdk Zr kvalitativ kimutatdsdra [32] a Zr-morin
komplex ultraibolya fényben fellépd intenziv z&ld fluoreszcencid-
ja alapjédn. E jelenséget a Zr fluorometrids meghatdrozdsdrae is
felhaszndltdk [33]. Vizsgdlataink szerint az élénk sdrga szinii
komplex 420-470 m u k6z0tti hulldmhosszon alkalmas'a Zr fotometri-
4s meghatdrozdsdra. Méréseink szerint a Zr-morin mdlardnya a
komplexben 1:1. A komplex ldtszdlagos disszocidcids dllandéja
Kd = S 5, moldris extinkcids koefflclense € = 9000 koriili
érték. A reakcid érzékenysége [34] 0,01 /4g/cm 3

A médszerrel 0,1-30 pg Zr hatdrozhatdé meg ml-enként, 2 n
HCl-es kdzegben, 25-70 térf.% etanol jelenlétében. A mérést szé-
mos kation, a F és foszfdt ionok zavarjdk. Meghatdrozds céljdra
a Zr-t kieérb elemeitbl legcélszeriibb papirkromatogrdfidsan elvé-
lasztani.
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MAGYARORSZAGI URANERCEK KEMTAI FELDOLGOZASAVAL
KAPCSOLATOS KUTATASOKE

Irta: Fodor Miklés, Foldes Péter, Molnér Ferenc,
Stocker Lajos, Szabd Elek, Vigvdri Mihdly

Magkémiai Osztdly

Osszefoglaléds

Ismertetjiik a hazai urénércek szdédds feltdrdsdnak dltalunk
alkalmazott mdédszereit, kiilonboz8 paraméterek befolydsédt a feltd-
réds hatdsfokdra. Koztljilkk eredményeinket a szddds feltdrds koz-
beni gyantdzds hatdsdra és szerepére vonatkozdlag.

_ Vizsgdlatokat végeztiink kiilonbtzd minbségii ioncseréld gyan-
tédkon a feltdrdsi és szintetikus urédnoldatok uraniltrikarbondt
komplexeinek megktt8désére vonatkozdan. Megvizsgdltuk a hazai ion-
cseréld gyantdk kapacitdsdt, a szdda koncentrdcid, urdntartalom
és a gyanta szemcseméret fiiggvényében. A hazai ioncseréls gyantdk
stabilitdsdt vizsgdltuk szintetikus és sziirt feltédrdsi oldatok e-
gsetében. Kimértiik a kosaras médszerrel dolgozé szakaszos ellendra-
mu rendszer paramétereit, megvizsgdltuk a fluiddgyas ioncsere né-
hédny hidrodinamikai és ionadszorpcids kérdését.

Ismeretes [1], hogy a Pécs kdrnyékén 1953-ban megkezdett
geoldgiai kutatédsok eredményeképpen olyan urdntartalmu kézeteket
fedeztek fel, amelyeket mind urdntartalmuk, mind mennyiségiik ér-
demesgé tesz a nagyiizemi feldolgozdsra. Az érc iiledékes homokkd.
A kvarc- és foldpédtszemeket ©sszekitd szerves kotdanyag piritet,
szénrészeket, finom eloszldsu szurokércet és fekete porhoz hason-
16 urdnkormot tartalmaz.

Két éve folytatunk vizsgdlatokat a lelbhely érceibdl vald
urénkinyerésre vonatkozdélag. A munka elkezdésekor az urdnérc fel-

* Az 1958.64vi genfi IT.NemzetkSzi Atomenergia Konferencidn el
fogadott eldbadéds. :
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dolgozés néhdny tudoményos vonatkozdsu, a technoldgiai munkdt e-
16készit6, alapkérdésével vald foglalkozdst tekintettiik felada-
tunknak és nem tiiztikk ki célul, hogy ezt a hazai viszonylatban uj,
sokoldalu, technolégiai feladatot teljesen megoldjuk.

Vizsgdlatainkat az ércfeldolgozds fdzisainak megfelelBen két
irdnyban folytattuk: egyrészt az ércfeltdrds optimdlis koriilménye-
it fanulmdnyoztuk, médsrészt a feltdrdsi oldatokbdél vald urdnki-
nyerés lehet8ségeit, kiilbnds tekintettel az ioncseréld gyantdk al-
kalmazhatdsdgéra.

Az aldbbiakban a ndtriumkarbondtos feldolgozés kutatdsi e-
redményeit ismertetjiik.

1, Az urdnérc feltdrdsédnak vizsgédlata

Az érc feltdrdsdnak vizsgdlatdra egyszerii késziiléket 411i-
tottunk tssze (l.dbra). Az ércmintdt a feltdrd oldattal egylitt a
hengeralaku iivegedénybe (7) helyezziik el, A feltdrdsi zagy keve—
rését levegS bevezetéssel végezzilk (1-4). Az dtdramld levegl se-
bessgégét reometerek mutatjédk (6). A feltdrdé edények elektromos
fiitésii termosztdtba meriilnek (9).

A sz46dds feltdrdsi paraméterek tanulmédnyozdsakor megvizsgdl-
tuk a karbondt koncentrdcid, a szemcseméret, a szildrd-folyadék
arény, a hémérséklet, az oxiddldszer (KMnO4) mennyiségének és a-
dagoldsi id6pontjédnak, a karbondt-hidrokarbondt ardny, a feltédrd-
8i 1d6 és a levegl éramlési sebesség befolydsdt kioldds mértékére.
Az dltalunk vizsgdlt ércek esetében a feltdrd oldat “sszetétele

3-5 % N9.2003 és 1-1 5 % NaHCO3 volt. A hdmérséklet emelése kedvezd
a kihozatalra. 90 c%-on 75 perc alatt 90-92 %-os feltdrds érhetd
el, ha a szemcseméret -70 mikron és a szildrd-folyadékarény 1:2.

Megfigyeltiik, hogy a kiolddsnédl az oxidédldanyag behelyezésé-
nek iddpontja is szerepet jétszik (2.4bra). Eszerint a KMnO4—t
legcélszeriibb a feltdrds befejezése eldtt lo perccel bevinni, nyil-
vén azért, mert a késdbbi adagolds esetén a keverésre haszndlt le-
vegé mér reagdlt a kdnnyebben oxidélt anyagokkal. Ezért a kdlium-
permangandt teljes mennyisége a nehezebben oxiddlhatd komponensek-
kel vald:reagédldsra forditddhat.

Néhény ércmintdval vizsgdlatokat végeztiink az ércben 1évé
urdn eredeti "oxiddltsdgi fokdra" vonatkozélag. Inert /N2/ gdz—
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dramban végezﬁﬁk el a szdédds feltdrdst és azt tapasztaltuk, hogﬁ
a mintdktdl fiiggben az ércben 1év6 urdn 3-30 %-a 0ldddik igy ki.
Az ilyen koriilmények mellett, valamint az elfzdekben ismertetett
KMnO4-el végzett feltdrdsok eredményei ktz6tt nem tapasztaltunk
osszefliggést.
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l.4bra

Feltdrd késziilék
1 védkuumszivattyu; 2 olajfogé és sehességszabdlyozd;
3 kénsavas gdzmosd palack; 4 vizes mosé edény;
5 puffer-henger; 6 reometer; 7 feltdrd edény;
8 elektromos fiités; 9 vizfiirdd; lo tulfolyd.

Az urdn kiolddsi hatdsfokdnak megnidvelésében jelentls a
zagy mosdsédnak korilménye. Megvizsgdltuk a feltdrdsi zagy lilepi-
téses és centrifugds mosdsédnak viszonyait. Ennek sordn kimértiik
& zagy {ilepedési sebességének a héfok és a mosdsi szdm novekedé-
8ével, valamint a zagysiiriiség ceokkenésével vald novekedését. Meg-
éllapitottuk, hogy a centrifugds mosds 20-30 %-kal hatdsosabb a
Szakeszosndl. Megfigyeltiik, hogy az urdn egy része a zagyon ad-
Szorbedlddik, ami csak intenziv mosédssal tdvolithatdé el; igy pl.
az ércre szémitott nyolcszoros mennyiségii mosdoldattal 6 %fkal
t6bb urdnt mostunk ki, mint kétszeres mennyiségiivel.

Vizegdlatokat végeztiink a drdga és devizdt igénylS KMnO,
helyettesitésére vonatkozdan; ezek egyrészt a kézet elézetes ter-
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% kioldodas

2.8bra
Az urdn kiolddddsa szddds feltdrdsndl az oxid&ldszer
adagoldsi iddpontjdnak fiiggvényében
mikus és vegyszeres ellkezelésére, mds~észt a levegd oxid4lé ha-
tdsdnak jobb kihaszndldsdra irdnyultak.

A termikus ellkezelés sordn megvizsgdltuk a kiilonb6z8 mi-
néségii és koncentrdcidju oxiddldanyagokkal vald termikus el8keze-
lésnek a hatdsdt a szédds feltdrdera, az ellkezeléds héfokénak fiigg-
vényében. Bizonyos anyagok, pl. a NaClOB, NaNOB, KNO,, a prepard-
16 anyag nélkiil végzett termikus elbkezelésekkel ©sszehasonlitva
novelik a kihozatalt, kiilénosen 300 C° koriili el8kezelés esetén
(3.4bra).

A levegl oxiddld hatdsa jobb kihaszndldsdnak tanulményozd-
sdra megfelell kisérleti berendezést készitettiink; pacsukdkban
[2]- 1égkeverds tartdlyokban - végeztiik a_feltdrdsokat. A késziilék
védzlata a 4.8brédn ldthatd.

A feltdrd edény (1) kbzepén elhelyezett légsugdrcsd (2) és
a légsugdrcsd aljdn bevezetett porlasztott leveg8 (3) biztositja
a feltdrdsi zagy intenziv keverését.

Atmoszferikus és nyomds alatti kisérleteket végeztiink, me-
lyek sorén azt tapasztaltuk, hogy pacsukéban (légsugdrcsd behe-
lyezésével) 4-5 %-kal jobb feltdrdsi hatdsfok érhetd el, mint a-
nélkiil. 90°-on 4 Sérds kilugozdsi iddvel egyes érceknél 85 %, mi-
gokndl 80 % az elérhetd hatdsfok., Az eddigi vizsgdlatok azt mu-
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tattdk, hogy a nyomésnak 5 atm-ig és a hémérsékletnek 105 C°-ig
vald ntvelése nem jar lényeges kihozatal novekedéssel.
A feltdrdsi hatdsfok néhény szdzalékkal megndvelhetd még
ugy is, ha feltdrds kizben az urdn egy részét ioncseréld gyantdval

90§u?6
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@ Levego
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o NaNO,
m WKNO,
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A 826dds feltdrds hatdsfoka termikus ellkezelés hofoké-
- nak fiiggvényében kﬁlﬁngﬁzd oxid4ldanyagokkal és azok
nélkiil

eltdvolitjuk. Ioncsere nélkiil és azzal végezve a kisérletet 6 éra
alatt 71, illetve 84 %, 24 éra alatt pedig 79, illetve 88 % ki-
hozatalt értiink el, bizonyos nehezen feltdrhaté érceknél 80 C°-
on.

A feltdrdsi hatéefok ilyen médon valé megntvekedése szerin-
tlink azzal fiigg Yssze, hogy az urdn feltdrdédds egyensulyl folyama-
ta az urén komplexnek az joncseréld dltal torténd eltdvolitdsédval
eltolddik és ezdltal az 0ldddds mértéke megnl.
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; 4 .4bra
Légkeverds feltdrd berendezés /pacsuka/ vézlata

1 pacsuka kiils8 kopenye; 2 légsugdarcsd; 3 fuvofeg,

4 leeresztd csap; 5 pneumatikus Hg—manometer ¢ héfok-
szabalyozo, 7 manométer; 8 pacsuka fedlje; 9 hdcseréldl;
lo lefugoszelep, 11 41lvényzat; 12 elektromos fiités;

13 vizbevezetés; 14 levegldbevezetés; 15 elektromos
gzintjelzd bevezetése

2. Az urdn kinyerése szddds feltdrdsi oldatbdl ioncse-

réld gyantdk alkalmazdsdval

Megvizsgédltuk a hazai, erdsen bdzikus, kvaterner-ammonium
tipusu, Mykion PA jelzésii gyantdk [3] felhaszndldsdnak lehetdsé-
geit, az urdnnak szddds feltdrdsi oldatokbdl t6rténd kinyerésé-
re. Megvizsgdltuk a kiilonb&z8 porozitdsu és aktiv csoportu (benzil-
dimetiletanolammonium és benzildietiletanolammonium aktiv csopor-
tot tartalmazd) Mykion PA gyantédk fizikai és kémiai tulajdonsdga-
it és alapvetd kisérleteket végeztiink az oszlopos nyugvédgyas-, a
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"regin in pulp" és a fluidizdcids mddszer alkalmazdsdra vonatko-
zdan. !

A gyantdk nedves szita-analizisei azt mutattdk, hogy a la-
boratériumi termékek 60-80 %-a 0,32-0,63 mm szemcseméretii, ami
az oszlopos nyugvidgyas eljérédsnak megfelell szemcseméret.

A gyantdk alakjdt mikroszkdp alatt vizsgdlva, azok 60-80 %-a
gyongypolimér. A Mykion PA gyantdk piknométerben, vizes és benzo-
los kizegben mért siiriiség értékei 1,18:1,2 g/cm3 értékek kozé es-
nek. A kloridformébél az uraniltrikarbondt formédba vald dtmenet-
kor a gyanta duzzaddsa 5 %-ndl kisebb, azaz a térfogat dllanddsdg
viszonylag nagy.

MYKION PA I.
MYKION PA 11.
MYKION PA III. .
MVKION PA V.

HCl mequ,/g absz. szaraz gyanta

5.,8bra
A Mykion PA gyantdk titrdldsi gorbéje

A titrdldsi gtrbék az erdsen bdzikus gyantdkra jellemzlek
és azt mutatjédk, hogy a vizsgdlat tdrgydt képezd gyantdk kvzel
PH=12-ig haszndlhatdk.

A Mykion PA gyanték klorid kapacitds értékei, Osszehason-
litva az Amberlite IRA-400 prospektus adataival, azzal kozel meg-
egyezd, 2,7-3,4 mekv/g szdraz gyanta értékek.

Meghatdroztuk az uraniltrikarbondt ionok dttorési és teli-
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T RN R N
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ko
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tési kapacitds értékeit a kiilonbozd gyantékon, azonos koriilmények
mellett, Az 4tt6rést 5 %-os dtfolydendl adtuk meg [4].

A 6.4brdbdl azt ldthatjuk, hogy a Mykion PA gyantdknak 40-
71 mg U/ml gyanta dttorési és 57-90 mg U/ml gyanta telitési ka-
pacitdsuk van, mig azonos koriilmények kozdtt, az Amberlite IRA-400
dttorési kapacitdsa 62 mg U/ml gyanta, telitési kapacitdsa pedig
94 mg U/ml gyanta. A kapacitds meghatdrozdsokndl szintetikus ura-
niltrikarbondt oldatot hasznédltunk.

ﬁ_,c,co s

/ sses LEWATIT MN

o= MYKION PA 1.
wse MYKION PA II.
<= MYKION PA L.
<= MVKKION PA IV.
wee AMBERLITE IRA400

o LS __1. x t A 1 i |
10 20 30 &0 S0 60 70 80 90 100 110 120 130
Oszlopon athaladr U mennyisége mg-ban 1ml gyantara vonatkoztatva.

. 6.4bra
Kiilonbsz8 gyantdk [Uoz/co3/3]4' anionokra vonatkozd &t—

torési gorbéje
Oldat osszetétele:

Bemért gyanta: : 10 m1 C1~ forméju 400,73 wll
Oszlop &tmérd : 10 mm 3 8,0 g/1
Atfolydsi sebesgég: 7 ml/perc ﬁCO R S L

a/ Oszlopos nyugvlédgyas eljdrds

Kimértiikk az uraniltrikarbondt ionok megkot8dését befolydso-
15 tényezdket. Azt tapasztaltuk, hogy a ndtriumkarbondt-ndtrium-
hidrokarbondt koncentrdcid ndvelésével a gyanta kapacitédsa csok-
ken, mivel a feleslegben 1év8 karbondt-ionok az uralniltrikarbonét
ionok helyét elfoglaljédk. Pl. a 4 g/l Na2CO3 és 2 g/1 NaHCO3 tar-
talmat 8 g/1 N32003 és 4 g/1 NaHCOB—ra névelve a telitési kapaci-
tds csdkkenés 12 %-os; a 8 g/l Na,C0; és 4 g/1 NaHCO, tartalmat
16 g/1 Na2CO3 és 8 g/1 NaHCOB—ra névelve a telitési kapacitds
cedkkenés 6 %-o08. Bzért a feltdrds adott lehetSségein beliil cél-
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szeri mindél kisebb koncentrdcidju ndtriumkarbondt-ndtriumhidro-
karbondt oldatot haszndlni.
Az oldat urédn-koncentrdcidjénak cstkkenésével - alacsony
koncentrdcidéndl - a kapacitds csokken, ami azzal magyardzhatd,
hogy hig oldatok esetében a gyanta egyensulyi urdnkoncentrécidja

kisebb. A 0,5 g/l urdnkoncentrédcidét 0,3 g/l értékre lecstkkent-
ve a telitési kapacitds szdmottevien nem cstkken. Azomban 0,1 g/1

= ,

: Elualo oldat 6sszetétele:
wOmmos 2M NH.CL
mmme | M NH.Cl
=== 0.5MNH,CI

|
|

Eludlt uran %-ban
)
g |

|

L T T T ! ! l
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Eluens térfogata mi-ben
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1 1
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7.4bra _
Az urdn elucidja NH401—es eludldszer haszndlata esetén.
Bemért gyanta » AI0 w2 01" formajn |-

Gyantdn 1évd urdén mennyisége: 745 mg

Oszlop &tméré
Ktfolydsi sebesség 3 ml/perc

®e oe

urdnkoncentrdcidéndl a telitési kapacitds a 0,5 g/l koncentrédcid-
ju oldatéhoz viszonyitva mér 13,6 %-kal cstkken. EbbSl kovetkezik,
hogy nagyobb oszlop sziikséges adott mennyiségii urdn kinyeréséhez,
hig oldatok esetén, mint koncentrdltak esetében.

A szorpcid mértéke fiigg még az dthaladd oldat linedris se-
besgégétdl is. A kapacitéds nagyobbmérvii csdkkenésének elkeriilése,
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és a szorpeids idé lersviditésének kompromisgzumdbdél az adddik,
hogy az optimdlis 4tfolydsi sebesség kb. 8 m/d.

|
|

|
|

Eludlo oldat osszeretele:
momcm 2M NaCl: 29%Na,CO0,
e 2M  NaCl; 1%N3,C0,
mommcm  2M NaCl;0,5%Na,C0,
———-a 2M NaCl

Eludlt uran %-ban
wn
s

[ R e
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40 60 80 100 120 1L0 160 180 200
Eluens terfogata mi-ben

8.d8bra
A N32C03 befolydsa az urédn eluciogéra NaCl-os eluens
haszndlata esetén.
Bemért gyanta : 10 ml C1° forméju
Gyantdn 1év8 urdn mennyisége: 745 mg
Oszlop 4tmérd : mm
Atfolydsi sebesség : 3 ml/perc

Az elucid tanulményozdsakor killonboz8 koncentrdcidiu ammonium-
klorid és ndtriumklorid eluenseket alkalmaztunk. Azt tapasztaltuk,
hogy ha az eludlészerhez kis mennyiségii ndtriumkarbondtot is a-
dunk, az elucid hatdsossdga megnd. 1 % nédtriumkarbondtot tartal-
mazé 2,0 N ndtriumklorid eludldszert alkalmazva, az elucid majd-
nem kvantativ és a legdusabb oldatfrakcidk urdntartalma eléri a
40-50 g/1-t (7., 8. és 9.4brék).
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Az ioncseréld gyantdk étabilitését és haszndlhatdésdgdnak i-
dejét, tobb kémiai és fizikai tényezd befolydsolja. A gyanték
cseréld kapacitdsdt a gyantérdl nehezen, vagy egydltaldban nem
eludlhatd ionok, az un. gyanta-mérgek csokkentik. Az erds oxiddlé-

Elualé oldar 6sszerétele:
wom0m  2M  NaCl, 2% Na,C0,
meeme 2M NaCl, 1% Na,CO,
S Lol B 2 =omecm  2M NaCl 05%Na,C0,

20

Effluens koncentracicja g |

! S
10 20 30 L0 50 60
Eluens rérfogata mi-ben

9.4bra

A Na2003 befolydsa az urdn elucidjdra a NaCl-os eluens
haszndlata esetében

Bemért gyanta 10 m1 C1™ forméju

Gyantén 1év5 urén mennyisége; 745 mg
Oszlop &tmérs : 10 mm
Atfolydsi sebesség t 3 ml/perc

anyagok is kédrosak. Befolydsoljdk a kapacitédst a kolloid anyagok
és dltaléban a mechanikus szennyezddések is, melyek a gyanta pé-
rusokat eltdmik és a gyanta szemeket koptatjék. Az ioncseréld
gyantdk kopdsi vesztesége a duzzaddsnak, valamint a gyanta-gyanta-
feliilet és a gyanta berendezés dorzsdlédésének tulajdonithatd.
Oszlopos nyugvédgyas eljdrdsndl viszonylag nagyobb igénybevételt
csak a visszamoséds jelent.

A gyanta stabilitdsénak vizsgédlatdt un. Sregbits késziiléken
végeztiik.
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A két, 0,2 mm lyuk-dtmérdjii mianyagszita ktzé elhelyezett
gyantdt 1000 szorbcid-kimoséds-deszorbecid-kimosds ciklusnak vetet-
tilk ald. A berendezés automatikusan miikodik, a ciklusok sSzdma a
fordulatszdmldldén leolvashatd., Az oldatok dtengedése a megfeleld
idében nyité és zdrd, higannyal t6ltott iivegszelepeken keresztiil
torténik. Egy teljes ciklus dtfutdsi ideje 10 perc. A t4plédld ol-
dat 2 g/1 urdnt tartalmaz, uraniltrikarbondt formdjéban. Az eluens
10 %-os ndtriumklorid oldat, mely nétriumkarbondtra nézve 0,5 %-
os, Az Sregitésre felhaszndlt gyanta térfogata 5 ml.

A kisérlet kezdetén 300, 600 és 1000 ciklus urdn megmértiik
a gyanta térfogatdt klorid formdban és uraniltrikarbondt formé-
ban, és meghatdroztuk a gyanta kapacitdsdt. A kisérlet elején és
végén megmértiik a szemcseméret eloszldsdt és a gyanta szdrazanyag-

tartalmdt, .
A kisérletekbll megdllapithatd, hogy a gyanta térfogat- és

sulykapacitédsa szintetikus oldatot haszndlva, szédmottevSen nem
vdltozik, A gyanta duzzaddsa 1000 ciklus utédn 8,5 %-0s. A gyanta -
veszteség 6 %. A gyongypolimérek kopdsa szabdlytalan alakuvd 6 %—
os. Végeredményben az Sregbit8 késziilékbe helyezett 5 ml gyanta
kapacitdsa 441 mg-rSl lecstkkent 416 mg-ra, azaz 6 %—08 urénmeg-
kotési veszteség volt. :

b/ RIP mddszer

A RIP mbédszer ellnyeit figyelembe véve ellvizsgdlatokat vé-
geztiink hazai anioncseréld gyentdkkal, az urdnnak szddds feltdrd-
si zagyokbél torténd kinyerésére [ 5].

A médszer lényege az, hogy szitakosdrba helyezett anioncse-
réld gyantdt meritettiink kdzvetleniil a feltdrdei zagybais A szita
lehetdvé teszi az oldat és a gyanta intenziv érintkezését, ugyan-
akkor biztositja a gyanténak a rendszerbdl torténd egyszerii eltd—
volitésdt is,

Mivel az ioncsere egyensulyra vezetd folyamat, az oldat tel-
jes urédntartalma csak t6bb 1lépcsdés rendszerben nyerhetd ki, Ilyen
rendszernél adott gyanta kapacitds esetén 'a folyamatot meghatéro-
z6 vdltozd tényezbk az'érintkezési id8, a betdpldlt oldat koncent-
rdcidja és a gyantafolyadék ardnya stb.
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Laboratdériumi kisérlet céljdra egy 8 kosérbdl 4116 rend-
szert készitettiink, amely szakaszos ellendramu miivelet végrehaj-
tdsédt teszi lehetbvé. Egy-egy lépcsében 200 ml oldat térfogattal
dolgoztunk. A kosarak vdz4t PVC cséb8l készitettiik és szita—-sz5-
vettel huztuk be. A kosarakat egy motorral hajtott excenter se-
gitségével 3 cm-es lokethosszal le-fel mozgattuk és igy bizto-
gitottuk a gyantadgy fellazuldsdt.

10

gl s R i ¢ (pere)
lo.dbra
Mykion PA gyanta szorpcids sebesség
: gorbéje.

A vizsgdlatokhoz a Mykion PA tipusu, erésen bédzikus anion-
cgeréld gyantdt haszndltuk, melynek sztatikus kapacitdsa 53 mg
U/ml. E18bb szintetikus, majd feltdrdsi oldatokkal végeztilk a mé-
réseket. '

A gyanta- és oldat-fdzis optimdlis érintkezési idejének
megdllapitdedra kimértiik a szorpcid sebesség gorbéket. A Mykion
PA gyantédra jellemz8 lefutdsu gorbe a lo.dbrdn ldthaté. Az ordi-
nétdra F = 3 mennyiséget vittilk fel mint a két fdzis érintkezé-
el ildejének a fiiggvényét. Az egyenletben szerepll X, é8 X 82 U-
rdn mennyisége a gyantdn kisérlet kezdetét8l szémitott "t" 1d6
mulva és egyensulyban. A gorbe alakja fiiggetlen az oldat tomény-
862ét6l, a gyantén mdr megkdtott urdn mennyiségétsl, valamint az
alkalmazott gyanta folyadék ardnydtdl. A szorpcid sebességére vo-
natkozdé vizsgdlataink alapjédn 10 perc érintkezési idlt alkalmaztunk

egy-egy lépcs8ben.
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A vizsgdlt oldatok urédnkoncentréciéja 0,5 mg U/ml és a
karbondt koncentrdcid kb. 1,5 % volt. Ilyen koriilmények mellett
megéllapitottuk, hogy kiilonbdzd gyantafolyadék ardny esetén a
gyanta hédny lépésben telitddik. Megdllapitottuk, hogy hdny 1lép-

Oldat koncentrdciya
mg Yl

a5 1
if =« {:20
a4 1 ey L
e £l ‘940'59. "
a3 1 manen N5 OO0k 8PESO ,
mewmemn' LiyrridiK IEQCSO
- 42 o S E e gl S S L S S RIR Y L2 s A A Sl oL S S A A@gyEdklepcsa
a/
a5 -

a4 A
a3 A
a2
a7 1

) s G g 7 o i it o (7, S b
70 80 x 200 mt

oldat

11.4bra

Tébb 1lépceds rendszer dttorési gorbéi kiilonbozd gyanta-
folyadék ardny esetében.

csds rendszer sziikséges kiilonboz6 gyanta-folyadék ardny esetén
az oldat teljes elszegényesitéséhez (ll.dbra). Az abszcisszédn az
4tfolyt oldat térfogata, az ordindtén pedig az egyes 1épcslbll
t4dvozd oldat urdnkoncentrdcidja van feltiintetve. A rendszerben
elsdnek kapcsolt kosdr telit8dése utédn azt eltdvolitottuk és a
rendszer végére egy urdnmentes gyantdt tartalmazd kosarat iktat-
tunk be.
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A rendszerben az elsdnek, a mdsiknak stb. kapcsolt kosdrra
‘vonatkozo gorbe szakaszt az dbrén kiilonbdzlképpen rajzolt vona-
lakkal jeloltiik. Mint ldthatd, 1:20 gyanta-folyadék ardnyndl 5
1épcsb, 1:10 ardnyndl 4 1épcsd, 1:8 és 1:6 ardnynédl pedig 3 1ép-
csé szilkséges ahhoz, hogy a medddként tdrolt urdn koncentrdciéja
kisebb legyen a megengedett értéknél. A gyanta kihaszndldsa szem-—
pontjédbdl eldnyssebb a nagyobb gyanta-folyadék arény, ezért a
tobb lépcsds rendszer alkalmazdsa a legmegfelellbb.

Megvizsgdltuk tovédbbd, hogy a zagy szildrd részeinek jelen-
léte mennyiben befolydsolja a szorbcid mértékét. Azt tapasztal-
tuk, hogy_,lényeges befolydst nem gyakorol a szorbcid kémidjdra.
Homoktalanitott, 50 mikronndl kisebb szemcsenagysédgu zagy vihetd
RIP ioncserére. Ahhoz, hogy a rendszer homogén maradjon, legaldbb
1:5 szildrd-folyadék ardnyt kell alkalmazni.

Az elucids folyamatnak alkalmazkodni kell a szorbcids rend-
szerhez is, hogy folyamatos miikodés esetén a szorbcids és az elu-
cids ciklus ideje ©sszhangban legyen.

Az uraniltrikarbondttal telitett gyanta eludldsédra 10 %-os
ndtriumklorid + 0,5 %-os ndtriumkarbondt eluenst alkalmaztunk,
1:20 gyanta-folyadék ardnya esetén a gyante teljes elucidja mér 4
1lépcsbben megtorténik. Az elvezetett oldat urdntartalma 10 mg U/ml.

¢/ Fluidédgyas ioncsere

A fluiddgyas médszer vizsgdlata a feltdrdsi zagyokbdl torié-
né kvzvetlen urdnkinyerésgel kapcsolatban vdlt sziikségesgé. Vizs-
gélataink a fluiddgyas ioncsere miiveletének elvi jellegii kisérle-
ti kutatdsi eredményeirdl szdmol be. V1ZSgélata1nkat két irdnyban
folytattuk:

I. hidrodinamikai mérések,

II. ;onadszorpciés mérések.

I. Hidrodinamikai mérések

A fluidtsltet nyomdsesése fiiggetlen a fluidum szabadcsS-
keresztmetszetre vonatkoztatott éramlésiisebességét6l és egyenlo
e szildrd részecskékb8l 4116 "folyadék" hidrosztatikus nyomdsdval:

App=H (1= &) (- 22) (1)
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Aﬁn - a fluidréteg nyomédsesése kg/m2
H - rétegmagasség m
& - relativ hézagtérfogat
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), - fluidum fajsulya kg/m3
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A kisérleti berendezés vézlata.

1 iiveges8; 2-4 iivegballon; 5 tulfolyd edény; 6 mérdhen-

ger; 7-10 iivegballon; 11 manométercsd; 12-20 Mohr-szorité.

A kisérletek sordn mértiikk a fluidizdldshoz sziikséges mini-
mélis dramlési sebességeket, a kihordds kezdetét jellemz8 maximé-
1lis sebesgéget, tovdbbd a gyantaréteg kiterjedését és a nyomés-
esést az dramldsi sebesség fiiggvényében. A méréseket kiilonbdzd
mindségii és méretii ionceseréld gyantdval, csap- és desztilldlt viz-
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zel, 30 és 25,8 mm dtmérdjii tivegesdvet alkalmazva végeztik. A se-
besség meghatdrozédsdndl mérdShengert és stopperdrdt, a nyomédsesés
mérésnél pedig-az oszlop alsé részébll kidgazd viztoltésii livegma-
nométer csovet alkalmaztunk. A kisérleti berendezés a 12,4brédn
1l4thatd.

|
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13 » ébra

A relativ rétegtdguldsnak az dramldsi sebesgégtbl vald
fiiggése. .

Mykion PA-II gygnta(0,32—0,63 mm) - 55,7 g4
D =30 mm, 21 C° - csapviz.

A méréseket a gyantaréteg eldzetes duzzasztdsa és fluidizd-
cid utjén torténdé fellazitdsa utdn végeztiik. A kiilsnbdzd gyantdk-
ra vonatkozd rétegtdguldsi és nyomdsesési adatokat a 13. és 14.8b-
rédk szemléltetik.

Mint az eredmények mutatjdk, a fluidiz4lédds, a gyanta és
a folyadék kozotti viszonylag kis fajsulykiilnbség miatt médr a-
rénylag kis sebesgégeknél (2-3 m/8) kezd8dik. A kisérleti eredmé-
nyek jé kozelitd egyezést mutatnak az (1) egyenleitel. A tervezés-
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nél tdjékoztatd adatként kb. 0,2-0,3 m vizoszlop/méter gyanta
nyoméseséssel lehet szdmolni.

A relativ rétegtdgulds fiiggetlen a Ho—tél és a kezdeti flui-
dizélési sebesgégtdl kb. 20 m/6-ig terjedd intervallumban a sebes-
gég linedris fiiggvénye. A H/Ho értéke ugyanazon sebesség mellett
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14.4bra

A nyomdsesésnek és a relativ rétegtdguldsnak az dramld-
8i sebességtll vald fliggése.

Amberlite IRA 410 (0,63 - 1,0 mm) - 33,3 g,
D = 25,8 mm, 20,0 CO - desztilldlt viz.

a kisebb méretii szemcséknél nagyobb. 0,6 mm-nél nagyobb dtmérdjii
gyanték esetében a gyakorlatilag alkalmazhatd sebesség interval-
lumban a2 relativ rétegtdgulds nem haladja meg a 200 %-ot. Nagyobb
sebességeknél ( 25-30 m/8) megkezd8dik a kisebb részecskék ki-
hordédsa. A teljes kihordds 0,63-1,0 mm 4tmérdjii gyanta esetében
kb. 50 m/6 sebességnél kezdddik.

Az urdnoldatokkal végzett nyomédsesési és rétegtdguldsi méré-
sekre a szorbcids kisérletek tdrgyaldsdndl tériink ki. '

IXI. Ionadszorbcids mérések

- A kisérletek sordn meghatdroztuk az Amberlite IRA 410 an-
ioncseréld gyanta Attorési kapacitdsait, felvettilk az 4ttorési
gorbéket (az utolsd szakasz elhagydsdval) kiilonbdzd kezdeti ré-
tegmagassdg, gyantadtmérld, dramldsi sebesgég és szintetikus urdn-
oldat koncentrécid mellett. A kisérleteket 25,8 mm dtmérdjii iiveg-
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csbvel- végeztilk, A berendezés védzlatdt a 12.4bra mutatja, a ki-
gérleti eredményeket pedig a 15. és 1l6.dbrdkon tiintettiik fele
Fluiddgyas adszorpcidéndl a részecskék dllandd keveredése
miatt nem alakulhat ki éles szorpcids front; a "telitett", "dol-
gozb" és az ioncserélésben még részt nem vett rétegek hatdra el-
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Az adtfolyt és t4pldld oldat koncentrdcidviszonyénak, va-
lamint & nyomdsesésnek az dtbocsdtott oldat mennyiségé-
t61 vald fiiggése

Amberlite IRA-410 (0,63 - 1,00 mm), 62,74 g,

H, = 29,6 em, c = 0,91 g U/1, w = 4,95-5,75 w/$

mosdédik. Ennek kovetkeztében, mint azt a kisérleti eredmények is
bizonyitjdk, az &dttorési kapacitds kisebb, az dttorési gbrbe pe-
dig laposabb és elnyultabb, mint az azonos koriilmények kozott
dolgozdé nyugvédgyas oszlop esetében. Tehdt az dttorési kapacitds:
telitési kapacités viszony (més kifejezéssel &ttorési hatédsfok)
kisebb mint 41164gyas oszlopnél.

A kiilonboz8 tényezlk befolydsa hasonld jellegii mint nyugvé-
dgy esetében. Pl. a sebesség novelésével - egyéb azonos koriilmé-
nyek mellett - az dttdrési kapacitds cstkken, az &ttrési gorbe
pedig laposabb, mint ez a 14. és 15.8brdk Geszehasonlitdsébdl ki-
tiinik.
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Az urénadszorpeid folyamén a C1™ és [U0,/C05/5 ] *™ iomok
~ekvivalens ionsulyainak kiilonbozésége miatt a gyanta fajsulya
és a nyomdsesés nb. A lecserélt ionok timege és a gyanta fajsu-
lydnak névekedése az &ttorésig ardnyos az dteresztett oldatmeny-
nyiséggel. EbbSl kovetkezik, hogy dttorésig az (1) képletben sze-
repldé fajsulykiilonbség és a nyomdsesés az dteresztett oldat meny-
nyiségének linedris fiiggvénye.
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Taplald oldat 1-ben

16.4bra

Az dtfolyt és tdpldld oldat koncentrdcidviszonyédnak, va-
lamint a nyomdsesésnek az dtbocsdtott oldat mennyiségé-
t61 vald fiiggése.

Amberlite IRA-410 (0,63 - 1,00 mm), 62,74 g,
H, = 29,6 cm, C, = 0,95 g U/1, w = ?7,3-9,6 m/d.

Kisérleti eredményeink fentieket aldtdmasztjdk. A 16. és
17.8brédkbdl 1éthatd, hogy a Ap -liter oldat gérbéknek az ttoré-
sig terjedd szakasza egyenes. Attdrés utdn az atfolydé oldat urdn-
tartalma csak részben és egyre kisebb mértékben kot8dik meg: a
"nyomdsesés—oldat liter" gdrbe lehajlik és a teljes kapacitds el-
érésekor vizszintesbe megy 4t. Tehdt a "Ap -oldat liter" gorbe
irdnytangense az ioncserélédési folyamat sebességével ardnyos.

Igy az dttorési pont fluiddgyas adszorpcid esetén meghaté-
rozhaté, ill. ellendrizhetd a nyomdsesés mérése utjdn is. Lltald-
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ban ez a mdédszer a sziikséges finomitésokkal kiegészitve a szorp-
cids folyamat elérehaladésénak vizsgdlatdra alkalmazhats.

A gyantafajsuly nodvekedése, ill. sebesgég cSokkenése a ré-
tegmagassdg cstkkenését is okozza az adszorpcidé folyamén.

Az ismertetett szintetikus oldatokkal végzett eldkisérlete-
ken kiviil folyematban vannak a feltdrdsi zagyokkal végzett fluid-
dgyas ioncserés vizsgdlatok is.

A szerz8k kioszonetiiket fejezik ki munkdjuk tdmogatdsdért
Kiss Istvédnnak, a kémiai tudoményok kandiddtusdnak, Mikes Jénos
tudoményos munkatdrsnak, valamint a kisérleti munka elvégzésében
vald kozremiikodésiikért Sdrdi Andréds, Poké Zoltdn, Tiindok Séndor
és Doszlop Sédndor munkatédrsainknak.
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