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Uvod

Co nejpresnéjsi znalost jadernych dat mé zcela klicovy vyznam nejen pro ucely
navrhu a optimalizace celé fady zarizeni vyuzivajicich jaderné reakce, ale také pri
snahach formulovat stdle obecnéjsi teoretické modely popisujici strukturu atomo-
vych jader a jejich interakce. Ukazuje se, ze pro ucely rozvoje pokrocilych jadernych
systémii, kam lze zaradit napriklad jaderné reaktory ¢tvrté generace, urychlovacem
fizené transmutacni systémy ¢i pripadna budouci fizni zafizeni, je nezbytné rozsirit
soucasné knihovny zhodnocenych jadernych dat. Zejména je tfeba vénovat zvysenou
pozornost studiu reakci rychlych neutronti s energiemi az v fddu jednotek megae-
lektronvolti (MeV), u vybranych koncepci dokonce desitek MeV. Pro tuto oblast
energii je u celé rady reakci typicky nedostatek experimentalnich tdaji. Dostupné
vysledky méreni jsou navic ¢asto zatizeny znacnymi nejistotami a neni vyjimkou,
ze se udaje od riznych experimentatorti vyznamneé lisi. Mnohé védecké instituce po
celém svété intenzivné pracuji na odstranéni téchto nedostatki. Ovsem vzhledem
k velkému mnozstvi znamych nuklid, nemalému poc¢tu potencidlné zajimavych re-
akci a potrebé studovat siroké rozpéti energii interagujicich ¢éastic, je pri ziskavani
novych tdaji zapottebi velmi rozsahlé experimentalni ¢innosti.

Resersni ¢ast predkladané prace nastinuje problematiku ziskavani a sdileni ja-
dernych dat, vyzdvihuje dilezitost mezindrodni spoluprace v této oblasti a snazi se
ukazat, pro¢ i dnes, témér 80 let po spusténi prvniho jaderného reaktoru na svété
(Chicago Pile-1, 1942 [1]), je stale nutné mérit nova jaderna data a stavajici hod-
noty zpresnovat. Nasleduje prehled moznosti produkce rychlych neutrontd pomoci
zdroju Fizenych urychlovacem nabitych castic. Zvlastni pozornost je vénovana prede-
vsim zdrojovym reakcim vedoucim ke vzniku kvazimonoenergetickych neutronovych
spekter. Ve strucnosti jsou zminény zdklady spektrometrie gama zatreni a vyuziti
této metody pii analyze ozarenych aktivacnich detektori. Diskutuji se a na experi-
mentalnich datech se také ilustruji néktera netradiéni vyuziti gama spektrometrie,
naptiklad moznosti analyzy ¢istého pozitronového zarice.

Cilem této préace je poskytnout uceleny pohled na problematiku méfeni tc¢innych
prurezi pomoci aktivacni metody. Proto je snaha nastinit motivaci pro experimen-
talni ziskavani stale novych jadernych dat, uvést potrebné vybaveni a standardni po-
stupy pouzivané pri téchto experimentech a analyze ziskanych dat. Obecné principy
jsou vzdy nasledné aplikovany na konkrétni vybaveni a postupy pouzivané na praco-
vistich Ustavu jaderné fyziky Akademie véd Ceské republiky (UJF AV CR, v.v.i.),
kde byla uskutecnéna experimentalni ¢ast predkladané prace. Z popisu analyzy zis-
kanych dat a z prezentovanych vysledkii je mozné si udélat predstavu o komplexnosti
studované problematiky a nejistotach spojenych s jednotlivymi fazemi experimentu.
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1 Problematika jadernych dat

Jadernd data predstavuji kvantitativni vysledky védeckého badani v oblasti stu-
dia vlastnosti atomovych jader a jejich interakei [2]. Piikladem zkoumanych vlast-
nosti jader jsou polocasy rozpadu, struktura excitovanych stavi, energie a intenzita
emitovanych gama fotoni a mnoho dalsich. Pro kvantifikaci popisu reakce dopada-
jicich castic s atomovymi jadry se zavadi veli¢ina uc¢inny priftez, ktera predstavuje
miru pravdépodobnosti, Ze nastane konkrétni jaderna reakce (Stépeni, radiacni za-
chyt neutronu, emise nabité castice atd.) [3]. Tato kapitola je vénovana nastinéni
vyznamu jadernych dat a dilezitosti mezinarodni spoluprace v dané oblasti. Je zmi-
nén i kratky prehled reakci dilezitych pro pokrocilé jaderné systémy, pro které je
vazny nedostatek experimentalnich dat.

1.1 Vyznam studia jadernych dat

Jaderna fyzika je pomérné mlady obor, ktery vznikl ve dvacatém stoleti objevem
atomového jadra (Ernest Rutherford, 1911 [4]). Jedn4 se o disciplinu, kterd od svého
vzniku zaziva velmi dynamicky rozvoj a inzenyrské aplikace z ni odvozené vyznamné
ovliviiuji mnohé oblasti lidské ¢innosti od energetiky, pres medicinu, diagnostiku
materiald, az po vyzkum vesmiru a mnoho dalsiho. VSechny tyto rozmanité obory
vsak stoji na spolecném zakladé, a tim je vyborné znalost nejriznéjsich jadernych
dat kvantifikujicich vlastnosti jader a jejich reakci.

V pocatcich jaderné éry, kdy vznikala prvni experimentalni jaderna zatizeni, bylo
priméarnim cilem ovéreni funkénosti ruznych koncepci paliva, chladiva a moderatoru.
Navrh i tucel téchto zarizeni byl odlisSny od soucasné generace jadernych reaktort.
Mnohé charakteristiky prvnich stépnych zarizeni musely byt zjistovany pfi inte-
gralnich experimentech na rtizné komplexnich fyzickych modelech a replikéch casti
reaktoru. I bez rozsahlych znalosti presnych jadernych dat se vsak podarilo vytvorit
plné funkéni reaktory.

S rozvojem vypocetni techniky se masivné zacalo vyuzivat pocitacového modelo-
vani. K tomuto ucelu je vsak nezbytné znat celou fadu jadernych dat, protoze prave
jaderna data davaji fyzikalni vyznam matematickym modeltim, které jsou pouzivany
k navrhu a popisu ¢innosti nejriznéjsich zatfizeni vyuzivajicich jaderné procesy. Po-
¢itacové modely umoznuji na rozdil od zminénych experimentu nejen ovéreni funkc-
nosti zamyslené koncepce, ale predevsim optimalizaci zkoumaného navrhu. Je nutné
si uvédomit, ze mezi funkénim a optimalizovanym reaktorem je propastny rozdil.
Ackoliv lze prvni jaderné reaktory oznacit slovem funkéni, jen tézko lze jejich néa-
vrh povazovat za optimalni napiiklad z bezpec¢nostniho ¢i ekonomického hlediska.
Pravé snaha o optimalizaci je hlavnim diivodem neustalého intenzivniho vyzkumu
v oblasti jadernych dat. Je zfejmé, ze spolehlivost a presnost pocitacovych modeli
jadernych zafizeni je do znacné miry limitovana pravé presnosti a spolehlivosti do-
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vyslednych nejistot simulaci v reaktorové fyzice [5]. Zaruceni bezpecnosti jaderného
reaktoru vyzaduje konzervativni pristup pii navrhu dil¢ich komponent i formulaci
provoznich predpist tak, aby vsechna pozadovand bezpecnostni kritéria byla do-
drzena i pfi nejméné ptiznivych hodnotach, kterych mohou sledované parametry
v ramci svych nejistot nabyvat. Minimalizace nejistot vysledkt pocitacovych mo-
delt tedy vede na mensi pozadavky na robustnost jednotlivych zarizeni a provozni
parametry nemusi byt voleny tak konzervativné. Tim lze omezit technické problémy
a ekonomické ztraty plynouci ze zbytecné konzervativniho pristupu, ktery je nutné
s ohledem na zajisténi pozadované bezpecnosti zvolit, pokud t¢inné prirezy vybra-
nych reakei nejsou znamy, nebo jsou zatizeny velkymi nejistotami [6].

Prestoze méreni uc¢innych pritezi celé fady jadernych reakci probiha jiz desitky
let, stdle je nutné v této oblasti provadét celou fadu experimenti. Jadernd data
charakterizujici reakce dulezité pro soucasnou generaci jadernych reaktort jsou jiz
vétsinou pomérné dobre znama. Naptiklad pro ucely vyzkumu a vyvoje pokrocilych
jadernych systému je vSak jadernych dat stdle nedostatek, coz je detailnéji popsano
v sekci 1.5. Potreba novych jadernych dat navic neni omezenéa pouze na priumyslové
aplikace, je vyznamna i pro medicinu, astrofyziku ¢i validaci a zptresnéni teoretickych
modeli popisujicich atomova jadra a jejich interakce. Proto i dnes, témér 80 let po
spusténi prvniho jaderného reaktoru na svété (Chicago Pile-1, 1942 [1]), je stale
nutné mérit nova jaderna data a stavajici hodnoty zpresnovat.

1.2 Knihovny jadernych dat

Jadernd data jsou uklddana ve standardizovanych formatech do obsahlych da-
tabazi, takzvanych knihoven, které umoznuji jejich snadné sdileni. Existuje nékolik
typt knihoven jadernych dat.

Vysledky méreni publikované autory z vyzkumnych tstavi po celém svété jsou
uchovavany v knihovnach experimentalnich dat, napiiklad v knihovné EXFOR [7],
kterd v soucasnosti obsahuje vice nez 23 tisic sad méreni (pfes 18,5 miliont namé-
fenych hodnot) [8]. Experimentdlné urcené velikosti ti¢innych prufezi pro konkrétni
reakci jsou v knihovné EXFOR ulozeny jako sada diskrétnich hodnot pro rizné
energie, pti kterych probihala uvedend méteni.

Pted pouzitim v praktickych aplikacich je nezbytné zhodnoceni (evaluace) expe-
rimentalnich hodnot uc¢innych prurezt, které spociva v analyze téchto dat a srov-
nani s teoretickymi hodnotami ur¢enymi na zékladé rtiznych jadernych modela. Vy-
sledkem zhodnoceni jsou tabulky, které vznikly prolozenim experimentalnich dat,
a predstavuji ,nejlepsi“ hodnoty jadernych dat urcené na zakladé dostupnych tdaju.
Zaroven jsou definovany funkce umoznujici interpolaci i¢innych prarezt pro libo-
volnou energii ve zhodnoceném rozsahu. Tabulky s presné definovanym zptisobem
interpolace tedy predstavuji spojitou zavislost ti¢cinného prifezu na energii, ktera je
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nezbytna pro pouziti ve vypocetnich kédech. Samotny proces zhodnoceni je velmi
komplikovany a jeho vysledek je do jisté miry ovlivnén pouzitym teoretickym mode-
lem i isudkem odbornika, ktery zhodnoceni provadi. Kvili tomu jsou mezi jednot-
livymi zhodnocenymi knihovnami jadernych dat (¢i riznymi verzemi téchto kniho-
ven) v mnohych pripadech zna¢né rozdilné vysledky pro stejné reakce, coz ilustruje
i srovnani v priloze A. Existuje cela rada knihoven zhodnocenych jadernych dat. Pro
univerzalni pouziti jsou v soucasnosti bézné pouzivané napiiklad ENDF /B-VIIIL.0
(USA) [9], JEFF-3.3 (Evropa) [10], JENDL-4.0 (Japonsko) [11] a celd fada dalsich.
Pro nékteré konkrétni aplikace existuji specializované knihovny, naptiklad pro ucely
dozimetrie IRDFF [12] ¢i pro fizni aplikace EAF-2010 [13]. Snadné nadnérodni pou-
ziti zarucuje ukladani dat ve standardizovaném formatu ENDF-6 (mezindrodni for-
méat zhodnocenych dat popisujicich jaderné reakce) a ENSDF (mezinarodni formét
zhodnocenych dat popisujicich strukturu jader). Na zdkladé pozadavki na zpres-
novani jadernych dat vznikaji s rozvojem procest zhodnoceni a ziskavanim novych
experimentalnich hodnot nové zhodnocené knihovny ¢i aktualizované verze starsich
knihoven.

Propojeni mezi numerickymi databazemi, detaily o procesu zhodnoceni a vé-
deckymi c¢lanky s publikovanymi experimentalnimi tdaji zajistuji knihovny biblio-
grafickych dat. Piikladem takové knihovny je CINDA (Computer Index of Nuclear
Reaction Data) [14].

1.3 Moznosti ziskavani novych jadernych dat

V principu existuji dva zpiisoby ziskavani novych jadernych dat. Prvnim zptiso-
bem je experimentalni urceni, druhym pak vypocet na zédkladé teoretickych modelii.
Doposud vsak nejsou znamy presné univerzalni teoretické modely, které by umoznily
popis atomového jadra a jeho interakci v takové mire, ze by bylo mozné libovolna
jaderna data odvozovat pouze na zakladé reseni téchto modeli. V procesu ziskavani
novych jadernych dat, ovérovani zavért teoretickych modeli a snahach tyto modely
zlepsovat stale maji nezastupitelnou roli experimenty. Vzhledem k zna¢nému mnoz-
stvi znamych nuklidii, nemalému poc¢tu moznych reakci a Sirokému rozpéti mnoha
radu potencialné dilezitych energii interagujicich c¢éastic je i pro svétové velmoci
prakticky nemozné ziskat dostatecné obsahlou knihovnu jadernych dat bez inten-
zivni mezinarodni spoluprace.
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1.4 Mezinarodni spoluprace v oblasti jadernych dat

Za pocatek mezinarodni spoluprace v oblasti jadernych dat lze do jisté miry po-
vazovat Mezinarodni konferenci o mirovém vyuziti jaderné energie konané v Zenevé
v roce 1955. Dalsim dilezitym milnikem bylo zalozeni Mezinarodni agentury pro ato-
movou energii (IAEA) v roce 1957. Brzy po svém vzniku se IAEA ujala spravy nad
uchovavanim a mezinarodnim sdilenim jadernych dat. Pro usnadnéni sdileni experi-
mentalnich dat mezi vyzkumnymi institucemi po celém svété byla klicova konference
v roce 1969 v Moskvé, kde byl ustanoven mezinarodni standard pro zaznamenévani
experimentalnich udaji EXFOR (EXchange FORmat) [2].

Dilezitou roli v mezinarodni spolupraci v oblasti jadernych dat hraje i Agen-
tura pro atomovou energii v ramci Organizace pro hospodéarskou spolupraci a roz-
voj (Nuclear Energy Agency within the framework of The Organisation for Econo-
mic Co-operation and Development, NEA OECD). Tato organizace sdruzuje desitky
statii po celém svetd (véetné Ceské republiky), které vyuzivaji a dale rozviji jaderné
technologie. Kromé celé rady dalsich aktivit intenzivné podporuje spolupraci v ob-
lasti méreni i zhodnoceni (evaluace) jadernych dat. Jednou z klicovych ¢innosti NEA
v této oblasti je sprava databdze pozadavki na zpresnéni jadernych dat (High Prio-
rity Request List, HPRL) [15, 16]. Jedn4 se o pozadavky, které pochézi zejména od
uzivateli jadernych dat zabyvajicich se vypocty pro prumyslovou aplikaci jadernych
technologii. Kazdy pozadavek obsahuje:

Specifikaci nuklidu a kyzené jaderné reakce.

Specifikaci rozsahu energii, které jsou predmétem zajmu zadavatele.

Specifikaci pozadavki na nejistoty méreni.

Strucné informace o zadavateli a icelu jeho pozadavku.

Odkazy na literaturu s podrobnostmi o studované problematice.

Databaze HPRL, kterd je dostupna online k nahlédnuti na webové strénce [17], poté
slouzi jako podklad pro planovani novych méreni ac¢innych pritrezi. Je rozdélena do
t11 kategorii na urgentni pozadavky, obecné pozadavky a pozadavky pro specidlni
ucely. Neméné dulezitou aktivitou NEA je podpora skupin odborniki, kteri se dlou-
hodobé zabyvaji analyzou zhodnocenych knihoven jadernych dat s cilem zlepsit jejich
kvalitu a dplnost pro potieby konkrétnich jadernych technologii. Vysledkem prace
téchto odborniki jsou rozsahlé dokumenty shrnujici pozadavky na jaderna data pro
ucely vyzkumu a vyvoje pokrocilych technologii.
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1.5 Uéinné prufezy pro pokrocilé jaderné systémy

Za podpory NEA OECD probéhla i detailni analyza potreb jadernych dat pro
ucely vyzkumu a vyvoje pokrocilych jadernych systémi, zejména reaktort ¢tvrté ge-
nerace (Gen. IV), urychlova¢em fizenych systému (ADS) a faznich reaktori. Mimo
jiné byly provedeny rozsahlé analyzy a vypocty s cilem urc¢it vliv nejistot ucinnych
prutrezu jadernych reakci vyvolanych neutrony na vybrané integralni parametry ak-
tivni zény téchto systému (koeficient nasobeni, koeficienty reaktivity, distribuci vy-
konu atd.). Diky tomu se podafilo shrnout, jaké reakce je tfeba lépe promérit a zhod-
notit, jaky rozsah energii je dulezity a jaké jsou pozadavky na nejistoty jadernych
dat. Zminované analyzy jsou k nahlédnuti v obsahlych dokumentech [18, 19, 20]. Pro

vvvvvv

uvedenych studii.

1.5.1 Reaktory c¢tvrté generace

Nejistoty integralnich parametri aktivni zény vétSiny zkoumanych pokrocilych
systémil vypocitanych s pouzitim soucasnych knihoven jadernych dat jsou dostatecné
pro rané faze navrhu téchto systémi. Nejistoty koeficientu nasobeni se pohybuji ob-
vykle pod 2 %, nejistoty koeficientu reaktivity pod 20 % [19]. Pro tcely optimalizace
vsak bude potfeba vyznamné zlepsit presnost jadernych dat u mnohych reakei za
ucelem minimalizace nejistot a toleranci v navrhu téchto zarizeni, at uz z bezpec-
nostnich ¢i ekonomickych davodi. Diky znacnému usili vénovanému studiu ucinnych
prurezu pro Stépeni a radiacni zachyt u stépnych a stépitelnych nuklidi pouzivanych
v soucasnych jadernych reaktorech (235U, 239py, 238U) jsou tyto reakce velmi dobte
proméreny a zatizeny pomérné malymi nejistotami. Toho 1ze s vyhodou vyuzit i pri
navrhu pokrocilych jadernych systémii. Zejména pii pouziti paliva typu MOX ¢i
snaze zvysovat vyhoteni je vSak nutné snizit nejistoty ucinnych prurezu pro stépeni
a radiacni zachyt na vybranych izotopech plutonia, americia a curia. PTi pouziti
alternativnich typu chladiv (tekuté kovy, tekuté soli atd.) je typickym problémem
nedostatecna znalost ucinnych prurezu pro rozptyl na téchto materialech.

Pozadavky na jaderné data se netykaji jen navrhu a provozu jaderného reaktoru,
ale také zadni Casti palivového cyklu (skladovani, prepracovani a ukladéni pouzi-
tého jaderného paliva). Problematické jsou ve zminéné oblasti opét zejména vyssi
transurany.
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1.5.2 Urychlovacem rizené systémy

Urychlova¢em fizené systémy (ADS) predstavuji z hlediska potieb novych ja-
dernych dat specifickou kategorii. Pii provozu ADS systémii je nutné pocitat i s
neutrony s vyznamné vyssimi energiemi (desitky az nizsi stovky MeV u vybranych
reakci [21]), pro které je nedostatek experimentalné urcenych hodnot tcinnych pri-
fezl. Navic v palivu ADS budou ve vysoké mife zastoupeny vyssi transurany, které
bude tento typ reaktoru také spalovat. OvSem pro vétsinu téchto minoritnich akti-
noidii je vétsina potencialné dilezitych reakci nedostatecné probadana a nejistoty
soucasnych hodnot tc¢innych prirezu jsou casto i o rad veétsi, nez je pozadovano
pro optimalni navrh ADS. Vyssi obsah transurani v palivu je typicky pro reaktory
zamérené na transmutaci pouzitého jaderného paliva z konvencénich typu reaktorti.
Neni tedy ¢isté doménou ADS, ale také kritickych transmutacnich systém.

Nezbytné je také zajistit dostatek presnych jadernych dat nejen pro provoz, ale
také pro ucely dozimetrie a spektrometrie neutronovych poli téchto zatrizeni. Moni-
torovani poli rychlych neutronii je pomérné komplikovanou zalezitosti. Pro offline
meéreni 1ze pouzit naptiklad vhodné aktivacni detektory. Vice informaci o perspek-
tivnich materidlech pro tyto tcely lze nalézt v sekci 4.1.

1.5.3 Fuazni reaktory

Utinné prifezy celé fady reakei indukovanych neutrony musi byt zndmy pro
vsechny nuklidy obsazené v konstrukénich materidlech, chladivu, stinéni a dalsich
komponentach pripravovanych reaktort. Nejvyssi presnost zminénych tc¢innych pri-
fezll je vyzadovana v okoli' 14 MeV. Diilezité je zejména studium nepruzného roz-
ptylu neutronu [22]. Pro ucely ndvrhu faznich reaktort je velmi vyznamné také stu-
dium radiacniho poskozovani konstruk¢nich materialt. Intenzivni vyzkum zminéné
problematiky probiha v mezinarodnim zarizeni The International Fusion Materials
Irradiation Facility (IFMIF) [23]. Ackoliv nejdulezitéjsi je oblast energii do 20 MeV,
u mnohych reakci probiha vyzkum i pro energie v fadu vyssich desitek MeV. Radi-
acni poskozovani je samoziejmé dilezité i pro ostatni pokrocilé systémy. Mohou se
castecné lisit potencialné dulezité materialy, a také pozadavky na studované energie
jsou zpravidla nizsi (samoziejmé s vyjimkou ADS).

'Energie neutronu uvolnéného pri syntéze deuteronu s tritonem je priblizné 14 MeV.
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1.6 Reakce z HPRL zkoumané v ramci této prace

Experimentalni cast predkladané diplomové prace je vénovana méreni tc¢innych
prurezi reakci potencialné uzitecnych pro pokrocilé jaderné systémy. Konkrétné
se jedna o reakce rychlych neutront s energii v radu desitek MeV s vybranymi
zejména konstrukénimi materidly. Pri vybéru vhodnych materialtt pro experiment
byla snaha zohlednit potifeby soucasného vyzkumu a vyvoje. Proto byly zkouméany
nékteré reakce uvedené v databazi High priority request list NEA OECD [17]. Pro
ucely zptfesnéni a doplnéni knihovny International Reactor Dosimetry and Fusion
File (IRDFF) [12] je pozadavek mérit i¢inné prirezy reakei rychlych neutront. Kon-
krétné se jednd o reakce s vysokymi prahovymi energiemi, zejména (n,an) reakce.
Kyzeny rozsah energii neutronii je od prahové energie az po 100-200 MeV. Z deviti
doporucenych materialii byly pro tcely této prace zvoleny ¢tyti, konkrétné bismut,
kobalt, yttrium a zlato. Je kladen diiraz na minimalizaci nejistot, které by se podle
pozadavku HPRL mély pohybovat v rozmezi 5 az 10 %, podobné jako v nejlep-
sich dosud provedenych experimentech. Praktické uplatnéni namérenych hodnot je
zamysleno pro tcely urychlovacem fizenych zdroji neutronti, reaktora ADS ¢i dozi-
metrii rychlych neutront.
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2 Moznosti produkce neutronti pomoci zdroji

rizenych urychlovacem

Neutrony jsou spolu s protony vazany v atomovych jadrech silnou interakei. Exis-
tuje cela rada jadernych reakci, které vedou na uvolnéni neutront z jadra. Svazky
volnych neutronti nachazeji sva uplatnéni v nejriznéjsich oborech lidské ¢innosti od
zakladniho védeckého vyzkumu pres rozlicna vyuziti v prumyslu az k archeologickym
¢i medicinskym aplikacim a mnoho dalsich. Kazda z téchto aplikaci vyzaduje neutro-
nové pole se specifickymi parametry (energetické spektrum, hustota toku neutroni,
prostorova zavislost atd.). Proto bylo vyvinuto mnoho zdroji neutroni zalozenych
na ruznych jadernych reakcich. V zasadé lze zminéné zdroje rozdélit do dvou skupin.
Prvni skupinu lze oznacit jako zdroje nizké intenzity, mezi které se radi radionukli-
dové zdroje neutronti. Jednd se o zdroje zalozené na spontannim stépeni vybranych
materidlem, ze kterého jsou neutrony uvoltiovany prostrednictvim (a,n), resp. (v, n)
reakci. Do druhé skupiny se radi zdroje vysoké intenzity, kterymi jsou jaderné reak-
tory a zdroje Fizené urychlovacem nabitych éastic [24]. Co se ty¢e moznosti studia
reakci rychlych neutronii potencialné dtlezitych pro pokrocilé jaderné systémy, je
perspektivni zejména pouziti posledni zminéné technologie, tedy zdroji fizenych
urychlovacem nabitych castic, kterym je vénovana celd tato kapitola.

2.1 Specifika urychlovacem rizenych zdrojt neutroni

Jak jiz bylo zminéno v ivodu této kapitoly, existuji v podstaté pouze dva druhy
zdrojii neutronti, které dokazi poskytovat intenzivni neutronové svazky. Jednd se
o jaderné reaktory a zdroje fizené urychlovacem. U jadernych reaktori je vsak silné
limitovana energie produkovanych neutronti. Stfedni hodnota energie okamzitych
neutronii ze Stépeni odpovida priblizné 2 MeV, naprosta vétsina produkovanych ne-
utroni ma energii nizsi nez 10 MeV [25]. V oblasti energii neutront v fadu desitek
a stovek MeV predstavuji urychlovacem fizené zdroje v podstaté jediny dostupny
zdroj.

Neutron, jak jiz napovida jeho néazev, je elektricky neutralni c¢astice, coz zne-
moznuje jeho urychleni pomoci elektrického pole. Urychlovacem tizené zdroje rych-
Iych neutront jsou tedy zalozeny na interakci urychlenych nabitych ¢astic s tercem
z vhodného materidlu, ve kterém jsou prostrednictvim jadernych reakci produko-
vany neutrony. Volbou tercového materidlu, tloustky terce a druhu urychlovanych
nabitych ¢astic lze ovlivnit vysledné spektrum produkovanych neutront. Obvykle se
rozlisuji dva typy neutronovych spekter. Prvni typ predstavuji svazky se spojitym
sirokym spektrem neutront, ve kterém neni zadna energie dominantni. Tato spek-
tra se také nazyvaji bila. Druhy typ predstavuji svazky neutronti prevazné z tzkého
intervalu energii, takzvané monoenergetické svazky:.
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Pojmem tenky terc¢ se oznacuje vzorek materidlu takové tloustky, ze vyznamné
neovlivni intenzitu a energii dopadajiciho svazku ¢éstic. P¥i pouziti monoenergetic-
kého svazku nabitych ¢astic a tenkého terce lze ¢asto produkovat monoenergeticka
spektra neutront. Naopak v tlustém terci dochézi postupné k degradaci dopadajictho
svazku nabitych c¢astic, casto i k jeho iplnému zastaveni. Nabité castice v tomto terci
vlivem ionizace postupneé ztraci energii a reakce vedouci na vznik neutroni jsou vyvo-
lavany sirokym spektrem nabitych ¢astic od maximalni energie odpovidajici puvodni
energii svazku az po prahové energie sledovanych reakci. To vede k produkci bilého
spektra neutronii. Je zfejmé, ze odliseni toho, zda se jedna o tlusty ¢i tenky terc
silné zalezi na druhu a energii dopadajicich ¢astic. V nasledujicich odstavcich jsou
uvedeny typické tercové materialy pouzivané k produkci neutronti a jejich specifika.
Bila spektra nachazi siroké uplatnéni pri studiu radia¢niho poskozovani materialu,
testovani radiacni odolnosti elektronickych zarizeni, neutronové radioterapii ¢i pro
ucely integralni validace jadernych dat. Monoenergetickd neutronova spektra jsou
pouzivana zejména pri méreni diskrétnich hodnot Gcéinnych priarez pro konkrétni
energie neutron.

2.2 Neutronovy zdroj NG-2 rizeny cyklotronem U-120M

Produkei rychlych neutronti na pracovistich UJF zajistuje pfedevsim neutronovy
zdroj NG-2 fizeny cyklotronem U-120M. Pted rozborem konkrétnich moznosti pro-
dukce riznych neutronovych poli je vhodné tato zatrizeni strucné predstavit.

2.2.1 Izochronni cyklotron U-120M

Cyklotron je typickym zastupcem skupiny rezonanc¢nich kruhovych urychlovaci.
Urychlované nabité castice, pripadné ionty, jsou vpravovany do valcové vakuové
komory cyklotronu pobliz jejiho stredu. V komotre jsou umistény dvé duté elek-
trody polokruhovitého ptidorysu zvané duanty, které jsou pripojeny ke zdroji vyso-
kofrekven¢niho napéti. V mezefe mezi duanty dochazi k urychleni nabitych castic
pomoci elektrického pole s periodicky se ménici polaritou. Uvnitt duantu nedochazi
k urychlovani ¢astice, pouze k zakfiveni jeji trajektorie vlivem magnetického pole,
jehoz indukéni &ry jsou kolmé na smér pohybu. Céstice se pohybuji po soustied-
nych kruznicich, jejichz polomér roste s kazdym pruchodem castice mezerou. Aby
bylo mozné timto zplsobem svazky castic efektivné urychlovat, musi byt thlova
frekvence jejich obéhu we po celou dobu urychlovani konstantni [3]:

we = aB = konst., (2-1)

m
kde ¢ predstavuje nédboj urychlované ¢dstice (resp. iontu) s hmotnosti m a B je
velikost magnetické indukce. Veli¢ina w¢ je téZ nazyvana cyklotronovou frekvenci.
U tzv. klasického cyklotronu je magnetické pole v kazdém misté vakuové komory
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stejné, magnetickd indukce je vSude konstantni. Ze vztahu (2-1) je zfejmé, ze v kla-
sickém cyklotronu je wg konstantni pouze pro takové kinetické energie castic, pri
kterych se prakticky neprojevi relativisticky rtst hmotnosti. Modifikaci klasického
cyklotronu, ktera umozni urychlovat na vyssi energie, je tzv. izochronni cyklotron
(z feckého isos = stejny, chronos = ¢as). Magnetické pole izochronniho cyklotronu
je specialné tvarované tak, aby B vhodné rostla se zvétsujicim se polomérem obéhu
castice a kompenzovala tak relativisticky rust jeji hmotnosti. To umozni zachovat
konstantni velikost tithlové frekvence obéhu castic.

Izochronni cyklotron U-120M je od roku 1977 provozovén na pracovisti UJF
v Rezi, kam byl dopraven z SUJV Dubna. Od své instalace prosel celou fadou tprav
a modernizaci. Dnes je schopen poskytovat svazky kladnych i zdpornych iontd ("H ™,
'H", ?H™,2H", 3H62+, 4He2+). V zévislosti na typu ¢astic je mozné urychlovat v Si-
rokém rozsahu energii 1 az 55 MeV s proudy svazku v rozmezi jednotek nanoampér
az po desitky mikroampérii. Rezimy urychlovani kladnych, resp. zadpornych ionti se
lisi nejen energii a intenzitou poskytovaného svazku, ale také zpiisobem jeho vyve-
deni. V pripadé urychlovani kladnych ionti je vyvedeni svazku z vakuové komory
cyklotronu zajisténo prilozenym magnetickym polem, v pfripadé zapornych ionti
pomoci tenké prebijeci folie z uhliku, ktera odstranénim nékolika elektronti zajisti
konverzi aniontu na kationt. Pfi provozu v rezimu urychlovani zapornych iontt je
svazek iontovodem vyveden primo v cyklotronové hale, v rezimu kladnych iontt je
svazek vyveden do sousedni experimentalni haly.

2.2.2 Neutronovy zdroj NG-2

K produkei rychlych neutronii ve spojeni s cyklotronem U-120M historicky slou-
zilo nékolik takzvanych tercovych stanic. Pojmem tercova stanice se oznacuje zarizeni
umoznujici vyvedeni svazku nabitych c¢astic z evakuovaného prostredi cyklotronu na
ter¢ z vhodného materialu, ve kterém je prostrednictvim jadernych reakci zajisténa
produkce neutronti. Zaroven zajistuje chlazeni terce a definuje prostor pro umisténi
ozafovanych vzorki. Pro kazdy typ terce ma prislusna tercova stanice sva speci-
fika. V§voj a virobu téchto zafizeni zajistuji odbornici z UJF. Odpovidajici teréova
stanice se pred provozem pripoji na trasu vyvedeni svazku zapornych iontt z cyk-
lotronu U-120M a oznacuje se jako neutronovy zdroj NG-2. V zavislosti na volbé
tercové stanice je umoznéno poskytovat neutrony s bilym ¢i kvazimonoenergetickym
spektrem. Cyklotron U-120M s pripojenou lithiovou tercovou stanici je ukazan na
Obr. 2.1.
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Obr. 2.1: Izochronni cyklotron U-120M s pripojenou lithiovou tercovou stanici. Foto
autor prace.

2.3 Produkce neutroni pomoci terce z deuteria

Deuterium spolu s berylliem a lithiem predstavuji skupinu vhodnych materiali
pouzivanych k produkci neutronti na urychlovac¢em ftizenych zdrojich. Deuteriové
terce jsou typicky konstruovany s tlustou vrstvou plynného D,, piipadné tézké vody
(D20). Ukéazka energetického spektra neutroni produkovanych pii reakcich nabitych
castic s tlustym tercem z deuteria je uvedena na Obr. 2.2.

Vyznamné reakce

Reakce protonu s deuteriem vede na trojc¢asticovy rozpad 2D(p,n)Zp. Této re-
akce se vyuziva pti konstrukci zdroji s bilym spektrem neutroni. Zdroje zalozené
na reakci deuteronu s deuteriem ?D(d,n)*He produkuji v rozsahu energif pfiblizné
2 az 8 MeV monoenergetické svazky neutront. S rostouci energii dopadajicich deu-
teront se objevuje nezanedbatelné spojité pozadi. Pro energie priblizné nad 12 MeV
je vysledné spektrum bilé [26]. Reakce s protony i deuterony na deuteriovém terci
v oblasti desitek MeV vedou na produkei tvrdsiho spektra neutront a vyznamné
vetsi vytézky, nez v pripadé reakei s berylliem [27].

ZkuSenosti s timto teréem v UJF AV CR

Deuteriovy ter¢ miize byt zkonstruovan jak s plynnou, tak s kapalnou néplni.
Kapalnd ndplii je realizovéna tézkou vodou. Na OJR UJF AV CR byly v minulosti
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vyvijeny a provozovany oba typy terci. V pripadé pouziti plynného deuteria je ne-
zbytné udrzovat v terci vysoky tlak, casto v fadu desitek bari [27], aby mél tercovy
materidl dostatecnou hustotu. Pfesto je umoznén provoz pouze pro nizké intenzity
svazku nabitych c¢astic, protoze pri vyssich intenzitach dochazi v misté kontaktu
svazku s plynnou naplni k silnému lokalnimu ohfevu, coz vede na vyznamny pokles
hustoty Dy v dané oblasti [28]. Ve snaze provozovat deuteriovy terc pii vyssich inten-
zitach svazku se pozdéji prikrocilo k nahrazeni plynného D, tézkou vodou. Postupné
bylo vytvotreno nékolik verzi tézkovodniho terce, kdy byl optimalizovan zpiisob re-
cirkulace a chlazeni D,O, aby se omezil vznik parnich a plynovych bublin vlivem
lokalniho varu a disociace molekul tézké vody pri kontaktu se svazkem nabitych
¢astic [29]. Pouziti tézké vody umoznuje reakce nabitych ¢astic nejen s deuteriem,
ale i s kyslikem. Aviak v energetickém rozsahu protont pouzivanych v UJF dosa-
huje uc¢inny prirez reakce 2D(p, n)2p radové vyssich hodnot nez v piipadé reakei

10 (n, ) [28].
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Obr. 2.2: Ukédzka energetického spektra neutrontt produkovanych pii reakcich nabi-
tych castic s tlustym tercem z deuteria [27].

2.4 Produkce neutronil pomoci terce z beryllia

Prestoze reakce na deuteriovém terc¢i vedou na lepsi vytézky neutront, k produkci
bilych spekter neutroni se nejcastéji pouziva beryllium. Je to dano zejména slozitosti
a technickymi obtizemi provazejicimi vyvoj a provoz deuteriovych teréi. Reakce
vyvolané protony a deuterony na berylliu maji v oblasti jednotek a desitek MeV
vysoké hodnoty uc¢innych prurezti. Beryllium ma navic vysokou teplotu tani, coz
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umoznuje provoz terce i pri vysokych intenzitach toku nabitych c¢astic. Produkce
monoenergetickych svazk neutroni je pri pouziti tenkého terce v principu také
mozné, avsak pro tyto tcely se vyznamné castéji vyuziva lithium [30]. Vyznamnou
nevyhodou beryllia je jeho silnd toxicita a potencidlni karcinogenni u¢inky [31], coz
komplikuje veskeré manipulace s timto materidlem. Ukazka energetického spektra
neutroni produkovanych pri reakcich nabitych ¢astic s tlustym tercem z beryllia je
uvedena na Obr. 2.3.

Vyznamné reakce

Protony dopadajici na tlusty berylliovy ter¢ mohou vyvolat celou fadu reakci
vedoucich na produkei neutront. Nejviznamnéjsi je reakce “Be(p,n)’B, kterd silné
prispiva k produkci rychlych neutronti v dopredném sméru. Vysledné spektrum vy-
znamné ovliviji i vice¢asticové rozpady, napifklad *Be(p, na)®Li, *Be(p, np)®Be &
9Be(p, npa)4He, které zpiisobuji, ze znacna cast celkového vytézku neutronii se na-
chazi v oblasti nizsich energii. Navic emise neutront pii vicecasticovém rozpadu
nema tak vyrazny dopredny charakter, ale je vice izotropni [32]. Proto je u beryllia
ve srovnani s deuteriem nizsi vytézek v dopredném sméru a meékéi spektrum pri
stejné energii protonti. V piipadé interakce urychlenych deuteront s tlustym be-
rylliovym tercem je vytézek rychlych neutronti v dopfedném sméru asi desetkrat
v&tsi nez v piipadé pouziti svazku protont se stejnou energii na témze teréi. Uh-
lové rozdéleni emitovanych neutront je podstatné vice dopredné orientované nez pri
pouziti protoni [30]. Ve srovnédni s reakci deuteront na tlustém terci z deuteria je
vytézek reakce d+Be opét vyznamné horsi [27]. Podobné jako u protont, majoritni
vliv na dopfednou emisi neutronti mé reakce “Be(d,n)'B, k oblasti nizsich energif
prispivajf zejména vice¢dsticové rozpady, napifklad “Be(d, np)’Be ¢ “Be(d, p2n)®Be.
Neutronové spektrum téchto reakci vykazuje vyrazné maximum v podobé Sirokého
gaussovského piku v oblasti priblizné ¢tyticeti procent energie dopadajicich deute-
ronu [33].

ZkuSenosti s timto teréem v UJF AV CR

Konstrukce berylliového terce je vyznamné jednodussi nez v pripadé pouziti tézké
vody. Diky pevnému skupenstvi, vysoké teploté tani a lepsi tepelné vodivost lze pou-
Zivat beryllium ve formé desky, v UJF se jednd o vélec s primérem 5 cm a tloustkou
8 mm, ktery je za provozu z jedné strany chlazen ethanolem s teplotou 5°C [28].
V soucasné dobé predstavuje berylliova tercova stanice nejpouzivanéjsi zdroj bilého
spektra neutrontt v UJF.
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Obr. 2.3: Ukédzka energetického spektra neutrontt produkovanych pii reakcich nabi-
tych castic s tlustym tercem z beryllia [32].

2.5 Produkce neutroni pomoci terce z lithia

Pti pouziti tenkého lithiového terce 1ze pro relativné nizké energie protoni v radu
nejvyse desetin MeV produkovat ¢isté monoenergetické spektrum neutroni. Pro
vyssi energie urychlovanych protonii zac¢ind rist vyznam spojitého neutronového
pozadi rozprostirajicitho se od vyrazného monoenergetického piku smérem k nizsim
energiim neutront. V tomto pripadé se vysledné spektrum oznacuje jako kvazimono-
energetické. Spojité pozadi je sice vyznamné, avsak dobre odlisitelné od monoener-
getického piku, coz umoznuje kompenzaci jeho vlivu vhodnou korekei (podrobnéji
viz. sekce 8.1). Tlusty lithiovy ter¢ lze vyuzit i k produkei bilého spektra neutront.
Jeho znacénou nevyhodou oproti berylliu pro tuto aplikaci je vyznamné nizsi teplota
tani, kterd je u lithia pfiblizné 180 °C, zatimco pro beryllium priblizné 1277 °C [34].
Podobné jako dalsi alkalické kovy je lithium znacéné reaktivni, coz ztézuje mani-
pulace s timto materialem. Pii kontaktu s kyslikem ve vzduchu se povrch vzorku
lithia rychle pasivuje vrstvou oxidu. Bourliva reakce nastava pri kontaktu s vodou,
pripadné se vzdusnou vlhkosti. VeSkeré manipulace s lithiovymi terci tak musi pro-
bihat v ochranné atmosfére z inertniho plynu. Vyhodou je, Ze se nejedna o toxicky
materidl jako v ptipadé beryllia [31]. Ukézka energetického spektra neutronu pro-
dukovanych pri reakcich nabitych castic s tlustym teré¢em z lithia je uvedena na
Obr. 2.4, s tenkym tercem pak na Obr. 2.5.
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Obr. 2.4: Ukézka energetického spektra neutront produkovanych pti reakcich nabi-
tych ¢astic s tlustym tercem z lithia [32].

1013 F T T I I

lyuCclsr-l

1011 5

v

Cetnost (MeV-

p|(19,8 MeV)-iI-Li (tenky telr(:)

0 5 10 15 20 25
Energie (MeV)

1010

Obr. 2.5: Ukazka energetického spektra neutront produkovanych pri reakcich pro-
tont s tenkym tercem z lithia [35].



Vyznamné reakce

K vyraznému monoenergetickému piku prispivaji neutrony produkované v reak-
cich "Li(p,n)"Be vedoucich na vznik "Be v zdkladnim a prvnim excitovaném stavu.
V pifpadé vzniku jader “Be ve vyssich excitovanych stavech pfispivaji produkované
neutrony ke spojitému pozadi, podobné jako vicecasticové rozpady a dalsi dopro-
vodné reakee, napifklad “Li(p,np)°Li ¢ "Li(p, *He)"He — *He + n [32]. Pro reakce
s protony v energetické oblasti desitek MeV je vytézek neutront prislusnych spoji-
tému pozadi Ffadové srovnatelny s vytézkem v monoenergetickém piku [36]. Reakce
protonil na tenkém lithiovém terc¢i ma celou fadu priznivych vlastnosti. Ve srovnani
s jinymi moznostmi produkce kvazimonoenergetickych spekter mé vyrazny pik ma-
lou polositku a lze produkovat pomérné intenzivni svazky neutronti. Navic je mozné
gama spektrometrickou analyzou pouzitého lithiového terce urcit mnozstvi neutronti
prislusnych monoenergetickému piku emitovanych do prostorového dhlu 47, coz je
detailnéji popsano v sekci 7.3.

Reakce 7Li(d, n)®Be je zajimava z hlediska materidlového vyzkumu pro tcely fiiz-
nich reaktort. Deuterony s energii priblizné 40 MeV produkuji spektrum neutront se
stfedni hodnotou v okoli 14 MeV, coz je vhodné pro tcely napodobeni neutronového
spektra fiznich reaktori [29].

ZkuSenosti s timto teréem v UJF AV CR

Historicky byla v UJF snaha vyuZivat tlusty lithiovy ter¢ik k produkei bilého
spektra neutront. Kvuli nizké teploté tani lithia by vsak pro pozadované intenzity
musel byt ter¢ v kapalné podobé. Technické komplikace spojené s timto konceptem
nakonec vedly k zavrzeni celého projektu. Misto toho se prikrocilo k experimen-
tim s tenkym lithiovym terc¢em, ve kterém nabité castice ztraci jen malou ¢ast své
energie, tudiz nedochazi k tak silnému ohfevu terce, ktery diky tomu miize byt
provozovan v pevném skupenstvi [28].

Tercové stanice s tenkym lithiovim teréem je v UJF pouzivéna jako zdroj kvazi-
monoenergetickych neutroni zejména pro tcely studia té¢innych prifezi. Je schopna
produkovat neutronova spektra s vyraznym pikem v rozsahu energii 18 az 33 MeV.
Polositka FWHM vyrazného piku se typicky pohybuje okolo 2,5 MeV. Samotna sta-
nice sestava z odnimatelné tercové komory, soustavy kolimatort svazku nabitych
¢astic s primeéry 18, resp. 8 mm a nastavitelného podstavce, ktery umoznuje presné
sefizeni vysky pri pripojovani ter¢ové stanice k trase vyvedeni H™ iontt z cyklotronu
U-120M. Pred zacatkem experimentu je odnimatelnd tercova komora premisténa do
digestore s ochrannou argonovou atmosférou, kde probiha instalace lithiového terce.
Pouzivané ter¢e maji kruhovy prifez s prumérem 30mm a tloustkou 2,0(1) mm
a obsahuji velmi vysoky podil izotopu ‘Li. Pied osazenim do tercové stanice jsou
uchovavany v petrolejové lazni. Komora je nasledné evakuovana a premisténa zpét
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do cyklotronové haly. Poté probiha presné nastaveni polohy tercové stanice do osy
svazku nabitych c¢astic. Po sérii testi mize byt zahdjen provoz. Protoze se pouziva
tenky tercéik, vice nez 90 % dopadajicich protoni projde timto ter¢em bez interakce,
coz vede na vznik smésného pole protonii a neutronti. Protony je nezbytné pred kon-
taktem s ozarovanym vzorkem z tohoto pole odstranit. Nékteré laboratore pouzivaji
k odklonéni protontl magnetické pole, aviak v UJF byl zvolen koncept degradace
nabitych ¢éstic vlivem ionizacnich ztrat v tlusté uhlikové desticce (tloustka 10 mm),
takzvaném zhaseci. Lithiovy ter¢ a zejména pak zhase¢ se béhem provozu silné za-
hiivaji, proto je nutné zajistit jejich chlazeni. Za timto tcelem je ke stanici ptipojen
specialni chladici systém, ktery cirkulaci ethanolu zajistuje chlazeni drzéaku terce
a zadni strany uhlikového zhéasece. Ozatované vzorky jsou umistovany do hliniko-
vého drzédku, ktery umoznuje presnou identifikaci vzdalenosti vzorku od terce. Po
ukonceni ozarovani je pouzity lithiovy ter¢ opét v ochranné atmosfére vyjmut z ko-
mory a ulozen zpét do petroleje. Pro kazdé ozatovani je pouzivan novy terc, avsak
pro tcely spektrometrie je vhodné pouzity ter¢ uschovat (viz. sekce 7.3). K produkci
neutront nedochézi pouze v lithiovém terci, ale i v uhlikovém zhaseci. 7 fyzikal-
niho hlediska vSak maji reakce C(p,zn) vysoké prahy reakei zacinajici na hodnoté
19,6 MeV [37], proto nemohou ovlivnit vyrazny pik, ale pouze prispivaji ke spoji-
tému neutronovému pozadi. Fotografie lithiové tercové stanice s popisem zakladnich
komponent je uvedena na Obr. 2.6, detailni zabér drzaku se vzorky k ozareni pak na
Obr. 2.7.
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Obr. 2.7: Drzék se vzorky k ozareni pripo-
Obr. 2.6: Li tercovd stanice [38]. jeny k Li tercové stanici. Foto autor prace.

30



2.6 Produkce neutroni pomoci terce z tézkého materialu

Pro tplnost je vhodné kratce zminit produkei neutronti pomoci spalaénich (tis-
tivych) reakei. Urychlova¢ poskytuje svazek relativistickych projektila, typicky pro-
tont ¢i jinych lehkych iontt, jejichz energie se zpravidla pohybuje v rfadu stovek
MeV az jednotek GeV na nukleon [39]. De Broglieho vlnova délka projektilu pri
téchto energiich je typicky vyznamné mensi nez prumér tercovych jader, proto pro-
jektil neinteraguje s jadrem jako celkem, ale s jednotlivymi nukleony. Ackoliv muze
byt spala¢ni reakce vyvolana u libovolnych jader, s rostoucim hmotnostnim ¢islem
jadra obvykle roste pocet neutroni emitovanych na jeden projektil. Z toho divodu
se terce typicky konstruuji z tézkych material jako olovo ¢i wolfram. Srovnani ne-
utronovych spekter stépného a spala¢niho zdroje je uvedeno na Obr. 2.8. Spalac¢ni
zdroje neutronu jsou kromé vyzkumu dtlezité i pro pripadny provoz urychlovacem
fizenych transmutacnich systémii. Detailnéjsi rozbor nastinéné problematiky vsSak
neni predmétem této prace.
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Obr. 2.8: Srovnani neutronovych spekter tepelného stépného zdroje a spalacniho

zdroje p(800 MeV)+W [40].
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3 Vyuziti aktivacnich detektort pro meéreni

ucinnych pruirezua

Ve vzorku, ktery je umistén v poli neutronii, dochézi prostrednictvim ritiznych ja-
dernych reakci k produkci novych jader, obvykle radionuklidi. Je-1i vzorek podroben
analyze na gama spektrometrické aparature, 1ze v ném urcit kvalitativni i kvanti-
tativni zastoupeni celé fady radionuklidi. Na zminéném principu funguji aktivacni
detektory. Jedna se nejcastéji o tenké folie ¢i draty z ¢istého materidlu, v optiméalnim
pripadé tvorené jedinym nuklidem. VSechny radionuklidy obsazené v analyzovaném
aktivacnim detektoru jsou pak primymi produkty jadernych reakci neutronu s je-
dinym nuklidem, nebo se jedna o radionuklidy zastoupené v rozpadovych tfadach
primych produkti. Diky tomu lze urcit, jaké reakce v detektoru probihaly a jaké
byly jejich vytézky. Pojmem ,vytézek reakce® je v celé praci oznacovan pocet jader
vyprodukovanych sledovanou reakei za celou dobu ozatovani. Takto zavedeny pojem
je odlisny od standardni definice vytézku, ktery je obvykle chapan jako pocet vy-
produkovanych ¢astic ¢i jader vztazeny na jednu dopadajici ¢astici (projektil). Tato
kapitola je zamérena na gama spektrometrii ozarenych aktivac¢nich detektor, nasti-
néni korekci, které je nutné aplikovat pri vypoctu vytézku reakce, a struény rozbor
nejistot spojenych s popsanou problematikou.

3.1 Energetické spektrum gama zareni

Vede-li radioaktivni preména (alfa ¢i beta) na vznik dceriného jadra v excito-
vaném stavu, pak ji lze obvykle zaznamenat na gama spektrometrické aparature,
protoze deexcitace dceriného jadra zpravidla probihd emisi gama zareni. Pfeména
alfa, zejména pak u radionuklidid s nizsimi atomovymi ¢isly, casto vede na vznik
jader v zakladnim stavu, coz znemoznuje analyzu tohoto procesu prostrednictvim
gama spektrometrické aparatury. S rostoucim atomovym ¢islem vsSak pribyva pro-
dukti alfa pfemény v excitovaném stavu. Beta preména vede na vznik dcerinych
jader v zakladnim stavu spiSe vyjimecné [41].

Energetické spektrum predstavuje zavislost intenzity gama zareni na energii.
Gama foton je elektricky neutrdlni castice, a tudiz nevyvolava primérni ionizaci.
Pti detekci tohoto zafeni se zaznamenavaji sekundarni nabité c¢astice, typicky elek-
trony uvolnéné pri interakci fotoni s hmotou. Detektory gama zareni pro tucely
spektrometrie jsou zpravidla na bazi velmi ¢istych polovodicii, napiiklad germania
(HPGe = high purity germanium). Pro gama fotony s nizkou energii v fadu desi-
tek ¢i nizsich stovek keV je typickou interakeci fotoelektricky jev, kdy foton preda
veskerou svou energii elektronu vazanému v atomovém obalu. Elektron je nasledné
vyrazen z atomového obalu a ziska kinetickou energii odpovidajici energii gama fo-
tonu snizenou o vazebnou energii elektronu v obalu, kterd je ale obvykle velmi mala
ve srovnani s energii gama fotonu. Pri fotoelektrickém jevu odevzda foton v citlivém
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objemu detektoru veskerou svou energii, ¢imz ve spektru prispiva k piku tuplného
pohlceni, ktery se téz nazyva fotopikem. Pro energie fotont v rozmezi vyssich stovek
keV az jednotek MeV prevlada Comptontv rozptyl. Jedna se o pruzny nekoherentni
rozptyl fotonu na elektronu. Odrazeny elektron odnasi pouze ¢ast celkové energie fo-
tonu. Pokud rozptyleny foton nasledné vyvola fotoelektricky jev, prispéje tato série
interakci k piku tplného pohlceni. V pripadé, kdy rozptyleny foton opusti citlivy ob-
jem detektoru, prispiva v energetickém spektru ke spojité oblasti (tzv. Comptonovu
kontinuu) rozprostirajici se od tzv. comptonovské hrany smérem k nizsim energiim.
Pro energie v tadu jednotek MeV a vyssi zacind byt vyznamnd interakce, pri které
dojde k pfeméné fotonu na elektron pozitronovy par (tzv. tvorba pari). Predaji-li
obé vzniklé ¢astice veskerou svou energii v citlivém objemu detektoru, prispiva tato
interakce k piku iplného pohlceni. Struktura energetickych hladin jadra je diskrétni,
tudiz i spektrum vyzarovanych fotonii musi byt diskrétni. V nekonecné velikém de-
tektoru, kde by kazdy foton odevzdal veskerou svou energii, by se ve spektru vy-
skytovaly pouze piky tplného pohlceni. Na predavani energie by se podilely vSechny
tTi popsané mechanismy, ale vysledek by byl vzdy stejny. V realném detektoru vsak
mohou fotony z detektoru uniknout, coz ve spektru vede na vznik Comptonova kon-
tinua a celé rady dalsich piku. Obséhlejsi prehledny tivod do problematiky interakce
gama zareni s hmotou a popisu energetickych spekter gama zareni lze nalézt v baka-
larské praci [42], dalsi informace pak v odborné literature [34, 41|, odkud bylo také
cerpano.

3.2 Odvozeni rovnice pro vypocet vytézku reakce

Kdyz je aktivacni detektor vystaven svazku neutrontd, dochazi v jeho objemu
k produkci radionuklidii. Necht je predmétem zajmu jeden konkrétni radionuklid, jez
je produkovan rychlosti P(t), ktera je obecné funkei ¢asu t. Jako u vsech nestabilnich
jader zaroven dochazi k samovolnému rozpadu sledovaného radionuklidu. Bilanci pro
pripad, kdy se aktivacni detektor nachézi v poli neutront lze popsat diferencidlni
rovnict:

dN(t)
dt
kde N je pocet jader sledovaného radionuklidu a A predstavuje rozpadovou kon-

= P(t) — AN(1), (3-1)

stantu. Pokud se pole neutronti neméni s c¢asem, lze P povazovat za konstantu.
S timto predpokladem lze vyse uvedenou rovnici (3-1) snadno vyresit. P¥i feSeni
je vyuzita pocatecni podminka N (¢ = 0) = 0, coz odpovida situaci, kdy aktivacni
detektor pred vlozenim do pole neutroni neobsahuje zadna jadra sledovaného radi-
onuklidu. Regenim je pak vztah:

N(t) = I; (1=e). (3-2)
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Necht expozice neutronovému poli trva po dobu t;.,. Pocet jader sledovaného ra-
dionuklidu v aktivacnim detektoru v okamziku vypnuti svazku neutrontt oznaceny
Ny lze pak vypocitat podle (3-2):
P At
No=N(t = tix) = 7 (1= M), (3-3)
Po ukonceni ozarovani uz dochazi pouze k rozpadu sledovaného radionuklidu. Bilance
(3-1) se tedy zjednodusi:
dN(t)
dt

S vyuzitim pocateéni podminky, ze v okamziku ukonceni ozarovani se v aktiva¢nim

= “AN(). (3-4)

detektoru nachézi pravé Ny jader sledovaného radionuklidu, je fesenim rovnice (3-4)
vztah:

N(t) = Nye™. (3-5)

Pojmem vytézek reakce, ktery byl definovan jiz v ivodu této kapitoly, predstavuje
pocet jader vyprodukovanych sledovanou reakci za celou dobu ozarovani. S ohledem
na dalsi pouzivané veli¢iny lze tuto definici prepsat jako soucin konstantni rychlosti
produkce sledovaného radionuklidu P a doby ozatovani t;..:

Nygtezek = P tirr. (3-6)
Za neznamou konstantu P lze dosadit ze vztahu (3-3), potom:

)\ tirr

Nygtsaek = No 1= ot

(3-7)
Necht ¢y predstavuje dobu od ukonceni ozatovani do zac¢atku méreni. Skutecny cas
meéreni je oznacen t,..,. Pocet jader sledovaného radionuklidu, které se rozpadly bé-
hem analyzy aktiva¢niho detektoru pomoci gama spektrometrické soustavy oznaceny
AN lze s vywzitim (3-5) vypocitat jako:

AN = N(tg) — N(to + treal) = No (e—“o - e—”m“reaﬂ) . (3-8)

Dosazenim tohoto vztahu do rovnice pro vytézek (3-7) a naslednymi algebraickymi
upravami lze odvodit vztah:

6>\ to A tirr
1 — e_)‘treal 1 — €_>\tirr ’

vatéiek = AN (3_9)

Uvedené AN, tedy pocet jader sledovaného radionuklidu, které se rozpadly béhem

méreni na HPGe detektoru, 1ze urcit analyzou ziskaného gama spektra. Tato pro-
blematika je detailné diskutovana v nasledujici sekci.
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3.3 Analyza energetického spektra gama zareni

Celda metodika gama spektrometrie spoc¢iva na dvou zakladnich pilitich. Tim
prvnim je jedineCnost energii emitovanych gama fotont, které jsou specifické pro
dany ptrechod mezi dvéma konkrétnimi energetickymi hladinami sledovaného radio-
nuklidu. Druhym je pak moznost velmi presné mérit energie téchto fotont, aby bylo
mozné v ziskaném gama spektru rozlisit prispévky jednotlivych prechodi. V na-
sledujicich sekcich je vysvétlen vyznam obou uvedenych podminek, jsou nastinény
zakladni kroky pfi analyze gama spektra ozareného aktivacniho detektoru a stan-
dardni spektrometrické korekce, které je nezbytné aplikovat pro co nejpresnéjsi ur-
ceni vytézku sledované reakce.

3.3.1 Plocha piku prislusné gama linky Sy

Ozareny aktivacni detektor je umistén do urcité vzdalenosti od HPGe detektoru.
Nasledné je po dostatecné dlouhou dobu méreno energetické spektrum emitovanych
gama fotoni. Ve spektru se typicky objevi cela fada pomérné vyraznych pika. V sou-
casné dobé existuji obsahlé databaze tidaju o struktufe jader a jejich gama precho-
dech, naptiklad [43]. Zminéné databdze lze pouzit dvéma zptisoby. Pro radionuklidy,
jejichz pritomnost ve vzorku je ocekavana, lze identifikovat energie gama fotont,
které pri své preméné emituji. Pripadné lze vyuzit opacny pristup. Je-li detekovano
znacné mnozstvi gama fotonti o urc¢ité energii, lze zjistit, jaky radionuklid je miize
emitovat. Energie odectend ze zminéné databaze odpovida v energetickém spektru
gama zareni piku tplného pohlceni, kdy foton odevzdal v detektoru veskerou svou
energii. Pravé tyto piky je tfeba analyzovat. K tomu slouzi specializované vypocetni
programy. V ramci této prace byl vyuzit Deimos, jehoz autorem je J. Frana z OJS
UJF AV CR. Jedn4 se o program, ktery umoziiuje prolozit vybrany pik normalnim
rozlozenim a urcit tak jeho plochu véetné nejistoty. V iivodu tohoto odstavce je uve-
deno, ze métreni gama spektra by mélo probihat po dostatecné dlouhou dobu, coz
je pomérné obecny udaj, ktery je vhodné trochu specifikovat. Pokud je to mozné,
tak by méfeni mélo trvat tak dlouho, aby plocha piku byla alesporni 10* impulzi,
potazmo tedy nejistota plochy piku byla mensi nez jedno procento. Nejistota urceni
plochy piku se pri vyhodnocovani experimentalni ¢asti této prace obvykle pohybo-
vala fadoveé v rozmezi desetin az jednotek procenta.
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3.3.2 Intenzita prislusné gama linky I,

Pti prechodu jadra mezi dvéma energetickymi hladinami je vyzaren foton s typic-
kou energii. K deexcitaci jadra muze zpravidla dochézet riiznymi prechody ci jejich
sériemi. Pravdépodobnost, ze pti deexcitaci nastane sledovany prechod, tedy ze bude
vyzafen foton se sledovanou energii, se oznacuje jako intenzita gama piechodu I,.
Hodnoty I, vCetné nejistot lze opét nalézt napiiklad v jiz zminéné databazi [43)].
Uvadéné nejistoty se typicky pohybuji v fadu desetin procenta, v nékterych pripa-
dech az v fadu jednotek procent.

3.3.3 Pikova dcinnost detektoru ¢,

Do citlivého objemu detektoru zpravidla dopada pouze ¢ast z celkového mnozstvi
gama fotonl emitovanych zatricem do celého prostoru. O jakou ¢ast se jednd je dano
zejména velikosti a tvarem detektoru i zarice a jejich vzajemnou polohou. Pikova
ucinnost detektoru e, je definovdna jako cetnost detekovanych gama fotonti prispi-
vajicich k piku uplného pohlceni délend cetnosti gama fotont emitovanych zdrojem
do celého prostoru [41]. Pfi zohlednéni impulzti detekovanych nejen v oblasti piku
uplného pohlceni, ale kdekoliv ve spektru, se vyse uvedeny pomér nazyva celkovou
ucinnosti detektoru. Kromé zfejmé geometrické zavislosti je €, pomérné komplikova-
nym zpusobem zavislé i na energii dopadajiciho zateni. Pro ilustraci téchto zavislosti
jsou na Obr.3.1 a Obr. 3.2 uvedeny kalibracni kiivky HPGe detektoru Canberra
GC3018 na OJS UJF, ktery byl v rdmeci této prace pouzivan ke spektrometrii gama
zareni. Detailné zpracovand kalibrace tic¢innosti tohoto detektoru byla prevzata od
kolegti z OJS. Podrobnosti o kalibraci lze nalézt v [38]. Autofi doporucuji uvazovat
nejistotu 2 %.

36



|
0,12 | | ' vzdalenost 1cm ——
3¢cm ——
5cm
O 0,10 - 7 cm -
I 10 cm
© 0,08 17 cm ——
£
5 0,06 |-
\©
>
20,04 |
=
0,02 +
0 W— I ]

50 100 200 300 500 1000 2000
Energie (keV)

Obr. 3.1: Zavislost pikové tcinnosti HPGe detektoru Canberra GC3018 na energii
gama zareni a vzdalenosti zarice od citlivého objemu detektoru. Upraveno z [44].
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Obr. 3.2: Zavislost totalni tcinnosti HPGe detektoru Canberra GC3018 na energii
gama zareni a vzdélenosti zari¢e od citlivého objemu detektoru. Upraveno z [44].
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3.3.4 Korekce na vliv samoabsorpce C,

Pojmem samoabsorpce je oznacovano pohlceni emitovaného gama fotonu ve vlast-
nim objemu zarice. Pro vypocet korekce na tento jev v pripadé zarice ve formeé tenké
homogenné aktivované félie lze pouzit vztah [34]:

_ pr(Ey) p D
1 — exp(—pr(E,) p D)’

kde ut je absolutni koeficient zeslabeni, p hustota materialu folie a D jeji tloustka.

Cabs(Es) (3-10)

Soucinitel Cyps tedy zavisi na energii gama fotonu F., materialu a tloustce ozaiené
folie. Hodnoty ur byly prevzaty z online databéze [45] véetné idaji o nejistotach,
které se v rozsahu energii fadové stovek keV az jednotek MeV pohybuji do 3 %.
Hodnoty hustoty byly pfevzaty z literatury [34] s nejistotami v fadu setin procenta.
Tloustka félie je garantovana vyrobcem a byla ovérena pomoci digitalniho posuvného
méritka. Pro nékteré vzorky byla pocitana ze znalosti hustoty, hmotnosti a plochy.
Nejistota tloustky félie se pohybuje v fadu desetin procenta. Podle zakona Siteni ne-
jistot je pTi uvazeni pouzivaného rozsahu dil¢ich veli¢in celkova nejistota Cyps typicky
v fadu desetin procenta.

3.3.5 Korekce na vliv pravych kaskadnich koincidenci Cco;

Doba zivota excitovaného stavu jadra byva obvykle velmi kratka. U jader s kom-
plikovanéjsimi rozpadovymi schématy excitovanych stavii mize dojit k emisi nékolika
gama Ci rentgenovskych fotonti ve velmi rychlém sledu a existuje jista pravdépodob-
nost, ze do detektoru vleti vice nez jeden foton a zarizeni je nerozlisi. V takovém
pripadé mohou byt dva rtzné fotony z rozpadové kaskady téhoz jadra mylné inter-
pretovany jako jediny foton s energii odpovidajici jejich souctu. Tento jev se nazyva
pravé kaskadni koincidence. Vhodny ilustrativni pripad je smyslené jadro se tfemi
energetickymi hladinami a tfemi moznymi gama prechody A, B a C. Necht deexci-
tace jadra muze probéhnou emisi jediného fotonu A, nebo kaskadou fotoni B a C.
Mize nastat situace, kdy jsou fotony B a C mylné interpretovany jako jediny foton
s energii odpovidajici svému souctu, tedy A. Z pohledu piku tplného pohlceni fotonii
A se jedna o takzvanou koinciden¢ni sumaci, protoze dochazi k jeho umélému nad-
hodnoceni. Z pohledu piki iplného pohlceni fotoni B a C se jedna o koincidencni
ztratu. Vliv kaskadnich koincidenci vyrazné klesa s rostouci vzdéalenosti vzorku a de-
tektoru. Pro vypocet kaskddnich koincidenci pii vyhodnocovani experimentalni ¢asti
této prace byl pouzit program TrueCoinc [46]. Program bohuzel neuvadi nejistoty
téchto vypocta, ani v pravodni dokumentaci nejsou nijak komentovany, coz zne-
moznuje jejich presnou kvantifikaci. Program pti vypoctu pouziva vlastni databazi
jadernych dat. Zadava se pouze kalibrace ucinnosti detektoru. Nejistotu Cgop 1ze
tedy priblizné odhadnou nejistotou zminéné kalibrace, kterd odpovida 2 %.
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3.3.6 Korekce na vliv nestability svazku C.y,

Pri feseni diferencidlni rovnice (3-1) popisujici bilanci jader radionuklidu pfi oza-
fovani se predpoklada konstantni rychlost produkce P sledovaného radionuklidu po
celou dobu ozarovani. OvSem vlivem riznych nestabilit pti provozu urychlovace do-
chéazi k odchylkdm svazku nabitych ¢astic od zadanych parametri. Kvili tomu fluk-
tuuje i neutronové pole urychlova¢em rizeného zdroje a P(t) je funkei ¢asu. Tento
jev lze pozorovat na zaznamu proudu svazku nabitych ¢astic uvedeném na Obr. 4.1.
Resenfm rovnice (3-1) je pak misto jednoduché funkce (3-2) integralni vztah:

t /
Ny = e [C () ar. (3-11)
0
Pokud lze prubéh ozafovani rozdélit na Casové intervaly [t;, t;11] tak, ze béhem kaz-
dého intervalu je rychlost produkce sledovaného radionuklidu P; konstantni, Ize vyse
uvedeny integral (3-11) aproximovat sumou:

ef)\t

N() = — %;Pi(e_“i“ —e—“i). (3-12)

Podle [47] lze korekci na vliv nestability svazku béhem ozatovani Cy.p, vypocitat
jako podil po¢tu vyprodukovanych radionuklidi N(t) za predpokladu P = konst.
podle (3-2) k N(t) vypocitaného pomoci (3-12):

P
X 1 — €_>\t1rr)
Cstab = Py (3_13)
Y P (e it — e A)
A Vi

Vzhledem k faktu, ze P je tmérné poctu protoni urychlenych za dany casovy inter-
val, 1ze vztah (3-13) piepsat do tvaru:

1 — e_Atirr

W (i) ’

ef)‘ (tirr*tiqu) (1 _ e*)\ (t¢+17ti))

CYstab =

(3-14)
bir % tiy1 — t;

kde W (i) predstavuje pomér poctu protont urychlenych béhem i-tého intervalu k po-
¢tu protont urychlenych béhem celého ozarovani. Pouziti soucinitele Cgi,, umoznuje
pri odvozeni rovnice pro vypocet vytézku vychazet z predpokladu P = konst. a zaro-
ven zohlednit vliv fluktuaci svazku, které mohou zejména u radionuklidi s kratkym
poloc¢asem rozpadu mit nezanedbatelny vliv. Vypocet soucinitele Cya1, a zejména, ur-
¢eni nejistoty je vsak pomérné problematické. Vypocet byl proveden pro rtzna rozdeé-
leni ozafovani na intervaly podle zaznamu c¢asové zavislosti proudu svazku protonii.
7 takto urcenych Cg,p byla vypocditana stfedni hodnota a smérodatnd odchylka,
ktera predstavuje odhad nejistoty urceni Ciiap,.
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3.3.7 Korekce na vliv plosného zari¢e Cpjocha

Kalibrace tuc¢innosti pouzivaného HPGe detektoru Canberra GC3018 byla prove-
dena pomoci malych etalonti, které lze povazovat za bodové zarice. Ozarené aktivacni
detektory ve formé tenkych f6lii se od pouzitych etalonii co do tvaru znacné lisi. Tato
odlisnost muze do jisté miry zptusobit omezenou platnost experimentalné urcené ka-
librace uc¢innosti detektoru. Miru odlisnosti kalibrace i¢innosti pro plosny a bodovy
zari¢ lze popsat soucinitelem:

€p(plosny zafic)

C ocha — v - 3-15
ploch ep(bodovy zafic) (3-15)

Na OJS nejsou k dispozici plosné etalony pozadované velikosti, které by bylo mozné
pouzit k experimentalnimu urceni kalibrace té¢innosti pro plosné zéarice. Proto byla
provedena simulace pomoci vypoéetniho kédu MCNPX [48]. Pro tento tcel byl vy-
uzit castecné prepracovany model zminéného detektoru, jehoz ptivodnim autorem je
kolega z OJS P. Chudoba [44]. Pro vSechny sledované gama linky a kazdou pouzi-
vanou vzdélenost vzorku od detektoru byla pomoci MCNPX urcena hodnota €, jak
pro model plosného zarice, tak i pro model kalibra¢niho etalonu. Za tc¢elem validace
vysledkl simulace byly srovnany vypocitané hodnoty €, pro malé etalony s expe-
rimentalné ur¢enymi hodnotami. Pro ilustraci tohoto srovnani je zafazen Obr. 3.3.
Ve vétsiné pripadu je rozdil mezi obéma pristupy ke kalibraci mensi nez 2%, coz
odpovida nejistoté experimentalné urcené kalibrace. Zminény rozdil je ve vSech pri-
padech mensi nez 5 %. Tim je potvrzena vérohodnost simulovanych hodnot. Pfi vy-
hodnocovani experimentu byla pouzivana experimentalné urcena kalibrace ti¢innosti
detektoru a vliv odlisnosti tvaru aktivacniho detektoru od kalibra¢niho etalonu byl
zohlednén soucinitelem Chjocha ur¢eném na zakladé dat z MCNPX. Nejistota urceni
tohoto soucinitele byla s ohledem na vyse popsaného srovnani simulace a experi-
mentu konzervativné odhadnuta 5%. Zavislost Cpiocha na konkrétni energii gama
zareni a vzdalenosti zarice a detektoru je ukdzana na Obr. 3.4.

40



~104 b | | T 1297kev  +
> 188,3 keV  x
S 1,06 355,7 keV |
S
€104 §
°
é 1,02
£ + X
= 1,00 — +
=3 %
o 0,98 +
>Q +
X
g 0,96  x -
o
0’94 | | | | | |
3 5 7 10 15 17

Vzdalenost zarice od detektoru (cm)

Obr. 3.3: Pomér kalibrace ui¢innosti detektoru urcené experimentalné k vysledktim
simulace pomoci kédu MCNPX pro ,bodové® etalony [35].
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Obr. 3.4: Zavislost velikosti soucinitele Cpjocha Da vzdalenosti zafic-detektor pro né-
kolik sledovanych gama linek a félii 25 x 25 mm [35].
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3.3.8 Korekce na vliv mrtvé doby detektoru

Pojem mrtva doba detektoru je pouzivan pro oznaceni casového intervalu pocina-
jictho zaregistrovanim castice, béhem néhoz detektor nemtze dalsi ¢astice zazname-
nat [3]. Gama fotony dopadajici do citlivého objemu detektoru béhem mrtvé doby
nejsou spravné detekovany, coz vede na snizovani detekéni ti¢innosti. Mrtvou dobu
urcuje primo gama spektrometrickd aparatura, kterda udava jak skutecny cas méreni
treal, tak cas méreni s odec¢tenim celkové mrtvé doby t);... Korekei na vliv mrtvé doby
pak lze vyjadrit jako pomér ¢ast t,ea K tiive.

3.4 Finalni tvar rovnice pro vypocet vytézku

Rovnice pro vypocet vytézku reakce (3-9), odvozend v sekci 3.2, muze byt nyni
blize specifikovana diky zavedeni potfebnych spektrometrickych korekei. Vysledny
vztah ma podobu:

At
Spik C’abs C’stab treal ero A tirr
I’y €p C(COI C’plocha tlive 1 — e Atreal 1 — e~ Airr |

Nogusiek = (3-16)
Pomoci této rovnice je urcéen vytézek pro kazdé namérené gama spektrum. Pro
kazdy zkoumany aktivacni detektor je vsak typicky meéreno nékolik gama spekter
v ruznych casech po ukonceni ozarovani, ¢asto se jedna o desitky riznych meéreni.
Pro dals{ vipocty je nezbytné vypocitat stfedni hodnotu vytézku Nygszer. K tomu
lze pristupovat riznymi zpusoby. Pro tcely této prace byl zvolen vztah [49]:

1 (& .
Nigtezex = - (Z w(7) vatézek(2)> ; (3-17)
=1

kde k je pocet dil¢ich vypocitanych vytézku a w(i), respektive w predstavuji vdhové
funkce. Tyto funkce jsou definovany predpisy:

1
(ANVytéiek ('L) )2 ’

w(i) = (3-18)

w="> w(i), (3-19)

i=1
kde ANygesex(i) je nejistota i-tého vypocitaného vytézku Nygase(2). Vyslednou
celkovou nejistotu ANyyiezek stfedni hodnoty vytézku Nygiesek 1ze vypocitat podle
vztahu:

ANygtgsex = : (3-20)

Bk
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Nabirani a naslednd analyza kazdého gama spektra predstavuje nezavislé méreni.
Pro ovéreni, zda néktery z vypocitanych vytézka neni zatizen hrubou chybou, je
vhodné pouzit napiiklad x? test:

kX_Ql =7 i 1 <Z w(i) (vatéiek(i) —vatezek)2> . (3-21)

i=1

Distribuce hodnot Nygiezex(?) by totiz méla odpovidat normalnimu rozdéleni. Pro
kazdé Nygiesex(7) mohou na zakladé tohoto testu nastat tii situace [50]:

2

a) Vyraz o

] je mensi ¢i roven jedné.

= Vypocitanou stfedni hodnotu vytézku véetné nejistoty lze akceptovat.

2

X
k—1

je mirné vétsi néz jedna.

b) Vyraz

= Vypocitanou stredni hodnotu vytézku lze akceptovat, avSak jeji nejistotu
2

k—1

je nutné zveétsit vynasobenim

2
k —

= Je nezbytné zkontrolovat namérena data, znovu zanalyzovat méreni velmi

c) Vyraz 7 je vyrazné vetsi nez jedna.

vzdalend od stredni hodnoty, najit a opravit pripadny zdroj hrubych chyb,
popripadé tato métreni vyloucit z dalsi analyzy.
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4 Prabéh experimentu v UJF AV CR v.v.i.

Experimentalni ¢st této prace byla realizovédna na pracovistich UJF AV CR
v Rezi. Navazuje na experimenty provedené v rdmci bakaldiské prace [42] a vyzkum-
ného ukolu [35]. V této kapitole je uveden struény popis zminénych experimenti
a jejich odlisnosti, také je nastinén vztah ozarovanych materiali k pokroc¢ilym jader-
nym technologiim. Nasleduje detailni popis postupti a ¢innosti provadénych v kazdé
tazi experimentu. Je uveden i souhrn klicovych parametri charakterizujicich pribéh
ozafovani.

4.1 Vybér tercovych materialta

V ramci experimentu byly ozareny vzorky Al, Au, Bi, Co, F, Na a Y. Oproti
do jisté miry vazbu na pokrocilé jaderné systémy a zkoumané reakce mohou hrat
svou roli pti navrhu téchto systému. Hlinik byl vybran proto, Ze se jedna o hojné
pouzivany konstrukéni materidl, ktery ma sva uplatnéni i v jaderném priimyslu.
Zlato ma v jaderné fyzice roli jistého standardu a mnohé jeho reakce jsou dobre
proméreny. Porovnani nové ziskanych tuc¢innych prirezi s dostatecnym mnozstvim
jinych experimentalnich hodnot umoznuje validovat pouzity postup méreni a vyhod-
nocovani celého experimentu. V pripadé dobré shody mezi vysledky experimentu
a udaji z knihovny EXFOR pro referen¢ni reakce na zlaté je pravdépodobné, ze
budou vérohodné i tdaje pro reakce s nedostatkem experimentalnich dat pro rele-
vantni srovnani. K tomuto tuc¢elu mohou slouzit i nékteré dobtfe zndmé reakce na
hliniku. Prestoze je zlato v praxi hojné vyuzivano, slouzi ¢asto pravé jen jako stan-
dard a nékteré jeho reakce s neutrony (napi. produkce *®™?Au) doposud nejsou
prilis dobtfe proméfeny. Eutektikum olova a bismutu (LBE) je zvazovanym chladi-
vem pro nékteré pokrocilé jaderné systémy vcéetné ADS. Bismut je navic pouzivan
v celé Tadé slitin jako legujici prvek. Fluor, respektive fluoridové soli, by v urcitych
systémech mohli plnit roli chladiva. Nékteré koncepce reaktorii s roztavenymi solemi
jsou zvazovany i s tekutym palivem taktéz ve formé fluoridovych soli. Sodik je opét
chladivem nékterych rychlych reaktori. Yttrium nachéazi sva uplatnéni jako primés
v riznych konstrukénich materidlech, naptiklad v ocelich disperzné zpevnénych oxi-
dickymi ¢asticemi (ODS steel), které se diky znacné teplotni odolnosti zvazuji jako
konstrukéni materialy pro nékteré pokrocilé jaderné systémy.

Studium (n, zn) reakci nejen na palivu, ale i na celé fadé konstrukénich materi-
alt a potenciadlné vhodnych chladiv je dtlezité zejména pro tcely navrhu ADS. Ve
stépném reaktoru je prispévek neutroni produkovanych v (n, zn) reakcich k celkové
neutronové bilanci prakticky zanedbatelny, protoze uvedené reakce maji typicky pii-
lis vysoké prahové energie, nez aby mohly byt vyvoldny neutrony ze Stépeni. V poli
spala¢niho zdroje neutronii vsak tyto reakce hraji velmi dilezitou roli a vyznamné
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ovliviiuji celkovou neutronovou bilanci v ADS. Aby bylo mozné provoz ADS presnéji
modelovat, je nutné zpfesnit a doplnit jadernd data pro mnohé (n,zn) reakce a to
v Sirokém rozsahu energii [51].

Kromé zminénych primych aplikaci v pokrocilych jadernych systémech jsou mnohé
z uvedenych materidlit vhodné k dozimetrii pole rychlych neutrontt. Optiméalnim
materidlem pro tyto ucely je prvek, u kterého se v prirodé vyskytuje pouze jediny
stabilni izotop, ma vysoké prahové energie vybranych reakci a produkty téchto reakei
maji vhodné polocasy rozpadu, energie a intenzity emitovanych gama fotonu tak,
aby byla jejich analyza na gama spektrometrické soustavé co mozna nejjednodussi
a nejpresnéjsi. Tyto predpoklady do jisté miry splnuji vSechny zkoumané materi-
aly. Vybrané reakce na kazdém ze zminénych materidl jsou také soucasti knihovny
IRDFF a je tedy zajem o jejich tc¢inné prirezy i pro vyssi energie. Pro ucely do-
zimetrie v oblasti desitek MeV je perspektivni zejména yttrium. Produkty (n,zn)
reakci na yttriu maji obvykle vhodné polocasy rozpadu a vyrazné gama linky. Moz-
nost sledovat nékolik produktt prahovych reakci s rtizné vysokymi prahy je vhodné
zejména pro ucely spektrometrie pole rychlych neutronu [52]. Jak bylo zminéno jiz
v sekci 1.6, mnohé ze zkoumanych reakci se navic nachazi na High priority request

list NEA OECD.

4.2 Priprava vzorku pred ozarenim

Ozarované materialy mély podobu tenkych c¢tvercovych folii s délkou strany
25,0mm. Jedinou vyjimkou byl fluorid sodny, ktery byl pouzit ve formé prasku.
Prasek byl umistén v polyethylenovém pouzdie tvaru valce s primérem podstavy
16,0mm a vyskou 2,0 mm. VsSechny vzorky maji vysokou ¢istotu, obvykle odpo-
vidajici 99,9 %, kterd je garantovana vyrobcem. Navic kazdy zkoumany prvek mé
v prirodé pouze jeden stabilni izotop. Diky tomu hmotnost vzorku presné odpovida
hmotnosti sledovaného nuklidu. Vyjimku opét tvori NaF, u kterého je nezbytné
z poméru atomovych hmotnosti urcit, jaka ¢ast celkové hmotnosti vzorku ptipada
na sodik a jaka na fluor. V pripadé pouziti vzorkt, které jiz byly v minulosti oza-
fovany, je nutné pred jejich opétovnym pouzitim jejich dikladna analyza na gama
spektrometrické soustaveé. Tyto vzorky mohou potencidlné obsahovat dlouhozijici
radionuklidy z predchozich ozarovani, které by mohly ovlivnit vysledky nového ex-
perimentu. Analyza gama spektra vzorku umozni vylouc¢it pritomnost nevhodnych
radionuklid, pripadné urcit jejich mnozstvi pred zac¢dtkem ozatovani a vypocitat
tak vhodnou korekci.
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Dilezity je také strucny rozbor zdroju nejistot spojenych s touto fazi experi-
mentu. Vzorky byly zvaZeny na laboratornich vahéach, jejichz pfesnost je 107°g.
Hmotnosti vzorkt se pohybuji v fadu desetin az jednotek gramt. Uvedenym hodno-
tam odpovidaji relativni nejistoty hmotnosti vzorka fadove 1072 az 1072 %. Délka
strany félie i jeji tloustka jsou také garantovany vyrobcem. VSechny rozméry byly
pro kontrolu ovéreny digitalnim posuvnym meéritkem s presnosti 0,01 mm. Relativni
nejistota urceni plochy fdlie je tedy v fadu 1072 az 1072 %, u tloustky félie se jedna
typicky o desetiny procenta.

Pred ozarovanim byl kazdy vzorek zabalen do obdlky z papiru a polyethyle-
nové lepici pasky. Obalky slouzi zejména jako ochranna bariéra, aby pri manipulaci
s ozafenym vzorkem nedoslo ke kontaminaci HPGe detektoru nebo jiného vybaveni.
Obzvlast peclivé musi byt zabalen vzorek se sypkym NakF'.

Vyznamné parametry vsech ozarovanych folii jsou shrnuty v Tab.1l. Pojmem
ozafovaci pozice se rozumi pribliznéa vzdalenost sttedu ozarovaného vzorku od stredu
lithiového terce.

Tab. 1: Parametry ozarovanych vzork.

Vzorek Hmotnost (mg) Rozméry (mm) Ozafovaci pozice (mm)

Y 1443,86 25,0%25,0x0,50 97
Au 1512,41 25,0%25,0x0,10 98
Al 348,78 25,0%25,0x0,20 99
Co 2977,80 25,0%25,0x0,50 100
Bi 3067,24 25,0%25,0x0,50 101

NaF 979,70 25,0%25,0x2,0 104

Pii experimentu na kvazimonoenergetickém urychlovacem tizeném zdroji ne-
utront je dopredu znama priblizna hodnota energie piku neutronti. Pfed samotnym
ozafovanim je vhodné provést rozsdhlou resersi, které reakce mohou ve zvoleném
aktivacnim detektoru vzhledem ke svym prahovym energiim probihat, a maji-li pro-
dukty téchto reakci dostatecné dlouhy polocas rozpadu a vhodné gama linky, aby
byla umoznéna jejich detekce. Zminéna reserse umozni zvolit optimalni harmono-
gram analyzy ozarenych vzorkti pomoci gama spektrometrické aparatury, coz je
klicové zejména pro ziskani dostatecného mnozstvi dat pro radionuklidy s kratkymi
polocasy rozpadu.
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4.3 Prubéh ozarovani

Ozafovani probihalo dne 7. 10. 2020 od 13:04 do 22:30 pomoci urychlovacem
fizeného neutronového zdroje NG-2 s pripojenou lithiovou tercovou stanici. Sva-
zek protonit dodavany cyklotronem U-120M mél energii ptiblizné 20,4 MeV. Svazek
meél gaussovskou distribuci s polositkou 200 az 300 keV, nejistota urceni jeho energie
odpovida 1,5% [53]. Proud protonového svazku predstavuje sumu naboje protont
urychlenych za jednotku ¢asu. Jeho velikost béhem ozafovani kolisala okolo 5,5 1A,
jak je patrné ze zaznamu na Obr.4.1. Podle dokumentace mériciho pristroje od-
povida nejistota méreni proudu hodnoté 5 %. Tloustka pouzitého lithiového terce,
ktery zajistuje produkei neutront, je 2mm s toleranci 5% [54]. Balicek ozatova-
nych folii byl pomoci lepici pasky pripevnén k hlinikovému drzaku vzorka, ktery
po pripojeni k lithiové tercové stanici zarucuje fixni pozici vzorkia po celou dobu
ozafovani. Vzorky byly umisténé ve vzdalenostech priblizné 97 az 106 mm od Li
terce. Poradi vzorkl pri ozarovani bylo nasledujici: Y, Au, Al, Co, Bi, NaF, pricemz
Y bylo nejblize zdroji. Ze zkuenosti pracovnikit OJR UJF vyplyvé, Ze nejistotu
vzdalenosti ozafovaného vzorku od Li terce je vhodné uvazovat 2 %. Tloustka ba-
licku ozarovanych vzorkl byla vyznamné zvétSena pouzitim papirovych ochrannych
obalek, odpovidala 9,4 mm. Zména hustoty toku neutront v okoli dané ozatovaci po-
zice je v rozmezi 1 az 2% na milimetr. Rozdil v hustoté toku neutrontt mezi prvnim
a poslednim ozafovanym vzorkem tedy muze byt az 20 %. Proto je nezbytné pec-
livé zaznamenat presnou pozici kazdého vzorku a pro kazdy zvlast urcit prislusnou
hustotu toku neutronii. Je zfejmé, ze spektrometrie lithiové tercové stanice a presny
popis prostorové zavislosti produkovaného neutronového pole jsou zcela klicové pro
vypocet uc¢innych prurezu. Proto je uvedené problematice vénovana cela kapitola 7.

4.4 Analyza ozarenych vzorku

Po ukonceni ozarovani bylo nutné nékolik minut pockat, nez klimatizacni systém
vymeénil vzduch v cyklotronové hale, aby se snizilo mnozstvi plynnych radionuklidi.
Po dozimetrické kontrole byly vzorky umistény do prepravniho kontejneru a prene-
seny do laboratore na pracovisti OJS. Zde byl kazdy vzorek opakované podrobovan
analyze na gama spektrometrické soustavé. Méfeni probihala po dobu sedmi meé-
sicli, v pripadé vymfieni sledovaného radionuklidu v kratsim case byla ukoncena
diive. Celkem bylo v rdmci tohoto experimentu namétreno a nasledné analyzovano
pres sto gama spekter. Pouzivan byl HPGe detektor Canberra GC3018 s relativni
ucinnosti 35 %. Kalibrace ic¢innosti detektoru byla prevzata od kolegu z OJS M. Fi-
krleho a P. Chudoby. Pfi métfeni bylo pouzivano sedm riznych vzdalenosti vzorku od
detektoru v rozmezi 3 az 17 cm. Nejistoty spojené s gama spektrometrickou analyzou
jsou detailné diskutovany v kapitole 3. Pfehled vSech zkoumanych reakeci, pouzita
jaderna data a vysledky experimentu jsou shrnuty v kapitole 9.
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Obr. 4.1: Pribéh proudu svazku protoni béhem ozafovani.

4.5 Ucel a porovnani dosavadnich experimentt

Primarnim cilem vsech t{ provedenych experimenti je prispét k doplnéni a zpres-
néni jadernych dat u vybranych reakci, z nichz nékteré by mohly byt potencialné
diilezité pro pokrocilé jaderné systémy. Je snaha vysledky experimentii publikovat
a prispét tak k rozsiteni knihovny experimentalnich jadernych dat EXFOR.

VsSechna popsana ozarovani probihala na neutronovém zdroji fizeném tezskym
cyklotronem U-120M. Prvni experiment byl uskuteénén a detailné popsan v ramci
bakalarské préce [42]. Byly ozafeny vzorky bismutu, hliniku, yttria a zlata. Na-
sledné byly stanoveny tc¢inné prurezy jedenacti sledovanych reakei s témito materialy
pro energii neutront 27,5(7) MeV. Pri dalsim experimentu, ktery je detailné popsan
ve vyzkumném tkolu [35], byly ozafeny félie ze stejnych prvku, avsak pii ener-
gii neutronu 19,8(9) MeV. Kvuli niz$i energii neutronu se podafilo sledovat pouze
osm reakci, tii diive sledované reakce maji vyssi prahové energie nez zminénych
19,8(9) MeV. Druhy experiment byl kromé méreni G¢innych prurezii navrzen i na
ovéreni charakteristik neutronového pole lithiové tercové stanice. Vzorky hliniku
a zlata byly ozareny ve trech rtznych vzdalenostech od zdroje neutront. Detaily
o této studii jsou uvedeny v sekci 7.5. Pii tfetim experimentu byly kromé ¢tyt jiz
zminénych materiala navic zkoumany i vzorky kobaltu a fluoridu sodného (NaF').
Ozafovani probihalo pfi energii neutront 17,5(10) MeV. Analyza nékterych reakei na
Co i NaF byla znacné komplikovana a vedla k nutnosti netradi¢niho vyuziti gama
spektrometrické soustavy, coz je detailné popsano v nasledujicich kapitolach 5 a 6.
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5 Kaskadni rozpad

Rovnice (3-16) pro vypocet vytézku byla odvozena na zikladé predpokladu, ze
sledovany radionuklid vznika pouze prostiednictvim piimé reakce s neutrony emi-
tovanymi externim zdrojem. Tento predpoklad vsak neni splnén v pripadé, kdy se
sledovany radionuklid nachézi v rozpadové fadé jiného ve vzorku téz produkovaného
radionuklidu. Pfi studiu (n, xn) reakei s materidlem, ktery je velmi ¢isty a obsahuje
prakticky jediny nuklid, dochazi k poruseni uvedeného predpokladu ve vyznamné
mife jen v pripadé, kdy pfi ozafovani sledovany radionuklid vznika nejen v zédklad-
nim, ale i vizomernim stavu. [zomerni jadra se deexcituji na jadra v zdkladnim stavu,
¢imz zvysuji jejich pocet. Tento efekt je nezbytné zohlednit pri vypoctu vytézku a je
nutné pouzit komplexnéjsi vztahy. V nésledujicich odstavcich je nastinéno odvozeni
zminénych vztahtlt a problematika kaskadniho rozpadu je ukazana na konkrétnich
prikladech podlozenych experimentalnimi daty.

5.1 Rovnice kaskadniho rozpadu

Necht pfi ozarovani vznika sledovany radionuklid jak v zdkladnim, tak i prave
v jednom izomernim stavu. Oznaceni indexem g (z anglického ground) znamend
zékladni stav sledovaného radionuklidu a oznaceni indexem m (z anglického me-
tastable) stav izomerni. Vytézek kyzené reakce lze také chapat jako soucin poctu
jader produkovanych touto reakci v okamziku ukonceni ozarovani Ny a vhodného
korekéniho soucinitele Ci;, zohlednujiciho rozpad zminénych jader béhem samotného
ozarovani:
ijltéiek = NO C’irr- (5‘1)

Formulace (5-1) je uzite¢nd pii odvozovani rovnic kaskddniho rozpadu.

5.1.1 Bilance béhem ozarovani

Za predpokladu, ze jadra v zakladnim stavu vznikaji jako produkt sledované
(n,zn) reakce a také deexcitaci izomeru, lze casovou zavislost poctu téchto jader
N (t) popsat diferencialni rovnici:

dNg(t)
dt

= Py — Ag Ng(t) 4+ py Am N (1), (5-2)

kde P predstavuje rychlost produkce radionuklidu, A rozpadovou konstantu. Deexci-
tace izomeru probihd s pravdépodobnosti p., emisi gama zafeni za vzniku zédkladniho
stavu, ale miize probihat i jinymi zptsoby, napiiklad &sté beta rozpadem. Casovou
zévislost poctu jader izomeru N, (t) lze analogicky popsat rovnici:

AN (1)
at

= Py — AnNan. (5-3)
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Pri vypoctech se vyuziva predpokladu konstantni rychlosti produkce jader P bé-
hem ozafovani. Resenim soustavy diferencidlnich rovnic (5-2) a (5-3) s pocatecnimi
podminkami Ng(t = 0) = 0, resp. Ny, (t = 0) = 0 lze ziskat vztah:

Ng(t) = By m™ 7g Pr;: By (1 — e’)‘gt) + )\ZV_P?IH (e’)‘gt — eiAmt) . (5-4)

Ze vztahu (5-1) je mozné vyjadrit doposud nezndmy korekéniho soucinitele Ciy g
zohlednujiciho rozpad jader v zakladnim stavu béhem samotného ozarovani:

C _ Nv&téiek,g _ Pg tirr
e Ng(t - tirr) NO,g

(5-5)

Dosazenim Ng(t = tiry) = No urc¢eného na zékladé vztahu (5-4) do rovnice (5-1) lze
nezndmy koeficient Cj, , vyjadiit pomoci veli¢in, které lze urcit na zédkladé méfeni:

— g ti —Am ti
Pg 7firr )\g tirr Dy vatéiek,m )\m e “en — )‘g e ~mo
Cirg = = 1—
irr,g — )

NO,g - 1 — e~ Agtirr - NO,g (]_ — e s tirr) )\m - Ag
(5-6)
kde vatéiek,m == Pm tirr'

5.1.2 Bilance po ukonceni ozarovani

Po ukonceni ozafovani jsou rychlosti produkce P, i P, rovny nule. Tim se zjed-
nodusi diferencidlni rovnice (5-2) a (5-3) do tvaru:

AN, (1)
dt

= =Xy Ng(t) + py An N (1), (5-7)

d Ny, (1)
dt
Resenfm této nové soustavy s pocatecnimi podminkami Ny(t = 0) = Ny, resp.
N (t =0) = Nom lze odvodit vztah:

= AuNa(). (5-8)

)\mN m — — —
N,(t) = % (67! — e7") 4+ Nyge st (5-9)
g m

Vyjadfenim Ny, ze vztahu (5-9), rozepsanim N,(t) pomoci standardnich spek-

trometrickych korekei (viz. kapitola 3) a preznacenim ¢ na ty je odvozen vztah pro
pocet jader v zakladnim stavu v okamziku ukonceni ozarovani:

NO,g =

Spik Cabs C1stab treal eAg 0 p'y )\m No,m (1 —_ G(Ag_/\m) to) . (5-10)

I’y €p C(COI Oplocha tlive 1 — e Astrea )\g - )\m
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5.1.3 Vypocet vytézku pri kaskddnim rozpadu

Vytézek radionuklidu v zédkladnim stavu Nygtesexq 1ze na zakladé vztahu (5-1)
vypocitat jako:
vatéiek,g = Cirng ND,g7 (5_11)

kde Cj. ¢ je korekeni koeficient na rozpad jader v zédkladnim stavu béhem ozarovani
definovany vztahem (5-6), Ny, je pocet jader v zakladnim stavu v okamziku ukon-
¢eni ozatovani definovany vztahem (5-10). Vytézek jader v izomernim stavu lze urcit
pomoci klasické rovnice (3-16) pro vypocet vytézku bez ohledu na kaskadni rozpad.

5.2 Kaskadni rozpad u yttria

Z hlediska méreni i¢innych prireztt metodou offline vyhodnocovani aktivacnich
detektorti lze vliv izomeru rozdélit na dva pripady. Za prvé se jedna o situaci, kdy
je polocas rozpadu izomeru prilis kratky, nez aby mohla byt deexcitace po ukon-
ceni ozarovani detekovana. V tomto pripadé nelze rozlisit vytézky reakei vedoucich
¢isté na vznik jader v zakladnim, respektive izomernim stavu, nybrz pouze jejich
soucet. Kvili tomu ziskany uc¢inny prurez analogicky predstavuje soucet uc¢innych
prifezii obou zminénych reakci. V druhém pripadé, kdy je polocas rozpadu izomeru
dostatecné dlouhy, 1ze pomoci analyzy na gama spektrometrické soustavé urcit vy-
tézky, potazmo tedy uc¢inné priifezy obou reakci samostatné. Oba zminéné pripady
Ize ilustrovat na nasledujicim experimentu, ktery byl uskutecnén v ramci bakalarské
prace. Podarilo se sledovat tyto reakce:

Y (n, 2n)**# ™Y Y (n, 3n)*8Y a #Y(n, 3n)*™Y.

Polo¢as rozpadu *™Y je pouze 14 ms [43], coz znemoznuje naslednou detekei tohoto
radionuklidu po ukonéeni ozafovani. Odli¥n4 situace nastéva u ™Y, jehoz polocas
rozpadu je 13,37 hodiny [43]. Diky zna¢nému poc¢tu uskuteénénych méreni je mozné
sestavit podrobné rozpadové kiivky 5™Y i ¥78Y které jsou ukézény na Obr.5.1
a Obr. 5.2, Je zde patrny vyznamny nériist poc¢tu jader v zékladnim stavu po ukon-
ceni ozarovani, ktery je dan pravé rozpadem izomeru. Kazdy bod ve zminénych ob-
razcich predstavuje jedno méreni véetné nejistoty poctu jader. Ovsem tyto nejistoty
jsou ve srovnani s prezentovanym rozsahem poctu jader dosahujiciho nékolika rada
tak malé, Ze je zejména pri pouziti logaritmického méritka prakticky nelze vizualné
odlisit. Spojité krivky predstavuji prolozeni experimentdlnich dat exponencialnim
rozpadovym zakonem (3-5) v piipadé izomeru a vyse odvozenou rovnici kaskadniho
rozpadu (5-9) pro jadra v zékladnim stavu.
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Obr. 5.1: Rozpadové kiivky ™Y a %8Y. Upraveno z [42].
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Obr. 5.2: Rozpadové kiivky ®™Y a ®8Y. Upraveno z [42].
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5.3 Kaskadni rozpad u zlata

Podobné jako u yttria se podarilo kaskadni rozpad sledovat i v pripadé nuklidu
96 Au, ktery pii ozafovani vznikal jak v zakladnim stavu *®®Au, tak dokonce dvou
izomernich stavech ™™ Au a '%™2Au. Polocas rozpadu '?®®Au je priblizné 6,2 dne,
v piipadé ™ Au pak 8,1 sekundy a pro ?*"?Au se jedna o 9,6 hodiny [43]. Izomerni
stav 9™ Au m4 prilis kratky polo¢as rozpadu a prakticky vsechna vznikld jadra se
deexcituji pred zacatkem meéreni. Podarilo se tedy odlisit reakce:

197AU_(H, 211) 196g+m1Au a 197Au(n, 211) 196m2Au'

Rozpadové kiivky jsou uvedeny na Obr. 5.3.
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Obr. 5.3: Rozpadové kiivky '90m2Ay g 1968TmIAy,
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5.4 Kaskadni rozpad u kobaltu

Pii ozafovani kobaltu vznika také jak zakladni stav °®2Co, tak izomer **™Co.
Polocas rozpadu **Co je piiblizné 70,9 dne, u izomeru se jedna o 9,1hodiny [43].
Je zde vsak jedna vyznamna odliSnost oproti vyse popsanym kaskddnim rozpadim
na yttriu a zlaté. Rozpad izomerniho stavu je charakterizovan pouze jedinou gama
linkou, kterd ma navic znacné nizkou energii 24,9 keV a velice malou intenzitu odpo-
vidajici pfiblizné 0,04 % [43]. Na gama spektrometrické aparatute, kterd je na OJS
k dispozici, proto nelze pfeménu izomerniho stavu piimo sledovat. Je vsak mozné
pozorovat nepiimy projev deexcitace izomeru, kterym je nartst poctu jader v zaklad-
nim stavu. Pfeména **#Co jiz mé vhodnou gama linku a mize byt tudiz studovéana.
K popsané situaci lze pristupovat dvéma zptsoby. Prvni moznost je pockat, dokud
nedojde k deexcitaci prakticky vsech izomernich jader. Potom lze zahajit méreni
jader v zédkladnim stavu a urc¢it tak Géinny prirez reakce:

Co(n, 2n)*%+ ™ Co.

Existuje vsak jesté druhy zplisob pristupu k analyze, ktery navic umozni rozlisit
jednotlivé reakce:
»Co(n, 2n)**¢Co a *Co(n, 2n)**"Co.

Pokud je dobfe proméfena Casova zavislost poctu jader v zakladnim stavu (déle
v textu také nazyvana jako rozpadova kiivka jader v zdkladnim stavu), lze tato expe-
rimentalni data prolozit teoretickym vztahem pro kaskadni rozpad po ukonceni oza-
fovani (5-9). Nezndmymi parametry zminéného vztahu jsou konstanty Ny, a Nppm,
tedy pocet jader v zakladnim, resp. izomernim stavu, v okamziku ukonceni oza-
fovani. Pravé tyto hodnoty lze pti prokladani experimentalnich dat vhodnym soft-
warem urc¢it. K tomuto ti¢elu byl vyuzit program GNUplot [55]. Vytézky jednotlivych
reakci pak lze s vyuzitim vztahu (3-7), (5-6) a (5-11) vypocitat jako:

- tirr _>\m tirr
>\g tirr Dy Nv&téiek,m <1 )\rn e 8 )\g € )]
’

Nygissere = N -
vytézek,g 0.8 1 — e—Aetirr NOg (1 — e e tirr) Am — )\g

Nygtezekm = Nom 1_)\etl_rit

Pii difvéjsich experimentech, kdy byl studovan kaskédni rozpad u '*®Au a ®7Y,
byly dobte proméreny rozpadové kiivky jak zakladniho, tak izomerniho stavu. Toho
lze s vyhodou vyuzit k ovéfeni presnosti prokladani dat v podobnych situacich.
Konstanty Ny a Ny byly pro oba nuklidy urceny jak standardnim postupem na
zékladé analyzy prislusné gama linky, tak pomoci vyse popsané¢ho prolozeni rozpado-
vych kiivek. Ziskané vysledky jsou shrnuty v Tab. 2. Ukazuje se, Ze v ramci nejistot
je mezi obéma piistupy k urceni Ny, a Ny, vybornd shoda. Tim je castecné ovéena
vérohodnost vysledki ziskanych pomoci proloZeni rozpadové kiivky pro **Co, které
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nelze urc¢it standardnim postupem vyhodnocovani. Tyto vysledky jsou taktéz uve-
deny v Tab. 2. Rozpadova kiivka *®#Co véetné prolozeni je k nahlédnuti na Obr. 5.4,
resp. Obr. 5.5, kde je navic uvedena i teoreticka rozpadova kiivka pro izomerni stav.

Celkovy pocet jader v okamziku ukoncéeni ozarovani N (5800) lze urcit dvéma
zpusoby. Zaprvé jako soucet poctu jader v zakladnim a izomernim stavu urc¢eny na
zakladé prolozeni rozpadové kiivky:

No (*5Co) = Nog + Nowm = 2,94(4) - 10", (5-14)

Zadruhé lze pockat, az se vsechna izomerni jadra deexcituji. Poté se rozpad ja-
der v zédkladnim stavu 1idi ¢isté exponencidlnim rozpadovym zakonem. Extrapolaci
téchto méreni do okamziku ukonceni ozarovani lze urcit primo hodnotu:

No (*°Co) = 2,96(5) - 10'°. (5-15)

Vyborna shoda v ramci nejistot mezi obéma pristupy je dalsim prispévkem k ¢as-
tecné validaci pozitého postupu.

Tab. 2: Srovnani poctu jader v zakladnim stavu v okamziku ukonceni ozafovani Ny,
resp. v izomernim stavu No .

Pocet jader v okamziku ukonceni ozafovani 16 Ay 8Ty Co
Ny na zékladé méfent 1,609(8) - 10" 5,427(27) - 10° —
Ny na zakladé proloZeni experimentdlnich dat  1,597(8) - 10" 5452(26) - 10° 1,65(4) - 10"
Nom na zékladé méfent 1,121(6) - 10°  8,153(24) - 10° —
No.m na zakladé prolozeni experimentalnich dat 1,19(10) - 10°  8,140(30) - 10° 1,29(4) - 10"
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Obr. 5.5: Rozpadové kiivky **™Co a **Co.
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6 Moznosti gama spektrometrické analyzy cistého

pozitronového zarice

Cistym beta zafi¢em je nazyvan radionuklid, jehoz dcefiné jadro vzniklé pii beta
preméné je v zakladnim stavu. V takovém pripadé neni beta preména doprovazena
emisi gama zareni, protoze nedochazi k deexcitaci dcetiného jadra. Béznym postu-
pem pfi analyze ¢istého beta zarice ve smési radionuklidi je snaha o urcity stupen
chemické separace sledovaného radionuklidu nasledovana mérenim beta zareni ty-
picky pomoci kapalnych scintildtori nebo plynovych detektori [41]. Jednd se vsak
o znacné komplikovanou analyzu vyzadujici specialni vybaveni. Dilé¢im cilem této

vvvvv

trické aparatury za jistych specifickych okolnosti.

6.1 Vliv beta zarice na energetické spektrum gama zareni

Pokud se jednd o cisty beta zari¢ podléhajici beta minus preméné, neni dany
radionuklid prakticky mozné na gama spektrometrické aparature blize analyzovat.
Vyznamné odlisna situace nastava pro radionuklid podléhajici beta plus preméné, pri
které dochazi k emisi pozitronu. Doba Zivota pozitronu je pomérné kratkd, vlivem
ionizacnich ztrat pri pohybu této nabité castice hmotou dochazi k jeho rychlému
zpomaleni. Pozitron s velmi nizkou energii se nevyhnutelné diive ¢i pozdéji ocitne
v blizkosti elektronu, své anticastice, a nasledné anihiluji. K anihilaci dominantné
dochazi po zastaveni pozitronu, tedy v klidu. Pozitron i elektron zaniknou a dojde
k uvolnéni dvou gama fotoni, které jsou také nazyvany anihilacnimi. Kazdy ani-
hila¢ni foton ma energii blizkou klidové hmotnosti elektronu, tj. 511 keV. Pokud je
pozitronovy zafi¢ analyzovan na gama spektrometrické aparature, je v energetic-
kém spektru gama zareni patrny tzv. anihila¢ni pik, jehoz energie odpovida prave
zminénym 511keV. Polositka anihila¢niho piku je vzdy vétsi ve srovnani s piky,
které odpovidaji gama zareni prfimo emitovanému jadry. Zminéné rozsiteni mé svij
ptvod v nenulové rychlosti elektronu a pozitronu, pti anihilaci nemusi byt tplné
v klidu. Ze zédkonu zachovani pak vyplyva, ze vznikajici fotony nemusi mit energii
presné 511 keV. Avsak soucet energii obou vznikajicich fotonii je velmi blizky hod-
noté 2 - 511 = 1022keV. Aby byla zachovana hybnost, pohybuji se vzniklé fotony
po primce v opacnych smérech. Proto do citlivého objemu detektoru typicky dorazi
nejvyse jeden anihila¢ni foton z vzniklého paru®. Vzhledem k tomu, Ze nékteré fo-
tony dorazi s mirné vyssi, jiné s mirné nizsi energii nez 511 keV, dochazi k rozsiteni
anihila¢niho piku [41].

20ba fotony mohou byt registrovany pouze v situaci, kdy k anihilaci dojde primo v citlivém
objemu detektoru. V tom piipadé existuje urcita pravdépodobnost, ze budou vyhodnoceny jako
jediny foton s energii 1022keV, a tudiz stejné neprispéji k piku 511 keV.

o7



6.2 Experimentalni studium cistého pozitronového zarice

Za ucelem experimentalniho ovéreni moznosti analyzy ¢istého pozitronového za-
fice pomoci gama spektrometrické aparatury byl pii experimentu popsaném v ka-
pitole 4 ozaren vzorek fluoridu sodného. Fluor ma v pfirodé pouze jeden stabilni
izotop F. P¥i vystaveni poli rychlych neutront dochdzi prostfednictvim reakce
YF(n,2n)"®F k produkci ¢istého pozitronového zafice '®F, jehoZ polocas rozpadu
109,8 minut [43] je pro podobny experiment velmi vhodny. Dalsi nespornou vyho-
dou této soli je pritomnost jader sodiku, ktery ma také pouze jeden stabilni izotop
*Na. Reakce **Na(n, 2n)**Na totiz vede na vznik radionuklidu **Na s polo¢asem
rozpadu 2,61et [43], ktery pii své pfeméné emituje gama zafeni s vhodnou energii
a intenzitou. Radionuklid **Na ov§em také podléhd beta plus pfeméndé, coZ znamens,
ze jeho rozpad téz prispiva k anihilacnimu piku. Ovsem vzhledem k velkému rozdilu
v polocasech rozpadu F a **Na je ovlivnéni anihila¢niho piku rozpadem ?*Na velmi
malé. Navic lze vypocitat vhodnou korekci na tplné odstranéni tohoto vlivu.

Ve vzorcich ozarenych pfi experimentu lze nalézt i dalsi radionuklidy, které pod-
léhaji beta plus preméné, respektive elektronovému zachytu, ktery ovsem u vétsiny
z nich zastavd dominantni roli. Podarilo se identifikovat tfi radionuklidy, pfi je-
jichz preméné je emitovano dostatecné mnozstvi pozitronii, aby bylo dobfe patrné
ovlivnén{ anihila¢niho piku. Jedné se o ®F, **Na a °®Co. Dilezité parametry pozi-
tronovych spekter téchto radionuklidii jsou shrnuty v Tab.3 a jejich vizualizace je
uvedena na Obr.6.1.
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Obr. 6.1: Srovnani energetickych spekter pozitroni emitovanych radionuklidy °F,
*Na a "®Co, prevzato z [56].
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Tab. 3: Dulezité parametry pozitronovych spekter vybranych radionuklidu [43].
Zkratka EC znamend zachyt neutronu (z anglického electron capture).

Radionuklid ~ Typ premény Podil 5+ Podil zachytu Stfedni energie spektra

premény (%) elektronu (%) pozitronu (keV)
18 100 % B+ ¢ EC 96,7 3,3 2498
22Na 100 % B+ ¢i EC 90,3 9,7 215.6
Co 100 % B+ ¢i EC 14,9 85,1 201,1

6.3 Simulace uc¢innosti detektoru v kdu MCNPX

Pro urceni kalibrace uc¢innosti HPGe detektoru Canberra GC3018 byl pouzit mo-
difikovany model tohoto detektoru vytvoreny pivodné kolegou z OJS P. Chudobou
v k6édu MCNPX. Vizualizace zminéného modelu je uvedena na Obr. 6.2. Ozatfeny
vzorek fluoridu sodného byl definovan jako pozitronovy zari¢ emitujici spojité spek-
trum pozitroni, které bylo prevzato z [56]. K reprezentaci tohoto spektra byl vyuzit
zapis v podobé histogramu. Co se tyce geometrie, vzorek fluoridu sodného byl de-
finovan jako izotropni zdroj valcového tvar s primérem podstavy 16 mm a vyskou
2mm. Okolo vzorku byla vytvorena dvé tenka uhlikova pouzdra, ktera predstavuji
vrstvy obalovych materialti (papir, polyethylenovy sacek, lepici paska). Prvni pouz-
obalku. Je snaha o co nejpresnéjsi reprezentaci vzorku a jeho okoli, protoze 1ze oce-
kavat, ze mnohé z emitovanych pozitronii mohou anihilovat jiz v obalovych vrstvach
¢i v plastovém drzaku, na kterém je zari¢ pri analyze umistén. Za tcelem potvr-
zeni ¢i vyvraceni tohoto oc¢ekavani byla provedena jesté dalsi sada simulaci, kdy byl
vzorek NaF definovan pfimo jako zdroj gama zateni s energii 511keV, coz prave
odpovida situaci, kdy k anihilaci dojde uz v rdmci vzorku. Je zde vSak jesté jedna
vyznamna odlisnost, kterou je treba vzit v ivahu. Pti anihilaci dojde k emisi dvou
gama fotonli pohybujicich se po pfimce v opa¢nych smérech. Pfi jednom rozpadu
tedy dojde k emisi jednoho pozitronu, ale prakticky dvou fotont. Necht je vnitiek
stiniciho boxu obklopujiciho detektor rozdélen na dvé c¢asti délici rovinou kolmou
na osu detektor-vzorek a navic prochazejici samotnym vzorkem. Leti-li jeden z emi-
tovanych anihila¢nich fotontt do poloprostoru obsahujiciho citlivy objem detektoru,
leti zédkonité druhy anihila¢ni foton do druhého poloprostoru. Pri jediném rozpadu
tedy dojde k emisi fotoni do obou poloprostort. Je-li vSak vzorek definovan jako
zdroj gama fotonu, dojde pri jednom rozpadu k emisi vzdy jen do jednoho ze zminé-
nych poloprostort. Vynasobenim faktorem dva kazdého bodu kalibrac¢ni kiivky pro
vzorek jako zdroj jednoho gama fotonu na jeden rozpad lze ptiblizné dostat kalib-
raci pro vzorek jako zdroj dvou gama fotonii na jeden rozpad. Srovnani zminénych
kalibraci je uvedeno na Obr. 6.3. Kalibrac¢ni kiivky pro vzorek jako zdroj pozitront
a vzorek jako zdroj dvou gama fotond na jeden rozpad vykazuji pomérné dobrou
shodu, ¢imz je ovéreno, ze vétSina pozitrona anihiluje velmi blizko vzorku. Zaroven
je na Obr. 6.3 ukazano, ze kalibrace pro vzorek jako zdroj jednoho gama fotonu
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na jeden rozpad je ve velmi dobré shodé s experimentélné ur¢enou kalibraci HPGe
detektoru. To potvrzuje vérohodnost pouzitého MCNPX modelu. Vysledné kalib-
race G¢innosti HPGe detektoru pro piipad pozitronového zdroje F je uvedena na
Obr. 6.3. Analogickym zptisobem byla urc¢ena kalibrace i pro zbyvajici dva vybrané
radionuklidy **Na a %®Co.

Obr. 6.2: Vizualizace modelu HPGe detektoru Canberra GC3018 vytvoreného v kédu
MCNPX vytvorend pomoci programu The Visual Editor [57].
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Obr. 6.3: Srovnéani riznych pristupt ke kalibraci i¢innosti HPGe detektoru v pripadé
radionuklidu '®F. K¥ivky vynesené pferusovanou ¢arou nemaji fyzikalni vyznam,
slouzi jen k zlepSeni prehlednosti obrazku.
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6.4 Vypocet vytézku na zakladé analyzy anihilacniho piku

Po ukonceni ozarovani byly vzorky NaF a Co opakované podrobovany analyze na
gama spektrometrické aparatute s cilem studovat anihilacni pik, ktery pii pouzitém
vybaveni predstavuje prakticky jediny zdroj informaci o ¢istém pozitronovém zarici.
Ve vzorku kobaltu byl jako jediny vyznamny zdroj pozitront urcéen rozpad **Co.
preména °F, tak **Na. Piispévky téchto radionuklidi lze rozlisit diky rozdilnym
polo¢astim rozpadu. Po rozpadu viech jader °F je jedinym vyznamnym zdrojem
pozitrontl v tomto vzorku *Na, jehoz mnozstvi lze ur¢it. Diky tomu je mozné odli-
Sit prispévky '°F a #Na i v situaci, kdy jsou p¥itomny oba radionuklidy najednou.
U vSech vzorki byla také provedena korekce na prispévek radiacniho pozadi v labo-
ratori k anihilacnimu piku.

U vzorku NaF je vhodné kratce zminit jesté jeden zdroj pozitroni. V prubéhu
ozafovani vzniké kvili reakei **Na(n,v)*Na silny gama zaii¢ **Na, ktery pii své
preméné emituje gama fotony s vysokou energii. Zminéné fotony mohou interagovat
prostfednictvim tvorby elektron pozitronovych paru a prispivat tak k anihilacnimu
piku. Pro kvantifikaci uvedeného jevu byla s vyhodou vyuzita podrobna analyza
jiného ozareného vzorku, konkrétné hliniku. Ozareny vzorek Al obsahuje prakticky
jeding vyznamny radionuklid a to pravé **Na z reakce 2’Al(n, )**Na. Pro nékolik
gama spekter vzorku Al byl uréen vzdy pomér plochy anihila¢niho piku (po odecteni
vlivu pozadi v laboratoti) k plose piku tplného pohleeni linky 1368,63 keV [43] cha-
rakterizujici pfeménu **Na. Tim bylo ur¢eno, jaky je pramérny piispévek premény
jednoho jadra ?'Na k anihilaénimu piku. TotéZz bylo feSeno pro rtizné vzdalenosti
zkoumaného vzorku od detektoru. Je ztejmé, ze pri pouziti téhoz detektoru k ana-
Iyze NaF, musi byt piispévek pfemény **Na k anihila¢nimu piku analogicky. Podafilo
se prokazat, ze vliv pfemény **Na na anihila¢ni pik je zpravidla o nékolik ¥ad nizsi
nez piispévek premény ®F. Prvni relevantni méfeni s cilem studovat **Na probihaji
aZ po uplynuti vice nez deseti polocast rozpadu **Na. Z uvedenych divodi lze vliv
?'Na na anihilacni pik v obou diskutovanych piipadech zanedbat.

V situaci, kdy je na zakladé analyzy gama spektra urcena plocha anihila¢niho
piku Spik 511 @ je zndma kalibrace tc¢innosti pouzitého detektoru pro zkoumany po-
zitronovy ZzaIiC ep 511, lze vypocitat vytézek pomoci modifikace drive uvedeného
standardniho vzorce (3-16):

At
Spik, 511 Cabs C’stab treal e A tirr

: (6-1)
6P,511 IB+ tlive 1 — €_>‘troal ]_ — e—)\tirr

Nygtazek =

Mezi zminéné modifikace patii zahrnuti korekce na plochu zafice Cpioena primo do
kalibrace ti¢innosti a nahrazeni intenzity gama linky I, kterd zde pozbyva smyslu,
veli¢inou /4 zohlednujici procentudlni zastoupeni beta plus premény vici ostatnim
moznym kanalim rozpadu (zejména pak vici zéchytu elektronu).
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Je vhodné pripomenout, ze jedinym zkoumanym ¢istym pozitronovym zaricem
je ®F, zbylé dva radionuklidy pfi své preméné emituji pozitrony i gama zéieni.
Diky tomu je mozné urcit vytézek jak standardnim zptisobem na zakladé prislusné
gama linky, tak i pomoci analyzy anihila¢niho piku. Srovnani vysledki ziskanych
na zakladé obou pristupt je shrnuto v Tab.4. Z uvedenych dat je zfejmé, Ze pro
zkoumané nuklidy, v pripadé kdy lze provést srovnani, je v ramci nejistot velmi
dobra shoda mezi obéma pristupy. Tim je castecné validovan netradi¢ni zptsob
urceni vytézku na zakladé analyzy anihilacniho piku. Lze tedy predpokladat, ze
tdaj ziskany pro ®F je vérohodny.

Tab. 4: Srovnani vytézki vybranych reakci ziskanych na zakladé analyzy prislusné
gama linky a na zakladé analyzy anihila¢niho piku.

Vytézek na zakladé  Vytézek na zdkladé Rozdil mezi obéma

Radionuklid gama linky (-) anihila¢niho piku (-) pristupy (%)
*Na 1,46(5) - 10° 1,51(4) - 10° -3,3
Co 2,96(8) - 10'° 2,86(4) - 10'° +3,4

g — 1,65(3) - 10°

Vypocet nejistoty vytézku urceného na zakladé analyzy anihilacniho piku je
v podstaté témér shodny jako v pripadé gama zareni. Jedinou vyznamnéjsi od-
lisSnosti je jina nejistota kalibrace tc¢innosti detektoru ep 511, kterd je odhadnuta na
5%, zatimco v pripadé experimentalné urcené kalibrace pro gama zareni je poc¢itano
se 2%. Divodem pro odhad nejistoty ep 511 pravé hodnotou pét procent je zkuse-
nost s kalibraci ti¢innosti detektoru pro gama zareni, kdy se ukazuje, ze rozdil mezi
experimentalnimi hodnotami a vystupy téhoz modelu v kédu MCNPX (jen pro jiny
z&¥i¢) ve zkoumanych piipadech nikdy nepfevySuje 5 %. Diky tomu je do jisté miry
opravneéné predpokladat, ze v pripadé pozitronového zarice tomu nebude vyznamné
jinak.
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7 Spektrometrie urychlovacem rizeného zdroje

neutronu

Klicovou charakteristikou kazdého zdroje neutronii je energetické spektrum emi-
tovanych ¢astic. V nasledujicim textu je uveden prehled zakladnich metod pouziva-
nych pii spektrometrii urychlovac¢em tizenych neutronovych zdroji. Cilem je ukazat
zejména, praktické pouziti téchto metod pri popisu kvazimonoenergetického neutro-
nového spektra lithiové tercové stanice v UJF.

7.1 Urceni spektra neutroni z doby letu

Metoda urceni kinetické energie z doby letu spociva v méreni ¢asu, ktery neutron
potiebuje k priletu mezi dvéma pevnymi body se zndmou vzdalenosti. V obecném
pohledu ji Ize samoziejmé aplikovat nejen na neutrony, ale prakticky na libovolny
objekt, at uz se jedna o jiné c¢astice, nebo i objekty z makrosvéta. Dale v textu je
tato metoda oznacovana zkratkou ToF (z anglického time-of-flight).

Obecny princip metody ToF

Pohyb emitovaného rychlého neutronu ve vzduchu lze povazovat za rovnomérny
primocary. Jeho rychlost v lze tedy urcit na zakladé znalosti primé vzdalenosti s cit-
livého objemu detektoru od zdroje neutronu a c¢asu t potfebného k jejimu prekonani
podle vztahu: .

V=g (7-1)

Vypocet kinetické energie Ey pak vychazi z relativistického vztahu [3]:

Eyr=myc? | —— -1, (7-2)
U2

==

kde mg je klidova hmotnost neutronu a ¢ rychlost svétla.

ToF spektrometrie urychlovacem rizeného zdroje neutronia

Metoda ToF je principialné velmi jednoducha, ovsem jeji realizace pri spektrome-
trii neutronovych zdroji narazi na mnohd tskali. V prvni radé je nezbytné zajistit
periodicky rezim provozu tohoto zdroje, kdy je kazda emise kratkého neutrono-
vého svazku nasledovana urcitym casovym intervalem, béhem néjz nejsou emito-
vany zadné castice. Toho 1ze docilit provozem urychlovace v pulznim rezimu, nebo
pravidelnym prerusovanim svazku pomoci mechanického separdtoru (v anglictiné
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oznacovaného ,chopper®), ktery je obvykle realizovan jako rotujici disk s nékolika
radidlnimi stérbinami umistény kolmo k ose svazku. V ptipadé urychlovacem tize-
nych zdroji je typicky provoz v pulznim rezimu. Pti interakci svazku nabitych castic
s tercem je kromé neutronti riznych energii uvolnéno i znacné mnozstvi gama fo-
tonti. Za predpokladu, ze vSechny castice uvolnéné v ramci jednoho pulzu vniknou
v témze okamziku, a poté po néjaky cas nedochazi k produkci dalsich castic, dojde
na cesté k detektoru k rozvrstveni ¢astic podle rychlosti. Gama fotony se pohybuji
rychlosti svétla v daném prostiedi a proto dorazi do citlivého objemu detektoru
vSechny najednou a s jistym casovym predstihem pred nejrychlejsimi neutrony. To
umoznuje spolehlivé odlisit odezvu detektoru na gama zafeni a zajistit vhodnou
diskriminaci. Poté postupné do detektoru dorazi i neutrony, navic setazené od nej-
rychlejsich po nejpomalejsi, coz umozni urcit jejich energetické spektrum. V redlném
pripadé vsak vsechny produkované ¢astice nevzniknou v jednom okamziku, ale vzni-
kaji po celou dobu interakce svazku nabitych castic s tercem. Dalsi idealizovanou
situaci je myslenka, ze pred zacatkem nového pulzu jiz vSechny castice z predchoziho
pulzu dorazily do detektoru. Zpravidla je casové okno mezi jednotlivymi pulzy prilis
kratké a do detektoru diive nez nejpomalejsi neutrony dorazi nejrychlejsi neutrony
z nasledujiciho pulzu. Pti zpracovani odezvy detektoru je na tento jev nutné spo-
c¢itat prislusnou korekci. Tim je dana i limita na minimélni detekovatelnou energii
neutront. Pro tucely metody ToF je vhodné, aby cas interakce pulzu nabitych castic
s ter¢em byl co nejkratsi, a nasledné okno, béhem néjz nejsou na terc¢ privadény na-
bité ¢astice, trvalo co nejdéle. Dilezité je také zvolit optimalni vzdalenost detektoru
od zdroje neutronii. Dlouhd vzdalenost letu zpusobi vétsi roztazeni neutronového
pulzu a umozni lepsi energetické rozliseni. Na druhou stranu fakt, Ze let zejména
pomalejsich neutroni do detektoru trva vyznamné déle, zvySuje prekryv po sobé
jdoucich pulzii, éimz roste minimalni detekovatelnd energie neutronu [58, 54].

Pouziti metody ToF na pracovistich UJF

V sekci 2.2.1 je stru¢né nastinén princip ¢innosti cyklotronu. Je zirejmé, Ze tento
typ urychlovace pracuje vzdy v pulznim rezimu, kdy poskytuje svazky nabitych
castic v pravidelnych intervalech danych cyklotronovou frekvenci. Pri realizaci ToF
spektrometrie tercovych stanic rizenych urychlovacem U-120M je do osy svazku ve
vzdalenosti obvykle 3 az 5m od terc¢e umisténa scintila¢ni sonda NE-213, jejiz sig-
nal je koaxialnimi kabely veden mimo cyklotronovou halu do laboratore vybavené
digitizérem a pocitacem. Z velinu je do téze laboratore privadén sinusovy signal cyk-
lotronové frekvence, jejiz synchronizace se signalem z detektoru je nezbytna pro ur-
¢eni doby letu produkovanych c¢astic. Cyklotron byva typicky provozovan s frekvenci
20 az 25 MHz, ¢emuz odpovida perioda v rozmezi 40 az 50 ns. Doba trvani interakce
svazku nabitych castic s tercem byva v radu nizsich jednotek nanosekund. Vétsina
detekovaného gama zareni ma ptvod v degradaci protonového svazku v uhlikovém
zhaseci. Jedna se zejména o fotony s energii 4,43 MeV pochézejici z rozpadu prvniho
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excitovaného stavu jader 1>C [54]. Podrobnosti k pouzivani ToF na pracovistich UJF
1ze nalézt v akademickych pracich [59, 60]. Energetické spektrum neutronového pole
lithiové tercové stanice urcené kolegy z OJR pomoci metody ToF pfi experimentu
ze dne 7. 10. 2020 je k nahlédnuti na Obr.7.1. Tomuto spektru neutronii byly vy-
staveny vzorky ozarované v ramci experimentalni ¢asti této prace, viz. kapitola 4.
Na Obr. 7.2 je fotografie detektoru NE-213 umisténého v ose svazku neutronii pred
zahajenim ToF spektrometrie.

= N W b~ U1 O N ©
T
I

Tok neutron@ (1013 sr1 pC-1)

6 8 10 12 14 16 18 20
Energie neutrond (MeV)

Obr. 7.1: Energetické spektrum neutronového pole lithiové tercové stanice urcené
pomoci metody ToF.

7.2 Urceni spektra neutronti pomoci vypocetnich kédua

P¥i spektrometrii neutronovych zdrojti je v UJF pouZivan stochasticky vipocetni
kod MCNPX. Vizualizace pouzivaného modelu lithiové tercové stanice je uvedena na
Obr. 7.3. Model obsahuje lithiovy ter¢ tvaru vélce (prumér 30 mm, tloustka 2 mm),
valcovy uhlikovy zhéSe¢ svazku nabitych castic (pramér 20 mm, tloustka 10 mm),
6 mm tlustou vrstvu ethanolu zajistujiciho chlazeni, hlinikovy drzédk vzorkl a oce-
lové téleso stanice. Svazek protonti poskytovanych urychlovacem je popsan gaussov-
skym pikem s polositkou priblizné 200 az 300 keV [53]. Ucinné prifezy reakei rych-
Ijch protont s terovymi materidly ("Li, '*C) jsou brany z knihoven LA-150h [61]
a JENDL4.0/HE [11]. Jadernd data pro ostatni relevantni reakce pak z knihovny
FENDL 3.0 [62]. Produkované neutrony jsou rozdéleny do grup po 0,25 MeV. Ener-
getické spektrum neutronového pole lithiové tercové stanice urcené kolegy z OJR
pomoci vypocetniho kodu MCNPX pro tyz experiment jako v pfedchozim odstavci
je k nahlédnuti na Obr.7.4.
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1: lithiovy terc

2: uhlikovy zhasec

3: chlazenf

5 6 4: téleso stanice

5: ozarovaci pozice 1

6: ozafovaci pozice 2

7: drz3k vzorkd

Obr. 7.2: ToF spektrometrie  Obr. 7.3: Vizualizace modelu Li ter¢ové stanice
v UJF. Foto autor prace. v kédu MCNPX [47].

MCNPX (LA-150H) ———
MCNPX (JENDL-4.0/HE) ——— 1
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Obr. 7.4: Energetické spektrum neutronového pole lithiové tercové stanice urcené
pomoci vypocetniho kédu MCNPX.
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7.3 Ovéreni parametru spektra analyzou Li terce

Jak jiz bylo zminéno v sekci 2.5 zamérené na popis produkce neutronii na li-
thiovém terci, k vyraznému piku v kvazimonoenergetickém neutronovém spektru
piispivaji pouze reakce "Li(p,n) Be vedouci na vznik "Be v zédkladnim a prvnim ex-
citovaném stavu (souhrnné oznaceno ™ Be). Zadna jind reakce k vyraznému piku
vyznamné neprispiva. Je-li ozareny ter¢ posléze podroben gama spektrometrické
analyze, 1ze urcit vytézek jader ™ Be, ktery tim padem musi odpovidat poctu ne-
utront prislusnych monoenergetickému piku emitovanych do celého prostoru. V terci
samoziejmé také probihaji reakce vedouci na vznik vyssich excitovanych stavi Be,
oviem deexcitace téchto jader probihd vzdy emisf tézké castice (p, “He, a), tudiz je
lze pti gama spektrometrické analyze odlisit. Neutronové pole lithiové tercové sta-
nice je vyznamné anizotropni, dopredny smér je silné preferovan. Pocet neutront
odpovidajicich vyraznému piku urcéeny gama spektrometrickou analyzou lithiového
terce vsak odpovida emisi do celého prostoru. Aby bylo mozné tyto vysledky po-
uzit k popisu neutronového spektra v oblasti ozarovacich pozic, je nezbytné urcit
zastoupeni dopredné emitovanych neutronti. Uvedend problematika je detailné po-
psana v ¢lanku Y. Uwamina [63], ktery provadél experimenty na zafizeni CYRIC
(Japonsko) s velmi podobnou tercovou stanici, proto 1ze nékteré jeho poznatky apli-
kovat i na experimenty v Rezi. Pomér dopiedné emitovanych neutronti pifslusnych
vyraznému piku k celkové emisi do celého prostoru je podle zminéného ¢lanku pro
energie protont E, v rozmezi 20 az 40 MeV popsan hladkou funkei [63]:

R=—5155-10""E}+4,409-10 Y E2 +2,483-10 " E2+6,521- 10 *E,—0,8636. (7-3)

Opravnénost pouziti této rovnice v rezskych podminkach byla nékolikrat ovérena,
jak je uvedeno naptiklad v [54].

7.4 Vysledné spektrum neutronti emitovanych Li tercovou
stanici

K urceni neutronového spektra lithiové teréové stanice se v UJF pouzivé kom-
binace vSech tii vyse popsanych pristupt ke spektrometrii. Méreni metodou ToF
nelze principidlné provadét primo v misté ozarovanych vzorkt. Detektor je typicky
umistén ve vzdalenosti nékolika metri od terce. Extrapolace neutronového spektra
do ozatovacich pozic je vsak znacné problematicka. Lithiovy ter¢ nelze povazovat
za bodovy zdroj, tudiz neni mozné extrapolaci provadét pouze skalovanim fakto-
rem 1/r%, kde r je vzdalenost detektoru od zdroje. Mé&feni ToF v8ak umoziiuje uréit
hustotu toku neutronii prislusejicich vyraznému piku, které tercova stanice emituje
na jednotku prostorového tihlu v dopredném smeéru. Tutéz veli¢inu lze zjisti i gama
spektrometrickou analyzou lithiového terce. Porovnani obou hodnot téze velic¢iny
ziskanych zcela odliSnymi postupy umoznuje ovérit spravnost ziskanych vysledk.
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Shoda mezi obéma pristupy je obvykle velmi dobré, jedna se o rozdily maximéalné
v fadu nizsich jednotek procent. Pro urceni spektra neutronti piimo v ozafovaci
pozici se pouziva vypocetni kod MCNPX. Diky znalosti hustotu toku neutront pii-
slusejicich vyraznému piku, které tercova stanice emituje na jednotku prostorového
thlu v dopredném smeéru, lze vysledky simulaci normovat tak, aby odpovidaly rea-
lité. Neutronové spektrum pouzivané pri vyhodnoceni experimentu uskute¢néného
v ramci této prace bylo urceno vyse popsanym zpusobem kolegou M. Majerlem
z OJR.

7.5 Oveéreni popisu neutronového pole pomoci aktivacnich
detektora

Aktivacni detektory lze k analyze neutronového pole vyuzit nékolika zpusoby.
V ramci této prace i pti predchozich experimentech poslouzili k dilezitému nezavis-
lému ovéreni vyse popsanych pristupi ke spektrometrii pouzivanych na OJR.

Ovéreni prostorové zavislosti spektra neutront

V réamci vyzkumného tikolu [35] byl proveden experiment na ovéfeni prostorového
rozlozeni neutronového pole lithiové tercové stanice. Za timto ucelem byly ozareny
t1i identické sady aktivacnich detektori ve tfech riznych vzdalenostech od lithiového
terce. Kazda sada obsahovala dvé zlaté folie tvaru ctverce s délkou strany 12 mm,
resp. 25 mm a dvé hlinikové folie tvaru ¢tverce s délkou strany 18 mm, resp. 25 mm.
Tloustky folii z téhoz materidlu byly vzdy stejné. Pro jednotlivé vzorky se lisil i ¢as
ozafovani ti,, proto neni vhodné srovnavat vytézky reakei u jednotlivych vzorki. Je
ucelné zavést velicinu nazvanou plosna hustota reakéni rychlosti prg, kterd predsta-
vuje pocet sledovanych reakci v daném aktivacnim detektoru na jednotku plochy za
jednotku casu: N

viténck

PRR = —gy (7-4)
kde S je plocha aktivaéniho detektoru. Plosna hustota reakéni rychlosti je primo
umérna hustoté toku neutronti. Navic k jejimu urceni neni tfeba znat zadné udaje
o neutronovém poli, 1ze ji vypocitat Cisté na zdkladé gama spektrometrické analyzy
zminénych aktivac¢nich detektorti. Zajimavé je zejména srovnani relativniho poklesu
této veliciny s relativnim poklesem hustoty toku neutront uréené pomoci kédu MC-
NPX. Zminéné srovnani je uvedeno v Tab. 5. Obé veli¢iny jsou normovany vici svym
hodnotdam v ozarovaci pozici 86 mm. Plosné hustoty reakéni rychlosti byly urceny
pro dve reakce na zlaté a dvé reakce na hliniku. Po prevodu na bezrozmérny tvar byl
vypocitan primeér a smérodatnd odchylka takto ziskanych hodnot a prezentovany
jsou pouze tyto vysledky. V ramci nejistot se podatilo prokazat vybornou shodu
mezi obéma pristupy, coz potvrzuje spravnost vypocetniho modelu a opravnénost
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pouziti kbdu MCNPX k popisu neutronového spektra lithiové tercové stanice.

Tab. 5: Srovnani relativni hustoty toku neutrontt urc¢ené pomoci kédu MCNPX
a relativni plosné hustoty reakéni rychlosti v riznych vzdélenostech od lithiového
terce.

Ozatovaci pozice Relativni hustota toku Relativni plosné hustota
(mm) neutront podle MCNPX (%)  reaké¢ni rychlosti (%)
86 100,00 100,0
106 67,91(5) 66,8(12)
127 48,89(4) 47.4(24)

Ovéreni spravnosti neutronového spektra pomoci znamé reakce

Pti méfeni tcéinnych prirezii pomoci aktiva¢nich detektor je mezi ozarované
materidly vzdy zatrazen i prvek s velmi dobfe proméfenymi uc¢innymi prifezy pro
vybranou reakci, napriklad zlato. Jestlize je experimentalné urcéeny ucinny prifez
vybrané dobte promérené reakce v dobré shodé s iidaji dostupnymi v knihovnéch ja-
dernych dat, je pravdépodobné, zZe postup vyhodnocovani experimentu je v poradku.
Tim je ¢astecné ovérena i spravnost urceni neutronového spektra.
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8 Vypocet tcinnych prirezu

P1i méreni tc¢innych priifezti pomoci aktivacnich detektort je nezbytné znat expe-
rimentalni data ze t¥i oblasti. Jedna se o znalost materidlovych a fyzikalnich parame-
tri ozarovaného aktivacniho detektoru, o vytézek sledované reakce a o detailni infor-
mace o neutronovém spektru pouzitého zdroje. Pred samotnym vypoctem tuc¢innych
prifezi je vSak nezbytné zohlednit jesté jeden vyznamny jev. Tim je vliv neutronti
prislusnych spojitému pozadi na vytézek reakce. Zaroven je vhodné zavést pojem
sexcitacni funkce, kterym je v celé praci oznacovana spojita zavislost miry pravdé-
podobnosti uskutecnéni sledované reakce reprezentované mikroskopickym uc¢innym
prurezem na energii nalétavajici ¢astice.

8.1 Vliv spojitého neutronového pozadi na vytézek reakce

Pojem vytézek reakce byl zaveden jako pocet jader vyprodukovanych sledova-
nou reakci za celou dobu ozarovani. Zaroven je nutné pripomenout, ze neutronové
pole lithiové tercové stanice neni v oblasti desitek MeV ¢isté monoenergetické, ny-
brz se jedna o tzv. kvazimonoenergetické spektrum s vyraznym neutronovym pikem
a nezanedbatelnym spojitym pozadim, jehoz vliv roste smérem k nizsim energiim
neutront. Je ziejmé, ze sledovand reakce nemusi byt iniciovina pouze neutrony od-
povidajicimi vyraznému piku s presné definovanou energii, ale mize byt vyvolana
libovolnym neutronem, jehoz energie je vyssi nez prahova energie prislusné reakce.
Pro ilustraci této problematiky je zatazen Obr.8.1, ktery ukazuje prekryv exci-
tac¢nich funkei vybranych reakei s kvazimonoenergetickym neutronovym spektrem.
Spektrum i vSechny excitac¢ni funkce jsou normovany tak, ze maximum kazdé krivky
odpovida jedné. Je patrné, zZe reakce s nizsimi prahovymi energiemi jsou spojitym
pozadim ovlivnény vyznamné vice. Vliv spojitého neutronového pozadi na vyté-
zek reakce lze zohlednit vhodnou korekci Ch,,. V rdmci této prace byl vypocet ko-
rekéniho soucinitele Ch,, realizovan jako konvoluce excitac¢ni funkce a neutronového
spektra [50]:

[ o(En) N(En) dE,

pik
Chge = [ o(Ey) N(Ey) dE,’ (8-1)

spektrum

kde N(E,) je pocet neutronu s energii F, a o(FE,) Gfinny prufez piislusny této
energii. Zfejmou nevyhodou tohoto piistupu je, Ze pro vypocet Ci,, je vyzadovana
znalost excitacni funkce sledované reakce. Avsak pravé omezené znalosti zminéné
excitac¢ni funkce jsou hlavnim divodem, proc je tato reakce promérovana.
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Obr. 8.1: Ukazka prekryvu neutronového spektra lithiové tercové stanice s excitac-
nimi funkcemi vybranych reakci.

8.2 Vypocetni kéd TALYS

Deterministicky vypocetni kéd TALYS [64] predstavuje nastroj, ktery je scho-
pen simulovat rizné jaderné reakce v Sirokém rozsahu energii interagujicich castic
1keV az 200 MeV diky moznostem kombinovat rizné jaderné modely. Byl vytvoren
v NRG Petten (Nizozemsko) a CEA Bruyéres-le-Chétel (Francie) v roce 1998. Kod
TALYS po preciznim odladéni parametri modeli na zakladé dostupnych experi-
mentalnich hodnot umoznuje vytvorit jadernd data pro vSechny oteviené kanaly
reakce v uzivatelem zvoleném rozsahu energii. Pti predikci ac¢innych prirezi jader-
nych reakci TALYS vyuziva rozlicné statistické modely, jejichz konkrétni podobu
lze do zna¢né miry ovlivnit volbou celé rady parametri. Navzdory velké variabilité
a Sirokému spektru moznych nastaveni se jedna o uzivatelsky privétivy kod. Vsechny
povinné parametry modeli maji nastavené vychozi hodnoty, tudiz se uzivatel mize
zamerit pouze na vybranou sadu parametru klicovych pro oblast jeho zajmu. V pii-
padeé predikce uc¢innych prurezu jadernych reakei hraje klicovou roli predevsim volba
modelu hustoty energetickych hladin jadra (z anglického level density) [65]. Zejména
pro vyssi excitacni energie byva totiz vyznamny nedostatek experimentalnich udaji.
Kéd TALYS nabizi celkem Sest modelti pro popis hustoty energetickych hladin jader.
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Volbu modelu pro sledovany nuklid 1ze ucinit pomoci karty ldmodel:

ldmodel 1 Model s konstantni teplotou 4+ model Fermiho plynu
l[dmodel 2 Model Fermiho plynu se zpétnym posunem

ldmodel 3 Zobecnény supratekuty model

ldmodel 4 Mikroskopické hustoty hladin podle Gorielyho tabulek
ldmodel 5 Mikroskopické hustoty hladin podle Hilaireho tabulek

ldmodel 6 Mikroskopické hustoty hladin podle Hilaireho tabulek
s prihlédnutim k vypoctiim Hartree-Fock-Bogolyubova

Pro tucely této prace byl kéd TALYS vyuzit k predikei excitacnich funkei vSech
sledovanych reakei, jejichz znalost je nezbytnd pro vypocet korekce Chgr na vliv spo-
jitého neutronového pozadi na vytézek kazdé reakce. Takto urcené excitacni funkce
byly téz pouzity k porovnani s hodnotami ic¢innych pritrezi urcenych v ramci expe-
rimentalni ¢asti této prace, viz. priloha A. Pro tcely srovnani byly pouzity vysledky
ziskané na zékladé prvniho uvedeného modelu hustoty energetickych hladin jadra
(Model s konstantni teplotou + model Fermiho plynu), ktery je v kodu TALY'S na-
staven jako vychozi. Pro vSechny vypocty byla pouzivana nejnovéjsi dostupna verze
tohoto kédu, tj. TALY'S 1.95.

8.3 Korekce na vliv spojitého neutronového pozadi na
vytézek reakce

Kvazimonoenergetické neutronové spektrum lithiové tercové stanice bylo ur¢eno
postupem popsanym v sekci 7.4. Neutrony jsou v tomto spektru rozdéleny do energe-
tickych grup po 0,25 MeV. Pro kazdou tuto grupu byly pomoci kodu TALYS urceny
ucinné prutezy vsech sledovanych reakeci. Diky tomu je mozné v rovnici (8-1) pro
vypocet (g, nahradit integraly prostym souctem diskrétnich hodnot odpovidajicich
jednotlivym grupam:

~pi - iepi )
Cowr = — T EINEIAE T Ty sana P
spektrum i€spektrum

Odhad nejistoty soucinitele Chg, je velmi komplikovanou zélezitosti hned z nékolika
divodu. Za prvé se jedna o pouzivani jadernych dat predikovanych kodem TALYS,
pro kterd nejenze nejsou definovany nejistoty, ale jejichz pribéh je v mnohych pripa-
dech vyznamné ovlivné volbou parametrii vypocetniho modelu. Druhym divodem je
neznalost presného tvaru energetického spektra neutroni. K predikci kazdé excitacni
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funkce bylo pouzito Sest rtiznych modell hustoty energetickych hladin jadra zmé-
nami karty ldmodel. U mnoha reakci byla mezi jednotlivymi modely dobré shoda,
v nékterych pripadech se v ur¢itém rozsahu energii vsak projevily i vyznamné od-
chylky v tadu nizsich desitek procent. Markantni rozdily ve tvaru energetického
spektra neutronti pak zptisobi volba pouzivané knihovny jadernych dat a to zejména
v oblasti nizsich energii. To doklada Obr. 8.2, kde je uvedeno srovnani tvaru ne-
utronového spektra urc¢eného ruznymi pristupy. S cilem zvolit optimalni hodnotu
soucinitele Chg, pro vypocet uc¢inného priurezu a provést alespoil velmi priblizny od-
had nejistoty vnasené touto korekci do vypoctu byl zvolen nasledujici postup. Pro
kazdou z moznych kombinaci Sesti excita¢nich funkci a obou tvartt energetického
spektra neutront podle MCNPX byla vypocitana jedna hodnota Chg,, celkem se tedy
pro kazdou reakci jedna o 12 hodnot. Z nich byla nasledné vypocitana stredni hod-
nota a smérodatné odchylka, které byly zvoleny jako optimalni hodnota Cig, a jeji
nejistota pti zohlednéni vsech pouzitych pristupt ke spektrometrii i predikci jader-
nych dat. Pro ilustraci zévislosti Cyg, na pristupu k spektrometrii neutronového pole
i zpusobu predikce jadernych dat prostfednictvim koédu TALYS je zarazen Obr. 8.3,
kde je pro kazdou reakci vyneseno vsech 12 vypocitanych hodnot tohoto soucinitele.

T T T T

MCNPX (LA-150H) ———
MCNPX (JENDL-4.0/HE) —— 1
ToF

R N W A~ U1 O N

Tok neutron@ (1013 sr1 pC-1)

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Energie neutrond (MeV)

Obr. 8.2: Srovnani tvaru neutronového spektra lithiové tercové stanice urcené vypo-
¢tem v kédu MCNPX na zakladé jadernych dat z riiznych zhodnocenych knihoven
a metodou ToF.
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Obr. 8.3: Srovnani hodnot soucinitele Cyg, pro rizné piistupy k spektrometrii ne-
utronového pole i zpusobu predikce jadernych dat pomoci kodu TALYS.

8.4 Rovnice pro vypocet Gicinnych prirezt

Rovnici pro vypocet t¢inného pritrezu lze odvodit na zakladé néasledujici ivahy.
Necht svazek monoenergetickych neutronii dopada na tenkou félii tvorenou jedinym
nuklidem, jejiz vétsi plocha S je kolma na osu svazku. Nechf je svazkem rovnomérné
ozarovana celd plocha félie. Za celou dobu ozarovani na félii dopadne NV, neutronti.
Vétsina z nich projde f6lii bez interakce, ovSem nékteré vyvolaji reakci, kterd je pred-
métem studia. Pocet produktii sledované reakce za celou dobu ozarovani je nazyvan
vytézkem reakce Nyyezek. Pravdépodobnost, Ze neutron dopadajici na folii vyvola
sledovanou reakci, je pak ziejmé dana podilem Nygiezek k Ny. Uéinny prifez o lze
chapat jako jistou efektivni plochu jednoho tercového jadra z pohledu dopadajici
castice. V situaci, kdy je ozarovand folie tenkym tercem, tedy vyznamné neovlivni
hustotu toku dopadajicich neutronti, dochazi k velmi malému poctu interakeci. Diky
tomu prakticky nedochézi k prekryvu jednotlivych efektivnich plosek interagujicich
jader. Pravdépodobnost, ze neutron dopadajici na félii vyvola sledovanou reakci lze
vyjadrit jako podil sumy efektivnich plosek vSech jader terce k celkové plose terce.
To uz je druhy zptisob vyjadieni téze pravdépodobnosti. Porovnanim obou vyjadieni
lze ziskat vztah:

vatéiek _ UNJ" (8—3)
Ny S

kde NN; odpovida poctu jader terce. Pro lepsi piedstavu o popisované situaci je za-

razen Obr. 8.4. Zeleny c¢tverec predstavuje tenkou ozarovanou félii, cervena kolecka
pak efektivni plosky interagujicich jader odpovidajici Gé¢innym prifezim. Zminova-
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nou pravdépodobnost lze za predpokladu, ze se ¢ervené plosky neptrekryvaji, vyjadrit
jako podil souctu ¢ervenych plosek k plose zeleného ¢tverce.

Obr. 8.4: Grafické znazornéni problematiky ti¢innych prirezii na tenkém terci. Zeleny
¢tverec predstavuje tenkou ozarovanou félii, cervena kolecka pak efektivni plosky
interagujicich jader.

V pripadé neutronového svazku popsaného kvazimonoenergetickym spektrem je
nezbytné odlisit vliv neutronti prislusnych spojitému pozadi na vytézek reakce po-
moci korekce Chg,. Na zékladé zdznamu proudu svazku protont interagujicich s li-
thiovym tercem, vypocitaného kvazimonoenergetického neutronového spektra pro
danou ozarovaci pozici a plochy ozarované folie lze urcit, kolik neutront prislusnych
vyraznému piku ve spektru dopadlo za celou dobu ozarovani na zkoumanou folii
(odpovida jiz difve zavedenému N,,). Pocet jader terce Nj lze vyjadrit pomoci hmot-
nosti terée m, molarni hmotnosti M a Avogadrovy konstanty N,. Aplikaci téchto
tvah na vztah (8-3) a naslednymi algebraickymi upravami lze odvodit vyslednou
podobu rovnice pro vypocet u¢inného prurezu:

Nygtszek Cogr S M

= -4

kde Nyyteze je stfedni hodnota vytézku reakce, Chg, korekce na vliv neutroni ze
spojitého pozadi, S je plocha aktivacniho detektoru kolmé na osu svazku pri ozaro-
vani, M molarni hmotnost, N, pocet neutront prislusnych vyraznému piku v kva-
zimonoenergetickém neutronovém spektru za celou dobu ozarovani, Ny Avogadrova
konstanta a m hmotnost aktiva¢niho detektoru.
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9 Zhodnoceni nejistot a vysledky méreni

Pti popisu jednotlivych fazi experimentu v predchozich kapitolach byly vzdy
zminény i diléi nejistoty zkoumanych veli¢in. Pred uvedenim vyslednych hodnot
uc¢innych prufrezi je vhodné dosavadni poznatky o nejistotach shrnout a zhodnotit.
To umozni prehledné identifikovat, které nejistoty maji majoritni vliv a které lze
naopak prakticky zcela zanedbat.

9.1 Nejistota ticinného pruarezu

Z rovnice (8-4) pro vypocet t¢inného prufezu je ziejmé, ze na vyslednou nejistotu
této veliciny maji vliv dil¢i nejistoty vytézku, korekce na vliv neutroni ze spojitého
pozadi, po¢tu neutront prislusejicich vyraznému piku v neutronovém spektru a ma-
teridlovych parametri aktivacniho detektoru.

Nejistota vytézku reakce

Ptehled veli¢in a soucinitelti pouzivanych pii vypoctu vytézku reakce, odhady
jejich nejistot a rozsahy hodnot, ve kterych se tyto veli¢iny pohybuji shrnuje Tab. 6.
Podrobnosti ohledné vypoctu a odhadu nejistot jsou uvedeny v kapitole 3. Majoritni
vliv na nejistotu vytézku ma kalibrace t¢innosti detektoru a s ni spojené korekéni
soucinitele (Ccor, Cplocha). U radionuklidi s velmi dlouhymi polocasy rozpadu ¢i
s nizkou intenzitou I, sledované gama linky miize byt vyznamnd i nejistota plo-
chy piku Spu. V Tab.6 nejsou uvadény zddné z méfenych casi (fo, trea atd.). To
proto, Ze jejich nejistota je zanedbatelné mala. Vyslednd hodnota nejistoty vytézku
reakce se typicky pohybuje v rozmezi 5 az 10 %. Pro kazdy zkoumany vzorek jsou
provedeny jednotky az desitky méfeni energetického spektra gama zareni, pricemz
z kazdého takového méreni je urcena jedna hodnota vytézku s prislusnou nejistotou.
Vypocet stiedni hodnoty vytézku a zpiisob zachazeni s dilé¢imi nejistotami je shrnut
v sekci 3.4. Diky nékolikanasobnému opakovani méreni téhoz vytézku lze vyslednou
nejistotu stfedni hodnoty vytézku vyznamné snizit oproti typickému rozmezi pro
jedno méreni.

Nejistota korekce na vliv neutronti ze spojitého pozadi

Specificky pristup k odhadu nejistoty korekéniho soucinitele Cyg, je detailné po-
psan v sekci 8.3. Do jisté miry zohlednuje nejistotu urceni tvaru neutronového spek-
tra i neznalost presného prubéhu excitacnich funkci sledovanych reakci. Nejistota
tohoto soucinitele je silné zavisla zejména na prahové energii konkrétni reakce. Ob-
vykle plati, Ze s rostouci prahovou energii velikost nejistoty klesa. Vyslednd hodnota
nejistoty soucinitele Cl,g, se pohybuje v rozmezi 1 az 15 %.
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Tab. 6: Pfehled velicin a soucinitelti pouzivanych pii vypoctu vytézku reakce Nyyiasek-

Velic¢ina ¢i soucinitel Nejistota Rozsah hodnot
Shpik desetiny az jednotky %  alespon 10°
Ciabs desetiny % 1,00 — 1,35
Cstab desetiny % 1,000 — 1,008
L, desetiny % az 1% 0,008 — 1,000
€ 2% 1074 —10""
Ceor 2% 0,61 — 1,00
Cotocha 5% 0,922 — 1,000
A setiny az desetiny % 107 —107°

Nejistota poc¢tu neutront prislusejicich vyraznému piku

Kromé tvaru neutronového spektra je problematické presné urcit i absolutni hod-
notu hustoty toku neutront v ozarovaci pozici. Zdrojem nejistot jsou zde vybrané pa-
rametry lithiové tercové stanice popsané v sekci 2.5, ¢innosti souvisejici s umisténim
vzorku do ozafovaci pozice a samotny pribéh ozafovani (viz. sekce 4.3). Vyznamny
vliv ma samoziejmé také spektrometrie neutronového pole lithiové tercové stanice
popsand v kapitole 7. Pro pfipomenuti se jedna zejména o nasledujici nejistoty [53]:

e nejistota tloustky lithiového terce (5 %),
e nejistota méfeni nédboje na lithiovém terci (5 %),
e nejistota urceni energie protonového svazku (1,5 %),

e nejistota umisténi vzorku pri ozafovani (2 %).

Co se tyce spektrometrie, vyznamnou nejistotu vnasi rozdily ve tvaru vyrazného piku
pri pouziti riznych knihoven jadernych dat. Prakticky zanedbatelny vliv pak maji
statistické nejistoty spojené s vyuzitim vypocetniho kodu MCNPX pri spektrometrii.
Vysledna hodnota nejistoty poctu neutront prislusejicich vyraznému piku N, je
typicky v rozmezi 7 az 8 %.

Nejistota materidlovych parametri aktivacniho detektoru

Materialové parametry aktivacniho detektoru, kam lze zaradit jeho hmotnost,
¢istotu, fyzické rozméry a molarni hmotnost, jsou také zatizeny nejistotami. Ovsem
jak je zminéno jiz v kapitole 3, nejistoty uvadénych veli¢in jsou typicky radové mensi
v porovnani s nejistotami doprovazejicimi urceni vytézku ¢i neutronového spektra.
Proto lze jejich vliv prakticky zanedbat.
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Shrnuti

Vysledné hodnoty nejistot ti¢innych prifezu se typicky pohybuji v okoli 10 %,
spise vyjimecéné se mohou priblizit hodnoté 20 %, kterd vsak nebyla u zadné ze
zkoumanych reakci vyznamné prekroc¢ena. Majoritni vliv maji systematické nejistoty
provazejici rizné faze experimentu. Statistické nejistoty se v souctu pohybuji v fadu
desetin, nejvyse nizsich jednotek procent. Shrnuti nejistot dil¢ich veli¢in je uvedeno

v Tab. 7.

Tab. 7: Prehled veli¢in pouzivanych pti vypoctu uc¢inného prirezu reakce.

Velic¢ina ¢i soucinitel Oznaceni Nejistota Rozsah hodnot
Vytézek reakce Nygtezex 5 az 10% 10% az 10%°
Stfedni hodnota vytézku reakce  Nygiazex 5 az 7% 108 az 1010
Korek I N
orekce ha VAV Spojiteho Cowr  1az15% 0,10 a7 0,99
neutronového pozadi
Pocet ne/utror}u pl"lS/hlSQ]lClCh N, 7 a% 8% 1012 a3 1013
vyraznému piku
Udinny prifez o 8az20% 10 az 1500 milibarn

9.2 Nejistota urceni energie

Vsechny doposud diskutované nejistoty byly spojeny s uréenim hodnoty tucin-
ného priifezu pro konkrétni reakce. Pro spravnou interpretaci ziskaného tc¢inného
prurezu je vSak nezbytna presna znalost energie neutrontu, které tuto reakci vyvolaly.
Vyrazny pik v kvazimonoenergetickém neutronovém spektru lithiové tercové stanice
mé nezanedbatelnou polositku. Odhad stfedni hodnoty neutront v tomto piku i jeji
nejistoty vychazi z prolozeni zminéného piku normalnim rozdélenim:

=]

252

1

oV2T

o) = e |- (0-1)
kde & reprezentuje smérodatnou odchylku a p sttedni hodnotu. Ve vysledku je tedy
uvazovano, ze namérené uc¢inné prifezy odpovidaji energii interagujicich neutronti
1 s nejistotou @. Nejistota urceni energie je typicky mensi nez 5 %. S klesajici ener-
gii vyrazného piku v kvazimonoenergetickém neutronovém spektru lithiové tercové
stanice roste polositka tohoto piku a tim i nejistota urceni energie, viz. Obr.9.1.
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Obr. 9.1: Srovnani tvaru kvazimonoenergetickych neutronovych spekter lithiové ter-
cové stanice pro tfi rizné energie vyrazného piku dle MCNPX.

9.3 Vysledné hodnoty uc¢innych pruarezi

Nésledujici tabulky (Tab.8 az Tab.12) predstavuji shrnuti vyslednych hodnot
uc¢innych prirezi urcéenych pri vSech experimentech provadénych v ramci bakalar-
ské préace [42], vyzkumného tkolu [35] i této prace. U kazdé reakce jsou také uvedena
jadernd data pouzivand pfi vypoctech. Oznaceni F, reprezentuje energii zkouma-
ného gama zareni, které je emitovano pti preméné dané¢ho radionuklidu, oznaceni
I, pak pfislusnou intenzitu. Zminéné udaje byly prevzaty z [43]. Hodnoty prahovych
energii Ey,, byly uréeny pomoci aplikace [37]. Reakce s kobaltem, fluorem a sodi-
kem byly zkoumany az pfi tfetim experimentu, kdy byla energie neutronti F, rovna
17,5(10) MeV, proto nejsou tidaje pro zbylé dvé hodnoty E, k dispozici. Pti nékterych
experimentech také nebylo mozné sledovat vybrané reakce, jejichz prahova energie
byla vyssi nez energie produkovanych neutroni (Ey,,>E,). Zpusob analyzy reakce
YF(n,2n)"®F je odlisny od ostatnich reakei, viz. sekce 6.2, proto i vysledky jsou
uvedeny v samostatné tabulce (Tab. 12). Zapis hodnoty s nejistotou 17,5(10) MeV
odpovida v jiném formalismu (17,5+1,0) MeV. Pfi zaokrouhlovani vysledk je brana
v potaz prvni platna ¢islice nejistoty v pripadé, Ze jeji hodnota je vétsi ¢i rovna tiem.
Jinak jsou zohlednény prvni dvé platné ¢islice nejistoty. Zaokrouhlovani prevzatych
jadernych dat je zachovano jako v ptivodnim zdroji.
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Tab. 8: Prehled experimentalné urcenych ucinnych pruarezi pro sledované reakce

na bismutu a hliniku. Uvadéna jaderna data pouzivand pri vypoctech byla pre-
vzata z [37, 43].

Tercovy nuklid 20984 2TAl
Reakce (n,3n) (n,4n) (n,p) (n, @)
Produkt 207B4 206B4 Mg *'Na
Polocas rozpadu | 31,55(4) r | 6,243(3) d | 9,458(12) m | 14,997(12) h
516,18(4)
569,698(2) ! 843,76(10)
B, (keV) ) 803,10(5) ) 1368,626(5)
1063,636(3) | o103 | 1014:52(10)
40,8(6)
L, (%) 97225(2?))) 99,0(14) ;égggg 99,9936(15)
! 66,2(10) !
B (MeV) 14,42 22,55 1,90 3,25
E, (MeV) Udinny pritfez (milibarn)
17,5(10) 480(40) | Eau>En 26(3) 66(6)
19.8(9) 1490(120) | Egu>E, 19(3) 39,1(22)
27,5(7) 1380(150) | 430(30) | 12,9(21) 12,7(18)

Tab. 9: Prehled experimentalné urcenych tuc¢innych prurezti pro sledované reakce
na yttriu a sodiku. Uvadénd jaderna data pouzivana pri vypoctech byla prevzata

z [37, 43].
Tercovy nuklid 89y %Na

Reakce (n,2n) (n,3n) (n,3n) (n,2n)

Produkt =y STey STy *Na

Polocas rozpadu | 106,626(21) d | 79,8(3) b | 13,37(3) h | 2,6018(22) r
898,042(3)
E, (keV) 1836,063(12) 484,805(5) | 380,79(7) | 1274,537(7)
93,7(3)

L, (%) %.2(3) 89,8(9) | 78,05(8) | 99,940 14
Eine (MeV) 11,61 21,07 21,46 12,96
E, (MeV) Ucinny priifez (milibarn)

17,5(10) 1080(80) | Euaw>En | Eun>En 98(8)

19.8(9) 1130(100) | Equ>Es | Euw>En -

27,5(7) 580(90) 113(8) 321(23) —
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Tab. 10: Prehled experimentalné urcenych uc¢innych prirezti pro sledované reakce
na zlaté. Uvadénd jadernd data pouZivand pii vypocétech byla prevzata z [37, 43].

Tercovy nuklid Y7Au
Reakce (n,2n) (n,2n) (n,3n) (n,4n)
Produkt 196g+mlp | 196m2p 195, 1947,
Polocas rozpadu | 6,1669(6) d | 9,6(1) h | 186,01(6) d | 38,02(10) h
147,81(2)
E, (keV) 395,73(05) | 1ggor(s) | 129:735(10) | 328.464(6)
43(1)

L, (%) 87(3) 34,0(5) 0,84(3) 60,4(8)
Einy (MeV) 8,11 8,71 14,79 23,21
E, (MeV) Udinny prifez (milibarn)

17,5(10) 1550(140) | 217(16) | 320(30) | Euw>E.

19,8(9) 770(120) | 160(17) | 1560(140) | Euw>En

27,5(7) 340(50) | 67(12) | 1530(150) | 280(20)

Tab. 11: Prehled experimentalné urcenych uc¢innych prirezti pro sledované reakce
na kobaltu. Uvddéna jadernd data pouzivand pti vypoctech byla prevzata z [37, 43].

Teréovy nuklid ¥Co
Reakce (n,2n) (n,2n) (n,p) (n, @)
Produkt %8 Co Pl e Mn
Polocas rozpadu | 70,86(6) d | 9,10(9) h | 44,490(9) d | 2,5789(1) h
] 1099,245(3)
E, (keV) | 810,7593(20) 1201 500() | $46.7635(19)
56,5(9)
I, (%) 99.450(10) | 132(9) 98,85(3)
Eine (MeV) 10,63 10,66 0,80 0,00
E, (MeV) Udinny prifez (milibarn)
17,5(10) 316(23) | 450(30) | 29.4(25) | 20,6(18)

Tab. 12: Prehled experimentalné urcenych uc¢innych prurezi pro sledované reakce
na fluoru. Uvadéna jadernd data pouzivand pii vypoctech byla prevzata z [37, 43].

Tercovy . B, E, Uéinnjf prurez
nuklid Reakce | Produkt | Polocas rozpadu (keV) | (MeV) (milibarn)
YR (n, 2n) BF 109,77(5) m | 10,99 | 17,5(10) 107(8)
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9.4 Diskuze

Podobné jako v bakalaiské préci [42] a vyzkumném tkolu [35] byl proveden v po-
radi jiz tfeti experiment zaméreny na urcéovani ucinnych prifeziit vybranych reakei
rychlych neutrontt s nékolika materidly pomoci aktivaéni metody. Diky tomu se
podarilo ziskat bohaté zkusenosti s pripravou, realizaci a analyzou téchto expe-
riment. V pripadé bakalarské prace se jednalo zejména o seznameni se s danou
problematikou a ziskani prvnich predbéznych vysledki. V ramci vyzkumného tkolu
byla vyznamné zlepsena metodika vyhodnocovani ziskanych dat a detailné prozkou-
many zdroje nejistot a propagace jejich vlivu pii vypoctech. Zaroven se podafrilo
zlepsit presnost popisu neutronového pole lithiové tercové stanice, ktera slouzila pri
vSech experimentech jako zdroj rychlych neutronti. Bylo provedeno i experimentalni
ovéreni opravnénosti pouziti vypocetniho kédu MCNPX pri modelovani zminéného
pole neutronti. Diky propracované metodice vyhodnocovani ziskanych dat mohl byt
experiment uskutecnény v ramci diplomové prace rozsiren o nékolik novych vzorku
ozarovanych materialia. Doslo také k optimalizaci zhodnoceni nejistot méreni a zpres-
néni nékterych dilé¢ich postupti. Nad ramec dosavadnich experimentt byla zkoumana
néektera netradiéni vyuziti gama spektrometrie ke studiu reakei, které by nebylo stan-
dardnimi postupy mozné analyzovat.

Meéreni mohou byt potencidlné ovlivnéna riznymi systematickymi efekty, které
by pripadné mohly vést k ovlivnéni ziskanych vysledki. Za tcelem analyzy pripadné
existence téchto jevi v raznych fazich experimentu byla provedena celad fada ovéreni
pouzivanych postupt. Uz v ramci vyzkumného tkolu se podarilo analyzou nékolika
identickych sad aktivacnich detektort ozarenych v riznych vzdéalenostech od zdroje
neutronu prokazat, ze ziskané i¢inné prurezy nejsou meéritelné ovlivnény umisténim
vzorku pri ozafovani, coz potvrzuje spravnost popisu neutronového spektra pouzi-
tého zdroje, viz. sekce 7.5. Také se podarilo vyloucit pripadné ovlivnéni vysledki
volbou velikosti aktivaéniho detektoru a to pro vzorky s rozmérem az 25 x 25 mm.
Pri analyze namérenych vzorkt je pouzivan stale jeden HPGe detektor, avsak vzorky
jsou promeérovany v ruznych vzdalenostech od citlivého objemu. Podarilo se proké-
zat, ze vytézky sledované reakce ziskané analyzou téhoz vzorku nejsou ovlivnény
volbou vzdalenosti vzorku od detektoru. Kalibrace t¢innosti detektoru byla navic
provedena jak experimentalné, tak pomoci modelu v kédu MCNPX a mezi obéma
pristupy je dobra shoda. Mnohé faktory, které by mohly potencidlné ovliviiovat zis-
kané vysledky byly tedy provéreny a ve vSech pripadech se prokazala opravnénost
pouzivanych postupii.

Detailni rozbor nejistot, kterymi jsou provadéna méreni zatizena, je uveden v ka-
pitole 9, avsak i zde je vhodné uvést kratké shrnuti této problematiky. Majoritni vliv
na celkovou nejistotu uc¢inného prifrezu maji zejména systematické nejistoty. Jejich
analyza je velmi obtizna a casto se nepodari podchytit vSechny zdroje téchto nejis-
tot. Jedna se predevsim o nejistoty spjaté s popisem neutronového spektra. Ty jsou
u nékterych reakci az desetindasobné oproti nejistotam vyplyvajicim z gama spektro-
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metrické analyzy ozarenych vzorkt. U mnohych reakci je presto vysledna nejistota
uéinného prutrezu pod hodnotou 10 %, coz je velmi dobry vysledek. OvSem zejména
u reakci s nizsimi prahovymi energiemi byvaji nejistoty zpravidla vyssi. V zadném
ze zkoumanych pripadu vSak nejistota neprekrocila hranici 20 %. Neméné dulezité
je nejistota urceni energie, které namérené hodnoty tcinnych prifezti odpovidaji.
Jeji nejistota je typicky v okoli 5 %.

Pti ozarovani mnohdy vznika radionuklid jak v zakladnim, tak izomernim stavu.
[zomerni jadra se typicky preménuji na jadra v zakladnim stavu a syti tak jejich
pocet. Aby mohly byt rozliSeny tc¢inné prurezy reakei vedoucich na vznik zaklad-
niho, resp. izomerniho stavu, je nutné mit moznost sledovat rozpad obou typt jader.
Mnohdy je polocas rozpadu izomeru prilis kratky, nez aby tato jadra mohla byt ana-
lyzovana po ukonceni ozarovani. V takovém pripadé nelze jednotlivé ic¢inné priitezy
rozlisit a je mozné urcit pouze jejich soucet na zakladé studia rozpadu jader v za-
kladnim stavu. Dalsi neprizniva situace nastava, kdyz je mozné sledovat rozpad jader
v zakladnim stavu, avSak pri rozpadu izomeru nedochézi k emisi gama zareni s vhod-
nou energii a intenzitou, aby mohlo byt detekovano. A pravé tato situace nastava pri
analyze “*Co, resp. reakci *?Co(n, 2n)°*Co a **Co(n, 2n)**™Co. BéZnym postupem
v nastinéné situaci by bylo pockat, dokud se vSechna izomerni jadra nerozpadnou
na zakladni stav a nasledné uréit Géinny prifez reakce *Co(n, 2n)°*¥™™Co, ktery
odpovida souctu ucinnych prurezi obou drive uvedenych reakci. V ramci této prace
byl vSak pouzit trochu netradi¢ni ptistup k urceni vytézku. Podarilo se detailné pro-
méfit ¢asovou zavislost poctu jader **#Co po ukonceni ozafovani. Ta je vyznamné
ovliviéna i rozpadem **™Co. Po prolozeni takto ziskanych dat teoretickymi rovni-
cemi kaskadniho rozpadu se podarilo ucit poc¢ty jader jak zakladniho tak izomerniho
stavu. Diky tomu bylo mozné urcit i vytézek reakce vedouci na vznik **™Co, pies-
toze primé projevy rozpadu téchto jader nejsou s pouzitou gama spektrometrickou
aparaturou detekovatelné. Podarilo se prokéazat, ze pouzity zptusob vyhodnoceni po-
skytuje diavéryhodné vysledky u nékolika podobnych reakci, kde lze navic ziskana
data ovérit i standardnim zpusobem. Lze tedy ocekavat, ze ziskané vysledky jsou
spolehlivé. Vice informaci o této problematice se nachazi v sekci 5.4.

Druhym netradi¢nim vyuzitim gama spektrometrie je analyza rozpadu cistého
pozitronového zéfice '°F, ktery pfi své pfeméné neemituje z4dné gama zéfeni. P¥i
pouzitém vybaveni je tedy jedinym zdrojem informaci o tomto radionuklidu anihi-
la¢ni pik v energetickém spektru gama zareni. K tomuto piku vsak ptispivaji vSechny
radionuklidy podléhajici beta plus rozpadu, které se ve vzorku nachazeji. V mno-
hych pripadech je nezanedbatelny i prispévek prirozeného pozadi. Je tedy nezbytné
urcit, jaké beta plus zarice mohou pri ozafovani ve vzorku vzniknout. Existuje-li
ve vzorku pouze jediny radionuklid podléhajici beta plus preméné, lze po odecteni
vlivu pozadi povazovat anihila¢ni pik ¢isté za nepfimy projev jeho rozpadu. Nachazi-
vyuzit pouze v situaci, kdy je mozné urcit vytézky vsech zminénich radionuklidi
kromé jednoho na zakladé prislusnych gama linek a nasledné odecist jejich vliv na
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plochu anihila¢niho piku. Vzorek fluoridu sodného obsahoval po ozareni pri expe-
rimentu v rdmci této prace dva vyznamné beta plus zafice a to '°F a **Na. Radi-
onuklid '®F je ¢istym pozitronovym zaficem, aviak preména **Na je doprovizena
emisi gama fotonu a lze tak odecist jeho vliv na anihila¢ni pik. Diky velkému ne-
poméru v polocasech rozpadu téchto radionuklidil je navic aktivita '®F v prvnich
hodinéch po ukonéeni ozafovani viznamné vyssi oproti **Na. Diky vhodné uréené
kalibraci u¢innosti HPGe detektoru se podafilo urcit vytézek '°F, prestoze se jedna
o Cisty pozitronovy zari¢. Analogicky byla urcena kalibrace i pro dalsi dva beta plus
zafite "®Co a **Na, které zaroven maji vyrazné gama linky a vitézek tak mohl byt
urcen jak z analyzy prislusného piku uplného pohlceni, tak z analyzy anihila¢niho
piku. Podatilo se prokazat vybornou shodu v rdmci nejistot mezi obéma pristupy
k vipoctu vytézku jak u *®*Co, tak u **Na. Diky tomu je alespoii ¢astecné validovana
metodika urceni vytézku beta plus zarice na zakladé analyzy anihila¢niho piku.

Aby mohla byt plocha anihila¢niho piku vyuzita pro urceni vytézku beta plus
zarice, bylo nezbytné urcit vhodnou kalibraci uc¢innosti HPGe detektoru. K tomuto
ucelu byl vyuzit model pouzitého detektoru v MCNPX, ktery byl jiz v rdmci vy-
zkumného tkolu validovan pro urceni kalibrace uc¢innosti pro gama zarice. Diky
tomu lze ocekavat, ze i kalibrace pro pozitronovy zari¢ by mohla odpovidat realité.
Ani pro nejkratsi vzdalenost vzorku od detektoru (3 ¢cm) neni v naméreném spektru
gama zareni patrny pik s energii 1022 keV, ktery by odpovidal situaci, kdy pozitron
anihiluje az v citlivém objemu detektoru a oba anihilac¢ni fotony jsou detekovany.
Taktéz pri vypoctu v MCNPX neni v okoli 1022 keV patrny zadny pik. Zda se tedy,
ze vétsina pozitrond anihiluje ve vzdélenosti kratsi nez 3 cm od vzorku. Pokud by
dochézelo k anihilaci vétsinou v rdmci vzorku a jeho obalovych vrstev, choval by se
v podstaté jako maly plosny zdroj emitujici gama zareni s energii 511 keV. Pomoci
MCNPX se podatilo prokazat, ze vzorek s identickou geometrii definovany jednou
jako zdroj pozitronii, podruhé jako zdroj gama zateni s energii 511 keV, ma velmi po-
dobnou ktivku popisujici zavislost i¢innosti detektoru, coz je ukazano v sekci 6.3.
K anihilaci pozitront tedy s nejvétsi pravdépodobnosti opravdu dochazi zejména
v samotném objemu vzorku a jeho tésném okoli.

V nasledujicim textu jsou pojmem ,nova experimentalni data“ oznacovany uc¢inné
prutrezy ziskané v ramci této prace. Pro kazdou ze sledovanych reakci je v pri-
loze A uvedeno srovnani novych experimentalnich dat s excitac¢nich funkcemi prevza-
tymi z knihoven zhodnocenych jadernych dat, experimentalnimi tidaji dostupnymi
v knihovné EXFOR a vystupy kédu TALYS. Zminéné srovnani je velmi pfinosné
hned z nékolika divodt. Ilustruje nedostatek dat u mnohych reakci, navic ukazuje
casté rozpory mezi hodnotami uvadénymi v riznych knihovnach. Zajimavé je také
srovnani s excitacnimi funkcemi vypocitanymi pomoci kédu TALYS. Ukazuje se, ze
tento nastroj je ve vétsiné pripadi velmi vhodny k predikci jadernych dat, protoze
jeho vysledky jsou ve vyborné shodé s dostupnymi experimentalnimi idaji. U nékte-
rych studovanych reakci, napriklad 1gF(n, 2n) ¥F  se v8ak vystupy tohoto kédu po-
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mérné vyznamné odchyluji ®. Potvrzuje se tim, Ze se stéle nejedna o plné univerzalni
model vhodny k predikci excitacnich funkei libovolnych reakei. Srovnani jadernych
dat z rtznych zdroji ma klicovy vyznam zejména pro validaci novych experimen-
talnich dat. Ukazuje se, ze u reakci, kde jsou dostupna jina experimentalni jaderna
data, jsou vysledky ziskané v ramci této prace ve vyborné shodé s iidaji z knihoven.
Proto lze predpokladat, Zze i pro malo prométené oblasti energii, kde nejsou k dis-
pozici relevantni data pro srovnani, jsou ziskané tidaje spolehlivé. V oblastech, kde
jsou rozpory v drivéjsich datech, maji méreni provedend v ramci této prace poten-
cial prispét k feseni onéch rozport. Typickym prikladem reakce, kde jsou pro data
uvadénd v knihovné EXFOR znacné rozpory mezi mérenimi jednotlivych prispé-
vatell, je 23Na(n, 2n)22Na. V pripadé uvedené reakce ukazuji nova experimentalni
data na vérohodnost spise nizsich hodnot ze vSech uvadénych v knihovné EXFOR.
V situacich, kdy nastava rozpor mezi udaji ziskanymi pomoci kodu TALYS a daty
z knihovny EXFOR, potvrzuji nova experimentélni data dfive provedend métreni. Co
se tyce srovnani se zhodnocenymi knihovnami jadernych dat, tak zde neni patrny
zadny vyrazny trend. U vétSiny zhodnocenych knihoven lze pozorovat, Ze pro nékteré
reakce z dané knihovny nastava dobrd shoda s novymi experimentalnimi daty, pro
nekteré reakce z téze knihovny se zhodnocena data zdaji byt mirné nadhodnocena,
pro dalsi zase mirné podhodnocena.

37ménou vybranych parametria pouzivaného modelu Ize dosahnout lepsi shody s experimental-
nimi daty i u zminéné reakce na fluoru. Pro tcely srovnani uvadéného v priloze A je vSak vzdy
pouzito vychoz{ nastaveni vSech volitelnych parametria kédu TALYS 1.95.
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Zavér

Pro tucely rozvoje primyslovych technologii vyuzivajicich jaderné reakce i pro
zpresnovani teoretickych modelil téchto interakei je nezbytné ziskavat stale nové ex-
perimentalné urcené hodnoty uc¢innych prurezti vybranych reakci. Zejména pro vyssi
energie neutront v radu desitek MeV je pro vétsinu reakei velmi méalo experimental-
nich dat. Pritom i tato oblast energii je velmi dilezita pri navrhu vybranych pokro-
¢ilych jadernych systémii, zejména téch vyuzivajicich urychlovace nabitych c¢astic.

Cinnosti experimentatort zabyvajicich se méfenim téinnych priifezi a odborniki
provadéjicich zhodnoceni experimentalnich dat je vhodné koordinovat tak, aby je-
jich 1sili co nejvice reflektovalo aktudlni pozadavky vyzkumu a vyvoje pokrocilych
jadernych technologii. Za timto tcelem byla zrizena databaze pozadavkt na zptes-
néni a doplnéni jadernych dat (High Priority Request List, HPRL) [15, 16], ktera je
pod spravou Agentury pro atomovou energii v ramci Organizace pro hospodatrskou
spolupréaci a rozvoj (Nuclear Energy Agency within the framework of The Organi-
sation for Economic Co-operation and Development, NEA OECD). Diky tomu lze
pri pripravé experimentu s cilem mérit nova jaderna data zohlednit aktualni potieby
odbornikt vyuzivajicich jaderna data. Databaze HPRL hrala dilezitou roli i pfi na-
vrhu experimentu uskutecnénych v ramci bakalarské prace, vyzkumného tkolu i této
prace a do znacné miry ovlivnila volbu ozarovanych materiali i zkoumanych reakei.
Celkem se podarilo experimentalné ur¢it uc¢inné pritrezy devatenécti reakeci rych-
Iych neutronii pro sedm materidlti vyuzitelnych jako aktivacni detektory neutronii
¢i konstrukéni materialy pokrocilych jadernych systémi. Mnohé z téchto reakci byly
proméreny pro tfi rizné energie neutronti. Ve vysledku se jednd o desitky nové ziska-
nych hodnot s nejistotami obvykle niz$imi nez deset procent, coz je jeden z béznych
pozadavkil v HPRL. U reakci, kde existuje zna¢né mnozstvi dostupnych experi-
mentédlnich daji v knihovné EXFOR, se podarilo prokazat velmi dobrou shodu
mezi stavajicimi a nové urCenymi uc¢innymi prurezy. Diky tomu lze predpokladat,
ze v oblastech, kde je vyznamny nedostatek experimentalnich dat, pripadné nejsou
k dispozici zadna relevantni data, predstavuji vysledky ziskané v ramci téchto praci
divéryhodné hodnoty. Mezi tdaji uvadénymi v knihovné EXFOR jsou v mnohych
pripadech velmi vyznamné rozpory. Nové ziskana data vsak maji vysoky potencial
prispét k feseni téchto rozportu. V soucasné dobé probihaji intenzivni snahy o publi-
kovani ¢lanku shrnujiciho pouzité metodiky a ziskané vysledky, aby uc¢inné pritezy
urcené pii zminénych experimentech mohly prispét k rozsiteni knihovny EXFOR.

Kromé standardniho zptisobu urceni vytézku sledované reakce na zakladé studia
prislusnych gama linek charakterizujicich rozpad daného radionuklidu se podaftilo
vypracovat (a pro nékolik pripadu i ovérit) zajimavou metodiku vyuziti anihilac-
niho piku k urceni vytézku. Diky tomu bylo mozné pomoci gama spektrometrické
aparatury analyzovat i radionuklid podléhajici ¢isté beta plus preméné, kterd neni
doprovazena emisi gama zareni.
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Tok neutront (cm™2 - C™1)

Intenzita gama linky (%)

Pravdépodobnost S+ premény vici ostatnim kanalim rozpadu (%)
Pocet méreni (-)

Rozpadové konstanta (s™)

Rozpadové konstanta nuklidu v zakladnim stavu (s™)
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Nom Pocet jader v metastabilnim stavu v ¢ase t = 0 (-)

Na Avogadrova konstanta (mol ')

Ny Pocet jader v zdkladnim stavu (-)

N; Pocet jader terce (-)

Nm Pocet jader v metastabilnim stavu (-)

N, Pocet neutront piislusnych vyraznému piku (-)

Nygtszek Vytézek reakce (-)
Nygtezek  Stedni hodnota vytézku reakee (-)
Nygtarekg ~ Vytézek reakce (zékladni stav) (-)

Nygtezekm  Vyteézek reakce (izomerni stav) (-)

P Rychlost vzniku radioaktivnich jader (s™')

Dy Pravdépodobnost emise gama zafeni (-)

P, Rychlost vzniku radioaktivnich jader v zédkladnim stavu (s™')
P Rychlost vzniku jader v i-tém casovém intervalu (s™')

Py Rychlost vzniku radioaktivnich jader v izomernim stavu (s™')
q Néboj (C)

R Funkce popisujici spektrum neutroni p+Li reakce v dopfedném sméru (-)
r Vzdélenost detektoru od zdroje neutront (m)

p Hustota (g - cm ™)

PRR Plognd hustota reakéni rychlosti (cm™2 - s71)

S Plocha zéiice (cm?)

s Draha (m)

o Mikroskopicky u¢inny prutez (b)

T Smérodatnd odchylka normélniho rozdéleni (-)

Shik Plocha piku (-)

Spik, 511 Plocha anihila¢niho piku (-)

t Cas (s)

t Cas (s)

to Cas od ukonceni ozafovani do zacatku méfeni (s)

ny Poloc¢as rozpadu (s)

t; Zacatek i-tého ¢asového intervalu (s)

Lirr Cas ozafovani (s)

tive Cas méfeni s korekel na mrtvou dobu (s)

treal Skute¢ny cas méreni (s)

v Rychlost (m -s™1)

We Cyklotronova frekvence (Hz)

w Pocet H™ urychlenych v i-tém intervalu ku celkovému poctu H™ (-)
w; Vahova funkce (-)
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Obr. A.15: Excita¢ni funkce reakce **Co(n, 2n)°*Co. EXFOR [54, 77, 78, 81].
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Obr. A.16: Excita¢ni funkce reakce **Co(n, p)*’Fe. EXFOR. [54, 69, 78, 80].
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Obr. A.17: Excita¢ni funkce reakce *’Co(n, )**Mn. EXFOR [75, 77, 81, 82].
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