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Navazte na svoji bakalafskou praci a vyzkumny kol a proved’te shrnuti a prohloubeni
doposud nabytych znalosti v oblasti neutronové aktivaéni analyzy (NAA) a to zejména
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analyzu sloZeni zkoumanych vzorkil. Zaméite se mimo jiné i na pfitomnost t&zkych kovii
ve vzorcich, resp. kontaminant(.

S ohledem na experimenty NAA proved’te i méfeni charakteristik neutronového pole na
Skolnim reaktoru VR-1 s vyuzitim aktiva¢ni techniky (reakéni rychlosti, spektralni indexy).

Proved’te podrobnou diskusi nad ziskanymi vysledky z pohledu posouzeni zneisténi
Zivotniho prostfedi v CR vlivem préimyslu a jinych lidskych &innosti. Vysledky svého
vyzkumu prezentujte i v grafické podobé (napf. rozsifend mapa odbérti vzorku, pfipadné
zastoupeni vybranych polutantd apod.).
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Znacka

Néazev, jednotka

Ay Pocétecni aktivita kalibraéniho zarice , (Bq)
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Aot Saturovand aktivita, (Bq)

Aysorek | Aktivita radionuklidu ve vzorku, (Bq)
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Uvod

Neutronové aktivacni analyza (NAA) je analytickd metoda slouzici ke stanoveni
obsahu a zastoupeni prvki ve vzorku. Principialné je zaloZzena na ozatovani vzorki
neutrony s naslednym méfrenim gama spekter na prislusném spektrometru. Jeji hlavni
vyhodou je moznost provést analyzu instrumentélné, tedy aniz by doslo k poskozeni
nebo spotfebé daného vzorku. Mezi dalsi klady metody patii schopnost urcit 30 az
40 prvkt béhem jednoho méteni, vysledky lze obdrzet s nizkymi nejistotami. Diky
uvedenym vyhodam lze neutronovou aktivacni analyzu vyuzit nejen v archeologii,
mediciné nebo forenznich védach, ale i pri zkoumani environmentalnich vzorka a
zjistovani znecisténi zivotniho prostiedi toxickymi prvky. Diplomova prace pojednava
o neutronové aktivacni analyze environmentalnich vzorkt, a sice o naplavovych
pudach a mesich. NAA uvedenych vzorku byla provedena nedestruktivné na Katedie
jadernych reaktort na reaktoru VR-1.

Cilem diplomové prace bylo navazat na bakalarskou praci a vyzkumny tkol, a
provést tak shrnuti a prohloubeni dosud nabytych znalosti v oblasti NAA. Dalsim
ukolem bylo zamérit se na monitorovani parametri neutronového pole aktivacéni
metodou na jadernych reaktorech v misté ozatfovani NAA vzorktd. Byly vybrany
vhodné lokality pro monitorovani znedisténi zivotnfho prostiedi na tzemi Ceské
republiky. Vzorky odebrané z danych mist byly ve spolupréaci s vedoucim préace
pripraveny pro experimenty neutronové aktivacni analyzy, konkrétné byly vysuseny,
rozemlety, zvazeny a pripevnény k plastovému nosic¢i. Nasledné byly navrhnuty a
zrealizovany NAA experimenty na reaktoru VR-1 pripravenych vzorki. Experimenty
NAA byly doprovazeny aktivacnimi mérenimi provadénymi taktéz na reaktoru VR-1.
Na zékladé namérenych spekter na polovodicovém HPGe detektoru byla provedena
kvalitativni a kvantitativni analyza. Pozornost byla vénovana pritomnosti tézkych
kovii, respektive kontaminantii nachazejicich se ve vzorcich, a tedy i v zivotnim
prostfedi na mistech sbéru vzorki. Rovnéz byla provedena diskuze nad ziskanymi
vysledky z pohledu posouzeni zneéisténi zivotniho prostiedi v Ceské republice vlivem
pramyslu a jinych lidskych ¢innosti.

Cela préace je rozdélena do Sesti kapitol. Prvni kapitola se zabyva jadernou gama-
spektrometrii, konkrétné interakci v-zareni s latkou véetné fotoefektu, Comptonova
rozptylu a tvorby elektron-pozitronovych pari. Dalsi kapitola pojednava o detektorech
vyuzivanych pri gama-spektrometrii, predevsim o polovodicovém HPGe detektoru,
ktery se nachazi na Katedre jadernych reaktort a mimo jiné je vyuzivan pri zkoumani
environmentalnich vzorkia. Dale je charakterizovana samotna neutronova aktivacni
analyza, jeji typy, metody a aplikace. Popsana je i problematika neutronového pole
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pomoci aktivacnich detektorii. V neposledni fadé se prace zabyva samotnym zneciste-
nim vzorki, kdy je specidlni diraz kladen na arsen a kyanidy. Nakonec je v teoretické
¢asti pojednavano o vyuziti neutronové aktivacni analyzy environmentalnich vzorku
na vyzkumnych reaktorech ve svété.

Jadrem diplomové prace je samotna experimentalni ¢ast, kterd je rozebrana
v posledni kapitole. Je popsan samotny priibéh experimentti a uvedeny vysledky prace,
véetné zastoupeni a koncentrace prvki ve vzorcich a monitorovani neutronového pole.
V zavéru prace jsou diskutovany vysledky prace a rozebran vliv prirozené¢ho pozadi
pri dlouhodobéjsim mérend.
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Kapitola 1

Gama-spektrometrie

Spektrometrie je metoda, kterou lze pouzit k identifikaci rtiznych radioaktivnich
izotopt ve vzorku. Méfi se interakce mezi svétlem a hmotou, a také intenzita a vinova
délka zareni. Jinymi slovy jde o metodu zkouméani a méfeni konkrétniho spektra a je
siroce pouzivana pro spektroskopickou analyzu vzorki materidlii. Zateni, jez se pri
vyse popisované metodé méri, se déli dle charakteru ptisobeni na hmotu, a sice na
ionizujici a neionizujici zareni. lonizujicim zareni je nazyvano zatreni, jehoz kvanta
maji tak vysokou energii, ze jimi lze vyrazet elektrony z atomového obalu, a tim
latku ionizovat. Aby k tomuto jevu doslo, je nutné elektronu predat energii vyssi,
nez je jeho vazbova energie v atomu. [1, 2]

Tonizujici zareni se dale déli na zareni pfimo a nepfimo ionizujici. Nabité
¢astice, napt. elektrony, pozitrony, protony nebo « ¢astice, ionizuji latku primo. Jejich
elektrické pole interaguje s atomy média, jimz prochazi. Jinak je tomu u neptimo
ionizujicitho zareni, které je vyvolavano elektricky neutralnimi casticemi, a sice
neutrony, vy-zarenim ¢i rentgenovym zarenim. Kvanta nepifimo ionizujiciho zatreni
predavaji ¢ast nebo celou svoji energii nabitym c¢éasticim, které poté zptisobuji onu
ionizaci. [3]

Interakce zareni s latkou jsou hojné vyuzivany v materidlovém odvétvi, detek-
torech nebo radia¢ni terapii. U¢inky interakce zdvisi na intenzité, energii a typu
zareni nebo na absorpéni schopnosti samotného materialu. V préaci bude pojednavano
predevsim o interakci v-zareni a neutronu s latkou.

1.1 Interakce v-zareni s latkou

Popisované vy-zareni je zareni bez elektrického néboje, a tim se fadi mezi
neprimo ionizujici zafeni. Vyznacuje se tim, ze s latkou interaguje s urcitou pravde-
podobnosti, ptitom pri jedné interakci mize predat i podstatnou ¢ast své energie.
Jeho prichod latkou lze charakterizovat mirou zeslabeni, a sice polotloustkou, coz je
vrstva materidlu, kterd zeslabi svazek zafeni na polovinu své puvodni hodnoty. [4]

Zmitované ~y-zafeni ma kratkou vlnovou délku, iddové od 1071 m do 10713 m.
Vznika pri jadernych reakcich ¢i radioaktivni preméné prechodem jadra z vyssiho
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do nizsiho energetického stavu, kdy se jadro zbavuje své excitacni energie tim, ze
vyzaii foton. Je velmi podobné rentgenovému zareni, rentgenové zareni ma ovsem
puvod v elektronovém obalu. Fotony 7-zareni se vétsinou nevyskytuji osamocené,
obvykle doprovazi a nebo S-zareni. Ma ¢arové spektrum, coz znamenad, ze radionuklid
emituje fotony s urcitymi energiemi charakteristickymi pro jeho preménu. K nejcastéji
pouzivanym zdrojim ~y-zaieni patii napifklad kobalt %°Co, cesium '37Cs nebo sodik
#Na. [5].

Gama-spektrometrie je metoda slouzici k méteni aktivity materidlu. Jejim cilem
je stanovit energii a intenzitu registrovaného v-zatreni, a na zakladé namétrenych dat
poté identifikovat prislusné radionuklidy. Pouziva se v pripadech, kdy je vyzadovana
nedestruktivni analyza. V jaderné gama-spektrometrii je energie dopadajicich fotont
meérena detektorem.

Ackoliv existuje velké mnozstvi interakci y-zareni s latkou, uvazuji se prede-
vsim ti nasledujici interakce, a sice fotoefekt, Comptoniv rozptyl a tvorba elektron-
pozitronovych pdri. Pro uvedené déje je charakteristické ¢astecéné, ¢i uplné predanim
energie fotonu elektronu. Je vhodné fici, Ze fotony ztraceji energii ndhle pomoci srazek
vedoucich ke zméné thlu ¢ jejich tplnému zaniku. To je v kontrastu se zarenim
primo ionizujicim, kdy dochazi ke ztraté energie postupné a spojité diky neustalym
srazkam s atomy. [6]

Daéle je nutné podotknout, ze pravdépodobnost vyskytu jedné ze tii vyse
uvedenych moznosti interakce v-zareni s latkou zavisi na energii zafeni. Veli¢ina cha-
rakterizujici pravdépodobnost, ze dojde k urcité interakci s atomem, se nazyva ucinng
prirez. Na obr. 1.1 je zobrazena zavislost energie fotonu F., a protonového ¢isla latky
Z na interakci, ktera nastane. Napriklad pri ozarovani latek s vysokym protonovym
¢islem a energii v-zareni radoveé v kiloelektronvoltech bude velmi pravdépodobné
dochazet k fotoefektu. Pro stfedni energie a nizsi protonové ¢islo prevlada Comptontv
rozptyl a u vyssich energii dominuje tvorba elektron-pozitronovych para. [5, 7]
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Obréazek 1.1: Pravdépodobnost vyskytu jednotlivych interakei gama-zafeni s latkou [6]
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V nésledujicich podkapitolach budou vice rozebrany konkrétni interakce fotonti
s latkou, a to fotoefekt, Comptontv rozptyl a tvorba elektron-pozitronovych par.
Nakonec budou zminény dalsi procesy, které se nachazi v namérenych gama spektrech.

1.1.1 Fotoefekt

Nejdutlezitéjsi interakei fotonu s latkou z pohledu gama-spektrometrie je foto-
efekt. Béhem fotoefektu interaguje foton s elektronem atomu, predava mu veskerou
svoji energii, a poté zanika. Elektron je diky dodané kinetické energii emitovan
z elektronového obalu latky, je-li dodana energie vétsi nez vystupni prace elektronu.
Popsany déj je znédzornén na obr. 1.2. Energie uvolnéného elektronu je definovana
nasledujicim vztahem:

E.=E,— E, (1.1)

kde FE, je kinetickd energie uvolnéného elektronu, FE, energie fotonu a F; vazebna
energie elektronu potfebnd k jeho uvolnéni z vazby. [8]

Uvolnény elektron

_,_,.v.

Nalétavajici foton

Obrazek 1.2: Schématické znazornéni fotoefektu

Po uvolnéném elektronu v obalu atomu vznikd vakance, kterd je zaplnéna
elektronem z vyssi energetické hladiny. Néasledné je vyzareno i rentgenové zareni, které
mé ale nizkou energii a byva rychle absorbovano. V mensi mite dochazi k vyzateni
Augerovych elektronti, coz jsou elektrony vyzarené z atomu v souvislosti s prechodem
jiného elektronu na nizsi energetickou hladinu. I tak lze fotoefekt povazovat za déj,
kdy se témeér pohlti veskeré y-zareni. Je také jevem, ktery je nejvice vyuzivan pti
gama-spektrometrii prave kvili predani veskeré energie fotonu detektoru. Vystupnim
impulsem je poté tzv. FEP (full energy peak) neboli pik iplného pohlceni, s jehoz
pomoci lze urcit slozeni nebo mnozstvi vybraného prvku ve vzorku. Pik tuplného
pohlceni lze vidét na obr. 1.6. [8, 11]

Fotoefekt je dominantni pro niZsi energie fotonu £, a vyssi atomova cisla Z
(viz obr.1.1). Toto je také hlavni duvod, pro¢ se jako stinéni pouzivaji materialy
s vysokym protonovym ¢islem. Dochéazi totiz k fotoefektu, a tedy k zaniku fotonu.
Jako stinici material se pouziva napriklad olovo. Ze stejného duvodu se pouzivaji
materialy s vysokym Z pro vyrobu detektort uzivanych pro gama-spektrometrii.
Neni definovan zadny konkrétni vztah pro pravdépodobnost fotoelektrického jevu,
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nicméné dle [6] se d4 pouzit néasledujici empiricky vzorec:

7 = konst - Ba (1.2)

kde 7 je pravdépodobnost, Ze dojde k fotoefektu, Z protonové cislo, £, energie fotonu
a n je exponent, jehoz hodnota se lisi a nabyva hodnot v rozmezi 4 az 5. [6]

1.2 Comptonitv rozptyl

Pri interakci fotonu s volnym ¢i slabé vazanym elektronem v atomu miize
dojit ke Comptonovu jevu. Je to nepruzny rozptyl, kdy foton preda elektronu
jen c¢ast své energie, a po srazce méni svij smér o uhel 9. Elektron ma po kolizi
s fotonem nenulovou kinetickou energii a odrazi se pod thlem . Comptoniv rozptyl
je zndzornén na obr. 1.3. [12]

Obrézek 1.3: Schéma Comptonova rozptylu

Za predpokladu, ze je elektron v klidu a Ze probiha rozptyl na volném elektronu,
je mozné ze zakona zachovani energie a hybnosti stanovit vztahy mezi energiemi a thly
rozptylu ¢i odrazu. K rozptylu na volném elektronu dochazi tehdy, kdyz je energie
fotonu mnohonasobné vyssi nez vazebna energie elektronu. Energie rozptyleného
fotonu je dana predpisem

Eg
(1 — cos 19)7

E.(9) - (1.3)

ol
Q
e
EO

14

kde E. (¥) predstavuje energii odrazeného fotonu v zévislosti na ihlu 9, Ef kinetickou
energii fotonu pred srazkou a Ef klidovou energii elektronu. Rozptyl fotonid se
pohybuje v rozmezi thli ¥ = 0° az 180°. [9]

Na zékladé vztahu (1.3) lze tici, ze foton ztraci nejvice energie pii zpétném
rozptylu, tedy pro thel ¥ = 180°. Naopak pro thly rozptylu blizké 9 = 0° neptredava
foton elektronu témeér zadnou energii. Déj se mize nékolikrat opakovat. Foton poté
ztrati tolik energie, ze prevladne pravdépodobnost zaniku fotonu fotoelektrickym
jevem. [14]
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Comptonuv jev prevlada u v-zafeni strednich energii (viz obr.1.1) a u latek
s nizSim protonovym cislem Z. Pro pravdépodobnost Comptonova rozptylu nebyl
stanoven zadny konkrétni predpis. Vychazi se opét z empirického vzorce zavisejicim
na poctu elektroni materialu. Proto se pravdépodobnost méni priblizné linearné
s rostoucim ¢i klesajicim protonovym ¢islem Z!. [6]

Comptontv rozptyl pfi neutronové aktivacni analyze neni bézné vyuzivan.
V gama-spektrometrii ovSem zptisobuji tzv. Comptonovo kontiuum ¢i Comptonovu
hranu, které je mozné vidét na obr. 1.6. Comptonova hrana a kontiuum se pouzivaji
u organickych scintilatori, kde je nizka pravdépodobnost, ze bude naméren fotopik.
Comptonovu hranu lze v omezené mire pouzit pro gama-spektrometrii. Konkrétné je
pomoci ni mozné vykonat energetickou kalibraci organickych scintilatort vyuzitim
monoenergetickych zdroji, napiiklad 37Cs.

1.3 Tvorba elektron-pozitronovych part

Posledni uvadénou interakei je tvorba elektron-pozitronovych part. Dochazi
k ni pouze v pripadech, kdy je energie fotonu vétsi nez 1,022 MeV, tedy vyssi nez dveé
klidové hmotnosti elektronu. V poli atomového jadra se energie elektromagnetického
zareni preméni na elektron a pozitron, vznika tim elektron-pozitronovy par. Pozitron
je kladné nabita ¢astice majici stejnou klidovou hmotnost, jakou mé elektron a urazi
priblizné stejnou drahu, nez se zpomali. Vzniklé ¢astice ztraceji svou energii ionizaci
a excitaci, neurazi ovSsem vzddlenost vétsi nez nékolik milimetri. Jakmile pozit-
ron ztrati dostatecné mnozstvi kinetické energie, spoji se s libovolnym elektronem.
Uvedeny proces se nazyva anihilace. Béhem anihilace se obé ¢astice preméni na elek-
tromagnetické zareni, konkrétné dva anihilac¢ni fotony, kazdého o energii 0,511 MeV
odpovidajici energetickému ekvivalentu klidové hmotnosti elektronu. Produkovana
gama kvanta se pohybuji v navzajem opac¢nych smérech a mohou déle interagovat
s latkou pomoci fotoefektu ¢i Comptonova rozptylu. Tvorba elektron-pozitronovych
part je naznacena na obr. 1.4 nebo na obr. 1.5. [15]

S mensi pravdépodobnosti miize dojit k tvorbé elektron-pozitronovych pari
v poli elektronového obalu. K tomu je ale zapotiebi, aby mél foton energii alespon
2,044 MeV. [10]

Neexistuje jednoduchy predpis pro urceni pravdépodobnosti vzniku elektron-
pozitronovych part. Pravdépodobnost ale priblizné roste s druhou mocninou atomo-
vého ¢isla Z?% a se zvySujici se energif fotonu. [6]

V gama-spektrometrii je produkce elektron-pozitronovych part zodpovédné
za vznik single escape peak (SEP), jez ma hodnotu E,=FEP—0,511 MeV a double
escape peak (DEP) o energii £,=FEP—1,022 MeV. SEP vznik4, jestlize po anihilaci
pozitronu a elektronu unika jeden z fotonti z detektoru. Pti DEP unikaji z detektoru
po anihilaci fotony oba. Diky elektron-pozitronovym partm vznika i tzv. anihilacni
pik. Ten se objevuje v pripadech, Ze k produkci paru dojde mimo krystal detektoru.
Anihila¢ni linka v naméreném spektru ma hodnotu 0,511 MeV. Linky SEP a DEP
lze vidét na obr. 1.6.
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Obrazek 1.4: Schéma tvorby
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Obréazek 1.5: Tvorba elektron-
pozitronovych part v plynové
komorte [11]

1.4 Druhotné procesy

Béhem interakce ~-zareni se ve spektru neprojevuji pouze jevy zpusobené
fotoefektem, Comptonovym rozptylem a tvorbou elektron-pozitronovych part. Mohou
se v ném vyskytnout i dalsi piky vlivem rentgenového zareni, Augerovych elektroni,
brzdného zareni nebo reagovanim fotont s krystalem a stinénim detektoru. Strukturu
gama spektra lze vidét na obr. 1.6. Nésledujici druhotné procesy byly prevzaty z [16].

V idedlnim ptipadé je uvazovano, ze kvanta, ktera vychéazeji ze zdroje, vstupuji
do krystalu ihned bez jakékoliv ptredeslé interakce s okolnimi materialy. Déle se
predpoklada, ze veskera energie je absorbovana a primarné dochézi k fotoefektu a ze
v jednu dobu interaguje s krystalem pouze jeden foton. Ve spektru se ale objevuji i
dalsi jevy, jez budou popsany dale.

V kapitole 1.1.1 bylo uvedeno, ze béhem fotoefektu v okamziku, kdy je zaplno-
vana dira po uvolnéném elektronu, dochazi k emisi energie ve formé rentgenového
zareni nebo Augerova elektronu. Ve vétsiné pripadi je tato energie pohlcena v krystalu
detektoru. Ovsem v pripadé, kdy k fotoefektu dochézi v blizkosti povrchu krystalu
detektoru, nemusi byt emitované rentgenové zareni viibec detekovano. V takovémto
pripadé vznika tzv. rentgenovy unikovy pik, ktery se nachéazi vlevo od fotopiku.
Dochéazi k nému nejcastéji u nizkoenergetickych fotont nebo u malych detektorti.

Fotony nemusi interagovat pouze s krystalem, ale interaguji i se stinénim de-
tektoru a mize dojit ke vzniku rentgenového zareni, které je nasledné zachyceno
detektorem. Jeho hodnoty zavisi na materialu, ze kterého je stinéni vyrobeno. V pri-
padé olova lze ve spektru vidét rentgenovy pik, jehoz hodnota je 75 keV. Z tohoto
dtavodu je detektor pokryt tenkou vrstvou absorbujictho materialu, ktery pohlti
emitované rentgenové zareni.

Ve spektru se miize dale nachézet pik zpétného odrazu. Ten se vyskytuje v pii-
padeé, ze dojde ke Comptonovée rozptylu ve stinéni detektoru. Kvanta se s nejvetsi
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pravdépodobnosti odrazeji pod thlem blizkym 180°. Vysledkem je prave jiz diive
zminovany pik zpétného odrazu.

Déle se ve spektru mohou vyskytovat sumacni piky. K nim dochézi v pripadé,
ze se méri s vetsi mrtvou dobou materialy s vyssim nukleonovym ¢islem A. V jednu
chvili interaguje s krystalem detektoru vice fotonti a vznikne pouze jeden pik o energii,
ktery je souctem energii interagujicich kvant.

Béhem ozatovani vzorku vznika [-zareni, které miize zkomplikovat méreni
spektra zptsobenim brzdného zafeni. Popsany déj mtze byt naméren pti nizkych
energiich.

V neposledni fadé mize mit vliv, samostinéni vzorku, sum nebo pti dlouhodo-
béjsich mérenich se ve spektru mohou objevovat i energetické linky z prirozeného
pozadi. To je problém v pripadé, ze jsou méreny prvky s podobnymi ~-linkami jako
jsou 7-linky nékterych prvki v prirozeném pozadi.

A
Cetnost

(imp/s)

FEP

SIIIII

Comptonovo
kontinuum

Energie (keV)r

Obrézek 1.6: Spektrum gama-zareni
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Kapitola 2

Detektory v gama-spektrometrii

Gama-spektrometrie je nedestruktivni analytickd metoda, kterd umoznuje
v kombinaci s neutronovou aktiva¢ni analyzou (NAA) identifikovat a urcit mnozstvi
prvki ve vzorku. Béhem jednoho méreni se detekuji odlisné energie gama kvant
emitovanych ze vzorku, jejichz srovnanim se znamymi energiemi se stanovi prvky
ve vzorku. Gama-spektrometrie se nevyuziva pouze u neutronové aktivacni analyzy,
ale i v oblasti nuklearni mediciny, vyzkumu materiali, environmentélni oblasti ¢i
u prumyslového vyuziti radioizotopt. [17]

Pro prvni laboratorni experimenty méreni spekter y-zareni byly vyuzity scin-
tilacni detektory, konkrétné detektor Nal(Tl), a to v 50. letech minulého stolet.
Scintilacni detektory jsou zalozZeny na principu excitace elektront do vyssich energetic-
kych stavii vlivem interakei s fotony. Kvantum zateni vniké do materialu scintilacniho
krystalu, kde interaguje s latkou, predava ji energii a dochazi k excitaci jader, které
se vraci do zakladniho stavu pomoci vyzareni fotonti nachazejicich se ve spektru
viditelného svétla. Uvolnénd energie se tedy pfeméni na zablesk viditelného spektra.
Fotony jsou poté prevedeny do fotonasobice, jehoz tilohou je znasobit a transformovat
viditelné paprsky svétla na elektricky impuls. Déje se tak pti dopadu svételnych
zableskl z krystalu na fotokatodu. Z ni se uvolni malé mnozstvé elektront, jenz
interaguji s dynodami umoznujicimi nasobeni impulsu. Uvoliiuje se tak vice elektront,
které dopadaji na anodu fotonasobice a vytvori tak meétitelny elektricky impuls zpra-
covavan v zesilovaci soustavé. [18, 19] Scintila¢ni detektory jsou hojné vyuzivané diky
vlastnostem jako je vysoka ucinnost, kterd umoznuje pracovat se zdroji zareni o malé
aktivite, dale moznost pouzit jeden scintilator pro rizné druhy zareni, prenositelnost
nebo pomérné nizka cena. Na druhou stranu jejich nevyhodou je nizké energetické
rozliseni. Proto se v dnesni dobé pouzivaji hlavné polovodicové detektory, jejichz
princip bude vysvétlen v nésledujici kapitole. [20]

2.1 Polovodicové detektory

Polovodic¢ové detektory jsou zalozeny na reakcich s polovodicovym krystalem,
nejcastéji kfemikem nebo germaniem. Prvotni prace s polovodicovymi detektory
zapocala v pribéhu 30. let minulého stoleti, plné se ale zacaly rozvijet az o 20 let
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pozdéji. Prvni prototypy vznikaly v 60. letech 20. stoleti. Hlavni vyhodou polovodi-
covych detektorii je jejich vysoké rozliSeni, které je definovano jako sirka fotopiku
v poloviné jeho vysky. [21, 22]

Princip fungovani polovodicového detektoru je velmi podobny fungovani detek-
toru plynového. Na rozdil od plynu slouzi jako médium pevny polovodi¢ovy material.
Misto parii elektron-iont se diky ionizujicimu zafeni vytvori pary elektron-dira. Elek-
trony se zacnou pohybovat k anodé detektoru, diry ke katodé. Pohyb castic zptsobi
proudovy impuls. Vyhodou oproti plynovym detektorim je, ze k vytvoreni paru
elektron-dira je zapottebi asi desetkrat mensi energie. Z toho vyplyva, Ze polovodicové
detektory produkuji vice ndboji nesouci informaci o ionizaci, a diky tomu maji i
lepsi rozliseni. Polovodicové detektory jsou také kompaktnéjsi a maji velmi rychlou
dobu odezvy. Na druhou stranu jejich nevyhodou je potieba neustalého chlazeni
béhem provozu detektoru. K tomu se nejcastéji pouziva tekuty dusik. V dnesni dobé
je snaha najit takovy polovodicovy materidl, diky kterému by mohl byt detektor
provozovan i pii pokojové teploté. [21]

Na Katedre jadernych reaktorti, kde byla realizovana experimentalni ¢ast diplo-
mové prace, se nachazi polovodicovy HPGe detektor, ktery byl pouzivan v experi-
mentech neutronové aktivacni analyzy a bude popsan v nasledujici podkapitole.

2.1.1 Polovodicovy HPGe detektor

Polovodicovy HPGe detektor je spektrometr s germaniovym krystalem o vysoké
c¢istoté. Typicky polovodicovy HPGe detektor se sklada ze samotného HP Ge detektoru,
zdroje vysokého napéti, predzesilovace, zesilovace, diskriminatoru, A/D prevodniku
a multikanalového analyzatoru. V praktickych podminkach foton nejprve interaguje
s germaniovym krystalem detektoru a zptsobi vznik pariu elektron-dira. Pohybem
elektronti a dér k elektroddm vznika proudovy impuls, ktery je zesilen v predzesilovaci.
Puls je déle zesilovan a tvarovan v zesilovaci a veden pres diskrimindtor, ve kterém
je nastavena uroven registrace signalu. Jeho intenzita je nasledné konvertovana do
numerické hodnoty pouzitim A/D prevodniku, jez jsou poslany do mnohokandlového
analyzdtoru, kde jsou urcéeny kandly a cetnosti jednotlivych pulst. Blokové schéma
zapojeni systému je zobrazeno na obr. 2.1, priklad typického naméteného spektra
pudnich vzorku pomoci HPGe detektoru je uveden na obr.2.2. [17, 23|

Napajeni Munohokanalovy
analyzator

| |

Detektor |, | Piedzesilovaé |—p | Zesilovaé | — | Diskriminitor |—»| A/D pievodnik

Obréazek 2.1: Blokové schéma zapojeni systému [23]
Polovodice maji za pokojové teploty dostatek volnych elektronti, aby mohly vést

proud, ktery by byl béhem méreni zaznamenévan jako sum a zkreslil tak namérené
hodnoty. Proto, jak jiz bylo feceno vyse, je nutné krystal detektoru chladit, a sice bud
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Obrazek 2.2: Typické spektrum naméfené pomoci HPGe detektoru [24]

kapalnym dusikem, nebo jinym vhodnym zpiisobem, napt. elektronicky. Vysledky
meéreni by taktéz mohlo ovlivnit ionizujici zareni pochazejici z okoli, proto je nutné
detektor obklopit stinenim, které okolni zareni pohlti. Jako stinéni se nejcastéji
pouziva olovo.

Polovodicovy HPGe detektor se nachazi i na Katedre jadernych reaktori Fakulty
jaderné a fyzikalné inzenyrské. Byl dodan spolecnosti Canberra a zanesen na obr. 2.3
a 2.4. Pro Tizeni detektoru a méreni spekter je pouzivan software Genie 2000 [24].
HPGe detektor je ulozen uvnitf stinici komory, ktera
méa rozméry 450 x 450 x 600 mm a je tvorena olo-
vénymi cihlami s tloustkou 50 mm. Olovéné cihly
zabranuji priniku zafreni z ptirozeného pozadi do de-
tektoru. Vrchni cast stinici komory je vybavena po-
suvnym vikem, kterym se vkladaji ¢i vyndavaji mé-
rené vzorky. Vnitini sténa komory je dédle potazena
tenkym 2 mm tlustym médénym plechem, ktery
slouzi k zachytu rozptyleného zareni. Detektor je
chlazen tekutym dusikem, jenz je privadén z Dewa-
rovy nadoby umisténé pod detektorem a lze ji vidét

i na obr.2.4. [25] Obrézek 2.3: HPGe detektor
uvnitt olovéného stinéni

Pro pfesné vyhodnoceni méreni na HPGe de-
tektoru je nutné pred kazdym mérenim provést ener-
getickou a ucéinnosti kalibraci. Umozni spravné ur-
ceni jednotlivych izotopl a jejich mnozstvi. Energeticka a ti¢innostni kalibrace je
sahuje nazev radionuklidu, jeho aktivitu, polocas rozpadu, referenc¢ni datum, zpisob
vyroby a dalsi udaje.

2.1.2 Energeticka kalibrace
Pro spravné prirazeni konkrétnich radionuklidii k jednotlivych energetickym

linkam, tedy provedeni kvalitativni analyzy, je nutné provést energetickou kalibraci
spektrometru. Energeticka kalibrace se provadi pomoci vybranych kalibrac¢nich

29



Obrazek 2.4: Schéma HPGe detektoru

zaTicl, jez se voli tak, aby pokryly co nejvétsi interval energii. U téchto etalont
se po dostatecné dlouhou dobu naméri spektrum, a poté se pritadi jednotlivé piky
energif v-zareni a ¢islem kandlu analyzatoru (priklad uveden na obr. 2.5). Energeticka
kalibrace se provadi v prostiedi programu Genie 2000.

2.1.3 Uc¢innostni kalibrace polovodi¢ového HPGe detektoru

Pro provedeni kvantitativni analyzy, tedy uré¢eni mnozstvi nuklidu ve vzorku,
je nezbytné provést kalibraci absolutni detekéni tc¢innosti. Provadi se v nékolika
vzdalenostech od detektoru, v nichz se na zdkladé namérenych dat urcuje ic¢innost
detektoru v zavislosti na energii fotonu. I zde je nutné vybrat etalony, které pokryvaji
celé spektrum energii a je nutné znat i jejich aktivitu. Navic je zadouci, aby vSechny
etalony mély shodnou velikost a tvar. [26]

Utinnostni kalibrace je Gmérna poctu kvant y-zéfeni, které zaregistruje detektor
a poctu kvant, které vyzari dany kalibrac¢ni zaric. Vystupem je tzv. ucinnostni krivka
vyjadiujici zavislost tcinnosti detektoru € a energie dopadajiciho y-zaieni E,. Jeji
pribéh je znézornén na obr. 2.6. U¢innost detektoru nenf pro viechny energie stejna.
Pro nizké energie je ti¢innost nizka, a to kvili tomu, ze obal detektoru je obvykle
vyroben z hliniku pohlcujici nizkoenergetické fotony. Se stoupajici energii téinnost
roste, poté zacne opét klesat. Dlivodem je fakt, ze pti vyssich energiich ¢ast fotont
pronikne detektorem bez fotoefektu nebo reaguje Comptonovym rozptylem. [26]

Jak jiz bylo feceno vyse, pro stanoveni detekéni ti¢innosti je nutné znat aktivitu

vvvvv
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se urc¢uji pomoci piki uplného pohlceni v namérenych spektrech. Déle je nutné znat
nékteré velic¢iny z certifikatu prilozenému ke kalibra¢nimu zaric¢i. Aktivitu etalonu
P, je nutné vypocitat ke dni vykonani kalibrace, a to pomoci rozpadového zakona
daného predpisem

P1 = Age_Ats’ml7 (21)

kde Ay je aktivita zé¥i¢e uvedend v certifikdtu etalonu, A rozpadova konstanta a ¢!

cas uplynuty od meéreni ptuvodni aktivity Ag.

Aktivita P, zaznamenana detektorem se urci ze vztahu

S(E,)A - Lot
PyE,) = A (2.2)

L (Ey) (1 — eXreat)”

kde E, je energie daného fotopiku, S(E,) plocha fotopiku o energii E.,, tiea sku-
tecna doba méfeni detektorem, tj,. doba méfeni po ode¢teni mrtvé doby a I,(E.)
predstavuje intenzitu gama linky £, .

Absolutni detekéni ucinnost, také nazyvana jako efektivita, je definovana jako
podil aktivity zachycené detektorem P, a aktivity vyzarené etalonem P;. Pro danou
energii I, plati

e(E,) = P

(2.3)

Diky predpisu (2.3) lze ziskat diskrétni hodnoty t¢innostni kiivky pro energie
E., a pro danou geometrii. Stanovené hodnoty lze prolozit vhodnym polynomem a
obdrzet tak jiz drive zminovanou uc¢innostni kiivku detektoru. Polynom prokladajici
diskrétni hodnoty ma tvar

e(E,) =exp [Z a; (lnEW)i] : (2.4)

1=0

kde k predstavuje stupen polynomu a a; parametry fitu ¢lentt polynomu, které se
na KJR ziskavaji pomoci programu effekt32.exe. Do vstupniho souboru programu
effekt32 se zanasi energie piki, jejich ic¢innost a relativni odchylky tc¢innosti.

2.1.4 Nejistoty méreni

Nejistoty méreni se vyskytuji béhem kazdého experimentu a ovliviuji vysledek
méteni. Oznacuji rozsah hodnot, které je mozné priradit k mérené veli¢iné. Aby bylo
mozné urcit presnost ucinnostni kiivky, je taktéz nutné stanovit nejistoty méreni.
Relativni nejistotu experimentalnich bodt ¢, je mozné urcit ze vztahu prevzatého
z [28]

treal 2 2 In2 ? 2
SGTY(E’Y) = Agrr + |:O7 03 (1' - 1>:| + (t\e/tal) ’ T/Q ’ (Tle}g) + Se2rr + [3rr7
(2.5)
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kde A, je nejistota aktivity daného etalonu, 1/2 nejistota polocasu rozpadu radio-

nuklidu, Se;; nejistota plochy fotopiku a [, nejistota intenzity. Koeficient 0,03 se
v rovnici vyskytuje kviili mrtvé dobé detektoru. Uvedeny vztah se pouziva v SUJV
Dubna.

1000

900
S 700 o SM-153
5. 600 o Eu-152
& 500
L 200 o Hg-203
<
S 300 o Ti-51

200 « Br-82

100

0
0 200 400 600 800 1000
Energie (keV)

Obrazek 2.5: Piiklad energetické kalibrace polovodi¢ového HPGe detektoru [27]
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Obrazek 2.6: Zobrazeni kalibrace absolutni detekéni ti¢innosti polovodicového HPGe
detektoru
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Kapitola 3

Neutronova aktivacni analyza a
monitorovani neutronového pole

V soucasnosti mé obrovsky vyznam neutronové zafeni hrajici nezastupitel-
nou roli pri vyrobé elektrické energie v jadernych elektrarnach. Déle se vyuziva
ve vyzkumné cinnosti, a sice v neutronové radiografii, vyrobé radiofarmak nebo
v neutronové aktivacni analyze, o které bude pojednano pozdéji. Neutronové zareni
je druh ionizujiciho zareni tvoreny volnymi neutrony. Neutrony jsou emitovany z ne-
stabilnich jader atomu pri riznych jadernych reakcich, zejména pii jaderném stépeni
nebo jaderné fzi. Neutronové zareni nenese elektricky naboj, nemize tedy ztracet
energii pfimou ionizaci atomii. Interakce s elektrony v elektronovém obalu atomu
jsou minimalni, neutrony reaguji pouze s atomovymi jadry. Neutronové zafeni je
zaroven velmi pronikavé, lze ho ale efektivné odstinit vodikem v ptipadé rychlych
neutronti. V pripadé neutronti tepelnych se odstinuji materidly bohatymi na vodik,
napiiklad polyetylénem s pridavkem boru, lithia nebo kadmia. [29, 30]

Aktivacni analyza je radioanalytickd metoda zaloZzend na aktivaci jader ne-
znamého vzorku a nasledném studiu jeho slozeni. Aktivaci jader se rozumi reakce
castic s prvkem vedoucim na vznik radioaktivni latky, pricemz aktivujici ¢astici byva
nejcasteji neutron v pripadé jadernych reaktort a proton pri ozarovani vzorka pomoci
urychlovacii, napriklad cyklotronu. Provadi se tzv. kvalitativni analyza, kdy se urcuji
prvky, které se nachazi v daném vzorku, a kvantitativni analyza, pti niz je zjistovano
mnozstvi daného prvku ve vzorku. Objev aktivacni analyzy ucinili roku 1934 Irene
Joliot Curie s manzelem Fredericem Joliotem, jiz bombardovali hlinik, bor a horé¢ik
s prirozené se vyskytujicimi alfa ¢asticemi. Navrh vyuzit aktivac¢ni analyzu k urceni
prvki ve vzorku byl poprvé proveden roku 1936 Georgem de Hevesym a Hilde Levi,
ktefi pouzili neutrony jako ¢astice ostrelujici dysprosium a europium. [31] Metoda
byla vyuzitelnd pro méteni jader s dostate¢nym polocasem rozpadu a emitovanou ak-
tivitou po ozafovani v poli neutronti. Vyuzitelna je i v pripadech, kdy jsou vznikajici
jadra stabilni, ale méri se okamzité v-zareni nebo nabité ¢astice vznikajici v reaktoru
pri danych reakcich. Specidlnim pripadem aktivacni analyzy je neutronovd aktivacni
analyza (NAA), kdy se studuje slozeni vzorku vyuzitim aktivace ve zndmém neutro-
novém poli. I pfes vyvoj jinych analytickych metod ziistava neutronova aktivacni
analyza dodnes hojné zastoupenou metodou k urcovani slozeni vzorki. [32]
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Neutronova aktivacéni analyza byla v predkladané diplomové praci provadéna
nedestruktivné na Katedre jadernych reaktori Fakulty jaderné a fyzikalné inzenyrské
v Praze. Byla uskutecnéna za tcelem zjisténi znecisténi pochazejicim z dopravy, tézby,
zemeédélstvi nebo pramyslu, a to provedenim kvalitativni a kvantitativni analyzy.

Vyhodou neutronové aktivac¢ni analyzy je moznost provedeni nedestruktivni
analyzy. Lze ji tedy pouzit naptiklad pro analyzu vzacnych archeologickych, geolo-
gickych ¢i medicinskych vzorki. Mezi dalsi vyhody se fadi urceni vice prvk béhem
jednoho meéfeni nebo jejich stopového mnozstvi ve vzorku nebo snadna automatizace.
V neposledni fadé, kvili minimalni manipulaci pred ozarovanim, existuje minimalni
riziko kontaminace vzorku. Lze urcit velké rozsahy koncentraci, a sice od nékolika
stotisicin az do desitek procent zastoupeni prvku ve vzorku a ziskat velice presné
vysledky o nizké nejistoté. Nezalezi na skupenstvi mérené latky, pouze je nutné ji
umistit do vhodné ampulky. Dalsi vyhodou je moznost pouziti radiochemické neutro-
nové aktivacni analyzy (RNAA), kdy je vzorek po ozafovani radiochemicky separovan
a je mozné stanovit vybrané prvky, konkrétné V, Cr, Mn, Co, Ni a dalsi. [33]

Mezi dalsi vyhody se fadi nizsi ndklady na samotnou analyzu, na druhou
stranu k analyze je zapotrebi drahych pristroji, konkrétné reaktoru k ozarovani
nebo polovodicového HPGe detektoru k meéreni spekter. Jelikoz NAA potiebuje
jaderny reaktor, je popisovand metoda pouzivana vyrazné méné nez jiné dostupnéjsi
analytické metody jako je napriklad atomova absorpéni spektrometrie, hmotnostni
spektrometrie s indukéné vazanym plasmatem nebo rentgenova fluorescencni analyza.
Dalsi nevyhodou je prace s radioaktivnim materidlem nebo dalsi omezeni dana
vlastnostmi vzniklych radionuklidii jako je kratky polocas rozpadu, uc¢inny prifrez
¢i intenzita dané reakce. V neposledni radé je potieba ozarovat vzorky pri vyssim
vykonu, coz ma za nasledek vyssi aktivitu vzorkl. Dale je vhodné zminit, Ze prvky
jako vodik, uhlik nebo kyslik neprodukuji béhem ozarovani radioaktivni izotopy a
pomoci NAA nemohou byt méfeny. [34]

Diky vyse zminénym vlastnostem je NAA i v dnesni dobé stdle pouzivana,
nejcastéji jako referencni metoda pro jiné analytické techniky.

3.1 Neutronové zdroje

Neutronovym zdrojem je jakykoliv objekt emitujici neutrony. Zdroje neutronii
plni nezastupitelnou roli ve védecko-vyzkumnych ¢innostech, primyslovych, priro-
dovédeckych ¢i 1ékarskych aplikacich nebo pri studiu zivotniho prostiedi. Nejvice
vyuzivanymi zdroji pro uvedené ucely jsou vyzkumné jaderné reaktory, které dokazi
poskytnout dostateéné vysoké hustoty toku neutront v Sirokém spektru energii.
Na druhou stranu ale maji vysoké potizovaci naklady a jsou naro¢né na obsluhu.
Proto se tam, kde neni vyzadovana vysoka intenzita zdroje, pouzivaji spise radio-
nuklidové zdroje vyuzivajici k produkci neutronii reakce typu spontanniho stépeni,
reakce (a,n) nebo (v,n). Maji malé rozmeéry, snadno se prepravuji a nejsou narocéné
na udrzbu a obsluhu. Také jsou levnéjsi nez jaderny reaktor. Jejich nevyhodou je,
v porovnani s reaktory, nizka intenzita. Pfi pouzivani radionuklidovych zdroji je
nutné znat jejich zakladni charakteristiky s dostate¢nou presnosti. [35]
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Radionuklidové zdroje vyuzivajici jadernych reakei (a,n) se nejcastéji skladaji
ze dvou dominantnich nuklidd. Prvni slouzi jako zdroj priméarnich a ¢astic, které
v sekundarni reakci interaguji s tercovymi jadry druhého nuklidu za emise neutron.
V soudasnosti jsou nejhojné&ji vyuZivanymi zdroji a &astic izotopy 2**Pu, #Pu
a 2 Am. Za tercové materidly se voli vyhradné lehké prvky, protoze pouze viéi
nim maji o ¢astice dostatecnou energii nutnou na prekonani elektrostatické sily a
uvolnéni neutronu. Nejvhodnéjsim teréovym izotopem je “Be, jiné ter¢ové materidly
se prakticky nepouzivaji. Nejcastéji pouzivanymi zdroji vyuzivajicimi reakci (a,n)
jsou AmBe a PuBe zdroje. [35, 306]

Podobné je tomu u foto-neutronovych zdroju vyuzivajici reakce (7y,n). Skladaji
se opét z primarniho zdroje foton a z tercového materialu. Jako tercové materialy
1ze pouzit pouze izotopy vodiku 2H a berrylia ?Be. Diivodem je dostateénéd nizka
vazebna energie neutronu, kdy indukovany foton poté dokaze uvolnit neutron z vazby.
Typickym predstavitelem neutronového zdroje vyuzivaného v praxi je zdroj typu
124ShBe. Hlavni vyhodou foto-neutronovych zdrojt je, ze v pifpadé emitovani mono-
energetickych fotont pri radioaktivni preméné, jsou emitovany také monoenergetické
neutrony. Energie monoenergetickych neutronti je nizsi nez u jinych radionuklidovych
zdroji. Nevyhodami jsou nizky vytézek neutroni a obtize spojené s pritomnosti
vysokoenergetického y-zafeni o znacéné intenzité. [35, 36|

Dalsim zastupcem zdrojii neutronii je spontanni stépeni. S rostoucim proto-
novym ¢islem izotopu stoupa pravdépodobnost spontanniho stépeni. Vzdy se vSak
jedna pouze o minoritni zptsoby premény, dominantnim zustava a nebo 3 preména.
Nejhojnéji pouZivanym nuklidem je 22Cf kvili vysokému podilu spontdnniho $té-
peni, nizsich nakladech na vyrobu a vyssimu polocasu rozpadu, ktery je priblizné
2,65 roku. [36, 37]

Jako zdroje neutronti pouzivaji také generatory neutronti. Generatory neutroni
jsou kompaktni zarizeni produkujici neutrony na zakladé fizni reakce dvou izo-
toptt vodiku. Fizni reakce probihaji pomoci urychlenych ¢astic 2H nebo 3H v terci
z kovového hydridu sloZeného z 2H, 3H nebo jejich smési. [37]

Nakonec je vhodné zminit urychlovacem fizené neutronové zdroje. Jsou to
intenzivni zdroje neutront pro vyzkumné tcely, protoze poskytuji podstatné vyssi
neutronové toky nez bézné radionuklidové zdroje. Porad ale nedosahuji tak vysokych
tok1 jako na jaderném reaktoru. Jsou zalozené na jadernych reakcich vedoucich k pro-
dukeci neutronti s vyuzitim vhodného tercového materialu. Jako zdroj nabitych ¢astic,
konkrétné protont, deuteroni ¢i o ¢astic, je obvykle pouzit urychlovac¢. Urychlovac
nabitych ¢astic poskytuje svazky o vysokych intenzitach. Jako tercové materialy se
obvykle pouzivaji °Be, “Li, D nebo T. [3§]

Nejvhodnéjsimi neutronovymi zdroji pro neutronovou aktivaéni analyzu jsou
vyzkumné reaktory. Maji vhodné neutronové toky, da se vyuzit aktivace tepelnymi,
epitermalnimi neutrony, ale i rychlymi neutrony nebo vyuziti predevsim reakci
radiacniho zachytu, kde je dobra znalost mikroskopickych uc¢innych prurezt. Déle je
mozné pouzit urychlovacem rizené neutronové zdroje, kdy je mozna aktivacni analyza
rychlymi neutrony. Uvedeny neutronovy zdroj ma spojité spektrum a je mozné
nastavovat rozsah spektra vici prahu reakci studovanych radionuklidi. V neposledni
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radé se vyuzivaji radionuklidové zdroje, kdy je nejvétsi vyhodou jejich prenositelnost.
Nevyhodou na druhou stranu je nizka emisni ¢etnost. [38]

3.2 Neutronové interakce

Aby bylo mozné provést neutronovou aktivacéni analyzu, je nutné samotny vzorek
nejprve ozarit. Jaderné reaktory jsou zavislé na zpisobu interakce neutronti s jadry.
Specifikem neutroni je absence elektrického naboje, proto maji moznost reagovat
piimo s jadrem atomu a nikoliv s atomovym obalem. Energie neutront v jaderném
reaktoru se pohybuje v fadu setin €V az priblizné 20 MeV. V popsaném energetickém
intervalu dochazi k pruznému a nepruznému rozptylu, radiacnimu zachytu, stépeni,
k produkei nabitych éastic nebo reakeim produkujicich neutrony. [39]

Pruzny rozptyl (n,n) nastava tehdy, kdyz se dopadajici neutron odrazi od jadra
a po srazce je v zakladnim energetickém stavu. Specidlnim pripadem je rezonanéni
pruzny rozptyl, kdy po interakci neutronu s jadrem vznika slozené jadro. Béhem
pruzného rozptylu se zachovévé kinetickd energie a hybnost. Uéinny prifez pro
pruzny rozptyl je konstantni pro nizké energie neutronu a nazyva se potencidlovy
rozptyl. Po oblasti potencidlového rozptylu nasleduje oblast rezonanci a oblast
vysokych energii. Zde jsou rezonance jiz natolik husté, Ze mezi nimi nelze rozlisit
a ucinny prurez je hladkou a pomalu se ménici funkci energie neutronu. Zavislost
mikroskopického ti¢inného prifezu pro pruzny rozptyl na energii neutronu je zanesena

na obr. 3.1. [39, 40]

K nepruznému rozptylu (n,n’) dochazi, jestlize je po srazce jadro ponechano
v excitovaném stavu. Do zakladniho stavu se vraci vyzarenim neutronu a jednoho
nebo vice gama kvant. Jedna se o prahovou reakci, neutron musi mit dostatek energie,
aby mohl uvést tercové jadro do excitovaného stavu. Mikroskopicky ac¢inny prifez pro
nepruzny rozptyl je nulovy az do prahové energie. Zavislost mikroskopického i¢inného
prufezu pro nepruzny rozptyl na energii neutronu je zanesena na obr. 3.1. [39, 40]

Radia¢ni zachyt (n,7y) je jadernou reakei, pii které dochazi k absorpci neutronu a
ke zformovani tézsiho jadra. Jadro je ponechano v excitovaném stavu a do zakladniho
stavu se vraci pomoci vyzareni y-zareni. Jednd se o bezprahovou reakci, u¢inny prifez
pro radiacni zachyt se pro vétsinu nuklidi méni v oblasti nizkych energii jako funkce
ﬁ ~ %, proto se oblast nazyva jako % oblast. Rezonance v i¢inném prifezu pro
radiacni zachyt se vyskytuji pii stejnych energiich jako rezonance pro mikroskopicky
ucinny prutrez pro pruzny rozptyl. V oblasti vysokych energii je mikroskopicky tcinny
prirez pro radiac¢ni zachyt hladkou funkci energie neutronu. Zavislost mikroskopického
uc¢inného prifrezu a energie neutronu je opét zanesena na obr. 3.1. Je dilezité rict,
Ze popsand reakce je nejcastéji uplatnovana pti neutronové aktivacni analyze a byla
vyuzita i pfi experimentech diplomové préce. [40, 41]

Stépeni (n,f) vyvolané neutrony nastava u tézkych jader. Patii k zakladni
interakci uvolnujici energii v jadernych reaktorech. Pohlcenim neutronu se jadro roz-
padne, obvykle na dva mensi stépné produkty. Lze pozorovat dvé odlisné energetické
zavislosti ti¢inného prizezu pro stépeni v zavislosti na charakteristikach jadra. Prvni
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pribéh nastava u stépnych izotopt a je obdobny pribéhu pro radiac¢ni zachyt. Druhy
pribéh je prahovy a dochazi k nému u stépitelnych izotopt. Zavislost mikroskopického
ucinného prufezu pro $tépeni a energie neutronu je vynesena na obr. 3.1. [39, 41]

Mezi dalsi absorpéni reakce patii produkce nabitych ¢dstic (n,«), (n,p). Jsou
to reakce zpusobujici pohlceni neutronu a naslednou emisi o ¢astice nebo protonu.
Reakce muze byt jak exotermickd, tak endotermicka. [39]

Mezi posledni zminéné reakce patii reakce produkujici neutrony. Schematicky
se zapisuji jako (n,2n) ¢ (n,3n). Jsou to reakce s vysokoenergetickymi neutrony. Také
jsou endotermické a mohou uvolnit jeden az dva nové neutrony. [39]
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Obrézek 3.1: Zavislost mikroskopickych ucinnych prifezi pro 25U [39)

3.3 Typy neutronové aktivacni analyzy

Neutronovou aktivacni analyzu lze provadét za riiznych podminek. Lze ji rozdélit
dle typu ozarovani, tedy je-li vzorek ozarovan v reaktoru tepelnymi, epitermalnimi
nebo rychlymi neutrony. Dalsi skupinou je rozdéleni dle typu provedeni analyzy,
konkrétné mize byt NAA vykonana destruktivné ¢i nedestruktivné. Poslednim typem
je moznost méreni vy-zareni, a sice je-li méreno v pribéhu ¢i po ozafovani v poli
neutrond.

Prvni rozebranou skupinou je rozdéleni dle typu provedeni analyzy, konkrétné
zkoumani vzorki destruktivné ¢i nedestruktivné. Mezi nejznaméjsi typ NAA patii

instrumentdlni neboli nedestruktivni neutronovd aktivacni analjza (INAA). Jak jiz
napovida samotny nazev, hlavni vyhodou INAA je moznost nedestruktivni analyzy,
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coz nachézi siroké uplatnéni v archeologii, geologii ¢i ve forenznich védach. INAA je
také velmi citlivou metodou a pomoci ni je mozné urcit velké mnozstvi stopovych
prvkl. Prvky se urcuji pomoci spektrometru s vysokym energetickym rozlisenim.
Na zakladé namérenych spekter se provadi kvalitativni a kvantitativni neutronova
aktivacni analyza. Opakem INAA je radiochemickd neutronovd aktivacni analyza
(RNAA). Po ozareni vzorku se provede radiochemickd separace, aby se docililo izolace
jednoho nebo skupiny vybranych frakei. [34]

Dalsim typem NAA je dle méteni ~v-zareni. Promptni neutronovd aktivacni
analyza (PGNAA) se provadi béhem ozafovani vzorku. Je to nedestruktivni metoda
mérici y-zareni emitované okamzité po radiacnim zachytu neutronu s tercovym
jadrem. PGNAA se pouziva u izotopt majicich vysoky ucinny prufez pro radiacni
zachyt, napriklad B, Cd, Sm nebo Gd. Dale pro prvky, které maji nizky polocas
rozpadu a nesly by zmérit pomoci zpozdéného y-zareni nebo u prvkia produkujicich
stabilni izotopy, a sice lehké prvky. V neposledni fadé je mozné pomoci PGNAA mérit
izotopy majici nizkou intenzitu. Opakem PGNAA je neutronovd aktivacni analyza
pomoci zpozdéného y-zareni (DGNAA). Uvedeny druh NAA se pouziva v pripadech,
kdy vznikaji radionuklidy s méfitelnymi hodnotami intenzit, polocast rozpadi, atd.
Vzorek je po ozarovani méren ve spektrometru, pomoci jehoz spekter je provadéna
kvalitativni a kvantitativni analyza. [42]

Posledni typ provedeni NAA zavisi na energii neutront. Termdlni neutronovd
aktivacni analyza (TNAA) je provadéna tepelnymi neutrony. Z obr. 3.1 lze vidét, ze
v oblasti nizkych energii, tedy u energii priblizné do 0,1 eV, je nejvétsi pravdépodob-
nost, ze dojde k radiacnimu zachytu. Proto je TNAA povazovana za nejjednodussi a
nejuniverzalnéjsi typ hojné vyuzivany v laboratorich neutronové aktivacni analyzy.
Epitermdlni neutronovd aktivacni analjza (ENAA) slouzi pouze k ozafovani urcitych
nuklid. Pouziva se u prvkii majicich vyraznou a oddélenou rezonanci na pocatku
rezonanc¢ni oblasti. Aby nedochéazelo k termalni neutronové aktivaéni analyze, je
vzorek obalen v materialu absorbujicim tepelné neutrony, a to nejcastéji v kadmiu
nebo boru. Energie epitermalnich neutront se pohybuje v rozmezi 0,1 eV az 100 keV.
Nakonec je vhodné zminit neutronovou aktivacni analyzu pomoci rychlyjch neutronai
(FNAA), kterd se mize provadét pomoci (n,p), (n,a) ¢i (n,2n) reakci. Typickym
ptikladem je reakce s °°Fe, kdy dochdzi k reakci ®Fe(n,p)**Mn. FNAA se muZe
provadét i pomoci neutronovych generatort. Energie rychlych neutronii se pohybuje
v hodnotach nad 100 keV. [43]

Na Katedre jadernych reaktorti je provadéna nedestruktivni a zpozdéna neutro-
nova aktivacni analyza. Z vétsiny se zkoumaji reakce zptisobené tepelnymi neutrony.
Kvantitativni analyza se provadi pomoci tzv. relativni metody, ktera bude popsana
v nasledujici kapitole.

3.4 Metody neutronové aktivacni analyzy

Kvantitativni analyza, konkrétné urc¢ovani mnozstvi prvku ve vzorku, se sta-
novuje pomoci vybrané metody aktivac¢ni analyzy. Existuje nékolik metod, a sice
absolutni a relativni metoda, dale komparatorova a ko-NAA metoda.
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Absolutni metoda umoznuje pomoci zmérené aktivity vzorku primo stanovit
mnozstvi zkoumaného izotopu. Pouziva se velmi ziidka, protoze je pozadovana
presna znalost neutronového spektra a tc¢inného prurezu aktivacéni reakce v daném
energetickém rozsahu. Znalost neutronového toku pro danou energii neni obvykle
zndma, proto se pouziva spiSe relativni metoda. [44]

Relativni metoda je proces, kdy je spolu s ozarovanym vzorkem ozafovana i
aktivacni félie nebo standard o znamé hmotnosti hledaného prvku ve vzorku. Vzorek
i aktivacni félie jsou ozarovany za stejnych ozatrovacich podminek, a sice po stejnou
dobu a ve stejné poloze kviili co nejvice identickému neutronovému poli. Je zalozena
na porovnavani aktivity radionuklidu ve zkoumaném vzorku a aktivacni félie o znamé
hmotnosti. Hmotnost ptislusného prvku ve zkoumaném vzorku m.,orex Se uréi pomoci

vztahu
Metalon * szorek

: (3.1)

Myzorek =
A
etalon

kde Metalon je hmotnost daného etalonu, Ao aktivita prvku v ozdfeném vzorku
a Actalon aktivita etalonu. Aktivity Aetaion @ Avsorex Vyjadiuji hodnoty vztazené
k momentu, kdy byly vzorky vytazeny z reaktoru. Uvedend metoda je vyuzivana
na Katedfe jadernych reaktori a byla vyuzita i v diplomové praci. Vztah pro aktivitu
prvku ve vzorku A,,qex bude odvozen v nasledujici kapitole.

Kompardtorovd metoda je ¢asové narocna pro urcovani vétsiho mnozstvi prvki
ve vzorku. Pro urcovani vice prvki se vyuziva tzv. k-faktort, které jsou obvykle
ur¢ovany experimentalné spole¢nym ozarenim standardu a komparatoru. Hmotnost
prvku ve vzorku je potom stanovend stejné jako u relativni metody. Clen vpravo je
ale navic prondsoben k-faktorem. [45]

Metoda ko-NAA vychazi z komparatorové metody. Lisi se pouze faktorem,
zde oznacenym jako ko-faktor, jenz je kombinaci jadernych dat a experimentalné
stanovenych parametrii. Oproti komparatorové metodé jsou navic ky-faktory nezavislé
na neutronovém toku a charakteristikdch spektra. [45]

3.5 Fyzikalni aparat neutronové aktivacni analyzy

V pribéhu neutronové aktivaéni analyzy jsou vzorky a aktivacni folie nejprve
vloZeny do pole neutronti, kde jsou ozarovany po urcitou dobu. Jejich aktivita muze
narust az po hodnotu nasyceni oznacenou jako Ag: a nazyvanou saturovand aktivita.
Po dosazeni stanovené doby jsou vzorky a aktivacni félie vyjmuty z pole neutronti
a preneseny do laboratore neutronové aktivac¢ni analyzy, kde jsou cyklicky méreny
na spektrometru detekujicim emitované y-zareni. Pribéh aktivity béhem ozatovani,
prenosu a méfeni je zobrazen na obr. 3.2. Veli¢ina t, znaci ¢as ozafovani, ¢, ¢as mezi
vyjmutim z reaktoru a poc¢atkem meéreni v detektoru a ., ¢as méfeni v detektoru.

Na Katedre jadernych reaktorii je provadéna jak kvalitativni, tak kvantitativni
neutronova aktivacni analyza. Kvantitativni analyza se provadi pomoci relativni
metody, kterda byla popsana v predeslé podkapitole. K urc¢eni hmotnosti prvku
ve vzorku je pouzivan vztah (3.1). Je tfeba urcit aktivitu radionuklidu, ktera se ziska
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Ozafovani Vymirani Meéfeni

ta tv treal

Obrazek 3.2: Zavislost aktivity vzorku na case

z bilan¢ni rovnice. Bilan¢éni rovnice je definovana jako zména poctu radioaktivnich
jader ve vzorku v prubéhu ozarovani a lze ji zapsat vztahem

dN

— =P — )N 3.2

= , (32)
kde N znaci pocet naprodukovanych radionuklidovych jader, —AN tubytek jader

rozpadem a P tzv. produkéni rychlost radionuklidit béhem ozarovani.

Jedna se o obycejnou diferencialni rovnici 1. fadu, ktera ma po pouziti metody
integracniho faktoru a drobnych tpravach tvar

N(t,) = f (4o, (3.3)

Po dosazeni pocatecni podminky vyjadiujici, ze na pocatku ozarovani vzorek
neobsahuje zadnd radioaktivni jadra, je hodnota konstanty ¢ rovna —1. Matematicky
zapis pocatecni podminky je N(0) = 0. Dosadi-li se konstanta ¢ do vztahu (3.3), je
pocet radioaktivnich jader na konci ozarovani roven

N(t,) =~ (1—e). (3.4)

Definici aktivity
A=X-N, (3.5)

lze dosadit do (3.4) a ziskat tak vztah pro aktivitu v ¢ase t,, t.j. na konci ozafovani,
ve tvaru

Alts) =P+ (1—e ). (3.6)

Po vyjmuti vzorkl a aktivacnich {6lii z reaktoru jiz nedochazi k produkci dalsich
radioaktivnich jader a jejich aktivita se ridi pouze rozpadovym zakonem. Aktivitu
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vzorku na poc¢atku méteni v detektoru lze zapsat ve tvaru

A(ty) = A(t,) - e, (3.7)

Jakmile je vzorek umistén do HPGe detektoru a spusti se méreni, je mozné
urc¢it aktivitu vzorku. Jeji casovy prubéh se zapise jako

Altw) = A(ty) - e, (3.8)

kde t,, je ¢as méteni.

Aktivita je definovana jako pocet radioaktivnich premeén za jednotku casu.
Za dobu méteni t,., zaregistruje HPGe detektor pocet rozpadi N, jako integral

trea
Nr:/ " A(t)dtm. (3.9)
0

Po dosazeni vztahi (3.6), (3.7) a (3.8) a zintegrovani se ziskd predpis pro pocet

rozpadu

N, = i S(1—eMe) e P (1= e M) (3.10)

Hodnota N, neni obecné znama a je potieba ji urcit pomoci gama-spektromet-
rického méfeni. S vyuzitim téchto veli¢in se prepise (3.10) na tvar

S(E,)beal
N, = % (3.11)

L(E,) - e(E,)

Ze vztahu (3.10) se vyjadii predpis pro produkéni rychlost

N, - A
P - (1 - ei)\.ta) . ei)\'tv . (1 — ef)"treal) ’ (312)

Produkéni rychlost P je déle definovana jako soucin reakéni rychlosti Ry a
poctu stabilnich jader Ny, tedy

P = Ry - N,. (3.13)

Z (3.12) a (3.13) se uréi reakéni rychlost Ry ve tvaru

B N - A
- NO . (1 — e*/\'ta) . e*)\'tv . (1 — e*)\'treal>,

Rr (3.14)

jednotkou reakéni rychlosti je (s71).
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Konec¢né dosazenim (3.11) do predchoziho vztahu se ziské vysledny predpis pro
reakéni rychlost ozareného vzorku

S(E A -t
= v Llive . (315)
No-2(By) - L,(B;) (1 — ¢ ) - o (1 — o)

Rr

Pomoci vztahu (3.6) a z obr. 3.2 vyplyva, ze po dostatecné dlouhé dobé ozatovani
lze dosdhnout saturované aktivity, ktera je ¢iselné rovna hodnoté produkéni rychlosti

Agg = Jim A(t) = lim P(1—e™) =P, (3.16)

ta—00

3.6 Aplikace neutronové aktivacni analyzy

Neutronova aktivacéni analyza ma ve svété siroké uplatnéni. Typicky se miize
vyuzit ke kontrole a monitorovani zivotniho prostredi, v oblasti geologie a geochemie,
biomediciné, ve vyzkumu materialli, archeologii nebo v potravinarstvi. Zpocatku
byla NAA pouzivana v mnoha zemich k ovéreni uvedeného slozeni certifikovanych
referenc¢nich materialti. NAA se ale postupem let stala tak popularni, ze v dnesni
dobé slouzi k validaci dalsich metod zkoumajicich sloZeni vzorku. [33, 46]

V zivych organismech se nachézi velké mnozstvi prvki, ovSem vétsina z nich
pouze ve stopovém mnozstvi a jejich koncentraci nelze méfit pomoci béznych metod.
Rizné prvky nachézejici se v téle se poji s lidskym zdravim a moznosti jeho poruch.
Proto se v oblasti biomediciny zacala pouzivat NAA. Analyzované lidské vzorky se
déli na tvrdou tkan, mékkou tkan a télni tekutiny. V pripadé tvrdych tkani byla
napriklad provadéna analyza kosti. Urcovala se koncentrace vapniku a fosforu, aby se
urcila pevnost kosti. Z mékkych tkani se nejcastéji zkoumaji jatra. Je to velmi dulezity
organ, ve kterém je obsazeno velké mnozstvi stopovych prvka v porovnani s jinymi
tkdanémi. Zkoumaly se i hladiny Zeleza ¢i hliniku v mozku, protoze jejich zvySené
hodnoty tdajné mohou vést k Alzheimerové chorobé. Z télnich tekutin se provadi
analyzy krve a moci. Odebiraly se napriklad vzorky krve u pracovnikii v oblasti
zavodu zpracovavajictho nerezové oceli. Urcovaly se hodnoty chromu a manganu. [46]

NAA lze provadét v ramci archeologického vyzkumu. Vykonava se nedestruktivni
neutronova aktivacni analyza stfedovékych st¥ibrnych minci, keramiky, porcelanu
a dalsich. Na reaktoru VR-1 bylo studovano slozeni mamutich ostatkt, konkrétné
fragmentt mamutich kosti, jez jsou zaneseny na obr. 3.3. [47]

Dalsi moznéa aplikace NAA je ve forenznich véddch. Duvodem je moznost
zmeérit stopové mnozstvi prvki a vysokd presnost vysledki. Metodu lze také provést
nedestruktivné. Poprvé byla pouzita béhem vysetrovani na konci 60. let, kdy byl
pomoci ni zatknut sériovy vrah John Norman Collins (obr. 3.4). Vysetfovatelé nechali
provést neutronovou aktivacni analyzu vlasi jedné z obéti, a sice z jejtho obleceni a
ze sklepa pribuzného pachatele, kde bylo nalezeno nékolik neznamych vzorkt vlast.
Na zakladé analyzy bylo prokazano, ze vlasy ze sklepa pattily obéti. Byl to jeden
z klicovych dukazi k zatceni Johna Collinse. Popisovana metoda se dédle pouziva
u stfelného prachu, barvy a biologickych materialii, nejcastéji vlasti. Naptiklad diky
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neutronové aktivaéni analyze vlasi Napolena Bonaparteho bylo zjisténo, ze byl
otraven arsenem. [47, 49|

NAA byva vyuzivana i v geologii. Zkouma se elementarni zastoupeni nerostii a
jejich koncentrace v riznych geologickych oblastech. Mapovani oblasti pomaha urcit
mista, kde by mohla byt ztizena tlozisté radioaktivniho odpadu. Také se urcuje, které
nerosty je vhodné pouzit jako soucast cementu ¢i betonu urcenych k biologickému
stinéni u jadernych zarizeni. V minulosti bylo zkoumano i slozeni meteoriti. [51]

V neposledni fadé je mozné NAA pouzit v potravindrstvi a pri zkoumani slozeni
riznych dopliki stravy. Urcuji se stopové toxické prvky, které by mohly skodit zdravi
nebo se zkoum4, zdali dopliiky obsahuji vybrané prvky uvedené ve slozeni. Pouzitelna
je i pri ovéteni zajisténé kvality referencnich materialu, kdy se kontroluje, zdali ma
dany material predepsané slozeni. Neutronova aktivacni analyza mize byt provedena
i u prumyslovych produktu jako jsou oleje, slitiny, keramika, elektronické materialy a
dalsi.

NAA nachézi siroké uplatnéni v oblasti Zivotniho prostredi za ucelem stanovo-
vani jeho znecisténi. Zkoumani znecisténi zivotniho prostiedi bylo cilem diplomové
prace a o dané aplikaci bude vice pojednano v nasledujici kapitole.
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Obrazek 3.3: Studované mamuti vzorky pri-
pevnéné na plastovém drzdku [48]

Obrazek 3.4: Fotka Johna
Normana Collinse, cervenec

1969 [50]

3.7 Aktivacni detektory neutront

V souvislosti s vyznamnéjsi produkei neutront v jadernych reaktorech, nabitych
castic v urychlovac¢ich a s pouzitim jadernych zbrani je potfeba mérit pole a davky
neutronti. Celd problematika se déli na dva tseky. Prvnim jsou metody detekce a spek-
trometrie neutront, jejichz cilem je stanovit fluenci nebo piikon fluence neutronii a
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energetické rozdéleni téchto veli¢in. Druhym je metoda dozimetrie a radia¢ni ochrana,
jejichz cilem je stanovit ekvivalentni davku neutronti a s ni souvisejici veliciny. Pro
pripomenuti, neutrony nepatii mezi ionizujici ¢astice. Z toho vyplyva, ze pro jejich
detekci se musi vyuzivat konverzni material, jehoz prostfednictvim jsou méreny
sekundarni nabité castice vzniklé interakci neutronu s konverznim materidlem. Dal-
simi zpusoby spektrometrie neutront je metoda odrazenych jader, méreni produktii
jadernych reakci, produktii stépeni vyvolaného neutrony nebo méreni aktivity indu-
kované neutrony. Aktivacni detektory neutronti se fadi k méreni produkti jadernych
reakci. Aktivacni detektory se tedy nevyuzivaji pouze ke kvantitativni analyze, ale
stanovenim reakéni rychlosti pomoci vztahu (3.15) a ze znalosti ptislusnych aé¢innych
prifezi lze monitorovat i neutronové pole reaktoru. [52]

Aktivacni detektory neutront jsou zalozeny na reakci neutront s jadry materialu
detektoru. Na rozdil od ostatnich detektorti méricich produkty jadernych reakci ale
nejsou vyhodnocovany produkty reakce vzniklé v okamziku, kdy dochazi k reakci,
ale az vznikajici radionuklidy. Aby bylo na zakladé vzniklé aktivity mozné popsat
neutronové pole, je na misté, aby vznikla smés radionuklidi byla co nejjednodussi.
Proto je vhodné jako aktivacni detektory pouzivat ¢isté prvky a pokud mozno
takové, u kterych dominuje jedina reakce s neutrony vedouci ke vzniku radionuklidu.
Vznikly radionuklid by meél byt snadno métitelny a ac¢inny priarez sledované reakce
co nejvyssi. [53]

Ke spektrometrii neutront je vyuzivano sady aktivacnich detektort, a sice
z ruznych materiali. Nejcastéji jsou ve formeé tenké félie nebo dratku. Prednostmi
aktivacnich detektoru jsou zejména malé rozméry a hmotnost, Siroké oblast pouzitel-
nosti nebo necitlivost vicéi vnéjsim vlivam. [52, 54]

Neutronové spektrum jaderného detektoru je rozdélené na oblast tepelnych,
epitermdalnich a rychlych neutront (obr.3.5). Maxwellovo spektrum plati pro oblast
tepelnych neutront, spektrum 1/FE pro epitermdlni neutrony a Stépné spektrum pro
rychlé neutrony. Z obrazku lze vidét, ze v reaktoru je nejvétsi prispévek tepelnych
neutronu a je vyuzivano bezprahové reakce (n,y). Méfeni ale ovliviiuji i epitermalni
a rychlé neutrony. Proto se vyuzivaji vhodné obalové materialy, které slouzi k odfil-
trovani prispévkl tepelnych neutronii. Pomoci dalsSich vztahti je poté mozné ziskat
hustotu toku tepelnych neutroni. [53]

Nejcastéji pouzivané aktivaéni detektory vyuzivajici bezprahové reakce (n,7)
pro detekei tepelnych neutront jsou %7 Au, **Mn, %3Cu, *5In nebo %*Dy. Pro detekci
rychlych neutront se pouZivaji prahové interakce, a sice (n,p) ¢i (n,a) na 3P, 328
Mg, Fe ¢i 2"Al Jako prahové aktivacni detektory se vyuZivaji i nékteré Stépné
materidly, konkrétné 234U, 232Th ¢i 28U. [52]

3.8 Hustota toku tepelnych neutront

V minulé podkapitole bylo uvedeno, ze pomoci aktiva¢nich detektori lze moni-
torovat neutronové pole reaktoru. Méri se absolutni hustota toku tepelnych neutron,
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Obréazek 3.5: Odhad spektra hustoty toku neutront [55]

jejiz ziskani spociva ve znalosti hodnoty reakéni rychlosti pro radiac¢ni zachyt ne-
utronu a hodnoty ¢inného prifezu pro radiaéni zéchyt. Uéinny prifez je definovan
jako mira pravdépodobnosti, ze dojde k dané reakci. Standardni energie pro tabelaci
ucinnych prarezi pro tepelné neutrony je uvadéna pro pokojovou teplotu 20,43°C.
To odpovida energii neutronu 0,0253 eV a rychlosti neutronu 2200 m/s. Vétsina
reaktoril je provozovana pri jiné teploté nez je teplota pokojova. Proto byl zaveden
tzv. Westcottiuv formalismus prevadéjici acinny prurez pro tabelovanou energii oy
na efektivni i¢inny pritez o pro aktudlni teplotu reaktoru. Vztahy byly prevzaty
z [35].

Aby bylo mozné zjistit hustotu toku tepelnych neutront, je nutné zvolit vhodny
aktivacni detektor. Musi byt dostatecné citlivy na tepelné neutrony, také musi byt
znam jeho mikroskopicky uc¢inny prirez pro radiacni zachyt tepelnych neutroni.
Jeho polocas rozpadu musi byt tak dlouhy, aby bylo mozné po ozareni dostatecné
zmérit jeho gama spektrum. To mimo jiné znamend, ze musi byt vybran izotop,
ktery po radia¢nim zachytu vyzatuje vy-zareni. Gama kvanta zaroven musi mit vyssi
intenzitu a energii, ktera bude snadno odlisitelnd od gama kvant z ptirozené¢ho pozadi.
Vhodny aktivac¢ni detektor se ozaruje holy a v kadmiovém pokryti.

Hustota toku tepelnych neutroni se urcuje pomoci reakéni rychlosti. Jeji
hodnota se ziska ze vztahu (3.15). Pro reakcni rychlost déle plati

RR = Oef - ¢7 (317)

kde o4 je efektivni i¢inny prifez pro reakei neutronu s tercovym jadrem ozafovaci
folie a ¢ hustota toku neutronti.

Reakéni rychlost tepelnych neutrontt odpovida rozdilu celkové reakéni rych-
losti holé aktivacni félie ziskané pomoci vztahu (3.15) a aktivaéni félie umisténé
v kadmiovém pokryti. Vyjadii se nasledujici predpis

Rgin = Rr — Feq - RRed, (3.18)
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kde Rgs je reakéni rychlost tepelnych neutronti, Ry reakéni rychlost v pripadé holé
aktivacni folie, Frq kadmiovy korekéni faktor zohlednujici skutec¢nost, ze kadmium
zachycuje i neutrony na hranici epitermalni a tepelné oblasti a Rr.q reakéni rychlost
aktivacniho detektoru v kadmiovém pokryti.

Na zékladé znalosti predchozich vztaht lze ziskat hustotu toku tepelnych
neutronu ¢y, definovanou predpisem

by = LR (3.19)
0o

kde oy znaci Gcinny prurez pro tabelovanou energii. Uvedeny vztah plati pro pripad,
kdy se i¢inny prifez méni dle zdkonu 1/v.

Pro piipad, kdy se G¢inny priatez pro danou reakci neméni dle zékonu 1/v, plati
pro hustotu toku tepelnych neutront
Rpgn

)
g-0o

G =

(3.20)

kde g je Westcottav g-faktor vyjadiujici odchylku od zdkona 1/v a platici pouze pro
tepelné neutrony.

K charakterizaci neutronového pole v reaktoru se kromé reakcénich rychlosti
vyuziva i tzv. spektrdlnich indexiu. Spektralni index je definovan jako podil reakénich
rychlosti pro riizné materialy, reakce a energetické oblasti neutronti. K nejznaméjsimu
a nejpouzivanéjsimu spektralnim indexu v reaktorové fyzice patii kadmiovy pomér
red, kKtery rozliSuje zastoupeni tepelnych a epitermalnich neutronii. Uréuje se na
zakladé predpisu

RRCd .

(3.21)

Ted
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Kapitola 4

VeV

Znecisténi zivotniho prostredi

Kvalita zivotniho prostfedi vyznamné ovliviiuje zdravi ¢lovéka. Dle odhadu Své-
tové zdravotnické organizace zemre predcasné kazdym rokem v dusledku znecisténi
ovzdusi polétavym prachem asi 280 tisic lidi. Mezi nejvyznamnéjsi dusledky poléta-
vého prachu patii respiracni, kardiovaskularni, metabolickd a nadorova onemocnéni
nebo vyvojové a reprodukéni poruchy. [56]

I pres to, ze mnohé zemé jiz zavedly opatieni ke sniZeni znecisténi zivotniho
prostredi, je kazdym rokem do zivotniho prostredi vypusténo velké mnozstvi polu-
tant. Mnoho znecistujicich latek je do atmosféry uvolnéno ve formé aerosoltt nebo
drobnych kapalnych a pevnych ¢astic. Za hlavni zdroj znec¢isténi zivotniho prostiedi je
obecné povazovan prumysl, vyroba energie, vytapéni domacnosti, doprava a spalovani

odpadu. [57].

Aby bylo mozné vyvinout uc¢inné strategie pro zlepseni kvality ovzdusi, je dobré
vedet, jaké typické znecistujici latky jsou emitovany z riznych zdroju. Priklady
skodlivych prvki a jejich emitort jsou uvedeny v tab. 4.1

Tabulka 4.1: Priklad zdroju znecistujicich latek [57]

’ Zdroj ‘ Prvky ‘
Uhelné elektrarny As, Se, S
Tepelné elektrarny | 'V, Ni, vzacné prvky

Doprava Br, Pb
Spalovani odpadu | Ag, Zn, Sb, Cd, Sn, Pb
Spalovani dreva C,S, N
Rafinerie Vzéacné prvky
Tavirny sulfidi In, Cd, As, Se, S

Zmalost prvkového slozeni Zivotniho prostiedi, tedy vzduchu, vody a pudy, je
diilezité z hlediska zjisténi jeho znecisténi. Specidlni pozornost je vénovana tézkym
kovim, které jsou nejvice skodlivé pro zivotni prostredi a lidské zdravi. Kovy jako
kadmium, rtut, olovo ¢i arsen jsou znamy pro jejich toxicitu. Tézké kovy jsou do
ovzdusi uvolnovany z tézby nebo spalovanim fosilnich paliv. Do atmosféry se tézké
kovy dostévaji i pfirozenymi procesy, napt. vulkanickymi erupcemi. [58]

47



Ke zjisténi znecisténi zivotniho prostredi se v dnesni dobé nejcastéji pouzivaji
biomonitory. Biomonitory jsou biologické indikatory slouzici k detekci zmén fyzikal-
nich a chemickych vlastnosti zivotniho prostiedi. Mezi biomonitory se fadi mechy,
lisejniky, jehlici, listy a jiné. Vyhodami sledovani biomonitort jsou zvysené koncen-
trace znecistujicich latek v porovnani se systémem, ktery ma byt zkouman. Jejich
sbér je obvykle jednodussi nez primé postupy odbéri vzorkt a vétsina organismi a
tkani také odrazi prumérné vnéjsi podminky za delsi dobu. V neposledni fadé mohou
biologické monitory neustale kontrolovat znecisténi zivotniho prostredi, a to diky
jejich neustalé pritomnosti v ném. [57]

Vyuzitim NAA mohou byt sledovany i vzorky anorganické, konkrétné ptdy a
sedimenty. Jejich vyhodou je, Zze obsahuji vyssi mnozstvi kovli nez je tomu napti-
klad u vzduchu, vody ¢i rostlin. Neutronova aktivacni analyza se muze provadét i
na houbéach.

Dalsim typem vzorki, na némz je pouzitelnd NAA, je voda. Uvedeny typ vzorku
se musi pred samotnym ozafovanim upravit, proto neni v praxi pfili§ vyuzivan. [46]

S ohledem na zkoumani zivotniho prostredni byla diplomova prace zamérena
jednak na analyzu anorganickych vzorki, konkrétné naplavovych pud, a také na ana-
Iyzu biomonitort, a sice mechi. Uvedena prace se zabyvala stanovenim koncentrace
arsenu, sodiku a drasliku v nasbiranych vzorcich.

4.1 Anomalni vyskyt arsenu v piadich Ceské
republiky

Arsen je polokov vyskytujici se ve tfech alotropickych! modifikacich. Chemicky
je podobny fosforu a miize ho nahradit v nékterych reakcich. Je to toxicky? prvek,
jenz je znam jiz od starovéku, kdy se vyuzival jako soucast slitin. Kovovy arsen
neni toxicky, nicméné v organismu je metabolizovan® na toxicky As,Osz. V minulosti
doslo k nespoctu otrav arsenem, af uz zamérnym, nebo nahodnym. Napriklad v roce
2008 v Ciné bylo kolem 450 lid{ otraveno vodou, do které se destém vyplavil obsah
ulozisté z mistni tovarny. Arsen a jeho slouCeniny se nevyskytuji pouze ve vodé, ale
i ve vzduchu a v pudé. Puda je sférou, kde se arsen a jeho slouc¢eniny akumuluji
ve zvysenych koncentracich a dochazi v ni k celé fadé procesti ovliviiujici mobilitu
arsenu. [59, 60]

V okolnim prostredi je mozné se bézné setkat s urcitou nizkou hladinou arsenu.
Do téla pronika nejcastéji potravou a vodou, vstiebava se a uklada zejména v kuzi,
vlasech a nehtech. Z organismu je vylucovan prevazné moci. Mize dojit k chronické
nebo akutni otravé arsenem. Akutni otrava arsenem byvd pomérné dramaticka.
Projevuje se bolestmi bficha, priijmy, nevolnosti, zvracenim, motdnim hlavy nebo

! Alotropie—Vlastnost chemického prvku oznadujici schopnost vyskytovat se v nékolika riiznych
strukturnich forméch, které maji vyrazné odlisné fyzikalni vlastnosti.

2Toxicita—Vlastnost chemickych sloudenin spoéivajici ve vyvolani otravy osob nebo zvifat, které
latku pozily, vdechly ¢i vstiebaly kuzi.

3Metabolizace-Proces latkové pfemény v zivych tkanich.
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poruchami védomi. Pomérné c¢asto se objevuje rozpad cervenych krvinek. Arsen
zpusobi poskozeni zédkladnich zivotnich organti, kterd mohou skoncit komatem nebo
smrti. Chronickd otrava mensimi ddvkami arsenu m4 zejména kozni projevy (obr.4.1).
Postizeni jedinci maji vyssi riziko vzniku rakoviny kuze. Déale se mohou vyskytovat
priznaky jako brnéni koncetin nebo toxické poskozeni jater. Prebytek arsenu se z téla
vylucuje pomoci latek, které na sebe arsen navazou a jsou vylouceny z téla ven. Pri
akutni otrave lze arsen vyloucit dialyzou. [61, 62]

A ‘vf ;

v '

Obrazek 4.1: Kozni projevy pri chronické otravé arsenem [63]

Zdroje kontaminace arsenu v zivotnim prostiedi mohou byt prirodni nebo
antropogenni. K prirodnim zdrojim arsenu patii vulkanickd ¢innost a zvétravani
hornin bohatych na arsen. Do zivotniho prostredi se arsen dostava i antropogennimi
¢innostmi, konkrétné v disledku hutnictvi, vyrobou kovi, spalovanim uhli nebo
spalovanim dreva oSetfeného arsenovymi preparaty. Diive byl arsen také soucasti
pesticidu. Priklad koncentrace arsenu v jehlici naméreném v roce 2005 je na obr. 4.2.
Dle [65] je koncentrace arsenu v mechorostech priblizné stejnd jako v jehli¢i. Na
zakladé prilozeného obrazku lze Tici, ze spalovanim fosilnich paliv a dilni ¢innosti je
ptida v fadé oblasti Ceské republiky postizena kontaminaci arsenu. U diilni ¢innosti
se jedna o lokalni zdroj znecisténi, u spalovani fosilnich paliv jde o vyznamny zdroj
plosného znecisténi. [64]

4.2 Kyanidy a jejich dopad na zivotni prostredi

Kyanidy je obecny nézev pro slouceniny, ve kterych se kombinuje uhlik s dusikem.
Jako kation mize v kyanidech vystupovat celd rada kovii, jako naptiklad sodik, draslik
a dalsi. Uvedené slouceniny jsou v malé mite prirozenou soucasti zivotniho prostredi,
protoze jsou produktem nékterych bakterii, hub a fas. Do zivotniho prosttedi se ale
dostavaji i antropogennimi ¢innostmi, a to predevsim z prumyslovych odpadnich vod,
z povrchové a tepelné upravy kovi, tepelného zpracovani uhli, pri ¢isténi ropy nebo
spalovani fosilnich paliv ¢ plastu. [67]

Kyanidy jsou rozpustné ve vodé a v alkoholu. Ve styku s vodou mohou mit
zapach po kyanovodiku, tedy mandlovy zapach, nebo po amoniaku, a sice Stiplavy
zapach. Po okyseleni se z kyanidi uvolnuje kyanovodik, coz je prudce jedovaty plyn.
Kyanidy a kyanovodik nelze tim padem oddélovat jako dvé latky. Kyanidy mohou
obsahovat i toxické kovy, konkrétné kadmium, olovo a fadu dalsich kovi. [68]

49



Koncentrace (pug/g)
— 0,207554

0,0114273

Jaderna elektrarna (MW) Tepelna elektrarna (MW) Zavodni elektrarna (MW)  Teplarna (MW)
. 501 - 2000 e 4-10 o 1-10 e 5-10
® 11-50 © 11.50 © 1-50
® 5w @ s51-10 @ s1-100
@ wi-s00 @ 101-500 @ 101-500
. 501 - 2000 - 100 km
N

Obréazek 4.2: Koncentrace arsenu v jehli¢i, rok 2005 [66]

Kyanidy jsou pouzivany v chemickém, metalurgickém a fotografickém priamyslu.
Déle pri vyrobé plasti, pryzi a vybusnin. Kyanid sodny a draselny jsou dilezité
slouceniny prti elektrochemickém pokovovani a tvrzeni oceli. V neposledni fadé mohou
byt kyanidy pouzivany pro extrakci zlata a sttibra z minerala v tézebnim pramyslu.

V pripadé uvolnéni kyanidi do vody ¢i pudy je jejich akumulace ve vodnich
organismech nepravdépodobnéa. Kyanid ve vodé a ptidé je totiz nestaly a miize se
rychle odparit do ovzdusi ve formé kyanovodiku. Podléhaji také mikrobiologickému
rozkladu. Kyanidy se nevazi na ¢astice ptidy, mohou se proto vyluhovat do podzemnich
vod. Jsou navic vysoce toxické pro ryby a ostatni vodni organismy, protoze narusuji
vazani kysliku dychacimi enzymy. Kyanidy jsou latky ohrozujici zdravi ¢lovéka.
Do organismu mohou vstupovat inhalaci, ingesci, ale i prostupem pokozkou. Vétsi
davka zptisobi, Ze je zastaveno bunécné dychani, bunky nejsou schopny vyuzit kyslik.
Smrtelnd davka kyanidu draselného je pro cloveka 200 mg. Otrava se nejprve projevi
u tkani s nejvétsimi naroky na kyslik. Nejcitlivéjsi je nervova tkan, prvotnimi ptriznaky
pri otravé kyanidem je tinava, bolest hlavy, huceni v usich a nevolnost. Smrt nastava
jako disledek nedostatku kysliku Zivotné dilezitych center v prodlouzené mise. [68]
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Kapitola 5

Studium slozeni vzorku zivotniho
prostredi na vyzkumnych
reaktorech

Jak jiz bylo Tfeceno v drivéjsich kapitolach, neutronova aktivacni analyza se
pouziva i pro studium environmentéalnich vzorki, pravé za Gcelem zjisténi znecisténi
zivotniho prostiedi. Bylo zkouméno slozeni jak organickych, tak anorganickych
vzorkil. V nésledujicim textu budou popsdny vyzkumné reaktory a jejich konkrétni
vyuziti NAA puad a mechi.

5.1 Rychly pulzni reaktor IBR-2

Reaktor IBR-2 je rychly pulzni reaktor chlazeny tekutym sodikem. Poprvé byl
spustén roku 1984 a nachézi se ve Spojeném ustavu pro jaderny vyzkum (SUJV)
Dubna v Rusku. Primérny vykon je 2 MW, vykon pulzu asi 1850 MW, palivem je
PuO,. Aktivni zona reaktoru méa nepravidelny hexagonalni tvar, je slozena z 69 pa-
livovych kazet s maximalnim vyhotrenim o 9 %. Hustota toku tepelnych neutronu
v moderatoru je primérné asi 1013cm2s7!, maximdlné piiblizné 10%cm =251,

Aktivni zéna je ulozena ve dvojité ocelové nadobé, ktera je obklopena stacio-
narnim reflektorem, kontrolnimi a ridicimi tycemi, vodnim moderatorem a 14 hori-
zontalnimi kanaly. Moderator slouzi k termalizaci rychlych neutront, jez jsou vyuzity
béhem experimentt v horizontalnich kanalech.

Unikatni vlastnosti reaktoru je moznost periodicky ménit reaktivitu. Toho se
dosahne otacenim hlavniho a pomocného pohyblivého reflektoru. Rotory uvedenych
reflektorii se pohybuji v opa¢nych smérech s riznymi rychlostmi. Pti frekvenci 5 Hz
je reaktor uveden z hlubokého podkritického stavu do stavu nadkritického. Vykonovy
impuls je vytvoren v okamziku, kdy se oba reflektory priblizi k aktivni zoéné reaktoru.

V soucasné dobé se na reaktoru nachazi 13 zarizeni umoznujicich védecky
vyzkum, napiiklad 7 difraktometrii, spektrometr pro rozptyl neutronii malého hlu,
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reflektometry, nepruzné spektrometry, atd. Ve vystavné je navic neutronovy zobrazo-
vaci aparat pro rentgenové a tomografické studie (NRT') a Fourieruv spektrometr
pro méfeni napéti (FSS).

Reaktor IBR-2 se pouziva hlavné v oblasti fyziky kondenzovanych latek a
aplikovaného vyzkumu véetné neutronové aktivacéni analyzy. Schéma reaktoru IBR-2
a hala reaktoru jsou na obr.5.1 a obr.5.2. [69]

5.1.1 Studium mechi ze Zelezné huti, sever Norska

Na reaktoru IBR-2 bylo provedeno mnoho experimentti zkoumajicich znecisténi
zivotniho prostredi. Jako priklad lze uvést zkoumani mechii pomoci instrumentalni
neutronové aktivacni analyzy popsané v [71]. Bylo nasbirano nékolik vzorku rokytniku
sveétlého z 25 mist v oblasti Zelezné huti na severu Norska a zkouméno slozeni
z hlediska znecisténi tézkymi kovy. Vysledkem bylo nalezeni 38 prvki véetné tézkych
prvki typickych pro hutni primysl jako je Cr, Fe, Mo, Sr, Se nebo Hf. Byly nalezeny
zvysené hodnoty chromu a zeleza. Po uzavieni huti a provedeni dalsich analyz se
zjistilo, Ze hodnoty chromu v mesich byly zvysSené asi 100x oproti méfeni provedeném
béhem provozu huti. Naopak tomu bylo u zZeleza, jeho hodnoty vysly asi 10x mensi
nez pii analyze za provozu huti. [71]

Moderator (voda)

Havarijni
systémy

___Hlavni pohyblivy

@ oy
Bl B B refekor
_ -\ Pomocny pohyblivy

reflektor

reflektor

Palivové kazety

Obrézek 5.2: Rychly pulzni reaktor
IBR-2 [70] IBR-2 [70]

Obrazek 5.1: Schéma pulzniho reaktoru

5.1.2 Zkoumani mechti z mésta Baia Mare, Rumunsko

Dalsi analyza mechti provadéna na popsaném reaktoru je z oblasti Baia Mare,
coz je mésto nachézejici se v Rumunsku. Bylo analyzovano nékolik vzorkt raseliniku
Girgensohnova v silné znecisténém okoli Baia Mare. Experiment probihal tak, ze
bylo nasbirdno devét vzorkia uvedeného mechu, a sice z oblasti Dubny v Rusku
a z blizkosti hory Vitosha nachézejici se v Bulharsku. Pred samotnym zac¢atkem
experimentu byla zjisténa koncentrace vybranych 36 prvki, mezi jimiz se nachézel As,
Ag, Cd, Na, Mg a dalsi. Uvedené mechy byly poté zasazeny na balkénech ve vysce
asi 24 metrti nad zemi, kde byly ponechédny 4 mésice. Po tomto obdobi na nich
byla provedena nedestruktivni NAA a byla sledovana koncentrace stejnych 36 prvki.
Mechy obsahovaly zvysené hodnoty Ag, As, Cd ¢i Zn, coz jsou prvky typicky se
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nachézejici v oblasti primyslu, konkrétné nedaleko budov pro zpracovani zinku a
olova. V neposledni fadé byly srovnavany koncentrace vybranych prvkii mezi mechy
nasbiranymi v Rusku a Bulharsku. Zkoumaly se také rozdily mezi ozarovanim celych
rostlinek mecht a pouze jejich listi [72]

5.1.3 Analyza ptd z delty Nilu, Egypt

Nil je jednou z nejvétsich ek na planeté Zemi. Prochazi 11 staty a vléva se
do Stredozemniho morte. Delta Nilu byla husté osidlena jiz od davnych let a dané
uzemi je navic centrem primyslu a zemédélstvi. Nil také slouzi jako odvod odpadnich
vod. Z uvedenych diivodii bylo nasbirano 40 vzorki naplavovych ptid ze brehu Nilu,
vSechny na tzemi Egypta. Nebyly zjistény zadné zvysené hodnoty, ve vzorcich se
ovSsem v mensi mite nachazely prvky pochazejici z pramyslu, a to Ni, Cu, Zn nebo As.
Navic ve vzorcich byly nalezeny prvky nachézejici se v nerostech z Etiopské vysociny.
Ukazuje se, ze Nil je zodpovédny za transport sedimentii na delsi vzdélenosti. [73]

5.2 TRIGA Mark-I1I, Mexiko

Reaktor TRIGA Mark-III je umistén v jaderném vyzkumném centru Dr. Na-
bora Carrilla Florese, jenz je soucasti Narodni instituce jaderného vyzkumu (ININ)
nachazejici se mezi Mexico City a Toluca City. Reaktor Mark-III je v provozu od roku
1968 a dosahuje maximéalniho vykonu rovnému 1000 kW. Jedné se o reaktor bazéno-
vého typu, podstava a stény jsou tvoreny hlinikem a jsou zabudovany do betonového
stinéni.

Aktivni zéna reaktoru je umisténa v blizkosti dna bazénu a je zavésena na po-
hyblivém mostu podél bazénu. Chlazeni reaktoru je zajisténo prirozenou konvekei,
reaktor muze byt provozovan na plném vykonu v jakékoliv poloze aktivni zény v ba-
zénu. Obsahuje 74 nizko obohacenych palivovych kazet obsahujicich UO,, 4 tidici
tyce. Aktivni zéna ma 126 riznych pozic v 6 soustfednych prstencich obklopujicich
stfed aktivni zény. Na kraji aktivni zény se nachézi grafitovy reflektor. [74]

5.2.1 Sbér mechu z udoli Toluca, Mexiko

Toluca je jednim z vétSich mést nachazejici se v Mexiku. V metropolitni
oblasti uvedeného mésta bylo nasbirano nékolik vzorkti mechti za tcelem zjisténi
znecisténi. Odebrana mista zahrnovala osidlené, priamyslové i prirodné chranéné
oblasti. Vysledky ukézaly, ze osidlené oblasti byly vyrazné vic zasazeny pramyslem
nez prirodné chranéna mista. Bylo zjisténo, Ze v osidlenych oblastech byly vlivem
prumyslu zvysené hodnoty tézkych kovii, a sice As, Cr, Cu, Zn, Pb, Se, Cs a Sb. [75]
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5.3 TRIGA Mark-11I, Bangladés

TRIGA Mark-II reaktor je vyzkumny reaktor o vykonu 3 MW nachézejici se
v budové Bangladésské komise pro atomovou energii (BAEC). Jednd se o lehkovodni
reaktor valcového tvaru, ktery je v provozu od roku 1986. Palivem je nizko obohaceny
uran-zirkonium-hydrid usporadany v kruhové mtizi. Kruhové mrize dale obsahuji
grafitovy reflektor. Aktivni zéna se sklada ze 100 palivovych kazet a z 6 Tidicich tyci
a je umisténa v hlinikové nadobé.

Reaktor se nepouziva pouze k neutronové aktivacni analyze, ale i k vyuce,
produkci radioizotopt nebo k radiografii. [76]

5.3.1 Sbér pud v Bangladési

Bangladés je stat nachazejici se v jizni Asii majici nejvétsi riéni deltu na svéte.

vV

vvvvv

oblasti.

Koncentrace tézkych kovii v pidé a v ovzdusi je velmi dilezitym aspektem z hle-
diska kvality zivotniho prostfedi. Proto byly nasbirdny dva vzorky plidy nachazejici
se v oblasti Singair Upazila. Na téchto vzorcich byla opét provedena INAA zamérend
na tézké kovy, urcovala se jejich koncentrace a porovnavaly se ziskané hodnoty mezi
analyzovanymi misty. Na jednom ze dvou zkoumanych mist byly nalezeny zvysené
hodnoty sodiku. Jako diisledek primyslu byl ve vzorcich nalezen také arsen, jeho
hodnoty ale nebyly nad stanovenymi limity. V dusledku pramyslu se v nasbirané
pudé nalézalo také zelezo, mangan, chrom nebo scandium. Na obr.5.3 a obr. 5.4 je
vidét sbér pudnich vzorki a vzorky zabalené a pfipravené tésné pred ozafovanim. [77]

Obrazek 5.4: Pripravené vzorky
pud tésné pred ozarovanim v poli
neutront [77]

Obrazek 5.3: Sbér ptdnich vzorkt pomoci
metody vrtani [77]
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5.4 Vyzkumny reaktor NIRR-1, Nigérie

Nigerijsky vyzkumny reaktor-1 (NIRR-1) je Maly vyzkumny reaktor (MNSR),
jenz byl jesté pred necelymi dvéma lety vybaven vysoce obohacenym palivem U-
Al z Ciny. V srpnu roku 2019 bylo dle IAEA zmifované vysoce obohacené palivo
vraceno do Ciny a vyménéno za nizko obohacené palivo UO,. Reaktor byl navrhnut
a postaven Cinskym institutem pro atomovou energii (CIAE). Nachézi se v Centru
pro energeticky vyzkum a vyuku na univerzité Ahmadu Bello v Nigérii. Jde o reaktor
bazénového typu o nomindlnim vykonu 30 kW, ktery byl poprvé spustén v roce
2004. Ma celkem 347 palivovych kazet, v kazdé jsou 3 hlinikové reflektory. Reaktor
NIRR-1 (obr.5.5) mé pouze jednu centralni fidici ty¢ tvorenou kadmiem. Nejcastéji
se pouziva pro neutronovou aktivaéni analyzu a tvorbu radioizotopt. [78]

Obrazek 5.5: Hala reaktoru NIRR-1 [79]

5.4.1 Sbér pid okolo NIRR-1

V okoli vyzkumného reaktoru NIRR-1 bylo nasbirano nékolik piidnich vzorkt, a
to kvili urcent jejich slozeni. Do ptd se totiz mohou snadno ukladat v okoli vznikajici
radionuklidy nebo se do ni mohou ukladat latky pochazejici z primyslu, zemédélstvi,
atd. Urcovala se pritomnost a koncentrace sSesti kovii, a to La, Sm, Eu, Dy, Yb a
Lu. VSechny prvky kromé Dy byly v ptidach nalezeny. Ukazalo se, Zze koncentrace
ostatnich prvkt byla v blizkosti jedné strany elektrarny mirné zvysena, nicméné
hodnoty nebyly nadlimitni. VSechny z hledanych prvki se navic nachazeji v zemské
kare. [80]

5.4.2 Skladka, Sardauna Memorial College, Kaduna,
Nigérie

Kontaminace komunalnim odpadem muze zvysit hodnoty tézkych kovii v okol-
nim prostfedi. Na skladce pobliz Sardauna Memorial College nachézejici se v Kaduné
v Nigérii bylo nasbirano a analyzovano 6 vzorki v rizné hloubce. Byla provedena
INAA a zjisténa pritomnost 29 prvki, véetné tézkych kovi. Zjistilo se, ze s rostouci
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hloubkou odebranych vzorkl klesad koncentrace vétsiny tézkych kovii uvolnénych
do okoli vlivem znecisténi. Analyzy poukazovaly na to, ze i pres nizkou absorpci
kovt hloubéji do podlozi, se uvedené kovy vyskytovaly ve vSech vzorcich, nehledé
na hloubku jejich odbéru. Platilo, Ze v nejvyse nasbiraném misté vysly hodnoty
nékterych kovii jako nejvyssi, konkrétné hodnoty hliniku, sodiku, drasliku, zeleza a
dalsich. Naopak tomu bylo napiiklad u manganu, thoria, hafnia nebo chromu. [81]
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Kapitola 6

Experimentalni studium
environmentalnich vzorku

Neutronova aktivac¢ni analyza vybranych anorganickych a organickych vzorki
je vykonavana za tcelem stanoveni znecisténi zivotniho prostiedi. Experimentalni
cast diplomové prace byla provadéna na reaktoru VR-1 na Katedre jadernych reak-
tortt Fakulty jaderné a fyzikalni inzenyrské CVUT v Praze. Byly ozafovany vzorky
naplavovych pud a mecht, a sice travniku Schreberového a rokytu cyprisovitého.
Gama spektra potfebna k provedeni kvalitativni a kvantitativni analyzy byla métrena
na polovodicovém HPGe detektoru nachazejicim se v laboratori neutronové aktivacni
analyzy na Katedre jadernych reaktori.

6.1 Vyzkumny reaktor VR-1

Skolni reaktor VR-1 (obr.6.1) je lehkovodni reaktor bazénového typu. Poprvé
byl uveden do provozu roku 1990 na Katedre jadernych reaktori nachazejici se
v Holesovicich v Praze. Nominalni vykon je 100 W, kratkodobé, a to maximalné
72 hodin ro¢né, miize byt vykon az 500 W. Jako moderator, chladivo, reflektor a
biologické stinéni je pouzivana lehka voda. Teplo je odvadéno z aktivni zony pomoci
prirozené konvekce. Bazénové usporadani reaktoru umoznuje snadny pristup k aktivni
zomé, manipulaci se vzorky a detektory nebo k premistovani palivovych souborti.
Reaktor je provozovan pii atmosferickém tlaku a pii pokojové teploté. Nejcastéji je
pouzivan pro vzdélavani a vycvik studentii a zaméstnanci z jadernych elektraren.

Palivem jsou nizko obohacené uranové clanky typu IRT-4M majici 19,7 %
235U, Palivové tyce jsou pokryty hlinfkem a jsou uspofadané ve étvercové geometrii.
V aktivni zoné je umisténo 15 az 20 palivovych ¢lanki a 5 az 7 absorpcénich kadmiovych
tyCi, zalezi na momentalnim usporadani aktivni zény. Absorpéni tyce slouzi k ovladani
reaktivity a k bezpecnému odstaveni reaktoru. Jejich konstrukce jsou identické, lisi
se ovSsem funkci. Déli se na absorpc¢ni tyCe bezpecnostni, experimentalni a regulacni.
Hustota toku tepelnych neutront je 2-10% ecm~—2s~1. P¥i spousténi reaktoru je pouzivan
AmBe neutronovy zdroj, jenz je ulozeny ve stinicim kontejneru pod reaktorovou

o7



nadobou a jeho pohyb je zajistén pneumaticky. Schéma aktualni aktivni zony C16 je
znazornéno na obr. 6.2.

Pravitka -] 1] 00
Krytreaktoru L
il iy
‘Nosny systém
Reaktorovi nédoba HO1 |
Meteni hladiny a vodivosti ol
Vertikilni kandl
Stinéni

] ]

Metici komora

Ko aktivi zony

Nosnd deska aktivni zny
Rosty

Zitka tangencidlniho kandlu

Zavizeci viz zitek kandli

Obréazek 6.1: Schéma skolniho reaktoru VR-1 [83]

RADIALNI KANAL

Obrazek 6.2: Schéma aktivni zény C16 reaktoru VR-1

Téleso reaktoru je vyrobeno ze stinictho betonu s pridavkem litiny a barytového
kamene. V télese jsou umistény dvé nadoby, jez se znaci jako HO1 a H02. Obé
nadoby jsou konstrukéné shodné, lisi se pouze vyuzitim. Nadoba HO1 slouzi jako
reaktorova, nadoba H0O2 jako manipulacni. V nddobé HO1 jsou navic prichodky pro
radidlni a tangencidlni kanal, v jeji vnitini casti se dale nachazeji mérici kanaly
nebo provozni a mérici potrubi. V hale je umisténa tfeti nddoba H03 slouzici pro
skladovani demineralizované vody precerpané z nadoby HO1 nebo HO2.

Ridici systém reaktoru se skladd z provozniho méfeni vykonu (PMV), které je
zabezpeceno ¢tyrmi stépnymi komorami RJ 1300. Dale z nezavislé vykonové ochrany
(NVO) tvorené ¢tyimi borovymi detektory SNM-12. Vystupni signaly vsech detektort
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jsou zobrazovany na pultu operatora, pro vyhodnoceni signalt je uplatnovana logika
»dva ze tri“. [82, 83]

6.2 Kalibrace absolutni detek¢ni uicinnosti

Aby bylo mozné urcit vybrané prvky ve vzorku, je nutné provést pred samotnymi
experimenty kalibraci absolutni detekéni uc¢innosti spektrometru. Pro urcéeni prvki
nachézejicich se ve vzorku, je nutné navic provést i energetickou kalibraci HPGe
detektoru.

V ramci bakalarské prace [84] a vyzkumného tkolu [85] byla provedena kalib-
race absolutni detekéni téinnosti polovodi¢ového HPGe detektoru nachézejiciho se
v laboratofi neutronové aktivac¢ni analyzy na Katedte jadernych reaktorti v Praze.
Meéreni bylo provedeno pro 5 raznych geometrii, konkrétné 3 mm, 30 mm, 80 mm,
larské prace, osm v ramci vyzkumného tkolu. Seznam etalont pouzitych béhem
vypracovani bakalarské praci, je uveden v tab.6.1, pro etalony pouzivané béhem
experimentalni ¢asti vyzkumného tkolu poté v tab. 6.2. Kalibracni zatice byly zvoleny
tak, aby svymi gama linkami pokryvaly co nejvétsi skalu energii dilezitych z pohledu
gama-spektrometrie, a ziskané body bylo mozné prolozit vhodnym polynomem.

vvvvv

Etalon | Pocateéni aktivita Ag (kBq) | Referen¢ni datum
Y 772,60 20.12.2016
33, 950,00 8.11.2010
26Ra 15,07 1.2.2005
%Na 71,88 30.1.2008
0o 920,20 20.12.2007

2 Am 486,70 20.12.2007
TCo 68,33 5.12.2013
57y, 455,30 8.11.2010
>Mn 489,50 5.12.2013

vvvvv

Etalon | Pocate¢ni aktivita Ag (kBq) | Referen¢ni datum
TRy 63,00 1.2.2005
2%6Ra 15,07 1.2.2005
%Na 71,88 30.1.2008
0Co 782,50 31.10.2017
0 Co 220,20 20.12.2007
241 Am 486,70 20.12.2007
TCo 68,33 5.12.2013
52 620,20 15.1.2013
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U vybranych kalibrac¢nich zari¢a byla nejprve vypoctena aktivita etalonu Py
vztazend ke dni vykonani kalibrace. K jejimu stanoveni byl pouzit vztah (2.1). Etalony
se dale postupné vkladaly do polovodicového HPGe detektoru a méfila se jejich gama
spektra v prislusné geometrii. Z gama spekter byly vybrany energie linek s vysokou
intenzitou, u kterych se nasledné odecetla plocha pod pikem. Na zakladé predpisu
(2.2) byla ziskdna aktivita gama kvant zachycenych detektorem P,. Podilem aktivit
Py a Py (viz (2.3)) se ziskala hodnota absolutni i¢innosti detektoru pro konkrétni
energii I, .

Vyse popsanym zptsobem byly obdrzeny diskrétni hodnoty absolutni detekéni
ucinnosti pro danou energii E, a geometrii detektor-zaric méfeného etalonu. Diskrétni
hodnoty se prolozily polynomem tvaru (2.4). Parametry a; byly ziskany pomoci
programu effekt32.exe prevzatého z UJF AV CR. Vstupni soubor pro program
effekt32 obsahoval energie pikii v keV, absolutni detekéni t¢innosti € pikil a nejistoty
méreni z predpisu (2.5). Hodnoty parametri fitu jsou uvedeny v tab. 6.3 a tab. 6.4.
Polynomicka ktivka prokladajici hodnoty se nazyva jako tzv. ac¢innostni krivka.
Porovnani zavislosti efektivity a energie gama linek pro vSechny mérené geometrie je
zaneseno na obr. 6.3. Na obr. 6.4 je priblizeni vice vzdalenych geometrii od detektoru,
které nenabyvaly tak vysokych ucinnosti. Zavislosti pro jednotlivé geometrie se
nachazi v priloze na obr. 16 az 20. Veskeré grafy zavislosti efektivity a energie gama
linek byly prevzaty z vyzkumného tkolu [85].

Tabulka 6.3: Parametry a; ziskané z programu effekt32, ¢ast 1 [85]

Parametr | Geometrie | Nejistota | Geometrie | Nejistota | Geometrie | Nejistota
a; 3 mm (1072%) 30 mm (1072%) 80 mm (1072%)
agp —3,985 0,94 —5,085 0,38 —6,244 0,26
ay —1,010 3,12 —1,073 1,29 —0,987 0,87
as —0,199 4,11 —0,205 1,56 0,283 2,21
as 0,073 3,89 0,162 2,39 0,287 2,00
ay 0,597 4,88 0,474 2,55 —0,275 3,53
as 0,372 1,82 0,253 9,12 —0,467 2,97
ag 0,058 0,22 0,037 0,11 —0,204 0,95
az - - - - —0,027 0,10

Tabulka 6.4: Parametry ziskané z programu effekt32, ¢ast 2 [85]

Parametr | Geometrie | Nejistota | Geometrie | Nejistota

a; 120 mm (1072%) 250 mm (1072%)
agp —6,802 0,35 —8,077 0,27
ay —0,966 1,22 —0,844 0,97
g —0,162 2,13 —0,032 1,69
as —0,082 2,72 —0,141 2,62
ay 0,193 2,81 —0,021 1,69
as 0,155 1,07 0,021 0,32
ag 0,025 0,13 - -

ay - - - -
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Obrazek 6.3: Kalibrace polovodi¢ového HPGe detektoru, srovnani geometrii [85]
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Obrazek 6.4: Kalibrace polovodicového HPGe detektoru, priblizeni srovnani geomet-

rif [85]

6.3 Analyza ptd a mecht

V dusledku znecisténi zivotniho prostiedi zemfte kazdym rokem predcasné
az nékolik set tisic lidi. [56] V rdmci diplomové prace byla provedena neutronova
aktiva¢ni analyza environmentalnich vzorki, konkrétné naplavovych ptid a mechi, a
to prave kvili zjisténi znecisténi zivotniho prostredi.
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Nejprve byly identifikovany vhodné lokality pro odbér vzorkt, které mohly byt
néjakym zptisobem znecistény. Aby bylo mozné urcit, zdali byly vybrané lokality
znecisténé, ¢i nikoliv, byly vzorky porovnavany s referenénim mistem. Vybér oblasti
byl konzultovan s profesorem Vojtéchem Ettlerem, coz je geochemik Prirodovédecké
fakulty Univerzity Karlovy. Na zakladé jeho odkézani na védecké ¢lanky byly vy-
brany tii lokality na tizemi Ceské republiky. Jako referenéni misto byla zvolena oblast
Konského potoku na Sumavé. Dle priizkumu koncentrace znecistujicich latek naché-
zejicich se v Ceské republice mély byt na uvedeném misté minimalni koncentrace
jakychkoliv toxickych latek. Dale byla vybrana dvé mista se zamérenim na znecisténi
arsenem, a to konkrétné breh Jachymovského potoku v Jachymové a breh reky
Vrchlice v Kutné Hote. Uvedend mista byla vybrana na zékladé textu [65] a obr.4.2.
Jachymov byl vybran kviili dfive probihajici dilni ¢innosti a spalovani fosilnich paliv
v nedalekych uhelnych elektrarnach, a to v Prunérové, Tusimicich, Poceradech a
Ledvicich. Kutna Hora byla zvolena z divodu dulni ¢innosti, kterd byla v jejim
okoli v minulosti hojné provadéna. Posledni misto, a sice breh Bec¢vy nedaleko od
a naslednému thynu velkého mnozstvi ryb. Ve stejnych lokalitach byly nasbirany i
vzorky mechti, konkrétné travnik Schrebertv a rokyt cyprisovity. Naplavové pudy
byly sbirany ze breht fek, rybniki ¢i potokil, vzdy v hloubce ptiblizné 10 cm. Mapa
sbéru vzorkt je vyobrazena na obr. 6.5. Pro porovnani jsou na mapé zaneseny i mista
sbéru vzorkiu v rdmci bakalarské prace [84] a vyzkumného tkolu [85].
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Obrazek 6.5: Mista sbéru vzorkt analyzovanych v diplomové préci, vyzkumném
tikolu a bakalérské praci [86]

Po samotném nasbirani vzork byly mechy dikladné oc¢istény od hliny ve vodé
a naplavové pudy osuseny na topeni. Nasledné byly preneseny na Katedru jadernych
reaktoril, kde byly jak mechy, tak ptidy umistény do misticek a vlozeny do pece na
vysuseni, vzdy na 105°C po 24 hodin. Poté se vzorky vyjmuly z pece a postupné
naplnily do malych ampulek tak, aby mohlo byt predpokladéno, ze jde o bodové zatice.
Aby bylo mozné provést kvantitativni analyzu, bylo nutné znat hmotnost ozarovaného
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vzorku. Proto se ptidy i mechy vysousely, aby voda ve vzorcich neovliviiovala vysledky.
Navic musely byt zvazeny nejprve prazdné ampulky, a poté ampulky naplnéné
naplavovou pudou ¢i mechem. Rozdilem téchto dvou hmotnosti se potom ziskala
hmotnost samotného vzorku. Ampulky se viditelné oznacily, prelepily lepici paskou,
aby bylo zabranéno pripadné kontaminaci v reaktoru. Naplavové pidy a mechy pred
vlozenim do pece jsou na obr. 6.6, environmentalni vzorky v ampulkich se nachazeji
na obr. 6.7. Poté se spolu s vybranymi etalony prilepily lepici paskou k plastovému
nosici, ke kterému byl pripevnén rybarsky vlasec. Plastovy nosi¢ spolu se vzorky se
vlozil do pole neutronii, kde byl po stanoveny c¢as ozarovan. Po vyjmuti z reaktoru
se vzorky spolu s aktiva¢nimi féliemi prenesly do laboratofe neutronové aktivacéni
analyzy, kde se cyklicky vkladaly do polovodi¢ového HPGe detektoru. Na zaklade
namérenych spekter byla provadéna kvalitativni a kvantitativni analyza.

Obréazek 6.7: Environmentalni vzorky umisténé v ampulkach

Stejné tak bylo monitorovano pole tepelnych neutronii, konkrétné pomoci
vybranych aktivacnich folii ze zlata a médi. Aktivacni félie byly zvazeny a pripevnény
k plastovému nosici lepici paskou, pricemz félie ze zlata i médi byly ozafovany
v parech. Jedna z folii byla vzdy hold, druha byla vlozena do kadmiového stinéni.
Po vlozeni do reaktoru byly etalony ozarovany po urcitou dobu, nasledné byly vyjmuty
z pole neutronii a preneseny do laboratore neutronové aktivacni analyzy. Na zakladé
namérenych gama spekter byly stanoveny reakéni rychlosti pro dané félie a na jejich
zékladé urcena hustota toku tepelnych neutront.

V diplomové praci byly provedeny ¢tyfi ozafovaci experimenty. Oznaceni a
data provedeni zminénych experimenti jsou shrnuty v tab.6.5. Samotné ozarovaci
experimenty budou podrobnéji popsany v nasledujicim textu.
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Tabulka 6.5: Provadéné experimenty, jejich oznaceni a datum

Oznaceni ozatovaciho experimentu | Datum
Experiment ¢. 1 16.2.2021
Experiment ¢. 2 9.3.2021
Experiment ¢. 3 30.3.2021
Experiment ¢. 4 12.4.2021

6.4 Studium vzorku z Valasského Meziric¢i

Prvni experiment v ramci diplomové prace byl proveden 16.2.2021 v dopo-
lednich hodindch. Byly ozatovany vzorky néaplavovych ptd ze bfehu teky Becvy
pripraveny dle postupu uvedeného vyse. Bylo nachystano pét vzorku, konkrétné tii
vzorky néplavovych ptid a dva vzorky mechii. Spolu se vzorky bylo prichystano a
ozatovano Sest etalonti. Seznam a hmotnosti vzorki a etalonti jsou uvedeny v tab. 6.6
a 6.7. Aktivacni dratek AuAs obsahuje 99,8 % zlata a 0,2 % arsenu, muskovit poté
asi z 9,15 % K0. Koncentrace K2O v muskovitu byla ziskana z [87].

vvvvv

Nézev vzorku | Oznaceni | Hmotnost (mg)
Mech 1 BMT1 4188
Mech 2 BM2 647.2
Pida 1 B1 1213,0
Pida 2 B2 1151,5
Puda 3 B3 12243

Tabulka 6.7: Hodnoty ozarovanych etalonu

Etalon Hmotnost (mg)
AuAsl 209,6
Muskovit 1 20,9
Muskovit 2 23,4
NaCIRR 4374
NaClA 478,8
Fel 90,6

Vzorky byly rozdéleny a umistény na dva drzaky. Na prvnim drzdku se nachazely
pudni vzorky a etalony muskovit 1, Fel a NaClA. Na dalsim drzaku poté byly
pripevnény mechy, AuAsl, muskovit 2 a NaCIRR. Jak prvni, tak i druhy drzak byly
umistény do kanalu v reaktoru na pozici G3 majici primér 32 mm a ozarovany po
dobu 50 minut. Prvni drzék s pudami byl do reaktoru vlozen v 9:32 na vykonu 1E5,
v 9:39 bylo dosazeno vykonu 1ES8. Tyce B123 a E2 se nachazely v horni koncové poloze.
Ty¢ R1 byla ve vzdalenosti 520 mm, R2 se nachézela na 359 mm. Davkovy ptikon
vzorki po vyjmuti z reaktoru byl ptiblizné 230 pSv/hod. Drzék s mechy byl vloZen
do aktivni zony reaktoru v 10:36, opét na vykonu 1E5. Vykonu 1E8 bylo dosazeno
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v 10:38. Davkovy prikon po vyjmuti z toku neutront nabyval asi 220uSv/hod. Tyce
se vzorky a etalony byly vzdy po ozafovani preneseny do laboratore neutronové
aktivacni analyzy, kde byla provedena kvalitativni a kvantitativni analyza.

6.5 Analyza naplavovych ptad a mecht ze Sumavy

Dalsi experiment byl proveden 9. 3.2021 a byly ozafovany vzorky naplavovych
pid z Kotiského potoka a mech rokyt cypiisovity z Narodniho parku Sumava. Opét
bylo pripraveno pét vzorkt, a sice tii vzorky néplavovych pid a dva vzorky mecht
dle postupu popsaného vyse. Navic ovsem byly pripraveny zlaté a médéné holé félie
a folie obalené v kadmiu. Seznam a hmotnosti vzorki, etalonti a aktivacnich félii pro
monitorovani neutronového pole jsou uvedeny v tab.6.8, 6.9 a 6.10.

Tabulka 6.8: Parametry ozafovanych vzorkt ze Sumavy

Nézev vzorku | Oznaceni | Hmotnost (mg)
Mech 1 KM1 2433
Mech 2 KM2 239,5
Pida 1 K1 583,4
Pida 2 K2 1068,8
Puda 3 K3 1040,2

Tabulka 6.9: Charakteristiky ozarovanych etalont

Etalon Hmotnost (mg)
AuAs2 183.,3
Muskovit 1 20,9
Muskovit 2 23,4
NaCIRR 4374
NaCIA 4788
Fe3 89,4

Tabulka 6.10: Charakteristiky aktivac¢nich félii pro monitorovani neutronového pole

Aktivacni folie | Hmotnost (mg)
Au9 126,7
Au24 1212
Cu7 105,4
Cu8 103,6

Vzorky a etalony byly rozdéleny a pripevnény na tii drzaky. Na prvnim drzaku
byly umistény naplavové pudy, AuAs2, Fe3, NaCIA a muskovit 1, na druhém drzaku
potom mechy, NaCIRR a muskovit 2. Nakonec k poslednimu drzaku byly pripevnény
aktivacni félie slouzici k monitorovani neutronového pole. VSechny drzaky byly
postupné umistény do kanalu G3 v aktivni zéné reaktoru, prvni a druhy drzak po
dobu 45 minut, posledni drzdk na 20 minut. Prvni drzék byl zasunut do aktivni zény
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v 9:43 na vykonu 1E5, v 9:49 bylo dosazeno vykonu 1E8; vytazen byl o 45 minut
pozdéji, tedy v 10:34. Polohy tyc¢i B123 a E2 byly v horni koncové poloze, ty¢ Rl
v pozici 519 mm a ty¢ R2 na 363 mm. Druhy drzak byl vlozen do pole neutroni
v 10:38 na vykonu 1E7, na vykon 1E8 dosahl reaktor v 10:41. Nakonec byly do pole
neutronti vlozeny aktivacni folie pro monitorovani neutronového pole. Vzorky byly
zalozeny ve 12:21 na vykonu 1E7, vykonu 1E8 bylo dosazeno ve 12:23.

6.6 Studium ptd a mechua z Jachymova

Béhem experimentu konaného 30. 3. 2021 se provadéla analyza ptid nasbiranych
ze biehu Jachymovského potoka a mechii z oblasti Jachymova. Priprava vzorkit
probihala pomoci stejného postupu jako v predchozich pripadech. Ozarovany byly
tentokrat ¢tyti vzorky, a sice dva vzorky naplavovych pid a dva vzorky mechu
rokytu cyprisovitého. Pouzity byly stejné etalony jako v experimentu ¢. 1, jejich
seznam a hmotnost lze nalézt v tab.6.7. Byla pouzita odlisna folie zeleza, konkrétné
Fe6 o hmotnosti 84,4 mg. Opét byly ozarovany zlaté a médéné holé félie a folie
v kadmiovém pokryti pro monitorovani neutronového pole v reaktoru. Seznam a
hmotnosti nasbiranych vzorki lze vidét v tab.6.11, idaje potfebné k monitorovani
neutronového pole poté v tab.6.12.

Tabulka 6.11: Charakteristiky ozarovanych vzorkt z Jachymova

Nézev vzorku | Oznaceni | Hmotnost (mg)
Mech 1 JM1 342.5
Mech 2 JM2 299.9
Puda 1 71 1344,7
Pida 2 J3 1453.5

Tabulka 6.12: Parametry aktivac¢nich félii pro monitorovani neutronového pole

Aktivacni folie | Hmotnost (mg)
Aub 126,7
Aul6 120,8
Cu7 105,4
Cu8 103,6

Vzorky spolu s aktivaénimi féliemi byly rozdéleny do tii drzaki. Na prvnim
drzédku byly opét pripevnény pudy a etalony AuAsl, NaCIRR, muskovit 1 a Fe6,
na druhy drzéak mechy, muskovit 2 a NaClA. Na posledni drzak byly prilepeny félie
monitorovani neutronového pole. VSechny drzaky byly opét umistény do kanalu G3
v aktivni zoné reaktoru. Naplavové piidy a mechy byly ozarovany po dobu 50 minut,
aktivacni félie na tretim drzdku 30 minut. Prvni drzédk byl do aktivni zony zasunut
ve 12:55 na vykonu 1E5, ve 13:01 bylo dosazeno vykonu 1ES8, drzék byl v reaktoru
ponechan 50 minut, tedy do 13:51. V kritickém stavu byly tyce B123 a E2 v horni
koncové poloze, ty¢ R1 v pozici 530 mm a ty¢ R2 na 359 mm. Druhy drzak byl do
pole neutronti vlozen ve 13:57 pri vykonu reaktoru 1E7, vykonu 1ES8 bylo dosazeno
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ve 14:00. Nakonec byl opét do pole neutronti vlozen tieti drzédk s aktivacnimi f6liemi
pro monitorovani neutronového pole. Vzorky byly zalozeny ve 14:55 na vykonu 1E7,
vykonu 1E8 bylo dosazeno ve 14:59.

6.7 Analyza vzorkd z Kutné Hory

Posledni ozarovaci experiment byl proveden 12. 4. 2021, a to vzorki naplavovych
ptd ze bfehu feky Vrchlice a mechil rokytu cypfiSovitého z Kutné Hory. Uprava
vzorki se provadéla stejné jako v pripadech predchozich. K ozatrovani byly ptichystany
¢tyti vzorky, a to dva vzorky naplavovych pud a dva vzorky mechii. Jako etalony
se pouzily stejné materidly jako jsou uvedeny v tab.6.9 s vyjimkou zZeleza. Béhem
popisovaného experimentu bylo ozarovano zZelezo Fe2 s hmotnosti rovnou 88,4 mg.
Seznam a hmotnosti nasbiranych vzorku lze vidét v tab.6.13

Tabulka 6.13: Hodnoty ozarovanych vzorkt z Kutné Hory

Nézev vzorku | Oznaceni | Hmotnost (mg)
Mech 1 VM1 584,9
Mech 2 VM2 663,3
Pida 1 V1 1449,5
Pida 2 V2 1375,1

Vzorky ptd, mechli a etalony byly, stejné jako v predeslych experimentech,
rozdéleny a upevnény na dva drzaky. Na prvnim drzaku se nachazely pudy, NaCIlA,
muskovit 1 a Fe2. Na druhém drzéaku potom mechy, NaCIRR a muskovit 2. Analyzo-
vana sada vzorku byla ozarovana po dobu 50 minut v kanalu reaktoru G3. Prvni
drzédk byl do aktivni zény zasunut v 9:40 na vykonu 1E5, v 9:47 reaktor dosahl
vykonu 1E8, drzadk byl v reaktoru ponechédn 50 minut, tedy do 10:37. Polohy ty¢i
B123 a E2 se nachazely v horni koncové poloze, ty¢ R1 v pozici 532 mm a ty¢ R2
na 330 mm. Druhy drzak byl do pole neutront vlozen v 10:42 pti vykonu reaktoru
na 1E7, vykonu 1E8 bylo dosazeno v 11:15. Vysledky vSech provedenych experimentt
jsou shrnuty v nasledujici podkapitole.

6.8 Vysledky neutronové aktivacni analyzy

Béhem c¢tyr experimenti NAA na Katedre jadernych reaktort v Praze bylo
ozareno celkem deset vzorkt naplavovych ptid a osm vzorkii mecht, konkrétné
dvou vzorki travniku Schreberového a Sesti vzorkt rokytu cyprisovitého, z celkem
étyt lokalit Ceské republiky. Néplavové piidy byly sesbirdny ze biehfi feky Becvy
potoka z Jachymova a reky Vrchlice z Kutné Hory. V okoli popisovanych potoku a
fek byly nasbirany vzorky mechti. V ramci zkoumani zivotniho prostiedi byla nejprve
provedena kvalitativni analyza. V tab. 6.14 jsou uvedeny pozorované radionuklidy,
jejich gama linky, polocas rozpadu a jaderné reakce, ze kterych dané radionuklidy
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vznikaji. V popisované tabulce se nachazeji radionuklidy, které byly naméreny ve vsech
mérenych vzorcich, véetné vzorki z bakalarské prace a vyzkumného tikolu. V tab. 6.15
a 6.16 jsou uvedeny vybrané prvky, které byly nalezeny ve vzorcich v dané lokalité.
Pro prehled jsou v tabulkach zahrnuty i vysledky analyz mist z bakalaiské prace [84]
a vyzkumného tkolu [85]. Pro nézornost se dale v dodatku préce nachazi tab. 22,
kterd obsahuje vSechny urcéené nuklidy pro lokalitu Jachymov. Uvedena lokalita
byla vybrana kvtli komplexnimu spektru, které bylo ale vzhledem k primyslu
v okoli oc¢ekavano. Data pouzita pri vyhodnocovani namérenych spekter a provedeni
kvalitativni a kvantitativni analyzy byla ziskédna z [88].

Tabulka 6.14: Pozorované radionuklidy nalezené ve vsech vzorcich

Pozorovany | Energie gama linky | Polocas rozpadu | Jaderna reakce
radionuklid line (keV)
21Na 1368,6; 2754,0 14,96 h *Na(n,)*'Na
A 1779,0 2,24 m TAl(n,y)*Al
4210 1524,7 12,36 h MK (n,y)*?K
46Sc 1120.,5 83,79d 45Sc(n,y)10Sc
51T 320,1 5,76 m *0Ti(n,y)*'Ti
52y 1434,1 3,74m SV (n,y)%2V
56)\n 846,7; 1810,8; 2,58 *Mn(n,y)*Mn
2113,1; 2522,8 %6Fe(n,p)*Mn
139, 165.9 83,06 m 138Ba(n,)'%*Ba
1407 1596,2; 487,0; 1,68d " La(n,y)"*La
815,8; 328.8;
925,2; 867,8
153SH1 10372 46,28 h 1528m(n,7)1538m
165y 94,7 2,33h 194Dy (n,y)'% Dy

Tabulka 6.15: Zastoupeni vybranych prvka v naplavovych ptudéach v deviti oblastech

Ceské republiky

Misto sbéru/
nalezeny prvek

197Au 202 Hg

™Ag

81B1" 115In

12lsb 180Hf 122Te

58Fe

Trebic
Méchenice u Prahy
Strakonice
Ostrava
Ust{ nad Labem
Jachymov
Kutna Hora
Sumava
(referenéni misto)

ANENENENENN

NN N N N NN

N

SNENENE
SNENEN

- v v

NN
NN
NN

NN
ANEN

Prostfednictvim relativni metody ze vztahu (3.1) byla provedena kvantitativni
analyza, pomoci niz se urcovalo mnozstvi sodiku, drasliku, arsenu, zlata a zeleza.
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Tabulka 6.16: Zastoupeni vybranych prvkil v mesich v sedmi oblastech Ceské repub-
liky

Misto sbéru/ YTAu | *%Hg | ®As | ®'Br | %7C1 | '#71 | Ar | 1#1Sb | '*Te
nalezeny prvek

TYebid
Méchenice u Prahy - - _ -
Ostrava

/////

Q\
{\

\
\ |

Jachymov
Kutna Hora
Sumava - - -
(referenéni misto)

NENENE
ANEN
«\

NN
Q\
SSRNENENENENEN

ASENENENEN
SSENENENENENEN
SSENENENENENEN

V bakalatrské praci a vyzkumném tkolu, jejichz vysledky jsou pro porovnani uvedeny
spolu s vysledky z diplomové prace, byly navic zjistovany koncentrace titanu, vanadu
a hlinfku. Vysledky kvantitativni analjzy naplavovych piid a mechit deviti mist Ceské
republiky jsou zaneseny v tab.6.17 a 6.18. Zastoupeni arsenu, sodiku a drasliku
v naplavovych pudéach bylo navic zaneseno do grafi vyobrazenych na obr. 6.8, obr. 6.10
a obr.6.12, v mesich potom na obr. 6.9, obr.6.11 a obr. 6.13.
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Obrazek 6.8: Zastoupeni arsenu v naplavovych pudach

6.9 Diskuze vysledkt

V experimentalni ¢asti diplomové prace bylo zkoumano znecisténi naplavovych
pid a mecht vlivem primyslu ¢i zemédélstvi. Byly provedeny celkem ¢tyti experi-
menty na reaktoru VR-1 a v laboratori neutronové aktiva¢ni analyzy, béhem kterych
se ozarovalo deset vzorkt plid a osm vzorkt mechii, konkrétné dva vzorky travniku
Schreberového a Sest vzorki rokytu cyprisovitého.
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Tabulka 6.17: Koncentrace vybranych prvka v naplavovych pidach v deviti oblastech
Ceské republiky

Misto sbéru Sledovany prvek Hmotnost Nejis- | Zastoupeni
prvku toty
Trebic Sodik 11,8 mg 1,5% 1,4%
Arsen 6,4 x 1072mg | 6,6% | 7,5 x 1073%
Vanad 7.3 x1072mg | 8,7% | 8,5 x 1073%
Titan 3,7mg 13,0% 0,4%
Hlinik 63.7mg 1,9% 7,4%
Méchenice u Prahy Sodik 6,8 mg 1,8% 0,9%
Titan 1,7mg 22.8% 0,4%
Strakonice Sodik 13,6 mg 1,6% 1,6%
Hlinfk 841mg | 37% 9,8%
Ostrava Sodik 5,4mg 0,3% 0,4%
Arsen 6,6 x 103mg | 19,4% | 5,4 x 10~*%
Vanad 5,6 x 1072mg | 12,4% | 4,5 x 1073%
Titan 3.8mg 22.8% 0,2%
Hlinik 34,0 mg 2,6% 2,8%
Zlato 4,3x 104 mg | 15,6% | 3,5 x 107°%
Ust{ nad Labem Sodik 1,4mg 1,1% 0,2%
Arsen 2,4x1072mg | 7,8% | 2,7x1073%
Vanad 0,1 mg 6,1% | 1,3 x 102%
Titan 3,8mg 7. 7% 0,7%
Hlinfk 704mg | 0,6% 7.8%
Zelezo 25,0 mg 19,6% 1,5%
Valasské Mezirici Sodik 6,3 mg 0,4% 0,5%
Draslik 9,7mg 4,1% 0,8%
Arsen 4,2 x102mg | 23,2% | 3,4 x 1073%
Jachymov Sodik 10,2 mg 0,2% 0,7%
Draslik 18,1 mg 2,3% 1,2%
Arsen 0,2mg 1,1% | 1,1 x 1072%
Zlato 6,0 x 105 mg | 42.1% | 4,2 x 105%
Zelezo 39,5 mg 4,3% 2,7%
Kutnd Hora Sodik 11,0 mg 0,1% 0,8%
Draslik 12,8 mg 1,9% 0,9%
Arsen 0,4 mg 0,8% | 3,1 x1072%
Sumava Sodik 10,1 mg 0,2% 0,9%
Draslik 13,2mg 2.3% 1,2%
Arsen 6,1 x 103 mg | 19,4% | 1,1 x 1073%

Vysledky kvalitativni analyzy ukéazaly, ze ve vSech vzorcich byly ptitomny prvky
jako sodik, draslik, mangan, lanthan, hlinik, vanad nebo titan (tab.6.14). P¥itomnost
vyse uvedenych prvkia v pudéach a mesich byla ocekdvana, protoze dané prvky jsou
zastoupeny v zemské kiite. Zastoupeni prvki v zemské kiife je navic zaznamenano
v kolacovém grafu na obr. 6.14. Je vhodné zminit, ze uvedené prvky se v zemské kiire
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Tabulka 6.18: Koncentrace vybranych prvkia v mesich v Sesti oblastech Ceské repub-
liky

Misto sbéru Sledovany prvek Hmotnost Nejis- | Zastoupeni
prvku toty
Ttebic Sodik 0,3mg 1,0% | 4,7 x 107%%
Zlato 6,6 x 10""mg | 9,0% | 1,2 x1074%
Vanad 2,1 x 103 mg | 20,7% | 3,9 x 10~*%
Hlinik 0,8mg 3,1% 0,2%
Ostrava Sodik 0,2mg 1,0% | 4,0 x 107%2%
Arsen 3,5x102mg | 6,6% | 7,5x1073%
Vanad 2,9 x 1073 mg | 21,9% | 6,2 x 107*%
Hlinik 0,6 mg 10,7% 0,1%
Zlato 5,3x 10 mg | 7,7% | 1,1 x 107*%
Valagské Mezirici Sodik 1,6 mg 0,3% 0,4%
Draslik 6,3 mg 2,0% 1,0%
Arsen 3,3x102mg | 19,4% | 5,1 x 1073%
Jachymov Sodik 0,8 mg 0,6% 0,2%
Draslik 2,4mg 3,0% 0,7%
Arsen 5,1 x1072mg | 2,2% | 1,5 x 1072%
Zlato 1,1 x10™*mg | 36,8% | 3,1 x 107°%
Kutné Hora Sodik 2,6 mg 0,4% 0,4%
Draslik 5,4mg 3,3% 0,9%
Arsen 6,5 x 102mg | 2,0% | 1,1 x 1072%
Zlato 1,1 x107*mg | 31,3% | 1,9 x 107°%
Sumava Sodik 0,1 mg 6,2% | 5,7 x 1072%
Draslik 0,9mg 18,3% 0,4%
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L0010
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Obrazek 6.9: Zastoupeni arsenu v mesich
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Obrazek 6.10: Zastoupeni sodiku v naplavovych pudach
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Obrézek 6.11: Zastoupeni sodiku v mesich
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Valasské Mezifie Jachymov Kutna Hora Sumava (referenénivzorek)

Mista sbéru

Obréazek 6.12: Zastoupeni drasliku v naplavovych ptidach
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Obrazek 6.13: Zastoupeni drasliku v mesich

nevyskytuji osamocené, ale ve slouc¢eninach. Z grafu vyplyva, ze nejrozsitenéjsim
prvkem zemské kiry je kyslik, dalsimi hojné zastoupenymi prvky jsou kfemik, hlinik,
zelezo, vapnik, sodik, draslik a dalsi. Mezi méné zastoupené prvky v zemské kure se
radi chlor, fosfor, sira, mangan, stroncium a dalsi. [89] Prvky jako kyslik, kfemik nebo
vodik nebyly béhem kvalitativni analyzy viibec identifikovany. Jedna se o lehké prvky,
které nelze identifikovat pomoci nedestruktivni neutronové aktivacni analyzy, kdy je
meéreno zpozdéné emitované y-zareni. Duvodi je hned nékolik, a sice kratky polocas
rozpadu, nizka intenzita mérenych gama linek nebo malé zastoupeni potiebného
izotopu prvku k vytvoreni radionuklidu.

WO 49,13%
Si 26,0%
WAl 7,45%
Fe 4,2%
Ca 3,25%
Na 2,4%
HK 2,35%
Mg 2,35%
WH 1,0
Ti 0,61%

OOstatni 1,26%
Obréazek 6.14: Slozeni zemské kury [89]

V pldnich vzorcich a mesich byly zaroven nalezeny tézké kovy jako jsou arsen,
rtut ¢i baryum. Jde o vysoce toxické kovy, které jsou skodlivé pro zdravi ¢lovéka.
V zemské kiife jsou vzacnym prvkem a ve zvysSenych koncentracich se vyskytuji spise
jako diisledek primyslovych ¢innosti. Dvé ze zkoumanych lokalit, a to Jachymov
a Kutna Hora, byly navic zvoleny kvili zjisténi pritomnosti a koncentrace arsenu.
Jeho ptitomnost byla i zédsluhou kvalitativni analyzy potvrzena. Z dalsich prvka
byl nalezen brom, ktery je ve své elementarni formé znacné toxicky. Zajimavé je, ze
v nékterych vzorcich se také nachéazelo zlato, castéji vsak v mesich nez v pudach.
Nakonec se ve vzorcich nasbiranych u priumyslovych oblasti vyskytovaly prvky jako
hafnium, stroncium, gadolinium, tellur, antimon nebo cer.
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Nelze Tici, zdali je vyhodnéjsi provadét neutronovou aktivacni analyzu prefe-
rencné pro naplavové pudy ¢i mechy. Vyhodou naplavovych pud je fakt, zZe jsou
dostupnéjsi a snaze se pripravuji k samotnému ozarovani. Mechy je v nékterych
lokalitach obtizné najit, obzvlasté v zimnim obdobi. Navic je dulezité sbirat stejny
druh mechu, protoze kazdy druh ma jiné sorpéni schopnosti. Naplavové pudy se také
pred ozafovanim nemusi tolik ¢istit, staci je pouze vysusit. Naopak mechy je treba
po sbéru ocistit od hliny, napriklad vymytim v kbeliku s vodou. Navic teplota béhem
vysouseni v peci nesmi byt prilis velka, protoze vysouseny mech by mohl zac¢it horet
a mohlo by dojit k tiniku tékavych prvkia. Nevyhodou pud je jejich vyssi hustota
v porovnani s hustotou mechi. Do samotné ampulky je tedy mozné vlozit vétsi
mnozstvi pudy nez mechu a naplnéna ampulka ptidou mé vyssi hmotnost nez mech.
To je jeden z duvodt, pro¢ ma po ozarovani puda vyssi aktivitu nez mech. Dalsim
divodem, pro¢ ma mech nizsi aktivitu nez ptdy, je koncentrace sodiku a drasliku.
V tab.6.17 a tab.6.18 lze vidét, ze koncentrace sodiku v mesich je o fad mensi nez
namérit prvky, které je mozné v pudé diky vysoké aktivité sodiku a drasliku namérit
jen velmi tézko. Piikladem je 37Cl, 271 nebo 2"Mg. Vzhledem k nizsi hustoté mechii
ve srovnani s pudami zustalo pri enkapsulaci v ampulkach velké mnozstvi vzduchu.
Proto se ve vysledném spektru u mechii vyskytoval i °Ar, ktery neni souc¢ésti mechi,
ale vzduchu v ampulce.

V ramci diplomové prace byla provedena i kvantitativni analyza se zaméfenim
na urceni koncentrace arsenu a nejcastéjsich sloucenin kyanidu, tedy sodiku a drasliku.
Urcovany byly také koncentrace zlata a zeleza. Nashirané vzorky byly navic porovnany
s referen¢nim mistem zvolenym v Narodnim parku Sumava. Koncentrace arsenu
byly, vzhledem k dilni ¢innosti a pritomnosti fosilnich elektraren, v okoli Jachymova
a Kutné Hory ocekavany jako zvysené. To se v porovnani s referenénim vzorkem
také potvrdilo. Zastoupeni arsenu bylo priblizné o jeden rad vyssi nez v referenc¢ni
oblasti. Potvrdilo se, ze dilni tézba a fosilni elektrarny maji vliv na koncentraci
arsenu v pudé. Mirné zvysené hodnoty arsenu byly nalezeny i v oblasti Ttebice, kde
se vzorky sbiraly ze brehu Racerovického rybniku. Racerovicky rybnik se nachézi
v blizkosti poli, mirné zvysena hodnota tedy mohla mit ptivod z hnojeni pud. Arsen je
totiz i soucasti pesticidi pouzivanych v zemédélstvi. Zastoupeni arsenu v mesich bylo
priblizné stejné jako zastoupeni arsenu v naplavovych ptudach. Vyjimkou byla hodnota
arsenu v mechu v Ostravé, kde byla nalezena priblizné desetkrat vétsi koncentrace
arsenu pochézejici s nejvyssi pravdépodobnosti z primyslu. Naopak tomu bylo
u vzorktt mechtt z Kutné Hory, kde byly namérené hodnoty arsenu v mesich asi
dvojnasobné mensi nez v naplavovych ptidach. Mohlo to byt dano tim, ze vzorky pid
a mecht nebyly sbirany hned vedle sebe, mechy byly sbirany v tamni oblasti v okruhu
500 metru od mista sbéru naplavovych pud. Pro lepsi predstavu je zastoupeni arsenu
v pudach a v mesich vyobrazeno na obr.6.8 a 6.9.

VVVVV

sodiku a drasliku, coz jsou dva nejcastéji se vyskytujici kationty v kyanidech. Kyanidy
byly vybrany kvtli jejich iniku do teky Bec¢vy v zati roku 2020. Na druhou stranu,
kyanidy jsou slouceniny velmi dobfe rozpustné ve vodé, proto se po nékolika mésicich,
tedy v dobé, kdy byly vzorky sbirany, jiz v ptidé nemusely nachézet. To bylo také
dle vysledkt (obr.6.10 a obr.6.12) potvrzeno. Koncentrace sodiku a drasliku vysly
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radoveé stejné jako v referencni oblasti. Porovnanim obr. 6.10 a obr. 6.11 nebo obr. 6.12
a obr.6.13 ¢i z tab.6.17 a tab.6.18 je navic patrné, ze mechy doopravdy obsahuji
mensi koncentrace sodiku a drasliku v porovnani s pudami. Sodik se nevyskytuje
pouze v kyanidech, ale je napriklad i souc¢ésti soli nachazejicich se v mineralnich
hnojivech. P¥i nadmérném hnojeni mtze dojit k tzv. zasolovani ptid. Mirné zvysené
hodnoty sodiku byly nalezeny v oblasti Ttebic¢e ze brehu Racerovického rybniku.
Uvedeny rybnik se nachazi v blizkosti poli. Lze tedy tici, Ze mirné zvysené hodnoty
sodiku mohly pochéazet z nadmérného hnojeni okolnich poli.

Nakonec je dobré si povSimnout mirné zvysené koncentrace hliniku nalezené
v naplavové pudé ze brehu feky Volynky ze Strakonic. Koncentrace hliniku byla
stanovena jako 9,8 %, coz je hodnota mirné vyssi nez je zastoupeni hliniku v zemské
ktite dle grafu na obr. 6.14. Mirné zvysené hodnoty mohly byt dany tim, ze v blizkosti
sbéru pud se nachazi slévarna vyrabéjici odlitky z hliniku. V nékterych vzorcich
se navic vyskytovalo zlato, hodnoty se pohybovaly fadové okolo 1 x 10™* %, a to
jak v mesich, tak v naplavovych ptidach. V zemské kiife se hodnoty zlata pohybuji
okolo 4 x 107* % az 5 x 10~* %. Urcovala se také koncentrace Zeleza, jenZ se dle [89]
nachézi v zemské kure v koncentraci asi 4,2 %. V naplavovych pudach bylo nalezeno
zeleza méné, konkrétné okolo 2 %. Zelezo nebylo nalezeno ve vsech vzorcich, i kdyz
dle vyskytu v zemské kire nalezeno byt mélo. Duvod je takovy, ze zelezo je izotop
majici dlouhy poloc¢as rozpadu a nizkou intenzitu zkoumané gama linky. Je mozné
ho namérit pouze pti dlouhodobéjsich analyzach, a po rozpadu jader prvki o vysoké
aktivité a kratsim polocasu rozpadu nez u zeleza.

6.10 Charakteristiky neutronového pole

7 pohledu experimentdalni ¢innosti na reaktoru je nutné znat neutronové pole
na vybranych mistech, které lze monitorovat pomoci riznych metod. Neutronové
pole bylo béhem NAA experimenti méreno pomoci offline metody aktiva¢nich
detektort, jez byly popsany v kapitole 3.7. Aktivacni folie se tedy nepouzivaji pouze
ke kvantitativni analyze, ale i k monitorovani neutronového toku. Cilem bylo stanovit
reakéni rychlosti v dané ozatrovaci pozici. Reakéni rychlost je definovana jako pocet
interakci na jedno terc¢ové jadro za jednotku sekundy. K jejimu vypocteni bylo vyuzito
vztahu (3.15). Pomoci predpisi uvedenych v kapitole 3.8 byla stanovena hustota
toku tepelnych neutronti. Informace o neutronovém poli udavaji i spektralni indexy.
Pri neutronové aktivacéni analyze je nejcastéji urcovan kadmiovy pomér, jenz rozlisuje
zastoupeni tepelnych a epitermalnich neutronti v dané ozatovaci pozici.

Béhem druhého a tretiho ozarovaciho experimentu NAA na reaktoru byla
v ramci diplomové prace ozafovana i zlata a médéna hola folie a zlatd a médéna folie
v kadmiovém pokryti (obr. 6.15). Vsechny félie byly vlozeny do stejného neutronového
pole ve stejny cCas, tedy za stejnych ozarovacich podminek. Vysledné hodnoty reakénich
rychlosti, hustoty toku tepelnych neutroni a kadmiového pomeéru jsou uvedeny
v tab. 6.19 pro zlaté félie a médéné folie ozarované béhem druhého experimentu, dale
v tab. 6.20 pro zlaté folie a médéné félie ozarované ve tretim experimentu.
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Obrazek 6.15: Zlaté a médéné aktivacni folie a kadmiové pokryti

Tabulka 6.19: Reakcni rychlosti, hustoty toku tepelnych neutront a kadmiové poméry,

druhy experiment

- Zlata folie Meédéna folie
Velic¢iny Hodnoty Hodnoty
Rg 1,76 x 10713 g1 5,63 x 1071 571
RReq 2,80 x 10~ 571 2,42 x 10710 71
RRin 1,44 x 10713 g71 5,35 x 1071 71
Gtn 1,45 x 10 ecm 2571 | 1,20 x 10° cm 257!
Ted 6,30 23,24

Tabulka 6.20: Reakéni rychlosti, hustoty toku tepelnych neutront a kadmiové poméry,

treti experiment

Zlata folie

Médéna folie

Veliciny Hodnoty Hodnoty
Rr 1,63 x 10713 71 6,32 x 1075 57!
Ried 2,53 x 10 g1 218 x 10 0 51
Rgin 1,32 x 10713 71 6,06 x 1075 57!
O 1,33 x 10 em~2s7% | 1,36 x 10 cm 257!
Ted 6,38 28,99

Vysledné hodnoty hustoty toku neutronti se pohybovaly fadové 1 x 10% cm=2s7 1.

Spektralni indexy, konkrétné kadmiové pomeéry, nabyvaly hodnot asi 6,3 pro zlatou
folii a 23 az 29 pro médénou {6lii, tedy ctyrikrat az pétkrat vétsi hodnoty nez mél
spektralni index pro zlatou folii. Kadmiovy pomér rozlisuje zastoupeni tepelnych a
epitermélnich neutronti pro danou félii. Z vysledkt lze vidét, ze epitermélni neutrony
interaguji méné s médénou félii, proto je hodnota kadmiového pomeéru vyssi.

6.11 Rozbor spektra prirozeného pozadi

Pri dlouhodobéjsich mérenich miize prirozené pozadi ovliviiovat mérena spektra
analyzovanych vzorkt. V ptipadé dlouhodobych analyz, kdy se zkoumaji prvky
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s dlouhym polocasem rozpadu a nizkou intenzitou, se mohou ve spektrech objevovat
gama linky z prirozeného pozadi. Fotony emitované z prirozeného pozadi o energii
pobliz zajimavych piki tak mohou ovlivnit méreni. Zaroven se stanovuje, jaké izotopy
se v prirozeném pozadi nachézeji. Proto je dobré pravidelné mérit a vyhodnocovat
spektra prirozeného pozadi.

V experimentalni ¢asti diplomové prace bylo méreno spektrum prirozeného
pozadi s uzavienym stinénim HPGe detektoru. Méreni bylo spusténo 30.4. 2021, a to
priblizné po dobu 73 hodin. Rozbor spektra prirozeného pozadi je uveden v tab. 6.21.
Tabulkové hodnoty energii pouzitych v tabulce byly prevzaty z [88].

Tabulka 6.21: Rozbor spektra prirozeného pozadi s uzavienym stinénim

Namérené hodnoty | Tabulkové hodnot . Rozpadova rada
Vrchol E, (keV) E, (keV) s (imp) radionuklid /
1 186,13 185,71 1087 U-235/U-235
2 239,00 238,63 1086 Th-232/Pb-212
3 295,59 295,22 829 U-238/Pb-214
4 338,57 338,32 451 Th-232/Ac-228
5 352,15 351,93 1312 U-238/Pb-214
6 510,99 511,00 6968 Anihila¢ni linka
7 583,28 583,19 1020 Th-232/T1-208
8 609,29 609,31 1850 U-238/Bi-214
9 727,06 726,86 291 Th-232/Ac-228
10 794,98 794,95 253 Th-232/Ac-228
11 860,58 860,56 255 Th-232/T1-208
12 911,05 911,20 1309 Th-232/Ac-228
13 934,13 934,10 190 U-238/Bi-214
14 964,59 964,77 313 Th-232/Ac-228
15 968,71 968,97 723 Th-232/Ac-228
16 1120,18 1120,29 921 U-238/Bi-214
17 1238,20 1238,11 385 U-238/Bi-214
18 1377,79 137767 344 U-238/Bi-214
19 1408,21 1407,98 202 U-238/Bi-214
20 1461,19 1460,83 15799 K-40
21 1509,67 1509,23 112 U-238/Bi-214
22 1588,77 1588,19 280 Th-232/Ac-228
23 1592,99 - 472 T1-208 DEP
24 1631,23 1630,63 167 Th-232/Ac-228
25 1730,61 1729,60 269 U-238/Bi-214
26 1765,36 1764,50 1406 U-238/Bi-214
27 1848,52 1847,42 192 U-238/Bi-214
28 210491 - 395 T1-208 SEP
29 2119,51 2118,55 82 U-238/Bi-214
30 2205,41 2204,21 516 U-238/Bi-214
31 244981 2447,86 93 U-238/Bi-214
32 2616,71 2614,53 3437 Th-232/T1-208
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V naméreném spektru je nejvyraznéjsi anihilaéni pik o energii 511 keV a linka
YK o hodnoté E, = 1460,83 keV. Draslik K je zdroven nejvice zastoupenym
radionuklidem v prirozeném pozadi. Ve spektru se pri dlouhodobéjsim méreni muze
objevit i clovékem vytvofené ¥"Cs majici energii E., = 661,66 keV. V tab.6.21 se
sice nenachézelo, ale i tak je vhodné ho zminit. Cesium '37Cs se v pfirozeném pozadi
nachazi jako dtisledek testti jadernych zbrani ¢i vaznéjsich jadernych havarii, zejména
Eernobylské havérie, protoze ¥7Cs je jednim z hlavnich produktii $tépeni jader uranu
235U.
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Z.aver

Cilem diplomové prace bylo navazat na bakalarskou praci a vyzkumny tkol,
provést shrnuti a prohloubeni dosud nabytych znalosti v oblasti neutronové akti-
vacni analyzy environmentalnich vzorki a zamérit se na monitorovani parametri
neutronového pole aktivaéni metodou na jadernych reaktorech. Byly vybrany vhodné
lokality pro monitorovani zne¢isténi zivotniho prostiedi na tizemi Ceské republiky.
Rovnéz byly navrhnuty a zrealizovany aktivacni experimenty a experimenty neutro-
nové aktivacni analyzy naplavovych pid a mechtu. Prace byla zamérena zejména
na analyzu ptritomnosti tézkych kova a jinych toxickych latek, a to kyanida. Také
byly méfeny charakteristiky neutronového pole, urcovaly se reakéni rychlosti, hustoty
toku tepelnych neutronti a spektralni indexy. V neposledni fadé byla ziskand data
porovnana se znamymi udaji a posouzena moznost znec¢isténi zivotniho prostredi
v Ceské republice vlivem priimyslu a jinych antropogennich ¢innosti.

V teoretické ¢asti prace bylo pojednavano o jaderné gama-spektrometrii a
detektorech v ni pouzivanych. Nésledné se prace zabyvala samotnou technikou ne-
utronové aktivacni analyzy, jejimi typy, metodami, fyzikalnim aparatem a aplikacemi.
Cést textu byla vénovdna i problematice monitorovani neutronového pole, a sice
stanoveni hustoty toku tepelnych neutroni v daném misté aktivni zény a kadmiového
poméru. Rovnéz bylo popisovano znecisténi zivotniho prostredi toxickymi prvky,
specialni pozornost byla vénovana znecisténi arsenem a kyanidy. Bylo pojednano
i o experimentalnich reaktorech vyuzivajicich neutronovou aktivacni analyzu pro
analyzu vzorku zivotniho prostredi, a to naplavovych ptud a mechi.

Jadrem diplomové prace byla samotna experimentalni ¢ast. Byla provedena
nedestruktivni neutronova aktivacni analyza naplavovych ptid a mechi na reaktoru
VR-1. Pred samotnou analyzou ale bylo nutné vybrat vhodna mista sbéru. Na za-
kladé doporucenych ¢lankti od profesora Prirodovédecké fakulty Univerzity Karlovy
Vojtécha Ettlera byla zvolena referenéni oblast sbéru z Narodntho parku Sumava a
dvé znecisténé lokality arsenem, konkrétné Jachymov a Kutnad Hora. V neposledni
Celkem tedy byly vybrany ¢tyii lokality na tizemi Ceské republiky, kde bylo sesbirdno
dohromady deset vzorkt néaplavovych ptid a osm vzorkt mechii. Na zkoumanych
vzorcich byla provedena kvalitativni a kvantitativni neutronova aktivacni analyza.
Spolu s environmentalnimi vzorky byly do pole neutront vkladany i aktivacni folie
soli, muskovitu, zeleza a zlaty dratek obsahujici arsen.

Vysledky kvalitativni analyzy odhalily pritomnost bézné zastoupenych prvki
v zemské kiife jako je sodik, mangan nebo draslik, z kovli potom hlinik, vanad,
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lanthan ¢i titan. Byla potvrzena i pritomnost tézkych kovi, a sice arsenu a rtuti.
V pramyslem zatizenych oblastech byly identifikovany i hafnium, cer, tellur, stroncium
a dalsi. V nékterych vzorcich bylo také identifikovano zlato. V mesich byl navic
nalezen chlor, jod, horcik a argon. Je to dano tim, Zze mechy obsahuji mensi mnozstvi
sodiku a drasliku nez je tomu u pud. Jejich gama linky tim paddem tolik neprekryvaji
mozné snaze namétit. Dané prvky se vyskytovaly i v pidéch, jejich pfitomnost v nich
ale byla spise vyjimkou. Mechy nemaji tak velkou hustotu ve srovnani s pudami a
pri enkapsulaci ztstalo v ampulkach velké mnozstvi vzduchu. Proto se ve vysledném
spektru vyskytoval i argon, ktery neni soucasti mechi, ale vzduchu v ampulce.

Pomoci kvantitativni analyzy se urcovaly koncentrace arsenu, sodiku, drasliku,
zlata a zeleza ve vzorcich. Ukazalo se, ze hodnoty arsenu nasbirané v priamyslovych
oblastech v lokalitach Jachymov a Kutna Hora byly asi desetkrat zvysené nez
v referenéni oblasti na Sumavé. Koncentrace sodiku a drasliku, které jsou soucasti
kyanidii nebyly vyhodnoceny jako zvysené. Jejich hodnoty byly priblizné stejné jako
hodnoty v referen¢ni oblasti. V nékterych vzorcich se navic objevovalo i zlato. Jeho
priimérna hodnota v zemské kiife je asi 4 x 107* % az 5 x 10~ %. Zastoupen{ zlata
v analyzovanych vzorcich radové odpovidalo zastoupeni zlata v zemské kire. Nakonec
byla stanovena koncentrace zeleza, které se podarilo identifikovat pouze ve vzorku
z Jachymova. Zelezo ve vzorcich je totiz mozné naméfit az pti dlouhodobém méfeni
ve spektrometru. Jeho koncentrace ¢inila priblizné 2,0 %. V porovnani se zastoupenim
zeleza v zemské kure byly hodnoty Zeleza v nasbiranych vzorcich nizsi. Dle literatury
je v zemské kute zastoupeno Zelezo o hodnoté priblizné 4,2 %.

Pro potreby experimenti NAA bylo monitorovano neutronové pole pomoci
aktivacnich detektort. Urcovaly se hodnoty hustot tokl tepelnych neutronti za pomoci
stanoveni reakcénich rychlosti. Byly ozarovany holé zlaté a médéné folie a zlaté a
médéné félie v kadmiovém pokryti. Hustota toku tepelnych neutrontd nabyvala
hodnot f4dové 1 x 10° cm~2s~1. V neposledni fadé byly uréovany i spektralni indexy,
konkrétné kadmiovy pomeér.

Vysledky préce potvrdily, ze reaktor VR-1 je vhodnym néstrojem k provedeni
nedestruktivni neutronové aktivacni analyzy environmentalnich vzorki, konkrétné
naplavovych piud a mechti. Ziskand data mohou byt vyuzivana k monitorovani
znedisténi zivotniho prostiedi, a to nejen v Ceské republice. Lze napiiklad sestavit
mapu znecisténi zivotniho prosttedi vybranych oblasti nebo dlouhodobé monitorovat
zmeény slozeni zivotniho prostredi vlivem znecisténi.
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Prilohy

V piiloze jsou vyneseny grafy kalibrace HPGe detektoru, které nebyly vyobra-
zeny v textu, protoze by snizovaly jeho Citelnost. Grafy byly prevzaty z [85]. Déle
byla vlozena kompletni tabulka vysledkt kvalitativni analyzy pro vybranou lokalitu,
konkrétné Jachymova diky komplexnosti spektra.
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Obrazek 20: Kalibrace polovodicového HPGe detektoru, geometrie 250 mm
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Tabulka 22: Seznam prvka nalezenych v naplavové pudé, Jachymovsky potok, Jachy-

mov
f;;%f{jﬁﬁg Energle(kg:\;r; a linky Polocas rozpadu Jaderna reakce
MNa 1368,6; 2754.,0 14,96 hod BNa(n,7)2 Na
5N | 846,7; 1810,8; 2113,1; 2,58 hod N (n,y)°Mn
2522.8; 2657,5 %Fe(n,p)*Mn
L% 1524,7 12,36 hod K (1,7) K
°ITi 320,1 5,76 min UTi(n,y)° Ti
2V 1434,1 3,74 min 51V(n,7)5
BAl 1779,0 2,24 min ZTAl(n,y) %Al
139Ba 165,9 83,06 min 138Ba(n,y)*'Ba
14075 1596,2; 487,0; 815,8; 1,68 d 39a(n,v) " La
328,8; 925,2; 867,8
153Sm 103,2 46,28 hod 128m(n,y)'%Sm
46Sc 1120,5 83,79 d 5Sc(n,7)*Sc
165Dy 94,7 2,33 hod 151Dy (n,y)%Dy
239Np 106,1 2,36 d 233U (n,7y) a nasledné
[~ rozpady
233Ppg 312,2 26,97 d 232Th(n,y) a nasledné
[~ rozpady
8TmGy 388.,5 2,80 hod Sr(n,)%™Sr
As 559,1 1,08 d As(n,y)As
e 1099,3; 1291,6 44,50 d %Fe(n,y)* Fe
03 g 279.2 46,61 d 207g(n,) g
TSTHf 182,2 12,39 d TSOTf(, ) T
123m e 159,0 119,70 d 122Te(n,y)'*mTe
141 Ce 145.4 32,50 d 10Ce(n,y)" Ce
YD 396,3 1184 Y (n,7) PYh
2Ga 834,0 14,10 hod "1Ga(n,y)?Ga
RER 602,7 60,20 d 3Sh(n,7)2*Sh
0Co 1332,5; 1173,2 5,27 1 % Co(n,y)®Co
S2Br 776,5; 554,3 35,30 h 81Br(n,y)%*Br
2LCr 320,1 27,70 d UCr(n,y)*'Cr
198 Au 411,8 2,70 d Y7Au(n,y) " Au
Mg 843,7; 1014,4 9,46 min *Mg(n,y)*" Mg
Hompy, 1293,6; 1097,3 54,29 min 5T (n,y) HomIn
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