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PE3WOME

I. "Ynpasiaenue" KBaHTOBO-MEXBHUUECKMMU CHCTEMAMYA HECKOJNBKAX UYACTUI C

TIOMONBI OZAHOYACTUUHHX IOTEHIMAIOB
. Kupait

B crarbe AOKAa3HBAETCHA, UTO 6CJM DPA3HMIH MEXZY COOCTBEHHHMM 3HAUGHUAMU
(r.e. coOCTBEHHHE YACTOTH) CHCTOMH N UACTHMI, PA3JAYHH MIM CTAHYT Da3IAU~
HHMW TPU OZAHOYACTHUYHHX BOBMYUEHUAX, TO MCXOAA U3 AGHHOI'O COCTOSHAA I~
606 COCTOfIHME CHCTEMH MOXOT OHTH IPOM3BONBHO NPUOIMREHO JIPaBIGHUEM CHU-
CTeMoft ¢ MOMOWBH OZHOUYACTUYHHX IIOTEHIHATOB.

2. OnpejeneHue IpuMeceil B COeMHEHMAX TODMS i IMDKOHMS METOZOM HefTpOHO-
—8KTHBANMOHHOT'0 8HAIN3A

I'. Yar, M. dpzmer, 3. Cado

lipuMecn Mezm, Kazmus, Mapraina, Ko0aibra, XpOMa ¥ LMHKA B COGAMHEHMAX
TOPUST M IMPKOHUS, NPUMEHSEMHX B PEAKTODHO#l TeXHMKe M TEXHUKE CBA3BM OHIM
ONpEAENEHN METOZOM HefTpPOHO-AKTMBAIMOHHOI'O aHaXM3a. [l NpeABapUTEIBHO~
I'0 OTZEJEHNA . [NIABHOT'O KOMIIOHEHTAa Iepex OOJyuyeHueM TOpuit OHI yAajleH MeTo-
ROM OymaxHOif xpomarorpaduu, 3aTeM MOCAe OOJNYyYEHUS IKCTPAKUUEH MU MOMO-
I METHI-K30-CyTHIOBOI'O KETOHA M OCAXZEHMEM C KyndeppoHOM. LMPKOHMA Grn
yAaleH Jumb 1OCNe OONyueHMA OcaxzenueM B Buze Kynpepporara. Illocie Xxumu-
YECKOI'0 pasfielieHns NMPAMECH OHJIM W3MEPeHH I'aMMa-CIeKTPOMeTDPHUECKH.

3. Mwmurauua onpezeneHus NOTeph B CUETO SMIUIMTYZHO-UMPPOBOIO NMpeoGpasoBanus

c_rnowmombio IBM
K. Tapuan, I'. Po3HHKOB

B craThe paccMaTpUBANTCH HAMOOJEe YACTO BOBHUKAWLME OMMOKM AMIUIATYAHO-
~-1MppoBOro npeoGpa3oBannsd, NPABOAATCH KIACCHYECKHe 38BUCHMOCTH JJIA ONpe-
LeNeHMA MOTeph B CUeTe, BOBHMKAWNMX B mpouecce npeoCpasoBanni. [0APOGHO
06CyXAanTCA MPOGJIeMH MMUTANMM ONPeZeNeHHs NMOTeph B CUBTE HA BIIEKTPOHHOM

BHUNCINTOABHOK MAUMHE .



4, WN3roroslieHNe KDEMHUEBOI'O0 ZETEKTOpP3 C. NOBEPXHOCTHHM 3aNMpPAKIUM CJIOEM

A. Banax

Puia pa3paloTaHa HaZexHaf TeXHUKA C cpeZHelt adpdexruBHOCTBH B 80% ZAIA
NPOM3BOACTBA MOJIYNPOBOAHUKOBHX ZAETEKTOPOB YKa3aHHOI'O BHIE TUma. Mamepe-
HH XapaKTepuCTUYECKNEe NapaMeTpH ZeTeKkTopa. OCHOBHHE xapaxmepucénxm ne-
TEKTOpPa COOTBETCTBYNT MEKAYHAPOZHOMY YPOBHK M TPEOOBAHUAM, BHABUHYTHM
nepej, HUMU ONHTaMM, NMPOBOAUMHMM B ['IaBOTZeEle ANEPHOR guauku.

5. [onyuenns M WAGHTMIUKAIUSL MOHOB NepacTATATA
Arwem I'. Hazb, 0. I'pos, B.A. Xanxus, L.K. Tour, ff.B. Hopcees

llonyyanuch MOHH MEpACTATATA MYyTEM OKUCIEHUA C MOMOmBl Zmdropmaa KCeHO-
Ha, nepcyabfara Kajus, TUNOXJIOPUTA KalWUf ¥ OKUCJIEGHNEM HA AHOXHO INOJADU-
30BAHHO MOBEPXHOCTN MIATMHH. [l MASHTMPMKALUMM OOPA3OBAHHHX MOHOB NEpa-
crarara OwJ NMPUMEHEH MEeTOj XpomMarorpaduum Ha OyMare COBMECTHO C METOZOM
sneKrpofopesa Ha Oymare. B Taémuiue NMpUBEJAEHH 3HAUEHHA Ry acraTuzia,
3JeMEHTapHOI'0 acTaTa, acrarara M Iepacrarara, a TAKKe CoezuHeHuit #oza,
CBOOOZHOI'O OT HOCUTEJNs, COOTBETCTBYNIUX BTUM BAJEHTHHM COCTOSHMAM 4CTa-
T4, MNOJNYUYEHHHE IIPM MCIOJH30BAHMM 3TAHONA U I'MAPOOKMCH AMMOHMA B KAUe-
CTBE 3JIDEHTA.
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Summaries

The "Steering" of Several Particle Systems by One Particle Potentials

in Quantum Mechanics

P. Kiraly

For a quantum mechanical N particle system the following is proved.

If the differences of the energy eigenvalues /i.e. the eigenfréquencies/
are all different or can be made so by adding one-particle potentials

to the Hamiltonian, then any state of the system can be arbitrarily
well approximated from a given initial state by subjecting the system

to time dependent one-particle potentials.

The Determination of Impurities in Thorium and Zirconium Compounds by

Neutron Activation Analysis

G. Csath, M. Orddgh, E. Szabd

A neutron activation analytical method is deseribed for the determina-

tionof small concentrations of Cu, Ca, Mn, Co, Cr and 2n contaminants

in thorium and zirconium compounds used in telecommunication and reactor
techniques.

For thorium compounds paper chromatography is used for preirradiation
separation of the matrix element and methyl-isobutylketone extraction
and precipitation with cupferon for the isolation of the contaminants

after irradiation. For zirconium only precipitation with cupferon is
used after irradiation. Individual impurities are determined by gamma-

spectrometry following chemical separation.

Computer Simulation of the Loss in Counts Due to Amplitude-Digital

Conversion

K. Tarnay, G. Reznyikov

The errors most frequently encountered in amplitude analysis and the
classical relationships for determining the loss in counts during
conver sion are discussed and a method is described for the computer

simulation of these losses.



- IV =

Production of Si Surface-Barrier Semiconductor Detectors

A. Balazs

A reliable, and on average 80% efficient method has been developed

for the production of surface barrier type S1i semiconductor detectors.
The measured values of the detector parameters are resistivity: 2000 Qcm,
sensitive surface: 2 cm2 reverse current 0,4 pA/100 V, energy resolution
47 kev/4,7 MeV for a-particles. '

Production and Identification of perastatate Ions

Agnes G. Nagy, P. Gréz, V.A. Halkin, p.K. Tyung, J.V. Norseyev

Perastatate ions were produced from elemental astatine preparation by
four methods of oxidation, namely, xenon difluoride, potassium
persulphate, potassium hypochloride or anodically coupled Pt surface.
The perastatate ions were identified by the use of a combined paper
chromatograpnic and paper electrophoretic method. The RF values

with an ethanol and ammonium hydroxide eluent are listed for astatide,
elemental astatine, astatate and perastatare along with those obtained
for carrier free iodine in the comparable valence states.



KVANTUMMECHANIKAI TUBBRESZECSKE-RENDSZEREK "VEZERLESE"
EGYRESZECSKE POTENCIALOKKAL

Irta: Kiraly Péter

Usszefoglalés

Megmutatjuk, hogy ha a sajatenergidk killdnbségei /a sajatfrekven-
cidk/ kiildnbdz8k, vagy egyrészecske-potencidlokkal killénb&zdvé tehetdk, ak-
kor barmely N-részecske allapot barmely mdsikhoz tetszBlegesen k&zel vihetd
iddben megfelelden valtozd egyrészecske-potencidlok segitségével.

Bevezetés

1. A kvantummechanikai &llapotok iddbeli véaltozédsat a Schrddinger-
egyenlet irja le:

H(t)y . /1/

= o

P = -

Ha megadjuk a H(t) Hamilton operdtort minden t iddpillanatra, a ¢ fligg~
vényt pedig a t = 0 1iddpillanatra, akkor [1/-bS6l kiszamithaté ¢ iddbeli

fejlddése.

A y fliggvény t = O 1iddpontbeli értékét bo-lal jeldlve /1/ meg-
oldasa a kdvetkezd alakban irhatd fel: '

W(t) ] U(t)wo ’ /2/
ahol U(t) az U() = I /1 az egység-operadtor/ kezdeti feltételnek és az

H(t)U (t) 13/

= J1

U(t) = -

differencidlegyenletnek eleget tevd unitér operdtor. Az U(t) operdtor is-
meretében /1/ megolddsét minden lehetséges ¢ kezdeti feltételre ismerjiik,
hiszen uU(t) fliggetlen Yotol, s igy Yp(t) /2/-b81l tetszdleges Y, -ra meg-

kaphaté.
Ha a H(t) operadtorok t kiildnb$zd értékeire nem cserélhetdk fel,

akkor a /3/ egyenlet megolddsa igen nehezen attekinthetd; bdr az iddrendezett
szorzatok segitségével a formalis megoldast fel tudjuk irni [1] , a valédi
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megoldds csak kdzelitBen, perturbdcids sor segitségével szamolhatd. Igen egy-"
szerlivé vadlik azonban /3/ megoldésa, ha a H Hamilton-operdtor nem fligg az
1d5t81; ekkor .

u(t) = e

Ht

o

141

Az &llapot /4/-nek megfeleld fejlddését a rendszer allandd kdrnyezetben vég-
zett, "spontdn" mozgis&nak tekinthetjilk. A tovébbiakban a kbrnjezet hatédsét
két részre fogjuk szétvilasztani: egy 4llandd részre, amelynek hatéséra a
rendszer spontédn mozgédst végez, s egy iddben védltozd részre, amelynek val-
tozésat mi irjuk eld; e masodik rész segitségével kvantummechanikai rend-
‘szerlink mozgdsat vezérelni tudjuk.

E dolgozatban azt a kérdést fogjuk megvizsgédlni, hogy mehnyire val-
toztathatjuk "szabadon" egy tdbb részecskébdl 4116 kvantummechanikai rend-
szer 8llapotédt iddben valtozb egyrészecske-potencialok segitségével. Ponto-
sabban a feladat annak eld®ntése, hogy rendszeriinket adott &llapoté&bdél bér-
mely'ﬁas Allapotba /ill. annak tetszdleges kis k¥rnyezetébe/ &t tudjuk-e
vinni aziltal, hogy iddben megfelelBen valtozd egyrészecske-potencidlfiigg-
vényeknek vetjllk alé.

Az itt vdzolt kérdést Jénossy Lajos vetette fel, egy a kvantumme-
chanikal soktestproblémaval foglalkozd dolgozatéban [2]. A kérdés kbzvet-
len matematikal érdekességén tulmenden mind a kvantummechanika, mind a sta-
tisztikus mechanika szempontjébéi jelentss. i

Egyszeriiség kedvéért feltételezzllk, hogy t¥bbrészecske-rendszeriink:
ben a részecskék mind kiil8nbdz8k, s mindegyik részecskére kiildn-kiildn tu-
dunk hatni vdltozd potencidljainkkal. Ha a részecskék azonosak, akkor a
rendszer &llapotfliggvénye az egyes részecskék valtozbéiban szimmetrikus Qagy
antiszimmetrikus, s mivel minden részecskére ugyanaz a potencidlfiiggvény
hat, e tulajdonsdg meg is marad. Igy a rendszer Allapotdt csak szimmetri-
kus, 111. antiszimmetrikus végédllapotokba tudjuk atvinni, de hogy barmely
ilyen &llapotot valdban el tudunk-e érni, vagy meé tudunk-e k¥zeliteni, az
a fenti feladat megolddsival elddnthetd.

2. .Legyen rendszerlink Hamilton-operédtora a kdvetkez® alaku:

H(t) = Hy + WZ_l Vo (& L) /51

ahol

N 2 '
H_ = & A
o, 21 ( }-t_n- v s W\;(Ev) ¥ \)gu K\)U(E\) - ru) . /6/
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Ittt Av a v-edik részecske koordinatavaltozdinak megfeleld Laplace-opera-
tor, wv(Ev) a v-edik részecske potenéiélis energidja az allandé erdtérben,
Kvu(Ev - £u> pedig a v-edik és a u-edik részecske kdzdtti kd8lcsdnhatasi

energia.

Legyen a rendszer kezdeti allapota wo(yﬁ . Feladatunk az, hogy
ezt a Vv(Ev' t) fliggvények megfeleld valasztasaval egy adott V¥ (¥) &alla-
potba vigyik at /A az Iyr EgreeeIy vektorvaltozdk egyesitése, vagyis
egy 3N-dimenizés vektor/. Pontosabban, olyan ¢ (W) &llapotfiiggvényhez

akarunk eljutni, amelyre’

o -vii=/fioe) - veri2aw<e , g2

ahol € > O tetszBlegesen eldirt kis szam. /Tulajdonképpen amiatt, hogy az
dllapotok csak egy éi¢ fazisszorzd erejéig vannak meghatdrozva, a § tavolsagot

a kifejezés ¢ szerinti minimumaval is definidlhatnank, de a két definicié

k8zti eltérésnek a tovabbiakban nem lesz lényeges szerepe./

Egy 3N-valtozés, komplex értékii fliggvényt akafunk tehat tetszdle-
ges pontossdggal megk®zeliteni N darab 4-valtozés, valds értékil fiiggvény
segitségével, a Schrddinger-egyenlet felhasznalasaval. Hogy ez lehetséges-e,
az tavolrdél sem magatdl értetdds.

3. Felvetddhet aé‘az btlet, hogy a vv(Ev) fliggvényeket minden
pillanatban vélassauk meg ugy, hogy a ¢ téavolsdg allanddan a lehetd leg-
gyorsabban csdkkenjen, s az eljdrést mindaddig folytassuk, mig végiil a [7/

egyenldtlenség mdr teljesiil. .

Az /l/ és /5/ egyenlet felhaszn&ldsdval az dllapotfilggvény dt
148 alatti megvaltozésa

N
a yar=- & uyapde - £ L vlegtveae . g8

Mivel a & tavolsdgot a lehetd leggyorsabban akarjuk csdkkenteni,
. TR fuggvényeket "igen nagynak" vélasztjuk; ekkor l8/—ban az elsd tag a
mésodikhoz képest /legaldbbis az W' tér igen kis tartoményatdl eltekintve/
elhanyagolhaté. Vizsgdljuk meg a At 1d8 utén kapott dllapotot, ha 0 és
At kdz8tt V, A&llandé. Ekkor /8/-bdl és a v (w,0) = wo(«:) kezdSfelté-

telbdl

b, dE) =e MY b (%) - s
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At
/[Ha O és At kozdtt VV valtozik, /9/-ben VvAt helyett J Vv dt

0
lép fel; mivel a Vv(E\» fiiggvények tetszdlegesek, az igy kapott ¢ (%, At)
fiiggvény /9/-nél nem altalénosabb/.

Prébaljuk a Jﬂ}g_5)= Vv(Ev)At potencidlimpulzusokat ugy megva-
lasztani, hogy a y(@) 4&llapotfiiggvényhez a lehetd legk&zelebb jussunk. A

V) Y= 0 | g iy v

jeldlést bevezetve, annak feltételére, hogy a § tavolsdgot a fenti méd-
szerrel tovabb madr ne lehessen csdkkenteni, a kdvetkezdt kapjuk:

N £ ;
Isin [17(3)+ v£1 17‘\) (r\))]_l w’f(«_r) \v(w_r)ld_r_l dr,... dry _; dry ;... dr,=0,

/10/

ahol tehat az i-edik helyvektorra nem integrdlunk /i = 1,2,...,N/. Mivel
/10/ N darab 3-valtozds fiiggvény eltiinését irja eld, kielégithetd a szin-
tén N darab 3-valtozds J;(Ev) fiiggvény megfeleld valasztasaval. Egyéb-
ként nyilvanvald, hogy a /9/ allapotfiiggvény dltaldban nem kdzelitheti meg
tetszdlegesen Y-t, hiszen wo(g) szorzdja egységnyi abszolgt értéki, s
igy csak a fazisokat valtoztatja, az abszolut értéket nem.

A "lehetd leggyorsabb k&zelitéssel" tehdt mindig eljutunk egy /10/-
nek megfeleld dllapotba, amelybdl mar nem juthatunk k&zelebb VY-hez "erd-
szakkal", vagyis anélkiil, hogy megvarnédnk, mig rendszeriink /8/ elsd tagja-
pak hat&sdra magatdl tovabb fejlddik. A spontan fejlddés viszont dllapot-
fliggvénylinket vagy kozelebb viszi Y-hez, vagy ismét eltavolitja attédl;
dltalanos szabdlyt itt nem lehet adni. Ha ugyanis feladatunkkal egyiitt a
"konjugélt feladatot" is megvizsgdljuk /amelyben az a cél, hogy w;-bél
¥* -ba vigyiik a4t az allapotfliggvényt/, azt kapjuk, hody ha eredeti felada-
tunkban a spontdn fejlddés kbzeliti a célhoz allapotfuggﬁényunket; akkor
a konjugélt feladatban tavolitja, és megforditva. Beldthatd, hogy egyet-
len potenciélimpulzussal az sem érhetd el, hogy wo(gf) iddvel spontén
fejlddése soran az eldirt Y allapotba, vagy ahhoz tetszBlegesen k&zeli
dllapotba fejlddjén. Igy egyetlen erdszakos "vezérléésel” az allapotot
nem tudjuk a kivant &dllapothoz tetszdlegesen kdzel vinni, s azt sem tud-
juk elérni, hogy &llapotunk a vezérlés utdn magatél a kivant &llapot ko-
zelébe fejlddjdn. Kérdés, nem‘tudunk-e‘tﬁbbet elérni, ha az allapot spon-
tan fejlddését figyelemmel kisérve a megfeleld pillanatokban adott kis
"l8késekkel" prébaljuk azt a cél felé iranyitani.

4. Foglalkozzunk el®sz8r a spontan fejlodéssel. Az &llandd ho
Hamilton-operdtornak megfeleld fejlesztd operatort ¢ (t)-vel jeldlve,
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/4] szerint
¢ (£) = e an 3 /11/

Valasszuk bazisként a H, operator sajatfliggvényeit és altalanositott sajat-
fiilggvényeit; ekkor ¢ (t) reprezenténsa diagonalis matrix, s a Y £fliggvény
fejlodésére a kdvetkezdt kapjuk: '

K Bt -5 Bt
Y(w, t) =) c, e Yk(gq + J c(®)e ¥ (w)dE, /12/
k.

ahol Qk a kbzbnséges /diszkréé], ?E az altalanositott /folytonos/ sajat-
figgvényeket jeldli, c. c(E) pedig a Y, kezdeti allapot kifejtési egylitt-
hatéi. Feltessziik, hogy a diszkrét és folytonos sajatfliggvények a szokéasos
értelemben ortonormdltak. A /12/-ben'szerep16 masodik tag t + = esetén W
minden értékére zérushoz tart, abszolut- értéke négyzetének M szerinti in-
tegrdlja viszont &llandé, vagyis a hullamfliggvénynek ez a része a térben
"szétfolyik".

; Hogy a szétfolydssal jard bonyodalmakat elkeriiljiik, zdrjuk részecs-
kéinket olyan potencidlgatak kozé, amelyek a végtelenben végtelen magasra
nyulnak, vagyis egyrészecske-potencidlok hozz&addsdval moédositsuk a [/6/ ki-
fejezésben szerepld wv(Ev) egyrészecske-potencialokat ugy, hogy H, teljes
spektruma diszkrét legyen. A vezérlésre hasznalt idofiiggd vv(£v' t) poten-
cialokat a végtelenben korlatosnak valasztva elérjilk, hogy a teljes Hamilton-
operdtor spektruma is minden esetben diszkrét legyen [3]. A tovabbiakban
mindig feltesszilk, hogy a Hamilton-operdtor spektruma diszkrét.

A Hamilton-operator sajatfiiggvény-rendszerének teljessége miatt az

8sszes normalt allapotfliggvények a ﬁ a ¢k(ﬂq alakban &llithaték eld, ahol
xlak[z = 1, egyébként az ay komplex szamok tetszBlegesek. Az adott
k

wo(£) = ﬁ ck¢k(ﬁ) dllapotbdl spontdn létrejdvs allapotok ezzeél szemben mind

% : : T
Y (¥, t) = % ck(t)‘Pk (o) = g c, e B Pk® Rie k)

alakuak, vagyis a ck(t)‘egyﬁtthaték r, abszolut értékei mozgésadllanddk.

Vizsgdljuk meg annak feltételét, hogy allapotunk iddbeli fejldGdése
sorédn a Hilbert-térnek legalabb az Iy mozgasallandok adopt értékrendszeré-
hez tartozé valamennyi elemét tetsz8leges pontossdggal megkdzelitse, vagyis
t-t mindig megvdlaszthassuk ugy, hogy tetszdlegesen kis adott € > O-ra
fenndlljon a

doov
-1 \ag.+ & E, t o)

] rp le ( e >- o8| %< & /13]
k
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egyenldtlenség, ahol Bk (k = 1,2,..) tetszBlegesen elSirt O és 2n ko~
zé esd széam, e pedig a Cx egylitthatdé fazisa. Kronecker egy ismert té-
tele [4, 5] szerint ez akkor és csak akkor teljesiil, ha az Ek energia-
sajatértékek "racionalisan fliggetlenek", vagyis ha a

7
¥ kB i=v0 (kv egész ) /14/

Usszefiiggés csak valamennyi kv eltiinése esetén allhat fenn.

Azt, hogy e feltétel szilkséges, igen k¥nnyl beldtni, hiszen ha [14/
fennall valamilyen kv+ O egyiitthatékkal, akkor [l1l3/-ban a [/14/-nek megfe-
leld & darab fazis k&ziill = 2-1l-et kivadlasztva azok adott értékéhez az A&-
ediknek csak véges sok kiilonb8z3 értéke tartozik, s igy /13/ altaldban nem
elégithetd ki bdrmilyen kis e-ra. A feltétel elégséges voltanak belatasa
lényegesen nehezebb, ezért azzal itt nem foglalkozunk.

Kronecker tétele a ¢(t) fejlesztd operator HJ sajatvektor-rend-
szerében kapott matrixéra a kodvetkezdt jelenti: ha Hy sajatértékei racio-
nadlisan fiiggetlenek, akkor ¢ (t) métrixa "bejarja" az unitér diagonélis
métrixok halmazdt, vagy pontosabban megfogalmazva, ¢(t) barmely véges
diagonalis almatrixa iddovel tetszdleges pontossdggal megk®dzelit minden meg-
feleld dimenziéju unitér diagondlis matrixot.

5. Prdébaljuk most tdbbrészecske-allapotunkat egy igen egyszerii
médszerrel vezérelni: bizonyos tl’ tz,..., tk Nidspontokban alkalmazzunk
a rendszerre At ideig valamilyen adott V'=v£1 Vv(Ev) potencialt. Te-
kintstkk-a Vv potenciélt és a At idStartamot egyeldre rdgzitettnek, s a
vezérlést végezzilk a t1' greeer Eprees idSpontok megfeleld megvalaszta-
saval. :

Legyen

SOk LA ¥ b Aok Rl (g ek

L oo | Gy S

T
.ekkor a wo kezdeti allapotot Y (t)-be &tvivd unitér operdtor a kdvetkezd
lesz:

31 TELE o 1 % 4 %
Ue) = e B Ho (t-t, At)e A Hy (b =ty -0t) et B

/15/

A vezérld impulzus egyszeri perturbdlé hatdsidt a kdvetkezd unitér operatorral
jellemezhetjiik:

i L oaae
i Hodt el

S “ie /16/
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Ha At wvagy V = H—Ho zérus, akkor S az egységoperdtorba megy at. Beve-

zetve még a

k )
Ti_l = ti—ti_l ’ (1 ] 2,3,-..,]{)
TO = tl

jeldléseket, [/11/ és /16/ felhaszndlasaval [15/-b8l a kévetkezdt kapjuk:

U(t) ='¢’(Tk) S¢(Tk—l)s¢(Tk—2)'," Sd)('l‘o) ' 117/

vagy a
i
$ ()9 LE, -5) ¢(t )=eD © vo™y _
Y gagi ves o by i
jeldlést bevezetve:
u=rF Fl sF . F.l SF F.F lsF . /18/
Ri=k=1 ke=ds K2 o Rl s (o G

Vizsgadljuk meg, hogy {U}-nak,a Hilbert-térben hatd 8sszes unitér
operatorok halmazinak melyik az az {Us} részhalmaza,vamely /18 / alakban
tetszéleges k és Tyrees e Ty mellett, vagy [18/ alaku operitorok sorozata-
nak hatarértékeként eldallithatd. Az operatorsorozat hatéarértékén itt és a
tovabbiakban az un. "erds topoldgia" szerintihatarértéket értjiik:

lim 0, = 0, ha lim ]|oiw—own = o barmely yeL,-re 5 L1

i+ i
vagyis 0i +.0, ha az Oiw sorozat barmely rogzitett ¢ esetén a Hilbert-
tér Oy eleméhez konvergdl a Hilbert-térbeli erSs konvergencia értelmében™.

Megmutétjuk, hogy bizonyos feltételek teljesiilése esetén {Us} =
{U}, vagyis minden unitér operadtor elBallithatd /18/ alaku operédtorok ha-
tarértékeként. EbbBl viszont kdzvetleniil adédik, hogy barmely kvantummecha-
nikai &llapot tetszBlegesen megkdzelithetd barmely mésik &llapot megfeleld

vezérlésével.

" Egy operéatorsorozat erds topolégia szerinti konvergencidjanal lényegesen
erdsebb kdvetelmény az operdtornorma'szerinti konvergencia. Egy O ope-
rator normaja az Howll normak felsd hatdra, ha ¢y a Hilbert-tér egység-
nyi normdju elemeit futja be. Egy Oy sorozat akkor tart O-hoz az ope-
ratornorma szerint, ha 1lim ||0j - O] =0 - E definicié eldnye, hogy

. i
"01 - 0]| tavolsagként foghatd fel, s igy van értelme arrdl beszélni, hogy
i 51_ ~esetén az O, operdtor e-ndl kevesebbel tér el O-tdl. Az opertatornor-
ma sZerinti konvergéncia céljainkra dltaldban tul erds kévetelmény.
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A definicid alapjan nyilvénvald. hogy {Us} zart részhalmaz {Ul}-ban,
s az is kdnnyen belathatd, hogy {Us} csoport, vagyis tartalmazza az egységele-
met, barmely elemének inverzét, s barmely két elemének szorzatat.

Lassuk most el Hy sajatvektorait indexekkel olyan médon, hogy
minden sajatvektor véges indexet kapjon /mivel a sajatvektorok halmaza meg-
szamlalhatdé, ilyen indexezés mindig lehetséges, de nem minden lehetséges
indexezés tesz eleget e kdvetelménynek/. Legyen futtl) a FI-o operator el-
s n sajatvektora altal kifeszitett vektortérben hatdé unitér operatorok

halmaza; H sajatvektorrendszerében {U‘n)} elemei n-edrendi unitér mat-

rixokkal regrezentélhaték. Az erds konvergencia [19/ definiciéja alapjén
kdnnyen lathaté, hogy barmely U €{U} operdtorhoz kivalaszthatd egy ume (™
(n=1,2,...) sorozat, amely U-hoz konvergdl. Mivel {Us} zart részhal-
maz {U}-ban, annak sziikséges és elégséges feltétele, hogy {Ué} = {U} 1le-

gyen, a kovetkezd.
(™} c (v} bn & 8,35.%.F ». /20/

6. Mivel az {U_} halmaz topolégikus csoport, elég megvizs-
galnunk, hogy valamennyi {U(n)} csoport infinitezimdlis transzformacidé-

(n) }

it tartalmazza-e, ha igen, akkor az ¥sszes {U csoportot is tartalmaz-

za, s igy azonos {U}-val.

A /16/-ban szerepld At iddtartamot és a V = H—Ho vezérld poten-
cidlt mi valaszthatjuk meg. Egyeldre tegyiink fel csak annyit, hogy V = AV’ ,
hol V' 3 VG(Ev) és ) olyan kicsi, hogy j6é kdzelitésben

®
S=1+ixa . /21/

Az A hermitikus o e S { d '
perator természetesen fiigg a Vv(Ew) egyrészecske-poten-

cia jatol é Agaté
lok alakjatél és At nagysagatdl. Helyettesitsiik be a kapott kifejezést

/18/-ba, s hanyagoljuk el a A-ban magasabb rendii tagokat:

% A % %
peiturbéciés sor vizsgalataval megadhaté annak pontos feltétele, hogy
iig 5 lIs = (1 + 1xa)]| = 0 1egyen, s igy /21/ j6 kdzelités legyen, fiig-
getleniil attél, hogy a Hilbert-tér mely fliggvényeire alkalmazzuk opera-

torunkat [3] Céljainkra azonban az is elé
: A 3! g, hogy minden egyes fiigg-
venyre alkalmazva j6 kdzelitésben egyenléséget'kapjunk-
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k‘l "‘l
U'=F [T % 1. A véo ¥, AF 2 122}

Az unitér Fv operadtorok matrixa Hy sajatvektor-rendszerében diagonalis.
Vizsgaljuk meg, milyen unitér matrixokat &llithatunk eld /22/ alakban, ha
Fv (v=0,1,...,k) /11/ alaku spontan fejldédést leiré matrix, A pedig
adott hermitikus matrix. Mivel /11/ alaku matrixok hatarértékeként az egy-
ségmatrixhoz k&ézeli diagondlis matrixokat is elBallithatunk, feltehetjiik,
hogy Ty = I + i\L, ahol L valés diagondlis matrix. Ekkor az

U = Ee+ 1B

jeldlést r~rvezetve, a B hermitikus matrixra a kdvetkezdt kapjuk:
B i oF pedFlgy /23/

Ha A és a megengedett Fv’ L matrixok segitségével [23/ alakban valameny-
nyi {g i csoport generatorrendszere elBallithaté, akkor {Us} = {Uu}

Tegylik fel el®szdr, hogy Hj sajatértékei raciondlisan fiiggetle-
nek. Ebben az esetben a 4. pont alapjén béarmely unitér diagonalis matrix
eldallithaté /11/ alaku, spontén fejladést leird matrixok sorozaténak ha-
tarértékeként. Ekkor B  diagondlis elemeit L megvadlasztdsaval szabadon
vadltoztathatjuk, pl. valamennyit zérdssé tehetjiikk. .B azon nem-diagonédlis
elemeinek értéke, amelyekre A megfeleld eleme zérus, az Fv matrixok va-
lasztasatél fliggetleniill zérus. Tekintsilkk most B .azon bij nem-diagondlis

elemeit, amelyekre a4 $#0

k=1 a1
{1 1 vzo L PRV LM PR

va F a eiej(V) jeldlést bevezetve:
oy az  [F,]yy

k-1
b = a

- o{")
13 741 yag |

ei(e /24/

A B matrixnak ezeket az elemeit k és a 0 féazisok megfeleld megvalaszta-
saval gyakorlatilag tetsz8legesen valtoztathatjuk. Elérhetjiik pl., hogy bij

és bji kivételével a B matrix minden olyan bnm eleme tiinjdn el, amely-
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re n,m < K, ahol K tetsz8leges pozitiv egész szam, s B elemei n,m > K.
esetén se ndjenek az 1i,j elemhez viszonyitva, vagyis

b
nm

b legyen.

Emellett a b elem fazisat is tetszdlegesen eldirhatjuk. -

ij
A fazisok, valamint k egy egyszeri megvélasztésa, amely e kdve-
telményeknek eleget tesz (i =1, j = 2 esetén):

Legyen k = ZK_2 . . Legyen B{V)= 8 és év) O minden v-re. Le-
gyen GQV)= O, ha V< il TEL T Gl RNl
Legyen ef“’= 0, ha v« 23_4 vagy 2.25°% < v £ 3.2574, y tobbi érts-

keire pedig w ; az eljérést‘folytatva /az intervallumokat nindig felezve,
s egyik feléhez O, mdsik feléhez m fazist rendelve/, végiil Oév) = 0,
ha v pératlan és = , ha v paros. Ekkor /24/ felhaszndladsdval fenti
Allitasunk kdzvetleniil igazolhaté.

: Az igy kapott madtrixok "hatérértéke" K » = esetén olyan hermiti-
kus matrix, melynek csak i,j és 3j,i eleme kiildnb8zik zérustdl; mivel az
infinitezimdlis eleémek csak egy valds szorzd erejéig vannak meghatédrozva, az
i, elem abszolut értékét 1-nek valaszthatjuk s fazisa a fentiek szerint
tetszﬁleges. Jeldlje e hermitikus matrixot B(ij?.

' A 8(ij) matrixnak megfeleld unitér operator a 4& és ¢j sajat-
allapot k&z8tt létesit atmenetet, a t8bbi sajatallapotot pedig invariénsul
hagyja. Igy ha a, # 0, akkor Q és *j kdzdtt kdzvetlen atmenetet 1é-
tesithetiink. K6nnyen belathatd a kbvetkezﬁ dllitas: annak szﬁkseges és elég—
séges feltétele, hogy a "megengedett" (a # O-nak megfe1e16) B t3) matrixok
az Usszes {U(n)} csoportot generaljak, az, hogy barmely ¢ v és ¢j kbzdtt
legyen kdzvetlen vagy kdzvetett atmenet, vagyis legyen olyan %3 21, 2""'29
sorozat, melyre Ayrg 2122,..., ape kdzll egyik sem zérus. A .bizonyi-
tasndl fel kell haszn%lnunk hogy {U(n)} infinitezimalis operéatorai Lie-al-

gebrat alkotnak, s hogy a (13) matrixokban egy-fézis szabadon valaszthato.

A kapott feltétel a kdvetkezdképpen is megfogalmazhatd: Ho sajat-
vektorait ne lehessen ugy két gsoportra'osztani, hogy a5 mindig zérus le-

gyen, ha 41 az egyik, \8 a madsik csoporthoz tartozik, vagy ami ezzel egyen-
! értékil: H -nak és A-nak ne legyen k®z8s invaridns altere a Hilbert-térben.
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Annak elégséges feltételei tehdt, hogy a kvantummechanikai rendszert bérmely
dllapotbdl barmely masik k&zelébe at tudjuk vezérelni, a kdvetkezdk:

i A Ho operadtor spektruma legyen raciondlisan filiggetlen;

2, Ho-nak és A-nak ne legyen k&z8s invaridns altere.

7. Prdébaljuk most gyengiteni e feltételeket, s vizsgdljuk meg, hogy
uj feltételeink milyen megszoritdst jelentenek a K(W) = I Kvu(Ev - Eu)
k8lcsbnhatéasi energira.

Foglalkozzunk el&szbr a 2., feltétellel. Az A operdtor matrixanak
aij eleme a perturbdcidszamitéds elss kbzelitésében

ol
Rl < Baiib

%(Ei < B

ajy % 1‘1{(4’1 V“’j) ha' :dig-314

vagyis az aij matrixelem csak akkor lehet At minden értékére zérus, ha
V megfeleld matrixeleme is zérus. Igy H,-nak és A-nak csak akkor van k&-
z0s invaridns altere At minden értékére, ha Ho-nak'és V-nek 1is van k&-

q&s invarians altere.

Megmutatjuk, hogy Ho-nak nincs k6z6s invarians altere valamennyi
Vv(Ev) alaku operadtorral. Ha ugyanis lenne, akkor Ho-nak lenne két olyan
¢i(ﬁ),¢j(i) sajatfiggvénye, hogy (¢i(i), £ (o) ¢j(g» = 0 legyen, ahol f(w)
tetszdleges Vv(gv) alaku fliggvények szorzataibdl tetszdleges egyiitthatdk-
kal képzett linedrkombinadcié. Mivel azonban ilyen linedrkombindcidk alakja-
ban a 3N-dimenzids tér egy véges tartomanyaban barmely korlatos 3N-valtozds

fliggvény eldallithatd, a fenti matrixelem értékét tetszdlegessé tehetjiik.

Ha tehdt megengedjilk, hogy minden egyes vezérld "18késnél" masik
egyrészecske potencidlt alkalmazzunk, akkor az 1. feltétel mar elégséges
ahhoz, hogy barmelyik &llapotbél barmelyikbe el tudjunk jutni.

Kérdés, szlikséges-e az 1. feltétel, vagy gyengébbel helyettesithetd-e
~ s8t esetleg 2.-hdz hasonldan egyszeriien el is hagyhat6-e? Hogy nem hagy-
haté el, az abbdl 1lathatd, hogy a kdlcsbnhatésmentes esetben nem tudunk egy
dllapotbél bérmely masikba eljutni egyrészecske-potencidlok segitségével.

Ha ugyanis az dllapot kezdetben egyrészecske-fliggvények szorzata volt, ak~-
kor mindig az is marad, barhogy vezéréljﬁk is egyrészecske-potencidljainkkal.

. Altalénosabban, ha az N részecskébdl allé rendszer felbonthatdé két
részre ugy, hogy a két rész kdzdtt ne legyen kdlcsdnhatéds, akkor a két rész-
rendszer egylittes &llapotfilggvénye szorzatalaku marad, barmilyen egyré-
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szecske-perturbdcidkat alkalmazzunk is. A Hamilton-operdtor sajatfliggvényei
ekkor szintén szorzatalakuak - a két részrendszerre hatd Hamilton-operéatorok
sajatfilggvényeinek szorzatai, a sajatértékek pedig a megfeleld sajatértékek
6sszegel. Az Eij = 5;1)+ EéZ)(i,j E 1,2,...) sajatértékek ekkor nem racio-

nilisan fiiggetlenek, hiszen pl. minden 1i,], f,j’ esetén fennall az
(B4 - Eij,) - (Byry = Bjeyr) =0 125/
raciondlis &sszefiiggés.

A 6. pontban k&z8lt meggondoldst kissé finomitva belathatdé, hogy
a sajatértékek raciondlis filiggetlensége szilkségteleniil erds kdvetelmény.

Elég annyit feltenniink, hogy a sajatértekek kézti kiillonbségek mind kiildnb6zdk.

Ekkor ugyanis a [24/-ben szerepld Osszeg i,j kiilénbdzd értékeire mar filgget-

W), (V)
1(ej g )
tagok nem fiiggetlenek. [Az,

leniil valtoztathatd, bar az egyés e
hogy B diagondlis elemei nem tehetdk zérussd, nem jelent nehézséget, hi-
szen a B matrixokra épitett Lie-algebra barmely két "elérhetd" matrix kii-
18nbségét is tartalmazza, s a kiildnbségekben a f8atld mar zérussa tehetd./

Igy 1/ helyett a kdvetkezd, gyengébb feltétel is elégséges:
(Ev - EJ) - (Eu - Eﬂ) # @ minden v,vﬁu,u' esetén ., 126/

Ha tehat a Hamilton-operadtor olyan, vagy egyrészecske-perturbacidk-
kal olyannd tehetd, hogy a sajatértékekre [26/ fenndlljon, akkor egy alla-
pot barmely masikba atvezérelhetd.

Annak feltétele, hogy egy (Ev~E6)—(Eu"Eﬁ)'= (0] Osszefliggést egy-
részecske-perturbacidkkal ne lehessen megsziintetni:

I.sz’v cvsviH(isv:,-ml’— 18;001°) - (|¢'u;~s>|2 ¥ |¢;J',<~_r>|2)] g st 0 , [37]

ahol 'Vv(Ev) tetsz8leges korlatos filggvény, ¢;, ¢L,,¢L ,¢L, pedig~a by
¢v\,¢u .¢u, sajatfiiggvény-négyesbdl egyrészecske-perturbacidkkal kapott
barmely sajatfiiggvény-négyes. A /27 / 8sszefilggésbdl kdvetkezik, hogy

[[(M‘\,(&_r)lz . |¢‘\,,<_~nlz)—— (lﬁ,(x)lz % I¢‘u’(~:)lz)] dry... dry y dry,,... 4Ly °

128/
minden fL-re. Ez Ho sajatfiliggvényeire, s igy magara Ho—ra rendkiviil eros
megszoritast jelent. Mivel /28/ az egyrészecske-potenciilok tetszBleges md-
dositdsa esetén is fenn kell hogy &lljon, az hogy /28/ teljesiil-e, kizard-
lag a k8lcsdnhatasi potencial szerkezetétdl fligg. Ha a k8lcsbnhatasi poten-~

0
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cidl olyan, hogy rendszeriink fliggetlen /egymdssal nem k8lcs6nhatd/ részrend-
szerekre bomlik, akkor mint mar emlitettilk, mindig fennallnak /25/ tipusu
bsszefiiggések. Ebben az esetben a [25/-nek megfeleld sajatfliggvényekre [28/

is mindig teljesiil; a két fliggetlen részrendszer allapotfiiggvényeit x;lkxxlb,

x;ztﬁxzq)-vel jeldlve /28/ a kdvetkezd alakba irhatd:

2 2 2
@y, (Dy,2 (0, @ ) @), (2 (2), . (2 s
I(Ixi (e = Ixpm (e ) NIy = Ixg™(# )| )dry - - dry_ydE,, .- dxg=0,
ami valdéban minden fL-re fenndll, filggetleniil a részrendszerek sajatallapotai-
nak konkrét alakjatdél. Sejtésiink az, hogy ha a rendszer nem bonthatd fel fiig-
getlen részrendszerekre, akkor [28/ nem teljesiilhet, barmilyen is legyen az

egyes részecskeparok k&zdtt hatd k8lcsdnhatdsi potencialok alakja.

Ha sejtésiink igaz, akkor az, hogy a rendszer nem bonthatd filiggetlen
részrendszerekre, szilikséges és egyben elégséges feltétel arra, hogy egyré-
szecske-perturbacidkkal barmely N-részecske &dllapot tetszBlegesen megkdze-

lithetd legyen.
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‘TORIUM- £S CIRKONIUMVEGYULETEK SZENNYEZESEINEK MEGHATAROZASA
 NEUTRONAKTIVACIOS ANALIZISSEL

Irta: Csath Géza, Orddgh Maria, Szabé Elek

Usszefoglalés

A reaktor és hiradastechnikéban alkalmazott térium- és cirkénium-
vegylletek réz-, kadmium-, mangén-, kobalt-, krém- és cinkszennyezéseit ha-
téaroztuk meg neutronaktivécios analizissel.

A tériumvegyilileteknél a f&komponens besugdrzas eldtti elﬁzetes el-
védlasztésaként a papirkromatografidt, majd a besugdrzas utén metil-i-butil-
ketonos extrakcidt és kupferronos lecsapast alkalmaztunk. A cirkénium eseté-
ben csak a kupferronos lecsapast végeztilk el. Az egyes szennyezd elemeket
kémiail elvAlasztds utadn gamma-spektrometridsan mértiik.

Bevezetés

A térium- és cirkéniumvegyliletek felhasznidlésa a reaktortechnika-
ban, mint fiitdelem illetve szerkezeti anyag, valamint a hiradéstechnikéban,
mint katdédbevonat, igen széleskﬁrﬁ. Mindezeken a teriileteken a felhasznédlt
alapanyagok tisztaséaga iranhti kﬁvetelmenyek meglehetdsen szigoruak, oly
mértékben, hogy a konvenciondlis kémiai médszerek teljesitSképessége erre
a célra sok esetben nem kielégitd.

Kﬁileményunkben neutronaktivacidés analitikai médszert irunk le hi-
radistechnikdban hasznilt térium- é&s cirkéniumnitrit kobalt, krém, cink,
réz, kadmium &és mangin szennyezéseinek meghatdrozéséira.

A térimmatrixbdl reaktorban t&rténd besugarzéskor primer é&s szekun-
der magreakcidk, valamint hasadési reakcidék révén igen nagy intenzitasu ak-
tivitasok keletkeznek, igy érhetd, hogy az irodalomban tériumvegyilletek
szennyezéseinek neutronaktivéciés analitikai meghatdrozasara csak kevés
kdzleményt taldlunk. Japdn szerzdk [1-5] ritka foldfémszennyezéseket ha-
taroztak meg tériumban és térium dioxidban aktivacidés analizissel. Mullins
és muhkatérsai [6] ittriumot hataroztak meg térium-dioxidban roncsolés-
mentes aktivaciés analizissel oly médon, hogy a stabil szennyezd elemet be-
suglrzas eldtt elvalasztottdk a f6kom§onenst61, mivel a mérésre felhasznilt
eng izotép felezési ideje /16 sec/ nem tette lehetdvé a besugarzas uténi
kémiai elvalasztast. Tériumban az oxigén meghatérozését vagy 3He részecs-
kékkel bomb&zva [7, 8], illetve az 16O(t n) 8 magreakcié felhaszn&lasa-
val [9] végezték. Tériumnitrat urdntartalmdt besugarzas utén gyors kémiai
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elvalasztasi lépések utén hatéroztdk meg [10]. Voigt és munkatdrsai [11]
tantidl és volfram nyomszennyezéseket hatdroztak meg toérium matrix jelenlétében.
Alian és Shabana [12] kobalt~, vas-, cink-, eziist-, higany- és szkéndium
szennyezéseket hatdroztak meg tériumban, a toériumot elbzetes elvalasztads nél-

kiil sugarozték be.

Cirkdénium fém és cirkéniumvegyliletek tisztasdganak aktivacidés anali-
tikai médszerrel t8rténd ellendrzésével mar igen régen foglalkoznak. Szamos
kézlemény foglalkozik reaktortisztasagu cirkénium fémben, illetve Otvdzetei-
ben hafnium meghatdrozdsaval [13-27]. Hudgens és Cali cirkénium-dioxidban
antimont [28], Leddicotte fém cirkéniumban nikkelt [29], Adamski és mun-
katarsai natriumot &s kdliumot [30] hatdroztak meg. Néhdny kbzlemény az
oxigén meghatirozdsanak lehetdségeit vizsgilja cirkéniumban: Cerrai és Gadda
[31] az oxigén meghatédrozasdra 14 MeV-es neutronokat haszndlnak, Ricci és
Hahn [32] 5 és 10 MeV energiaju 3He részecskékkel bombézva néhany elem-
re [berillium, szén, nitrogén, fluor/, koztilk oxigénre ppb érzékenységet ér-
tek el, Ugyancsak 3He részecskékkel bombazva [f11 MeV-nél kisebb energiaju
3he részecskék/ Revel és Albert [33-34] 1 g érzékenységet értek el
oxigénre cirkdéniumban. Mdller és Starfelt [35] protonbesugarzassal, a
lngnay)l6O magreakcié felhasznalasaval cirkéniumbtvézet feliiletén, ill.

feliileti rétegeiben fluorszennyezddést hatédroztak meg 0,01 ug/cm2 alatti
mennyiségben. Albert és munkatarsai [36—41] a nagytisztaslgu cirkdénium
vizsgalata soran nagyon sok szennyezd elemre dolgoztak ki eljardsokat, mind
révid, mind hosszu felezési idejii izotdpokat haszndlva fel. A hosszu felezé-
si idejli izotdépok egymastdl vald elkiildnitése céljabdl a legkiilénbdzbbb ké-
miai elvalasztasi mdédszereket /lecsapds, elektrolizis, ioncsere, desztilla-
cid, oldbészeres extrakcid/ alkalmaztadk. Szisztematikus vizsgdlataik eredmé-
hyeképpen olyan eljarasok allnak rendelkezésiinkre, amelyekkel egy egész sor
szennyezd elem /Al, V, Mg, Ti, Se, Hg, As, Sb, W, Te, Au, Pd, Ag, Cu, Mo, Bi,
Fe, Ga, In, Pa, Sc¢, Cr, Ni, Co, Cd, Mn, Zn, Na, K, Rb, Cs, ritka foldfémek
Ca, Sr, Ba/ meghatarozhaté. :

A tdrium- és cirkénium-nitradt szennyezd elemeinek meghatdrozasira
alkalmas aktivdcidés analitikai médszer kidolgoz&sanal abbdél a ténybdl indul-
tunk ki, hogy a cirkénium a protaktiniumnak nem izotdpos hordozéja; igy a
térium-nitrat besugarzdsa sorin keletkezd 233Pa4 valamint a cirkénium-nit-
rat besugadrzasa soran keletkezd 97Zr eltavolitasa hasonld médon t8rténhet.
A kdvetkezdkben beszamolunk a kobalt-, krém-, cink-, réz-, kadmium- &s man-

gan szennyezések meghatdrozasara kidolgbzott eljarasainkrél.

Kisérleti résgz

A. Térium-nitrat szennyezéseinek meghatarozasa

A térium a¢periddusos rendszerben mint természetes radioaktiv elem
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fordul eld. a 232

szb6dnak le:

232 (n,y) 233 (n,y) 234
i ,3 barn Th IZOO’barn 5

Th-ot neutronokkal besugdrozva a kdvetkezd magreakcidk jat-

Tl/2=23 perc Tl/2=24,1 perc
233 (n,y) . 234
e 150 barn i
Tl/2=27,4 nap Tl/2=1,14 perc
]
233U | 234U

A fenti sémabél lathatd, hdgy tériumot termikus neutronokkal besu-
garozva lényegében egy hosszu felezési ideji izotdp, a 233Pa Tl/2=27,4 nap
jelenlétével kell szamolnunk, amely azonban olyan nagy aktivitast képvisel,
hogy nemcsak a roncsoldsmentes mérést hiusitja meg, hanem a minta kezelését
'ié nehézkessé teszi. Ezért sziikségessé valt a térium f£5tdmegének a besugar-
zas eldtt valamilyen alkalmas médszerrel a meghatdrozandd szennyezésektdl vald
elvalasztdsa. A megfeleld modszer kivalasztasénal figyelembe kellett venni
egyrészt, hogy a térium elvalasztdsa minél hatékonyabb legyen, masrészt,
hogy az elvélasztds lehetBleg kevés és egyszeru miveletbdl alljon, nehogy
a vizsgdlandd anyagot elszennyezziik. Végilil a legfontosabb; hogy a térium
eldzetes elvalasztdsa soran a szennyezések eredeti mennyiségében vesztesé-
gek ne allhassanak eld. Korabbi munkankban [42—43] " az urinnak nyomszeny-
nyezéseitdl vald besugdrzas eldtti elvalasztdsdra ugyancsak papirkromatog-
rafias eljarast haszndltunk. Ismeretes ugyanis [44-47], hogy uranil-nitrétot
StL.8 e HN03~t tartalmazé dietil-éter oldészerrel kromatografalva az u-
rén a kromatografdlé papiron az élvonalban halad, mig a legt&bb fém a fel-
cseppentés helyén marad. Hasonldan viselkedik kromatografdlaskor a térium-
nitrdt, azzal a kiildénbséggel, hogy nagyobb HN03-k6ncentréc16 alkalmazéasa
szilkséges [48—49]. Az uranvegyliletek vizsgdlaténadl kidolgozott médszert
haszndltuk megfeleld médositasokkal a tdérium elvalasztasara.

A térium elvdlasztdsa a nyomszennyezésektdl papirkromatografiés médszerrel

Kisérletileg megdllapitottuk, hogy cc. HNO,, dietil-éter és
desztillalt viz megfeleld ardnyu elegyében a térium az oldbszerrel egyiitt
mozgott a kromatografiald papiron, ugyanakkor a meghatdrozni kivant f£émek

mindegyike a felcseppentés helyén maradt.

Az elvalasztast a kdvetkezOképpen végeztilk: 100 mg toérium-nitratot
1 ml kétszer desztillalt vizben oldottunk fel. Az oldatot ezutdn 6 cm szé-
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lességli kromatografilé papirra csik alakban vittilk fel, ugy, hogy a felvitt

térium a kromatografald papir tétéjétal 9 cm tavolsigra essék. A kvantitativ

felcseppentés érdekében a kvarctégely kidblitésére 3 csepp kétszer desztil-

141t vizet hasznaltunk hdrom részletben, amelyet szintén felcseppentettiink

o a papirra. 84,5 ml éter + 12,5 ml cc. HNO3 + 3 ml desztillalt viz Osszeté-
telil oldészer-elegy segitségével, leszallé-atfolyadsos technikdt alkalmazva

a tdérium a kromatografdld papiron végighaladt, majd az olddszerrel egyiitt

lecsepegett. Az elucié kb. 10-12 érat vett igénybe. A toédriummintaval egyiitt

egy ugyanolyan méreti tiszta kromatografids papirt is kromatografaltunk,

amelyre 1 ml kétszer desztillilt vizet vittlink fel, és ezt vakprébaként

dolgoztuk fel. Kisérleteinkhez Schleicher-Schiill 2043A papirt hasznaltunk.

A minta besugarzéasa

A kromatografdlds utén ‘a kromatogramot megszdritottuk, majd a pa-
pircsikot a startvonaltél felfelé 1 cm, lefelé 3 cm tdvolsagban eltéptilk és
csiszoltdugds kvarcampullédba téve elhamvasztottuk. A mintékkal egyidejiileg
és azonos koériilmények kdzdtt ismert mennyiségli standardokat is besugaroztunk.
A standardok Merck p.a. reagensekbdl késziiltek. A besugdrzadsokat a VVR-Sz
tipusu atomreaktor egyik fiiggSleges csatorndjaban végeztiik, ahol a termikus
.neutronfluxus értéke kb. 3. 1013 n/cmz.sec. A besugérzasi idd 12-24 o6ra ko-
z6tt valtozott, annak megfelelGen, hogy mely elemek meghatarozasat kivantuk
elvégezni.

233

A Pa elvalasztisa a vizsgilt elemektdl

' A kromatografalas utéan a papiron visszamaradé csekély mennyiségii to6-
riumbél a besugdrzas sordn keletkezd aktivitas intenzitésa sugarvédelmi szem-
pontbdél mdr nem jelentds, de az analizis szempontjabdl a keletkezett 233
még erdsen zavard, ezért szilkséges volt a meghatérozandé elemektdl kémiailag
elvélasztani

A besugarzas utén a kvarcampulldkbél cc. sésavval kioldott mintdkhoz
hozzdadtuk a vizsgdlandd elemek 15-15 mg inaktiv hordozéit, ezutédn az anyagot
kb. 5 ml cc. sésavban forraldssal oldatba vittilk. Oldas utén az oldét sbsav
koncentracidjat desztillalt vizzel kb. 6 normdlra allitottuk be; majd 6 n
sbésavval telitett metil-i-butil-keton 3x10 ml-ével, egy perces rézasi 1ddt
alkalmazva a 233Pa fotdmegét extrahdltuk. Az extrakcid utdn a gamma-spektrum
mérését még kisebb-nagyobb mértékben zavard protakginium-aktivit&s maradt

vissza, amelyet tovabbi kémiai elvélasztas utjan tadvolitottunk el a rendszer-
bs1.

A protaktiniumnak abbdl a sajatsagdbél kiindulva, hogy kémiailag
hasonlé tulajdonsagokkal rendelkezik, mint a cirkénium, az elvdlasztdsnal



il e

a cirkéniumot a protaktinium nem izotdépos hordozdjaként alkalmaztuk.

.Az extrahdlt sésavas oldathoz kb. 40 mg cirkéniumiont adtunk. Az
oldatot ezutdn +10° C ald hiitdttilk és 4llandd keverds kdzben 10 ml frissen
késziilt, hideg 6%-os kupferron oldatot adtunk hozza a cirkénium-kupferronat
csapadék levalasztdsara. A lecsapdst mégegyszer, hasonld médon megismétel-
tilk, igy gyakorlatilag teljesen sikerilt a meghatarozandd elemeket a pro-
taktiniumt6l elvalasztani. Az extrakcid utédni kétszeres kupferronos le-
csapast csak a hosszabb felezési idejil radioaktiv izotépok esetében alkal-
maztuk. , '

A vizsgdlt elemek csoportositasa és elvdlasztdsa

A meghatdrozandé elemeket /Co, Cr, Zn, Cu, Cd, Mn/ felezési idejiik
szerint két csoportba osztottuk, és ennek megfelelGen az egyes elemek elva-
lasztasara kiilonbdzd kémiai elvalasztasi mdédszert dolgoztunk ki.

Az I. tablazat a meghatdrozott elemek fontosabb nukledris adatait

tartalmazza.
It t8blézat
Radioaktiv 7 y
Elem YL o T)/2 E, (Mev)

60 . e
Kobalt . Co 5,27 év Lyl 3539
Krém 51Cr 27,8 nap 0,32
Cink 652n 250 nap - 1,11
Réz 6dcy 12,8 ora 0,51
Kadmium 115Cd 2,3 nap 0;34; 9,53
Mangan 6Mn 2,57 ora 0,84

Az elsd csoportba a hosszabb felezési idejli radioaktiv izotdpokat:

6000, 5lcr &s ©52n, a masodikba a rovidebb felezési idejti radioaktiv izo-

o,
toépokat: 64Cu, 115Cd, 56Mn soroltuk. i

A hosszabb felezési idejii radioaktiv izotépok meghatdrozédsa

A protaktinium elvadlasztdsa utdn a vizes oldat Co, Cr &s Zn-ionokat
és a feleslegben alkalmazott kupferront tartalmazta. A kupferrontél a megha-
tédrozandd elemeket szulfidos lecsapédssal tisztitottuk meg. A mintdk feldol-

gozasit a kdvetkezd séma szerint végeztiik el:
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II. tablazat

Kobalt-, krém- és cinkszennyezések elvalasztésa

(Co,Zn)s+Cr(0H)3

cc. HCl és cc. HNO

+
Zu2+,Co2 ,Cr3+

3

ec. ‘HCL HNO3

beparlas, higitas, melegités
+ a=-nitrozo-g-naftol

. ‘ i

Co-a-nit -g-
o-a-nitrozo-8 naf;ol Zu2+,Cr3+
300330 < roncsolas: HCl + HNO3
1/2 ora bepéarlas
Co30h ! © oxidalas: H202 + NH40H
lecsapas: 5%-o0s BaCl2

l

BaCrO ‘ gn?t

2n HNO3
lecsapéas:
HgC1,+NH , SCN
oldat

ZnHg (SCN)

Az egyes elemek kezelése tehdt a kdvetkezd volt:

Kobalt: a szulfidok kirdlyvizes oldasa utén az oldatbdl cc. sbsavas
forraldssal a salétromsavat eltdvolitottuk és a maradékot desztillalt vizzel
kb. 20 ml-re higitottuk. Kevés H,0, hozzAdad&sa utén az oldatot kb. 80°C-ra
melegitettilk és keverés k&zben 5 ml a-nitrozo-f-naftol reagenst adtunk az
oldathoz. A kivalt csapadékot‘forraléssal toméritettiik, majd sziirtiik. A csa-
padékot eldszdr 2 n sésavval, majd forrd desztilléit vizzel savmentesre mos-
tuk, megszaritottuk és gamma-spektrometridsan mértilk. A kémiai k' ‘“-ermelés meg-
hatarozasdhoz sulymérésre alkalmas csapadéknak a Co-a-nitrozo-g-naftol csa-

P (o] P = 2
padék 500-550"C-on valé izzitdsa utdn kapott Co.,0, csapadékot tekintettilk.

374
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Krém: a kobalt-oa-nitrozo-B-naftol csapadék szlirlete tartalmazta a
krém- és cinkionokat, valamint a feleslegben alkalmazott o-nitrozo-f-naf-
tol reagenst. A szerves reagenst cc. salétromsav adagoléssal forralds k&z-
ben elroncsoltuk és az oldatot szdrazra paroltuk. A maradékot 20 ml desztil-
lalt vizzel felvettiik, kevés H 0, -t és 1-2 csepp BaCl2 oldatot adtunk
hozz&, majd redds szlirdn szirtiik. /A Sz' ionok oxid&cibjébdél keletkezd
/SOZZIBaSO4 csapadék kisziirése./ A szilirletben 1é&vd Cr3+ ionokat tovébbi
H202 és NH,OH adagoléssal Croi' ionokk& oxid&ltuk, majd 5 ml 5%-os BaCl2
oldattal a krémot BaCrO, formaban csaptuk le. A BaCrO, aktivités- és

sulymérésre alkalmas csapadék volt.

Cink: a BaCrO, csapadék sziirletében mar csak a cink volt jelen.
A cink lecsapdsat jeges hiités és allandd kevergetés kdzben hig salétromsa-
vas kbzegb8l kdlium-rodanid é&s higany/II/-kloridbél késziilt lecsapdszer
/KSCN: 3,9 g és ch12: 2,7 3G 00 ml desztillalt vizben oldva/ adagoléséa~
val /20 ml/ végeztiik, ZanISCNI4 csapadékot Allitva eld.

A r¥videbb felezési idejll radioaktiv izotdpok elvdlasztésa

Egy mésik besugdrzott mintdbél végeztik a réz~, kadmium-, &s man-
génszennyezések meghatdrozésdt. A protaktinium extrakcibs elvélasztésat az
eldz8ekben leirt médon végeztilk. A protaktiniumnak a metil-i-butil-ketonos
extrakciéd utén alkalmazott kupferronos lecsapdsét csak a réz- és kadmium-
lonok szulfidos elvdlasztésa utdn, a mangén tisztitdsa eldtt végezhetjik
el. Ebben az esetben ezzel a médszerrel a cirkénium csak a mangéntél va-
laszthatd el, mert a réz és kadmium is képez kupferron&tot.

‘Az elvilasztds menetét a kdvetkezd séma [III. t&blézat/ mutatja be.

Amint ebbdl az elvélasztdsi sémdbdél lathatd, a kén-hidrogénes lecsa-
pés utén a réz és kadmium szulfid formdban voltak, mig a manq&n a 233Pa nagy
részével egylitt az oldatban maradt.

Réz: a szulfid-csapadék kirélyvizes oldésa utén cc. sésavval forral-
va a salétromsavat ellztlk, a sdésavas oldathoz kb. 40 mg inaktiv cirkénium-
iont adtunk, az oldatot kdzel szdrazra péroltuk és desztillllt vizzel 20 ml-
re higitottuk. Ezt az oldatot NH4OH-da1 meglugositottuk.és forraltuk. Ekkor
kivalt a Zr/OH/4, amelyet az oldatbdél kiszlrtink. A ZrIOH/4 csapadékkal
a réz- &s kadmium-szulfidra adszorbedlt protaktiniumot ilymédon sikerilt tel-
jesen eltdvolitani a rendszerb®l. Az enyhén lugos oldatot ezutén sésavval
gyengén megsavanyitottuk, majd ndtrium-szulfittal a Cu2+ ionokat cu*
ionokk& redukdltuk és melegités kdzben szildrd k&lium-rodaniddal CuSCN

csapadbkot vilasztottunk le,

Kadmium: a CuSCN csapadék szlirletének savkoncentrdcibjét desztil-
141t vizzel kb. O,2n-ra higitottuk, majd kén-hidrogén-gdz bevezetése nyomén
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III.

tablazat .

Réz, kadmium- és manganszennyezések elvidlasztasa

mn2*t, ca?*, cu?t, (233pa)
higitas vizzel 2n HCl-ra
+ H,S
1
(Cu,‘ cd)s 233pa, mn?t
HC1+HN03 forralas
/ +Zr4++cc. HC1l+6%-0s kupferron
Cu2+, Cd2+ ) / jeges hiités
cc. HC1 HNO
4+ o f 2+
Zr” , higitds zr-kupferronét (Pa ) Mn
+NH40H, forra;és +zr4++kupf.
ZrIOH/4, 233Pa Cu2+, Ld2+ Zr-Lupferronét Pe Mnb+
beparlas kis b
tf-ra + HCl
+Na, 50, +KSCN
= MnS
CuS{ZN Cc}2+ gty
+H20 CH COOH
e T
cds /cu/ forralas
11n HC1 +NH ,OH
Cd2+
+H,0 M“S
+H25

levalt a Cds, amelyet sziirés utédn ln sésavban feloldottunk, majd a kadmiumot

ismét szulfid alakban csaptuk le.

Mangan: a mangént inaktiv cirkéniumionok adagoldsa utan, kétszeres
kupferronos lecsapdssal sikeriilt teljesen megtisztitani a protaktiniumtél. A
feleslegben maradt szerves reagens melldl a mangant szulfid alakban valasz-
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tottuk le, ugy, hogy kén-hidrogén-gazt vezettiink az 50-60°C-ra melegitett ol-
datba, majd NH4OH—da1 meglugositottuk. A kivalt csapadékot sziirtilkk, 10%-os
ecetsavban oldottuk, majd ismét MnS csapadékot valasztottunk le.

Az egyes elemek elvalasztdsa sordn a végtermékek eldallitasanal a
legtdbb esetben Erdey L.: A sulyszerinti elemzés mdédszerei c. k&nyvében‘[so]
leirt eljarasokat hasznadltuk. A végtermékek sulyabdl kémiai kitermelést sza-
mitottunk, amelyet a felvett gamma-spektrumok kvantitativ kiértékelésénél
hasznaltunk fel. A mintdk gamma-spektrumait 3x3" NaI/Tl/ Nuclear Enterprises
kristdllyal, valamint EMI 9531A tipusu fotoelektron-sokszorozdval mértiik,
amely KFKI tipusu NTA-512 csatornéds analizatorhoz csatlakozott.

B. Cirkénium-nitrat qyomszennyezéséinek meghatarozasa

A hiradastechnikdban felhaszndlt cirkdnium-nitrat ugyanezen nyom-
szennyezéseinek meghatarozdsa lényegében a térium-nitrétndl ismertetett el-

jdrassal azonos mdédon t&rtént.

A meghatdrozast roncsoldsmentesen nem lehetett elvégezni, mert bar
a cirkénium 8nmagdban nem nagyon j6l aktivalédik /0,1 g cirkdéniumbdél 24 oras
besugarzas alatt l,lxlo7 bomlas /sec aktivitas keletkezik/, de a cirkénium,
illetve a szennyezések koncentracidi kdzdtt mintegy 6-8 nagysagrend kiildnb-
ség van, igy a cirkénium fSkomponensbdl keletkezetd aktivitas messze felilil-
mulja a szennyezésekbdl keietkezﬁ-aktivitésokaﬁ. Ezért szilkségessé valt,
hogy az egyes szennyezd elemeket eldszdr kémiailag elvalasszuk, majd gamma-

spektrometridsan mérjik.

Az elvédlasztast a tériumndl alkalmazott médszer szerint végeztiik
el, annyi valtoztatassal, hogy a protaktinium elvalasztéasara sziikséges me-

til-i-butil-ketonos extrakcidét elhagytuk.

A k8z81lt mbédszer megfeleld valtoztatdssal kiterjeszthetd a térium-

és cirkénium-nitrat mas nyomszennyezéseinek meghatdrozasara is.

Kisérleti eredmények és értékelésiik

A térium~ és cirkéniumvegyiiletek szennyezéseinek meghatarozasara
alkalmas elvélasztasi séma kidolgozdsdndl nem tdrekedtiink radiokémiai tisz-
tasidg elérésére. Az egyes elvédlasztasi lépéseket ugy igyekeztilink kivalasz-
tani, hogy a végtermék gamma-spektrometrids mérésénél ne lggyenek jelen olyan
izotépok, amelyek a meghatdrozanddé elem mérésre alkalmas izotépjanak fotocsu-
csat zavarnak. Ilyen elemek voltak a kobalt, a mangan és a cink [Xay 2. 68
3. 4bra/. Amint az Abr&kon lathatd, a védiermékek tisztasdga a gamma-spekt-

rometrids mérések szempontjabél kielégitd.
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Imp/100 sec
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0,84 MeV

103‘ u\/L\j
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Annak ellenére, hogy a réz tisztitasanadl meglehetdsen kevés milvele-
tet alkalmaztunk, a CuSCN végtermék minden esetben radiokémiailag tiszta
volt /4. abra/. Rézszennyezés meghatdrozisandl a CuSCN alakban t8rténd le-
csapas igen szelektiv voltat egyébként més fokomponensek mellett tdrténd vizs-

galatanal is tapasztaltuk.

Legnagyobb koriiltekintéssel toériumvegyililetek kadmium- és krdémszeny-
nyezéseinek meghatdrozasanal kellett eljarnunk, mivel a jelentékeny aktivi-
tast képvisels 233pa egyik 8sszetett fotocsucsa (0,30-0,31-0,34 MeV) egybe-
esik a 115 —llsmln méfésre alkalmas 0,34 MeV értékil fotdcsucsaval. Ugyan-
ez a helyzet a 51Cr esetében (E = 0,32 Mev), azzal a kiildnbséggel, hogy
itt még a felezési iddk is gyakorlatilag azono<ak /a 1Cr felezési ideje
27,8 nap, a 233pa-é 27 nap/. Ennél a két elemnél a tisztitas hatésossagat
a 233Pa 0,103 MeV-es energiadjanak jelenlétével, illetve eltilinésével tudtuk
ellendrizni. A kadmium vizsgalatéanal segitséget nyujtott még a 0,34 és 0,49-
0,52 MeV-es energiik csucsaranyanak figyelembevétele. A kadmiummeghat&rozés

esetében tekintetbe kellett venni, hogy a llst radioaktiv leanyelem kelet-

kezéseivel bomlik (llSCd BY.ong.. 3Ny iié—ézéa-). Az ebb0l eredd esetle-
gés mérési hibak elkeriilése végett a mintdkat és a standardpt azonos idOben
és azonos mbédon készitettilk, és a gammaspektrumok felvétele elStt mintegy
20 6rat vartunk, amely alatt a radioaktiv égyensuly gyakorlatilag beallt.

Az 5. és 6. abrakon egy kadmium-, illetve egy krém-végtermék gamma-
spektrumdt mutatjuk be. Amint az &brdkon lathatd, a kadmium tisztitdsa meg-

Imp/500sec
0,003 ug Cd. Th(NO3),, - ban

Imdﬁm sec
0,16 11g Gr. Th(NO3),, —ban
2102 L 0,325MeV
210° |
0,335MeV
102 - . 03t
: ' ' 50 00
X # Csut:)(rnmszam Csatornaszam
6. abra

5. abra
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feleld, a krom esetében a rézhez hasonldan minden esetben radiokémiai tiszta- "
sdgot értiink el. Ebben az esetben.a j6é tisztitdsi hatasfok a BaCrO4 alakban
tdrténd lecsapéas szelektivitasat bizonyitja.

A tériummintdk vizsgadlatdndl a mintdkkal egyidejiileg sziirSpapir-

vakprébat is készitettiink. A fent leirt eljardssal hdrom térium-nitrat és
két cirkénium-nitrat mintédt elemeztiink meg. A IV. tdblazatban foglaltuk O8sz-
sze a kapott eredményeket. A tdblazat tartalmazza a Schleicher-Schilll 2043A
kromatografdldé papir 6x4 cm nagysdgu darabjdban taldlhatd nyomszennyezések

mennyiségét is.

IV. tablazat

Térium- és cirkénium-nitrdt mintdk nyomszennyezései

(1]
[2]

(3]
(4]

s
1]

(7]

Vizsgalt anyag ‘ Talalt szennyezések, ug/g

Cu cd Mn Co Zn (2 5
1. Th(N03)4 0,89 8.1 0,15 1,3 7] 0,01
2. Th(NO,), 1,5 0,01 ¢  -}-0,12 5,3 1,42
3. Th(NO,), 0,32 0,38 1,48 ? ® 1,67
| % z:(noa)4 : 5,0 0, ks s 3,15 9,75 (0]
2. zr(noy), 3,6 0,27 ? s 549 . 1,38
Sziirdpapir , 0,81 0,01 0,096 0,18 0,17 0,037

Az egyes elemek meghatirozésfnak hibAi: Cu: +10%, Cd: +30-40%,
Mn: +20%, Co: £10%, Zn: #20% &8s Cr: +10%.
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AMPLITUDO-DIGITAL ATALAKITAS SZAMLALASI VESZTESEGEINEK SZAMITOGEPES
SZIMULALASA

Irta: Tarnay Katalin, Reznyikov Garij

Usszefoglalas

A cikkben 8sszefoglaljuk az amplituddé-analizis leggyakoribb hibait,
k6z6ljllk az atalakitéas kbzben fellépd szamlazdsi veszteségek meghatirozasa-
nak klasszikus Osszefliggéseit és részletesen ismertetjiik az amplitudé-ana-
lizis és a szamldlasi veszteségek szamitdgépes feldolgozdsra alkalmas szi-

muldlasat.

Az Elektronikus FGosztalyon kidolgozott nagyfelbontdképességii amp-
litudd-digital Atalakitd fejlesztésével parhuzamosan programkészletet &l1-
litottunk 6ssze az atalakitds szimuldléséara.

Ebben a cikkben az amplitudd-analizis leggyakoribb hibait foglal-
juk Ossze, kézdljilk az atalakitas kdzben fellépd szémlélési'veszteségek
meghatdrozdsanak klasszikus &sszefiliggéseit és részletesen ismertetjitk az
amplitudé-analizis és a szamlalasi veszteségek szamitdgépes feldolgoziasra
alkalmas szimulalasat.

1. Amplituddanalizis

Az 1. abran lathatd a reaktor-alkézpont egyik bemend egysége, a
nagyfelbontdképességii, 8192 csatornads amplituddé-digitdl Atalakitd /tipusa:
NE-289/, amely amplituddspektrumok mérésére alkalmas [l].

A mért komplex spektrumok értékelhetSségét ido-~ és amplitudé;fﬁggﬁ
spektrumtorzulds neheziti. Ez a részecskedetektdlds statisztikajabol eredd
téves informidcid és az amplitudé-digital atalakitds hibdja miatt keletke-~

zik.
Vizsgdljuk meg a spektrumtorzulds fObb okait:

aktiv bomlasi jelenséget vizsgalunk, akkor annak valészinlisége, hogy egy
atommag t ideig nem bomlik el :

" Részletek a novoszibirszki "Tudomdnyos kutatdsok automatizalasa digitalis
szamitbégépek alkalmazdsdval" c. konferencidn [1970. szeptember 14-18/
elhangzott eldadasbodl.



l. &abra

8192 csatornas amplituddé-digitdl atalakitd
/NE-289/
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P(t) = e".nt J1/

ahol n a sugarzas intenzitdsaval aranyos allanddé. P(t) derivaltja, a
valésziniiségsiliriiség megadja azt a valdsziniiséget, hogy T pillanatot k&-
vetden az elsd beilités dt idOpontban kévetkezzen be, vagyis

dgét) o ne-nt /2/

P(t) =

A szamitbégépes szimuldlasndl a [2/ Ossazefiiggést haszndltuk fel az
ennek megfeleld szubrutint rdmexp 1 (n) névvel jeldltiik.

Altalanosabb alakban a Poisson-eloszlassal jellemezhetjiikk annak
valoszinliségét, hogy T 1idd alatt éppen m impulzus érkezzék:

P(m,t) = (n)7 -nT ' 13/

m!

A_részecskék amplituddeloszldsanak statisztikdja normaleloszlassal
jellemezhetd. Bar az izotdépok diszkrét energidkon sugdroznak, az émplitﬁdé-
analizatorokkal mért csucsok &altaléban tdbb csatornédba esnek. Az elsd hiba-
forras az, hogy a félvezetd vagy szcintilldcidés kristdlyban nem végtelen
sok réséecske, hanem P valdsziniliséggel N diszkrét szamu részecske ke-
letkezik. A félvezetd kristdlyban keletkezd elektronlyuk-parok, ill. mul-
tiplierrel t&rténd mérésnél a fotokatédbdl kilépd fotonok ‘Bernoculli-elosz-

last kdvetnek, amely Gauss-eloszlashoz tart, ha N elég nagy:

1 & (x—mz2
G(x) = e 02 14/
210 ¢
ahol
m - az eloszlas elsd momentuma, a varhatd érték;

02- az eloszlas masodik momentuma, a szérésnégyzgt.

A szamitdgépes szimuldlasndl a [4/ Osszefliggésnek megfeleld szub- .
rutint rdmnorm l(m,s) névvel jel&Sltik. :

okoz. Az 1ddfliggd hibak kdzlll elsSsorban az &talakitds véges idejét kell
megemliteni, ami miatt szamldldsi veszteség keletkezik. Az atalakitéasi 1dd
lehet 4llandé vagy valtozd. A valtozé atalakitdsi 1dd a mérendd amplitudd-
t61 filgg, pl. azzal egyenesen aranyos. Igy az 1d6. és amplituddofiiggd hibak
8sszekapcsolédnak. Koincidencia-mérésekben hibat okoz még a koincidencia-
dramkdr iddfelbontdéképessége. Nagy belitésszamu izotépok analizalasanal a
pile-up effektus mdr nem hanyagolhaté el és jelentkezése jellegzetes spekt-
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rumtorzuldshoz vezet. Az adtalakitd fontos jellemzGje a differencidlis nem-
linearitds, amely az energiaskala egyenletességét jellemzi. Hibat okoz a be-
mend erdsitd zaja is. Erdemes megemliteni még a kvantdlasi hibét, aﬁely az
amplitudé-digital atalakitasbdl ered. Nagy felbontdképességil konverterek-
nél az alkatrészek hdmérsékletfiiggése tdbbcsatorndnyi instabilitédst okoz-
hat. Az instabilitéds miatt az atalakitasi karakterisztika nullpontja és
meredeksége megvaltozik. A kifejlesztett konverterben kéthurku szabdlyoza-
sl rendszer miik6dik, amely ezt a megvaltozast cs®kkenteni igyekszik.

Bar a spektrumtorzulds okait 20-22 program segitségével szimuldltuk
[2], most elsSsorban a szamlalasi veszteségek vizsgdlatdval foglalkozunk.

2. Amplituddé-digital atalakitds szadmldlasi veszteségeinek vizsgélata
klasszikus médszerekkel

Az amplitudéspektrumok energiafiiggd és intenzitasfiiggd megvaltozasa-
nak klasszikus médszereit részletesen kidolgoztdk. Ezek k&ziil kiragadjuk a
szédmldldsi veszteségre vonatkozé 8sszefiiggéseket [3].

A szamlalasi veszteseget a regisztralt reszecskék és Osszes beér-
kezd részecskék ardnya hatarozza meg:

N 1
L Al T 1¥g(T) /51
ahol : ;
n - a masodpercenként beérkezd részecskék széama;
‘n_ - a masodpercenként regisztralt részecskék széma;

T
g(T)- egy holtidSG-periddus alatt elveszd impulzusok &atlagos széama;

T - a holtidd.

Vizsgaljuk meg a szémlélésiiveszteséget 4llanddé holtidd esetén. Egy
mért impulzust k8vetd T holtidd alatt érkezd és igy nem regisztralt impul-
zusok szama:

g(t) =] m.P(m,T) /6]
m=1 . L

- ahol

P(m.T)-_annak valésziniisége, hogy T 1dd alatt éppen m impulzus
érkezett.

Mivel P(m,T) Poissor-eloszlas, tehat

o R <t ol 170
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Igy az &llanddé holtidd esetén jelentkezd szamlildsi veszteség j61 ismert
képletét kapjuk: '

Lowd |
V = TinT /81

Valtozdé holtidd esetén legyen a holtidS-eloszlas fiiggvénye q(T).
Egy holtidG-periddus alatt elveszd impulzusok &tlagos széma:

G(T) = gg(T)q(T)dT =n J T q(T)dT =n Mim 19/
T
T
ahol

M;, - a q(T) holtids-figgvény elsd momentuma.

Mivel valtozé holtidd esetén q(T) az amplituddeloszlastél fﬁgg,
hatdrozzuk meg a q(T) és az A(T) amplituddeloszlas kdzti 8sszefliggést.
Tételezziik fel, hogy a konverter a linedris koédolads elvén milkddik és az ada-
tokat ferritmagos taroldéban gyiijtjiik, tehdt a holtidd

P m T Hi0R /10/
ahol

R tdrolasi holtidd;
cA - egy amplitud6-1d6 adtalakitasi periddus.

A holtidd-eloszlast az amplituddeloszlés transzformélésa-utjén kap-
juk, vagyis

dT [e}

q(T) = £[a(m)] da(r) -}5 f(T_".lh> 111/

Gauss-eloszlas esetén a szamldlasi veszteség j6 kbzelitéssel

G(T) = nT, + nc Mje | . {12/}
ahol
MlG - a Gauss-eloszlds varhatd értéke.
Ha ¢ = 0, akkor visszakapjuk az 4llanddé holtiddhdz tartozd kifejg-
zést.

Ezek az alapvetd Ysszefliggésék. Lényegesen bonyolultabb képletekkel
jellemezhetjllk a szdmlalasi veszteséget, ha tdbb konverter paramétert figye-
lembe akarunk venni. Tovadbbi nehézséget jelent , ha az értékelendd spektrum
t8bb, ‘kill¥nb8z8 energidju csucsbdl &ll, amelyek a holtidd-eloszlds felirasit

megnehezitik.
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A spektrumtorzulds
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— 99 - hibdk
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statlsztlkujcx statisztikaja hibaja
P i e T Ty
Koinc. || Veges. llpie.yp l 7 [Fémérsvat [ o
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¥ g ,\ | /_/ valtozds
e |
[Aliands | Vcltoz /f kSZf;bleozdS
| R okozta nullpont
lﬁ‘.?!t'_‘l?:l. Lh.°‘7t'£1° | valtozdas
/
5 S /_.I |
| Szamldlasij_,
[veszteseg |
2. abra

3. Az amplitudé-digitél atalakitds szimuldléasa

Az amplitudbé-digital atalakitds alapprogramja a 3. Abran lathaté.

//i\té Minden ciklus kezdetén egy 1 Vé-
letlen szédmot hivunk be az n pa-
-\\r/~ raméterii exponencidlis eloszlasbodl.
Az exponencidlis eloszlasu véletlen
;:gir?exp ) ' szdmokat az rdmexp 1l(n) valés fligg-
vényeljards allitja eld. Ha 1 az
e 1525 jelhez tartozé THL holtiddn
@ beliil van, akkor uj iddpontot hi-
yes vunk be. Ha az rdmexp 1l (n) szubru-

tinnal aktivizalt iddpont a holtidd

U: = rdmnorm (ms
(ms) befejezte utdn van, akkor a mérendd

fesziiltségamplituddéra jellemzd, nor-

N:=entier (K U-A) maleloszldsu U véletlen szamot al-
litunk eld az rdmnorm l(m,s) valods
‘Tﬁm::féuzT——ﬁ - fllggvényeljaras segitségével.
SR:=SR+1

Megjegyezzilk, hogy mindkét
szubrutin alaprutinja az YNEXTRAN 2,
amely a /0,1/ intervallumban 1évd

3. abra
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kvaziegyenletes eloszlasbdl pszeuddévéletlen szamokat a&llit eld. Mindkét szub-
rutin az alaprutin véletlen szamait az eldirt filiggvénykapcsolat szerint transz-
formalja. '

Az J bemend fesziiltségbhdl a konverter paraméterek ismeretében meg-
hatarozhatjuk a csatornaszamot, azutén az igy nyert csatornaszamhoz tartozd
csatornatartalmat eggyel ndveljilk. A regisztralt események szamat az SR
regiszterbe szamlaljuk. Ezutédn a ciklus ujra indul. Ha S egy eldre megha-
tarozott maximalis értéket elér, akkor a 1, U értékparok behivasa befeje-
z6dik. A ciklusbdl valdé kilépés utan kiirhatjuk vagy kirajzolhatjuk az ampli-
tudéspektrumot. A szdmlidlasi veszteséget az SR/é arany adja megq.

Az amplitudé-digitdl atalakitds alapprogramjat célszeri még a £&bb
konverter paraméterekkel kibdviteni. A 4., illetve 4/a. &br&n lathatd a konver-
ter eldlapjanak egyszeriisitett rajza és a kib&vitett program.

A SPECTRUM elnevezésii {izem-

méd-kapcsold lehetdvé teszi normal,

! CONST
TU— \ < ", koincidencia vagy antikoincidencia
LOGH E DEAD TwE . . 3
VAR, \ TH1 tizemméd kivélasztasat. A koinciden-
/ @ | ciajel periodikus vagy statiszti-
NDER UPEEéLOLD kus lehet. A mérési tartomany alsé
THRE = i11. felsd hatarat az alsodkiiszdb

AK—————. (g}————" FK és felsSkiiszdb helipotokkal valtoz-

tathatjuk. A holtidd-kapcsold al-
Naa“' 'ANT'CO'NC LOGK  14s4atél fliggden a holtidd &llandd

COINC. ] LoGU vagy valtozé lehet.
TKO____® . SPECTRUM

Vizsgaljuk meg, hogy milyen

eltérések vannak az alapprogramtél.
ElSsz6r a koincidenciajel beérkezé-
sének iddpontjat hatérozzuk meg. Ha
TKP logikai kifejezés aktudlis értéke true, akkor periodikus, ha false, ak-
kor statisztikus a koincidenciajel, vagyis '

4, abra

if TKP then TKO: = N x T else
TKO: = TKO + T x .entier
(rdmuni 1 + 0,5);
113/
ahol

TKO - a koincidenciajel beérkezésének idSpontja;
T - a koincidenciajel ismétlddési ideje.
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THI:

no

TKO:=S » T

TKO: = TKO +
teentier (dmuni 1+05)

2

TH:: = A1 2U+B

4/a. ‘abra
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Az rdmuni 1 valds filiggvényeljaras minden aktivizdlasra egyetlen
pszeudovéletlen szamot ad a /O,1/ intervallumban kviziegyenletes valdszinii-
ségl eloszlasbél.

Az eldlapon 1évo kapcsoldk bedllitéasat a kdvetkezd logikai felté-
tel vizsgalja:

if LOGU

or (LOGK and (1 > 0.9 x TKO and T < 1.1 x TKO)
or (not LOGK and (t £ 0.9 % TKO. or T > 1.1 x TKO)

then
U: = rdmnorm 1(m,s) else goto LX; /14/

Tehdt az amplitudét meghatdrozé U véletlen szé4m beolvasisira csak
akkor keriil sor, ha az lizemméd-kapcsold normé@l alléasban van, vagy koinciden-
cia-éllésban van és a koincidencia-feltételek teljesiilnek, vagy antikoinci-
dencidban kivanunk mérni és az iddfeltételek nem teljesiilnek.

A kdvetkezd logikai feltétel azt vizsgélja meg, hogy az U bemend
jel az alslklisztb- és a felsdBkliszdb-feszilltségek k&zbtti éréék.

if U>AK ‘and U < FK
then . ] i
N: = entier (K x U-A) - : : /15/

ahol
‘AK - az alsé kiisz8b fesililtsége;
'"FK - a felsd kilsz8b feszililtsége.

Ha az N csatornaszdm az analizéldsi tartomanyba esik /a maximalis -
csatornaszam B/, akkor megndveljllk a csatornatartalmat l-gyel.

Ha a holtidd allandé, akkor az alapprogram szerint vessazilk figye-
lembe. Ha pedig valtoz6, akkor

TH1: = Al % U+B /16/

Ysszefilggés alapjan hatédrozzuk meg,
ahol

Al - a csatornankénti holtidd;
B - a valtoz6é holtidd allanddé komponense.

' Ha valamelyik logikai feltétel nem teljesiil, akkor egy rdvid vesz-
teségl 1ddnek, a gyorskisiités iddtartaménak /TG/ szémitasba vétele utén a cik-

lus ujra indul.
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A kapott informacié kiértékelése az alapprogramhoz hasonldan t&rténik.

Programjainkban eddig egyetlen csucs eldallitasaval foglalkbztunk. Ha
t8bb csucsot iddben egyméds utén &llitunk eld, akkor az amplitudéspektrumot
meghamisitjuk. Ezért a normdleloszlasu véletlen szam behivdsa eldtt még egy
segédprogramot /5. &bra/ iktattunk be, amely kiilénb8zd normdleloszlasokbdl
valaszt ki szamokat. A segédprogramban két csucsot allitunk eld. Az intenzitéas-

J=j+

no

es -

FIk] : =F l<J+N[K]

m: = M[k]
S:=S[k]

1

5. abra

arényoktél fiigg, hogy egymdsutén hany~
szor valasztunk ki szamokat az egyik

eloszlasbél és azutédn hédnyszor a ma-

sikbél. Ez a program tetsz®leges sza-

mu csucsra kibdvithetd.

Usszefoglaléas

Az amplituddanalizis és spekt-
rumtorzulds néhdny jellemzdjét vizsgal-
tuk meg klasszikus mdédszerekkel és szi-
mulédléassal.

1. Pontos eredményt ad egyszeri szami-

tdsi moédszerek segitségével, az
eredményeket a méréshez hasonldan
kdzvetleniil kirajzolt spektrum a-
lakjaban vagy tablazatban adhatjuk
meg; ;

2. A programba egyszeril médon beiktathaték a kiilénb&zd konverter paraméterek,

vagy bemend jel jellemzdk, és igy tetszdleges mennyiség fﬁggvenyében meg-.
hatarozhatjuk a szamlidlisi veszteséget vagy spektrumtorzuléast;

3. A blokkséma megfeleld Atalakitissal mas mérdrendszerek szamldlasi veszte-
ségének meghatdrozédséra is alkalmas, killéndsen ha a mérSrendszer tSbb pa-
raméterének megvaltozdsa valamilyen valdsziniiségi eloszlast kdvet.

K8sz8netnyilvanitas

K8szbnetet mondunk Almdsi Lajas, Blasovszky Miklés és Szanyi Laszld
tudomanyos munkatdrsaknak értékes megjegyzéseikért.



(1]

(2]
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'FELULETI ZARORETEGES Si FELVEZETO DETEKTOR ELOALLITASA

Irta: Baldzs Arpad

Usszefoglaléas

Kidolgoztunk egy megbizhaté dtlagosan 80 %-os hatésfoku technolé—~
glat a fenti tipusu félvezetd detektor eldillitésira. Megmértik a detektor
jellemzd parametereit. A detektor f6 jellemzdi megfelelnek a nemzetkdzi

. 8zinvonalnak és a Magfizikai Fﬁosztélyon folyd kisérletek &ltal témasztott
k8vetelményeknek.

Bevezetés

Az elmult években a Magfizikail FBosztdly laboratériumai egyre ha-
gyobb szamban kivantak félvezetd detektorokat felhasznalni a tudomanyos ki-
sérleti munkdkban. Ennek az igénynek kielégitésére két lehetséges‘méd ki-
nalkozott: egyrészt kész import detektorok beszerzése, masrészt pedig im-
port nyersanyagbdl a FGosztaly Technolég;ai Laboratériumidban t&rténd eld-
4llitasuk. A kész detektorok beszerzésének kétségtelen eldnye volt, hogy
garantaltan kivalé mindségil, tetszés szerinti tipust lehetett megrendelni,
mig a FSoéztély Technoldgiai Laboratbrihniban eldsz2br ki kellett dolgozni
egy megbizhaté metodikat a detektor gyartdsdra. Bz utébbinak azonban fel-
tétlen eldnye, hogy -~ mint a kés@bbiekben latni fogjuk - lényegesen olcsédbb,
tetszés szerinti iddre, nagy szémban, folyamatosan elkészithetd, tehdt sem
pénziigyi, sem pedig a rendelések hosszu dtfutési idejébSl szdrmazd problé-
mdkkal nem kell szamolnunk. Ezek voltak azok a tényezdk tehdt, amelyek sziik-
ségessé tették a fenti detektortipusok sajét laboratériumunkban t8rténd

eldallitasat.

A Magfizikai FOosztalyon mar korabban is folytak eredményes kisér-
letek, f&leg kisebb felilletii detektortipusok készitésére, amelyeket rend-
szeresen felhaszndltak a kiilldnb&zd mérésekben.

A detektor készitésének technoldgidja -

1. ElGkészités

A nyersanyag n tipuéu 51 egykristdly rud, amelyet 0,8 mm vastag
szeletekre vagatunk. A kelld fellileti simasdg elérésére a Si korongokat
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eldbb 300-as /KA-6/, majd 600-as [F-20/ szemcsefinomsdgu SiC csiszolépor-
ral mattra csiszoljuk. Tapasztalataink szerint nem elég csak a korongok két
oldalat lecsiszolni, hanem kérbe, a perem mentén is végig kell csiszolni
Sket, mert az eljaras egyuttal méchanikai tisztitds is. Ezutdn a korongokat
néhiny liter desztilldlt, majd dezionizdlt vizben alaposan atmossuk, majd

42 KHz-es ultrahangos mosasnak vetjiik ala, itt is gyakorta cserélve a mosd-
folyadékot. '

Az ilymédon elért rendkiviili tisztasdgot a tovabbiakban is fenn

kell tartani, mert ez a detektor jésagat, s&t haszndlhatdsadgat meghatdrozd

tényezd.
o | g =3000cm
d=17 mm
Sp: U233
10.000 } Ug =150V
t =2 min
CCl, mosas
5.000¢

imp

10.000 =

Jol

& X T | NS T TR T A : | F T P | .:’
60 80 100 120 %0 160 180 csat.sz.

mechanikus tisztitas

1. dbra

lathaté a CCl4-0s mosasnak aléa-
vetett kristdly esetében a szeny-
nyezés okozta kettds csucsok meg-

* jelenése, ami a szennyezés miat-
ti rekombindciés centrumok létre-

jottével magyarazhaté.

Ismeretesek'olyan tisz;
titadsi eljarésok is, amikor a ko-
rongokat a csiszolas utén szerves
oldbészerrel, igy pl. kloroform-
mal, széntetrakloriddal még egy-
szer megtisztitjak. Tapasztalata-
ink szerint azonban ez nem valt
be, mert a feloldott szennyezése-
ket a szerves olddészer gyors el-
pérolgédsa kdvetkeztében szétterit-
jliik a kristdly teljes feliiletén,
bevissziik a mikroszkopikus és
makroszkopikus egyenetlenségekbe,
ahonnan tobbé eltavolitani nem
lehet, és a késBbbiek folyaméan ez
tobbnyire alapvetSen karosan be-

folyasolja a detektor mindségét.

Erre vonatkozik 1. sz. abréank.

A mosis utéan teljes ki-
szaritott Si korongok egyik ol-
lehuzhaté feddlakkal
vonjuk be, aminek az a célja, hogy

dalat un.

a koévetkezd lépésben sorrakeriild

‘savflirdd a lakkal bevont feliilet-

tel ne.érintkezhessen. A felhasz-
nalt lakk vinil-polimer PC-2 ti-
pusu, amelybdl 6 réteget keniink
fel szeméseppent6vel. Kb. 6-8
6rai szAradds utadn a lakk savallo,
gumiszeriien nyulik, és igen jé

a tapaddképessége.
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2. P tipusu feliileti réteg kialakitésa

Az eredetileg n 'tipusu Si egykristdlyon az ellentétes vezetési
tipusu p réteget egy specidlis savkeverékben t8rténd, un. polirmarédssal
hozzuk létre. :

Az analitikal tisztasagu savkeverék Osszetétele:

3tf HNO, 96 %
1t£ 17y 38 %
1tf CH,COOH 100 %

A savkeverék mennyisége kb. 60 ml/Si tércsa.

A savfiirast -5° és 0° C k&ril kell tartani, mert csak igy biztosithaté

a kelld sebességll és felilileti simasédgot  eredményezd mards. A marasi ido
ilyen hdmérsékleten leqkevesebb 5 perc, ennél tovabb csak abban az esetben
érdemes folytatni, ha a kristalylapka vastagsdgdt cstkkenteni akarjuk. A

mards sebességét kimértiik, és a 2. sz. dbradn mutatjuk be. A marads alatt a
savkeveréket és benne a kristalyt

dllanddéan mozgatni kell, ellenke-
z0 esetben a gyors oldddas miatti
intenziv melegedés k&vetkeztében
60 a véddlakk leoldédik, masrészt a
50 1 felilletre adszorbealdédd gazbubo-
rékok el nem tavolitasa riicskds,
egyenetlen: felilletet eredményez.

lemart rétegvastagsag
- [l

401

A megfeleld ideig tdrtént
polirmaras utadn a savkeverékre
hirtelen 2-3 dl 0° C-os dezioni-
zalt vizet Ontilink, és ezzel megsziin-
tetjlik a tovabbi oldédast. Azért
kell ennek is 0° C-os-nak lenni,
mert a viz-sav oldédasi hdje exo-.

2, abra therm, és igy a kbzeg felmelegedve
a véddlakkot feltépheti. A vizes
savkeveréket a tovadbbiakban 6vatosan lehigitjuk, ugyhogy a Si tércsa fe-
liletét ne érhesse levegd, mert a hirtelen bekdvetkezd parcidlis oxidalédas
miatt egyenetlen vastagsédgu, félvezetd, detektor céljaira nem alkalmas oxid-
réteg keletkezik. A higitast kb. 2 liter dezionizdlt vizzel elvégezve mir
kiemelhetjilk a tdrcsdt, a lakkot dvatosan lehuzzuk, és attessziik egy mosd
edénybe, amely ugyancsak polietilénb®l késziilt, és ismét kb. 2 liter dezio-
niz&lt vizzel &tmossuk, majd ezt a processzust még két masik edénybe megis-
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mételjilk. Célszeril a mosdedényeket szadmmal ellatni, hogy biztosithassuk a
mosasi sorrend valtozatlansdgat. A legutolsé mosds utdn a mosd folyadékot
egy viz-ellendllas mérScelldba 8ntjiikk, és amennyiben az ellenallas legalabb
4 MQ, akkor a tisztasdg kielégitdnek mondhaté. Ezutdn a Si tarcsat egy

tiszta, szdlmentes szlirdpapirra helyezzilk és megszaritjuk.

3. Ohmikus kontaktus elkészitése

Az ohmikus kontaktus jésdga déntSen befolyasolja félvezetd detek-
torunk hasznalhatdésagat. Ha a legkisebb mértékii oxidacid is bekdvetkezne a
kontaktus alatt,-ez azt-jelentené, hogy 'itt is kialakul egy p-n atmenet,
ami egy nyité-irdnyba kapcsolt félvezetdként miikédve a visszaramot igen meg-

ndvelné, felhaszndlasra alkalmatlanna tenné.

Megvizsgadltuk a kontaktuskészitésnek egy koradbban széles kodrben al-
kalmazott médjat, hogy ti. a polirmards eldtt az egész Si tarcsara kémiai
uton Ni-t valasztanak le, majd az egyik oldalt lakkozva a felesleges Ni-t
lemarjak hig HNO3—ban, és eztuan kdvetkezik a polirmaréas.

Véleményiink szerint ez a metddus azzal a veszéllyel jar, hogy a
HNO 4 Ni-s6jat nem lehet a Si egyenetlenségeibél eltavolitani, igy az be-
keriil a polirfiirddbe, azt elszennyezi, és jelent®s forrasava lesz a gene-
raciés visszaram-komponensnek. A jelenség egyébként analdg az eldkészités-

nél targyaltakkal.

Megfeleldnek latszik és altalunk is alkalmazott eljaras, hogy a
polirmards utadn a Si tarcsa oxidmentes feliletére T torr nyomason
igen vastag, kb. 2 mg/cm2 aluminium réteget parolunk fel, amihez mechani-
kailag jé1 illeszthetd rugdés kontaktust készitettiink. A kétféle kontaktus
alkalmazasat, illetve az ebbdl addédd killdnbségeket, mutatjuk be a 3.sz.

abran.

4., Feliileti oxidréteg kialakuldasa

Az ohmikus kontaktus felvitele utadn a Si tarcsakat a detektor vé-
delmét és egyuttal villamos csatlakozdsit is biztositd tokba, majd telitett
vizgdzbe helyezziik.

A telitett vizgGz elGsegiti a stabil, intenziv oxidréteg kialaku-
lasat, és mérési tapasztalataink szerint jelentdsen hozzdjarul a detektor
mindségi szinvonaldnak /visszaram, felbontéképesség/ emeléséhez. Egyes de-
tektoroknal eldfordulhat olyan jelenség, hogy egy j6 paraméterekkel rendel-
kezd félvezetd vakuumkamrdba helyezve hirtelen leromlik, aminek magyaraza-
ta a feliileti oxidréteg lebomldsa. Korabbi nézetekkel szemben ez azonban
nem a fenti eljaras hibaja, mert ugyanez a jelenség a "szaraz" levegdn tor-
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ténd oxidaciéd uténi leszivas kbvetkeztében is eldfordul. A 4.sz. abran be-

mutatjuk a kétféle eljarads utédn tapasztaltakat, természetesen ugyanazon a
Si kristéalyon. '

Az oxidréteg kialakulasa lényegében 3-5 nap alatt befejezddik, il-
letve stabilizaldédik.

I | @ =3000cm .
im imp
i d= 175%11 ; 3- 300fcm
L . =17 mm
o “biea3
Ug=10V 10.000 - Sp:U
| t =1 min \ Ug=200 V
t=1min
Ni-kontaktus
50.000 5.000}
.| 60 60 100 120 %0 10 180 200 imp | 40 60 80 100 120 %0 160 180 csat.sz.
imp § “csat.sz. _
10.000 + 10.000F
Al-kontaktus
5.000 ; 5.000-
e — -.' v e
B0 80 100 120 %40 160 180 200 L 60 80 10 120 %0 160 180 csat.sz.
csat.sz.
3. abra 4. abra
Jél lathatd, hogy a Ni kontaktussal A szaraz oxidacié utén nem alakult
készitett detektoraink felbontésa ki a megfeleld oxidréteg, igy rossz
rosszabb. felbontéasu detektort kaptunk.

5. A detektor "p"-rétegének kivezetése

Lényegében semmilyen problémét nem okozott az altalé&nosan hasznalt
40-70 ugr/cm2 vastag aranyréteg felvitele, amely vdkuum gdz8léssel t&rtént,
l.lo-s'torr nyomdson. Az aranyréteg vastagsdgit jelentds részben ez hatadroz-
za megq.
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Az aranyréteghez vald csatlakozédst ugy oldottuk meg, hogy az arany-
réteg és a detektor k&zé gombostiifejnyi araldit 125B polimergyantat cseppen-
tettiink, majd erre a polimerizécidé utén 2-300 ug-nyi aranyat paroltunk. Ta-
pasztalataink szerint a kontaktuslkészitésének ez a médja jo, mechanikailag

szildrd, elektronikusan kifogastalan.

Egyetlen problémdt okozott kezdetben, hogy a folyékony Hdrter ra-
gasztékomponens felilleti diffuziéja folytadn szennyezte a detektor feliiletét,
ami 1gen'nagy zajforrast eredményezett. Ez leblundézve a ragasztas helyén
ugyan eltiintethetd, de a detektor hasznos feliiletét kb. 50 %-kal csOkkentet-
te. A késObbiekben két, szilard komponensd ragasztdt hasznialva a jelenséget
megsziintettilk. Ezt mutatja az 5.sz. abra. : '

Az igy elkészitett detektorokat szdraz helyen taroljuk. A fentiek
szerint elkészitett detektort &brédzolja a 6.sz. abra.

imp A
30.000 | @=30090cm
) d=17 mm
25,000 sp:y%33
: Ug=100V
20.000¢ t=2min
]
15. 000
! Blende nélkal
10. 000
5. 0004
) e r—r T .A'.—T—." o
imp 130 50 70 90 10 B0 B0 M gty
30.000 :
25.000-
20.0004
15.. 000+ Blendezve
10. 000
5. 0004 ’\

g ———p— — —rT s S R e ——
5. abra

Az 1. gbrbe a blende nélkiili, a 2. gdrbe
ugyanez a detektor blendézve.
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Rugbs kontaktus A detektor minGségi jellemzdi

eflon i
! ! Aluminium kontaktus 1. A nyersanyagot a Hoboken-cég

| szallitotta, n tipusu, atla-

tok gosan 2000 ficm-es fajlagos el-
% s lenadllasu Si egykristaly.
7 e s 53 2. Hasznos feliilete: 2,03 cm?
| ' 3 %
Aranyreteg ragasztoanyag 3. Az ‘aranyréteg vastagsiga:
teflon 40 ug/cm2
4. Visszaram: megvizsgaltuk az
6. abra Udet és a visszdram kd8lcsdnha-
tidsadt szobahOmérsékleten: 7.
abra.
5. Maximdlis ilizemi fesziiltség:
*ﬁ“‘q ‘ 200 V szobahOmérsékleten
10 1 6. Zarbéréteg vastagsaga: mint is-
09 - meretes a zardrétegvastagsagot
08 - a kdvetkezd médon lehet kisz&-
07 1
g : mitani:
056 1 _
05 - . : ;
04 1 x=k[p Ud+Uo]l/2[u]
03 1 :
g2
0'1 - ahol
5 % 50 0 %0 o 1wu i k & Si esetében 0,53
det o - Si fajlagos ellendllésa
Ud - alkalmazott fesziiltség
7. abra gl i Atmeneti kontakt-

potenciélia.

Az ilyen médon kiszamitott zardrétegvastagsdg 0,11 - 0,33 mm-ig adé-
dott. Az l.sz. tadblazatban k&z8ljilk a killdnbdzd izemi feszilltségekhez tarto-
26 zArbrétegvastagsadg-értékeket.

¥ Felbont6képesség{ 0233 radioaktiv forrasbdl szarmazd 4,7 MeV-os o-részecs-

kék spektrumdra vonatkoztatva a felbontés 47 KeV.

A 8.sz. abran bemutatjuk 4,7 MeV-os q-részecskék.jé felbontasu, ki-
fogastalan, a fenti technolégidval készitett detektorral felvett spektrumat.

A kisérletek értékelése

Az értékelést a 2. sz. Osszehasonlitd tablazatban adjuk meg, azzal a
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megjegyzéssel, hogy az altalunk készitett detektorok paraméterei étlagértékek.a

Mint a tablézatbdl lathatd, az altalunk készitett detektorok egyes
paraméterei lényegében azonosak, masok lényegeseh jobbak, mint a kereskedel-
mi forgalomban kaphaté félvezetdk, ugyanakkor az eldallitadsi aruk lényege-
sen kisebb azok beszerzési arénal.

Itt szeretnénk kdszOnetet mondani - a bevezetSben mar emlitett ko-
rabbi kisérletek tapasztalatainak ataddsaért - Szentpétery Imrének, aki ész-
revételeivel, javaslataival nagy segitséget nyujtott szamunkra.

mp Q =20000cm
Uy Zarorétegvastag-

30.000- d= '5;5'5" sag

1 Sp: U p mm
25.000 Ug= 30V

i t =2 min 25 0,118
20.0001 30 0,129
5.000 50 0,167

: 15 0,202
10.0001 100 0,236

! 150 0,288
5.0004

j 200 0,334

Y,
20 5 4'0 ) Gb ' 80 1(D 120 140 CSQtTS'Z. 1. tablazat
8. abra

2. tablazat

& Fajlagos o Hasznos | Felbontéas
Deti:ﬁgr ellenallas V15:73““‘ feliilet | KeV 25° C-on | Ara
¢ Qcm Lo cm? spektrum
Argonne National
Labora'tory /USA/ 850 1/100 v 0,5 26 KGVIG ,1 MeV w
o : 850 0,27/100 Vv 1 24,4 KeV/ L
. 5,5 MeV
M8813-A-50
Toshiba 1000 2/50 v 72 - 238 ¢
M8813-A-25 \
Toshiba , 1000 4/25 v 1.4 - B
M8810-B-100
Toshiba 4000 1/100 Vv 0,2 4l 86 ¢
ZK-12 2000 0,4/100 Vv 2403 47 KeV 1400 R

Erkezett: 1970. nov. 15.
KFKI K6zl., 18. évf. 4-6. szam, 1970.



PERASZTATAT-IONOK ELOALLITASA ES AZONOSITASA

Irta: Nagy G..Agnes, Gréz Péter,Halkin V.A., Do Kim Tyung, Norszejev J.v.

Usszefoglalés

Perasztatidt-ionokat allitottunk el xenondifluoridos, k&aliumperszul-
‘fatos, k&liumhipokloridos és platinafeliileten t&rténd anbédos oxidaciéval. A -
képzddstt peraszticium-ionok azonositdsdra a papirkromatogrdfiis és papir-
elektroforézises médszert egyiittesen alkalmaztuk. Tablazatban k&zdltik az
asztatid, elemi asztacium, asztatdt és perasztatat, valamint a hordozdmen-
tes j6d ezeknek megfeleld vegyértékallapotu formdinak etanol és ammonium-
hidroxid eluenssel kapott Ry értékeit.

Azok a meggondoléasok, feltevések, munkatervek, amelyek jelenleg az
asztdcium kémiai tulajdonsdgainak megismerésére irényulnak, f0leg arra az
Usszehasonlitasi alapra tédmaszkodhatnak, amelyet a tobbi négy halogénelem
szubmikrokoncentraciéban mutatott kémiai tulajdonsdgainak ismerete nyujt.
Ilyen szempontbdl kiemelkedd szerepet jatszik a hordozdémentes jod [1, 2].

A hordozémentes j6d kiilénb®zd vegyértékallapotban 1évd formdinak -
nevezetesen a jodid, elemi jéd, jodat és fdként a perjodat - azonositasara
és elvilasztasara a papirelektroforézis és a papirkromatografia egylittes
alkalmazésaval dolgoztunk ki eljardst [3] . Ezt a médszert hasznaltuk fel a
perasztatdt-ionok azonositdsira, illetve szepardlasadra és elfogadtuk perasz-
tatét-ionoknaklazt a fajtat, amely a makromennyiségii, illetve a hordozémen-
tes perjodat-ionokhoz hasonlbéan viselkedett.

Az asztacium izotdépok - 2°9At, 21°At, 211At - fémtériumnak 660 MeV-os

protonokkal t8rténd besugdrzasakor a spallicids termékek kdzdtt 16v3 Rn
izotépok lednyelemeiként képzddtek [4]. Az elvalasztds és tisztitds utén
kapott lugos /1 M-os natriumhidroxidra/ asztéciumkészitmény~faj1agos akti-
vitdsa A5 mCi.ml™! volt. EbbBl 0,5 ml-t desztillalt vizzel tizszeresére
higitottunk és mint kiinduldsi anyagot haszndltuk az alabbi munk&knal.

Perasztatdt-ionokat négyféle mdédon éliitottunk‘ela

1. Ismeretes az, hogy a jodid-ionok mind makromennyiségben [5, 6],
mind szubmikrokoncentracidéban [3] xenondifluoriddal viszonylag
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kdnnyen oxidalhatdk perjodatta. Ezt az oxidald &agenst hasz-
naltuk fel a peraszfafét eldallitéaséara [9]. A kiinduléasi. oldat-
hoz /0,4 ml-hez/ 10 mg xenondifluoridot adtunk, majd az ol-
datot Allni hagytuk. A xenondifluorid feloldédasa és hidro-
lizise utdn / ~ 60 perc/ az oldatot kdliumhidroxiddal lugo-
sitottuk és papirelektroforézises, valamint papirkromatog-
rafids médszerrel ellendriztilk az oxidacidét [lasd alébb/.

. A kiinduldsi lugos asztdcium-prepardtumot /0,4 ml/ kénsavval

savanyitottuk és 10 mg kdliumperszulfadtot adtunk hozza. Az
oldatot kétszer, haromszor felmelegitettiik, majd lehiilés utén
elektroforizdltuk és kromatografaltuk.

A kiindulasi lugos asztdcium-prepardtumot /0,4 ml/ ismételten
kldérgazzal telitettiik és telités utdn az oldatot forrasig
melegitettilk. Ezt a milveletet t8bbszdr megismételtiik, ugyhogy
az oldatot kaliumhidroxid-oldat adagolasaval mindig lugosan
tartottuk /pH 8-9/.

1 ml térfogatu platinacsészét 0,1 M-os kénsav elektrolittal

és 3 V kapocsfesziiltséggel katdédosan polarizadltuk [7]. Az eld-
kezelés utan a platinacsészét desztillalt vizzel t8bbszdr ki-
bblitetfﬁk, ﬁajd a kiindulasi asztatidoldattal megtdltéttiik.
30 perc varakozas utadn az asztacium gyakorlatilag teljes mér-
tékben adszorbedlddott a platinacsésze falan. A csészét desz-
fillélp vizzel kidblitettilk és O,i M-0os nadtriumklorid elektro-
littal 12 V kapocsfesziiltséggel - aramerdsség 30 mA - 30 percig
anédként kapcsoltuk. Az asztdcium anddos oxidaciéjét 0,1 M-os
natriumszulfat elektrolittal is elvégeztiik 40 mA éramerGSség;
gel. Az igy kapott oldatokat mindkét mdédszerrel ellendriztik.
A natriumklorid elektrolittal végzett anddos oxidacibék mérté-
ke 60-70 %-os, a natriumszulfat elektrolittal végzetteké 30-
40 %$-osnak adddott.

A papirkromatografids vizsgdlatokndl a lesz&l16 technikat alkal-
- maztuk. Eluensként 96 %-os etilalkohol és koncentralt amméniumhidroxid
60 : 10 ardnyu elegyét haszndltuk. A kromatogramokat Schleicher-Schiill
No. 6. papircsikokon fejlesztettilk ki. A papircsikok hosszusdga 340 mm,
szélessége 15 mm volt. A milveletet tveghengerben végeztiik, ugyhogy a pa-
pircsikok kill®n-kiildn 18 mm-es atmérdji Uvegcsdben filggtek, a parolgas
;miatti aktivitasveszteség elkeriilése céljabél. Ugyanezeket a mintakat a
papirkromatografids vizsgdlattal egyiddben papirelektroforizaltuk. Elektro-
forézisnél 15 mm széles Whatman-1 papircsikokat haszndltunk. A feszliltség-
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gradiens 30 V.cm_l volt. 0,1 M-os natriumszulfat elektrolittal az ionfaj-

takat 20 percig vandoroltattuk [3]. Az elektroforegramok és a kromatog-
ramok kifejlesztése utédn [90 perc/ a papircsikokat polietilén fdéliakba
forrasztottuk és aktivitasukat GM cstves félautomata mérdmiiszerrel mér-

k- I8l. -

E1528 k&zleménylinkben beszamoltunk arrdél, hogy a hordozémentes
elemi joéd és perjodat-ionok oldatdt papirelektroforizdlva azok a megcsep-
pentési pontban vagy k&zel ahhoz maradnak /l. részletesen [3] /, igy egy-
mastdl nem kiilldniilnek el. Ugyanilyen médon viselkedik az elemi asztacium
és a perasztatdt is. Az elemi asztaciumtdl jol szepardlhatdé azonban pa- .
pirelektroforézises médszerrel az egy negativ t&ltéssel rendelkezd asz-
tatid [8] . Az asztatid-ionok vizsgalati kortilményeink kdzdtt 13-14 cm-re
vandorolnak el a megcseppentési ponttdél. A papirkromatogrdfids mddszernél
viszont forditott a helyzet. A perasztatat-ionok - amint azt tapasztaltuk -
kdzel a felcseppentési pontban maradnak, mig az elemi asztécium, jél olddédva
az eluensben, a folyadékfrontban taldlhaté. Papirelektroforézissel ellen-
Orizhetd tehat, hogy a kiinduléasi asztatid-ionok oxidalédtak - vagy elemi
asztaciummid, vagy perasztatatta -, maj& a papirkromatografias vizsgalat
elddnti, hogy a perasztatdttd oxiddldédas megtdrtént-e. A fent ismertetett
négy médszer kozlll az elsd harom esetében teljes mértékil, mig az anédos
oxidacibénal csak részbeni oxidacidét észleltlink.

Az asztdcium t8bbi, kiildnbdzd vegyértékéllapotu,,ionjait a mar
k8z61lt médon Allitottuk eld [8] és R, értékeit az I. tablézatban tiin-
tettik fel. Usszehasonlitdsként a hordozdémentes l311 megfeleld ionfor-

miinak R értékei is itt taldlhaték.
I. tabléazat
Ionfajta Ry, érték Ionfajta : RF'érték
At~ 0,98-1,0 : 77 0,98
at® 0,97-1,0 o 0,94
Ato; 0,86-0,94 10; 0,52
Ato; 0,03-0,05 Io; 0,01
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