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Abstrakt

Vid PET-undersokningar anvinds radioaktiva nuklider for att gora medicinska avbildningar pa
en patient. Nukliderna tillverkas med hjélp av en medicinsk cyklotron dir en relativt stor mangd
neutroner uppkommer som en biprodukt vid kdrnreaktionerna varpa de aktiverar omgivningen.
Ur ett stralskyddsperspektiv ér det viktigt att undersoka méngden producerade neutroner, dess
energifordelning och distribution runt cyklotronen. Eftersom neutroner inte har nagon laddning
sa viaxelverkar de inte heller med materia och elektroner pa samma sétt som laddade partiklar
gor, vilket gor dem komplicerade att detektera. Detekteringen av dem baserar sig darfor framst
pa indirekta metoder. Praktiskt taget alla neutrondetektorer innehdller ett malmaterial dér
neutronerna forst vixelverkar med materialets kdrnor och sedan en mer traditionell detektor
som kan mita den sekundira strlningen. Problemet med den vanligaste utrustningen for

neutrondetektering dr att den séllan finns tillginglig vid medicinska cyklotronanldaggningar.

I den hér avhandlingen behandlas neutronflddet och dess spridning omkring den medicinska
cyklotronen TR-19 vid Nationella PET-centret i Abo for att frimja stralsikerheten for personal
och underlédtta demonterings- och uppbyggnadsarbeten. En forménlig och anvéndarvinlig
metod for att bestimma det termiska neutronflodet med hjdlp av natriumklorid som
aktiveringsobjekt  presenteras och konstateras vara praktisk och fordelaktig.
Natriumkloridmetoden evalueras med hjdlp av aktiveringsobjekt av natriumklorid och guld
med och utan ett lager av kadmium, fungerande som absorbator av termiska neutroner. Ett
neutronflode for icke-termiska och snabba neutroner foreslds dven utgdende fran guldets
inducerade aktivitet. Den termiska neutronférdelningen i cyklotronutrymmet och dess kvantitet

illustreras varpa det storsta neutronflodet konstateras vara framfor den anvidnda mélstationen.

Neutronflddet i ndgra hogre energiintervall undersoks ocksa med hjélp av metaller och deras
kiarnreaktioner med troskelenergier. Négra exakta neutronfloden erholls inte men
problematiken med bestdmningen diskuteras och de inducerade aktiviteterna analyseras.
Korrektionsfaktorer for sjdlvabsorption och spridning av neutroner i aktiveringsobjekten
undersoks och pévisas anvidndbara. Den optimala storleken péd aktiveringsobjekt av
natriumklorid diskuteras och for- och nackdelar med bade metaller, guld och natriumklorid

som aktiveringsobjekt avhandlas.



1. Inledning

Vid PET-undersokningar anvdnds kortlivade, positronstralande radioaktiva nuklider for att
gora medicinska avbildningar pd en patient (1). Nukliderna tillverkas med hjdlp av en
medicinsk cyklotron dér en relativt stor médngd neutroner uppkommer som en biprodukt vid
kérnreaktioner varpd de aktiverar omgivningen (2,3). Cyklotronen som studeras i denna
avhandling, TR-19, har tvd malstationer varav den ena omges av ett neutronskydd.
Neutronskyddet skall stoppa en visentlig del av den stora midngd neutroner som bildas som
direkt biprodukt vid denna malstation. Den andra maélstationen, dédr neutroner endast bildas i
en sidoreaktion, omges inte av nagot neutronskydd och siledes forhindras eller himmas de inte

heller fran att aktivera rummet.

Ur ett stralskyddsperspektiv dr det viktigt att undersdka méngden producerade neutroner,
sarskilt termiska, deras energiférdelning och distribution runt cyklotronen. Detta eftersom
neutroner aktiverar sin omgivning dé de véxelverkar med omkringliggande materia och gor
atomerna radioaktiva. Undersokningen underléttar arbetet vid avveckling av cyklotronen och
planering av bland annat neutronskydd runt nya och gamla nuklidproducerare. Till f6ljd av
nuklidernas korta halveringstid tillverkas nukliderna i ndra anslutning till anvindningsplatsen.
Informationen om neutronfordelningen &r ocksé viktig med tanke stralsékerhet for personalen

som jobbar 1 anknytning till cyklotronen (2,3,4).

Eftersom neutroner inte har nadgon laddning sa véxelverkar de inte heller med materia och
elektroner pd samma sitt som laddade partiklar gor. Jamfort med laddade partiklar kan de
fardas ldnga strackor innan ndgon reaktion med materia sker. Dértill gér avsaknaden av
laddning dem komplicerade att detektera eftersom de knappt paverkas av elektriska eller
magnetiska falt. Darfor baserar sig detekteringen av dem pa indirekta metoder dér neutronerna
forst behover vixelverka genom en kdrnreaktion eller spridning med ett malmaterials kérnor
varpd maétbar sekundérstrdlning emitteras. Strilningen kan vara laddade partiklar som

alfapartiklar, rekylkérnor och protoner eller gammastrdlning (5,6).

Praktiskt taget alla neutrondetektorer innehéller ett milmaterial déar neutronerna véxelverkar
med materialets kdrnor och en mer traditionell detektor som kan mita den sekundira

strdlningen. De flesta detektorer kan inte heller méta neutronernas energi utan endast



kvantiteten av dem pa grund av den indirekta detekteringen och de emitterade neutroners breda
energispektra (2). Det har utvecklats olika detektorer for langsamma och snabba neutroner
eftersom reaktionstvirsnittet for neutronvéxelverkan ar véldigt energiberoende. En typ av
neutrondetektorer dr gasfyllda proportionalrdknare dir nuklider med hogt reaktionstvirsnitt for
neutroner adderas till gasen for neutronerna att vixelverka med. Flitigt anvdnda gaser éar till
exempel *He och BF; for langsamma neutroner och kérnreaktioner och *He och CH, for
snabba neutroner och rekylreaktioner. Andra typer ar scintillations-detektorer som oftast méter
snabba neutroner och halvledar-detektorer. I dessa inkorporeras nuklider som neutronerna med

hog sannolikhet kommer att vixelverka med (5,6).

P& senare ar har flera studier av neutronflddet runt medicinska cyklotroner genomforts. Bland
annat har modelleringar av neutronflddesspektrumet vid produktion av *®F gjorts med Monte
Carlo simulationer och nukleon transportkoderna MCNPX (3) och FLUKA (8.9). I en annan
studie jimfordes en MCNPX modell med reaktionstvirsnitt tagna fran biblioteket TENDL-
2012 och ett neutronspektrum uppmaitt med Time-of-Flight masspektroskopi (4). Det finns
dven flera experimentella metoder som kan anvindas for att mita neutronflodets
energispektrum. En av dessa dr bonnersfar-detektorer (11,12). En annan metod baserar sig pa
anviandning av en CR-39 track etch-detektor och optisk mikroskopi (5). Snabba neutroner
kolliderar dér med véteatomer i detektorn varpa vétejoner bildas och lamnar spar efter sig i
detektor materialet. En relation mellan spéarens ldngd och neutronernas energi kan bestimmas

med hjélp av SRIM som é&r en mjukvara for simulering av jon- och neutrontransport i materia

(6).

Problemet med dessa metoder &dr att utrustningen sdllan finns tillgédngligt vid medicinska
cyklotronanldggningar. 1 denna avhandling undersoks en metod dér neutroner aktiverar
natriumklorid och metaller som med olika troskelenergier. Fordelen med denna metod &r att
aktiveringsobjekten dr mer léttillgéngliga vid sjukhus och andra anldggningar. De aktiverade
objektens aktivitet kan sedan matas med hjilp av till exempel en HPGe-detektor och omriknas
till ett neutronflode. Neutronaktivering av guld med och utan ett kadmiumlager dr en mest
anvinda metoden, “gold foil activation method”, for att undersdka neutronflodet och dess
distribution runt medicinska cyklotroner (2,4). Aven andra metaller med varierande
troskelenergier, tillsammans med guld, som indium, jdrn, nickel och mangan har studerats

(15,16,17,18,19,20,21). Aktiveringen av metallerna har jimforts med och omvandlas till



neutronfléden och dess energispektrum med hjilp av modelleringar, simuleringar och formler
av olika slag. Metallerna har dven i1 de flesta fall tickts med kadmium for att filtrera bort
termiska neutroner s att endast aktivering med snabba neutroner dr mojlig. Péa liknande sitt
har bultar och skruvar bestdende av koppar, zink, kobolt, mangan och jirn frén viggarna i
cyklotronutrymmen analyserats och jdmforts med guldfoliemetoden (22,23). Metoden att
anvinda bordssalt eller mer specifikt 2*Na som aktiveringsobjekt for att bestimma det termiska
neutronflodet i rummet runt en '®F producerande medicinsk cyklotron har ocksa tidigare
undersokts. Aven i denna studie jimfordes resultaten med guldfoliemetoden och korrektioner
for sjilvabsorption gjordes. Resultaten visade att neutronaktiveringen av natriumklorid med
pafdljande aktivitetsmétningar var en ldmplig metod for att bestimma det termiska
neutronflddet och att informationen senare kan anvéndas for optimering av neutronskydd. Det
konstaterades dven att arbetet skulle frdmja strilsikerheten och underldtta framtida

demontering av utrymmet (7).

I den hér avhandlingen behandlas neutronflédet och dess spridning omkring den medicinska
cyklotronen TR-19 vid Nationella PET-centret i Abo for att frimja strilsikerheten och
underldtta demonterings- och uppbyggnadsarbeten. En férménlig och anvéndarvénlig metod
for att bestimma det termiska neutronflédet med hjélp av natriumklorid som aktiveringsobjekt
presenteras och utvdrderas. For att bestimma objektens aktivitet anvindes en HPGe-detektor.
De termiska neutronernas flode kartldggs eftersom de har den storsta sannolikheten att aktivera
sin omgivning och av neutronerna ir deras kvantitet storst. Utanfor kdrnan dr neutroner
instabila och sonderfaller till en proton, en elektron och en elektronneutrino. Medellivslingden
ar ungefar 886 s och dérfor tas denna reaktion inte 1 beaktande 1 avhandlingen (8). Neutronerna
hinner vixelverka med kringliggande atomer innan ett sonderfall sker. Korrektionsfaktorer for
sjdlvabsorption och spridning undersoks och den optimala geometrin for ett aktiveringsobjekt
diskuteras bland annat utgdende frin det minsta detekterbara neutronflodet. 1 de tvd forsta
kapitlen presenteras den medicinska avbildningsmetoden PET och neutroners védxelverkan for
att bygga en grund och forstaelse for de kommande kapitlens innehall. Natriumkloridmetodens
riktighet testas med hjélp av aktiveringsobjekt av natriumklorid och guld med och utan ett lager
av kadmium, fungerande som absorbator av termiska neutroner. I denna del av avhandlingen
foreslas dven ett neutronflode for icke-termiska och snabba neutroner utgdende frén guldets
inducerade aktivitet. Neutronflodet 1 nagra hogre energiintervall undersdktes ockséd med hjilp

av metaller med olika troskelenergier. Ndgra exakta neutronfléden erhdlls dock inte utan



problematiken med detta diskuteras och de inducerade aktiviteterna analyseras. Lasaren far
aven forslag pd vidare forskning inom omradet, en diskussion ur ett stralskyddsperspektiv
utgéende fran resultaten samt for- och nackdelar med metoden. Resultaten jaimfors dven med

tidigare forskning och en felanalys utfors.

Allt detta undersoks med hjélp av fem olika experiment under rutinproduktion av radionuklider
vid TR-19. Under tre av experimenten, med olika korparametrar och produktionssyften,
undersoks det termiska neutronflodet och dess spridning med hjilp av natriumkloridmetoden.
De tva sista experimenten utfors for att testa korrektionsfaktorerna och undersdka de snabba
neutronernas fldden med metaller som aktiveringsobjekt. Bdde for- och nackdelar med metaller
och natriumklorid som aktiveringsobjekt diskuteras presenteras i kapitel 4. Dir kan man &ven
lasa om rutinproduktionernas och experimentens egenskaper och anvindningen av
gammaspektroskopi for att mita objektens aktivitet. I avhandlingen jamfors dven
anviandningen av natriumklorid och guld som aktiveringsobjekt vid métningen av termiska

neutroner.

2. PET (Positronemissionstomografi)

PET (Positronemissionstomografi) dr en medicinsk avbildningsmetod dir patienten injiceras
med ett positronemitterande dmne som kallas for en radioaktiv markdr. Denna metod kan
anvindas for att undersdka funktionen och strukturen pd bland annat tumorer, vdvnader och
organ i ménniskokroppen. PET ger ocksa viktig information om kroppens dmnesomsattning
och om hur diverse signalsubstanser ror sig 1 hjértat, hjarnan och kroppen. I vissa fall kan
metoden ge ldkare information om fordndringar i kroppen fore nagon fysisk anatomisk
fordndring kan identifieras. Omradet som undersoks kan efter PET undersdkningen ses som en

2D eller 3D bild (1).

De vanligaste radioaktiva nukliderna som anvénds vid PET-unders6kningar ar 18p 11c 13N
och *°0 varav '8F ir den flitigast anviinda. Vid tillverkning av till exempel *F anvinds *20-
anrikat vatten som utgdngsmaterial. Den radioaktiva nukliden tillverkas med hjilp av protoner
frin en cyklotron dir neutroner r en biprodukt vid kirnreaktionen 20(p, n)*®F. Nukliden

lankas efter kirnreaktionen samman med en kemisk substans som naturligt anvands av kroppen
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(9). Beroende pa vad i kroppen som undersoks sa anvinds olika typer av markorer och kemiska
substanser. Vid analys av hjidrnan anvinds till exempel FDG, en typ av socker, som den
kemiska substansen. For att undersdka blodflodet i bland annat tumorer, hjértat och hjérnan
anviands '°0 (1). For att undvika langvarig radioaktivitet och exponering av positroner i
kroppen har man endast valt nuklider med kort halveringstid. Bland de ovanndmnda nukliderna

har *8F den ldngsta halveringstiden pa 110 minuter och *°0 den kortaste pa 2 minuter (25,26).

Vid positronemissionstomografi fors patienten som undersdks in i en PET-kamera som
omsluter hela kroppen likt en tub. Fore PET-undersdkningen injiceras patienten med den
radioaktiva markdren varpa specifika omraden i kroppen drar till sig den substansen mer 4n
andra. Ett sddant omrade kan vara en tumor eller ett visst protein (1). Den radioaktiva markoren

sonderfaller sedan i kroppen via f* sonderfall enligt:

72Xy = 7z 4Yns1 tet +v
[11
dér 4 ar masstalet, Z 4r atomnumret och N dr antalet neutroner i kdrnan. X och Y ar grunddmnets

beteckning, e™ dr en positron och v ir en neutrino utan laddning (10).

Vid B* sonderfall ombildas en proton till en neutron pd samma gang som en positron och en
neutrino frigdrs. Om sonderfallet sker 1 kroppen sa kommer positronen snabbt att stota pa en
elektron och annihileras. Reaktionen frigor tva fotoner som ror sig i motsatt riktning, vardera
med energin 0.511 MeV. Den tillférda aktiviteten leder till att fotoner hdrstammande fran ett
stort antal annihileringar nu firdas i alla riktningar och detekteras av PET kameran som
omsluter patienten. En dator kan analysera resultaten och bestimma varifrdn och hur mycket
fotoner som kommer fran olika omréden i kroppen. Utgéende fran detta kan en 2D eller 3D
bild framstillas 6ver omradet (1,25,26). Den radioaktiva nuklidens korta halveringstid
resulterar i att man regelbundet behover tillverka nya markdrer infor varje undersdkning. Detta
gor ocksé att cyklotronen som anvénds for tillverkningen behdver vara ndra platsen diar PET-

undersdkningen gors (2,3,4).



3. Neutroners vaxelverkan

For att analysera neutronfloden, neutronspridning och neutroners vixelverkan med atomer sé
ar det viktigt att forst forstd sig pd problematiken i neutronmitning, den anvénda
nomenklaturen och hur neutroner vixelverkar med atomer i olika energiintervall. I detta kapitel
diskuteras dessa fragor och ldsaren far en snabb genomgang av det mest centrala betréffande

neutroners viaxelverkan.

3.1. Mitning av neutroner

Det hér arbetet behandlar métning av neutroner kring en medicinsk cyklotron. Neutroner med
olika energi viaxelverkar med omkringliggande atomer pé olika sétt och kan grovt sett delas in
1 tvd kategorier: langsamma neutroner (E}, < 0,5 eV) och snabba neutroner (E,, > 0,5 eV) (11).
Neutroner har ingen laddning och vixelverkar darfor knappt med materia genom nagon
attraktions- eller repulsionskraft. Detta gor att neutroner kan fardas langre strickor genom
materia utan att vixelverka med nagot jamfort med laddade partiklar. Den hér egenskapen gor
att neutroner ar mycket svara att uppticka med detektorer eftersom de flesta detektorer baserar
sig pa vixelverkan med till exempel atomer, elektroner eller joner (5,6). Detekteringen behdver
darfor ske indirekt genom att neutronen forst vaxelverkar med en kérna som emitterar ndgon
sorts sekundédrstrdlning som kan uppmadtas pd traditionellt sétt (2). Neutroner vixelverkar
endast med atomkarnor och véxelverkan kan ske pa tva olika sétt. Den forsta vaxelverkan ar
neutronspridning pé grund av en atomkérna, vilket leder till att neutronens energi och riktning
fordndras men att rorelsen fortsitter “framat”. Om tillrickligt mycket av neutronens energi
overfors till atomkérnan, kan den 1 sin tur ocksa jonisera omgivningen och ge upphov till en
métbar signal. Atomkdrnorna maste vara mycket litta for att tillrdckligt med energi ska
overforas och det dr endast véte och helium som skulle kunna ldmpa sig for detektorer. Det
andra séttet dr att neutronen absorberas av en atomkarna, vilket i sin tur leder till detekterbar
sekundér stralning som protoner, gammastrélning och alfapartiklar (5,6). Information om
neutronernas energi dr svaratkomlig, eftersom det finns begridnsningar dd det kommer till de
befintliga neutroninducerade reaktionerna. Det finns ett begrénsat antal reaktioner dér enbart
en del av dem har troskelenergier. Utgdende frdn dem kan det endast faststdllas om neutronen

som inducerade reaktionen var langsam eller snabb (5,6).
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3.2. Langsamma neutroner

Langsamma neutroner har en kinetisk energi som ar lagre édn 0,5 eV. De tva mest sannolika
véixelverkningarna for langsamma neutroner ar elastisk spridning med en atomkérna eller en
neutroninducerad kérnreaktion. Eftersom ldngsamma neutroner ar lagenergetiska sa kommer
den elastiska spridningen inte att overfora nagon anméarkningsviard mingd energi till kdrnan
som den vixelverkar med. Istillet omvandlar den elastiska spridningen ldngsamma neutroner
till termiska neutroner med energin 0,025 eV om temperaturen ar + 20 °C. Termiska neutroner
har samma energi som de kringliggande atomernas termiska kinetiska energi. Detta betyder att
de flesta ldngsamma och snabba neutroner blir termiska efter védxelverkan med materia.

Kérnreaktionen neutroninfingning dr den mest sannolika for termiska neutroner (11).

De ldngsamma neutronerna producerar via neutroninducerade kérnreaktioner sekundér
stralning. Den vanligaste sekundéra strdlningen dr gammastralning till f6ljd av en (n,y)-
reaktion. I en (n,y)-reaktion absorberar modernuklidens kdrna en neutron, vilket leder till en
dotternuklid i ett exciterat tillstdnd. D& dotternukliden &tergér till sitt grundtillstind s& emitteras
sekunddr gammastralning som kan maétas. P4 sd sitt kan man samla information om
neutronerna och kérnreaktionerna. Eftersom neutronerna dr mycket lagenergetiska, maste
reaktionerna ha ett positivt Q-virde. Q-vérdet &r skillnaden 1 massa for utgdngsprodukterna i
en reaktion och reaktionsprodukterna. Det méste alltsa frigoras energi vid reaktionen for att

den ska vara mojlig (11).

3.3. Snabba neutroner

Snabba neutroner har en energi dver 0,5 eV. Da energin for en neutron Okar, minskar
sannolikheten for de flesta neutroninducerade kirnreaktionerna. Mer sannolik blir stéllet
spridning med rekylkédrnor som sekundédr strélning. Vid spridningen 6verfors en stor del av
neutronens energi till rekylkdrnan som neutronen kolliderar med. Efter flera spridningar har
neutronerna bromsats in avseviart och tappat en del av sin energi. Mest energi 6verfors vid
kollision med en latt atomkérna, och vid kollision med en vitekarna kan till och med all kinetisk
energi forsvinna. Det kan ocksd emitteras gammastralning under férutsdttningen att neutronens
energi ar tillrackligt hg. Neutronen vixelverkar dd genom inelastisk spridning med en kérna

som exciteras. Da kdrnan atergdr till sitt grundtillstind emitteras det gammastralning.
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Vixelverkningen leder ocksa till att neutronen tappar en stor miangd av sin energi, mer energi
an vid motsvarande elastiska spridning. Sekundarstralning 1 form av gammastralning spelar en
viktig roll, bade for ld&ngsamma och snabba neutroner, dd& man undersdker neutroner och

forsoker konstruera ldmpliga skydd mot dem (11).

3.4. Reaktionstvirsnitt

Olika vixelverkningar dominerar vid olika energier bdde for neutroner och for
gammastralning. Sannolikheten for att de olika reaktionerna ska ske varierar alltsd med
neutronens energi (11). Vid berdkningar och planering av experiment som involverar
vixelverkan mellan neutroner och atomer ar det dérfor viktigt att ta reaktionstvérsnittet for en
reaktion 1 beaktande. Reaktionen kan till exempel vara absorption, spridning eller
gammaproduktion. Det totala reaktionstvérsnittet for ett material & summan av tvérsnitten for
de enskilda reaktionerna (11). Reaktionstvérsnittet for diverse reaktioner vid olika energier

hittas i tabellverk (12).

Reaktionstvérsnittet beror pad neutronens energi, materialets egenskaper och vilken/ vilka
vixelverkningar som undersoks. Symbolen for det mikroskopiska reaktionstvérsnittet &r ¢ och

enheten ir barn (10728m?).

Vid beaktande av antalet atomkédrnor per volymenhet, N, kan det makroskopiska

reaktionstvarsnittet >~ berdknas som

Y =No
[2]

Den fria medelvagldangden, A, det vill sdga hur langt neutronen kan férdas innan véxelverkan

sker, kan beskrivas som 1/ (11).
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4. Metod

I denna metod del av avhandlingen presenteras de fem olika experimenten som utfors i
forskningen, deras egenskaper och skillnader. De olika aktiveringsobjekten som anvénds for
bestimningen av neutronfldden introduceras och fordelar samt nackdelar jamfors. Aven
objektens placering kring den medicinska cyklotronen illustreras och metoden for att bestimma

neutronspridningen i rummet diskuteras.

I kapitlet hittas &ven metodens berdkningsdel frdn gammaspektroskopins gammaspektrum till
aktiveringsobjektens aktivitet och ett slutgiltigt neutronflode. Kalibreringar, berdkningsformler
samt resultat presenteras och optimering av aktiveringsobjektens geometri samt egenskaper
diskuteras. Fenomenen sjilvabsorption och spridning behandlas dven och berdkningar for att

kompensera for dessa fenomen undersdks och utvirderas.

4.1. TR-19 korningar och egenskaper

TR-19 &r en medicinsk cyklotron, se figur 1, vid Nationella PET-centret i Abo som togs i bruk
ar 2015 och anvinds for att producera radionuklider som anvands vid PET undersokningar, se
kapitel 2. TR-19 idr beldgen i en cyklotronbunker med vaggar av 1,7 m tjock betong for att
minimera strlning utanfér bunkern. Detta for att joniserande stralning som neutroner och
gammastralning inte skall skada personal som arbetar runt eller vid cyklotronen (7). De
radioaktiva utgingsmaterialen som tillverkas vid TR-19 4r [*®F]H,O0, [llC]CH4 och [11C]C02.
Samtliga radionuklider produceras genom protoninducerade kéarnreaktioner diar de

inkommande protonerna har en energi pd 17 MeV och laddningsstrommen &r ~ 40 pA.
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Fig. 1. Den medicinska cyklotronen TR-19. Den blaa utbuktningen pa vénster sida dr neutronskyddet kring

malstation 1.

Cyklotronen TR-19 har tva mélstationer dér de radioaktiva utgdngsmaterialen produceras, en
med ett neutronskydd och en utan. Vid malstation 1, med neutronskydd, tillverkas [*®F]H,0
och [11C] CH,. Neutronskyddet omsluter hela malstationen och bestar av tva ton stal och borerat
vatten. Vid malstation 2, utan neutronskydd, tillverkas [11C]CO ». Reaktionen som anvénds for
att tillverka [*®F]H, 0 4r *®0(p, n) *®F dir mycket neutroner uppkommer som en biprodukt vid
reaktionen. Vid framstéllning av [11C]CH4 och [11C]C02 utnyttjas reaktionen *N(p, o) **C.
Denna reaktion har alfapartiklar som biprodukt och inte neutroner. Neutroner uppkommer
diremot som en biprodukt i sidoreaktionen, *N(p,n)**0, och aktiverar pa si sitt

omgivningen. Bada reaktionernas reaktionstvirsnitt kan ses 1 figur 2 (13).

14



200
190
180
170
160
150
140
130
120
110
100
90
80
70
60
50
40
30
20
10

N-14(p.a)C-11
N-14(p.n)O-14

Reaktionstvérsnitt (mb)

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17
Energi (MeV)

Fig. 2. Graf 6ver reaktionstvirsnitten for reaktionerna **N (p, @)**C och N (p,n)**0 som funktion av

protonenergin. Virdena ir tagna fran (13).

Protonerna som kolliderar med *N befinner sig i energiintervallet 0-17 MeV. Vilken energi
de innehar beror pa hur mycket de har véaxelverkat med sin omgivning innan kollisionen.
Protonerna kommer i huvudsak att vixelverka med elektronerna i malmaterialet. Eftersom
protonerna dr hogenergetiska och dr ungefdr 1800 ganger tyngre 4n elektronerna sd kommer de
att hinna véxelverka flertalet ganger innan en protoninducerad kérnreaktion intréffar. Energin
som Overfors vid varje kollision &r liten men trots detta si kommer protonen inte lingre att
befinna sig 1 den Oversta delen av energiintervallet da kérnreaktionen dger rum (14). I Fig. 2.
kan ses att sannolikheten for en alfapartikel som biprodukt &r betydligt storre dn f6r en neutron
vid energier under 12 MeV. Trots detta dr sannolikheten for en neutron som biprodukt inte
obefintlig och vid hoga energier dr den storre dn for (p, o) reaktionen. Detta gor att det trots allt
kommer att emitteras en ansenlig mingd neutroner vid den protoninducerade reaktionen med

14N.
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4.2. Anviandning av aktiverade objekt for bestamning av

neutronfloden och -energier

For att bestimma det termiska neutronflédet och dess fordelning runt cyklotron TR-19 samt
neutronernas energifordelning placerades aktiveringsobjekt ut under fem olika tillféllen eller
korningar. Korparametrarna for de fem experimenten kan ses i tabell 1. Med aktiveringsobjekt
avses objekt som genom bestralning gors radioaktiva. Den emitterade gammastralningen kan
sedan matas och omvandlas till ett neutronflode. Gammastralningen maéttes med hjilp av en

kvéavekyld Ortec HPGe-detektor.

Alla aktiveringstillfillen skedde under rutinproduktion av PET radionuklider. Under de tre
forsta korningarna, TR-19-01, TR-19-02 och TR-19-03 undersoktes det termiska
neutronflodets kvantitet och dess fordelning runt cyklotronen med hjdlp av koksalt som
aktiveringsobjekt. Under korning TR-19-01 analyserades neutronflodet fran rutinproduktion

av [*8F]H,0, under TR-19-02 fran produktion av [11C] CO, och under TR-19-03 neutronflodet

frén framstillning av [11C]CH4.

De termiska neutronerna dr speciellt viktiga att undersoka eftersom de har den hogsta
sannolikheten att aktivera sin omgivning och dr den storsta kéllan till neutroninducerade
karnreaktioner som emitterar gammastralning (3,6). Ju hogre energi neutronerna har desto lagre
blir sannolikheten for att kirnreaktioner som i vart fall 4r neutronabsorption skall 4ga rum (11).
Det termiska neutronflddet dr ockséd centralt eftersom majoriteten av de inkommande bade
snabba och langsamma neutronerna &r eller blir termiska da de vixelverkar med kringliggande
medium och aktiveringsobjektet fore de absorberas. Langsamma neutroner blir termiska framst
genom elastisk spridning och snabba neutroner framst genom inelastisk spridning da de

bromsas upp (11).

Under den fjarde koérningen, TR-19-04, placerades det ut koksalt i burkar med olika geometrier.
Avsikten var att undersoka vilken inverkan sjdlvabsorption och spridning har pa
aktiveringsobjekten och for att kontrollera beriknade korrektionsfaktorers duglighet. Korning
nummer fem, TR-19-05, utférdes for att bestimma neutronernas energifordelning och déarfor
anvindes metaller denna giang som aktiveringsobjekt. Metallerna som bestralades med

neutroner har olika troskelenergier vilket kunde utnyttjas for att undersoka 1 vilket
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energiintervall neutronerna befann sig under aktiveringsdégonblicket. Bestradlningstiden och

stralstrdmmen varierade mellan alla kdrningar.

Syftet med TR-19-05 var att undersoka hur mycket av de neutroner som nér
aktiveringsobjekten som har en energi inom specifika energiintervall. Neutronerna, som &r en
biprodukt vid produktionen av radionuklider, emitteras fran kdrnan med olika mangd kinetisk
energi (15). Efter emitteringen vixelverkar de med atomer i cyklotronen sjélv, luften,
neutronskyddet samt sist och slutligen med bunkerns vidggar och aktiveringsobjektet (2,3).
Vixelverkan med atomer 1 omgivningen bromsar och sprider neutronerna vilket leder till att
fardstrackan innan de traffar sin slutdestination varierar. Allt detta paverkar vilken kinetisk
energi neutronerna innehar d& absorptionen i aktiveringsobjektet sker. Genom att kinna till
neutronernas energifordelning fas information om vilka kédrnreaktioner som dr de mest
sannolika for atomer i kringliggande material och dirigenom vilka radionuklider som kan
bildas. Vetskapen om den inducerade aktiviteten ar viktig vid demontering av cyklotronen och
cyklotronutrymmet samt vid bedomning av den joniserande strilning som personalen

exponeras for (2,3).

Tabell 1. Kérparametrar for de fem experimenten.

Mélstation 1 Mélstation 2
Neutronskydd Inget neutronskydd

Koérningens namn TR-19-01 TR-19-03 TR-19-04 TR-19-05 TR-19-02
Rutinproduktion [*8F]H,0 [**c]cH, [*®F]H,0 [*®F]H,0 [**c]co,
Reaktion Bo(p,m)®F  UN(pm™0  Po(pm)F  o(pm®F  “N(p,m)™0
Maingd neutroner Stort Litet Stort Stort Litet
Bestralningstid (min) 23 30 11 36 15
Bestralningsladdning (LAmin) 912 1163 443 1085 557
Aktiveringsobjekt NaCl NaCl NaCl Metaller NaCl
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4.2.1. Natriumklorid som aktiveringsobjekt

Koksalt anvindes for att indirekt bestimma kvantiteten och férdelningen av neutroner med
termisk energi i TR-19 cyklotronbunkern (7). Saltet utnyttjades som aktiveringsobjekt i alla
fem korningar men huvudsakligen i TR-19-01, TR-19-02, TR-19-03 och TR-19-04. Salt bestar
av bade natrium och klor, NaCl, men det bara neutronabsorptionen i natrium som anvéndes vid
analysen. Reaktionen som utnyttjades var?>Na(n,y)?*Na. Den stabila isotopen 2>Na
absorberar da en inkommande neutron, omvandlas till **Na och emitterar sedan gammafotoner
vid sitt sonderfall. Sonderfallet sker via - sonderfall dér en neutron i **Na kérnan omvandlas
till en proton pd samma gang som en elektron och en antineutrino emitteras (11).
#*Na sonderfaller da till sin dotternuklid, en exciterad **Mg atom. D4 magnesiumet gar till sitt

grundtillstind emitteras de nuklidspecifika gammafotonerna for **Na (32,33).

Natrium valdes som aktiveringsobjekt pa grund av dess hoga reaktionstvirsnitt for termiska
neutroner, dess relativt laga reaktionstvirsnitt for snabba neutroner, se figur 3, och dess
lampliga halveringstid (3,28). En kort halveringstid skulle innebdra att aktiviteten och
stralningen skulle hinna avta for mycket innan detekteringen av den. Detta skulle medfora
detekteringsproblem och resultaten skulle bli opélitliga. En for lang halveringstid skulle betyda
att provet ar aktivt lange och ateranvéndning av prov skulle vara komplicerat. Provet skulle
dven kunna emittera strdlning frdn andra korningar dn den som utforts senast och vara till
besvér vid aktivitetsmdtningar. En ldng halveringstid skulle ocksd riskera att personalen
exponeras for joniserande stralning (3,28). Se tabell 2 for mer information om natriums

egenskaper.
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Fig. 3. Den blaa grafen beskriver absorptionstvirsnittet for reaktionen *Na(n,y)?*Na i barn som funktion av

neutronenergin i MeV. Figuren ir hdmtad fran (12). Observera att skalan ar logaritmisk.

Majoriteten av neutronerna som absorberas av “*Na och som aktiverar omgivningen &r
termiska (13) trots att neutronerna som emitteras som biprodukt frén stralmalet kan ha en hog
energi. Det ir alltsd avgorande att “>Na har ett hogt reaktionstvirsnitt vid termiska energier for
(n,y) reaktionen. Ett lagt reaktionstvérsnitt skulle innebdra att en for liten mingd aktivitet
produceras for att resultaten skulle kunna anses trovdrdiga vid métningar av den. Snabba
neutroner kan ocksa aktivera >*Na genom samma (n,y) reaktion som de termiska neutronerna
och emittera gammastralning (16). Reaktionstvirsnittet for snabba neutroner ar mycket lagre
an for termiska neutroner, med undantag fOr vissa resonansenergier, se figur 3 (13).
Resonansenergierna for *Na #r fi jamfort med andra material och torde inte ha en sa stor
inverkan pa resultaten (3,29). De snabba neutronernas aktivering av saltet medfor dock en viss
osédkerhet i resultaten pd grund av antagandet att det framst dr termiska neutroner som aktiverar
proverna. En del av aktiviteten 1 provet kan alltsd hirstamma fran aktivering av snabba
neutroner och inte endast termiska. De snabba neutronernas bidrag studerades genom att med
hjélp av en kadmiumplatta framfor ett NaCl prov forhindra termiska neutroner att nd provet i
korning TR-19-05. D4 kunde endast de snabba neutronerna aktivera saltet och deras inverkan

pa resultatet 1 de fyra forsta experimenten bestimmas.
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Salt &ar billigt och enkelt att fa tag pd vilket gor det behédndigt att tillverka nya prov.
Anvindningen av salt som prov dr ocksa praktiskt pa grund av mdjligheten att enkelt variera
provets geometri. Provet kan ltt anpassas till en form som ar behédndig att gora berdkningar pa
och som inte har oonskade geometriska variationer. Vanligt bordssalt 4r dessutom sé pass rent
sd att inga ovdlkomna toppar fran fororeningar uppkommer i gammaspektret (7). Endast toppar

fran 2*Na, *°Cl och bakgrund hittades.

Alla saltprover som anvindes, forutom under korning TR-19-04, bestod av salt i smé
plastburkar med salthdjden 2,9 cm och saltradien 1,08 cm. Plastburkarnas viggar var av
tjockleken 0,15 cm. Varje prov innehdll ungefir samma méngd salt, ca. 16 g. Under korning

TR-19-04 varierades saltprovernas geometrier. Se figur 4.

Tabell 2. Natriums egenskaper vid anvindningen av dmnet som aktiveringsobjekt, hamtade fran (16).

Amne Reaktion Halveringstid EGamma (keV) Intensitet (%)

23N 23Na(n,y)2*Na 14.96 h 1368.6 100.0

o
2310 320 330 30!

Fig. 4. Proverna av NaCl som anvéndes under kdrning TR-19-03.

20



4.2.2. Metaller som aktiveringsobjekt

Metallerna anvéndes, till skillnad frdn saltet i de fOrsta korningarna, for att undersoka
neutronernas energifordelning under korning TR-19-05. Syftet var att faststidlla hur mycket av
de inkommande, emitterade neutronerna som é&r snabba, icke-termiska och termiska.
Neutronernas energier delades upp i olika energiintervall utgdende frén de anvinda metallernas
troskelenergier. Metallerna som anvindes for detta var jdrn, guld och indium, se figur 5.
Kadmium anvindes dven hir som absorbator av termiska neutroner framfor prov av salt och

guld for att mita kvantiteten av icke-termiska neutroner.

Indium Guld

Fig. 5. Metallerna indium, jarn, guld och kadmium som anvindes under experiment TR-19-05.

Natriumklorid- och guldprov med och utan ett kadmium lager aktiverades under experiment
TR-19-05 for att undersoka natriumkloridmetodens riktighet och kvantiteten av snabba
neutroner. Detta eftersom det under tidigare korningar har antagits att majoriteten av aktiviteten
hérstammar fran absorptionen av termiska neutroner och att inverkan av de snabba neutronerna
kan negligeras. Syftet dr alltsa bland annat att réttfardiga antaganden som gjorts under de fyra
forsta korningarna. Kadmium (Cd) dr en mycket effektiv absorbator av termiska neutroner pa
grund av den stabila isotopen, *3Cd, hoga reaktionstvérsnitt for termiska neutroner men liga
tvarsnitt for neutroner med hogre energier, se figur 6 (28,34). Energin dér tvdrsnittet drastiskt
sjunker har generellt accepterats vara vid 0,5 eV. Av naturligt forekommande kadmium bestar

12,3 % av *3¢d (17).
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Kadmiumfolier med tjockleken 0,35 mm placerades framfor en guldplatta och ett saltprov sa
att all inducerad aktivitet 1 guldplattan skulle hdrstamma fran icke-termiska neutroner. Guld
och salt utan kadmium bestrélades ocksa varpd man, genom att subtrahera respektive beréknade
neutronfloden, kunde sluta sig till hur mycket av neutronerna som ar termiska och icke-
termiska. Guldfolier med och utan kadmium ar en vél beprovad metod for detektering av
neutroner och kallas for the ”gold foil activation method” (2,4). Detta pa grund av guldets hoga
reaktionstvérsnitt for termiska neutroner, dess passande halveringstid och dess ldmpliga

reaktionstvérsnitt for icke-termiska neutroner (2,3).
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Fig. 6. Den blaa grafen beskriver reaktionstvérsnittet for neutronabsorption for **3Cd med avseende pa

neutronenergi. Figuren ar hdmtad fran (12). Observera att skalan ar logaritmisk.

Indium, jarn och guld valdes som aktiveringsmetaller pa grund av deras troskelenergier vid
specifika kérnreaktioner (15,35). Metallernas troskelenergier dr ndgorlunda jaimnt fordelade
over det studerade energiintervallet, se tabell 3. Troskelenergin for ett &mne och en reaktion
definieras som det minsta virde pa den kinetiska energin hos en neutron som kréavs for att
kirnreaktionen skall d4ga rum. Det gar alltsd att sluta sig till att alla neutroner som genomgick
denna reaktion hade en energi hogre én troskelenergin. Genom att, med hjilp av metallerna,
bestimma neutronflodet i flera olika energiintervall kan ocksd neutronflodet i ytterligare

energiintervall berdknas genom addition och subtraktion. Metallerna har inte heller en allt for
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lang halveringstid vilket dr bra med tanke pa strilsikerhet. Se metallernas egenskaper 1 tabell

3.

Aktiveringsobjekten av jarn var tva skruvar diar huvudets hojd var 1,59 cm, gingans hojd var
2,47 cm, huvudets diameter var 2,38 cm och gidngans diameter var 1,59 cm. Skruvarna hade
aven hal 1 huvudet med hojden 1,59 cm och diametern 1,43 cm. Ett annat aktiveringsobjekt av
jérn var en platta med hojden 7,11 cm, bredden 5,92 cm, och medeltjockleken 0,24 cm. Indium
plattan var av dimensionerna, h6jden 4,24 cm, bredden 4,28 cm och tjockleken 0,12 cm.
Guldplattorna hade diametern 2,41 cm och tjockleken 0,11 cm. De tva olika kadmiumbitarna

hade tjockleken 0,035 cm och var sé pass stora si att de tickte hela saltprovet och guldprovet.

Tabell 3. De aktiverade metallernas egenskaper, tagna fran (15,28,33,35).

Grunddmne Reaktion Halveringstid Errsskel MeV)  Egamma(keV)  Intensitet (%)
Fe 56Fe(n, p)°®Mn 2.58h 3.0 846.7 98.9
Au 197 Au(n, 2n)*?°Au 6.18d 8.1 355.7 87.0
Au 197 Au(n, v) **8Au 2.70d 411.8 96.0
In 1511 (n, n") 115 449 h 0.3 336.2 45.8
In 1511 (n, y) 116Mp 54.3 min 1293.6 84.4

4.3. Placering av aktiveringsobjekt

Samtliga aktiveringsobjekt placerades ut lings med védggarna i cyklotronbunkern runt TR-19,
se figur 7. Under korningarna TR-19-01, TR-19-02 och TR-19-03 placerades burkarna med
salt ut pa bestdmda platser i rummet som inte varierade mellan kdrningarna for att enkelt kunna
jamfora neutronflodesresultaten. Ibland undersoktes specifika platser, till exempel under en
mélstation, varpa somliga aktiveringsobjekts platser varierades. Saltproverna placerades
ca.117 cm ovanfor golvet och med jimna mellanrum lings med bunkerns vdggar. Burkarna
tejpades fast och avstdinden maéttes med mattband. Under korning TR-19-01 och TR-19-02
anvdandes samma aktiveringsobjekt som var numrerade 1-20. Under koérning TR-19-03

anvindes nya burkar med koksalt numrerade 21-39. Se figur 8 och 9.
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TR-19-03.
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Under experiment TR-19-01 dr prov NaCl 18 placerad under neutronskyddet och prov NaCl
20, 15, 17 och 19 placerade under varandra ldngs med viggen. Under experiment TR-19-02 &r
objekt NaCl 19 placerad ovanpé cyklotronen och objekt NaCl 18, 8 och 17 placerade under
varandra lings med véggen. Under korning TR-19-03 dr prov NaCl 37 placerad under
neutronskyddet och NaCl 38 pa neutronskyddet. Prov NaCl 39, 34 och 36 ar placerade under

varandra ling med viggen.

Fig. 9. Prov NaCl 7, NaCl 8 och NaCl 9 placering ldngs cyklotronbunkerns vaggar under kdrning TR-19-01.

Vid analys av neutronernas energiférdelning inom olika energiintervall, korning TR-19-05, och
under korning TR-19-04 déir objekt med olika geometrier bestralades var placeringen
annorlunda. Under bada kdrningarna placerades metallerna och saltproverna ut néra varandra,
p4 rad framfor malstation 1, se figur 10. Under bada kérningarna producerades det [*®F]H,0.
Denna placering valdes eftersom analysen av metallproverna krdavde att de bestrdlades med
ungefdr lika mycket neutroner. Om det totala neutronflodet vid proven ér lika gir det att
subtrahera och addera de olika energiintervallens berdknade neutronfléden och bestimma

neutronflodet i &nnu fler energiintervall. Placeringen framfor mélstation 1 valdes eftersom det
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producerades mycket neutroner vid reaktionen *20(p, n) *®F vilket leder till en hog aktivitet i
aktiveringsobjekten. Detta gor i sin tur sa att métningen av den inducerade gammastralningen

blir statistiskt mer signifikant.

Fig. 10. Placeringen av aktiveringsobjekt under TR-19-05 framfor malstation 1. Saltproverna med olika

geometrier placerades under korning TR-19-04 pa liknande vis.

4.4. Gammaspektroskopi

4.4.1. Anvindning

Aktiveringsobjektens aktivitet méttes med hjilp av gammaspektroskopi efter att de bestrélats
och aktiverats av neutroner. Objektens kinda aktivitet mojliggjorde dérefter en uppskattning
av neutronflodet. Detektorn som anvindes for att mdta gammastralningen var en High-Purity
Germanium Coaxial-detektor (HPGe-detektor). Aktiveringsobjekten placerades med
mittpunkten 10 cm frin detektors yta och 10,4 cm frén detektorkristallen. Objektets mittpunkt
positionerades dven pd samma hdjd som detektorkristallens mittpunkt, se figur 11. Objekt med
liknande aktivitet analyserades under lika lang tid, 1200 s. HPGe-detektorn omvandlar de
inkommande fotonerna till pulser som detektorsystemet kan omvandla till ett energi- och

intensitetsspektrum Gver det analyserade provets emitterade gamma- och rontgenstralning, se
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figur 12 och 13 (11). I spektrumet kan varje topp kopplas till en viss energi och toppens area
motsvarar antalet detekterade gammafotoner av den specifika energin. HPGe-detektorer kan
detektera hogenergetiskstralning eftersom de har en stor kénslig volym. Fotonerna hinner alltsa
véixelverka med detektorkristallens atomer tillrickligt manga ganger for att Gverfora all sin

energi innan de ldmnar kristallen (11).

Fig. 11. HPGe-detektorn som anvéndes vid gammaspektroskopin i alla kérningar.

Da spektrumet skulle analyseras, behovde topparna identifieras forst. For att gora detta méste
i de flesta fall en energikalibrering utforas. De korrekta energierna kunde sedan anvéndas for
att identifiera topparna utgéende fran tabellerade vérden (16). Om gallring mellan nuklider som
emitterar gammastrdlning med samma energi behdver goras, jamfors intensitet och
halveringstid for att hitta den mest sannolika nukliden. Intensiteter och halveringstider gér att
finna 1 databaser 6ver radioaktiva sonderfall (16). Den viktigaste delen 1 gallringen dr den egna
reflektionen Over vilka nuklider som ar rimliga att finna i provet. Energitoppar fran
bakgrundsstrilning finns ofta med i gamma- och rontgenspektrum och &r viktiga att ta i

beaktande vid analys av prov, se figur 12 och 13.
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Fig. 12. Gamma- och rontgenspektrumet frdn prov NaCl 20 som aktiverades under kdrning TR-19-01. Den topp

som markerats med rétt &r gammatoppen fran 2*Na som anvindes i proverna av koksalt.
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Fig. 13. Gamma- och rontgenspektrumet samt tva markerade *Na-toppar for prov NaCl 17 som aktiverades

under kérning TR-19-02.
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De insamlade gammaspektrumen sparades och analyserades med programvaran Fitzpeaks (18).
Fitzpeaks identifierade och berdknade arean under de storsta topparna i spektrumet.
Programmet sammanfattade ocksd viktig information om gammatopparna, som till exempel
energi och area som sedan anvéndes i berdkningarna av aktiviteten. I de fall dér den undersokta
gammatoppen inte var tillrdckligt stor for programmet att automatiskt hitta lades den till

manuellt.

4.4.2. Detektoreffektivitet, upplosning och energikalibrering

En energikalibrering gjordes for att forsdkra sig om frdn vilka nuklider gammatopparna i
spektrumet hirstammade. Energierna som uppméttes under gammaspektroskopin var
forskjutna och stimde alltsd inte 6verens med deras verkliga viarden. Energikalibreringen
anvindes framfor allt d& metallernas gammatoppar skulle identifieras, eftersom topparna var
fler &n for saltet och forekomsten av orenheter 1 proverna var troligare. Som kalibreringskéllor
anvindes en topp fran *3’Cs och tva toppar fran °°Co. En linjér regression, a+bx, gjordes med
programmet Geogebra och en funktion for att berdkna de korrekta energierna utgaende frén
topparnas kanaler utformades. Med hjilp av den bildade funktionen frén linjir regressionen

kunde de verkliga energierna for gammatopparna beriknas.
Resultatet blev:

E =0,732479x + 6,807450
[3
Dir x ar kanalen tillhdrande toppen och E dr dess korrekta energi. Topparnas kanaler kan till
exempel erhallas fran programmet Fitzpeaks rapport over det analyserade provet. For att
kontrollera den linjdra regressionens riktighet anvidndes kanaler och toppar fran
referensnukliden **?Eu. Kanalens vérde lades in i ekvation [3] varpa den korrekta energin
berdknades. Energin jimfordes med tabellerade energier for >?Eu och kalibreringen ansags

tillrackligt bra for att anvinda i fortsdttningen.

Detektorns effektivitet dr viktig att ta 1 beaktande eftersom all strdlning som emitteras frin
aktiveringsobjektet inte registreras av detektorn. Effektiviteten beskriver hur stor andel av den

emitterade strdlningen som faktiskt detekterades och behdver bestimmas for att kompensera
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for den forlorade stralningen 1 vidare berdkningar (11). Detektoreffektiviteten varierar dver
hela det uppmatta energiintervallet varpd en kurva med avseende pa energi maste framstéllas.
Utgdende fran effektivitetskurvan kan sedan effektiviteten vid alla de analyserade

gammatopparna avldsas vid respektive energi.

Den absoluta detektoreffektiviteten, antalet emitterade fotoner jamfort med antalet uppmatta
fotoner (11), for HPGe detektorn bestimdes med hjilp av kalibreringspreparaten *3’Cs och

152Ey med kiinda aktiviteter och toppar. Preparaten placerades 10 cm frén detektorn med
mittpunkt mot mittpunkt varefter de storsta gammatopparna identifierades och
detektoreffektiviteten for topparna berdknades med formel [6]. En andragrads
exponentialfunktion av formen e(E) = a - e?f + ¢ - e4F anpassades direfter till de beriknade
métpunkterna, se figur 14. Dédr € dr detektoreffektiviteten och enheten for energin £ dr eV.
Programmet som anvéndes for kurvanpassningen var Matlab och redskapet Curve Fitting

Toolbox 3.5.9 (19). R-square = 0,9991 vilket visade pé en bra anpassning.

Exponential W Auto fit
Fit name: | untitled fit 1
Mumber of terms: |2 v Fit
X data: E v
Equation: a*exp(b*x) + c*exp(d*x) Stop
Y data: F v il
[] Center and scale
7 data: (none) w ) .
Fit Options...
Weights: | (none) w
-3
Result <10
esults A 12 2 i i
General model Exp2: e Fus.E

f(x) = a*exp(b™) + c"explc
Coefficients (with 93% confic
a= 001661 (0.014%4, C

untitled fit 1|

10

b= -6.058e-06 (-7.468e- B
c= 0.003874 (0.001786,
d= -9302e-07 (-1.445e- Lost

Goodness of fit:
SSE: 9.316e-08
R-square: 0.9991
Adjusted R-square: 0.9986 2r
RMSE: 0.0001246

2 4 6 8 10 12 14

. 2 E x10°
Table of Fits ®
Fit n.. Data Fittype SSE R-squ.. DFE AdjR-sq RMSE # Coeff  Validat.. Validat.. Validat...
@ untit.|Fvs.E [ep2  [9.3163e.. (09291 |6 00986  [1.2467e... [4

Fig. 14. Kurvanpassningen som gjordes pa Matlab for att bestimma effektivitetskurvan.
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Effektivitetskurvans koefficienter blev efter kurvanpassningen:

a=0,01661;b=-6,058-10°eV~1; c=10,003874; d=-9,302-107 eV~1

Denna effektivitetskurva anvédndes vid bestdmningen av aktiviteten i korningarna TR-19-01,
TR-19-02, TR-19-04 och TR-19-05 da avstandet mellan det aktiva provet och detektorn var 10

cm. Vid korning TR-19-03 var avstdndet mellan det aktiva provet och detektorn 11 cm. En ny
effektivitetskalibrering och kurvanpassning gjordes med referensnukliden *°2Eu och avstindet

till detektorn 11 cm. Resultatet blev:

e(E) = 0,02199 - e 1323107°E 1 0,006289 - ¢ ~149710"%E

[4

De beriknade detektoreffektiviteterna for alla aktiverade nuklider kan ses i tabell 4.

Tabell. 4. Saltets och metallernas studerade reaktion, gammaenergi, berdknad detektoreffektivitet och avsténd till

detektorn.

Reaktion Toppenergi (keV)  Detektoreffektivitet, e Avstind till detektor (cm)

23Na(n,y)**Na 1368,6 0,001089 10
23Na(n,y)**Na 1368,6 0,0008106 11
56Fe(n, p)**Mn 846,7 0,001861 10
11511 (n, n") 115™ 336,2 0,005004 10
1151 (n, ) 116M 1293,6 0,001170 10
197 Au(n, 2n) *%°Au 355,7 0,004708 10
197Au(n, ) %Au 411,8 0,004012 10
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Detektorns upplosning beskriver energitopparnas bredd. Ju béttre upplosningen &dr desto
smalare och skarpare dr topparna. En bra energiuppldsning gor det enklare att urskilja enskilda
toppar i spektrumet och detta gor ocksa att man kan forsédkra sig om att tva eller fler narliggande
gammatoppar inte har smilt ihop till en stérre topp. Aven vildigt sma gammatoppar kan
gdmma sig bakom en storre och bidra till dess intensitet och area. Ju hogre upplosningen ar i

procent desto ofordelaktigare den varpa risken for felaktig identifiering och aktivitet ar storre

(11).

En topps bredd beror pa elektron-hél par bildningen som sker i detektorkristallen d& fotonerna
vixelverkar med dess atomer. En gammafoton kan ge upphov till manga elektron-hal par om
den genomgar flertalet reaktioner, ju mer energi fotonen har desto fler par bildas och detekteras.
Fler elektroner resulterar i en hogre strom, storre puls, vars storlek sedan oversitts till fotonens
energimédngd (6,38). Men, en del av fotonens energi kan ocksa ga &t till icke-joniserande
reaktioner som inte skapar nagra elektron-hal par i detektorn. Detta gor att antalet bildade par
kan variera lite mellan gammafotoner med samma energi och som foljd ger det hir smé
variationer i energin detektorn uppfattar att fotonen hade vilket gér gammatoppen bredare.
Dessa icke-joniserande reaktioner ér till exempel, icke-joniserande excitation, termisk rorelse

och molekyldra vibrationer (6,38).

Detektorsystemets upplosning, R, kan beréknas enligt,

R_FWHM
- E

[5]
Déar FWHM (full width at half maximum) dr halvvirdesbredden som beskriver energibredden
vid hélften av toppens hdjd och E dr toppens uppmatta energi (11). Energiupplosningen vid
®0Co energitopp 1,33 MeV beriknades och resultatet blev 0,14 %. FWHM var 1,89 keV och
togs fran provets FitzPeaks rapport (18). Resultatet jamfordes med systemets optimala
energiuppldsning vid samma gammatopp givet i detektorns kvalitetssikrings datacertifikat.
Certifikatet garanterade en halvvédrdesbredd mindre dn 2,15 keV och for systemet hade en
halvvérdesbredd pa 1,74 keV uppmidtts. Detta betyder att den i1 avhandlingen presenterade
uppldsningen éar tillfredsstidllande for &ndamélet och inom ramarna for certifikatets utlovade

uppldsning.
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4.4.3. Fran spektrum till aktivitet

Efter att provens emitterade gammastralning uppméts med HPGe-detektorn och ett
gammaspektrum erhallits berdknades provens aktivitet. Aktiviteten ar relaterad till hur manga
neutroner som absorberats i dem och faststilldes for att vidare anvindas i berékningar av

neutronflodets kvantitet och neutronernas energiférdelning.

Aktiviteten for en viss nuklid vid tidpunkten for gammaspektroskopin berdknades med hjilp

av formeln nedan (20),

_ Atopp
e I Tlive

[6]
dér A ér nuklidens aktivitet, A;p, dr gammatoppens area, € dr den absoluta effektiviteten for

den undersokta nukliden, I 4r gammatoppens intensitet och Tj;,,, dr insamlingstiden.

P& grund av de valda nuklidernas korta halveringstid si kommer aktiviteten att sjunka innan
gammaspektroskopin utfors. Det &dr neutronflodet och objektens aktivitet direkt efter
neutronbestalningen som r titt sammankopplade, ju storre neutronflode desto radioaktivare
kommer objekten att vara. For att rdkna ut provets aktivitet vid bestralningens slut (EOB)

anvindes formeln (21),

A

_ In(2)-tgyki.
e Ty

A0=

[7

dér Ay éar den ursprungliga aktiviteten och t,,; dr provets avklingningstid. Avklingningstiden
ar tiden mellan neutronbestrélningens slut och métningen av provets aktivitet. Ty, dr nuklidens

halveringstid.
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For att kunna jamfora den ursprungliga aktiviteten mellan aktiveringsobjekt normaliseras den
med avseende pa massa och integrerad laddning, se tabell 5 och tabell 6.
Aktivitetskoncentrationen berdknas genom att dividera objektets ursprungliga aktivitet med

dess massa och kdrningens bestralningsstrom.

Tabell. 5. Natriumkloridprovernas berdknade aktivitetskoncentrationer omedelbart efter bestralningens slut
(EOB) for kérningarna TR-19-01, TR-19-02 och TR-19-03. Provernas position (namn) i cyklotronbunkern, vilken

rutinproduktion som utférdes under kdrningens gang och huruvida det fanns ett neutronskydd eller inte.

Aktivitetskoncentration vid EOB (Bq/g - C) Aktivitetskoncentration vid EOB (Bq/g - C)
['®F]H,0 [*'c]co, [*'c]cH,
Neutronskydd Inget neutronskydd Neutronskydd
NaCl position TR-19-01 TR-19-02 NaCl position TR-19-03
2 170,8 118,8 21 33,7
3 179,1 161,4 22 33,0
4 169,8 172,6 23 31,8
5 130,2 307,7 24 22,6
6 108,9 202,6 25 22,0
7 78,8 321,0 26 22,6
8 87,5 450,1 27 18,0
9 67,5 302,8 28 18,3
10 64,4 2439 29 22,9
11 123,4 289,1 30 29,3
12 180,5 144,7 31 38,5
13 246,9 106,1 32 40,5
14 211,9 76,8 33 442
15 209,9 66,0 34 34,6
16 176,8 107,5 35 28,3
17 189,0 521,4 36 48,4
18 194,4 280,8 37 47,6
19 230,6 291,5 38 60,1
20 188,0 39 45,8
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Under koérning TR-19-01 {61l prov NaCl 10 fran sin position i hojd med malstationen ner pa
golvet och tas dirfor inte med 1 berdkningar i fortsdttningen. Den genomsnittliga
aktivitetskoncentrationen for **Na exponerade for huvudsakligen termiska neutroner fran
reaktionen [*®F]H,0 var 163,5 Bq/g - C, frén [''C]CO, var 231,4 Bq/g - C och fran [*'C|CH,
var 33,8 Bq/g - C. Den hogsta aktivitetskoncentrationen, 521,4 Bq/g - C, hittades i prov NaCl
17 fran rutinproduktion av [11C]C02 och den ldagsta koncentrationen, 18,0 Bq/g- C, i prov
NaCl 27 frén rutinproduktion av [11C]CH4. Standardavvikelsen for korning TR-19-01 ar 52,5
Bq/g - C, for korning TR-19-02 dr 126,5 Bq/g - C och for korning TR-19-03 ar 11,7 Bq/g - C.

Tabell. 6. Aktivitetskoncentrationerna for aktiveringsobjekten som anvidndes under kdrning TR-19-05 och
rutinproduktionen av ['®F]H,0 med neutronskydd. Metallobjektens namn och anviind kirnreaktion samt

osdkerhet 1 aktivitet och aktivitetskoncentration.

TR-19-05 [18F]H20 Neutronskydd
Prov Reaktion Aktivitetskoncentration vid EOB Osikerhet Osikerhet
(Bq/g" C) (Bq) (Ba/g-0)
Skruv 1 56Fe(n, p)°®Mn 225,5 +37,8 + 8,0
Skruv 2 56Fe(n, p)°®Mn 2472 + 38,0 + 8,0
Jarnplatta 56Fe(n, p)°®Mn 155,0 +32,1 +6,9
Auper  '¥7Au(n, 2n)'%°Au 24,5 +1,7 +3,0
Auy,, 197 Au(n, y) *%Au 2456.8 +17,9 +31,1
Aucq 197 Au(n, y) %Au 999,6 +11,5 +19.,8
NaClcq ZNa(n,y)**Na 74.8 +8,4 +7,7
NaCly,, “Na(n,y)**Na 195.8 +13,5 +12,3
Indium 151 (n, y) 116Mn 3770,8 + 62,7 + 68,6
Indium  15[y(n,n") M 2139 + 18,2 +19,9
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Tabell 6 visar att aktivitetskoncentrationerna ar betydligt ldgre for proverna med kadmium,
Aucq och NaClgq, jamfort med motsvarande prov utan kadmium, Auy,, och NaCly, .. Kadmium
forhallandena, Cdy,c) och Cdyy,, dr for bordssaltet 2,7 och for guldet 2,5. Liknande kadmium
forhallanden for guldet hittas d&ven i annan forskning dar metoden anvénts (2,3). Vid jamforelse
av aktivitetskoncentrationen for olika reaktioner i samma metall visar det sig ocksa att
aktiviteten &r lagre for reaktionerna med troskelenergier och hogre for (n,y) reaktionerna utan

troskelenergier

4.4.4. Fran aktivitet till neutronflode

Med information om den ursprungliga aktiviteten kunde ett genomsnittligt neutronflode 1

aktiveringsobjekten uppskattas. Detta gjordes genom formeln (21),

Ao

_ ln(z)'tbestr.>

b =
N-G-(l—e Ty,

[8]
dar N &r antalet atomer i det bestrélade provet, ¢ dr reaktionstvarsnittet for neutronabsorptionen
och tpesr dr bestrdlningstiden. Bestralningstiden &dr tiden som provet blev bestrdlat med

neutroner.

Antalet atomer 1 provet kan berdknas enligt (10),

[9

déar N, dr Avogadros konstant, m dr provets totala massa och M dr molmassan.

De termiska mikroskopiska reaktionstvérsnitten for reaktionen (n,y) togs fran databasen

TENDL (12). Fér **Na ér o = 0,528 b och for **’Au ir 6 = 97,765 b.
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4.5. Sjalvabsorption, spridning och neutronfloden

I kapitel 5.4.4 berdknades ett medelneutronflode @ Over hela aktiveringsobjektets volym. Det
ar inte detta genomsnittliga neutronfléde som undersoks i denna avhandling. Det som studeras
ar neutronflodet pa den yttersta ytan av saltet och metallerna, alltsd hur manga neutroner som
nar aktiveringsobjektet per ytenhet. Eftersom burkarna med koksalt och metallerna har
varierande volymer och geometrier sa kommer effekter som sjélvabsorption och spridning att

ha en inverkan pa det uppmatta neutronflodet (22).

Sjalvabsorption har en inverkan pé resultaten eftersom neutronflddet inte ar lika stort i hela
objektet. Neutronflodet varierar over hela volymen och ar storre pd framsidan av objektet dn
pa baksidan (23). Neutronerna kommer framst att vixelverka med atomer i den frimre delen
av provet eftersom flest neutroner passerar dér. Ju ldngre bak i provets volym man analyserar
desto farre neutronabsorptioner kommer det ocksé att ske. Sjalvabsorptionen paverkas alltsa av

provets volym, geometri och material (22).

Neutronernas spridning péverkar ocksa det indirekt uppmaétta neutronflodet. Da neutronerna
kolliderar med aktiveringsobjektets atomer sé sprids de bade utét och inat i provet. I de fall dér
neutronerna sprids indt sa dkar sannolikheten for neutronabsorption i provet. Om neutronerna
daremot sprids utat, ut ur provet, minskar sannolikheten for reaktionen avsevirt (23). Ju fler
atomer provet innehaller desto storre dr sannolikheten for att spridning skall ske. Detta betyder
att dven effekten av spridning paverkas av ett provs volym och geometri. Vildigt tunna
aktiveringsobjekt skulle kunna reducera sjélvabsorptionens och spridningens inverkan men det
skulle istdllet leda till stor statistisk osdkerhet p& grund av 14g aktivitet.
Sannolikhetsfordelningar skulle inte heller vara lika pélitliga som for stdrre prov pa grund av
det 1aga antalet hdndelser. For att berdkna det ursprungliga neutronflodet dér bade spridningens

och sjdlvabsorptionens inverkan tas i beaktande anvinds formeln (22),

Py = f1
[10]
dér @, ar det korrigerade neutronflddet, @ ar det tidigare berdknade medelneutronflodet och f

ar en berdknad korrektionsfaktor specifik for aktiveringsobjektet 1 fraga.
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Korrektionsfaktorn beskriver forhdllandet mellan medelneutronflodet 1 objektet och flodet pa
ytan av objektet ddr bade sjdlvabsorption och spridning dr taget i beaktande. For ett perfekt
absorberande material géller f = 1 men 1 praktiken &r koefficienten alltid mindre &n det. I de
flesta fall okar spridning sannolikheten for absorption eftersom majoriteten av neutronerna
sprids indt i provet vilket okar f. I de fall dar aktiveringsobjektet dr en svag absorbator men
stark spridare sd sker motsatt effekt eftersom neutronerna da troligare sprids ut ur provet vilket

i sin tur gor sé att f minskar (22).

4.5.1. Test av korrektionsfaktorns inverkan pa olika geometrier

Syftet med experiment TR-19-04 var att testa den berdknade korrektionsfaktorns riktighet och
om den gick att anvénda i berdkningar eller inte. Proven som anvéndes under kérningen var
koksalt av olika mingd i plastbehallare av olika geometrier, se figur 15 och figur 16. Proverna
placerades pé rad framfor malstation 1 for att neutronflodet genom alla prov skulle vara sé lika
som mojligt. En vil berdknad faktor skulle 4stadkomma samma korrigerade neutronfldde i alla
prov, oberoende av geometri. Sma variationer i neutronflodet skulle forstas dnda finnas mellan
proven pa grund av till exempel behallarnas olika placering framfor malstationen. I berdkningar

av korrektionsfaktorerna antas neutronerna monoenergetiska och neutronflddet isotropt (22).

Fig. 15. Aktiveringsobjekt med olika geometriska former, NaCl A — NaCl H, som anvindes under korning
TR-19-04.
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Fig. 16. Salthdjden pa proverna NaCl A — NaCl D som anvindes under kérning TR-19-04

Alla behdllare som anvindes under kérning TR-19-04 hade geometrin av en dndlig cylinder.
For att berdkna den totala korrektionsfaktorn innehéllande bada effekterna var det forsta steget
att berdkna korrektionsfaktorn for endast sjalvabsorptionen. Detta gjordes genom att kombinera
formeln for en platta med tjocklek t och for en odndlig cylinder. Formeln for korrektionsfaktorn

for sjalvabsorption, f,psr, 1 €n dndlig cylinder ser ut som foljande (39,40),

r'ft+l°foo
r+1

f absr. —
[11]
dér r ar cylinderns radie, [ ar cylinderns ldngd och f; samt f,, é&r korrektionsfaktorerna for

sjalvabsorption for en platta av tjocklek t respektive en odndlig cylinder.

f+ berdknas enligt (22),

11
fe = ;(E_Es(x))

[12]
dér E3(x) dr den generella exponentiella integralen med n=3 (24),
0 e~ Xt 0 e~ Xt
E,(x) = fl t—ndt , Es(x) = fl 3 dt
[13]
Och (39,40),
r-l
X = (o) 2eor
[14]
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Xo¢ ar det totala makroskopiska reaktionstvarsnittet for materialet 1 fraiga och berdknas som

(23),

Lot = 25 + 2
[15]
', ir det makroskopiska reaktionstvirsnittet for neutronspridning, for 2*Na och termiska
energier ir X, = 0,43708 cm™! . ¥, dr det makroskopiska reaktionstvirsnittet for
neutronabsorption, for 2*Na och termiska energier ir £, = 0,77583 cm™'. Tvérsnitten &r
tagna fran simuleringar gjorda med programmet GEANT4 (25). Programmet innehéller en
verktygsldda gjord for att simulera hur partiklar ror sig och péverkas d& de passerar genom

olika media.

fo berdknas enligt (39,40),

2 SLLE
foo = ?x(Z(x(Kl(x) L)+ K () L () — D + (M

) = Ko (%) - I (%) + Ky (x) - Io (%))
[16]
K, (x) ar den modifierade besselfunktionen av forsta slaget och I,(x) &r den modifierade

besselfunktionen av andra slaget, heltalet n bestimmer besselfunktionens ordning (26).

Men hjilp av f,ps- kan sedan den totala korrektionsfaktorn f dér spridningen ocksa tas i

beaktande kalkyleras med hjilp av formeln (39,40),

— fabsr.
1= G~ fansr)

f

[17]
Provernas aktivitet, medelneutronflode berdknades som beskrivet i kapitel 4.4. Dessa,

korrektionsfaktorn och det korrigerade neutronflddet och kan ses i tabell 7.
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Tabell. 7. Saltproverna som anvindes under korning TR-19-04, deras radie, hojd, medelneutronfldde, totala

korrektionsfaktor och korrigerade neutronflode.

Radie Ho6jd Medelneutronflode, @ Total korrektionsfaktor, Korrigerat neutronflode, @

Prov  (cm) (cm) (em™2s71) f (cm™2s71)
NaCIA 1,08 2,99 8,9-10* 0,617 1,4-10°
NaCl B 1,08 1,99 1,1-10° 0,647 1,7-10°%
NaCl C 1,08 0,73 1,3-10° 0,744 1,7-10°
NaCl D 1,08 1,25 1,1-10°% 0,689 1,6-10°%
NaClE 2,74 3,68 7,6- 10* 0,427 1,8-10°
NaCl F 1,40 2,5 1,1-10° 0,583 1,8 10°
NaClG 1,70 0,53 1,3-10° 0,753 1,7-10°
NaCIH 259 091 1,3-10° 0,648 2,0-10°

For en vil berdknad korrektionsfaktor skulle det korrigerade neutronflodet for alla
aktiveringsobjekt bli lika stora. Tabell 7 visar att korrektionsfaktorn fungerade bra eftersom

standardavvikelsen for neutronflédet minskade efter att den anvindes i1 berfkningarna.

Standardavvikelsen for medelneutronflodet var 1,94 - 10* cm™2s™! och for det korrigerade

neutronflodet var 1,62 - 10* cm™2s™?!

105 cm™2s7 1.

. Medeltalet av det korrigerade neutronflddet var 1,7 -

Korrektionsfaktorn péverkas bade av radien och hdjden pa burkarna som anvinds. For att ta
reda pd vilken den optimala geometrin pé en burk dr gjordes grafer 6ver hur korrektionsfaktorn

fordndras beroende pa bade hdjden och radien av burken, se figur 17 och figur 18.
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H&jd och korrektionsfaktor

Hdjd och korrektionsfaktor

Hojd (cm)

06 062 064 066 0,68 07 072 074 0,76 0,78 08 0,82 084 0,86 088 09 092 094 096 098 1
Korrektionsfaktor,

Fig. 17. Hur korrektionsfaktorn for en burk med NaCl och radien 1,08 cm péverkas av burkens hojd.

Radie och korrektionsfaktor

19 Radie och korrektionsfaktor

18
1,7
1,6
15
14
13
1,2
1,1

Radie (cm)
=

09
08
07
06
0,5
0,4
03
0,2
01

0

0,5 0,52 0,54 0,56 0,58 0,6 0,62 0,64 0,66 0,68 0,7 0,72 0,74 0,76 0,78 0,8 0,82 0,84 0,86 0,88 0,9 0,92 0,94 0,96 0,98 1
Korrektionsfaktor, f

Fig. 18. Hur korrektionsfaktorn for en burk med NaCl och hdjden 2,9 cm paverkas av burkens radie.
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Ju lagre hojd och mindre radie pa burken desto mindre paverkas den av sjélvabsorption och
spridning vilket kan observeras genom att korrektionsfaktorn nirmar sig 1. I bada fallen
paverkas faktorn mer vid smé radier och hgjder. Detta antyder att det optimala skulle vara att
anvinda sig av mycket sma behdllare men det skulle medféra utmaningar. P4 grund av
aktiveringsobjektets ringa volym skulle aktiviteten vara vildigt liten och kanske dven under
detektionsgransen. En minimal aktivitet leder ocksa till att sannolikheter och effektiviteter som
anvinds i berdkningar kan bli felaktiga. Storleken pa behdllarna kan &dven vara fysiskt

svarhanterliga och att méta korrekta hojder och radier skulle vara utmanande.

Det finns méinga olika definitioner pa detektionsgrinser for gammaspektrometrar och de
forvixlas ofta med varandra. Den minsta detekterbara aktiviteten (MDA) kan definieras som
den minsta aktiviteten som kan bestimmas med ett specifikt system under radande férhallanden
(21). Pa basen av korning TR-19-04 bestdmdes vilken av aktiveringsobjektens geometrier som
gav den ldgsta minsta detekterbara aktiviteten och med vidare berdkningar det minsta
detekterbara neutronflodet (MDNF). Vid korningar med lagt neutronflode ar det nyttigt att ha
denna grins i dtanke fOr att optimera mitningarna. Det minsta detekterbara neutronflodet
paverkas av bade kalibreringsfaktorer som detektorns effektivitet och korrektionsfaktorerna
men ocksd av maétgeometrin vid aktivitetsbestimningen. Bakgrundens intensitet vid den
undersoka gammatoppen har dven en inverkan pd MDA. Bakgrunden varierar &ver hela
gammaspektrumet vilket betyder att MDA ocksé gor det. Om aktiviteten som analyseras ar
mindre an MDA s& kommer dess topparea att smélta samman med bakgrundsstralningen och
ar pa sd vis inte langre vara urskiljbar. Det finns flertalet sétt att berdkna denna minsta aktivitet,

Anmpa, men allméin praxis dr att den berdknas som (44,45),

AMDA = k - 3\/§
[18
Dar B ér bakgrundens area under den specifika gammatoppen. I detta fall fas B fran

analysverktyget Fitzpeaks. 3v/B ér sivida en area tre ginger sa stor som standardavvikelsen for

toppen och k en kalibreringskonstant for att berdkna aktiviteten utgdende fran arean.
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Med hjélp av arean kunde den minsta detekterbara aktiviteten och det minsta detekterbara
neutronflddet bestimmas med formlerna i kap. 5.4. och samma tillvigagangssitt som tidigare,
se tabell 8. Aven i dessa berikningar antogs att majoriteten av neutronerna var termiska och

reaktionstvérsnitt anviandes enligt detta.

Tabell. 8. Aktiveringsobjektets namn, bakgrundens intensitet, minsta detekterbara- aktivitet,

-aktivitetskoncentration och -neutronflode.

Prov B Ampa (Bq) Ampa (Bq/g-C) ®ypyr (cm™?s71)
NaCl A 5 5,78 12,28 1,14- 10*
NaCl B 3 4,39 13,56 1,21-10*
NaCl C 2 3,44 29,12 2,26-10*
NaCl D 3 4,31 21,83 1,83-10*
NaCl E 9 8,41 2,56 0,35-10*
NaCl F 4 5,37 11,49 1,14- 10*
NaCl G 4 5,27 23,54 1,80- 10*
NaClH 4 5,48 7,17 0,64- 10*

I tabell 8 ses att NaCl E var den geometri som mdjliggjorde bestimning av det ldgsta
neutronflédet och NaCl C den hogsta detektionsgransen. NaCl E var aktiveringsobjektet med
storst volym och NaCl C det med minst. Geometrierna forklarar resultatet eftersom storre
objekt medfor storre toppar i forhallande till bakgrunden, vilket gor det mojligt att bestimma
lagre aktivitetskoncentrationer. En mindre MDA koncentration och storre volym gor att MDNF
minskar. Detta pa grund av att fler neutroner har mdjlighet att aktivera ett storre objekt dn ett
litet. Den med detektorn uppmatta aktiviteten dr da stor trots att neutronflodet, som anges per

ytenhet, kan vara litet.
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4.5.2. Aktiveringsobjekt av natriumklorid

Korrektionsfaktorer berdknades endast for aktiveringsobjekt dir reaktionen (n,y) studerades.
Hér antogs att majoriteten av neutronerna som aktiverade proverna var termiska. Resten av de
studerade reaktionerna var valda pa grund av troskelenergier som var betydligt hdgre &n de
termiska energierna. Vid aktivering med hjélp av snabba neutroner kan neutronflddet dver hela
aktiveringsobjektets volym antas vara konstant pa grund av deras langa rickvidd och relativt
laga reaktionstvdrsnitt jimfort med termiska neutroner (12). Den langa rdackvidden hdmmar
inverkan av sjélvabsorption och reaktionstvirsnittet for spridning minskar med stigande energi

(6,28).

Korrektionsfaktorn for proverna med natriumklorid som anvéndes i1 kdrningarna TR-19-01,
TR-19-02 och TR-19-03 berdknades som beskrivet i foregaende kapitel med hjélp av formler
for en dndlig cylinder. Korrektionsfaktorn var i alla dessa tre fall f = 0,619. Det korrigerade
neutronflodet for aktiveringsobjekten i dessa korningar kan ses i tabell 9. Den termiska

neutronfordelningen i cyklotronbunkern TR-19 under dessa experiment kan ses i figur 19.
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Tabell. 9. Det sjélvabsorptions- och spridningskorrigerade neutronflddet fér kdrningarna TR-19-01, TR-19-02
och TR-19-03.

Korrigerat neutronfléde, ®, (cm™2s1) Korrigerat neutronflode, @, (cm™2s™1)
['®F]H,0 ['c]co, [*'c]cH,
Neutronskydd Inget neutronskydd Neutronskydd

NaCl position TR-19-01 TR-19-02 NaCl position TR-19-03
2 15,8 -10% 10,2- 10* 21 3,1-10%
3 16,5- 10* 13,9- 10* 22 3,0- 10*
4 15,7- 10* 14,9- 10* 23 2,9-10*
5 12,0- 10* 26,5-10* 24 2,1-10%
6 10,0- 10* 17,4- 10* 25 2,0-10*
7 7,27-10% 27,6- 10* 26 2,0- 10*
8 8,07- 10% 38,8- 10% 27 1,6- 10*
9 6,22- 10* 26,1- 10* 28 1,7-10*
10 5,94- 10% 21,0- 10% 29 2,1-10%
11 11,4- 10* 24.9-10* 30 2,7-10*
12 16,7- 10* 12,5- 10% 31 3,5-10%
13 22,8-10* 9,14- 10* 32 3,7-10*
14 19,5- 10* 6,61- 10* 33 4,0-10*
15 19,4- 10* 5,68+ 10* 34 3,1-10%
16 16,3- 10* 9,25- 10* 35 2,6-10*
17 17,4- 10* 44.9- 10* 36 4,4-10*
18 17,9- 10* 24.2-10* 37 4,3-10*
19 21,3-10* 25,1- 10* 38 5,4-10*
20 17,3-10* 39 4,2-10%
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Medeltalet for det korrigerade neutronflédet under kérning TR-19-01 blev 1,5 - 105+ 4,38 -
10* cm™2s71, under korning TR-19-02 blev 2,0 - 10° + 1,1 10°> cm™2s™! och under kérning
TR-19-03 blev 3,1-10%*+1,1-10* cm™2s™1. Observera att de givna + virdena #r
experimentens standardavvikelser men att aktiveringsobjekten &r utspridda dver hela rummet
och har dérfor bestralats med olika médngd neutroner. Detta dr alltsd inte neutronflodets
osdkerhet. Det hogsta termiska neutronflodet, 4,5-10° cm™2s™! | uppmittes i
aktiveringsobjekt NaCl 17 vid rutinproduktion av [11C]C02 utan neutronskydd (TR-19-02).
Det ldgsta termiska neutronflodet, 1,6: 10* cm™2s™1, uppmittes i objekt NaCl 27 och
rutinproduktion av [**C]CH, med neutronskydd (TR-19-03).

4.6. Natriumklorid- och guldprov med och utan ett kadmiumlager

For att berdkna korrektionsfaktorn approximerades aktiveringsobjekten av guld till dndliga
cylindrar med radien 1,205 cm och héjden 0,11 cm. Den totala korrektionsfaktorn for guldet
blev sdledes f = 0,524. De makroskopiska termiska reaktionstvérsnitten for guld ar

Y, =0,428cm™! och 2, = 5,83 cm™! (22).

Under experiment TR-19-05 aktiverades natriumklorid- och guldprov genom reaktionen (n,y)
bade med och utan ett lager av kadmium. Denna metod kallas dven “gold foil activation
method” (2,4). (n,y)—reaktioner har inte ndgon troskelenergi varpa lagret av kadmium verkade
som absorbator av neutroner med en energi lidgre dn 0,5 eV (17). De kadmiumomslutna salt-
och guldproverna aktiverades siledes endast av icke-termiska och snabba neutroner. De
obeklddda proverna aktiverades didremot av alla neutroner oberoende av energi (Aup,, och

NaClbar).

Genom att undersoka skillnaden i aktivitet mellan de bara och kadmiumbeklddda salt- och
guldproverna kunde en aktivitet med ursprung frdn aktivering av endast termiska neutroner,

Atermisk, bestimmas, se tabell 10.

Atermisk = Apbar — Acd
[19]

Dir Ay, dr aktiviteten hos ett bart prov och Acq4 aktiviteten hos ett prov tickt av kadmium.
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Tabell. 10. Till vénster, provernas namn och de bara och kadmiumbeklddda natriumklorid- och guldprovernas
aktiviteter vid neutronbestralningens slut. Till hdger, aktivitetsskillnaden mellan de bara och kadmiumomslutna

proverna samt deras bendmning.

Prov Aktivitet vid EOB (Bq) Bendmning Aktivitetsskillnad (Bq)
Aup,, 1415,3 AUgermisk 834,0
Aucq 581,3 NaCliermisk 132,7

NaCly,, 2140

NaClcq 81,2

Aktivitetsskillnaderna, Auiermisk 0ch NaCliermisk, samt tidigare beskrivna tillvigagangssatt
mojliggjorde berdknandet av ett korrigerat, termiskt neutronflode. Det termiska, mikroskopiska
reaktionstvirsnittet for 2>Na och *°” Au anvindes och togs fran databasen TENDL (12) antaget

att termisk jamvikt, en Maxwell-Boltzmannfoérdelning kring 0,025 eV gillde.

Utgaende fran aktiviteten for Aucq kunde dven ett neutronflode for neutroner med en
energi over 0,5 eV bestimmas, se tabell 11. For detta anvidndes ett icke-termiskt
reaktionstvérsnitt taget fran ENDF databasen (27). I databasen aterfinns tvérsnittet i ENDF/B-
VIILO biblioteket och ENDF filen for reaktionen *°”Au(n,y)'?®Au. Detta tvirsnitt r vildigt
stort pd grund av guldets minga och starka tvérsnittsresonanser i det icke-termiska
energiintervallet. Ett korrigerat neutronflode for Auy,, kunde inte berdknas pa grund av de
stora tvarsnittsresonanserna och otillrdcklig information om neutronernas energiférdelning for

att berdkna ett genomsnittligt reaktionstvérsnitt for hela energiintervallet.

Prov NaCll15 frén experiment TR-19-01 kan ses i tabell 11. Detta eftersom aktiveringsobjektet
var placerat framfor malstation 1 under produktion av '®F likt aktiveringsobjekten under
experiment TR-19-05. Det termiska neutronflodet uppskattat med hjéalp av NaCl15 ar alltsa

lampligt att jimfora med de Ovriga resultaten 1 tabell 11.
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Tabell. 11. De berdknade termiska- och snabba neutronernas korrigerade neutronfldden, deras energiintervall,

bendmning och mikroskopiska reaktionstvarsnitt.

Bendmning o (b) Korrigerat neutronfléde, @, (cm™%s™!)  Energiintervall
Aucq 1544.,44 4,11-103 >0,5eV
Algermisk 97,765 9,35 10* <0,5¢eV
NaClyermick 0,528 8,20 - 10* <0,5¢eV
NaCl15 0,528 1,94 -10° Hela
energiintervallet

5. Analys av resultat

Efter den experimentella och berdknande delen av forskningen gjordes osdkerhetsberdkningar
for alla fem experiment och en felanalys av neutronflodena presenterade i kapitel 4 utfordes.
Resultaten av de framtagna neutronflédena, aktiviteterna och neutronspridningen diskuteras
och analyseras. Det resoneras dven kring problematiken att bestimma neutronflddet utgaende

fran metaller med troskelenergier.
5.1. Felanalys och osédkerheter

Den statistiska osékerheten for bade aktiveringsobjektens aktiviteter och deras tillhdrande
korrigerade neutronflode uppskattades genom att berdkna roten av de analyserade
gammatopparnas areor. Osédkerheten i procent for ett aktiveringsobjekt dr saledes samma for
bade Ay och @,. En mindre topparea och aktivitet medfor en storre statistisk osdkerhet vilket
gjorde att experiment TR-19-03 hade de storsta osdkerheterna, se tabell 12. Osdkerheterna var
inte signifikant stora vilket betyder att resultaten fran gammaspektroskopin var palitliga. De
verkliga osékerheterna &r trots allt stdrre @n den rapporterade eftersom det tillkommer
osdkerheter 1 bland annat effektivitetskalibreringen, topparean, avklingningstiden,
bestralningstiden, massan och insamlingstiden. De borde dock inte vara vildigt mycket storre

an de rapporterade virdena.
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Tabell 12. Experimentens namn och medeltalet av deras aktiveringsobjekts osdkerheter samt det hdgsta- och

lagsta vérdet i procent. Medeltalet av de ursprungliga aktiviteternas och korrigerade neutronflddenas osdkerheter.

Korning TR-19-01 TR-19-02 TR-19-03
Medeltal (%) 10,2 10,3 18,6
Hogsta (%) 14,9 18,3 243
Lagsta (%) 7,7 6,3 14,7
Medeltal A, (Bq) +12,0 +99 +7,1
Medeltal @, (cm™2s™1) + 1,4 10* +1,8-10* +£5,4103

Den absoluta osdkerheten ar svar berdknelig och mycket storre dn den statistiska. Detta beror
framst pa databrist om neutronernas energiférdelning vid aktiveringen och siledes en osédkerhet
1 det anvédnda reaktionstvérsnittet. Alla neutroner som aktiverar NaCl prov har forutsatts ha av
termisk energi, exakt 0,025 eV, under experiment TR-19-01, TR-19-02, TR-19-03. I praktiken
ar detta inte fallet, se tabell 11, en del av neutronerna som aktiverar objekten ar icke-termiska
och snabba. De termiska neutronernas energi kan &ven variera kring 0,025 eV. Eftersom
reaktionstvérsnittet forandras med neutronernas energi sé dr det svart att bestimma ett korrekt

tvarsnitt och det anvénda virdet medfor en signifikant osékerhet i resultaten.

De statistiska osdkerheterna for experiment TR-19-04 kan ses i tabell 13 och berdknades pa
samma sitt som osédkerheterna i tabell 12. De fluktuerande virdena i1 det korrigerade
neutronflddet, ¢, trots att de teoretiskt sdtt borde ha samma vérde kan bero pé flertalet saker.
De troligaste orsakerna &r inexakta métningar av aktiveringsobjektens hojd, radie och massa.
Aven aktiveringsobjektens placering pa rad framfor méilstationen kan ha haft en inverkan
eftersom de kan ha bestralats med aningen olika méngd neutroner. Ytterligare fel och
osdkerheter kan uppkomma vid utrdkningar av méttider, detektoreffektiviteter och andra
berikningsvirden nimnda i foregiende stycke. Aven under denna kérning gjordes antagandet
att neutronerna var av termisk energi vilket medférde samma absoluta osékerhetsproblem som
1 de tre forsta korningarna. Det ses dven att proverna med storst volym, NaCl E och NaCl H ar

de med minst osdkerhet, se tabell 13.
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Tabell 13. Provets namn, korrigerade neutronflode ¢, osékerhet i ursprungliga aktiviteten A, och ¢, i procent,
osdkerhet i A, och osdkerhet i ¢, under kérning TR-19-04. 1 den sista kolumnen hittas ett korrigerat

neutronflodesintervall berdknat utgdende fran osdkerheten i flodet.

Prov bo Osékerhet Ay, ¢ T4, t+o, ¢, intervall
(cm™?s71) (%) (Bg) (cm™?s7h) (cm™2s™1)

NaCl A 1,4-10° 10,8 7,9 1,6 - 10* 1,3-1,6- 10°
NaCl B 1,7-10° 11,5 7,3 2,0-10% 1,5-1,9 - 10°
NaCl C 1,7-10° 17,7 4,6 3,0-10* 1,4-2,0-10°
NaCl D 1,6 - 10° 14,7 5,6 2,4-10% 1,4-1,9-10°
NaCl E 1,8-10° 4,6 20,1 8,3-103 1,7-1,9 - 10°
NaCl F 1,8-10° 10,2 8.8 1,9-10* 1,7-2,0 - 10°
NaCl G 1,7-10° 13,2 6,6 2,3-10* 1,5-1,9 - 10°
NaCl H 2,0-10° 7,3 12,5 1,5-10% 1,9-2,1-10°

I den sista kolumnen i tabell 13 ses, for varje prov, ett korrigerat neutronflédesintervall berdknat
med hjélp av neutronflddets osédkerhet. Kolumnen visar att alla provers intervall, forutom NaCl
H, 6verlappar varandra. Detta betyder att resultaten for experiment TR-19-04 var som forvéntat
och att korrektionsfaktorerna fungerade tillfredstdllande. Detta konstaterades dven utgdende

fran standardavvikelsen 1 kapitel 4.5.1.

I tabell 14 ses de statistiska osékerheterna for NaCl- och guldproverna, med och utan kadmium,
som analyserades under experiment TR-19-05. Tabellen dr uppbyggd pd samma sdtt som tabell
13. Aven ytterligare fel och osikerheter i méitdata ir liknande som for de tidigare experimenten.
Utover detta tillfor reaktionstvirsnittet 1 guld for snabba neutroner en stor osékerhet i denna
analys. Kadmiums absorptionsforméga av termiska neutroner medfor ocksa en osékerhet
eftersom sannolikheten att exakt alla termiska neutroner absorberas inte dr hundraprocentig.
Trots att kadmiums resonansenergier for neutronabsorption dr 1dga for energier over termiska

sd kan kadmium dven absorbera neutroner av dessa energier.

51



Tabell 14. Provets namn, korrigerade neutronflode ¢, osékerhet i ursprungliga aktiviteten A, och ¢, i procent,
osdkerhet i A, och osdkerhet i ¢, under korning TR-19-05. 1 den sista kolumnen hittas ett korrigerat

neutronflodesintervall berdknat utgadende fran osékerheten i flodet.

Prov bo Osikerhet Ay, ¢g T4, t+¢, ¢, intervall

(cm™?s71) (%) (Bq) (cm™?s7!)  (ecm™?s71)
Aucy 4,1-103 2 11,5 8,1- 101 4,0-4,2-103
AU¢ermisk 9,3-10* 2,5 21,3 2,4-103 9,1-9,6 - 10*
NaCliermisk 8,2-10* 12 15,9 9,8-103 7,2-9,2 - 10*
NaCl15 1,9-10° 8,8 14,1 1,7-10* 1,8-2,1-10°

5.2. Aktiviteter och neutronfloden

De termiska neutronflodena bestimda under experimenten TR-19-01, TR-19-02 och TR-19-03
presenterades i slutet av kapitel 4. Det ar svart att jamfora neutronflodesresultatet med tidigare
forskning eftersom vildigt ménga faktorer paverkar flodet runt en cyklotron. Exempel pa detta
ar cyklotronens modell och alla dess korparametrar men ocksd neutronskyddet,
cyklotronbunkerns egenskaper och aktiveringsobjektens placering. Trots detta kan andra
forskares resultat ge en vink om storleksordningen som neutronflodena borde ha. En
forskargrupp evaluerade det termiska neutronflédet runt en Cypris HM-18 under *®F och *'C
produktion med hjilp av “gold foil activation method” (28). Cyklotronen accelererade protoner
upp till 18 MeV och hade en stralstrom pa 21 pA. Vid produktion av '8F var
medelneutronflodet 4,1 - 105 cm~2s~* och vid **C 1,2 - 10° cm~2s~!. En annan forskargrupp
undersokte ocksd det termiska neutronflodet runt en Cypris HM-18 cyklotron, med samma
korparametrar som de precis nimnda, men endast under produktion av *8F (7). De anvinde sig
av aktiveringsobjekt av natriumklorid och “gold foil activation method”. Medeltalet av det
termiska neutronflddet beriiknat med hjilp av NaCl blev 7,4 - 10° cm™2s~1 och med hjilp av
guld blev 8,5-10° cm™2s™!. Under detta experiment var sex av nio aktiveringsobjekt
placerade framfor den anvénda maélstationen vilket gav ett hogre medelneutronflode &n om de

systematiskt varit placerade med jamna mellanrum runt hela cyklotronbunkern.
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Neutronflodesresultaten i tabell 9 visar att korning TR-19-02, utan neutronskydd, uppvisade de
hogsta neutronflodena. Detta trots att neutroner endast emitterades som en biprodukt i
sidoreaktionen *N(p,n)**0 och inte i huvudreaktionen '*N(p,a)''C. Det nist storsta
neutronflodet hade TR-19-01, med neutronskydd, med neutroner som direkt biprodukt i
reaktionen “®0(p, n) *®F. Neutronflodet uppmiitt under TR-19-03 var, som forvintat, mycket
mindre dn under de tva forsta experimenten eftersom neutronerna emitterades fran en
sidoreaktion och den anvdnda maélstationen var omsluten av ett neutronskydd. Vissa
aktiveringsobjekt hade olika placering under de tre kdrningarna och medeltalen under tabell 9
tar inte detta i beaktande. Ett medeltal for de objekt som hade samma position under alla
korningar berdknades och blev: for TR-19-01, 1,4-10°cm™2s™!, for TR-19-02, 1,8-
10% cm™2s™! och for TR-19-03, 2,7 - 10* cm™%s~ L. De termiska neutronflddena erhallna i
bade (28) och (7) stimmer bra 6verens med de i denna avhandling erhéllna neutronflédena och
ar av samma storleksordning, se tabell 9 och tabell 11. Detta tyder pé att metoden med salt som

aktiveringsobjekt dr &ndamalsenlig och att resultaten dr nadgorlunda palitliga.

Neutronspridningen bestdmdes genom att placera ut aktiveringsobjekt med jamna mellanrum
pa cyklotronbunkerns véggar. Neutronflodet i cyklotronbunkern var under de tre fOrsta
experimenten, som fOrvéntat, storst ndrmast den anvdnda maélstationen och minskade dé
avstandet fran den blev storre, se figur 19. Under TR-19-01 och TR-19-03 noterades dven att
neutronflodet var storre till hoger om malstation 1 dn till vénster. Detta kan bero pa spridning
med cyklotronens materia eller att malstationen dr riktad mer till hdger &n forvéntat. I den sista
illustrationen 1 figur 19, av experiment TR-19-03 &r aktiveringsobjekten NaCl 37 och NaCl 38
borttagna for att ge ldsaren en mer nyanserad bild av neutronspridningen. Detta for att
neutronflodet var mycket hogre i dessa prov dn i de Ovriga pad grund av placeringen inuti
neutronskyddet. Det visade sig dven att neutronflodet framfor malstationen var storre for
aktiveringsobjekt placerade nirmare golvet dn rakt framfor protonstrilen eller ovanfor vilket

kan bero pa spridning.

53



. (19,5 -22,8) - 10* cm™2s~1
O (16,2 19,5) - 10* cm~2s~1
() 029-162)-10* em257!
. 9.5-12,9)- 10* cm 257!
@ 62-95 10" m2s

20
| |

O @ [

TR-19-01 16 15 14

I L B L
Q17— *

.19/.

in 018

Neutronskydd
——

!

O3
O4m

|
Milstation 1

Cyklotron
Milstation 2

L

[ | 13.

10

. (37,1 - 44.9) - 10* cm™2s!
Q (29.2-37,1)- 10* cm™2s
Q (21,4-292) - 10* cm 251
. (13,5-214) - 10* cm~2s!
@ 7135 10" em st

TR-19-02 16 15 14
I B B B
Neutronskydd

!

o]

O4m

Malstation 1

Cyklotron
Mialstation 2

19 ()

[ ] 13.

120

m 11

Oon
O

54



. 4,7-54)-10* cm™2s7!
() G9-47)-10" em?s7
() 32-39)10% 271
@ @4-32) 10t em 257!
. (1,6 -2,4) - 10* cm™2s71

TR-19-03 35 33
I L L
O3— "
. 27 i O 37 Neutronskydd T 32@
Malstation 1 m 31
O 23m Cyklotron
Mfillstation 2 f 30 .

'
O 24m

25 26 27 28 29

. (3.8 —4,4)-10* cm~2s~1
() 63-38)-10* cm 257!
() @7-33)10* cm 257!
@ 2-27)-10* em 257!
© (6-22)10* em s

@
TR-19-03 35 3 33
, m n n
@ "

O 21 i Neutronskydd m 32 O

(D22 I

Malstation 1 m 31 O
()23m Cyklotron

Milstation 2

| m 300
|

O 24m

Fig. 19. Den termiska neutronfordelningen i cyklotronbunkern TR-19 under kérning TR-19-01, TR-19-02 och
TR-19-03. De férglagda cirklarna representerar olika neutronflddesintervall med rod motsvarande det hogsta

neutronflddet och bla det lagsta.
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Aktiveringen av salt och guld, med och utan ett kadmium lager gjordes under experiment TR-
19-05. 1 tabell 14 ses att AUiermisk 0ch NaCliermisk neutronflédesintervall med inrdknade
osdkerheter dverlappar varandra och ger ett fint resultat. Detta tyder pa att NaCl med fordel
kan anvindas for att ersitta guld i den sa kallade “gold foil activation method”. Det laga
neutronflodet 1 Aucy jAmfort med Auiermisk (23 ganger mindre) visar pa att majoriteten av de
fran cyklotronen emitterade neutronerna ar termiska vilket stoder det antagande som tidigare
gjorts. Aven AuUtermisks NaCliermisk 0ch NaCl15 har snarlika neutronfloden vilket tyder pa att
antagandet om termiska neutroner stimmer och att natriumkloridprov dr lampliga
aktiveringsobjekt vid bestdmning av det termiska neutronflodet. Att bestrala guld med och utan
kadmium &r en betrodd metod som ofta anvinds i1 forskning av denna typ. NaCll5 uppvisar
dock ett lite hogre neutronfléde &n AUiermisk 0ch NaCliermisk- Detta kan bero pa att en del
snabba neutroner aktiverade NaCll5 som inte aktiverade de tva andra proverna eftersom de
endast aktiverades av neutroner med en energi under 0,5 eV. Liknande resultat hittas i tidigare

gjord forskning (7).

Under TR-19-05 beridknades inget korrigerat neutronflode for metallerna jarn, indium och guld
och deras reaktioner med troskelenergier eftersom reaktionstvérsnitten var okénda.
Tvérsnittsproblematiken berodde pé otillrdcklig information om neutronernas energiférdelning
dé kérnreaktionerna dgde rum. Eftersom det var precis detta som undersoktes med hjélp av
metallerna sd uppstod det ett svarlosligt cirkelproblem. I de &vriga experimenten
approximerades neutronernas energi till ett virde varpd ett reaktionstvérsnitt erholls. I
metallernas fall, dér ett medeltvérsnitt for ett helt energiintervall hade varit nédvéndigt, var ett
resultat svaradtkomligt. Eftersom varje cyklotron, dess egenskaper, material och utrymme ar
olika sa fanns det inte heller ndgon tidigare forskning samt berdkningar som kunde 16sa detta

problem.

En 16sning till problemet forsokte hittas, bland annat genom att approximera neutronernas
energifordelning till en 1/E-férdelning men detta gav inte ndgra tillfredstdllande resultat. Dels
ar berdkningarna av ett genomsnittligt reaktionstvérsnitt kénsliga for energiintervallets borjan
och slut. Neutronernas 0vre energigréns ér svar att bestimma eftersom neutronerna emitteras
med varierande méngd energi och sedan vixelverkar olika mycket med materia innan de
absorberas av aktiveringsobjektet. Faststillandet av en dvre energigrins skulle alltsd framst

basera sig pa gissningar vilket inte skulle ge palitliga resultat. Reaktionstvérsnitten i de hoga
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energiintervallen varierar ocksé vildigt mycket och snabbt precis efter troskelenergin samt da
energin blir tillrdckligt hog, vilket gor det é&nnu viktigare med en korrekt

neutronenergifordelning vid berdkningar av medelreaktionstvérsnitt.

Det som kunde berdknas utgdende fran metallerna och troskelenergireaktionerna var
aktiviteten, se tabell 6. Baserat pdA dem kunde det &nda konstateras att det fanns snabba
neutroner i alla energiintervall, dven i det hogsta intervallet som var guld med troskelenergin
8,1 MeV. Eftersom TR-19-05 utfordes under produktion av *®F gick det inte att siga nigot om

flodet av snabba neutroner under produktion av 1C.

6. Diskussion

Under experiment TR-19-01, TR-19-02 och TR-19-03 dér det termiska neutronflédet och dess
spridning i cyklotronbunkern bestdmdes med hjilp av salt som aktiveringsobjekt blev
resultaten som forvintade. Det termiska neutronflddets storleksordning stimde bra Gverens
med tidigare gjord forskning inom omradet. Storleksordningen visar pé att det produceras en
ansenlig méngd neutroner under rutinproduktion av radionuklider som aktiverar omgivningen
och cyklotronen sjilv. Neutronspridningsresultaten visade dven pd att neutronflddet dr storst
precis framfor den anvéinda malstationen, nira golvet samt ndra malstationen. Allt detta bor tas
1 beaktande vid demontering av cyklotronutrymmet och cyklotronen. Det dr dven viktigt att
reflektera dver vilka material som anvénds till bland annat golv och véggar d& nya utrymmen
konstrueras eller da nya foremél anvénds i1 utrymmet under cyklotronkdrning. Material gjort av
nuklider med kort halveringstid och lagaktiv betong skapat for att minska det radioaktiva
avfallet 4r exempel pa detta (7). Materialvalet ar &dven viktigt med tanke pa

strlskyddssdkerheten 1 och runt utrymmet.

Det stora neutronflddet under korning TR-19-02 pekar pa att tillverkningen av ett neutronskydd
runt malstation 2 kunde vara ldmpligt. Det ungefar lika stora neutronflédet under TR-19-01
visar pé att det existerade neutronskyddet runt malstation 1 dr fungerande och stoppar en stor
méngd neutroner. Genom att jimfora neutronflodesresultaten mellan TR-19-02 och TR-19-03

kan vi konstatera samma sak. Medeltalen av neutronflodet i hela rummet antyder att
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neutronskyddet skulle stoppa 85 % av alla neutroner. Vid jamférande av medeltalet av tre

aktiveringsobjekt placerade rakt framfor den anvinda malstationen blev resultatet 89 %.

Experiment TR-19-04 visade sig vara lyckat eftersom NaCl proverna med olika geometri fick
vildigt snarlika neutronfloden och en mindre standardavvikelse efter anvindningen av de
berdknade korrektionsfaktorerna. Den presenterade metoden kan alltsa med fordel anvéndas
for att kompensera for sjdlvabsorption och spridning i tjocka aktiveringsobjekt som aktiveras
av frimst termiska neutroner. Effekten av sjdlvabsorption och spridning minskar di provets
volym minskar vilket gor ett litet prov optimalt ur denna synvinkel. Ett litet prov leder till en
mindre aktivitet och en storre statistik osdkerhet vilket dven det maste tas i beaktande da
storleken pé proven bestdms. Ett storre aktiveringsobjekt medfor att lagre neutronfloden kan
mitas. Vid val av storleken pa aktiveringsobjekt uppstar det alltsa en knepig balansgdng mellan

dessa fordelar och nackdelar.

Antagandet om att den storsta delen av neutronerna som nér aktiveringsobjekten &r av termisk
energi bekriftades under korning TR-19-05 dér guld- och NaCl prov med och utan ett lager av
kadmium bestralades. Detta &r viktigt att veta eftersom den i avhandlingen anvinda metoden
annars hade varit bristfillig och gett opélitliga resultat. Aven saltprovs anviindbarhet for att
mata det termiska neutronflodet bestyrktes med denna metod eftersom de gav samma resultat
som den betrodda metoden dér guld aktiveras. Neutronflodet for de 6vriga metallerna med
troskelenergier som bestrilades under TR-19-05 kunde inte bestimmas pé grund av otillracklig
information om neutronernas energifordelning 1 de hdgre energiintervallen.
Energifordelningen behovdes for att berdkna palitliga reaktionstvirsnitt. Utgdende fran
metallernas aktiviteter kunde dock forekomsten av neutroner 1 samtliga energiintervall dver
troskelenergierna konstateras men inte kvantiteten. Eftersom det visade sig finnas dven snabba
neutroner borde ocksd detta tas 1 beaktande vid demontering och tillverkning av
cyklotronutrymmen. De snabba neutronerna har dven storre sannolikhet att fardas langa vagar
genom viaggar och ta sig ut ur cyklotronbunkern innan de saktas ner och aktiverar en atom 1
omgivningen. Ett stort neutronflode av snabba neutroner skulle pé sé vis kunna innebira en

hélsofara for personal som jobbar i ndrheten av cyklotronen.

[ vidare forskning p4 omradet kunde undersokandet av metaller som aktiveringsobjekt och dess
tvérsnitt 1 hoga energiintervall fortsétta. Neutronernas energi kunde till exempel undersokas

med hjélp av simuleringar varpd genomsnittliga reaktionstvirsnitt i energiintervallen skulle
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kunna bestdmmas. I framtida forskning kunde dven neutronflodet bestimmas med négon typ
av neutrondetektor for att sedan jimforas med resultaten presenterade i avhandlingen.
Osékerheten i kadmiums absorptionsforméiga kunde dven undersdkas och utvirderas for att
forbéttra méitmetodens precision. Flodet av snabba neutroner under produktion av *1C kunde
ocksa undersokas 1 vidare forskning. Fler aktiveringsobjekt, med och utan kadmium lager,

kunde dven placeras ut i utrymmet for att undersoka fordelningen i rummet nérmare.

Fordelarna med att anvinda NaCl som aktiveringsobjekt 4r manga. Det ar enkelt att fa tag pa
och r billigt, sirskilt jamfort med guld som oftast anvinds som aktiveringsobjekt i dessa
sammanhang. Det dr ocksa smidigt att andra pé aktiveringsobjektet till dnskad form och volym.
**Na har dven en passlig halveringstid som varken ér for lang eller for kort och NaCl har fa
gammatoppar med en hdg intensitet. Natriums termiska reaktionstvérsnitt dr hogt och for
neutroner med hogre energi ar det 1agt. Tvarsnittet dr dock l4gre 4n for guld men sé pass hogt
att det inte tillfor ndgra problem i den anvdnda metoden. Vid mycket ldga neutronfléden kunde
guld med fordel anvéndas som aktiveringsobjekt eftersom den statistiska osidkerheten da skulle
bli ligre. 2*Na(n,y)**Na har dven fa resonansenergier jamfort med neutroninfingning i guld,
vilket forhindrar absorption av snabba neutroner. Berdkningarna som anvéndes i denna metod
ar simpla och kan utforas med standard berdkningsprogram som till exempel Excel. Det dr 4ven
enkelt att forbereda manga prov och mittiden med HPGe-detektorn dr nagorlunda kort.
Korrektionsfaktorerna mdjliggor dven att provens geometri varierar om sd behovs. En sista
fordel med metoden ar att aktiveringsobjekten inte paverkas av inducerad gammastrélning i

rummet vilket neutrondetektorer kan gora.

Nackdelar med metoden &r att det uppstar onddig aktivitet i aktiveringsobjekten efter att
mitningen med HPGe-detektorn &r klar. Detta skulle undvikas med anvéndningen av en
neutrondetektor. Metoden &r &ven mer arbets- och tidskrdvande 4n om en neutrondetektor hade
anviants. Andra nackdelar 4r att snabba och icke-termiska neutroner kan aktivera
aktiveringsobjekten vilket gor resultaten mindre korrekta. Resultaten har alltsd en viss
osdkerhet och det verkliga neutronflodet kan vara mindre &n det rapporterade. Eftersom &ven
en liten mingd andra neutroner &n de med energi 0,025 eV aktiverar objekten &ar
reaktionstvérsnitten en aning felaktiga. En annan nackdel med metoden dr de ménga steg den

innehdller. Minga steg innebér ocksa en storre osédkerhet i det slutgiltiga resultatet pd grund av
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flera sma eller storre osdkerheter som hopas. Om mittiden av aktiviteten vid

gammaspektroskopin skulle varit langre skulle ocksa dess statistiska osékerhet blivit lagre.

7. Avslutning

Den i magisteravhandlingen presenterade natriumkloridmetoden for att undersoka det termiska
neutronflédet och dess spridning kring en PET-cyklotron testades och konstaterades vara
praktisk och genomforbar. Det var fordelaktigt att bestimma neutronflodet med hjdlp av
natriumklorid som aktiveringsobjekt och en HPGe-detektor for att méta gammastralningen.
Resultaten blev rimliga och osdkerheten godtagbar. Stralsdkerheten i en cyklotronanlédggning
diskuterades allmint och specifikt for TR-19 utgdende fran den i avhandlingen presenterade
informationen. Den optimala storleken pé aktiveringsobjekt av natriumklorid argumenterades
for och for- och nackdelar med bade metaller, guld och NaCl som aktiveringsobjekt

diskuterades.

For att bestimma neutronflddet for snabba neutroner behovs ytterligare forskning utféras. Men
den diskuterade kunskapen och problematiken inom detta omrade &r pa ritt vdg mot en
fungerande metod. 1 avhandlingen kunde endast den av snabba neutroner inducerade

aktiviteten redovisas i olika energiintervall och pa sa vis dess existens fastslés.

Genom att anvénda sig av denna metod kan personal vid medicinska anlédggningar pa ett enkelt
satt framja stralsdkerheten och underldtta demonterings- och uppbyggnadsarbeten.
Neutronernas spridning runt emitteringspunkten kan billigt och enkelt bestimmas genom att
placera ut en tillrdcklig méngd aktiveringsobjekt. Vad neutronflddets kvantitet mer djupgéende

innebar 1 stralskyddssammanhang &r en fraga som personer mer insatta i &mnet far besvara.
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