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MUTARGYAK RONCSOLASMENTES VIZSGALATA
NEUTRONOKKAL — AZ EU ANCIENT CHARM PROJEKT

Kis Zoltan, Belgya Tamas, Szentmikldsi Laszlo, Kasztovszky Zsolt

Az Ancient Charm projekt

Az Eurdpai Kozosség 6. keretprogramjaban (EU FP6)
kertlt elfogadasra az Analysis by Neutron Resonant
Capture Imaging and other Emerging Neutron Tech-
niques: New Cultural Heritage and Archaeological
Research Methods (ANCIENT CHARM) elnevezési
nemzetkozi pdlyazat. Célja a roncsolasmentes neut-
ronanalitikai modszerek kombinalasa, tovabbfejlesz-
tése volt, illetve ezen technikak alkalmazasa értékes
mutargyak hiromdimenzios elemeloszlasanak, fazis-
szerkezetének feltérképezésére [1]. A 4 éves kutatasi
program 2006 janudrjaban, 10 nemzetkozi kutatdocso-
port (egyetemek, kutatdintézetek, mizeumok) rész-
vételével indult.

A vizsgalatok soran a mintakat kivezetett termikus-,
illetve hidegneutron-nyalabbal sugaroztuk be. A neut-
ronok elektromosan semleges részecskék, igy kony-
nyen behatolnak a minta belsejébe, és ott magreak-
ciokat valthatnak ki. Lassi neutronok esetén a reak-
ciok és igy a mérési eljarasok két {5 csoportra osztha-
tok az alapjan, hogy a mért jel a neutronok sugarza-
sos befogasabol vagy sz6rodasabol keletkezik. Befo-
gds révén az elemi Osszetételrdl, szorddas révén a
szerkezetrSl kapunk informaciot. Az elsG csoportba
tartozik a prompt-gamma aktivicids analizis (PGAA)
és a rezonancia-neutronbefogasos analizis (NRCA),
mig a masodikba a repulési idS-neutrondiffrakcio
(TOF-ND). A tirgyon atbocsatott neutronnyalab gyen-
glilése altalaban mindkét hatas egytittes kovetkezmé-
nye, amelynek képi megjelenitésére alkalmas a neut-
ronradiogrifia (NR), illetve -tomografia (NT). A fenti
modszerek sok tekintetben kiegészitik egymadst, ezért
egyuttes alkalmazasukkal a vizsgalati eredmények
teljesebb informaciot szolgaltatnak példaul a mdtar-

Kutatasunkat az EU FP6 ANCIENT CHARM (015311) projekt és a
NAP VENEUS08 (OMFB-00184/2000) projekt timogatta.
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MTA Izotépkutatd Intézet, Nuklearis Kutatdsok Osztalya
és az Ancient Charm EgyUttmikodés

gyak kivilrdl lathatatlan részeinek jellegzetességeirdl,
kozvetve a készitésiik modjarol, a szarmazasi helytk-
r6l és a restauralast befolyasolo tényez&krdl.

A behatolas mélysége és a reakcio végbemenetelé-
nek valdszinlsége erdsen fligg a mintat besugirzo
neutronnyaldb energiaeloszlasatol és a nyalab ,atja-
ban 1évé” vizsgalt anyagtol. A neutron és a MeV-es
energidji gamma-foton akar tobb c¢m anyagon is at
tud haladni, igy nagyobb targy belseje is sikerrel vizs-
galhato.

A kovetkezSkben roviden attekintjiik az ANCIENT
CHARM projektben szereplé neutronos modszerek
jellegzetességeit. A vizsgalatok soran lehetévé tettiik
a mintdk pontos térbeli pozicionilasat és forgatasit.
Ezaltal a mért informaci6 (elemosszetétel, szerkezet)
térbeli koordinatakhoz kothetévé valt, vagyis harom-
dimenzios (3D) leképezést hoztunk létre: a vizsgalt
targy belsejének jellemz6i térképszeriien megjelenit-
hetok.

A mintin athaladé neutronnyalab gyengilésén
alapuld neutrontomogrifia/radiografia a targyak valo-
di 3D/2D-s képalkotasara alkalmas modszer. Jelenleg
az irodalombol ismert [2] elérhetS legjobb térbeli fel-
bontas kortlbelil 25 um. Mi a kisérleteinkben 330
um-es felbontist valositottunk meg. A transzmisszios
kép kémiai elemek azonositasiara azonban csak korla-
tozottan alkalmas. ElényOs a szerves anyagot tartal-
mazo6 targyak megjelenitésére (a nyaldbgyengitilés a
hidrogéntartalom miatt szimottevd), illetve a hasonlo
rendszamu elemek elkiilonitésére (amelyek a rontgen
radiografiaval nem adnak megfelel6 kontrasztot). A
projekt keretében a tomografiai/radiografiai modszer
fejlesztése nem volt cél, csak az altala kapott szerke-
zeti informacid kerult felhasznalasra.

Bizonyos atommagok a neutronbefogasat kovetSen
masodpercekkel, percekkel vagy akar napokkal ké-
s6bb tgynevezett késd gamma-fotonokat bocsatanak
ki, altalaban B-sugarzas kiséretében. Hevesy Gyérgy
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erre a jelenségre alapozva dolgozta ki 1936-ban a
neutronaktivacios analizist (NAA). A modszer az
1950-es évektdl altalanosan elterjedt, régészeti anyag-
vizsgalati (archeometriai) kutatasokban is régota al-
kalmazzak. A hagyomanyos neutronaktivacios anali-
zis azonban roncsoldsos eljaras, tehat mintat kell ven-
ni a vizsgalt objektumbol, ezért gyakran nem alkal-
mazhato leletek elemzésére.

A roncsolasmentes megoldast sok esetben a sugar-
zasos neutronbefogisi reakcid kozvetlen alkalmazasa
jelenti, amelynek sordn az atommagok magasan ger-
jesztett allapotba kertilnek, majd az atommagra, illet-
ve az elemre jellemzd6, azonnali (prompt) y-fotonokat
kibocsatva alapallapotba jutnak. A kisugarzott prompt
gamma-fotonok energiaeloszlasa az elemre jellemzd,
mig szamuk a mintaban [évS atomok mennyiségével
aranyos. Az ilyen mérési eljairison alapuld6 modszert
prompt-gamma aktivicids analizisnek (PGAA) nevez-
zuk. Alkalmazasa sordn elény6s a nagyobb neutron-
befogasi hataskeresztmetszettel rendelkezé lassa (hi-
deg vagy termikus) neutronokkal torténd besugarzas.
Ugyanannak az anyagnak a hideg vagy termikus
neutronokkal torténd besugarzisa mindig azonos
energiaeloszlasa spektrumot eredményez (kivéve né-
hany irregularis elemet), ezért az eloszlast jellemzd
aranyokbol az elemekre jellemzé konyvtar hozhato
létre [3, 4].

Homogén minta esetén (altalaban ilyenek a fémot-
vozetek, ivegek és sokszor a kerdmidk is), a mért Osz-
szetétel jellemzS lesz a teljes mintara és igy a minta
nyersanyagara. Inhomogén mintara ez nem igaz, ezért
a térbeli eloszlas meghatirozasira kidolgoztuk a
prompt-gamma aktivacios képalkotas (PGAI) modsze-
rét, amelyet a késGbbiekben részletesen bemutatunk.

A termikusndl nagyobb energidja (1 eV — 10 keV),
epitermikus neutronok rezonanciaszerien is befo-
go6dnak az atommagokba. A jelenséget a mintan atha-
laddé neutronok szamanak hirtelen csokkenésével
vagy a befogist kovetG gamma-fotonok szidmianak
hirtelen novekedésével észlelhetjik. A jel nagysaga
nem-linedrisan fligg az anyag mennyiségétdl. Ezen a
jelenségen alapszik a rezonancia-neutronbefogisos
analizis (NRCA) [5]. A mintin athalad6é neutronok
energiafiigg6 detektalasaval rezonancia-neutron-
transzmisszios (NRT — Neutron Resonance Transmis-
sion) vizsgdlat is végezhets [6]. Ekkor a kiilénbozs
neutronenergidkon mért rezonanciaeloszlast mutato
gyenglilés jellemzs az Osszetételre. A kis betitéssza-
mok esetében alkalmazott nagy neutronnyalab-atmé-
r6 (> 1 cm) miatt ennél a modszernél is az anyag
besugirzott részére atlagosan jellemz$ Osszetételt
kapunk eredménytil.

Az anyagok kristalyszerkezete (az atomi szerkezet
periodikus, hosszt tava rendezettsége, illetve a ren-
dezettség hidnya vagy csokkenése) meghatirozza a
neutronok szorodasat (diffrakciojat). Az eltériilés mér-
tékébdl kovetkeztethetiink a szerkezet homogenitasa-
nak, torzuldsanak mértékére, illetve a racsallandokra.
A neutronszorodas jelenségén alapszik a repuilési id6-
neutrondiffrakcios (TOF-ND) modszer [7]. A diffrak-
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cios spektrum felvételével — hasonldan a széles kor-
ben alkalmazott rontgendiffrakciohoz (XRD) — vizs-
galhatjuk a mintdk (példaul bronz, keramia, kézetek)
kristalyszerkezetét, fazisosszetételét és fesziltségi
viszonyait. Szamos esetben az anyagban jelenlévé
kémiai vegytletek is azonosithatok.

Neutrontomografidval kombindlt prompt-gamma
aktivacios képalkotds (PGAI-NT)

A teljes neutronnyaldb altaldban j6l hasznilhaté a
targy tomografikus (3D), illetve radiografikus (2D)
leképezésére. A minta egyes részeinek eltérd neutron-
gyengitése miatt a sziirkedrnyalatos vetiileti képeken
a belsé felépités nagy pontossiggal jelenitheté meg.
Ezaltal lathatova valnak a régészeti szempontbol érde-
kes részletek, és azok kijelolhetSk a tovabbi vizsgala-
tokhoz [8]. Amennyiben a kijelolt részekhez hozza-
kapcsoljuk pontos térbeli koordinitdikat, a késSb-
biekben ezen részek a minta mozgatdsaval a kollimalt
neutronnyaldbba vihetSk és elemi Osszetételik meg-
hatarozhat6. A tomograf elvi felépitése az 1. dbrdn
lathato.

A prompt-gamma aktivicids analizis elemi képal-
kotassa (PGAD torténd fejlesztése réssel kollimalt
parhuzamos neutronnyalabbal val6sithatd meg [9].
Minél kisebb résen keresztil engedjik a mintira a
neutronokat, anndl kisebb térfogatbol szirmazik az
analitikai informacio. Két fontos aleset kiilonboztethe-
t6 meg a detektalas szempontjabol (2. dbra). Ha a
neutronok elnyelése utan felszabadul6 +y-sugarzast
kollimalas nélkul detektaljuk, a y-fotonok a mintan
keresztilhizodo, teljes hurszerd térfogatbol eljutnak
detektorba, vagyis ez az elrendezés a hur iranyaban
homogén mintak vizsgalatara alkalmas. KettSs kolli-

2. dbra. A PGAI-NT mérérendszer elvi felépitési lehetSségei: hur-
geometria, illetve izotérfogat.
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3. dbra. A PGAI-NT mérérendszer kettGs kollimacioval.

macio esetén (amikor a neutronok és a detektalt gam-
ma-fotonok is kollimaltak) a kibocsatott y-sugarzas
csak egy kis térrészbdl juthat a detektorba. Ekkor az
analitikai informaci6 a kollimalt nyalab és a detektor
latoszogének metszési térfogatabol, az izotérfogatbol
szarmazik. Ezzel az elrendezéssel jobb térbeli felbon-
tas érhetS el a hargeometridhoz képest, azonban a
sziikséges mérési id§ hosszabb. A neutrontomografia
nyujtotta elényoket kihasznalva, a PGAI vizsgilat a
teljes minta pasztizasa helyett csak a kijelolt tertile-
tekre koncentralhato [10], igy ezeken a tertleteken az
adott mérési idS mellett pontosabb elemi Osszetétel
hatarozhat6 meg (3. dbra).

Rezonancia-neutronbefogasos, illetve
rezonancia-neutrontranszmisszios képalkotas
(NRCI, illetve NRT)

A hideg, illetve termikus energidval rendelkezd neut-
ronokhoz képest a nagyobb energidja, azaz epitermi-
kus neutronok mélyebben képesek behatolni az
anyagba. A rezonanciaenergidkndl nagysagrendileg
megnd$ a neutronbefogis valdszinlsége. Az egyes
energiatartomanyokban végzett besugarzasok az elté-
16 elemi érzékenységek miatt jOl kiegészitik egymast.
Az NRCA és NRT modszerrel példaul jol mérhets a
PGAA-val nehezen kimutathaté As, Sb, Sn (tipikus
bronzosszetevdk).

4. dbra. Rezonancianeutron elnyel6dési spektrum repiilési id6
alapjan.
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Az NRCA, illetve NRT mérések soran a mintara bo-
csatott impulzusszerd neutroncsomagban a neutronok
energiaeloszlasa folytonos. A nagyobb energidja, gyor-
sabb neutronok hamarabb érik el a targyat, mint a ki-
sebb energiaval rendelkezSk. Tehat a reptilési id6 (a
kibocsatas iddpillanatinak és a rezonanciaelnyelGdés
révén felszabadul6 y-sugarzas detektdlasanak idSku-
lonbsége) egyértelmi kapcsolatban van az elnyel6dott
neutronok energidjaval, amibdl az abszorbedlé anyag
osszetételére kovetkeztethetink. Az 4. dbrdn a rezo-
nanciaszerGen elnyel6dott neutronok ujjlenyomatat
(NRCA spektrumat) lathatjuk. NRT esetén cstcsok he-
lyett abszorpcios volgyekkel talalkozunk.

Ebben a formajaban az NRCA modszer — hasonléan
a standard PGAA-hoz — tombi informaciot nyujt az
anyagrol. A neutronnyalab szikitése és a tirgy moz-
gatdsa (4. abra) most is az analitikai informacio forra-
sanak térbeli lesztkitését eredményezte (NRCD. A
v-sugarzas mérésére hasznalt detektor YAP (ittrium
aluminium perovszkit, YAIO3:Ce) szcintillacids kris-
taly volt, mig a neutronnyalab kollimalasat és arnyé-
koldsat ‘Li-ban dusitott litium-karbonattal (Li,CO,)
oldottik meg.

Amennyiben a targy mogé neutronokra érzékeny és
idSinformaciot is rogzitd pixeldetektort helyezink,
akkor — a nyalab szikitése nélkil is — lehetSség van
nativ 2D, illetve forgatds révén 3D-s informacio gyuj-
tésére, a rezonancia-neutrontranszmisszios (NRT) kép-
alkotasara. A transzmisszié mérése soran a repuilési id6
alapjan meghatarozhato az elnyelt neutronok energiaja,
és igy a minta elemi Osszetétele. A térbeli felbontas a
neutronok helyérzékeny detektalasinak korlataibol
eredGen a néhany mme-es nagysagrendbe esik.

Neutrondiffrakcios tomografia (NDT)

A diffrakcios mérések sordn a tirgy koré helyezett de-
tektorrendszer a szorodott nyalab intenzitiseloszlasat
meéri a szorasi szog fliggvényében. Kristilyos anyagok
esetében az eloszlas diszkrét (nem folytonos), ellentét-
ben a nem-periodikus szerkezetd anyagokkal (példaul
amorf, folyékony), ahol az intenzitds eloszlisa folyto-
nos. Tobb fazis egylittese esetén az egyes eloszlasok
egymadsra rakodnak. A szorodott neutronok segitségé-
vel az anyag mikroszkopikus szerkezetérdl nyertink
informdciot: példaul dsvanyi és fémes fazisok léte és
aranya, kristalyos textarak felismerése, porozitis mérté-
ke. Ezek a tulajdonsigok szamos esetben kapcsolatban
vannak a targy elGallitisanak, korabbi kezelésének és
deformaciojanak torténetével.

A standard mérési elrendezés soran a besugarzas
nagyobb keresztmetszetd (néhiny cm? neutronnya-
labbal torténik, tehat a szerkezeti jellemzdSknek vi-
szonylag nagyobb térfogatra val6 atlagértékét kapjuk.
A szamos egyéb elrendezési lehetGség kozé tartozik a
korabbiakban bemutatott hirgeometria (a mérés so-
ran csak a neutronnyalab kollimalt). A targy vizszintes
és fliggbleges letapogatasaval, valamint forgatasaval a
szo6rodasi cstcsok intenzitisanak valtozasabol vissza-
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5. dbra. Kétdimenzos neutrondiffrakcios képalkotas.

nyerhet§ a targy belsejének szerkezete, ebben az
esetben két acél és két réz rad egy aluminium henger-
be helyezve (5. dbra). Forgatas és eltolasok segitsé-
gével hiromdimenzios térkép is elGillithato [7].

Osszefoglalas a modszerek tulajdonsdgairol

Az 1. tablazat attekintést ad a fenti modszerek leg-
fontosabb jellemz&irdl. Ahol nincs sziikség a neutro-
nok impulzusszerd kibocsatdsara, tehit a vizsgdlatok
allando intenzitast nyalabbal torténnek (NT, PGAD,
ott az elsédleges neutronforrds a kutatoreaktor. A re-
zonancia-neutronbefogasos és a rezonancia-neutron-
transzmisszids képalkotas esetén impulzustizemd
(példaul spallacids) neutronforrds biztositja a neutro-
nokat, mert itt a repulési id6-neutronenergia Ossze-
fuggés meghatarozasahoz sziikséges a kibocsatas ide-
jének ismerete. Diffrakcios vizsgalatok végezhetSk
mindkét tipust neutronforrassal.

A kulonféle vizsgdlatok érzékenysége jelentGs mér-
tékben eltérhet az egyes kémiai elemekre nézve. Sze-
rencsés korilmény, hogy sok esetben egymast kiegé-
szit6 eredmények nyerheték. Kiilon érdemes megem-
liteni, hogy a neutrontomogrifia és a prompt-gamma
aktivacios analizis sok konnyd elemre is nagyobb ér-

zékenységgel alkalmazhatd, mig a rezonancia-neut-
ronbefogasos analizis inkabb a kozepes tomegszama,
illetve nehezebb elemeket méri jol. Mindharom vizs-
galati eljarassal nehezen mutathat6 ki a szén, az oxi-
gén és a nitrogén. A neutrondiffrakcids tomografia
leginkabb a tokéletes racsszerkezetd mintakndl nyujt
jol értelmezhets eredményt.

Két eredmény

Az ANCIENT CHARM projekt keretében a Magyar
Nemzeti MGzeumbol szarmazo két targy, egy 6. szdza-
di germdn korong fibula (6. dbra), valamint egy 7.
szazadi meroving Ovcsat (7. dabra) PGAI-NT, illetve
NRT vizsgalatat mutatjuk be. A méréseket a garchingi
FRM-II reaktornal és a didcoti ISIS pulzalt neutronfor-
rasnal végeztik.

A PGAI mérés soran a fibula — aluminium keretbe
tortént befogasa utin — mozgathaté mintatarto asztalra
kertlt. Neutron-radiografias, illetve -tomografias felvé-
tel alapjan hatiaroztuk meg a neutronnyalabbal letapo-
gatando térrészt. A nyaldb mérete, vagyis a térbeli fel-
bontas 2x2,5 mm? volt. A rendelkezésre all6 viszonylag
nagy neutronfluxus lehetévé tette az izotérfogatos mé-
rést, ezaltal valodi 3D-s elemtérkép készitését.

A nagy szamu gamma-spektrum kiértékelése utan
az egyes letapogatott térfogatelemek koordinataihoz
hozzarendeltiik a lokdlis elemosszetételt. A 6. dbran
az Osszetevok eloszlasa lathatd. A mérés kiértékelésé-
nek jelenlegi fazisiban szdmos korrekcios tényezst
még nem vettiink figyelembe, igy nem szamoltunk a
neutronok Onarnyékolasival, a gamma-sugarzds 6n-
abszorpcidjaval és a mérdrendszer hatdsfokaval. Ezért
az el6zetes eredmények csak kvalitativ, min&ségi
analizist adnak. A modszer tovabbfejlesztésével a ké-
sébbiekben lehetSség lesz mennyiségi eredmények
megadasara is.

1. tabldzat
Attekintés a roncsolismentes neutronos vizsgilati médszerek legfontosabb jellemz&irsl
NT PGAI NRCI/NRT NDT
neutronenergia hideg és termikus hideg és termikus neutron | epitermikus neutron termikus neutron
neutron
sugdrforras reaktor reaktor gyorsito reaktor / gyorsito
informacio neutrongyengiilés elemi Osszetétel elemi Osszetétel atomok térbeli helyzete
(elnyelés + szoras) elnyelésbdl elnyelésbdl (példaul racsszerkezet)
érzékenység
nagy | B, Cd, Sm, Gd B, Cd, Sm, Gd Cu, As, Zn, Ag, Sb, Sn, tokéletes racsszerkezet
Sm, Gd, Au, Co
kozepes | H, K, Mn, Fe, Ti, Cu, Ag, H, Cu, Ag, Au, Na, K, Mn, | Pb, Al, Fe, Ni, Ti, Ca, Na, polikristaly
Au Fe, Al, T K, Cl, Si
kicsi | C, N, O, Na, Al, Sn, Pb C, N, O, Mg, Si, Sn, Pb H,B,C, N, O amorf
jellemzGen Osszetett fémek, fa, keramidk, kovek, fémek, fémek, otvozetek, otvozetek, marvany,
vizsgalhato targyak | szerves uveg keramiak keramiak
behatolasi mélység | egy-két cm egy-két cm tobb cm tobb cm
térbeli felbontas ~100 um 1-3 mm ~10 mm ~10 mm
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a) eziist

b) arany

C) réz d) vas e) kén

6. dbra. Kolked-Feketekapu lelGhelyrdl elSkertilt 6. szdzadi german korong fibula és a PGALI vizsgalattal kapott 3D elemtérkép.
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a) eztist
7. abra. Kornye lelGhelyrdl el6kertlt 7. szazadi meroving évcesat elemi 6sszetételének 2D térképe NRT mérések alapjan.

b) cink

A térképek alapjan kidertlt, hogy a készités, illetve
esetleges javitds sordn az almandin betétek alatt
aranylemez-boritast alkalmaztak, ami ritkasig volt az
adott kultaraban.

Az Ovcsat rezonancia-neutrontranszmisszos (NRT)
méréseinek sordn a neutronnyalab teljes keresztmetsze-
tét hasznaltuk; az elemi képeket egy 10x10 pixelre bon-
tott neutrondetektorral felvett rezonancia-neutrontransz-
misszos spektrumokbol nyertiik. A kiértékelés eredmé-
nyébdl kapott 2D-s elemi térképek a 7. abran lathatok.
Az eredmények alapjan a készitési technologia kovethe-
t6 és ez utalassal szolgal a készit6 mihelyek kapcsola-
taira. Vizsgalataink alapjain megerdsitést nyert, hogy a
Dunantalon €l6 german népesség az avar hoditds utin
is kivalo nyugati kapcsolatokkal rendelkezett.

A (nem is ttl tavoli) jov6

Az ANCIENT CHARM projekt keretében a PGAI-NT
modszer részletes kidolgozasat a Budapesti Kutatoreak-
torhoz kapcsolodd NIPS mérdhelyen végeztik. A pro-
jektben elvégzett méréseink eredményén felbuzdulva
megterveztliink egy Gj, NORMA névre keresztelt miszer-
egylttest, amelynek megépitésére a Baross Gabor Prog-
ram — Kozép-Magyarorszig (REG_KM_INFRA_09) pa-
lyazatan NORMA_10 azonositoval timogatast nyertink.
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Varhatéan 2011 végére elkészil az Gj berendezés, és
ezzel a PGAI-NT technika, els6k kozott a vildgon, ha-
zankban is elérhetévé valik.
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A szerkesztdbizottsag fizika
tanitasaért felel6s tagjai kérik
mindazokat, akik a fizika
vonzobba tétele, a tanitas

eredményességének fokozasa
érdekében Gj modszerekkel,
elképzelésekkel probalkoznak,
hogy ezeket osszak meg a
Szemle hasabjain az olvasékkal!
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