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1 Uvod

Jadernd energetika se stala nedilnou soucasti energetického konceptu vyroby elektrické ener-
gie v 21. stoleti, ktera na rozdil od fosilnich paliv nezatézuje ovzdusi CO, a dalsimi Skodlivymi
plyny, které vznikaji pii jejich spalovani. Elektrickd energie z jadernych elektraren je vyra-
béna pomoci tlakovodnich reaktoru II. generace, které byly uvadény do provozu v 70. letech
minulého stoleti a pracuji na principu uranového palivového cyklu. Stépeni jader v tlakovod-
nich elektrarnéch je provadéno neutrony s energii od 0,025 eV, pficemz tyto neutrony jsou
oznaceny jako tepelné. V soucasnych jadernych elektrarnich je efektivné vyuzivano k vyrobé
energie pouze malé mnoZstvi pifrodniho uranu — 0,72 %, coZ je obsah 23°U v uranové rudé
[3]. Druhym izotopem v uranové rudé je >3¥U s obsahem 99,27 %. Nevyhodou stavajicich
komeré¢nich reaktort je produkce vysoce aktivniho vyhotelého jaderného paliva (VJP), jehoz
mnozstvi v soucasné dobé odpovidé stovkam tisic tun bez budouciho vyuziti.

Reseni situace budouciho hromadéni VJP je mozné nalézt mezi navrhy pro reaktory IV.
generace, zejména v rychlych reaktorech. Pokud by byly v provozu rychlé jaderné reaktory,
které pracuji se spektrem rychlych (1 MeV) a vysokoenergetickych (od 20 MeV) neutront,
vyuzije se i zbyly energeticky potencial uranové rudy. V rychlych reaktorech by bylo mozné
jako palivo pouzit dalsi pifrodni prvek — thorium, které se nachézi ve formé izotopu 2*2Th
a lze jej Stépit rychlymi neutrony.

Snizeni soucasného stavu VJP miuze byt provedeno s vyuzitim podkritickych urychlova-
¢em Fizenych systému (ADS), které také patii mezi budouci reaktory IV. generace. Specificky
vyzkum v oblasti urychlovacem Fizenych systému se provadi ve Spojeném tstavu jadernych
vyzkumt (SUJV) v Dubné, Ruska federace, jiz nékolik desetileti. Cesk4 republika (CR) je
¢lenem mezinarodni skupiny, kterd se aktivné tcastni vyzkumu zaméreného na nakladani
s VJP. Jednim z kli¢ovych témat v ADS oblasti je navrh podkritickych systému a urceni
hustoty neutronového toku v nich. V- SUJV bylo zkoumano rozlozeni spektra neutront v za-
fizeni s oznac¢enim QUINTA obsahujicim 512 kg ptirodniho uranu.

Cile disertac¢ni prace

Disertaéni prace byla vypracovana v ramci spoluprace se SUJV, kde se nachéazi védecky tym
zabyvajici se transmutaci vyhofelého jaderného paliva. Zde probihala ozafovani podkritické
sestavy s vyuzitim svazku protonii o energii 660 MeV. Cilem bylo najit efektivni urc¢eni spek-
tra sekundarnich neutronti, které vznika pfti interakci protonu s tézkym jadrem v podkritické
sestave.

Pro vypracovani disertac¢ni prace byly stanoveny nasledujici cile:

e Provést resersi zafizeni, se kterymi je mozné provadét vyzkum v oblasti urychlovacem
fizenych systémi.

Néavrh a realizace aktivacnich experimentii spolu s méfenim ozatrenych vzorki.

e Zpracovani experimentalnich namérenych dat a jejich nasledna analyza.

Urceni experimentélni hustoty neutronového toku.

Analyza experimentalnich vysledki s vytvofenymi simulacemi.

Disertacni prace se sklada z nasledujicich kapitol:

Kapitola 1 — Urychlovacem ftizené systémy: ivod do problematiky, vysvétleni motivace,
zakladnich principt a popis zakladnich komponent urychlovacem fizenych systémii. Kapitola
rovnéz obsahuje resersi projekti v riznych ¢astech svéta.



Kapitola 2 — Jaderna vy-spektroskopie: princip detekce y-zafeni a popis zédkladnich jevi
vyskytujicich se v méfeni. Kapitola obsahuje detailni popis polovodic¢ovych germaniovych
detektorti, jejich kalibrace a problému, které mohou nastat s jejich pouzitim. Také se zde
nachézi popis zafizeni, na kterych byla provadéna méfend v ramci diserta¢ni prace.

Kapitola 3 — Aktivace materiali spektrem neutronu: se zabyva divodem aktivovani vy-
branych materialia. V této ¢asti jsou také uvedeny zédkladni odvozeni pro aktivaci materialu,
piipadné urceni reak¢nich rychlosti produkovanych radionuklidii. Pro zptesnéni namétrenych
dat jsou popsany i jednotlivé korekce, které byly vyuzivany béhem analyzy.

Kapitola 4 — Experimenty v SUJV Dubna: jednotlivé kroky provedeni aktiva¢nich méfeni
v SUJV, méfeni dat a postup vyhodnoceni. Kapitola rovnéz prezentuje zakladni informace
o jednotlivych tercicich, které byly pouzity pii ozafovani, a také informace o protonovém
svazku.

Kapitola 5 — Vysledky experimentalnich dat a diskuse: rozdélena do 4 zékladnich c¢asti.
Prvni dvé podkapitoly predkladaji hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi produkovanych
v 2TAl, 5°Mn, *Co a "1In, které byly aktivovany v poli sekundarnich neutronii generovanych
ve spala¢ni sestavé obklopené olovénym stinénim a nasledné ve stejné sestavé bez stinéni.
Nésledujici ¢ast je zaméfena na porovnani vysledki z provedenych ozafovani. Posledni pod-
kapitola predstavuje vysledky vypocteného neutronového spektra a jeho srovnani se simu-
lacemi, jez byly provedeny pomoci metodiky Monte Carlo v kodu MCNPX 2.7.0 [11]. Pro
vypocet u¢innych prifezi nezbytnych k vypoctu neutronového spektra byl pouzit software
TALYS [9].

2 Soucasny stav problematiky

Urychlovacem fizené systémy zacaly byt diskutované téma jiz v 50. letech minulého stoleti.
V této navaznosti vznikly projekty, které se zabyvaly nebo se stale aktivné zabyvaji proble-
matikou ADS. Bohuzel ne vSechny projekty se podafilo realizovat a nékteré zustaly pouze ve
formé navrhu. V nésledujicich podkapitolach je provedena reSerSe nékolika projektu. Cilem
této podkapitoly je poukézat na riznorodost ADS systémii, které je mozné brat v potaz jako
mozny zdroj energie.

ADS projekty nenasly vyuziti az do 90. let minulého stoleti, kdy se projevil znovu zajem
o poznéni této technologie hlavné v Japonsku, USA a Evropé. Soucasné jsou projekty zaby-
vajici se ADS feSeny v Africe, Asii, Evropé a USA. Nejvétsim evropskym ADS projektem
je zafizeni MYRRHA (Multipurpose Hybrid Research Reactor for Hi-tech Application) [2].
Vystavba je realizovana ve vyzkumném centru SKCeCEN, které se nachazi v Belgii. Prvni
zminky o projektu se objevily v roce 1997. Zaiizeni MYRRHA v sobé kombinuje programy
EURATOM [5], XT-ADS [5] a FASTEF (Fast Spectrum Transmutation Experimental Fa-
cility [4]). Jedna se o rychly reaktor bazénového typu, ktery by mél slouzit misto stavajiciho
reaktoru BR2 s pouzitim paliva MOX ve slozeni PuO, a UQs.

Koncept MYRRHA-FASTEF je sestaven z aktivni zoény, olovo-bismutového spala¢niho
ter¢e v tekuté formeé a linedrniho urychlovace. Efektivni koeficient nasobeni aktivni zony je
planovan na hodnotu k.;y = 0,95. Linearni urychlova¢ bude urychlovat protony na energii
600 MeV pii proudu 4 mA se stiednim vykonem svazku 1,5 MW. Hustota neutronového pole,
které bude vznikat ve spala¢nim terci, je pro spektrum rychlych neutrontu (En > 0,75 MeV)
planovéna na hodnotu 1-10' n-em™2s™! [3]. Literatura [2] uvadi vznik 13 neutroni na jeden
dopadly proton s energii 600 MeV. Vystavba projektu je rozdélena do tii ¢asti. Prvni faze
bude zakoncena vystavbou linedrniho urychlovace s energii 100 MeV v roce 2024.

Problematika ADS je jednim z programi studovanych v SUJV [8], ktery se nachézi
v Ruské federaci. Zde byla v ramci skupiny Energy and Transmutation of Radiactive Waste
(E&T-RAW) provadéna ozafovani na spalaéni sestavé QUINTA. Sestava terc-blanket se
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sklada z péti sekei. Ty jsou sestaveny z uranovych ty¢i o priméru 36 mm a délce 104 mm.
Hmotnost jedné uranové tyce je 1,72 kg. Uran je hermeticky uzavien v hlinikovém obalu
s tloustkou stény 1 mm. Plné hlinikova pouzdra jsou vyskladana do Sestitithelnikového tvaru.
Konstrukee je tvorena hlinikovymi platy o tloustce 5 mm. Z piedni a zadni strany jsou ukot-
veny hlinikové desky ¢tvercového tvaru o rozméru 350 x 350 mm?. Uprostied prvni sekce se
nachézi okno s prumérem 80 mm, které bylo vybudovano pro lepsi pfivedeni svazku piimo
do spalacniho terce a omezeni zpétného rozptylu neutronti. Hmotnost uranu v prvni sekci je
92 kg a ostatni sekce obsahuji 105 kg uranu. Mezi jednotlivymi sekcemi je 17 mm vzduchova
mezera, kam jsou vkladany hlinikové drzéky s experimentalnimi vzorky. Hmotnost celé se-
stavy je 540 kg, z nichZ tvoii 512 kg pfirodni uran. Spalacni sestava je obklopena ze vSech
Sesti stran olovénymi cihlami o tloustce 100 mm. Z piedni strany je vytvoreno okno s roz-
méry 150 x 150 mm?. Pro ukotveni vzorkt uréenych k ozafovani jsou uréeny hlinikové desky
o tloustce 2 mm, které se spolu se vzorky umistuji do vzduchové mezery mezi dvéma sekcemi.
Model spalac¢ni sestavy se nachazi na obrazku 2.1. Jelikoz hlintkové obaly uzavieného uranu
maji kruhovy tvar, nachazeji se v sestavé vzduchové mezery. Pii ozafovani by urychlené ¢as-
tice mohly proletét celou sestavou a neinteragovat. Z tohoto divodu byla sestava QUINTA
nato¢ena o 2° po sméru hodinovych rucicek ve sméru dopadajicich ¢éstic [14].

<

SVAZEK Dgf{_L _________________________
]

—> [«17 > [«—17 —> [«—17 —> [«—17

r 700 |

Obr. 2.1: Model spalacniho terce QUINTA: 3D model spalacniho sestavy s prihlednymi
deskami v 1., 2. a 3. hexagondlni sekci (vlevo) a bocni pohled na sestavu s redlngmi rozmeéry

(vpravo).

2.1 Jaderna transmutace

Transmutace je povazovana za proces, ktery vede ke snizeni dlouhodobé radiotoxicity. Mate-
rial pro transmutaci muze pochazet z VJP nebo zbrojniho plutonia. Obecné plati, ze pluto-
nium a vyssi aktinoidy, které nemohou byt snadno Stépeny v lehkovodnim reaktoru, je mozné
transmutovat ve spravné zvoleném neutronovém spektru. U¢innost transmutacéniho procesu
zavisi zejména na intenzité neutronového toku, ktery musi byt dostate¢né intenzivni, aby
bylo mozné spalovat aktinoidy produkované v lehkovodnich reaktorech a energii neutront,
jez odpovida nejvyssi hodnoté tc¢inného prifez dané reakce.

étépné produkty ve VJP maji vétsinou kratky polocas rozpadu. Pouze nékolik z nich mé
dlouhy polocas rozpadu, a proto je nutné tyto produkty pretransmutovat na stabilni. Pti
transmutaci aktinoidi je nezbytné se vyhnout neutronovému zachytu, ktery vede k produkci
vysSich aktinoidu, pfipadné ho minimalizovat. Proto je nutné provadét Stépeni nebo (n,xn)
reakce pomoci tzv. tvrdého neutronového spektra tj. pfi energiich vysSich nez je 1 MeV,
coz odpovida hodnoté prahové energie pro stépeni vyssich aktinoidi. Poté je transmutace
efektivni a je zvySovana rovnoviaha transmutac¢niho systému. Na druhou stranu, pokud je
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potieba transmutovat *Tc pripadnd '*1, musi byt uZito tepelnych neutroni [1]. Pfeména
9Te s polocasem rozpadu 2, 1-10° let na izotopy stabilniho ruthenia je znazornéna na obrazku
2.2.

-0,
r * r
n n/ n

Obr. 2.2: Transmutacni schéma dlouhoZijiciho * Tc na stabilng ruthenium.

Vzhledem k podminkdm pro efektivni transmutaci je patrné, ze pii vybéru systému musi
byt kladen diraz na Siroké spektrum pozadavki. V soucasné dobé jsou pro transmutaci akti-
noidu uvazovany tii varianty: podkritické urychlovacem fizené systémy, podkritické systémy
fizené fuzi a rychlé reaktory.

S rychlymi reaktory, které mohou byt chlazeny tekutymi kovy (sodik, olovo) nebo ply-
nem, je predbézné pocitdno v budoucnosti jako s reaktory IV. generace, v nichz by VJP
slouzilo jako palivo. Pokud by rychlé reaktory byly uvedeny do provozu, pfedpoklada se, 7e
by bylo mozné vyznamné snizit mnozstvi VJP nebo ho tiplné odstranit. Pfi uvedeni fiaznich
podkritickych reaktoru do provozu by bylo mozné generovat velmi tvrdé neutronové spek-
trum, protoze béhem fazni reakce jsou uvoliiovany neutrony o energii 14,1 MeV. Publikace
[13] popisuje navrh podkritického systému (k.fr = 0,7) fizené¢ho fazni d-T reakci pomoci
tokamaku. Cely systém je navrzen k recyklaci minoritnich aktinoidu produkovanych v lehko-
vodnich reaktorech. Systém mé& umoznit po Sesti transmuta¢nich cyklech transmutaci témeér
62 % minoritnich aktinoida a po 25 cyklech dokonce 86,5 %.

2.2 Spalacéni reakce

Spala¢ni reakce patii mezi zakladni typy reakci, v ¢eském prostiedi rovnéz znama jako tristiva
reakce. Spala¢ni reakci se rozumi interakce urychlenymi protony, deuterony, nebo lehkymi
ionty o kinetické energii stovek MeV s jadrem atomu o vysoké atomové hmotnosti (napf.
olovo). Dopadly iont zpiisobi v jadru atomu emisi neutronu. Probihajici reakci lze rozdélit
do t¥i zakladnich fazi.

Prvni faze probih4 v ¢ase 10722 s. Ostielujici ¢astice m4 nizsi de Broglieho vinovou délku,
nez je vzdalenost mezi nukleony v teréovém jadru — 1 - 107! m. Po interakci s protonem
se jadro nachazi v nestabilnim stavu a v tercovém atomu nastava série kaskddnich srazek
s jednotlivymi nukleony oznacovana jako vnitrojaderna kaskada. Tento pribéh nakonec vede
k rozttristéni jadra, vyletu nukleonii interakci nukleon-nukleon a produkeci neutront a pionu.
Uvolnéné castice, mezi které patii protony, neutrony a zbylé fragmenty, interaguji ve své
blizkosti s okolnimi atomy terce — proto mezijaderna kaskada.

Druha faze je zaméfena na energii dopadajicich castic, ktera je ziskdna srazkami nukleon-
nukleon. Nastava pfedrovnovazny stav, kdy je zbytkova energie urychlené ¢astice rovnomérné
rozdélena mezi nukleony nachézejici se v jadfe. I v tomto pripadé mize emitovat ¢ast nuk-
leontl. Cely déj se odehrava v ¢ase 10718 s.

Posledni faze spala¢ni reakce je oznac¢ovana jako de-excitac¢ni. PTi ni se jadra dostavaji do
rovnovazného stavu a samotny proces nastava v ¢ase 10716 s. Nukleony ztraceji energii vypa-
fovanim neutroni nebo lehkych jader, kdy vypatrovani probihé izotropné. Pokud nema jadro
dostatek energie pro vypafeni neutronu, nastava de-excitace vyzarenim ~-kvant, piipadné
B-rozpadem.
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3 Jaderna v-spektroskopie

Zakladnim principem jaderné ~y-spektroskopie je detekce konverznich elektronii a elektro-
magnetického zareni, které je emitovano v piechodech v jadru mezi excitovanymi stavy,
piipadné mezi excitovanym stavem a stavem zékladnim. Excitované stavy mohou byt vy-
volany neutronovym zachytem nebo rozpadem radioaktivniho prvku. Mezi tyto stavy patii
emise « ¢astic, 5 (87, elektronovy zachyt nebo emise pozitronu) a 7-rozpad. Analyzu lze
provést pomoci ruznych typu detektoru (polovodicové, scintila¢ni, ioniza¢ni), u kterych je
kladen diraz na zékladni parametry, mezi néz patii citlivost, energetickd rozliseni, odezva
detektoru a stabilita. Pfi pruchodu v-kvanta citlivou ¢asti detektoru muze v zéavislosti na
jeho energii dojit k interakci s materiadlem detektoru jednim nebo vice ze tii typi:

e Fotoelektrickym efektem — princip fotoelektrického efektu spociva v absorpci prichaze-
jiciho y-kvanta elektronem v atomovém obalu. Béhem fotoelektrického efektu elektron
absorbuje veskerou energii vy-kvanta. Cast absorbované energie je vyuzita k uvolnéni
elektronu z atomového obalu a zbytek je transformovan na kinetickou energii emitova-
ného elektronu.

e Comptonovym rozptylem — Comptonovym rozptylem se rozumi pruzny rozptyl fotonu
na elektronech v atomovém obalu, které lze vzhledem k jejich vazebné energii a ener-
gii detekovanych ~-kvant povazovat za volné. Velikost predané energie zavisi na thlu
rozptylu.

e Tvorbou elektron-pozitroného paru — jedna se o tvorbu péru elektron-pozitron, ktery
je prahovym jevem s vyskou prahu 1 022 keV. K tvorbé paru dochazi pfi interakci
primarniho y-kvanta s elektromagnetickym polem elektronového obalu nebo elektro-
magnetickym polem atomového jadra. Pokud jeden foton vylétne mimo aktivni objem
detektoru, dojde ke vzniku piku jednoduchého tiniku. Pii aniku obou fotonu vznika
pik dvojného tniku.

3.1 Detektory pouzivané v y-spektroskopii

Spektroskopie y-zareni muze v zavislosti na méfené veli¢iné probihat ve dvou rezimech —
on-line a off-line. Podle typu méfeni se zvoli jeden ze dvou hlavnich typu detektort. Prvnim
typem jsou scintila¢ni detektory a druhym detektory polovodicové.

e Scintila¢ni detektory — organické a anorganické Nal(T1) CsI(Tl), LaBrs(Ce) — tyto de-
tektory se vyznacuji vysokym Casovym rozliSenim, avSak ne zcela dobrym energetickym
rozlisenim.

e Polovodicové detektory — zalozené na krystalu polovodi¢ového materidlu — Si, (HP)Ge
a Ge(Li). Tyto detektory maji vyrazné lepsi energetické rozliSeni nez scintila¢ni detek-
tory, avSak rychlost generace signalu je znac¢né nizsi.

V minulosti se scintila¢ni detektory pouzivaly i pro 7y-spektroskopii avsak s rozvojem
technologii tvorby polovodi¢ovych krystali byly postupné nahrazovany a dnes se vyuzivaji-
zejména v piipadech on-line méreni, kde je prioritni rychlost detekce.

V piipadé polovodi¢ovych detektori je vystupem z detektoru piimo elektricky pulz (prou-
dovy nebo napétovy). Naproti tomu u scintila¢nich detektort je t¥eba pouzit dalsi zaiizeni na
prevod svételného pulzu na elektricky impulz. Timto zafizenim muze byt fotonasobi¢ nebo
fotodioda.



4 Aktivace materialti neutronovym spektrem

Aktivace je radioanalytickd metoda, kterd spociva v ozéfeni sledovaného materidlu neboli
terce y-zafenim, neutrony, pripadné nabitymi casticemi. Céstice interaguji s materialem
a vznika nestabilni radionuklid, ktery je mozné mérit y-spektroskopicky. Vyhodou této me-
tody je, Ze umoznuje urcit izotopické a chemické slozeni tercovych materidli a piipadné
znamych izotopickych slozeni, z nichz je mozné nésledné urcit spektrum primérnich c¢astic.
To lze stanovit za predpokladu, Ze jsou znamé tc¢inné prifezy sledovanych reakci. Nestabilni
prvek se rozpada pomoci fady « nebo [ zafeni na stabilni prvek. Doba pfemény zavisi na
polocasu rozpadu, ktera je specifickd pro kazdy nestabilni radionuklid. Takto vzniklé dce-
finné jadro je z pravidla v excitovaném stavu a nasledné se pomoci kaskady ~-rozpadu, ¢i
vnitini konverzi elektront dostane do zakladniho stavu.

P1i aktiva¢nich méfenich uvedenych v této praci byly zejména uvazovany reakce zpu-
sobené polem sekundarnich neutroniu, které byly produkované spalac¢ni sestavou QUINTA
s primarnim protonovym svazkem o energii 660 MeV. Zkoumané terciky se skladaly z raz-
nych typtu prahovych aktivac¢nich detektort, u nichz byla pifedem znédma jejich hmotnost
a izotopické slozeni.

4.1 Reakéni rychlost

Termin reak¢ni rychlost (R,) oznacuje pocet ¢astic sledovaného radionuklidu vzniklych v ter-
¢iku na jednu dopadajici ¢astici. V této praci je dopadajici ¢astice proton o energii 660 MeV.
Pro odvozeni je nutné uvazovat, ze méieni na polovodi¢ovém HPGe detektoru zacalo v ¢ase
t. = liw + tgeiay a celkovad doba meéteni odpovida casu t,.q. Celkova doba ozafovani je
oznacovana jako t;, a tgeqy je doba mezi koncem ozafovani a zaCatkem kazdého méfeni.
Vzorec reakéni rychlosti je mozné popsat rovnici:

S(Ev))\tirr M treal
(B ) I (B )T (1 = exp-ar ) (exp o) (1 = eapVree) Narh te
[R,] = (atom™" - proton™"). (4.2)

R, = (4.1)

Kde S(E,) je plocha piku v energii (E,), A je rozpadova konstanta, t;.. je doba ozafovani,
erpp(E,) je ¢innost detektoru, I, (E,) je intenzita y-linie, Ip je celkovy pocet ¢astic, tgeqy je
doba mezi koncem ozafovani a za¢atkem méfeni, M je molarni hmotnost, N4 je Avogadrova
konstanta, m je hmotnost, t,.. je celkova doba méfeni a t;;,. je efektivni doba méreni.

4.2 Korekeéni faktory

V pfipadé vypoctu reakénich rychlosti bez korekénich faktort vysledky nemuseji byt zcela
relevantni. Zakladni vztah pro reakéni rychlost byl odvozen v predchozi podkapitole. Mezi
elementarni korekce patii korekce spojené s casem jednotlivych udalosti, které jsou zminény
nize.

t
treal korekce mrtvé doby detektoru,
live
1 o . S
L korekce znézornujici rozpad béhem ozarovani,
1—exp™ Mirr
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korekce znazornujici rozpad mezi koncem ozafovani a zacatkem mérent,

1_ " korekce znazornujici rozpad v pribéhu méfent,
1—eXp real
L korekce intenzit link
A ( EV) orekce intenzity gama linky,
;E korekce na a¢innost detektoru.
erep(Ey)

4.3 Urceni spektra sekundarnich neutront

Rekonstrukci spektra sekundarnich neutronti je mozné provadét pomoci on-line monitoro-
vacich systémii nebo off-line metodami, napiiklad s vyuzitim prahovych aktiva¢nich detek-
torti. Spektrum je mozné rozdélit na nékolik energetickych ¢asti oznacovanych ,energetické
biny“. V praxi jsou energetické biny rozdéleny podle poctu reakci, ze kterych se provede
rekonstrukce spektra. Pro presné sestaveni spektra je mozné pouzit desitky reakci z ruznych
materidlu prahovych aktivac¢nich detektoru, které jsou citlivé na urcité energetické spektrum.
Zakladni rovnice vychazi ze vztahu

R, = / oi(En)p(E,)dE,, (4.3)
Eip

kde R! je reakéni rychlost pro i-tou reakci a o;(E,) je G€inny priifez pro i-tou reakci v dané

energetické oblasti, ktery byl vypocitam s pomoci softwaru TALY'S 1.8 [10], ¢(E,)dE, je

hustota neutronového toku ve stejné energetické oblasti jako v pfedchozim piipadé a Ey, je

prahova energie zvolené reakce.

5 Experimenty v SUJV Dubna

Cast projekti skupiny E&T-RAW byla fesena v ramci disertac¢ni préace, kde experimentélni
data prezentuje autor disertacni prace. Soucasti prezentované prace jsou vysledky, které
naméiil, analyzoval a prezentoval autor této prace. Experimentalni ¢ast probéhla v SUJV
Dubna na spala¢ni sestavé QUINTA za interakce vysoce energetickych protont urychlova-
nych urychlovacem Fézotron.

Na spala¢ni sestavé QUINTA bylo v obdobi ¢tyt let provedeno nékolik experimentélnich
ozafovani. Autorova participace na experimentech spocivala v urcovani experimentalnich
reakénich rychlosti riznych radionuklidi v prahovych aktivacnich detektorech, které byly
ozafovany polem sekundarnich neutront. Pivodné bylo zamysleno provést vyzkum pouze na
ter¢icich z monoizotopického kobaltu, ale pozdéji byly k analyze pridany i dalsi materialy
jako hlinik, mangan a indium.

K samotnému ozafovani je nutné pristupovat precizné, jelikoz se jedna o komplexni celek
cyklus. Nastinéni a rozvedeni problematiky spojené s provedenim experimentu je rozdéleno
do nésledujicich ¢ty skupin:

e Priprava — nutnost pfipravy dokumentace pro ozafovani, kontrola aparatury pro meé-

feni, pifiprava prahovych aktiva¢nich detektoru a jejich umisténi na piislusné pozice
pro aktivaci.
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e Ozafeni a preprava — nastaveni pozice protonového svazku a jeji kontrola, dozimentricka
kontrola pozadi pro bezpec¢ny vstup do experimentalniho salu, vyjmuti aktivovanych
terc¢iki ze spalac¢ni sestavy a jejich dozimentricka kontrola, transport experimentalnich
ter¢iki do spektroskopické laboratore.

e -spektroskopickd méfeni — sundani ter¢iki z Al drzaku, nalepeni na méfici desticky,
méteni aktivovanych terc¢iki od desitek minut po jednotky dni, pficemz mrtva doba
detektoru nesmi piesahnout 10 %.

e Analyza naméfenych dat — vyhodnoceni méfenych spekter v programu Deimos32 6],
s¢itani pika, korekce nelinearity, pozadi a SEP a DEP piki, korekce t¢innosti HPGe
detektoru, korekce samoabsorpce, identifikace radionuklidii, kontrola rozpadovych kii-
vek, vypocet reakénich rychlosti.

V ramci disertac¢ni prace bylo béhem ¢tyt let provedeno nékolik aktivacnich ozafovani spa-
lacni sestavy QUINTA, kde bylo ozafeno velké mnozstvi prahovych aktiva¢nich detektoru.
Obecné byly provedeny dva typy ozafovani, pficemz nejprve se provadélo ozatfovani s oloveé-
nym stinénim a néasledné se olovéné stinéni odstranilo. Cilem ozarovani bylo zjistit rozlozeni
neutronového spektra a zda mé stinéni vliv na produkci neutront pro stépeni a neutronovy
zachyt, jako tomu bylo v publikaci |7], kde se produkce neutronového zachytu s pridanim olo-
véného stinéni zvysila piiblizné o 50 %. Pro aktiva¢ni méfeni byly vybrany prahové aktiva¢ni
detektory 27Al, 5°Mn, °Co a "®In, které byly umistény ve vertikalnich sekcich v polohach
0, 40, 80 a 120 mm od centra spala¢ni sestavy a v horizontalnich polohéch ve vzdalenosti
36, 72, 108 a 144 mm na obé strany osy x. Vertikalni vzorky byly ulozeny za vSemi sekcemi
spalacni sestavy QUINTA a horizontalni terciky pouze za 2. a 3. sekci. Pro ilustraci jsou
pozice znazornény na obrazku 5.1.

Obr. 5.1: Spalacéni teré¢ QUINTA s pozicemi ozafovanigch vzorki ve wvertikdlnich (vlevo)
a horizontdlnich pozicich (vpravo).

6 Vysledky experimentalnich dat a diskuse

Z aktivovanych prahovych detektoru, které byly zminény v predchozi kapitole, je mozné
urc¢it hustotu sekundéarnich neutronu vznikajicich v podkritickych sestavach. Pro autorem
zvolenou metodiku je nezbytné urcit reakéni rychlosti radionuklidi v aktivovanych mate-
ridlech, pficemz musi byt kladen dtraz, aby dand reakce mohla vzniknout pouze jednim
typem interakce s neutronem. Kazdé reakce je specificka svym energetickym prahem a diky
tomu je mozné detekovat urcitou oblast energetického spektra. Ve spalacni sestavé QUINTA
byly proto rozestavény prahové aktivacni detektory do jednotlivych pozic v horizontalnim
a vertikdlnim sméru v pfedem definovanych vzdalenostech od stredové osy.
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6.1 Ozarovani sestavy QUINTA s olovénym stinénim

Vysledky reakénich rychlosti jednotlivych radionuklidi produkovanych z 27Al, ®Mn, %°Co
a "In, ozafenych uvniti spalacni sestavy obklopené olovénym stinénim jsou znazornény
grafy 6.1 az 6.7. Tyto grafy jsou rozdéleny na dvé ¢asti — levou a pravou stranu, pficem?z
kazd4a ¢ast uvadi data reakénich rychlosti pro nalezené radionuklidy. Vzhledem k tomu, zZe
zdokumentovana data byla mérena jak ve vertikalnich, tak v horizontalnich sekcich sestavy,
vystupy byly rozdéleny na hodnoty ziskané z vertikdlnich pozic — obrazek 6.1 az 6.4 a hodnoty
z horizontalni oblasti prezentované obrazky c¢islo 6.5-6.7. Vzorky ve vertikalnich pozicich
béhem ozafovani s olovénym stinénim byly rozmistény nad i pod osou spala¢ni sestavy.

V teréicich *Co bylo nalezeno celkem 14 radionuklidi s prahovou energii neutront do
50,5 MeV. V 27Al byly nalezeny t¥i radionuklidy s prahem do 185,4 MeV, jeden radionuklid
byl analyzovan v °*Mn a v "®In byly nalezeny dva radionuklidy. Informace o jednotlivych
reakcich jsou prezentovany v tabulce 6.1. Pro ukazku vysledku jsou prezentovany pouze dva
radionuklidy generované v kazdém materialu, s vyjimkou *°Mn.

Tabulka 6.1: Energie prahovich a bezprahovijch reakci pro interakci s neutrony.

Reakce Etheff T/ Reakce Etheff T/
(MeV) (MeV)
%Co(n,y)®Co - 52714(5) y | PCo(n, nda)®K 36,0  22,3(1) h
59 59 59 46
Co(n,p)°”Fe 3,92 44,503(6) d Co(n,2n3a)*Sc 36,4 83,79(4) d
Co ¥Co(n, 2nta)’'Cr 36,8  27,7025(24) d

(n
(n
(n, 2n)5SCO 10,6 70,86(7) d
®Co(n,2na)**Mn 17,5 312,3(4) d 89Co(n,4na)’*Mn 38,8 5,591(3) d
®Co(n,3n)"Co 21,0 271,79(9) d ¥Co(n,2n4a)?K 45,7 12,360(3
( 6
)

) b
MCo(n,n3a)*"Se 25,6 3,3492(6) d | ®Co(n,4n2a)®V 47,6 15,9735(25) d
®Co(n,4n)*®Co 34,3  77,27(3) d %9Co(n,5n)**Co 50,5 17,53(3) h

2"Al(n,a)*Na 6,6 14,9590(12) h | ?"Al(n,2na)**Na 34,8 2,6019(4) y
27Al(n,x)"Be 1854 53,12(7) d

| PMn(ny)*Mn - 2,5785(2) h | |
|t (n,) 10T - 5420(17) m | "'In(n%)"In 04  4486(4)h |

Reakéni rychlosti jednotlivych radionuklidi maji s rostouci vzdalenosti ve vertikalni ose
od centra spala¢ni sestavy tendenci klesat. Z grafu lze také vycist, ze jednotlivé hodnoty re-
akcénich rychlosti ve stejné sekci a stejné vzdalenosti od centra sestavy jsou podobné. Tento
vysledek poskytl ovéfeni rovnomérného rozlozeni spektra sekundarnich neutront v jednotli-
vych sekcich spala¢ni sestavy, a proto byla dalsi aktivaéni métreni provadéna pouze ve vrchni
¢asti zafizeni QUINTA. Hodnoty se rozchazeji zejména v 1., 2. a 3. sekci na pozici 40 mm
od centra spala¢ni sestavy v obou smérech, coz mohlo byt zptisobeno vstupni pozici svazku.
Trend hodnot reakénich rychlosti v 5. sekci u produkovaného radionuklidu ®°Co se rozchazi
s ostatnimi sekcemi. Markantni rozdil je zejména v pfipadé umisténi terciku v centru spa-
la¢ni sestavy a na pozicich 40 mm v obou smérech. Po kontrole ostatnich reakei generovanych
s Co bylo zjisténo, Ze vzorek v centru sestavy a na pozici -40 mm od centra sestavy se lisi
o jednu az dvé odchylky, zatimco hodnoty ostatnich radionuklidi odpovidaji pribéhtm.
Vysledky ziskané z pozice 40 mm od centra svazku jsou vSak zhruba 2x vyssi. I pies nékoli-
kanasobnou analyzu naméfenych dat a prevazeni terciki vysledky vysly stejné.

Prezentovana data z horni poloviny spalacni sestavy jsou prevazné sestupného charakteru
a hodnoty reak¢nich rychlosti se se zvySujici se vzdalenosti snizuji. Ve vSech grafech reakc-
nich rychlosti produkovanych °Co ve vertikalnich pozicich je moZné pozorovat neobvykly
charakter krivek. Konkrétné se jednd o ter¢iky méfené v 1. a 4. sekci — pozice 40 mm, v 2. a 5.
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sekci — pozice 80 mm a ve 3. sekci na pozici 120 mm, které dosahuji nizSich hodnot reak¢nich
rychlosti oproti pfedpokladanym hodnotam v rozmezi ptiblizné 3040 %. Zietelné fluktuace
je moZné pozorovat na reakci %°Co(n,y)%°Co znazornéné grafem 6.1 vlevo. SniZeni hodnot je
pravdépodobné zpisobeno nespravnou kalibraci jednoho polovodicového HPGe detektoru.
Tyto ¢tyti vzorky byly bohuzel méfeny pouze na tomto detektoru. Bézné je mozné kalibraci
detektoru provést znovu po ukonceni veskerych méfeni, ale mezi mérenim a vyhodnocenim
nastala na detektoru porucha, a ten byl demontovan ze své piuvodni pozice. Ostatni terciky
byly mérené dalsimi polovodic¢ovymi detektory, diky ¢emuz byla zjisténa chyba eliminovana.

14E-27
1,2E-27
1E-27
~ 8284 ~1E-28
5 5
S 6284 5
= a
£ €
L 4E-28 S
© ©
et = 1E-294
'4 '4
2E-28 4 . : .
rrrrrrrrrrrrrrrrrrrr-rr-r - -rr-r 1E'30I'I'IIII'I'IIII'I'I
-120-100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100 120 140 -120-100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100 120 140
Vertikéini vzdalenost (mm) Vertikalni vzdalenost (mm)

Obr. 6.1: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi ® Co (vievo) a ®°Fe (vpravo) produkova-
ngjch z ® Co ve vertikdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozarovdni s olovénym stinénim.

7 dtuvodu urceni pfesné pozice svazku byly reakéni rychlosti jednotlivych radionuklidi
prolozeny Gaussovou funkei a z jejtho maxima byla uréena pozice s maximalnim vyskytem
sekundarnich neutroni, pfipadné primérnich protont. Vzhledem k moznosti zvySeni hodnoty
reakéni rychlosti vlivem protonového svazku u v8ech reakci kromé (n,y) a (n,p) byly vytvo-
reny dvé Gaussovy kiivky. Prvni prokladala vSechny horizontalni nebo vertikélni terciky
(plna ¢ara) a druha prochazela vSemi, kromé terc¢iku v centru spala¢ni sestavy (¢arkovana
¢ara). Ve vertikalni i horizontalni pozici byly Gaussovy funkce vykresleny ve 2. a 3. sekci.
Z maxim jednotlivych radionuklidi byla vazenym primérem vypoctena maximélni hodnota
Gaussova prolozeni. Stiedni hodnota maxima funkce byla vypoctena ve 2. sekci na hod-
notu y = 1,74(61) mm pro v8echny ter¢iky a y = -1,14(212) mm pro ter¢iky bez stfedového
bodu. Ve 3. sekci byla stfedni hodnota maxima vypocitana na y = 2,81(176) mm, respektive
y — 0,86(191) mm.

V dalsim kroku byly vypocteny pomérné hodnoty reakénich rychlosti k terc¢iku situova-
nému v centru spalacni sestavy ve 2. sekci a byly provedeny pomérné hodnoty pro jednotlivé
sekce. V jednotlivych sekcich se pomérné hodnoty snizuji pfiblizné rozdilem 30 % mezi sou-
sednimi pozicemi.

V grafech 6.2 az 6.4 lze pozorovat linearni pokles v jednotlivych sekcich s oznacenim
3; 4 a 5 s fluktuacemi v ramci jedné maximélné dvou odchylek. Ze zakfiveni kiivek pro
radionuklidy ?*Na a ?2Na lze vyvodit pfitomnost vysokoenergetickych protonii piisobicich na
terc¢ik umistény v 1. sekci v centru spalacni sestavy QUINTA, protoze ter¢iky na této pozici
jsou situovany v ose protonového svazku.

Vzhledem k rovnomérnému rozlozeni sekundarnich neutront u tercika ve vertikalnich
pozicich by naméiené hodnoty reakénich rychlosti na levé strané mély odpovidat reakénim
rychlostem na strané pravé od stiedové osy spala¢ni sestavy. Ozafovani **Co v horizontélnich
pozicich bylo provadéno béhem dvou experimentii, proto lze pozorovat zmény zptusobené vy-
chylenim protonového svazku. Hodnoty reakénich rychlosti z *Co byly nejprve ziskiny ve 2.
sekci ve vSech pozicich kromé centralni, a to béhem experimentu v listopadu 2015. V prosinci
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Obr. 6.2: Hodnoty reakcnich rychlosti radionuklidi " In (vievo) a "™ In (vpravo) pro-
dukovangjch z " In ve vertikdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozaiovdni s olovénym
stinenim.
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Obr. 6.3: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi ** Na (vlevo) a **Na (vpravo) produkova-
nijch z 2T Al ve vertikdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozarovdni s olovénym stinénim.

2015 byl aktivovan chybéjici teréik v centru 2. sekce a vzorky byly doplnény i do 3. sekce.
Sledované hodnoty reakcénich rychlosti pro prezentované hodnoty ve 2. sekei jsou ptiblizné
0 20 % vyssi v kladnych hodnotach osy x nez na jeji zaporné ¢asti, coz potvrzuje, Ze sva-
zek protonii byl vychylen mirné doprava. Proto byly hodnoty reak¢nich rychlosti prolozeny
Gaussovou funkci a z maxima této funkce byl vypocten vazeny primér. Maximalni hod-
noty Gaussovych funkei ve 2. a 3. sekci pro vSechny ter¢iky odpovidaly x = 2,22(224) mm
a x = 6,04(239) mm. Bez stfedového terciku jsou tyto hodnoty x = 1,84(194) mm pro 2.
sekci a x = 6,22(255) mm pro 3. sekci. V dalsim ozafovani bylo z radionuklidi generovanych
v 2TAl a ™In pro 3. sekci také vypo¢teno maximum Gaussova prolozeni. Pro viechny terciky
byla tato hodnota x = 352(131) mm a bez stfedového ter¢iku x = 3,34(143) mm.

Y ,

6.2 Ozarovani spalacni sestavy QUINTA bez olovéného stinéni

Pro ziskani informace o zméné neutronového pozadi tepelnych neutronti ve spala¢ni sestavé
QUINTA bez olovéného stinéni bylo olovo odstranéno a nasledné uskuteénéno ozaiovani.
Zde byly osazeny teréiky 27Al, 5Mn, **Co a "In ve vertikalnich kladnych hodnotach osy
y a v horizontalnich pozicich spala¢ni sestavy QUINTA. Jako pii ptredeslych ozafovanich se
uskutecnila dvé ozatovani v jeden den, tedy kratkodoba i dlouhodobé aktivace. Pti krat-
kodobé byly ozafeny ®Mn a "*In a pii dlouhodobé 27Al a *°Co. Vzhledem k tomu, Ze se
jednalo o ozafovani spalacni sestavy bez olovéného stinéni, bylo pro lepsi orientaci zménéno
oznaceni reak¢nich rychlosti. Nové znaceni pro reakcni rychlosti je Rry g, kde zkratka WS
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Obr. 6.4: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidu %5 Mn produkovaného z 5 Mn ve vertikdl-
nich sekcich sestavy QUINTA béhem ozatovdni s olovénym stinénim.
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Obr. 6.5: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi ® Co (vlevo) a *° Fe (vpravo) produkova-
ngjch z %9 Co a proloZené Gaussovou funkei v horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem

ozatovdni s olovénym stinénim.
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Obr. 6.6: Hodnoty reakenich rychlosti radionuklidi " In (vievo) a Y°™In (vpravo) pro-
dukovanijch z " In a proloZené Gaussovou funkci v horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA
behem ozarovdni s olovénym stinénim.

znamend ,without shielding®, tedy bez stinéni.

Pti prvotnim srovnani s ozarovanim, kdy byla spala¢ni sestava obklopena olovénym sti-
nénim, lze konstatovat, Zze v méfenych datech se objevuji pouze drobné fluktuace, které jsou
zpusobeny odchylkou méteni, nikoliv nespravnou kalibraci polovodic¢ového HPGe detektoru
jako v predchozim piipadé. Drobné fluktuace lze pozorovat napiiklad v grafu 6.11, ale ty
pri zapocteni jedné vypoctené odchylky odpovidaji predpokladanému klesajicimu pribéhu.
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Obr. 6.7: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi ** Na (vlevo) a 2 Na (vpravo) produkova-
nijch z 2" Al a proloZené Gaussovou funkci v horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem

ozatovdni s olovénym stinénim.

U bezprahovych reakci znazornénych na obrazcich 6.8, 6.9 a 6.11 se v 5. sekeci vyskytuji

témér identické hodnoty reakénich rychlosti jednotlivych izotopi.
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Obr. 6.8: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi ® Co (vievo) a *°Fe (vpravo) produkova-
nijch z %° Co ve vertikdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozarovdni bez olovéného stinéni.
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Obr. 6.9: Hodnoty reakcnich rychlosti radionuklidi "™ In (vievo) a "™ In (vpravo) pro-
dukovangjch z " In ve vertikdlnich sekcich sestavy QUINTA beéhem ozarovdni bez olovéného

stinént.

Pribéhy reakénich rychlosti s prahem od 0,4 do 7 MeV jsou znazornény na obrazcich 6.8
vpravo, 6.9 vpravo a 6.10, kde se ukazuji blizké hodnoty sekundéarnich neutronti v 1. a 2. sekci
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spala¢ni sestavy. Rozdil hodnot mezi 1. a 2. sekci je do 30 % s vyjimkou reakce 2" Al(n,a)*Na,
kde se vyskytuje vyssi hodnota v centru spalacni sestavy, a to z diivodu piitomnosti proto-
nového svazku a prispévku reakcni rychlosti z interakce s protony. U radionuklidi s prahem
vy$§im nez 20 MeV produkovanych z 5°Co a 2"Al bylo moZné pozorovat blizké hodnoty re-
ak¢nich rychlosti ve 3. sekei v centru sestavy a v pozici 40 mm od centra sestavy. Pfi¢inou
je pozice svazku mezi témito dvéma ter¢iky pii natoceni sestavy o 2° a vstup svazku do
uranového terce.
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Obr. 6.10: Hodnoty reakénich rychlosti radionuklidi ** Na (vlevo) a *2Na (vpravo) produ-
kovangjch z *" Al ve vertikdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozaiovdni bez olovéného

stinent.
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Obr. 6.11: Hodnoty reakcnich rychlosti radionuklidu ®° Mn produkovaného z > Mn ve verti-
kdlnich a horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozatovdni bez oloveného stinéni.

Pro urceni reakénich rychlosti v horizontalni ose bez olovéného stinéni byla provedena
aktivace terciki ve stejnych pozicich. Vzhledem k velkému poctu tercikii se uskutecnilo krat-
kodobé ozareni vzorkii, na kterych se detekovaly radionuklidy s polo¢asem rozpadu v jednot-
kach hodin. Pii srovnani tvart kiivek z krdtkodobého a dlouhodobého ozafovani lze zietelné
pozorovat, jak jsou hodnoty citlivé na zménu pozice protonového svazku.

Vysledné kiivky z dlouhodobé aktivace od stiedu sestavy po kladnych a zdpornych hod-
notach na ose x klesaji jako v piedchozich piipadech. Hodnoty detekované v tercicich °Co
se ve 2. sekci pri porovnani levé a pravé strany od sebe lisi v rozsahu dvou odchylek, diky
¢emuz lze konstatovat, 7e v této sekci se protonovy svazek nachazel v blizkosti jejitho stiedu.
S ohledem na vysledky v 3. sekci se vSak svazek protont nachazi v zapornych hodnotach osy
x. Toto potvrzuji i stfedni hodnoty ziskané prolozenim Gaussovou funkei. Ve 2. sekci se ma-
ximum nachazi v bodé x = 1,38(136) mm, bez stiedového ter¢iku x = 7,56(157) mm, a ve 3.
sekci x = -3,63(354) mm, nebo x = -10,9(18) mm. Dalsi radionuklidy byly generovany z 27 Al.
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Obr. 6.12: Hodnoty reakcnich rychlosti radionuklidi ® Co (vievo) a Fe (vpravo) produ-
kovangich z *°Co v horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozavovdni bez olovéného

stinent.
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Obr. 6.13: Hodnoly reakcnich rychlosti radionuklidi 11 In (vlevo) a "™ In (vpravo) pro-
dukovangch z " In v horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozaiovdni bez oloveného

stinent.
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Obr. 6.14: Hodnoty reakcnich rychlosti radionuklidi **Na (vlevo) a *>Na (vpravo) produ-
kovanijch z 2" Al v horizontdlnich sekcich sestavy QUINTA béhem ozarovdni bez olovéného
stinend.

U radionuklidu ?2Na je stfedni hodnota o 37 % vy$&{ na strané zaporné osy x nez na kladné
a hodnoty radionuklidu ?*Na jsou vy&si piiblizné o 23 %. Vazeny primér maxima Gaussova
proloZeni byl ve 2. sekci ve vzdalenosti x = 2,39(247) mm, respektive x = 8,08(95) mm, a pro
3. sekei x = -1,83(455) mm, respektive x = -10,4(14) mm.

Hodnoty reakénich rychlosti ziskané z kratkodobého ozafovani jsou prezentovany v gra-

fech 6.13 a 6.11 vpravo. Z kiivek redlnych hodnot reak¢nich rychlosti 1ze na prvni pohled
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vypozorovat zménu vstupniho svazku protont. Pro radionuklid ™In jsou ve 2. sekci hod-
noty reakénich rychlosti 0 93 % a ve 3. sekci o 80 % vyssi. Reakce '%"In s prahem pfiblizné
0,4 MeV mé méiené hodnoty o 160 %, respektive 87 % vySsi na zaporné strané osy x. Po-
sledni vypoctend reakce je 5°Mn(n,y)*Mn, u niZ jsou hodnoty kladné strany osy x o 89 %
nizsi ve 2. sekci a 0 23 % ve 3. Tato zména byla nasledné potvrzena Gaussovou funkei a je-
jim maximem, kdy pro 2. sekci v pozici x = -28,39(240) mm pro vSechno teréiky a pozici
x = -28,70(164) mm bez stiedového ter¢iku. Ve 3. sekci byla pozice svazku vypoc¢tena na
X = -27,42(122) mm pro vSechny vzorky a x = -22,32(91) mm pro terc¢iky bez vzorku si-
tuovaného uprostied sestavy. Ackoliv byla vstupni pozice svazku identickd pro kratkodoby
i dlouhodoby experiment, z vysledku lze konstatovat, Ze svazek zménil svou pozici priblizné
o 3 cm. Pfi¢inou mohla byt zména magnetického pole na vystupu transportniho potrubi.

6.3 Pomérné hodnoty reak¢énich rychlosti z ozafovani se stinénim
a bez néj

Pro ziskani informaci o zméné hodnot reakénich rychlosti, které jsou ovlivnény zvySenym
pozadim neutronu uvniti olovéného stinéni spala¢ni sestavy QUINTA, bylo provedeno porov-
nani vSech zméfenych hodnot. Pomérné hodnoty byly urceny jako podil reakénich rychlosti
jednotlivych radionuklidi ozarenych ve spalacni sestavé obklopené olovénym stinénim ku
reakénim rychlostem vypoctenym pfi ozafovani bez olovéného stinéni. Z jednotlivych ziska-
nych hodnot byly vypocteny vazené pruméry v jednotlivych sekcich a nasledné byl vypocten
celkovy vazeny prumér pro terc¢iky ve vertikidlnich a horizontalnich pozicich.

Vazené priuméry v zavislosti na prahovych energiich uvedenych v tabulce 6.1 byly vyne-
seny v grafech 6.15. Levy obrézek prezentuje hodnoty vazenych poméra pro vertikalni hod-
noty reak¢nich rychlosti a na pravé strané jsou hodnoty z horizontalnich pozic. Tyto grafy
prezentuji vazené prumeéry hodnot prezentujicich vliv olovéného stinéni na reakéni rychlosti.
V obrazku pro vertikalni pozice lze pozorovat, Ze bezprahové reakce (n,y) byly vyssi piiblizné
0 40 % pro monoizotopicky **Mn a *Co. Radionuklid *%™In byl vy&si pouze o 8 %. Pomérné
hodnoty prahovych reakci se pohybuji okolo hodnoty 0,85. Vyskyt vysokoenergetickych ne-
utroni je tedy vySsi pfi ozafovani bez olovéného stinéni. V grafu pro horizontalni pozice
je reakce (n,y) pro *°Co vyssi o 30 % pii ozafovani olovénym stinénim. Ostatni prahové
reakce se pohybuji v rozsahu 0,67-1,22. To mitize byt zptisobeno vstupni pozici protonového
svazku. U vaZenych priméri pomdérnych hodnot ziskanych z "*In jsou vaZené pritméry pro
obé sledované reakce nizsi nez hodnoty pro ozafovani s olovénym stinénim. Coz je zptso-
beno migraci svazku pfi kratkodobém ozarovani v ¢ervnu 2017, kdy se podle vypocteného
Gaussova maxima svazek nachézel priblizné v pozici x = -22 mm a v ¢ervnu 2016 bylo toto
maximum pfiblizné v hodnoté x = 3,4 mm.

6.4 Rozlozeni neutronového toku

Spektrum neutronu rozlozené uvnit¥ spalacni sestavy QUINTA bylo ur¢eno pomoci vztahu
4.3 nachéazejiciho se v podkapitole 4.3. Ten vychazi ze zndmého tidaje reakéni rychlosti a Gc¢in-
ného prufezu, ktery byl uré¢en pomoci programu TALYS 1.8. Pro vypocet u¢innych prifezu
potfebnych pro tuto praci byl pouZit energeticky rozsah 5-10~7-660 MeV. Pro porovnani
experimentalniho vypoc¢tu hustoty neutronového toku byly Ing. Pavlem Tichym provedeny
simulace v MCNPX 2.7.0 — Monte Carlo N-Particle extended [11]. Pro simulace byl pouZit
model, ktery pro svou disertaéni praci [12] vytvofil Ing. Martin Suchopar, Ph.D. (UJF).
Vypocty experimentalni hustoty neutronového pole byly provedeny ze ziskanych vysledki
reak¢énich rychlosti radionuklidi detekovanych v Co. Celkem bylo pouZito Sest reakci,
z nichz byly provedeny vypoc¢ty sekundérniho spektra neutronii v Sesti oblastech urcenych
prahovou energif radionuklidi ®°Co,%Fe, 58Co, *"Co, 56Co a *Co znézornénou v tabulce 6.1.
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Obr. 6.15: Grafické zndzornéni pomérnych hodnot reakcnich rychlosti z experimentdlnich
ozatfovani s olovéngm stinénim a bez néj pro vertikdlni pozice (vlevo) a horizontdlni pozice

(vpravo).

Celkem bylo vypocteno a se simulaci porovnano spektrum neutronu z 19 vertikalnich a 16
horizontalnich pozic. Jako ptiklad jsou uvedeny vysledky neutronového spektra pro 2. sekci.
Vertikalni pozice prezentuji grafy 6.16-6.17 a rozloZeni neutronového spektra v horizontal-
nich pozicich je znazornéno v grafech 6.18-6.21. Ty pfedstavuji vypocet spektra neutronii,
které bylo pouzito pro ozatovani sestavy QUINTA s olovénym stinénim (Cervena barva) a bez
néj (modra barva). Jednotlivé body jsou zakresleny na ¢arkovanych tseckach, které znézor-
nuji energeticky rozsah pro danou reakci. Konce tsecek jsou opatieny velikosti chyby méreni
a vypoctem pro jednotlivé energetické tseky. Simulované hodnoty jsou znézornény cernou
kiivkou. Simulace byly provedeny pouze pro experimenty s olovénym stinénim, protoze pii
nich byla zndma piesna pozice vstupu protonového svazku do spala¢ni sestavy. Pfesna pozice
vstupu protonového svazku pro experiment bez olovéného stinéni znama nebyla. Nicméné
vzhledem k vysledkiim reak¢nich rychlosti v podkapitolach 6.1 a 6.2 a jejich pomérnych
hodnot v podkapitole 6.3 lze predpokladat u spekter neutronu podobny trend. V jednotli-
vych energetickych intervalech grafi ¢ervena plnéd ¢ara znazornuje stiedni hodnotu hustoty
sekundarnich neutronii v daném rozsahu energii.

Jednotlivé energetické oblasti jsou voleny od energetického prahu jedné reakce az po
energeticky prah reakce nasledujici. Reakce jsou znazornény v kazdém grafu u ptislusného
intervalu. Reakce **Co(n,5n)**Co je uvaZovana aZ do konce energetického spektra, tedy do
hodnoty 660 MeV. Pokud nebyla tato reakce detekovana, je vypocet neutronového spektra
do oblasti maximélni energie neutronu proveden pomoci reakce s nizsim prahem, v tomto
piipadé **Co(n,4n)%Co. Tyto piipady se vyskytovaly pFevazené u experimentu bez olovéného
stinéni.

Prilozené grafy rozlozeni neutronového spektra odpovidaji predpokladu, Ze se zvysuji-
vertikalnich, tak v horizontalnich pozicich. Nicméné v centru a v pozcici 40 mm od centra
spalacni sestavy v 1., 2. a 3. sekci se vyskytovaly vysokoenergetické protony. Pro tercik si-
tuovany v centru 1. sekce je nejvétsi interakce s protony s energii nad 650 MeV a vyskyt
protonti odpovid4a hodnoté 2,93(1)-1073 p,ep-cm™2MeV ! V centru 2. sekce dosahuji
nejvyssi pocty protonii hodnoty 2,91(1)-107* peees cm™2MeV~'p & v energetické oblasti
350-375 MeV. Treti sekce ma nejvyssi hodnoty protoni v energetické oblasti 325-350 MeV,
a ta je stanovena na 4,88(5)-107% p,p-cm™2 MeV ™!

-1
pprim .

Pprim-

Vypoctené hodnoty neutronovych spekter ziskanych z ozatovani s olovénym stinénim byly
porovnany se stfednimi hodnotami ziskanymi simulaci. Poméry mezi stfedni hodnotou ze si-
mulace a experimentalnim vypoétem reakce **Co(n,y)%Co jsou v rozsahu 0,76(11)-4,11(60)
a vazeny pramér poméri z horizontalnich a vertikalnich sekei je 1,65(25). Vazeny prumér
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Obr. 6.16: Ezperimentdlni hodnoty spektra neutront s olovéngm stinénim a bez néj porov-
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40 mm (vpravo) od centra sestavy.

Ea T T
z o014 *Co(n,y)*Co e Sestinénim |
= e Bez stinéni
& o014 ot Simulace ]
IS Vazeny prumér 3
o e |
=
5 0,001 4 2
X
L
s _ 1 =

1E-4 o
@ o(n,2n)**Co
o 59, 56,
S e Co(n,4n)”Co
O 1E-5 ";:.‘._( )
2 *Co(n,3n)*Co®
c o
S 1E-6 LN
E 59, :55 E
B Co(n,5n)*C
T 17 . .

1 10

T
100

Energie neutrond (MeV)

Hustota neutronového toku (n cm?p'MeV™")

0,1+

0,01 4

0,001 4

1E-4

1E-5 4

1E-6 5

1E-7

*Co(n

Se stinénim
Bez stinéni
Simulace

—— Véazeny pramér,

1)*Co

*Co(n,p)*Fe%
| §Co(n.3n)"Co
*Co(n,2n)**Co
*Co(n,4n)*Co.

*Co(n,5n)*Co

— -
10 100
Energie neutront (MeV)

Obr. 6.17: Ezperimentalni hodnoty spektra neutronid s olovéngm stinénim a bez néj porov-
nané se simulaci ve 2. sekci terce QUINTA na vertikdlni pozici 80 mm (vlevo) a 120 mm
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Obr. 6.18: Ezperimentdlni hodnoty spektra neutronid s olovénygm stinénim a bez néj porov-
nané se simulaci ve 2. sekci terce QUINTA na horizontdlni pozici -144 mm (vlevo) a -108

mm (vpravo) od centra sestavy.

pomérnych hodnot pro reakci **Co(n,p)®*Fe byl vypo¢ten na hodnotu 0,90(15), p¥icemz po-
mérné hodnoty se pohybovaly od 0,63(15) do 2,77(39). Reakce **Co(n,2n)*®*Co méla nejvyssi
pomérnou hodnotou mezi simulaci a experimentalnimi hodnotami, a to 4,44(63), jeji nejnizsi
hodnota byla 1,12(23). Vazeny primér vSech hodnot byl vypoc¢ten na 1,69(28). Podobné
vysledky pomérnych hodnot celkového vaZeného priiméru jsou pro reakce °Co(n,3n)%"Co
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Obr. 6.19: Ezperimentdlni hodnoty spektra neutroni s olovénym stinénim a bez néj porov-
nané se simulact ve 2. sekci terce QUINTA na horizontdlni pozici -72 mm (vlevo) a -86 mm
(vpravo) od centra sestavy.
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Obr. 6.20: Ezperimentdlni hodnoty spektra neutroni s olovénym stinénim a bez néj porov-
nané se simulaci ve 2. sekci terée QUINTA na horizontdlni pozici 36 mm (vlevo) a 72 mm
(vpravo) od centra sestavy.
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Obr. 6.21: Experimentdlni hodnoty spektra neutroni s olovénym stinénim a bez néj porov-
nané se simulaci ve 2. sekci terce QUINTA na horizontdlni pozici 108 mm (vlevo) a 144 mm
(vpravo) od centra sestavy.

a %9Co(n,4n)%¢Co. Tyto hodnoty byly 0,93(15) pro prvni zminénou a 0,92(15) pro druhou
zminénou. Veskeré pomérné hodnoty byly v rozsahu 0,53(8)-1,95(28) a 0,45(7)-2,34(33). Po-
sledni porovnavana reakce je *Co(n,5n)*°Co, jejiz pomérné hodnoty jsou v rozsahu 0,05(1)—
2,48(43) a hodnota vazeného priméru vsech hodnot je 0,44(11).
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7 Zaveér

Autor prace se zabyval proviadénim experimentalnich ozafovani prahovych aktiva¢nich detek-
torii (*"Al, ®Mn, °Co a "*In) ve spalacni sestavé umisténé ve Spojeném tstavu jadernych
vyzkumi v Dubné. Experimentalni terc¢iky byly aktivovany polem sekundarnich neutroni
v masivni uranové sestavé QUINTA ozaiované protonovym svazkem s energii 660 MeV po-
moci urychlovace Fazotron. V globalnim méfitku byly provedeny dva typy ozafovani spala¢ni
sestavy, s olovénym stinénim obklopujicim sestavu a bez néj. Aktivované vzorky byly méfeny
s vyuzitim polovodi¢ovych HPGe detektortu. Celkem byla zpracovana data ze 128 terc¢iku ak-
tivovanych ve spala¢ni sestavé oblozené olovénym stinénim a 144 vzorkiu ozarenych béhem
experimenti bez olovéného stinéni. Z naméfenych ~-spekter byly vypocteny hodnoty re-
akénich rychlosti vzniklych radionuklida v jednotlivych tercicich rozmisténych napti¢ celou
sestavou QUINTA. Z reakénich rychlosti ziskanych v *Co bylo vypo¢teno neutronové spek-
trum napii¢ spala¢ni sestavou, které bylo srovnano se simulaci vytvorenou pomoci metodiky
Monte Carlo v koédu MCNPX 2.7.0.

Cile disertacni prace byly splnény v celém rozsahu zadéani. Vysledky ziskané z aktivac-
nich méfeni byly prezentovany na mezinarodnich konferencich a v recenzovanych ¢asopisech.
V soucasné dobé jsou pripravované publikace, kde budou prezentovana vSechna data.

Meétené reakéni rychlosti jednotlivych radionuklidi mély v obou typech experimenti se
zvysujici se vzdalenosti od centra spalacni sestavy k jejim okrajum, a to jak ve vertikalnim,
tak v horizontalnim sméru, sestupny charakter. Hodnoty reakéni rychlosti se rovnéz snizovaly
se zvysujici se podélnou vzdalenosti. V experimentu s olovénym stinénim byly rozestavény
ter¢iky na pozice 40, 80 a 120 mm od centra spala¢ni sestavy v kladném a zaporném sméru
osy vy a také do centralni osy spalacni sestavy. Vyhodnocené data potvrdila hypotézu o rov-
nomeérném rozlozeni neutronového spektra ve vertikdlnim smeéru v jednotlivych sekcich. Na-
mérend data z 2. a 3. sekce byla prolozena Gaussovou funkei. Z jejiho maxima byl vypocten
maximalni vyskyt sekundarnich neutront a protonii v8ech terc¢iku v jednotlivych sekcich bez
vzorkil v centru spalacni sestavy. Hodnota osy y byla rozdilnd o 4 mm ve 2. sekci a 0 2 mm
ve 3. sekci.

V kladnych pozicich sestavy QUINTA byly vypocteny pomérné hodnoty, které byly vzta-

fvv

Tvv

akci 2Co(n,5n)%Co, pFitem? hodnota reakce %°Co(n,p)®*Fe byla 1,31 %. Z toho vyplyva, Ze
hustota sekundarnich neutroni v tepelné oblasti byla sniZena pfiblizné 4x, kdezZto pocet ne-
utroni s prahem 4 MeV byl snizen 75x a s prahem 50,5 MeV zhruba 400x. Trend radionuklidi
generovanych v 27Al, %°Mn a "*In odpovidal pfedpokladiim. Nejnizsi méfena hodnota pro
reakci "*In(n,*)!1%In byla vypoctena na 12 % a pro reakci "*In(n,*)!5™In to bylo 1,8 %.

Prubéh reakénich rychlosti v horizontalnich pozicich pii experimentech s olovénym sti-
nénim se zvysoval u terciki s delsi vzdéalenosti od centra svazku. Ve vysledcich terciki v ho-
rizontalnich pozicich je tfeba poukazat na ¢astecny vliv protonového svazku, a to zejména
pii ozafovani %°Co. Po uréenf maxima Gaussovych kiivek bylo zji§téno toto maximum ve 2.
sekci priblizné v hodnoté x = 2 mm a ve 3. sekci byla tato hodnota pfiblizné x = 6 mm.
Toto posunuti vedlo ke zvySeni reak¢nich rychlosti primérné o 20 % na kladné strané osy x.
Vysledky z ozafovani v prosinci 2015 ukazuji, Ze hodnoty v pozicich 36 a 72 mm od centra
sestavy jsou pramérné o 20 % vySsi neZz na druhé strané. Naopak hodnoty reakénich rych-
losti na pozicich -108 a -144 mm od centra svazku jsou o 30 % vySsi nez na pravé strand.
To mtize byt zptisobeno natocenim spala¢ni sestavy, primarni pozici svazku a vlivem zmény
magnetického pole protonového svazku, tedy zmény jeho polohy.

Pro ovéfeni zmény neutronového pozadi zptisobené tepelnymi neutrony bylo provedeno
ozafovani bez olovéného stinéni obklopujiciho sestavu QUINTA. Vysledky kratkodobého
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i dlouhodobého ozarovani vykazovaly predpokladany snizujici se charakter od centra spala¢ni
sestavy i se zvySujici se vzdéalenosti v ose z. Z vysledku Gaussovych funkci lze taktéz vycist
zménu pozice protonového svazku ve dvou po sobé jdoucich ozafovanich. V kratkodobém
ozafovani, kde se aktivovaly ter¢iky °°Mn a "*In, byly hodnoty maxima Gaussova prolozeni
v rozmezi x = -28,7 mm az x = -22 mm. Pii dlouhodobém ozafovani byla tato maxima
v rozsahu x = -10,9 mm az x = 8,08 mm, pficemz rozdil mezi maximem Gaussovy kiivky
ziskané ze vSech terc¢ikii na ose x a kiivkou bez vzorki z pozice x = 0 mm spalac¢ni sestavy se
lisily o 7 mm. Rozdilné hodnoty reakce "*In(n,*)"5"In vyvolané prahovou energii p¥iblizné
0,4 MeV, byly na zaporné strané osy x proti hodnotam v pravé éasti vyssi o 80 az 160 %. Pri
dlouhodobém ozatfovani byly hodnoty reakénich rychlosti ve 2. sekci vysSi na pravé strané
a ve 3. sekci opét na levé strané, a to o priblizné 20-30 %. Ackoliv vstupni parametry byly
identické, objevuje se zde zasadni zména.

Pro urceni zmény neutronového pozadi v olovéném stinéni bylo provedeno srovnani
obou hodnot. Poméry **Co(n,y)®°Co byly ve vzdélenosti 120 mm od centra sestavy vyssi
0 51-140 % pr¥i ozafovani s olovénym stinénim. Vysledky poméri reakce "*In(n,*)1%"In
byly v pozicich 120 mm vyssi priblizné o 25 %. Hodnoty posledni bezprahové reakce
®Mn(n,y)°*Mn byly také vy$si ve vSech pozicich a ve vzdalenosti 120 mm od centra
dosahovaly rozmezi 1,38-2,06. Ze vSech pomérnych hodnot byly vypocteny vazené priuméry
pro reakéni rychlosti u bezprahovych neutronti. Ve vertikdlnich pozicich byly pro reakci
Co(n,y)%*Co a *Mn(n,y)3*Mn pii ozafovani se stinénim vyssi o 40 %. Pomérna hodnota
vdzeného priméru reakce "*In(n,*)'%"In byla vy$$i pouze o 8 %. Poméry reakc¢nich
rychlosti s prahem v rozmezi 0,4-50,5 MeV byly vy8si pfi ozatfovani bez olovéného stinéni od
10 % do 30 %, nicméné se rozdil pFevazné pohyboval okolo 15 %. V horizontalnich pozicich
nelze urcit jednoznacny vysledek, protoze hodnoty maxima Gaussovych kiivek se od sebe
velmi lisily, a proto byly hodnoty pomérnych dat na levé a pravé strané sestavy QUINTA
rozdéleny. Nicméné hodnoty reak¢nich rychlosti radionuklidii generovanych v *?Co byly
vyssi pro reakce (n,7), (n,2n), (n,3n) a (n,4n).

Poslednim experimentalnim zaddnim bylo provedeni vypoc¢tu hustoty neutronového toku
ve vertikdlnich a horizontalnich pozicich spala¢ni sestavy pomoci G¢innych prifezl ziska-
nych programem TALYS 1.8. Experimentalni data byla porovnana s hodnotami ziskanymi
v programu MCNPX 2.7.0. Simulace byly provedeny pouze pro ozarovani sestavy s olovénym
stinénim, protoze pii ozarovani bez olovéného stinéni nebyla znamé presna pozice vstupniho
protonového svazku.

Vlivem primarnich protont bylo problematické pifesné urc¢it neutronové spektrum v 1.,
2. a 3. sekci v centru spala¢ni sestavy QUINTA. Simulace protonového spektra ukazaly, ze
v téchto mistech vyléta velké mnozstvi protonii od hodnoty 650 MeV (1. sekce) do hodnoty
325 MeV (3. sekece). Pravé kvili protonovému svazku byla vypoctena hustota neutronového
toku v 1. sekci vyssi v oblasti detekovanou reakei (n,5n) nez (n,4n) pro ozafovani s olovénym
stinénim. 2. a 3. sekce pii v prvnim typu experimentu prezentovaly vyssi hodnoty (n,4n) nez
(n,3n). Pfi ozafovani bez olovéného stinéni byly vysledky v centru 1. sekce vyssi pro (n,4n)
nez (n,3n).

Ze simulovanych hodnot v jednotlivych energetickych intervalech byl vypocten vazeny
prumér a ten byl porovnan s vypoctem neutronového spektra. Vazené stfedni pomérné hod-
noty reakci (n,p), (n,3n) a (n,4n) maji shodu okolo 90 %. Celkovy pomér neutronového
spektra v oblasti detekované reakci **Co(n,y)®Co byl 1,65(25). VaZena hodnota poméru pro
reakei ®?Co(n,6n)%Co byla 1,69(28) a pro reakci *Co(n,5n)%°Co 0,44(11).

Pro urceni orienta¢niho rozlozeni neutronového spektra je tato metodika dostacujici
a miize byt vyuzivana k rozloZeni hustoty neutronti. Nicméné by bylo dobré piesnéji ur-
¢it spektrum neutront v oblasti od 0,5 do 4 MeV. Nepresnost experimentalnich vysledki je
ovliviiovina zejména svazkem protont, ktery zvysSuje hodnoty reakcénich rychlosti. Nejlepsi
shoda se simulaci byla nalezena ve vertikalnich vzorcich v 5. sekci.
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Abstract

This dissertation focuses on irradiations of a spallation set-up consisting of more than half
a ton of natural uranium that were executed by a 660 MeV proton beam at the Joint In-
stitute for Nuclear Reserch in Dubna. Two types of irradiations were arranged: with and
without lead shielding. Both types were arranged with threshold activation detectors (*TAl,
%Mn, °Co, and "*In) located throughout the whole set-up both in horizontal and vertical
positions and activated by secondary neutrons produced by spallation reaction. The thre-
shold activation detectors were analysed by the method of y-ray spectroscopy. Radionuclides
found in the threshold detectors were analysed and reaction rates were determined for each
radionuclide. Ratios of the reaction rates were determined from irradiation of the set-up with
and without lead shielding. Subsequently, the neutron spectra generated inside the spallation
target at different positions were calculated using **Co detector. The experimental results
were compared with Monte Carlo simulations performed using MCNPX 2.7.0.
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