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ABSTRAKT

V této praci je rozvijena predevsim myslenka pouziti urychlovacem Fizenych systémil
pro transmutaci thoria na Stépny materidl, ktery je mozné vyuzit jak v samotnych
urychlovacem Fizenych systémech, tak i v klasickych jadernych reaktorech. Thorium se na
Zemi vyskytuje pouze ve formé &tépitelného izotopu 232Th. Ten, aby mohl byt efektivné
vyuzit, musi byt nejprve preménén na stépny material, v tomto pripadé zachytem neutronu
na §tépny izotop 2*3U.

Experimentalni ¢ast prace zpracovava data namérend z ozarovani Ctyr thoriovych vzorki
polem sekundarnich neutronili ve spalaéni sestavé QUINTA, ktera byla ozafovana protony
o energii 660 MeV. Reakéni rychlosti pro Stépné a spalacni produkty byly stanoveny
pomoci gama spektroskopie a nasledné analyzy namérenych dat. Dale byly ve vSech
vzorcich stanoveny reakéni rychlosti produkce 233Pa a byly provedena simulace reakénich
rychlosti pro §t&peni a produkci ?**Pa pomoci kédu MCNPX a knihoven evaluovanych
jadernych dat pro vysokoenergetické reakce.

Ziskané experimentalni vysledky jsou dilezité pro budouci pouziti thoria v urychlova¢em
fizenych systémech, validaci vypocetnich kédl zaloZzenych na metodé Monte-Carlo a
validaci vysokoenergetickych jadernych modeld.

KLICOVA SLOVA

Jaderna energie, thorium, ADS, spalacni reakce, transmutace, gama spektrometrie

ABSTRACT

This thesis deals with the idea of using accelerator driven systems for thorium transmu-
tation into the fissile material, which can be utilized in the accelerator driven systems
and in thermal nuclear reactors. Thorium occurs on Earth only in fertile isotope 22Th. It
can be converted to fissile 233U by neutron capture and subsequent beta decay.

The experimental part handles the data measured by the irradiation of four thorium
samples by the secondary neutrons in the QUINTA spallation target, which was irradiated
with 660 MeV protons. Reaction rates for the fission and spallation products were
estimated using gamma spectroscopy and activation techniques. Furthermore, *33Pa
production rates were also determined in all experimental samples. 233Pa and fission
production rates were calculated in all experimental samples using the MCNPX transport
code and evaluated nuclear data for high-energy reactions.

The experimental results are of a great importance for the future investigation of thorium
in the accelerator driven system concept, validation of Monte Carlo-based calculation
codes and validation of high-energy nuclear models.

KEYWORDS

Nuclear energy, thorium, ADS, spallation reaction, transmutation, gamma-ray spectrome-
try
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UVOD

Energetiku c¢eka v pristich desetiletich nejedna vyzva a az cas ukéaze, jak se s nimi vy-
rovné. Celi ekologickym a ekonomickym tlaktim, kdy zejména v Evropé se v souc¢asné
dobé vyplati investovat pouze do dotovanych zdroji. Dnes je patrné, ze klasické elek-
trarny spalujici uhli ¢ekd v zapadnim svété postupny ttlum a jejich vykon bude tieba
nahradit novymi zdroji. Ve velké mife se v tomto nabizeji a uplatnuji obnovitelné
zdroje. Pokud vsak nedojde k zasadnimu priilomu v oblasti ukladani energie, tak
nemaji potencial ovladnout energeticky sektor. Jako reSeni se nabizeji jaderné zdroje,
které splnuji ekologické pozadavky a zaroven dokazi zajistit dostupnost elektrické
energie nezavisle na klimatickych podminkéach. V soucasné dobé, s cenou kolem
30 €/MWh [I] za silovou elektfinu na trhu v pevninské Evropé, neni prostor pro
novou vystavbu tak komplexnich zafizeni. Nastava tak situace, kdy bude problém
nahradit, jiz dosluhujici jaderné zdroje, které byly postaveny zejména v 70. letech
minulého stoleti. Na masovou obnovu jaderné flotily, natoz pak na navysovani jejich
podilu v energetice, chybi produkéni kapacity a know-how.

Jaderna energetika, kromé finan¢ni narocnosti, c¢eli také problému nakladani
s vyhorelym jadernym palivem (VJP). To je dnes umistovano do mokrych nebo
suchych mezisklad, kde cekd na dalsi zpracovani a nebo na trvalé ulozeni do
hlubinnych tlozist, jez se ale teprve zacinaji budovat. Ve slozeni v jakém opusti
jaderny reaktor, vsak stale obsahuje zna¢ny energeticky potencidl. Proto by bylo
chybou jej ukladat pfimo do hlubinného tlozisté. Zde se dostavame k samotné
myslence ADS, tzv. urychlovacem fizenym systémum (Accelerator Driven System).
Tato zarizeni jsou schopna spalovat vysoceaktivni radioaktivni odpad a redukovat
tak jeho mnozstvi, které je nutno ulozit do hlubinnych tlozist. Dalsi mozné vyuziti,
kterym se zabyva tato prace, je pouziti ADS jako mnozivého reaktoru pro vyrobu
paliva z pifrodniho izotopu thoria 232Th.

Cile prace jsou zorientovat se v problematice jaderné energetiky, zejména se
zamérenim na jeji soucasny stav a budouci vyzvy. To zahrnuje definovani hlavnich
problémil, se kterymi se jaderna energetika potyka, a které bude nutné vyresit. 7 celé
site dané problematiky se prace zamétuje predevsim na technologii ADS, kterou
popisuje z fyzikalniho a technologického hlediska. Je nutné definovat hlavni problémy;,
kterym celi vyvoj, a které je nutné vytesit pred stavbou prvnich prototypovych elek-
traren. Na to Uizce navazuje ¢ast zabyvajici se moznostmi pouziti thoria v jadernych
elektrarnach (JE), coz je zaroven nosnym tématem této prace. Mimo to jsou kréatce
popsany historické, soucasné a budouci projekty zabyvajici se touto problematikou.

Prakticka c¢ast prace si klade za cil zpracovat experimentalni data ziskand z expe-
rimentu se vzorky pi¥irodniho izotopu thoria ?3?Th na spala¢ni sestavé QUINTA ve
Spojeném ustavu jadernych vyzkumt v Dubné. Ziskana data, je pak tieba porovnat
se simulaci experimentu. Tu lze provést napriklad metodou Monte-Carlo.



1 JADERNA ENERGETIKA

Jaderna energetika se po vice nez 60 letech [2] existence stala nedilnou soucésti
elektroenergetiky rady zemi. V nékterych dokonce tvori vétsinu energetického mixu
dané elektriza¢ni soustavy. V soucasné dobé je v provozu 4491 reaktori o celkovém
vykonu 392 GW. Prumérné stafi jednotlivych bloku ¢ini 30 let [3]. Vétsina JE
(jadernych elektraren), které jsou v soucasné dobé v provozu, byla postavena v 60. a
70. letech 20. stoleti. Z toho plyne, Ze pti o¢ekdvané zivotnosti jaderného reaktoru
60 let budou soucasné JE dozivat v 20. a 30. letech 21. stoleti. Na celém svété jaderné
elektrarny zajistuji produkei 11 % [4] elektrické energie [5].

V budoucnosti je o¢ekavan vyrazny nartust spotfeby primarnich energii zejména
z dtvodu zvysovani zivotni trovné v rozvojovych zemich. Naopak ve vyspélych
statech bude spotfeba riust pomaleji a bude spojena zejména s elektrifikaci dopravy
a obecné upousténi od pouzivani fosilnich paliv. Vzhledem k celosvétovému konsenzuE]
o nutnosti snizovat produkci znecistujicich latek a sklenikovych plynii se jevi jaderna
energetika spolu s obnovitelnymi zdroji jako jediné mozné feseni, které bude schopné
uspokojit rostouci spottebu. JE dokazi pracovat s vysokym koeficientem vyuziti a
pouzivaji se v zdkladnim rezimu zatizeni. Naproti tomu vyroba z obnovitelnych zdroju
je velmi nestala a dokud nebude vytesena akumulace elektrické energie v prumyslovém

meéritku, tak nebude mozné prejit na cisté bezemisni a bezodpadovou energetiku.

1.1 Problémy jaderné energetiky

Jaderna energetika se potyka s nékolika problémy, které jsou aktualni a nebo naopak
teprve aktualni budou v nejblizsich desetiletich. Tyto vyzvy je nutné tesit jiz ted
pokud nechceme do budoucna prijit o moznost ziskavani energie z tohoto zdroje.
V nasledujicich kapitolach jsou rozvedeny zasadni problémy.

1.1.1 Ekonomicka naroc¢nost a délka vystavby

Jak jiz bylo zminéno v predchozi casti, tak vétsina JE bude dozivat v relativné
kratkém obdobi a vyrobu z nich bude nutné nahradit. Bohuzel zejména velké zapadni
spolec¢nosti pfisly o schopnost hromadné vystavby JE z diivodu stagnace na tomto
poli v poslednich desetiletich. V soucasné dobé se v zapadni Evropé a USA buduje
sest jadernych bloki, které se ale potykaji s prodluzovanim a prodrazovanim vystavby.
Dalsich trinact blokti se buduje ve stfedni a vychodni Evropé. O poznani lepsi situace
panuje v Rusku a Ciné, kde Rusko dlouhodobé podporuje jak doméci tak i zahraniéni

vystavbu JE statni spolec¢nosti Rosatom. Odlisna situace je v Ciné, kterd se na pozici

'Hodnota platna k 20.5.2017.
2Mezindrodni dohoda z pafizské klimatické konference
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jaderné mocnosti dostava az v poslednim desetileti a vystavbou JE se snazi resit
doméci environmentalni problémy spojené s tézbou a spalovanim uhli.

Dalsim faktorem ovliviiujicim JE je to, Ze se jedna o velmi sofistikovana zafizent,
ktera musi spliovat velmi ptisna kritéria dana riznymi domécimi organizacemi, které
zajistuji jadernou bezpetnost. V CR je touto instituci SUJB (Stétni urad pro jader-
nou bezpecnost). V mezinarodnim prostoru pusobi organizace IAEA (Mezinarodni
agentura pro atomovou energii), kterd dohlizi na dodrzovani smlouvy o nesireni
jadernych zbrani. V otazce jaderné bezpecnosti ma poradni a doporucujici funkci.

Stav na trhu s elektfinou a emisnimi povolenkami v EU vede k tomu, Ze neni
ekonomicky vyhodné stavét zadné nové nedotované zdroje. Tato situace se netyka
pouze JE; ale i vSech ostatnich zdroji. Na JE ma vsak vétsi vliv, protoze v jejich
pripadé se jedna o zafizeni s projektovou zivotnosti az 60 let, resp. u modernich
reaktoru 3+ generace se uvazuje az o 100 letech [6]. Toho muze byt dosazeno diky
pokroku v materidlovém inzenyrstvi a metalurgii. Primérnd délka vystavby od
zahajeni projektu dosahuje 20 let. Z toho je patrné, ze JE pottebuji velmi stabilni
ekonomické a legislativni prostiedi. Tyto faktory do budoucna ohrozuji energetickou
bezpecnost EU. Jako moznym TfeSenim se jevi sériovost vyroby, coz je cilem zejména
SMR (Small Modular Reactor). Jejich nastup je ale stale otaznikem.

1.1.2 Palivo

Pokud budou ptrekonany problémy z predchozi kapitoly a nastane jaderna renesance
nabizi se otazka dostatku paliva za prijatelnou cenu. V soucasné dobé ¢ini cena
22,75 ﬂﬂ za libru UsOg[7]. Vlastni cena paliva pro JE, tak v soucasné dobé tvori
relativné zanedbatelnou polozku. I pii postupném nartstu poc¢tu JE bude jesté
néjakou dobu trvat, nez cena uranu zacne hrat vyznammnou roli. Navic pri jeho
rostouci cené bude tlak na prizkum novych nalezist a otevirani novych doli, coz
bude po urcitou dobu udrzovat jeho cenu v rozumnych mezich.

Palivem tzv. tepelnych reaktort je izotop uranu 23°U. Ten vSak tvoii jen 0,72 %
vytézeného uranu. Zbytek je izotop 2%*U. Témé&r viechny energetické reaktory patii
mezi tepelné reaktory, u nichz stépeni zajistuji tepelné neutrony o energii ptiblizné
0,025 eV, které jsou vhodné pro $tépeni 23°U z hlediska ti¢inného priifezu pro tuto
reakci.

Spotfeba uranu je cca 65000 t/rok z ¢ehoz tézba pokryva cca 63 % zbytek
je pokryvan zejména prepracovanim vysoce obohaceného uranu zbranové kvality.
Toto prepracovani ma puvod v Rusko-americké dohodé znamé jako ,,Megatons to
Megawatts* (megatuny na megawatty), kterd méla za cil snizit zdsoby uranu a

plutonia zbratiové kvality[] Odhaduje se, ze ob&é mocnosti maji cca 2 000 t vysoce

3Hodnota platna k 21.5.2017.
4Jedn4 se o material s mirou obohaceni ptes 90 % u 23°U a pres 93 % v piipadé 23°Pu. U plutonia
je ale zejména dileZity obsah dalsich jeho izotopii, které vznikaji pii produkei 239Pu, a které jsou
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obohaceného uranu a 260 t 23°Pu. MnoZstvi zbratiového uranu je ekvivalentem
500 000 t prirodniho uranu (stav k roku 2008) a mnozstvi plutonia odpovidéa 45000 t
prirodniho uranu. Tato dohoda byla v platnosti 20 let od roku 1993 az do roku 2013.
Béhem této doby bylo 500 t ruského vysoce obohaceného uranu konvertovana na
nizce obohaceny uran, ktery je vhodny pro pouziti v klasickych reaktorech [8] [9].

[zotopy prvki vhodnych pro pouziti jako palivo délime do dvou kategorii. Prvni
jsou tzv. stépné izotopy. Ty lze primo stépit v jaderném reaktoru. Jedna se o izotopy
25U, 29Pu, 23U. Z nichz se ale v pifrodé vyskytuje pouze 2°U. Dalsi §t&pné izotopy
lze vyrobit pomoci jaderné transmutace z tzv. Stépitelnych (mnozivych) izotopu. Sem
fadime 2%2Th, 234U, 228U a 29Pu. Diilezitd je predevi&im produkce z 232Th a 23U,
protoze tyto materialy se bézné vyskytuji v zemské kiure v dostatecném mnozstvi.
Stépny material 1ze produkovat dle ndsledujicich reakef:

. 239 239
238 239 17 11/2=23,5 min Ty /=24 d
g U(1,Y)gy U——293 Np ——¢, Pu (1.1)

. 233 233
; Ty /5=22,3 min Ty j9=27 d

232 233 1/2 ) 1/2

o0 Th (11>Y)9o Th —g Pa——gy U (1.2)

ZkuSenosti z redlného provozu mame s 233U, resp. jeho produktem 2**Pu. Ten
vznika béhem provozu ve vSech jadernych reaktorech a zvysuje tak vyuziti paliva.
Jeho podil na celkové produkci energie mize byt az jedna ¢tvrtina. Predevsim ke
konci kampané nez mé dojit k vyméné daného palivového souboru. Tato produkce je
ovsem zanedbatelnd, protoze ucinny prufez pro radiacni zachyt tepelného neutronu
jadrem 23U a nebo 232Th je velmi nizky oproti i¢innému priifezu pro $tépeni jader
257, 23U a 29Pu témito neutrony. Pro vyssi produkei je nutna vyssi energie neutronii
a i vyssi hustota neutronového toku. Toho lze dosdhnout v jinych typech reaktort,
viz Kap. [1.2]

V soucasné dobé jsou na Zemi znamé zasoby uranu vhodné pro soucasné pouzi-
vany palivovy cyklus na cca 100 let’] Nutno ale podotknout, 7ze geologické znalosti
zasob uranu jsou mnohem mensi nez napriklad ropy nebo uhli. Z tohoto divodu je
pravdépodobné, ze pri zvysené poptavce by nasledoval i rozsahly geologicky prizkum
v novych oblastech, a tim padem i vyrazny narust potencionalnich lokalit vhodnych
pro tézbu. Nemélo by se zapominat, zZe nezanedbatelnym zdrojem uranu a thoria je
moiskd voda. Koncentrace zde ¢inf 1077 az 1079 g/1. Coz nejsou dostatecné hodnoty
pro to aby jejich ziskavani bylo rentabilni, ale v pripadé nartstu ceny cca 10x by
se situace zménila. Celkové odhady hovoii o zasobach 10 t uranu v zemské kiife

nezadouci [§].
5 ’ v 7 v . v 7 s Ve ey s v z
°Brano pro v soucasné dobé ekonomicky vyuzitelné zadsoby uranu pii jeho pouziti v soucasné
dobé pouzivanych typech reaktoru.
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do hloubky 25 km. Pricemz u thoria se odhaduje, ze jeho zasoby jsou asi 4x veétsi
[9, [10].

1.1.3 Odpad

Poslednim a neméné dilezitym problémem je radioaktivni odpad, resp. VJP. Radio-
aktivni odpad vznikd v mnoha oblastech lidské ¢innosti, ale ten nejproblémove;jsi
je spojen pravé s JE. Pfi provozu klasické JE, vyuzivajici 238U, resp. #°U. vznika
velké mnozstvi radioizotopli s rtiznou dobou polocasu premény. Na konci kampané
Ize v kazdé tund VJP nalézt 955,4 kg 233U, ktery tvoif nejvétsi ¢ast. Nevyuzito také
ziistalo cca 1 % 23°U. To je porad vice nez je jeho obsah v pfirodni rudé. Déle se vy-
produkovalo 8,5 kg plutonia, resp. izotopické smési 22*Pu, 29Pu, 24°Pu, ?4!Pu a 2*?Pu.
Podil jednotlivych izotopu je dan tzv. plutoniovym vektorem. Uran a plutonium
radime mezi tzv. majoritni aktinoidy.

Dale vznikaji minoritni aktinoidy, které jsou charakteristické predevsim dlouhym
polo¢asem premény. 0,5 kg 2*"Np, 0,6 kg Am (**'Am, ?*?Am, ?*3Am) a 0,02 kg Cm
(23Cm, 24Cm, 2°C).

Posledni slozkou jsou stépné produkty. Ty mohou byt stabilni nebo nestabilni.

Vees

(LLFP, Long Lived Fission Produts) jsou zejména 0,2 kg '*1, 0,8 kg *Tc, 0,7 kg Zr,
0,3 kg 135Cs, ™Se, 197Pd, %6Sn. Z kratce Zijicich pak (SLFP, Short-Lived Fission
Products) 1,0 kg 37Cs, 0,7 kg ?°Sr, 8Sr, 134Cs, 44Ce, ¥Pm. Stabilni izotopy: 10,1 kg
lanthanoidy a 21,8 kg ostatnich stabilnich izotopu [10, [11].

7 vyse uvedeného plyne, ze VJP je stale velmi hodnotnou surovinou, ktera ale
vyzaduje dalsi zpracovani, coz se provadi jen v nékolika zemich na svété. Jmenovité
se jedna o Francii, Velkou Britanii, Rusko a Japonsko. Nejvétsi kapacity ma Francie,
kterd dokaze zpracovat 1700 t/rok, ale samotny proces neni v soucasné dobé prilis
ekonomicky vyhodny vzhledem k cenam cerstvého paliva. Diivody pro jeho udrzovani
jsou zejména politické. Proto je vétsina VJP skladovana v tzv. meziskladech. Ty
mohou byt suché ¢i mokré a jejich hlavnim tkolem je udrzet VJP oddélené od
zivotniho prostredi a odvadét prebytecéné teplo uvolnované radioaktivni preménou
[12].

Do budoucna se planuje ulozeni tohoto odpadu do trvalych hlubinnych tlozist. To
sebou nese velmi nakladnou vystavbu a odpor obyvatelstva dotéenych tizemi. Navic
pri pfimém ulozeni VJP se zbavujeme potencionalné velmi hodnotného materialu.
Pokud by se v budoucnu vice uplatnilo prepracovani VJP a spalovani transurant
v rychlych reaktorech a ADS, mohlo by radové poklesnout mnozstvi materidlu, ktery
bude nutné ulozit. Navic po fadove kratsi dobu [10, [13].
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1.2 Typy jadernych reaktori

Jaderné reaktory muzeme rozdélit podle fady hledisek. Zakladni dvé jsou:

o Fyzikalni princip,

« technologické (konstrukeni) reseni.
Déle podle tucelu:

o Experimentalni,

o energetické,

e mMNozivé,

o vojenské.
Takto by bylo mozné pokracovat dale. V oblasti zajmu této prace jsou predevsim typy
vhodné pro vyrobu elektrické energie, tedy tzv. energetické reaktory s presahem do
mnozivych, kdy se nevylucuje spojeni obou funkci do jednoho zafizeni. Do budoucna
se planuje uzivani nasledujicich t¥i typu:

1. Klasicky reaktor (na tepelnych neutronech),

2. rychly (mnozivy) jaderny reaktor,

3. ADS.

Mezi v soucasnosti rozsitené jaderné reaktory patii prvni typ. Vyuziva prirodniho
nebo obohaceného palivaﬂ Vyuziti paliva neni prilis efektivni, ale jedna se o vy-
zkousSeny a zavedeny typ, u kterého jsou dobtfe znamy jeho provozni vlastnosti a
ekonomika provozu.

Rychlé reaktory se objevuji po celou dobu vyuzivani jaderné energie. Vzniklo
nékolik prototypu elektraren z nichz ale vétsina byla z ekonomickych a technickych
divodi postupné odstavena. V soucasné dobé je na tomto poli nejdale Ruska federace,
ktera provozuje reaktory rady BN. Vyhodou téchto reaktort je, Ze pfi svém provozu
produkuji $tépné palivo ze Stépitelnych izotopt. Cehoz lze vyuzit jak pro provoz
samotného rychlého reaktoru, tak i pro zasobovani klasickych tepelnych reaktort.
Dtvodem proc¢ jiz nejsou bézné rozsitrené je technologickd a hlavné materidlova
naroc¢nost samotného jaderného reaktoru. Oproti tepelnym reaktorim je nutné
pouzit chladivo, které nemoderuje neutrony a pritom dokaze odvést vysoky tepelny
vykon. Jako nejvhodnéjsi se ukazaly tekuté kovy, zejména pak sodik nebo olovo.

Posledni typ je nejmladsim, i kdyz jeho koncept je zndm uz velmi dlouho. Oproti
predchozim dvéma dosud nevznikl prototyp elektrarny, protoze se jedna o technolo-

Vv

ale nebudeme znat odpoveéd dokud se nepostavi prvni demonstracni elektrarna.

6A7 do hranice 5 % 23°U.
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URYCHLOVACEM RIZENE SYSTEMY

V predchozich ¢astech bylo zminéno nékolik moznych designii jadernych zatizeni.

Nejméné rozvinutym designem je ADS nékdy také oznacované zkratkami ADSS
(Accelerator Driven Subcritical System), ADT (Accelerator Driven Transmutation),
ADTS (Accelerator Driven Transmutation System) a ADTT (Accelerator Driven
Transmutation Technology). Zasadni rozdil oproti reaktorim fungujicich na tepelnych

nebo rychlych reaktorech je podkriti¢nost systému.

Rozeznavame tii mozné stavy systému:

1.

Kriticky systém — u tohoto systému je hustota toku neutron v ¢ase konstantni,
tzn. ze je udrzovana tizena sStépna Tetézova reakce. V tomto rezimu funguji
vsechny jaderné reaktory za standardniho provozu. Takovyto systém je velmi
citlivy na usporadani paliva a jeho chemické slozeni. To také zabranuje dosazeni
vyssiho stupné vyhoreni v klasickych reaktorech. Rozdil je také u klasickych a
rychlych reaktorti, kde pro stépeni rychlymi neutrony je nutné vyssi hustota

toku neutront.

. Nadkriticky systém — v tomto pfipadé hustota toku neutroni v case roste.

Systém se do tohoto stavu dostava napt. pii zvySovani vykonu jaderného
reaktoru. Pri vysoce nadkritickych stavech mize dojit ke ztraté kontroly nad
reaktorem a nastava tzv. nefizena retézova stépnd jaderna reakce.
Podkriticky systém — neutrony vznikajici stépenim nestaci k udrzeni pribéhu
stépné reakce. Pro udrzeni reakce je nutny externi zdroj neutront [14].

2.1 Urychlovacem rizené neutronové zdroje

Existuje nékolik moznych zdroji neutront, které lze pouzit pro ruzné aplikace a dalo

by se o nich uvazovat i pro ADS. VSechny vyuzivaji urychlova¢ ¢astic pricemz, ale

pracuji na ruznych fyzikalnich zakladech.

Fazni neutronovy generator — vyuziva predevsim reakci d-T a d-d.
Neutronovy generator nefizni — linedarni urychlova¢ nebo cyklotron a terc
z berylia, tézké vody, lithia nebo uhliku je ostifelovan protony, deuterony, nebo
alfa ¢asticemi.

Foto-jaderné neutronové zdroje — jde o kombinaci elektronového urychlovace,
terce z tézkého kovu a beryliového nebo tézkovodniho reflektoru. Urychleny
svazek elektronti je v terci brzdén za vzniku brzdného zareni, které zptisobuje
emisi neutroni pomoci reakei (y,n), (y,f) na tézkém terci, ptipadné (y,n) na
Be nebo D>0O. Nejvhodnéjsimi terci jsou wolfram nebo uran.

Neutronové generatory navrzené C.D. Bowmanem — kombinace faznich a

nefuznich neutronovych generatoru. Dochazi ke komplexni reakci (d-d-n-y-Be).
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e Spalac¢ni neutronovy zdroj — vyuziva urychlovace protonti, deuteronii nebo
tézsich iontl, kdy dopadajici ¢astice na ter¢i zptsobuji spalacné-tristivymi
reakcemi emisi neutront.

Z vyse uvedenych moznosti je nejperspektivnéjsim posledni uvedena. Jeji princip

je podrobné rozveden v nésledujicich kapitolach [11].

2.1.1 Tristivé reakce

Také oznacované jako spala¢ni, patif mezi zékladni jaderné reakce. Ucastni se ji proton,
neutron, deuteron nebo jiny tézsi iont a tercové jadro prvku s vysokym nukleonovym
c¢islem. Urychlovani deuteront a tézsich ionti je naro¢néjsi nez protont, a proto
jsou perspektivni predevsim protony. Potfebnd kineticka energie, na kterou je tieba
castici urychlit, zavisi na t¢inném priifezu pro zvolenou kombinaci ¢astice-material
terce. V pripadé protonu se jako vhodna ukazuje byt energie cca 1 GeV. U tézsich
iontu se pak uplatnuje 1 GeV na nukleon. Tercové jadro po dopadu iontu emituje
neutrony a nachdazi se v nestabilnim stavu. De-Broglicho vinova délka dopadajici
castice je velmi mala, a proto dopadajici ¢astice nereaguje s jadrem jako celkem, ale
namisto toho s jednotlivymi nukleony.

Reakci mtizeme rozdélit do ti¥i fazi. V prvni fazi se v ¢ase 10722 s nalétavajici
proton srazi v sérii kaskadnich srazek s jednotlivymi nukleony a postupné tak
ztraci energii Jedna se o tzv. vnitro-jadernou kaskadu, béhem srazek vnikaji A
rezonance, které se dédle rozpadaji na 7t mezony a nukleony. Tyto procesy nakonec
vedou k roztrzeni jadra na nékolik fragmentii a neutronii. Neutrony, protony, piony a
fragmenty déle zptisobuji tzv. mezi-jadernou kaskadu, kde se jedna o soubor reakeci
s okolnimi tercovymi jadry. V prvni fazi je produkovana priblizné 1/3 neutroni.

V éase 107!® s nastdvd predrovnovaznd emise nukleonii béhem niZ se energie
predana ve vnitro-jaderné kaskadé jednotlivym nukleontim rovnomérné rozprostie
mezi vSechny nukleony v jadre. Béhem této fadze mohou byt emitovany jednotlivé
nukleony.

Posledni fazi spalac¢ni reakce se nazyva de-excitacni a sklada se ze dvou soubéznych
procesii a to vyparovani a vysokoenergetického stépeni. Béhem vypatrovani jsou
emitovany neutrony, protony byt vyparovany nemohou, protoze jejich energie neni
dostate¢na pro prekonani coulombovské bariéry. V této fazi vznika nejvétsi mnozstvi
neutroni. Celkem miuze vzniknout az nékolik desitek neutronti. V pripadé pouziti
protont s energii 1 GeV v tlustém terci z olova mize vznikat az 20 neutroni na jeden
dopadajici proton [14]. Pribéh reakce viz Obr.

Energetické spektrum vyprodukovanych neutronii je velmi Siroké a do urcité
miry i velmi podobné spektru ze stépnych reaktori. Vétsina neutront je emitovana
v prechodné fazi a béhem vyparovani, kdy jsou vyzarovany izotropné. Naproti tomu
neutrony emitované v prvni fazi jsou vyzarovany vyrazné anizotropné a mohou dosa-

hovat az energie primarni castice. Nejpravdépodobnéjsi energie spalacniho spektra



2.2. Komponenty urychlovac¢em rizenych systému 23

i 1K
1.‘ L cl e
“ll‘.i
@
! i °
,0/\. ° : Stépeni a vypafovani
o ¥ " £
i 4 7 A\

a p ‘ / : o ! / ™ .
Dk@ @io O, —_e—:’@“o O-‘%:u
/Y e ! P x

o e o e

U" o ¢

Obr. 2.1: Prubéeh spalacni reakce [11].

dosahuje 1 MeV. [11], [14], 15].

2.2 Komponenty urychlovacem rizenych systémi

Urychlovacem Tizeny systém se sklada ze tii zakladnich komponent, jsou jimi vlastni
urychlovac, ter¢ a reaktor. Na kazdou z téchto komponent jsou kladeny velmi vysoké
pozadavky, které mohou byt i navzdjem protichudné. Urychlovac ¢astic produkuje
protony, kterymi je ostrelovan ter¢ z tézkého materidlu. U terce zalezi predevsim na
provedeni chlazeni z divodu vysokého vyvinu tepla. Posledni ¢asti je samotny reaktor,
ktery obklopuje ter¢. ReSeni konfigurace materidlu v aktivni zéné (AZ) zavisi na
rezimu, ve kterém bude reaktor provozovan. Zékladni schéma systému viz Obr. 2.2

2.2.1 Urychlovac

V ADS systémech lze pouzit rtizné typy urychlovacii a urychlovanych c¢éstic, resp.
iontl. V soucasnosti se pouzivaji dva zakladni urychlovaci koncepty, ze kterych pak
vychézi jednotlivé podtypy. Jedna se o

1. linearni urychlovac;

2. kruhovy urychlova¢ (cyklotron, synchrocyklotron, synchrotron).

Jak jiz bylo diive zminéno, tak pouziti tézsich ionti komplikuje konstrukei urych-
lovace a pri vyssich hodnotach jeho naboje zacinaji prevazovat negativa. Uplatnuji se
zejména ionizacni ztraty, ke kterym dochéazi v materidlu terce. Rostou s kvadratem
naboje iontu. Misto tvorby neutronu tak dochazi k mohutnéjsi produkci tepla. Z toho
plyne, Ze nejvhodnéjsi ¢astici jsou protony, které umoznuji i oproti deuterontim

pouziti jednodussiho systému. Jak bylo uvedeno v Kap. idealni kineticka energie
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Obr. 2.2: Schéma ADS.

pro protony je 1 GeV. Duvodem je to, ze zavislost zmény poctu produkovanych
neutroni na jeden prilétajici proton je nejvyssi kolem hodnoty 1 GeV, viz Obr.

Jestlize mame danou energii protont a vytézek spalacni reakce nelze zvysit jejim
navysSovanim pak jedinym moznym feSenim, jak dosdhnout pozadované hustoty toku
neutront, je zvysovanim hodnoty proudu svazku protontu, kde elektricky proud je
definovan jako naboj, ktery protece vodicem, v tomto pripadé proleti evakuovanou
trubici urychlovace, za dany cas. Realny tristivy zdroj bude vyzadovat velké hustoty
neutronového toku, coz znamena velké proudy protont, které by mély dosahovat
desitek az stovek miliampér. Pii pfepo¢tu na mnozstvi protont se jednd o 107 az
10'® protonti o energii 1 GeV za sekundu. Vykon uvoliiovany v ter¢i pak dosahuje
desitek megawatt.

7 vyse uvedenych typtu urychlovaci se pro ADS vice hodi linearni urychlovace.
U obou typu jsou ¢astice urychlovany ve shlucich mezi nimiz jsou mezery. Ter¢ je
tedy v Case zatézovan velmi nerovnomeérné. Linearni urychlovac¢ nabizi jednodussi
konstrukci a zejména umoznuje dosahovat vyssich proudi nez lze u kruhovych

urychlovaci, které jsou vhodné spise pro urychlovani ¢astic na co nejvyssi energie,
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Obr. 2.3: Vitézek neutroni ze stépeni a spalace ve wolframovém terci [15].

¢ehoz se vyuziva zejména v experimentalni fyzice.

U nékolika koncepci ADS elektraren bylo uvazovano pouziti cyklotroni. Jedna se
o specificky typ kruhového urychlovace relativné jednoduché konstrukce a primérené
spolehlivosti. Jeho hlavni nevyhodou je nizka hodnota dosahovaného proudu. Systém
je stale podkriticky, ale hodnota koeficientu nasobeni se musi vice blizit jedné, tedy
kritickému stavu.

Vyvoj potrebnych urychlovacti teprve probiha a v blizkych letech by mély dosah-
nout energii a proudu potiebnych pro ADS. To ale nejsou jediné dilezité parametry.
Pro ekonomické pouziti bude nutné dosdhnout co nejvyssi efektivity vyuziti energie
na urychlovani protonti, tedy pomér vykonu v terci ku prikonu urychlovace. V sou-
¢asnosti se uc¢innost podobnych urychlovacu pohybuje pod 20 %. Déle je dilezita
co nejnizsi poruchovost a naroky na cetnost a slozitost idrzby. Dnesni urychlovace
zrovna neoplyvaji vysokou spolehlivosti. Moznym fesenim pro realny provoz by bylo
pouziti dvojice urychlovaca, kdy jeden by byl vzdy v odstavce, a bud by na ném
probihala idrzba a nebo by byl ptripraven pro pripad vypadku prvniho urychlovace
14, [16].

2.2.2 Terc

Pro ter¢ jsou vhodné zejména atomy s vysokym protonovym c¢islem, protoze pocet
produkovanych neutronti zavisi linearné na protonovém cisle a hustoté materialu
terce. Pouziti protonii o energii 1 GeV odpovidaji nasledujici rozmeéry valcového terce:

priblizné 1 m na délku a 0,5 m v poloméru. S dalsim zvétsovanim rozmér1 jiz neroste
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vytézek neutroni, ale pouze se zvétsuji rozmeéry reaktoru. Vzhledem k vysokému
vyvinu tepla v terci je nutné vybirat materialy, které budou dobfe odolavat velkému
tepelnému namahani.

Uvazuji se tfi vhodnd usporadani a odpovidajici materidly:

o Tekuté nestépitelné terce — terc je z Hg, Pb, Bi nebo eutektické slitiny Pb-Bi. Je-
likoz jsou kovy v kapalném skupenstvi, tak velmi dobte odvadéji teplo. Hlavnim
nedostatkem je, ze jejich ozarovanim se produkuji dlouho zijici radionuklidy,
zejména, 205Pb, 208Bi, 210mBj 5 210Pg,

o Pevné nestépitelné terce — terc je z W nebo Ta, resp. jejich plati. Hlavni vyhodou
je oproti predchozim materialiim jejich nizka aktivita a tedy i zbytkové teplo po
ozarovani. Navic v pripadé wolframu se jedna o material s jednou z nejvyssich
hustot.

o Pevné terce z prirodniho uranu nebo thoria — na rozdil od vyse uvedenych prvki
se zde mnohem vice uplatnuje stépeni, které tak vyrazné prispiva k produkci
neutronii. Nevyhodou je vznik dlouho Zijicich radionuklidd, hlavné 236U.

Jelikoz odvadény vykon bude dosahovat desitek megawatt, tak se jako nejvhodné;jsi
usporadani jevi s ter¢em v kapalné fazi z olova nebo eutektické slitiny olovo-bismut,
kterd ma vyhodu predevsim v nizsi teploté taveni. Vyhodou olova je zejména sku-
tecnost, ze jsou dobfe znamy jeho vlastnosti a chovani z experimentti a realného
provozu u rychlych reaktorii.

V soucasné dobé pouzivané materidly terct jsou napr. rtuf u neutronového zdroje
SNS (Spallation Neutron Source) v Laboratori v Oak Ridge, tantal u zdroje ISIS ve
Velké Britanii nebo vise zmitiované olovo u zdroje v Ustavu Paula Scherrera (PSI) ve
svycarském Villigenu. Jedna se o neutronové zdroje pro materidlovy a biotechnologicky
vyzkum, proto je velkou nezndmou jaké bude chovani terce v dlouhodobém méritku.
Diilezitd je zejména funkénost, spolehlivost a celkové ekonomicka narocnost [14], [15]
17.

2.2.3 Reaktor

Reaktor je posledni soucasti celé sestavy. Obklopuje spalac¢ni terc, aby co nejlépe
zuzitkoval vyprodukované neutrony. Usporadani paliva, jaderného odpadu, mnozivého
materialu a moderatoru pro pripadnou zménu energetického spektra neutront zavisi
pravé na pouziti daného systému. Jedna se o tyto tii rezimy:

o Vyroba energie, resp. paliva transmutaci 2Th nebo 233U na 233U a 23Pu

a nasledné jejich stépeni;

» transmutace jaderného odpadu z VJP a jeho stépeni;

o spalovani zbrojniho plutonia.

Majoritnim zdrojem neutroni je spalacni terc¢. Diky kterému je mozno dosahovat
az o dva rady vyssi hustoty neutronového toku. Za takovychto podminek uz jsou

ucinné pritezy pro stépeni a zachyt u fady transurant a stépnych produktt dostateéné
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vysoké pro jejich efektivni stépeni, resp. transmutaci na stabilni prvky. Diky tomu je
mozné radikalné snizit jejich mnozstvi. Aby ale vyse zminéné procesy byly efektivni
bude nutné provadét pribéznou separaci riznych izotopt z paliva, a to z davodu,
aby se zabranilo vzniku novych radionuklida s dlouhymi poloc¢asy premény [14].

2.2.4 Klady a zapory ADS

Z hrubé charakteristiky v predchozich kapitolach plynou zakladni vyhody a nevyhody
systému.

Vyhodou je trvala podkriti¢nost samotné AZ, a tim padem mnohem nizsi zavis-
lost na neutronech ze $tépné reakce oproti klasickym reaktortim. Stépna reakce je
tedy fizena proudem protont, resp. vykonem urychlovace. Proto jsou principialné
vylouceny nehody zptisobené poruchou reaktivityﬂ Hlavnim pfinosem je moznost
zasadnim zptisobem redukovat mnozstvi transurant a nékterych stépnych produkt,
a tim i snizit mnozstvi VJP, které bude nutné ulozit do hlubinného tlozisté. To
povede k vyznamnému snizeni ndklad nutnych na vybudovani téchto tlozist, ¢imz by
finance vyhrazené pro tyto ucely mohly byt vynalozeny efektivnéji. Pricemz ve vSech
konfiguracich by se vzdy mélo zaroven jednat o elektrarnu. Vyuzitim stépitelnych
izotopli uranu a thoria se nabizi navyseni vyuzitelnych zasob energetickych surovin
pro celé lidstvo na tisice let dopfedu. Zejména z tohoto diivodu se o tyto systémy
zajima Indie, kterd nedisponuje na svém tzemi zasobami uranu, zato ma velké zasoby
thoria.

Mezi nevyhody patii nutnost prubézné separace riznych izotopi z paliva, tzn.
pracovat s velmi aktivnimi materidly, coz sebou nese nutnost vystavby a provozu
nakladnych a slozitych zarizeni, kterd nejsou u klasickych reaktorti nutna. Mensi
spolehlivost dodavky elekttiny do sité z duvodu pouziti urychlovace ¢astic. Extrémni
namahani materidli na rozhrani urychlovace, terce a reaktoruﬂ [14, 16, [18].

1Jedn4 se o nehodu éernobylského typu. Dalsi mozné porucha je porucha odvodu tepla. Pak by
se jednalo o havarie, které nastaly v zafizenich Three Mile Island nebo Fukushima.

2To se tyka zejména okénka urychlovace, které udrzuje vakuum v urychlovaci trubici a zaroven
umoznuje pruchod primarnich ¢astic do terce.



3 PROJEKTY SPOJENE S ADS

Jak jiz bylo drive zminéno, myslenka ADS je pomérné stara. Poprvé se objevuje
ve 40. letech, v 50. letech pak chtél E. O. Lawrence pomoci ADS produkovat 23?Pu
a 23U, éimz by fesil nedostatek materidlu pro vyrobu jadernych zbrani. USA v té
dobé nemély dostatek znamych domacich nalezist uranu, jelikoz se ale po par letech
loziska nalezla, tak byl vyzkum zastaven. Co ale pokracovalo byl vyzkum vlastnosti
tristivych reakeci, produkce a transport neutronu riznymi materidly a pravdépo-
dobnosti raznych transmutacnich reakci. Diky vyzkumu v oblasti ¢asticové fyziky
byly zdokonaleny protonové urychlovace. Nova vlna zdjmu zapocala v 90. letech
v Japonsku nasledovanym Spojenymi staty a Evropou. Rozvijela se dvojice koncepti
vyuziti ADS. Projekt C. Bowmana zaméreny na spalovani dlouhodobych radioizotopt
z VJP na némz pracoval v Los Alamos. A projekt C. Rubbia z CERN zaméreny
na vyrobu stépného materidlu z ptrirodniho uranu, thoria a jeho nasledné stépeni.
Projekty studovaly soucasnou realizovatelnost danych koncepci a provedly i fadu
experimentalnich testli. Nacez se ve svété rozbéhla fada projektti studujicich diléi
problémy, které je nutné pro realizaci celého systému vyresit [14].

3.1 Energeticky zesilovac

S konceptem energetického zesilovace (EA) prisel zacatkem 90. let nositel Nobelovy
ceny Carlo Rubbia. Vychazi z koncepce ADS a razi myslenku ¢isté a nevycerpatelné
jaderné energie. Navrh zarizeni vychazel z péti tezi.

1. Nutnost vysoké inherentni bezpecnosti;

2. zabranéni moznosti zneuziti jaderného materialu;

3. vysoce efektivni vyuziti prirodnich zdroji bez nutnosti souc¢asného obohacovani

paliva;
4. minimalizace produkce dlouze zijicich radionuklidi;
5. schopnost pracovat ve vysokoteplotnim rezimu z divodu vyssi efektivity.

Energeticky zesilova¢ mél pracovat v uzavieném palivovém cyklu s palivem
tvorenym prirodnim thoriem. Jeho zasadni vyhoda je vyssi energeticky zisk pri nizsi
produkci dlouze zZijicich aktinoidt oproti standardnim LWR v otevieném palivovém
cyklu. Rizeni systému je zajiSténo protonovym urychlovadem. Protony dosahuji
optimalni energie 1 GeV a proudu 12,5 mA. Spektrum v reaktoru je nemoderované
a koeficient ndsobeni dosahuje hodnoty k. = 0,98. Tepelny vykon 1500 MW, je
v souladu s 5. bodem vyuzit velmi efektivné a to diky termodynamické tc¢innosti
dosahujici 45 %. S tim souvisi vysoka teplota chladiva dosahujici 600 °C. Jedno
zalizeni mélo sestavat z celkem t¥i bloku a produkovat 2 000 MW,. Oproti ADS
jsou u EA mnohem nizsi pozadavky na vykony urychlovace. Diky tomu by mohl byt

pouzit cyklotron, ktery je mensi a cenové levnéjsim zatizenim nez linedrni urychlovac.
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Jako chladivo bylo vybrano olovo. Pozdéji byla olovo nahrazeno eutektikem Pb-Bi.
Kromeé jiz zminované nizsi teploty taveni ma také nizsi a¢inny prurez pro zachyt a
vyssi vytézek spalacni reakce. Nevyhodou je produkce radioaktivniho polonia.

Palivovy cyklus reaktoru pocital se zavezenim smési prirodniho thoria a aktinoida
z VJP. To vSe v podobé pelet ve formé oxid. Béhem provozu mélo dojit k vyhoreni
aktinoidt a produkci ?*3U z thoria. Takto vzniklé thorium postupné nahrazuje
aktinoidy a pokud by doslo k jeho separaci slo by pouzit v LWR. Z tohoto divodu
se pocitalo s prepracovanim. Odhady na stavbu jednoho bloku ¢inili jednu miliardu
americkych dolart v cenéch z roku 1997.

V ramci konceptu EA byla provedena fada experimentalnich studii. Jmenovité a
v tomto poradi to byly FEAT, ARC a TRADE. Prvni zkoumala energeticky zesilent,
tj. kolik energie 1ze ziskat navic, na vystupu ze systému, pro danou hodnotu vstupni
energie. Test probihal na terci z prirodniho uranu, ktery byl ostielovan protony az do
energie 3 GeV. Spektrum neutroni bylo moderovano pomoci lehké vody. Z vysledki
vyplynulo, Ze je mozné dosahnout hodnoty zesileni az 30.

V oblasti zajmu druhé bylo studium transmutace dlouze zijicich stépnych pro-
duktt. Experimenty probéhly v CERN. Na olovéném terc¢i ozafovaném protony
o energii 2,5 GeV nebo 3,75 GeV. Emitované spektrum neutront bylo upraveno pro
co nejlepsi hodnoty zachytu na nékterych stépnych produktech. Hlavné *°Tc a 2°1.

Poslednim experiment byl opét zaméreny na transmutaci. Zkoumal funkénost
sestavy urychlovac, ter¢ a podkriticky reaktor v italském stredisku ENEA Casaccia.
Zde se nachazi vyzkumny reaktor TRIGA RC-1. Protony dodaval cyklotron na
hladinach energii 140 MeV nebo 300 MeV do terce z tantalu chlazeného vodou.
Projekt byl v roce 2004 opustén presto prinesl vypocty a métfeni neutroniky a
termo-hydrauliky [19] 20, 211, 22].

3.2 YALINA

Jednalo se o projekt v Minsku v Bélorusku, ktery probihal mezi roky 1997 az
2008. Milnikem bylo v roce 2005 ptipojeni Argonne National Laboratory (ANL)
z USA. Experimentalni zafizeni sestavalo z podkritického reaktoru nulového vykonu,
fizenym urychlovacem, ktery dodaval neutrony o energii 14 MeV, pri proudu 1 pA
az 12 mA. Doba trvani pulsu byla 1 us az 12 ms. Ve stfedu reaktoru se nachézel
ter¢ emitujici prevazné tepelné spektrum neutronu (vyssich energii nebylo mozno
doséhnout z duvodu nizkého vykonu urychlovace). Vlastni reaktor byl tvoren oxidem
uranic¢itym s obohacenim 10 % #U. Vyzkum byl zamé&fen na studium vlastnosti
podkritického systému, vysetrovani statickych a dynamickych vlastnosti neutronovych
poli, jadernych reakci a ¢astecné také transmutace jader minoritnich aktinoidi. Po
pripojeni ANL byl vyzkum preorientovan na ovérovani vypocetnich kédi, postupt a
fyziky spojené s ADS [16, 20} 23].
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3.3 RACE

Reactor accelerator coupling experiments oznacuje iniciativu americkych univerzit pro
vyzkum v oblasti pokrocilého palivového cyklu a urychlovacem tizenych podkritickych
systému. Podilela se na ném univerzita v Idaho, texaska A&M z College Station, ISU
z Pocatello a UNLV z Las Vegas. Experimenty probéhly na univerzité v Pocatellu
s vyuzitim elektronového urychlovace, ktery produkoval neutrony pomoci reakei (y,n)
na tercich z tézkych kovi. V podkritickém systému pak dochézelo ke stépeni paliva.
Uéelem bylo zejména studium piechodovych jevil v soustavé. Déle pak validace a

testovani novych vypocetnich kédu [16] 24].

3.4 MEGAPIE

Megawatt Spallation Target Pilot Experiment byl projekt s cilem otestovat moznost
trvalého provozu spalac¢niho terce pro potreby ADS. Testovan byl kapalny terc z eu-
tektiky Pb-Bi, na ktery byl ptiveden svazek o prikonu cca 1 MW. Experimenty byly
provadény v Paul Scherrer Institut (PSI) ve Svycarsku na zafizeni Swiss Spallation
Neutron Source. Posledni experimenty byly provedeny ke konci roku 2006. Experi-
menty poskytly informace nejen z vlastnich méfeni, ale zpétné prispély k pochopeni

materidlovych a konstrukénich naroki na vlastni terc [I5] 25].

3.5 OMEGA

Options Making Extra Gain from Actinides je japonskym projektem. Spustén byl
v roce 1998 a hlavni oblasti zdjmu je vyzkum transmutacnich technologii pro reseni
problému s VJP. To zahrnuje vyzkum protonového urychlovace vhodného pro ADS,
rychlé reaktory a pokrocilé separacni technologie. U separace je problém predevsim
jeji dostatecnd efektivita a dosazeni inosné narocnosti jejtho provedeni [16, 28].

3.6 Experimentalni zarizeni pro transmutaci

Zarizeni TEF se ma nachéazet v komplexu Japan Proton Accelerator Research Com-
plex. Bude se skladat ze dvojice experimentti. Prvni z nich ma byt tvoren podkritickym
souborem, ktery bude slouzit ke zkoumani fyzikalnich vlastnosti ADS. Jako palivo se
bude testovat uran, plutonium a minoritni aktinoidy. Druhy experiment je zaméren
na technické problémy ADS. Jde zejména o testovani chovani kapalného terce z Pb-Bi,
ktery je ozafovan protony s energii 400 MeV. Vykon svazku bude 250 kW [26]. Cést
svazku bude vedena do prvniho zafizeni, viz Obr. 3.1} Jedn4 se ale pouze o 10 W
z celkového vykonu [15] 16 19, 27].
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Experimentalni zafizeni pro
vyzkum transmutace: TEF-P

Teré Pb-Bi

Obr. 3.1: Zarizeni TEF [21].

3.7 Spalac¢ni neutronovy zdroj

Mezi lety 1999 az 2006 bylo v americkém Oak Ridge vybudovano zarizeni SNS, které
sestava z protonového urychlovace schopného urychlit ¢astice az na energii 1 GeV a
terce z kapalné rtuti. Celkovy vykon svazku je 1,4 MW. Kapalna rtut zaroven odvadi
uvolnované teplo. Emitované neutrony lze moderovat pomoci vody az na tepelné
hodnoty a pri pouziti kapalného vodiku lze dosdhnout az tzv. chladnych neutront
o energii v intervalu (107¢ + 0,0005) eV [29]. Vyzkum je zde zaméien na studium
struktury a vlastnosti rtiznych materialii, makromolekul, biologickych systému a

neutronové fyziky [20, [30].

3.8 Evropsky spalac¢ni zdroj

Jedné se o evropsky projekt na némz participuje 17 evropskych stat véetné CR.
Vystavba zapocala v roce 2014, prvni neutrony jsou ocekavané v roce 2019 a plné
uvedeni celého aredlu do provozu az v roce 2025. Zatizeni je budovano ve svédském
mésté Lund s vyraznou participaci danské strany, kde v Kodani bude umisténo
vypocetni centrum. Pouzit zde bude linearni urychlova¢ protonti, kdy energie pro-
tontt bude 2 GeV, primérny vykon svazku 5 MW prii proudu 62,5 mA v jednom
pulzu, Spickovy az 125 MW. Ter¢ bude rotujici wolframovy véalec chlazeny tekutym
héliem. Pro moderaci neutroni bude slouzit kapalny vodik. U¢innost urychlovade
by méla dosahovat k 20 %. Ucel projektu je materidlovy, medicinsky a fyzikalni
vyzkum. Z hlediska ADS je dilezité, ze zejména ve Spickovém pulzu se dostdvame
k parametriim jakych by bylo tfeba u urychlovace pro elektrarnu na principu ADS

[16, 20, 133].
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Na tomto projektu se podili i CR pies UJF AVCR a pifmo na vystavbé je
zainteresovand ceska spolecnost NUVIA, kterd ziskala zakazky za celkem 300 000
korun. Hlavnimi komponenty, které ma dodat jsou systémy chlazeni spala¢niho terce

.

3.9 GUINEVERE

Celym nazvem Generator of Uninterrupted Intense Neutron at the lead VEnus
REactor, je projekt v belgickém mésté Mol zaméreny na studium ADS. Zkoumano
je chovani neutrontt béhem riiznych provoznich fazi, ve kterych mize operovat
podkriticka aktivni zéna olovem chlazeného reaktoru VENUS-F. V podkritickém
rezimu je reaktor rizen urychlovacem deuteront, které jsou srazeny v terci z tritia.
To znamena, Ze neutrony v tomto pripadé nejsou generovany spala¢nimi reakcemi,
ale ve fizni D-T reakci. Neutrony z této reakce maji energii 14 MeV. Urychlovac je
schopen pracovat v kontinualnim tak i pulznim rezimu. V obdobi let 2008-2009 byl
reaktor VENUS upraven pro on-line méreni reaktivity [19] 31]

Spalaéni zdroj

Multifunkéni
ozarovaci
zarizeni

Rychlé

neutrony

Obr. 3.2: Zarizeni MYRRHA [35].

3.100 MYRRHA

Multipurpose Hybrid Research Reactor for High-tech Applications v belgickém centru
jaderného vyzkumu SKC-CEN ve mésté Mol by méla byt rychlym reaktorem schop-
nym pracovat jak v kritickém, tak i podkritickém rezimu. V pripadé podkritického
stavu bude fizen 600 MeV urychlovacem protonu schopnym dosahovat proudu 4 mA.
Kolem spala¢niho terce by meél byt umistén blanket z paliva MOX, ve kterém by se
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produkovaly stépné neutrony, které by zvysovaly hustotu neutronového toku v reak-
toru. Schéma zafizeni viz Obr. [3.2] Reaktor bude v podkritickém rezimu dosahovat
50-100 MW; tepelného vykonu, kde jeho odvod zajisti kapalné eutektikum Pb-Bi.
Stejny material bude tvofit i vlastni ter¢. Ucel reaktoru je nahradit stavajici reaktor
BR2, ktery je v provozu jiz od roku 1962. Studovany zde budou moznosti transmutace
radioaktivniho odpadu, systémy pro rychlé reaktory a moznost produkce paliva ze
stépitelného materialu. Kromé toho bude produkovat radioizotopy pro medicinské a
primyslové vyuziti.

Zah&jeni provozu je naplanovano na rok 2025, kdy bude spustén urychlovac castic.
Spusténi reaktoru bylo odlozeno az na rok 2035 [15] [16] [34].

3.11 Cinsky urychlovadem Fizeny systém

Tento ¢insky projekt, zkracené jen C-ADS, si klade za cil vybudovat ADS o vykonu
1000 MW pred rokem 2032. Urychlova¢ by mél dosahovat proudu 10 mA a energie
1,5 GeV. V prvni fazi by mél byt vybudovan urychlova¢ dosahujici pouze 50 MeV.
Do roku 2022 by mél byt vykon navysen na 600 MeV. Finalniho vykonu by mélo byt

dosazeno ve vyse zminéném roce 2032 [36].



4 ADS VYZKUM V SUJV DUBNA

Spojeny ustav jadernych vyzkumt v Dubné je velky mezindrodni vyzkumny institut
v Rusku na hranici Moskevské a Tverské oblasti. Vybudovan byl po druhé svétové
vélce na popud 1. V. Kur¢atova. Ustav je téméf od pocatku otevieny velkému poctu
zemi, které mohou participovat na provadéném vyzkumu. Z pocatku se jednalo
o zemé byvalého vychodniho bloku. Po rozpadu sovétského svazu se nasledné otevrel
i ostatnim zemim. Nicméné stale spojuje zejména zemé vychodni Evropy a Asie.
V soucasné dobé se sklada z 18 ¢lentl, mezi néz patii i CR, piicemz zaméstnava okolo
1200 fyzika a 2 000 inzenyra a techniku [11, 20].

V SUJV probihd spolupréce se skupinou ,Energy and Transmutation of Ra-
dioactive Waste project“ (Projekt energie a transmutace radioaktivniho odpadu),
zkracené jen E&T RAW. Skupina byla zalozena koncem 90. let 20. stoleti. Zahrnuje
pracovniky z deviti zemi, kdy z CR zde pusobi skupina pod patronitem Ustavu
jaderné fyziky Akademie véd CR. Ta se zabyva studiem produkce a transportu
neutronu v modelovych sestavach ADS, dale studiem vysokoenergetickych neutron,
parametri svazku a méreni uc¢innych prurezi vysokoenergetickych deuteront s riiz-
nymi materidly. Vyzkum probihd na niZze uvedenych spala¢nich terc¢ich a sestavach

ozafovanymi urychlova¢i Nuclotron a Fazotron [15] [20].

4.1 GAMMA-2

GAMMA-2 byl spalacni terc¢, ktery mél podobu valce o priméru 8 cm a délce 20 cm.
Kolem néj byl umistény parafinovy moderator o tloustce 6 cm. Pozdéji vznikla
prodlouzena verze o délce 50 cm, viz Obr. Ter¢ slouzil ke studiu spalac¢nich reakei,
transportu neutronti o vysoké energii a jejich moderaci v parafinu. Ozarovan byl
protony o energiich od 0,65-7,4 GeV na urychlovac¢ich Synchrofazotron a Nuclotron.
Vzorky a aktivacni detektory se umistovaly na povrch terce. GAMMA-2 byla jednim
z prvnich spala¢nich tercéi, které se v SUJV pouzivaly. Béhem experimentt bylo
zjisténo, ze maximum produkce neutronii je cca 100 mm od mista vniku svazku do

terce a to nezavisle na energii, kterymi byl ter¢ ozarovan [15], [19] 20].

4.2 GAMMA-3

Sestava GAMMA-3 byla tvofena olovénym valcem. Jako moderator tentokrat slouzil
masivni grafitovy blok. Rozméry terce byly 8 cm v priméru a 60 cm na délku.
Rozméry grafitového bloku ¢inily 110x110x60 cm?, pficem? se nejednalo o jednolity
blok, ale moderator byl vystavén z celkem 25 cihel rtiznych tvarid. Déle se zde
nachézely ¢ty¥i valcové otvory pro vzorky. Ucelem sestavy bylo studium transmutace

radioaktivnich izotopll v intenzivnim poli moderovanych neutronti. Jeji ozarovani
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Obr. 4.1: Ter¢ sestavy Gamma-2 [15].

probihalo na urychlovac¢i Nuclotron. Sestava byla naposledy pouzita v roce 2013

[15, 9, 20].

4.3 Energie + Transmutace

vvvvvv

sestav. , Energie + Transmutace “ (E+T) se sklddala z véalcového olovéného terce
o pruméru 84 mm, ktery byl obklopen prirodnim uranem umisténym v hlinikovych
tycich. Ty byly uspotadany do sekci s hexagondlnim priarezem, kde vlastni terc¢ byl
umistén uprostied. Celkové byla sestava sloZena z ¢tyt identickych sekei, viz Obr. [4.2]
kde kazda je dlouha 114 mm. Jednotlivé sekce oddéluji 8 mm mezery, do kterych
se umistovaly drzaky se vzorky. Dohromady bylo ve vsech sekcich 206,4 kg uranu.
Kolem sestavy se nachéazelo stinéni vyplnéné granulovanym polyethylenem a jeho
vnitini sténa byla tvorena kadmiovymi plechy zatimco vnéjsi difevénymi deskami
[15].

Na sestavé probihalo studium transportu a multiplikace vysokoenergetickych
neutront, méreni hustoty neutronového toku a charakteristiky terce Pb-U v zavislosti
na typu a energii iontového svazku, méreni mnozstvi generovaného tepla a koeficientu
zesileni a zkoumani Gc¢innosti transmutace aktinoidi s dlouhym polocasem premény.
Ozarovani probihalo protony o energii 0,7-4 GeV a deuterony na Synchrofdzotronu,
resp. Nuclotronu. Jeho vyuzivani skondcilo v roce 2009 [15] 20].
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Obr. 4.2: Spalacni ter¢ E+T [20].

4.4 QUINTA

I

Sestava QUINTA se stala nastupcem sestavy E+4T. Stejné jako ona je tvorena

hexagonalnimi sekcemi, které obsahuji hlinikové trubice vyplnéné prirodnim uranem.

Hmotnost uranu je 512 kg a hmotnost celé sestavy 540 kg. Celkem se v sestavé

nachézi pét sekci z ¢ehoz ¢tyti jsou stejné. Prvni sekce oproti ostatnim ma ve svém

stfedu otvor o priméru 80 mm pro privedeni svazku do terce. Misto 61 ty¢i je slozen

pouze z 54 tyci. Délka jednotlivych sekei ¢ini 114 mm a mezery mezi nimi jsou 17 mm.

Celkova délka sestavy je 700 mm. Do mezer lze umistovat hlinikové drzaky se vzorky,

detektory ¢i jinou instrumentaci. Sestava je béhem experiment umisténa v olovéném

stinéni. Pouziva se od roku 2009. Tehdy byla tvorena pouze tfemi sekcemi bez otvorti.

Od roku 2011 se pridaly dalsi dvé. Jedna identicka s predchozimi tfemi a pak jiz
zminénd prvni s otvorem. Aktualni podoba sestavy viz Obr. [15], 20].

20 H

(L]

131

[ B '}

Obr. 4.3: Spalacni ter¢ QUINTA [15].
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4.5 BURAN

Zatim poslednim tercem, ktery by mél byt vyuzivan je zarizeni BURAN. Vyroben je
z ochuzeného uranu o celkové hmotnosti 20 t. Uran je umistén ve valcovém ocelovém
pouzdie o praméru 120 cm a hloubce 100 cm. Z predni strany se nachazi kruhovy
otvor o pruméru 20 cm, ktery umoziiuje pfivedeni svazku do terée, viz Obr. 1.4 Do
tohoto otvoru lze vkladat rizné tercové materidly. Dale se v terci nachazi osm rad
axialnich kanall, které jsou rozmistény radialné od stredového otvoru. Ty umoznuji
vklddani experimentalnich vzorkt na dvacet méficich pozic kazdém z nich [20].

Ocelovy obal

Centrélni zéna
(Pb, Th, U)
Méfici kandly

Vstupni okno

svazku
Konstrukce

Obr. 4.4: Spalacni ter¢ BURAN [20].

4.6 Urychlovade pouzivané v SUJV Dubna

V SUJV se nachézi nékolik urychlovaci, které se pouzivaji pro rtizna ucely z nichz
jednim je i ozafovani spalac¢nich terc¢i. Pro tyto tcely slouzi zejména nasledujici dva:

4.6.1 Nuklotron

Urychlova¢ Nuclotron je v souc¢asné dobé schopen dosdhnout nejvyssi energie urychlo-
vanych ¢astic ze viech urychlovadi, které se nachézeji v SUJV. Spada pod Laborator
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vysokych energii a typem se jednd o synchrotron se supravodivymi magnety. Vybu-
dovan byl mezi lety 1987 az 1992 a nahradil Synchrofazotron, pticemz vyuzil jeho
budovu. Primeér urychlovace je 251,5 m. Dokaze urychlovat protony a rtzné tézké
je 238U. P¥i pouziti protonti lze dosdhnout fluence az 10! protontt v jednom pulzu,
interval mezi jednotlivymi pulzy je 5-10 s. Ptikon urychlovace ¢ini 1,5 MW. Vyzkum
zde provadény je velmi Siroky a zahrnuje jadernou a ¢asticovou fyziku. Déle se zde
provadéji dozimetrické a lékarské experimenty [11].

4.6.2 Fazotron

Fazotron je urychlovac¢ spadajici pod Laborator jadernych problémt. Vznikl rekon-
strukef Synchrocyklotronu, jez byl prvnim urychlovadem v SUJV. Rekonstrukce
probéhla mezi lety 1979-1984 a po ni je schopny dosdhnout energie protonii 660 MeV
pti fluenci ¢astic 10' protonil za sekundu, coZ odpovida proudu 1,6 pA. Urychlovaé
je vyuzivan k vyzkumu jadernych reakci, struktury jadra, fyziky pevnych latek atd.
Mimo to také slouzi k medicinskému a biologickému vyzkumu [I1].



5 THORIUM A JEHO POUZITI V JADERNE
ENERGETICE

Zéajem o vyuziti thoria v jaderné energetice panuje dlouha léta. Jak jiz bylo uvedeno,
thorium se na Zemi vyskytuje v cca 4x vétSim mnozstvi nez-li uran a to zejména
v mineralu monazitu, ktery obsahuje prumérné 6-7 % thoria. Monazit je fosfat céru
a lze jej nalézt ve vyvtelych horninach na vsech kontinentech. Oproti uranu mé
thorium pouze jeden pifrodni izotop 2**Th.

Fyzikalni a chemické vlastnosti thoria jsou nasledujici: teplota taveni je 1 755 °C,
coz je znacné vice nez-li u uranu 1132 °C, dale ma oproti uranu lepsi tepelnou vodi-
vost, vyssi radiacni odolnost, mensi nachylnost k napuchani a pomalejsi uvolnovani
stépnych produkti z ThOﬂ Dalsi vyhodou ThO, viici UO, je jeho inertnost a nizsi
nachylnost k oxidaci. Jeho vysoka chemicka stabilita je ale zaroven i nevyhodou, pro-
toze komplikuje jeho prepracovani v zadni ¢asti palivového cyklu, protoze chemické

reakce pouzitelné pro uran u thoria nefunguji.
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Obr. 5.1: Ucinnyg prirez pro reakce (nyy) a (n,f) **2Th a >3 U [42].

Stépny materiél 1ze z thoria vyrobit pomoci zachytu neutronu, jak je naznaceno
v Kap. Cilovym izotopem je 233U. Hlavni nevyhodou oproti transmutaci 238U
je o fad delsi polocas piemény. Zatimco radionuklid 23*Np se na §tépny materidl
pfeménuje s polo¢asem piemény 2,4 dne u 2*3Pa se jedna o 27 dni, béhem kterych

1Rychlost uvoliiovani je aZ o ¥4d pomalejsi pii porovnani oxidického paliva vyrobeného z thoria
vuci palivu z uranu.
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muze dochézet k riznym reakcim. Nezadouci je zejména nasledujici reakce

oPa+1n —gs° U+ 2n, (5.1)

kde reakci protaktinia s rychlym neutronem vzniké izotop uranu 2*2U. Produkce
tohoto izotopu neni zadouci, protoze se nejedna o stépny izotop. Jeho pritomnost
v namnozeném 233U m4 vSak i ur¢ité vyhody. JelikoZ se jednd o silny gama zaficem,
tak komplikuje nakladani s jadernym materialem, ze kterého by jinak bylo relativné
snadné ziskat 2*3U pro vojenské vyuziti. Kromé reakce s 2*3Pa vzniké i z izotopti
2327 o 2337
Kromé izotopu 2*2U vznikd z 233Pa izotop 2**U a to dle nasledujici reakce
9pa(n, )3 L0y, (5:2)
jedna se o stépitelny izotop, u kterého dalsim zachytem neutronu dochazi k preméné
na Stépny izotop #°U. Piesto, Ze se na konci tohoto Tetézce nachazi §t&épny izotop
jde o nezddouci reakce a idedlni stav je pokud z 233*Pa vznikne pifmo #33U.

Dalsi viyhodou #*2Th oproti ?**U je témé&r t¥ikrat vyssi téinny prifez pro zachyt
v tepelné oblasti, viz Obr. [5.1] JelikoZ je pomér neutront zachycenych vici uvolnénym
u 233U veétsi nez-li dva, pro tepelné spektrum, lze cyklus 232Th-233U vyuzit v tepelnych
a epitermdlnich reaktorech, coz je zésadni rozdil oproti 233U-23Pu cyklu, jez lze
vyuzit pouze v rychlych reaktorech [20, [37, [40].

Izotop 233U lze pouzit v riiznych typech reaktori. Proces vyroby Stépného materi-
alu nazyvame mnozeni. To spotiebovava velké mnozstvi neutront, které tak nemohou
udrzovat vlastni stépnou reakci. Tim padem méme dvé moznosti. Pouziti klasickych
reaktori, kde je nutné pouziti plutonia nebo vysoce obohaceného uranu pro udrzovani
stépné reakce. Nebo pouziti rychlych reaktori a ADS. Zejména ADS ma vyhodu
v nezavislosti na neutronech ze stépeni. Vétsina neutronii je dodavana spala¢nim
ter¢em a mensi ¢ast pochézi ze stépeni. Oba typy pracuji s rychlym spektrem ne-
utronti, coz je vyhodné pro mnozeni a také to umoznuje stépeni stépitelnych izotopt
238U a 232Th, ke kterému v klasickych reaktorech s tepelnym spektrem dochézi jen
minimalné. To je dobte vidét z Obr. kde nad energii 1 MeV nabyva uc¢inny
priifez pro stépeni vyssi hodnoty nez téinny prirez pro radiac¢ni zachyt. To, ze klesa
hodnota tc¢inného prirezu pro zachyt, je vyhodné zejména z divodu omezeni vzniku
vyssich aktinoidu oproti pouziti termalizovaného spektra [37].

Jelikoz je uran primo pouzitelny v soucasnych reaktorech a jsou ho zatim znamy
dostatecné zasoby, neni pouzivani thoriového cyklu ekonomicky efektivni. V soucasné
dobé tvori cena paliva relativné nizkou polozku v provoznich nakladech JE. Je zde
tedy stale potencial ristu jeho ceny aniz by bylo nutné uvazovat o vyuzivani thoria.
Navic pouziti thoria sebou nese pottebu dalsitho vyvoje. Zejména je nutné podstoupit

rizna testovani, analyzy, licencovani a schvalovani nez bude mozné jakékoliv thorium



5.1. Palivovy cyklus vyuzivajici thorium 41

zavézt do jaderného reaktoru, coZ bude vyzadovat nemalé financni naklady [20), 38].

5.1 Palivovy cyklus vyuzivajici thorium

Stejné jako v pripadé pouziti uranu se ndm nabizi otevieny a uzavieny palivovy
cyklus. Otevieny cyklus nepfepracovava VJP a vechen vyprodukovany 233U ziistava
v palivu. Uzavieny palivovy cyklus vyZaduje separaci 233U [40].

5.1.1 Otevreny palivovy cyklus

Otevieny cyklus se vyhybéa komplikacim spojenym s prepracovanim a refabrikaci
vysoce toxického 233U. Ptiklad pouziti tohoto cyklu je tzv. Radkowského koncept
vyuzivajici LWR, u kterého jsou v centralni ¢asti reaktoru umistény palivové soubory
se Stépnym materidlem a okolo néj jsou soubory s thoriem tvoricim blanket. Cent-
ralnich soubory jsou tvoreny plutoniem nebo stfedné obohacenym uranem a béhem
odstavek na vyménu paliva je nutné pristupovat castéji k jejich vyméné. Optimalizaci
sestaveni AZ lze dosahnout az 40 % podilu ziskavané energie z 23U. Stiedni doba
mezi vyménou paliva ¢ini 900-2 600 dni.

V otevieném cyklu s thoriem lze také primo spalovat vysoce plutonium v LWR
(napr. typu VVER-1000), ¢imz lze snizovat zdsoby tohoto nebezpecného materidlu.
Do reaktoru se zavazi smés oxidl plutonia a thoria. Nizkoobohaceny uran neni nutné
viibec pouzit. Vyhodou je, Ze neni tfeba pouzivat vyhorivajici absorbatory jako
u uranového paliva. Jejich funkci zastava v plutoniu prirozené se vyskytujici izotop
240Py. Pti pouziti Pu-Th paliva se dosahuje nizsi hustoty neutronového toku na
nadobu reaktoru a jaderny reaktor, tak ma lepsi bezpec¢nostni charakteristiky. Timto
zpusobem se lze zbavovat jak plutonia zbranové kvality, tak i civilntho plutonia
vznikajictho z 238U [40].

5.1.2 Uzavreny palivovy cyklus

Tento cyklus vyzaduje piepracovani VJP, ze kterého je nutné oddélit 233U. Ten mtize
byt spalovan v LWR reaktorech. DileZitym je vSak podil nezddouciho 232U a 23U
viaci 23U, Nabizi se dva mozné typy paliva vyrobené z 23U. Prvni je smés oxidl
2327, 23U a 24U. Druhym pak smés oxidt 2**U v kombinaci s ochuzenym nebo
prepracovanym uranem pochdazejicim z uranového palivového cyklu.

Pti pouziti prepracovaného nebo ochuzeného uranu nelze povazovat palivovy
cyklus za ¢isté thoriovy. Vyhodou je vsak vyuziti stavajicich technologii jen s minimem
nutnych uprav. U prvniho typu je pak nevyhodou Spatna vyuzitelnost energetického
potencialu thoria a vyssi hromadéni minoritnich aktinoidi.
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5.1.3 Pouziti thoria v ADS

Hlavni vlastnosti ADS byly shrnuty v Kap. Za soucasného stavu se jevi jako
vyhodnéjsi pouzit mensi, resp. méné vykonny urychlovac¢. To vede k nutnosti pracovat
s koeficientem nasobenim lehce pod hodnotou jedna. Stédle je zachovana vyhoda
vysoké bezpecnosti a moznosti dosazeni vysokého stupné vyhoreni oproti klasickym
reaktortl, které jsou omezeny vlastnostmi paliva. Ty se zhorsuji v pribéhu kampané
a musi byt kompenzovany riaznymi prostfedky jako napt. postupnym vysouvani
kompenzacnich ty¢i z AZ nebo zménou koncentrace kyseliny borité v moderatoru,
aby mohl byt stéle udrzovan kriticky stav. Rizeni urychlovacem vsak na néj klade
velmi vysoké naroky a pottebu regulovat proud svazku v sirokém rozsahu hodnot.
na vysokou produkei 23U z 232Th.

Palivo lze pouzit v podobé:

o smési oxidl plutonia a thoria nebo ve formé nitrid;

e smési thoria a 233U pro produkei ,¢isté“ energie;

» smeési oxidi vysoce obohaceného uranu a thoria, pripadné nitrida pro spalovani

tohoto uranu.

Vyhodou pouziti nitrida je lepsi vyhofivani plutonia a o cca 20 % vySSi produkei
2330U. S vyssim vyhofenim vSak roste i vySS produkce minoritnich aktinoidii. Navic
v nitridovém palivu dochdzi v reakci (n,p) k produkci radionuklidu *C, ktery do
systému vnasi dalsi nezadouci radioaktivitu. Proto je preferovano pouziti oxidickych
paliv, které timto problémem netrpi [40].

5.2 Historické a soucasné pouziti thoria v jader-

nych reaktorech

O pouziti thoria se uvazovalo uz od samotného pocatku jaderné energetiky. Nahraval
tomu zejména vyssi vyskyt jeho zndmych zasob oproti uranu. Jelikoz ale doslo
relativné rychle k objeveni rozsdhlych zasob uranu, u kterého se v prirodé nachéazi
stépny izotop, tak nikdy nedoslo k jeho masovému pouziti.
Jiz 50 let probihaji experimenty a testovani chovani thoria v jadernych reaktorech
a to vcetné jeho prvnich generaci. Pokusy probéhly na jeho rtiznych typech. Zapojeny
do né&j byly a jsou Belgie, Brazilie, Cina, Indie, Japonsko, Kanada, Némecko, Nizozemi,
Norsko, Rusko, Spojené Kralovstvi a USA [3§].
Rozdéleni dle typu reaktoru:
o« HTGR — High Temperature Gas cooled Reactor: Jedna se o do budoucna velmi
slibny typ, ktery se zatim nedockal vétsiho rozsiteni. Reaktor pouziva obohacené
palivo moderované grafitem. Odvod tepla zajistuje plyn, resp. helium. Hlavni

vyhodou je vysoka teplota chladiva, kterd umoznuje dosazeni vysoké ti¢innosti
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tepelného cyklu pripadné pouziti tepla v pramyslové vyrobé. Jako palivo se
zde pouzivaji tzv. TRISO castice (TRIstructural-ISOtropic), coz je de facto
vysoce obohaceny UO, obaleny ruznymi vrstvami (grafit, pyrolyticky grafit,
karbid kfemiku). Tyto Castice se umistuji do grafitové matrice ve formé kouli
nebo tyc¢i. Do téchto castic se zaroven pridaval ThO,. Ve svété bylo v provozu
nekolik zarizeni o rizném vykonu. V USA to byly bloky Peach Bottom a Fort
St Vrain, v Némecku AVR, THTR a Lingen a v Britanii Dragon.

Némecky AVR byl po nékolik let provozovan s palivem sestavajicim z vysoce
obohaceného uranu a thoria ve formé kouli naplnénych TRISO c¢asticemi.
Celkové bylo pouzito 1360 kg thoria a doséhlo se stupné vyhoreni 150 GWd/t.
Naproti tomu v reaktoru Dragon bylo z hlediska slozeni podobné palivo jako
v AVR, ale mélo formu 45 mm dlouhych elementi. Testoval se provoz v rezimu
sbreed and feed“, kdy vznikajici 223U nahrazoval ubyvajici 255U [39].

« LWR - Light Water Reactor: V soucasné dobé nejrozsirenéjsi typ reaktoru.

K moderaci neutronti vyuziva lehkou vodu. Dva jeho nejrozsitenéjsi typy jsou
PWR a BWR. Testy a experimenty na téchto reaktorech probihaly v fadé zemi.
V 60. az 80. letech probihalo testovani thoriového paliva na reaktorech Ship-
pingport, Borax IV, Elk River a Indian Point v USA a Lingen v Némecku.
Palivo bylo ve formé sintrované smeési oxidiit Th a U se zirkoniovym pokry-
tim. Mnozstvi uranu ve smési bylo do 10 % zbytek tvotilo thorium. Hlavnim
vysledkem bylo ovéieni kladného vynosu neutrontt pro mnozeni a $tépeni 233U,
Némecko spolu s Brazilii studovalo moznost recyklace plutonia a 233U, coz
by vedlo k sniZzeni potfeby nového paliva. Bohuzel byl program ukoncen bez
toho aniz by se dostal do faze zkousek, které meély byt provedeny na brazil-
ské elektrarné Angra-1. Provedeno bylo pouze ozarovani thoriového paliva
v Némecku.
Rada skupin provadi ovéfovaci vipocty pro pouziti thoria ve varnych reaktorech
se snizenou moderaci, které navrhli v Japonsku. V reaktoru se vyskytuje
prevazneé epitermalni spektrum, které je vyhodné pro transmutaci thoria na uran.
Kromé produkce uranu je vhodny pro spalovani vyssich aktinoidi. Konstrukéné
pak vychazi z reaktoru ABWR Advanced Boiling Water Reactor.

o« MSR — Molten Salt Reactor: Jedné se o velmi specifické zatizeni naprosto se
odlisujici od ostatnich typt jadernych reaktori. Palivo je zde rozpusténo v solich,
které jsou kapalné pri vysokych teplotach a atmosférickém tlaku. Moderaci
zajistuje grafit. Toto usporadani je vyhodné zejména pro pribézné cisténi
paliva, ze kterého tak lze separovat stépné produkty. Kromé vyhod vsak prinasi
i komplikace spojené zejména s vysokou korozni agresivitou soli za danych
provoznich podminek, coz klade vysoké materialové naroky. Opomenout se také
nesmi bezpecnostni riziko spoc¢ivajici v moznosti tiniku stépného materialu mimo

primarni okruh. Vyzkum chovani tohoto reaktoru s thoriovym palivem probihal
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v 70. letech v USA na zafizeni MSRE (Molten Salt Reactor Experiment)
v ORNL (Oak Ridge National Laboatory). Zde se testovala vSechna hlavni
Stépnd paliva, tj. 233U, 23°U, 29Pu. Vyzkum pfinesl velké mnoZstvi dat a ovéfil
vynikajici flexibilitu tohoto typu reaktoru. Navazat na néj mél reaktor MSBR
(Molten Salt Reactor), ktery by ovéfoval rezim mnozeni nového paliva. Bohuzel
se ale nedockal realizace.

Od roku 2011 v Ciné bézi R&D (Research and Development) program, ktery
ma za cil vyvinout LFTRP| (Liquid Fluoride Thorium Reactor). V soucasné
dobé je ve vystavbé prototyp MSR, ktery mél byt v provozu jiz od roku 2015,
ale vlivem zpozdéni je spusténi naplanované na rok 2020. Vyuziti thoria se
planuje ve dvou podtypech MSR. Prvni méa palivo ve formé TRISO c¢éstic
zatimco druhy je ma rozpusténé primo v chladivu. Varianta s palivem v pevné
formé bude vyuzivat otevieného cyklu. Demonstracni elektrarna o vykonu
100 MWy by méla vzniknout nékdy kolem roku 2025. Druha varianta naproti
tomu vyuzije uzavieného cyklu. Jelikoz se jednd o mnohem néaroc¢néjsi resent,
tak je spusténi demonstracni elektrarny o vykonu 100 MW, naplanovano az na
rok 2035. Nejblizsi cile jsou priprava ThF, a ThO, paliv v kvalité vhodné pro
pouziti v reaktoru a jejich testovani v MSR.

o PHWR - Pressurised Heavy Water Reaktor: Hlavnim zastupce této kategorie
jsou kanadské reaktory CANDU. Moderace je zajisténa tézkou vodou, coz
prispiva k vynikajici neutronové bilanci. Diky tomu v nich lze vyuzivat prirodni
uran. Testovalo a testuje se thorium ve formé ThO,, tak i jeho smési ThO,-
UO3 a ThO2-PuO, s vysokym i nizkym stupném obohaceni v ptripadé uranu.
Zkousky probéhly na kanadskych reaktorech NRX, NRU a WR-1. Na vyzkumu
se také podili ¢inské skupiny. Tézkovodni reaktory by mély hrat klicovou roli
v uzavieném palivovém cyklu zejména diky jejich palivové flexibilité.
Rozsahly vyzkum probiha také v Indii. Planuje se vyuzit thorium ve smési
s 233U nebo #9Pu ve formé oxidt, kde 75 % energie bude poskytovat thorium.
Zkousky v tomto sméru probihaly zejména na blocich KAPS 1 a 2, KGS 1 a 2
a RAPS 2, 3 a 4. Dalsim krokem by méla byt stavba pokrocilého tézkovodniho
reaktoru, ktery navrhly indické firmy a jejiz zacatek je planovan na konec roku
2017. V provozu by mél byt kolem roku 2022.

« MTR — Materials Testing Reactor: Jedna se o experimentalni a vyzkumné
reaktory, které slouzi predevsim pro testovani riznych materiali. V Indii je
v provozu reaktor KAMINI, ktery vyuZzivd ?*3U v hlinfkového pokryti. Zajimavy
je zejména, protoze jako jediny reaktor na svété pouziva jako palivo pouze
233U, Dalsi zkousky a ozafovani probihd a probihalo na reaktorech CIRUS a

DHRUVA [38, 40, 41].

2Jedn4 se o typ MSR reaktoru vyuzivajici thorium.



6 AKTIVACNI MERENI

Metoda je zalozena na ozafovani zkoumané latky ¢asticemi| nebo zafenim gama.
Tyto Castice, nebo zareni, reaguji s tercovymi jadry radou rtznych reakci. U vétsiny
z nich dochézi ke vzniku nestabilniho radionuklidu. Vse zavisi na u¢inném prirezu
reakce dané Céastice nebo zareni s tercovym prvkem. Ten se nasledné preménuje
preménami «, 3 a y na stabilni izotop po danou dobu, ktera je urcena polocasem
premény. Jak probihajici reakce tak radioaktivni premény jsou casto doprovazeny
emisi gama zareni. To lze mérit a zpétné tak zjistovat informace o radioizotopu a
probéhlé reakci.

Aktivacéni méfeni, pouzité v této praci, uvazuje primarné reakce neutront, které
pochazeji ze spalacnich reakci, Stépeni a reakci protonil z materidlem terce a vzorki.
Primarnim zajmem této prace je zkouméani moznosti vyuziti thoria v jaderné energe-
tice, resp. v. ADS systémech, a proto jsou dilezité zejména reakce radiacniho zachytu
(n,y) a stépeni (n,f) na 23?Th. Intenzita téchto reakei zavisi predev$im na hustoté
toku neutront, resp. rozlozeni jeho spektra, coz je dané parametry protonového
svazku a vlastnostmi spalacni sestavy.

Gama zateni, které se uvolnuje jiz béhem jadernych reakci, se nazyva okamzité.
Béhem premén « a B~ (vyjimecné B nebo K—zachyt) se emituje zpozdéné zarent,
které je snaze detekovatelné.

Aktiva¢ni méreni 1ze rozdélit podle fady hledisek:

1. Podle tpravy vzork:

(a) radiochemickd — po ozéareni se provede chemickd separace z divodu od-
stranéni rusivych radioizotoptt nebo kviili zkoncentrovani pozadovanych
radioizotopii. Tato metoda je pracna a laboratorné naroc¢né, proto neni
moc obvykla;

(b) instrumentalni — aktivovany vzorek se pfimo méfi na gama spektrometru.
Jedna se o nejjednodussi a nejcastéjsi provedeni aktivacniho méreni.

2. 7 casového hlediska méreni:

(a) on-line — méreni gama zareni probihd béhem ozarovani. Je vhodné pro
kratce zijici radioizotopy, které uz nelze po ozarovani zachytit. Jeji prove-
deni je ovsem narocné;

(b) off-line — méfeni se provadi po skonéeni ozarovani. Pouziti je vhodné pro
radioizotopy s polocasy premény v fadu minut a delsi.

3. Podle energie pouzitych c¢astic.
4. Podle zpusobu vyhodnoceni:
(a) absolutni;
(b) poloporovnavact;

(c) srovnavaci.

'Pouzivaji se napf. protony, deuterony, riizné ionty tézsich prvk, aj.
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Hlavni vyhodou aktivacniho méfeni je vysoka citlivost. Metoda dokaze velmi
presné ur¢it mnozstvi a typ vznikajicich produkti, resp. reakéni rychlost nebo
ucinné prurezy probihajicich reakci. To vse pro vice izotopt soucasné. Naproti tomu
nevyhodami jsou nevhodné vlastnosti nékterych aktivacnich produktii, kdy je nelze
stanovit z divodu prilis kratkého poloc¢asu premény, nizkého tc¢inného prifezu pro
hledané reakce, a nebo emitovani gama zatfeni o nizké intenzité. Déle pak nutnost
pracovat s radioaktivnim materialem, ktery je potfebné transportovat mezi mistem
aktivace a spektroskopickou laboratofi.

Tercové materidly mohou byt v rtizné skupenské fazi, nejcastéji jsou vsak zkou-
many pevné materidly, kdy se jejich hmotnost obvykle pohybuje 0,01-10 g. Pokud
by se z tercového materialu uvolnovaly reakéni produkty, tak je nutné jej umistit do
vhodného obalového materidlu. Nabizi se sklo, hlinik, kfemen, plastové materialy
(polyethylen, polystyren, ad.). Kazdy z téchto materidli mé své vyhody a omezeni.
Plasty jsou pfi dlouhém ozarovani radiacné nestalé a hlinik se zase aktivuje pfi

vvvvvv

podle polocast premény hledanych produkti reakce [44] [45].

6.1 Fyzikalni princip

Mezi tercovymi jadry, a dopadajicimi ¢asticemi, probihaji vSechny druhy zakladnich
jadernych reakei. Témi jsou $tépeni, nepruzny rozptyl, radiacni zachyt a t¥istent]
Pri radé téchto reakci dochazi ke vzniku jader v excitovaném stavu. Pro vyuziti
thoria jsou dilezité zejména Stépeni a zachyt. Jak je patrné z Obr. [6.1] tak stépeni
22Th se uplatiiuje zejména od energie nad 1 MeV, tedy pro spektrum rychlych
neutrond. V protikladu k tomu uc¢inny prirez pro zachyt klesi, a proto je pro
mnozeni vyhodnéjsi epitermalni a tepelné spektrum.

Jak jiz bylo Teceno, dilezité jsou predevsim fotony vznikajici pii preménach
nestabilnich radionuklidi, které se nachazeji ve vzorcich i po skonceni ozarovani.
Detekei a naslednym vyhodnocenim je mozné urcit reakéni rychlost pro identifikované
izotopy. Odvozeni vztahu pro reakéni rychlost je prevzato z literatury [45], pricemz
nekteré vztahy jsou upraveny pro potreby této prace.

Radionuklidy vznikaji ve vzorcich o pocateénim poctu ¢astic Ny, které jsou vliozeny
do pole neutronti o konstantni hustoté ¢, pricemz jejich vznik se ridi nasledujici

AN(t)  (dN(t) AN (t)
I e o

2K t¥isténi dochdzi zejména v centralnich éastech jednotlivych sekei spalacni sestavy, kde maji
prilétajici ¢astice (protony) dostateénou energii. Se zvétsujici se hloubkou vniku intenzita spalaénich
reakei klesa.

bilanci
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232Th(n,gama)
232Th(n,f) ——

10-7 N A | . | . A | . | . | . il . Lol N Lol N -
100 10! 102 103 104 10° 106 107 108 10°

Energie (eV)
Obr. 6.1: Ucinnyg prirez pro reakce (nyy) a (n,f) **2 Th [42].

kde

dN(t
ﬁ = —AN(1). (6.3)
dt 4
rozpa
7 rovnice plyne, Ze nasycena aktivita vzorku A,,s je tmérna velikosti hustoty
neutronového toku ¢, mikroskopickému t¢inném prifezu ¢ a pocatecnimu poctu
¢astic ve vzorku. Rovnice [6.3] popisuje premény téchto radionuklidi v zavislosti na
¢ase. Po dosazeni rovnic [6.2] a [6.3] do rovnice [6.1] ziskdme obyéejnou diferencialni

rovnici prvniho radu
dN(t)
dt

kterd pfi uvazeni pocatecnich podminek (¢, N(¢)) = (0,0) nabyva tvaru

= Apas — AN (1), (6.4)

N(t) = A(l}) (6.5)

Je-li dosazeno za A vztah A = AN, vysledny vztah pro aktivitu vzorku na konci

ozafovani (tj. v Case ty,) je:

Altie) = AN (tire) = PalNo (1 — e ) = Ao (1= eV} (6.6)
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kde Pr je reakéni rychlost pfepoctend na jeden atom vzorku a A je rozpadova
konstanta.

Pro aktivacni méreni je dtlezitym hlediskem polocas premény radionuklidi
vznikajicich béhem ozafovani. Principialné nastavaji dva limitni pripady. Pokud
plati i, > T2 pak limyg, 400 (1 — e*)‘ti“) ~ 1 a kdyz je ty, < Ti/p plati pak
limyy,.. 0 (1 — e_”i”) ~ M. Pro tyto dva limitni pripady odpovida tprava vztahu
na do nasledujici podoby

Alte) = AN(tyg) = { e PO i > T, (6.7)
AnasMine Doty < 1o
7 rovnice 6.7 plyne, ze po uplynuti ¢asu, ktery odpovida deseti polocastim premény
vznikajiciho radionuklidu, dojde k nasyceni vzorku a jeho aktivita se jiz vice nezvysuje.
Tuto aktivitu oznacujeme za nasycenou A,,s a lze ji zvysit jediné zvySenim intenzity
toku c¢éstic. Na zakladé tohoto poznatku volime redlné casy ozarovani. Rozhodné,
nema smysl, delsi trvani experimentu, néz je deset polocasti premény, resp. realné
dostacuji 2-3 polocasy, kdy je dosazeno dostatecné aktivity zkoumanych vzorki.
S pribyvajicim ¢asem rychlost aktivace klesaﬂ
V ptipadé vzorki, ve kterych vznikaji radionuklidy s kratkymi a dlouhymi polocasy
premeény, je nutné pristoupit k jejich méreni neprodlené po konci ozatovani. Jediné
tak lze zarucit, Ze energie radionuklidi s kratkymi 7'/, budou naméteny.
Mezi koncem ozarovani a zacatkem méreni uréujeme tzv. dobu vymirani, resp.
prodleni ¢gelay. JelikoZ uz nedochdzi ke vzniku novych radionuklidi, ale pouze k jejich

preménam, tak se bilan¢ni rovnice zredukuje na tvar

dN(t)
—= = =AN(?). 6.8
o (t (6.5)
Jejimz Tesenim je rovnice
N (tdelay) =N (tirr) e_AtdCIay; (69)

kde N(ty;) je pocet ¢astic na konci ozarovani. Po dosazeni vztahu A = AN za N
dostavame vztah pro aktivitu vzorku

A (tdelay) = A (i) €A, (6.10)

6.1.1 Reakcni rychlost

V této casti je odvozen vztah pro reakéni rychlost Ry, kterd je vztazena na jedno

tercové jadro ozarovaného materidlu a jednu dopadajici ¢astici, tj. proton .

32T /5 umozni ziskat 75 % nasycené aktivity a za 3T} 5 lze ziskat 87,5 % maximaln{ dosazitelné
aktivity.
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Odvozeni vychazi z predpokladu, Ze méreni na detektoru zacalo v ¢ase t, = tiyr + tdelay
a doba méfeni odpovida casu trea1. Cas tiyy je celkova doba ozafovani a tgely je Cas
mezi koncem ozarovani a zacatkem jednotlivych méteni. Pro celkovy pocet rozpadi

N, za dobu t,., tedy plati nésledujici vztah

treal
N, = A(t,) / e, (6.11)
0
Jeho zintegrovanim je ziskan vztah pro pocet rozpadu
(1 _ e_Atrcal)
N, =A (t,) — (6.12)
Na zacatku méteni (tedy v Case t,ea1 = 0) je urcena aktivita vzorku A(t,)

z rozpadového zakona dle nasledujiciho vztahu

A(t,) = Aty )e Mactay, (6.13)
Dosazenim vztahu (6.13]) a do rovnice je ziskén vztah pro celkovy pocet
rozpadu NV,
1
— . _>\tirr _Atdcla . _Atrcal _
Ny = NoPq (1—e M) e Moo (1 —e )X (6.14)
7 rovnice lze vyjadrit reakéni rychlost vztazenou na jedno tercové jadro

B N
- NO (]_ — e_>\tirr) ef)‘tdelay (1 — e_Atrcal) )

Pr (6.15)

Jelikoz neni znam celkovy pocet premén N, tak je nutné provést jeho substituci
veli¢inami ziskanymi mérenim za pouziti gama spektrometru. Vysledny vztah nabyva

nasledujiciho tvaru

N. — treal S(Ey)
' Liive 1 (Ey) €y (Ey)7

kde tjve je tzv. ,efektivni® ¢as méreni, resp. jedna se o celkovou dobu méreni t,q.

(6.16)

ponizenou o tzv. mrtvou dobu, coz je ¢as, po ktery je detekéni systém zahlcen. Déle
erpp(E)y) je tcinnost detekce piku plného pohlceni, I, (Ey) je intenzita dané linky
gama zafen{ a S(E,) je plocha naméfeného piku o dané energii.

Dosazenim celkového poctu premeén, ze vztahu do vztahu [6.15] ziskame vztah
pro reakcni rychlost prepoctenou na jedno tercové jadro

S(By) Nt

i
N 6.17
ermp (By)Noly(Ey)(1 — e Min)emMdecay (1 — e Mrear)” ( )

Pp =
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resp. za pocatecni pocet atomu vzorku Ny je dosazen nasledujici vztah

m
Ny = —N 6.18
0 M A ( )

kde m je hmotnost aktivacniho vzorku, M je molarni hmotnost prvku, ze kterého
se vzorek sklada a N, je Avogadrova konstanta. Takto je ziskan finalni vztah pro

reakéni rychlost prepoc¢tenou na jedno tercové jadro

M S(E,)\keal 1 1 1
Pg = By A —— (6.19)
Nam eppp(By) I, (Ey) 1 — e~ ¢ Mdecay ] — @=Areal
[Pr] = (s~!-atom™). (6.20)

Reakéni rychlost, prepoctenou na jedno tercové jadro a jeden dopadajici proton,
Ize ziskat z podilu vztahu a vztahu f—P, kde Ip je integralni pocet ¢éastic, kterymi

byl experiment vystaven za celou dobu ozatovani t;,, [11], 19, [45, [46].

M S(Ey) My breat 1 1 1

tive

"~ Namerep(Ey) 1y (Ey)Ip 1 — e M o= Maceay | — @ Maeal

[Rg] = (proton™' - atom™1). (6.22)

Rr (6.21)




7 SPEKTROMETRIE GAMA ZARENI

Nedilnou soucasti aktivacni analyzy je spektrometrie gama zafeni. Tu lze provést
pomoci ruznych typu detektorti mezi jejichz dilezité parametry patii citlivost, vysoké
casové a energetické rozliseni, nizka mrtva doba, stabilita, ad.

V soucasné dobé patii mezi nejrozsitenéjsi tzv. scintilacni detektory, které jsou
tvoreny z nékolika ¢asti. Vlastni gama zareni je detekovano v scintildtoru tvoreném
anorganickym krystalem, plastem, kapalinou nebo i plynem. Prilétajici foton v ném
ionizuje atomy a excituje luminiscenéni centra, pri jejich deexcitaci je emitovano svétlo
ve viditelné c¢asti spektra elektromagnetického zareni a to ve formé zablesku. Ten je
odveden svétlovodem na fotonasobic, ktery je proudovym zesilovacem a fotoclankem
v jednom. Jeho vystupem je elektricky signal imérny energii dopadajicich fotoni.
Pro spektrometrii se pouzivaji predevsim anorganické typy jako Nal(Tl), CsI(T1),
BGO atd. U¢innost detekce se pohybuje na trovni nékolika desitek procent, zatimco
u organickych typt ¢ini pouze do 10 %. Hlavnim nedostatkem scintilacnich detektoru
je jejich relativné nizké energetické rozliseni.

Dalsim typem pouzivanym pro spektrometrii gama zareni je polovodicovy detektor.
Jedna se o principialné jednoduché zafizeni tvorené monokrystalem polovodice
umisténym mezi dvéma elektrodami, na které je privedeno vysoké napéti (jednotky
kilovolt) v zavérném sméru polovodice. Materidl polovodice je germanium nebo
kremik. Usporadan je do p—n pfechodu, kde n vrstva tvori jednu elektrodu, zatimco
druha muze byt tvorena napt. tenkou vrstvou zlata. Prichod ionizujiciho zareni, resp.
jeho pohlceni, iniciuje vznik paru elektron-dira. Ten je nésledné registrovan jako
proudovy impulz, ktery se prevede na napéfovy impulz a je odveden do zesilovace,
kde je upraven a nasledné jde do mnohakanalového analyzatoru. Velikost impulzu
je umérna energii, kterou preda ionizujici zareni krystalu. Pro detekci gama zareni
se pouzivaji zejména germaniové detektory. Detektor je nutné chladit na teplotu
kapalného dusiku (-196 °C) kvuli odstranéni sumu. S prichodem HPGe (High Purity
Germanium) nehrozi znic¢eni detektoru pri zvyseni jeho teploty na pokojovou, jak
tomu bylo u Ge-Li detektori, coz zna¢né zjednodusuje manipulaci s nimi.

Jako spektrometr miizeme oznacit aparaturu, ktera slouzi k zjistovani informace
o rozlozeni relativniho zastoupeni ¢astic, resp. fotonl v energetickém spektru. Zakladni
parametry spektrometri jsou energeticka rozliSovaci schopnost, energeticky rozsah a
ucinnost, kterd se déli na vnitini detekéni a geometrickou ic¢innost spektrometru.

Vlastnosti scintilacnich a polovodicovych spektrometrickych systémi jsou nasle-
dujici. Scintila¢ni spektrometry vynikaji vysokou tc¢innosti, coz znamend ze mohou
pracovat se zdroji o nizké aktivité, maji vysoké c¢asové rozliSeni. To se uplatnuje
u radioizotopii s kratkym poloc¢asem premény. Déale maji siroky energeticky rozsah,
tzn. zZe jsou schopné detekovat rizné druhy zatreni. Vynikaji jednoduchosti pouziti
a v neposledni fadé i relativné nizkou cenou. Nedostatky jsou nizké energetické
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rozliSeni, casova nestabilita fotonasobice, teplotni zavislost ti¢innosti scintila¢nich
krystall a fotonasobice.

Polovoditové spektrometry vynikaji energetickym rozlisenim. U¢innost je nizsi
nez-li u scintilacnich detektort a oproti tomuto typu jsou také nékolikandsobné drazsi.
Ptes to jsou pro presnou gama spektrometrii nenahraditelné.

Jak muze vypadat meérici stanice s HPGe detektorem je patrné z Obr. Jedna
se zjednodusené schéma sestavy detektoru a mérici komory. Zakladem je komora
vystavénd z olovénych Sipovych cihel. Vnitini prostor je ze vSech stran pokryt
kadmiovym a médénym plechem v obou ptipadech o tloustce 1 mm. Kadmium slouzi
k odstinéni rentgenového zareni, které vznika jako brzdné a rozptylového zatreni
v olovu. Méd pak stini rentgenové zateni vznikajici v kadmiu. Na jednom konci
se nachéazi otvor, kterym je do komory vsunut HPGe detektor. Jeho vnéjsi c¢ast
sestava z Dewarovy nadoby, do které je nutné pravidelné dolévat tekuty dusik, ktery
chladi detektor na provozni teplotu. Na druhém konci komory je manipulac¢ni otvor,
ktery slouzi pro vkladani vzorkt. Ty jsou vzdy umisténé na plastovém drzaku, ktery
se umistuje do predem urcenych pozic v plastovém drzaku, jez se nachazi v ose
detektoru a prochazi komorou po celé jeji délce. V samotném detektoru se nachazi
predzesilovac. Ostatni elektronika je mimo vlastni detektor.

doplfiovani dusiku vlastni olovéné

a tlakovy ventil detektor stinéni kadmiové
stinéni
médéné
stinéni

dewarova
nadoba
drzak na
vzorky
vstup do
komory

vzorek

Obr. 7.1: Schéma HPGe detektoru.

Reélny pohled do métici komory nabizi Obr. [7.2] Z fotografie je dobie patrnd
pritomnost stinicich plechtl z médi a kadmia. Béhem méreni je komora uzaviena

ocelovou deskou, ktera nese vrstvu stinicich olovénych cihel.
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Obr. 7.2: Redlny pohled na HPGe detektor a mérici komoru.

7.1 Detekce gama zareni

Pro spravnou interpretaci gama zareni musi byt popsan mechanismus jeho interakce
s citlivou casti detektoru. Zakladem je predani kinetické energie fotonu detektoru.
To se déje pomoci tady fyzikalnich déji. Diilezité jsou zejména fotoelektricky jev,
Comptontv rozptyl a tvorba part elektron-pozitron.

7.1.1 Fotoelektricky jev

Tento jev nastava pri interakci fotonu s elektronem vazanym v elektronovém obalu.
Dochéazi k predéni veskeré jeho energie elektronu, kde ¢ast je spotfebovana na jeho
uvolnéni z elektronového obalu a zbytek se preméni na jeho kinetickou energii.
Uvolnéné misto je zaplnéno elektronem z vyssi energiové hladiny za soucasné emise
rentgenového zareni. Jelikoz je vSechna energie uvolnéna naraz, tak v impulznim
spektru vznikne tzv. pik tplné absorpce (FEP-Full Energy Peak). Fotoelektricky jev
nastava zejména u fotonu s nizsimi energiemi.

7.1.2 Comptonuav rozptyl

Jednd se o pruzny rozptyl fotoni gama zareni na volnych elektronech. Mira predané
energie zavisi na uhlu rozptylu. Vznika tak spojité spektrum, které se oznacuje
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jako Comptonovské kontinuum, jemuz odpovida spojité spektrum napétovych pulzi.
Odrazené fotony maji vétsi vinovou délku, a tim padem nizsi frekvenci. Elektron se
kterym interagovaly je uvolnén z elektronového obalu.

7.1.3 Tvorba parua elektron-pozitron

Od hranice 1022 keV[| miize dochézet k preméné fotonu na pér elektron-pozitron.
Reélné jev nastava az pro vyssi energie. K déji dochazi v elektronovém obalu,
resp. v blizkosti atomového jadra, které prejima ¢ast hybnosti prolétajiciho fotonu.
Dulezita je zejména existence elektrického pole. Plati, ze ¢im vétsi naboj, resp.
intenzita elektrického pole tim vétsi pravdépodobnost premény. Coz lze interpretovat
jako pfimou timéru k velikosti protonového ¢isla Z. Ta ovsem plati i pro predchozi
dvé reakce.

Energie ptivodniho fotonu se rozdéli na elektron a pozitron zcela nahodné. Elektron
je diky vysokému potencidlu mezi elektrodami okamzité odveden na anodu zatimco
pozitron anihiluje s nejblizsim elektronem za vzniku paru fotontt gama zareni o energii
2 x 511 keV. Ty odlétaji v opacnych smérech. Pokud jsou oba zaregistrovany, tak je
jejich energie prictena k energii odevzdané elektronem, coz znamena, Ze se podarilo
absorbovat veskerou energii pivodniho fotonu a mluvime o FEP. Pokud jeden unikne
mimo detektor vznika pik jednoduchého vyletu (SEP-Single Escape Peak). V pripadé,
ze uniknou oba pak vznika pik dvojitého vyletu (DEP-Double Escape Peak).

7.1.4 Druhotné efekty

Kromé vyse zminénych efektii je nutno uvazovat jesté celou radu dalsich jevia. Mezi
ty vyznamné patii vicenasobné interakce, interakce mimo citlivy objem detektoru,
kaskadni koinciden¢éni sumace a efekt pozadi.

Za vicenasobné interakce oznacujeme kdyz fotony z Comptonova rozptylu znovu
interaguji kteroukoliv z vyse jmenovanych reakci. Na druhu reakce pak zavisi jaka
energie se deponuje v detektoru. U fotoefektu dochazi k prispévku do FEP, zatimco
u tvorby paru mohou vznikat opét vsechny tti vrcholy, tedy FEP, SEP a DEP. Pokud
dojde k dalsimu Coptonovu rozptylu, tak mize ve spektru vznikat dalsi Comtonovska
hrana, ktera je ale mnohem mensi.

P1i interakci primarniho zareni mimo citlivy objem detektoru dochéazi ke dvéma
jevam:

1. Fotony reaguji napr. v obalu krystalu a dalSich materidlech Comptonovym
rozptylem. Rozptylené fotony vstupujici do detektoru maji obvykle nizkou
energii a jejich absorbci vznika tzv. vrchol zpétného odrazu.

2. Pri vyssi energii fotontt dojde mimo citlivy objem detektoru ke vzniku paru

elektron-pozitron. Okamzitou anihilaci pozitronu vznikaji dva fotony gama

!Energie odpovidajici klidové energii dvou elektronil, resp. paru elektron-pozitron.
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zateni, které leti v opacnych smérech. Je vysoka pravdépodobnost, ze jeden
z nich se dostane do citlivého objemu detektoru, kde reaguje fotoefektem, ¢imz
ve spektru vznikd vrchol o energii 511 keV.

Pri vSech mérenich je nutno uvazovat efekt pozadi, protoze gamaspektrometr
registruje veskeré gama zareni, které prichazi z okoli. Tento efekt se snazime omezit
pouzitim métictho boxu. Ten ma dva ucely. Stini zafeni méreného vzorku a omezuje
pronikani nezadouciho zareni z okoli na detektor. Toto zafeni méa ptivod v umélém
pozadi laboratore a v prirozeném pozadi, které je zptusobeno vyskytem prirodnich
radionuklidi ve vzduchu a stavebnich materidlech. Ty vznikaji v radioaktivnich
preménach thoriové a uranové rozpadové rady. Dale jsou to radioizotopy vznikajici
interakci stabilnich izotopi s kosmickym a sluneénim zafenim v zemské atmosfére.

Dalsim negativnim efektem, ktery je nutné kompenzovat jsou koincidenc¢ni sumace.
K tém dochézi zejména na blizkych méticich pozicich. Jedné se o problém zaric¢t
se slozitéjsimi gama prechody, kdy dva gama fotony emitované kratce po sobé jsou
zaznamenany jako jeden o souctu jejich energii. Takto vnikly FEP vrchol oznac¢ujeme

jako sumacni vrchol [45].

7.2 Kalibrace HPGe spektrometru

Nedilnou soucasti prace s gama spektrometry je jejich kalibrace. Bez ni by nebylo
mozné spravné urcit energii a intenzitu dopadajiciho gama zareni. Provadi se energe-
ticka kalibrace, kalibrace energetického rozliseni detektoru a tic¢innostni kalibrace.
Prvni dvé se provadi softwarové pomoci ovladaciho rozhrani spektrometru zatimco
ucinnostni kalibrace je slozitéjsi a zavisi na danych méricich podminkach, resp. tvaru
a rozmeérech méreného vzorku, vzdalenosti méricich pozic a rozmeérech a usporadani
mériciho boxu. Vystupem tuc¢innostni kalibrace jsou funkce popisujici pribéh tc¢innosti
detekce pro pik plného pohleeni efipp v celém energetickém rozsahu detektoru pro

danou meérici pozici.

7.2.1 Energeticka kalibrace

Bez provedeni energetické kalibrace by neodpovidalo méritko vodorovné osy, na kterou
je vynasena energie dopadajicich fotont. Provadi se zmérenim kalibrac¢nich zarici,
které emituji fotony o zndmych energiich. Dané energie je vzdy prifazena k urc¢itému
méficimu kanalu nebo skupiné kanal. ProloZzenim bodt zavislosti energie-kanal
s pocatkem v soutadnicich [0,0] ziskdme kalibracni kiivku. Jeji nejjednodussi varianta
vyuziva linedarniho prokladu, ten ale vétsinou neodpovida, protoze redlné zavislost
energie-kanal neni linearni. Je tedy vhodné pouzit polynom druhého az ¢tvrtého

stupné. Velmi dulezité je, aby pouzité zarice plné pokryvaly cely rozsah spektrometru
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sV

jako ®*Mn, °7Co, ®Co, #Y, 137Cs, ad.

Kalibrace energetického rozliseni je dilezita pro spravné odliseni blizkych energii
dvou gama fotonti. Udava se jako sitka vrcholu v poloviné jeho vysky, tzv. polositka
(FWHM-Full Width at Half Maximum). Opét se kalibruje pomoci polynomu a to
druhého nebo tfetiho stupné [45].

7.2.2 Uéinnostni kalibrace

Tato kalibrace udava tc¢innost detekce gama fotont v zavislosti na energii a vzdalenosti
z&¥ice od detektoru. U¢innost detekee pak muzeme definovat jako pravdépodobnost,
ze dopadajici foton zanechd v citlivém objemu detektoru ¢ast své energie. Rozdélujeme
ji na dva zdkladni typy, tzv. pikovou a totaln{ Gc¢innost. Pikova t¢innost e)pp udava
s jakou pravdépodobnosti preda prilétajici foton svoji energii do FEP. Zatimco
totalni uc¢innost vyjadiuje pravdépodobnost s niz dojde k registraci jakékoliv energie
gama fotonii. Hodnoty téchto tc¢innosti zavisi na energii gama zareni, vzdalenosti
detektor-zari¢ a absorpci v materidlech mezi zaricem a detektorem a kolem nich
[17, 45].

Pomoci pikové tcinnosti jsou korigovany namérené hodnoty a ve spojeni s totalni
ucinnosti slouzi ke korekci kaskadnich koincidenci. Obé tyto ti¢innosti nenabyvaji
jedné hodnoty pro cely energeticky rozsah detektoru, ale jsou popsany funkci o na-
sledujicim predpisu

c(By) =" r.)
kde a; jsou koreny funkce ziskané pomoci fitu experimentalné ziskanych hodnot
z méteni kalibracnich zari¢a [15].

V nasledujicich kapitolach je ukédzan postup stanoveni totalni a pikové uc¢innosti
a jejich vystupti. Ty byly provedené autorem prace. Jako priklad jsou uvedeny vy-
sledky z kalibrace detektoru F, coz je interni oznaceni pro detektor od spole¢nosti
CANBERRA. Jeho typové oznaceni a dalsi parametry se nachazi v Tab. v Pri-
loze [A] Ta déle obsahuje parametry detektori A a C, na kterych byly méfeny vzorky

vyhodnocované v této praci.

Totalni Géinnost

Jak jiz bylo zminéno do totalni tc¢innosti patii veskeré detekované fotony, tedy
i ty jez vytvari tzv. Comptonovu hranu, vrchol a hranu zpétného odrazu, atd.
Jednoduse ji mizeme vyjadrit jako podil vSech detekovanych fotont vicéi vsem ze
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zafice emitovanym fotontim dle nasledujiciho vztahu

N o -Ptotal
tot — .
Pzdroj

Pro jeji urceni se pouzivaji monoenergetické kalibrac¢ni zarice, pripadné zarice

(7.2)

s maximalné dvéma vhodnymi vrcholy. Vhodné jsou napi. 57Co, %°Co, #Y, 199Cd,
137Cs, 2L Am ad. Pfi vypoctu se pak uvazuji impulzy zméfené od pocatku spektra
az po pik o dané energii £, minus pozadi spektra, které nelze zahrnout. Hodnotu

uc¢innosti pro danou energii pak ziskame z nasledujicitho vztahu

Siop A beeal 1

tlive

0= AL (By) e Mo (1 — o—Mrea)’

kde St je pocet impulzl, A je rozpadova konstanta, ... je celkovy ¢as méreni, tyye

(7.3)

je Cisty Cas méreni, ktery ziskame jako rozdil celkového ¢asu méreni a mrtvé doby
detektoruﬂ. Ag je aktivita kalibrac¢niho zafice vztazena k referen¢nimu datu, resp.
casu. I,(Ey) je intenzita gama prechodu, ¢ je Cas mezi referenénim datem zarice a
zacatkem meéreni. Na Obr. je zobrazena totalni tc¢innost pro druhou mérici pozici
detektoru F.
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Obr. 7.3: Totdlni 1icinnost mérici pozice P2 detektoru F.

2V této dobé je detektor zahlcen a dopadajici fotony nejsou zaznamenany.
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Pikova ucéinnost

U pikové ucinnosti pracujeme pouze s FEP piky, resp. jejich plochami. Odpada
omezeni na pouziti pouze monoenergetickych zarici, coz se kladné projevuje na
presnosti urceni této icinnosti. Pikova ic¢innost je obecné definovana nasledujicim
vztahem

. _ Prep
FEP —
Pzdroj 7

(7.4)

kde Prgp je pocet impulzil zaznamenanych ve FEP piku. Ué¢innost je pak stanovena
podobnym vztahem jako je vztah [7.3] viz

SFEP(Ey))\;%‘: 1
AOI'Y(E‘Y> e*)\tg(l — efAtread)?
kde rozdil je pouze v pouziti plochy Sggp piku plného pohlceni namisto plochy Sie.

EFEP —

(7.5)

7 hlediska postupu stanoveni ucinnosti byla nejprve urcena pikova tucinnost bez
zahrnuti koincidenc¢nich sumaci. Jelikoz totalni i¢innost neni timto efektem ovlivnéna
nebylo tfeba provadét jeji korekci. Tento postup si vyzaduje pouziti napt. programu
TrueCoinc [48], ktery slouzi pravé k stanoveni korekei na koinciden¢ni sumace. Jeho
vstupem jsou koreny funkci popisujicich totalni a pikovou uc¢innost. Na vystupu je
pak korekéni faktor epc(E)) pro dany prvek, resp. energii a meétici pozici, kterym se
podéli hodnoty pikové t¢innosti. Fitem takto korigovanych hodnot ziskdame finalni
funkci popisujici hledanou pikovou tc¢innost. V Obr. jsou vyneseny pribéhy obou
pikovych uc¢innosti a hodnot jejichz prolozenim vznikly.

7.3 Opravné faktory

V kapitole byl urcen vtah pro reakéni rychlost, ktery jiz v této podobé ob-
sahuje radu korekci, se kterymi je nutné pocitat. Pii jejich zanedbani by vznikla
nezanedbatelna chyba, a proto se nésledujici ¢ast zabyva jejich popisem.

M ty, 1 1 1 1 1 1
Rr = S(Ey)Miea=——
R (Ey) Atreal Nam Ip tige 1 — e M o= Maceay 1 — o= Mreal [ (L) eppp(Ey)

(7.6)

1
korekce na mrtvou dobu detektoru,
Zflive
1 " w
————  korekce na rozpad béhem ozarovani,
]_ — e_/\tirr
1 b4 . Vv 7’ .
v korekce na rozpad béhem transportu a mezi mérenimi,
e elay
1

————  korekce na rozpad v prubéhu méreni
1 —_ e_/\treal ’
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Obr. 7.4: Pikovd ucinnost pred a po zavedeni opravy na koincidencni sumace meérici
pozice P2 detektoru F.

1
korekce na intenzitu gama linky,
I(Ey)
1
_— korekce na ucinnost detektoru.
erep(Ey)

Nejedna se ale o findlni vztah. Dalsimi efekty mohou byt samoabsorpce gama
zareni ve vzorcich s nezanedbatelnou tloustkou nebo vliv kaskadnich koincidencnich
sumaci. Pfedchozi vztah pak nabyva nasledujici podoby

M S(Ey) Nkl 1 1 11 1
( V) tlive o Hf (77)

— NAm [,Y(E.Y)IP 1 _ e—)\tirre—)\tdecayl _ e—)\treal EFEP(E‘Y) T}A 77TC b Ck

Rr

kde na je korekce na samopohlceni, ¢ je korekce na koincidenéni sumace a ¢y jsou
ptipadné dalsi opravy [45].

7.3.1 Korekce na samoabsorpci

V kazdém vzorku, u kterého nelze zanedbat jeho tloustku dochéazi k absorpci gama
zareni. Pro ziskani skutecného poc¢tu fotonti generovanych ve vzorku je tfeba zavést
prislusnou korekci. Pokud uvazujeme plochy zari¢ o tloustce ¢ s homogenné rozloze-

nou aktivitou Ny v jeho objemu, pak pocet fotonii emitovanych ze vzorku urcéime
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z nasledujiciho vztahu

t d 1 — o KT
N = / Noe e ™8 = Ny= =& (7.8)
0 t ut

Po tpravé dostaneme opravny faktor dle nasledujictho vztahu

N 1 — e~ m(Ey)t
WA(EY) = -=1-

No p(Eyt (79)

kde p(E)) je soucinitel zeslabeni, ktery je zavisly na energii gama zareni. Hodnoty
soucinitele zeslabeni jsou tabelované pro urc¢ité hodnoty energii a materialy. Jelikoz
se ve zméreném spektru nachazi celd rada energii, tak je nutné urcit funkci popisujici
zavislost samoabsorpce na energii gama zafeni. Tu ziskame fitem hodnot samoab-
sorpce vypoctenych pro tabelované hodnoty soucinitele zeslabeni pomoci nasledujici

funkce

z": ciIn(Ey)
na(Ey) = e=0 ' (7.10)

kde ¢; jsou koteny této funkce.

7.3.2 Korekce na koinciden¢ni sumace

Za kaskadni koincidence oznacujeme jev kdy dojde k zaznamu vice gama fotont
jako jeden foton o energii odpovidajici jejich souctu. Rozeznavame tzv. pravé a
nahodné koincidence. Pravé koincidence vznikaji pokud dojde k souctu energii
fotont z prechodt jednoho izotopu zatimco u ndhodnych koincidenci se scitaji fotony
z ruznych izotopii. Z hlediska méreni na HPGe detektoru se primarné uplatnuji pravé
koincidence a ty nadhodné lze zanedbat. K pravym koin-

cidencim dochéazi, protoze u vétsiny izotoptu je relativné 1

komplikovand struktura energetickych hladin a rozpado-
vych schémat. Prechod mezi jednotlivymi hladinami, resp. Al B

mezi emisemi fotont je zanedbatelné kratky oproti dobé, 2

po kterou se nabira signal béhem méreni. C
Na Obr. je obecné rozpadové schéma, ze kterého 3
je patrné ze do zékladniho stavu se jadro muze dostat

Obr. 7.5: Kaskdadni roz-

padové schéma.
gama kvanta o energii A nebo emisi dvojice kvant B a C pres tzv. kaskddu. Pro tento

riaznymi zpusoby. Jednak muze k prechodu vyuzit emise

zjednoduseny pfipadﬂ pak mohou nastat dva koincidencni jevy.
1. Gama kvanta B a C jsou zaznamenany zaroven. Udalost je vyhodnocena

jako zdznam kvanta o energii rovnajici se sou¢tu energii fotonia B+C, coz je

3Redlné dochézi k jednotkdm aZ desitkdm piechodii pro jedno jadro.
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vyhodnoceno jako udédlost A. Pomér mezi poc¢tem udalosti A a B4C je dan

nasledujicim vztahem

_ L(B) erep(C)

S(A) :S(B+C) ]y(A)acc(jm7

(7.11)

1

kde I, energie dané¢ho gama prechodu, ac je vétvici pomér prechodu C, ¢ = 5 —

a o4 je totalni konverzni koeficient.

2. Dojde-li k pohlceni fotonu B a c¢aste¢nému pohlceni fotonu C nebo naopak, pak
je udélost zaznamenana do nového piku, ktery neodpovidd FEP pikiim zadného
z uvadénych prechodu. Pro tento typ udalosti je nutné stanovit koeficient, ktery

udava zmenseni piku prechodu B

L(B) = accceon(C), (7.12)
resp. zmenSeni piku prechodu C
1,(B)
1,(C)

Vysledna koincidenéni korekce pro prechod A méa nasledujici podobu

L(C) = 22 acecei(B). (7.13)

nra(A) = [1 = L(A)] - [1+ S(A)]. (7.14)

vvvvvv

nutné predchozi postup zobecnit [15].



8 EXPERIMENTALNI CAST

Tato ¢ast se zabyva experimentem, metodikou zpracovani dat, simulaci experimentu
a na zavér zhodnocenim dosazenych vysledki.

Experimentdlni data pouzitda v této praci vychazi z ozarovaciho experimentu
provedeném na spalacni sestavé QUINTA. Sestava byla ozarovana protony o energii
660 MeV a intenzité cca 0,4 wA pomoci urychlovace Fazotron. Po skonc¢eni ozarovani
nasledovalo méreni vSech vzorkt pomoci HPGe detektort.

Experiment probéhl za pouziti étyi vzorki 22Th, které byly umistény v méfici
pozici P3 spala¢ni sestavy QUINTA, viz Obr. [8.1] Tato pozice se nachdzi mezi 3. a 4.
sekci sestavy ve vzdalenosti 376,5 mm od zacatku sestavy.

PO P1 P2 P3 P4 P5
YN
X 1 2 3 1 4 5
A
8 _______________ o o o o|/fb =& o = o
lm— --------------- patl .
[N
P 33 T o >
SVAZEK et e
S D | R | R AR | B
Y
—114—>| €17 —>| [«—17 —>| |[«—17 —>| |«17
«—131—>]
> 202 395— >
< 524 >
> 638 >
= 700 >

Obr. 8.1: QUINTA v bocnim pohledu[AT).

Parametry jednotlivych vzorki jsou uvedeny v Tab. Ve spalacni sestavé pak
byly umistény na specialnim hlinikovém drzaku s vertikdlnimi rozestupy 40 mm, resp.
80 mm, viz Obr. 8.2

Vlastni experiment lze rozdélit do nékolika krokt, které na sebe navazuji. Pred
zapocetim experimentu je nutné provést pripravu gama spektrometrické laboratore.
Ta spociva v zajisténi chlazeni detektorti pomoci tekutého dusiku. Jeho zasobu je
nutné v kazdém detektoru doplinovat v pravidelnych intervalechﬂ To je dilezité
pro udrzeni stabilnich podminek béhem méreni. Déle je nutné provést kalibraci

HPGe detektori a méfeni jejich efektivit tomu se vénovala Kap. [7] Spravna kalibrace

U HPGe detektortt pouzivanych v mistni laboratoii je to standardné jednou za dva dny.
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Tab. 8.1: Parametry vyhodnocovanijch vzorkii.

Sek Poloha v sekci | Vzorek | Hmotnost | Rozmér | Méren
ekce
(mm) ) (2) (mm) )
80 Th-33 2,08954 T, 7x7,7x3 3x
40 Th-32 1,90175 T.4X7,4%3 3%
P3 0 Th-31 | 1,96396 | 7,5x7,5%x3 | 12x
-80 Th-35 2,45507 8,4x8,4x3 3%

140 1 40

80

Obr. 8.2: Drzik se vzorky pred ctortou sekei QUINTY [47].

a znama hodnota aktudlni tc¢innosti detektoru jsou dtlezité pro meéreni a dalsi

zpracovani spekter.

Pii méreni vzorku je nutné si rozvrhnout postup, tak aby doslo co k nejmensimu

ozareni obsluhy detektorti. Zaroven je nutné urychlit méreni v jeho pocatec¢nich

fazich, kdy je zadouci zachytit co nejvice radionuklidi s kratkym poloc¢asem premény

u co nejvétstho mnozstvi vzorki.

Vsechny vzorky jsou jesté pred experimentem dikladné oznaceny, zvazeny a

zmeéreny, protoze po ozafeni to jiz nebude mozné. Poté jsou umistény na hlinikovy

drzak. Ten je tésné pred ozarovanim umistén do spalacni sestavy a zaznamena se jeho
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poloha, pripadné se poridi fotodokumentace. Pfed vstupnim otvorem sestavy, ktery
se nachazi v prvni sekci, se umistuji tzv. monitory svazku. Ty slouzi k zpétnému
vyhodnoceni celkové fluence dopadajicich castic na ter¢. Jeden monitor se umistuje
tésné pred otvor a druhy do vzdalenosti 2 m od sestavy, kde se nachazi vystup svazku
z magnetu. Vzdalenéjsi monitor slouzi ke kompenzaci vlivu odrazenych castic a ¢astic
vyletujicich z terce.

Experiment se zahajuje nastavenim svazku do pozadované pozice. To je ¢innost,
béhem niz operatori urychlovace vyslou pulz s nizkou hodnotou proudu. Do stredu
vstupniho otvoru pro svazek, viz Obr. 8.1] se umistuje polaroidovy film, jenz se po
vystaveni proudu c¢astic vyvola. Diky tomu zname fokusaci svazku a presnost jeho
zameéreni. Jeho parametry pak lze upravit pomoci magnetti na vyvodu svazku a
nebo lze upravit polohu experimentalniho zarizeni. Pokud jeho zaméreni vyhovuje
lze pristoupit k vlastnimu ozarovani. To probiha po stanoveny cas pti dané intenzité
svazkufl

Po skonceni ozatrovani se pristupuje k transportu vzorkl ve stinicich kontejnerech
do laboratore. Pokud maji vzorky vysokou aktivitu, tak je nutné vyckat az aktivita
poklesne. V laboratori jsou vzorky snaty z drzaku a rozebrany ve stinicich boxech.
Poté nésleduje jejich métreni. Na polovodicovych detektorech se voli takové pozice, aby
mrtva doba detektoru nepiekrocila 10 %. S klesajici aktivitou vzorku se pro méfeni
voli blizsi pozice. U téchto pozic, ale dochazi k vzniku negativniho jevu koincidenc¢nich
sumaci a k uplatnéni efektu nebodovosti vzorku, s ¢imz je nutno pocitat béhem jejich
vyhodnocovani. Pti volbé délky méteni se uplatinuje empirické pravidlo, podle kterého
jeji délka odpovida priblizné jedné desetiné doby, ktera ubéhla od konce ozatrovani.
Meéreni probihéa od konce ozarovani az nékolik tydnti a to kontinualné. Zejména kratce
po experimentu je nutna stala pritomnost experimentatori, protoze vymeény vzorki
jsou velmi casté. V pozdéjsich fazich, kdy se vzorky meéni s hodinovymi a delsimi

intervaly, jiZz neni stald pritomnost experimentatort nutnd [11].

8.1 Zpracovani dat

Veskera spektra, zmérena pomoci HP Ge detektor, jsou ukladana programem MAESTRO
od spolecnosti EG&G Ortec do forméatu *.chn. Ten obsahuje informace o méteni a
hodnoty z jednotlivych kandli. Pocet kanalt pak zavisi na pouzitém detektoru a
jeho nastaveni. Kromé toho soubor obsahuje zakladni energetickou kalibraci, ktera
se obvykle provadi pied kazdym experimentem pomoci kalibracnich zafict (°"Co,
%0 Co).

Pro zpracovani dat je pouzit balicek programi napsany v jazyce RUBY, ktery byl
postupné vyvinut v SUJV v Laboratofi jadernych problémi, resp. Oddéleni jaderné

2Pokud probih4 vice experimenti béhem jednoho ozafovani miize dochdzet ke kolisani intenzity
pripadné k prestavkam v samotném ozarovani, coz je nutné p¥i vyhodnocovani kompenzovat.



8.1. Zpracovani dat 65

spektroskopie a radiochemie. Na jeho vyvoji se podilela fada autort, az dosahl své
soucasné podoby. Balicek obsahuje radu podprogramt pomoci, kterych lze postupné
zpracovat data a uplatnit na né potiebné korekce.
Samotny proces zpracovani l1ze rozdélit do fady krokii:
1. Fitovani spektra a urceni ploch pikii pomoci programu Deimos32 [49].
o manualni energeticka kalibrace;
o urceni ploch pikl ze spekter zmérenych po ozarovani;
« ulozeni zpracovanych dat do souborii *.prn a *.dsk.
2. Urceni efektivity pouzitych detektorti.
3. Vytvoreni knihovny energii a intenzit ocekavanych prvkii a dale urc¢eni koinci-
denc¢nich sumaci pro tyto prvky a jejich jednotlivé energie.
4. RUBY.
« soucet ploch piki a jejich tzv. ,tailti“;
« vytvoreni inicializa¢niho souboru pro skupinu spekter pochazejicich z jed-
noho vzorku, ktery je nasledné vyuzivan dalsimi programy;
» oprava energetické kalibrace jednotlivych spekter na nelinearitu;
o odecet pozadi;
o odecet piki jednoduchého a dvojitého vyletu;
» zavedeni uc¢inostni kalibrace;
« oprava na samopohlceni ve vzorku;
o identifikace izotopt ve spektrech;
o vypocet reakénich rychlosti a jejich nejistot pro jednotlivé prvky a jejich
energie;

o vypocet celkové reakéni rychlosti pro kazdy izotop a jeji celkové nejistoty.

8.1.1 Urceni ploch pikt

Na pocatku procesu zpracovani dat se nachézi vystupni soubory z HPGe detektorii,
resp. jejich obsluznych programt. Ty byly zpracovany pomoci programu Deimos32,
ktery je vyvijen v rdmci AVCR UJF RNDr. Jaroslavem Franou, CSc. Program slouzd
k preciznimu urceni ploch jednotlivych gama piki. Jelikoz je energetické rozliSeni
detektoru velké, tak neni plnén pouze kandl odpovidajici pfesné energii fotonu, ale
jsou plnény i okolni kanaly. Piky tedy nabyvaji tvar Gaussovy ktivky, kterou je snaha
pomoci programu prolozit jeji symetrickou a nebo asymetrickou verzi. Jeho vyhodou
oproti automatickému fitovani, napr. v programech Genie nebo Maestro, je mnohem
vetsi presnost vysledného fitu, ¢ehoz se dosahuje diky moznostem, které program
nabizi. Témi jsou moznost postupovat mezi jednotlivymi piky, nastavovat hranice
fitu, pridavat satelitni piky, volit pocet iteraci, atd. Postup fitovani je dobte patrny
z Obr. 8.3l Kromé manudlniho rezimu disponuje Deimos32 i automatickym rezimem,
preferovan je vsak ten manudalni. Diky tomu maji vysledné plochy piku vétsi presnost
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a snizuje se tak smérodatna odchylka vysledki, kde praveé plocha piku tvori jejich
velkou cast.

‘!E:—.:—':' Chn=275.1 En=99.2 N= 108900 - O X

©32Th2p2.Chn

Left: 260
Bighe: 314

Tep: 174898
Low: 22355

no change,click
GoFit or Finish

scale 1.0 x

Obr. 8.3: Fitovdni spektra v programu Deimos32.

Na pocatku fitovani se znovu provadi energeticka kalibrace kazdého spektra.
K tomu se vyuziva jeden pik o nizké energii z poc¢atku spektra a jeden o vysoké
energii z jeho druhé poloviny. Podminkou je znalost prvki, resp. energii gama
prechodi, které dané piky vytvorily. Pritazenim presné hodnoty jejich energie, a
polositky ke kanaltim, v nichz se aktualné nachazeji, zptresni kalibraci spektra. Po
tomto kroku jiz nasleduje vlastni fitovani.

Vysledkem celé procedury je dvojice souborii s ptfiponami *.prn a *.dsk, kde
prvné uvedeny soubor obsahuje informace o méteni, jako je Cas zacatku a konce
meéreni, mrtva doba, energeticka kalibrace apod. Dale obsahuje urcené plochy pikta
jednotlivych energii a parametry s tim spojené. Naproti tomu soubor *.dsk obsahuje
pouze ¢ast s plochami piki. Oba tyto soubory dale vstupuji do procesu zpracovani
[11].

8.1.2 Korekce deformaci piki

Vlivem ruznych faktori muze dochéazet k rtiznym deformacim pikt. Jednou z nich
je vznik tzv.  taila“. Jedna se protazeni nabézné strany piku. Tato plocha patii do
hlavniho piku, a proto je tfeba s ni pocitat. Proto béhem fitovani spektra, je nutno

tyto deformace zaznamenat. Nasledné probéhne tprava *.dsk souborii, ve kterych se
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oznaci takto deformované piky. Upravené *.dsk soubory jsou zpracovany programem
TailCor, ktery vyznacené piky secte a nahradi je jednim pikem o energii hlavniho
piku.

8.1.3 Parametry namérenych spekter

Ke kazdému vzorku prislusi nékolik spekter v zavislosti na poc¢tu jeho méreni, viz
Tab. Jak jiz bylo uvedeno, zpracovani spekter probiha pomoci skupiny programi
napsanych v jazyce RUBY. Zakladem je program TimeConst.exe, ktery z vlozenych
spekter vytvori vstupni soubor (RBScript.INP) pro dalsi programy skupiny.

Jeho obsah tvori seznam *.dsk soubort a jejich parametrti jako napi. datum
a Cas jednotlivych méreni, skutecnd a celkova doba méreni, mrtva doba detektoru,
doby mezi méfenimi atd. Jako vstup programu jsou kromé parametrii ze soubort
jesté parametry, které vklada uzivatel. Témi jsou datum, délka ozafovani, integralni

tok svazku, hmotnosti vzorku, jejich material, adt. [43].

8.1.4 Korekce energetické nelinearity detektoru

Kalibrace, ktera byla provedena v programu Deimos32, neni vhodna pro pfesnou
identifikaci prvka a urcovani poloc¢ast premény, protoze pouziva pouze linearniho
prokladu, ktery popisuje zavislost energie-kanal. Z tohoto divodu je tfeba provést

presnéjsi kalibraci. Pouzita linearni funkce ma nasledujici tvar

Ey(l') = bo + bll', (81)

kde E je energie gama linky, x je ¢islo kanalu, by a by jsou koreny této funkce. Zavislost
energie-kanal neni u spektrometrického systému linearni, proto je potieba provést
korekci zmérenych spekter. K tomu slouzi program Nonlin64.exe. Program vyuziva
hodnoty energii, které byly pouzity v predchozi kalibraci a parametry nelinearni
funkce zavislosti energie-kanal zmérené pro kazdy detektor. Nelinearni funkce mé
nasledujici predpis

corF(Ey) = ag+ a1 By + a2 E, (8.2)

kde a; jsou koreny nelinearni funkce zmérené pro kazdy detektor. Odchylka nelinearity

vvvvv

o energiich 59,5 keV a 2614,533 keV. Program pak pocita rozdil zpiisobeny pouzitim
paru kalibracnich energii Fca1 a Fea2, které byl vyuzity v programu Deimos32.

Vyslednou korigovanou energii ziskame ze vztahu

Eyeor = Ey — [corF(Ey) — (p1Ey + q1)] (8.3)
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kde py a ¢ ziskame z nasledujicich rovnic

corF(Eca1) — corF(Eea2)

= : 8.4
h Ecal,l - Ecal,Q ( )

g1 = COTF(Ecal,I) - Ecal,lpl- (85)

Vystupem jsou soubory s koncovkou *.cor, které jsou vstupnimi soubory pro
dalsi programy [11], 43].

8.1.5 Odecet pozadi

Béhem meéreni na gamaspektrometru vzdy dochazi k nacitani prirozeného pozadi
do vysledného spektra. Pro ziskani presnych vysledki je nutné toto pozadi odecist.
Toho se docili pomoci programu Puregam.exe. Ten vyuziva soubor, ktery obsahuje
zpracované spektrum, jez bylo méteno bez jakéhokoliv vzorku. Velikost plochy, kterd

se odecita je stanovena touto rovnici

tl,s ec
Sl/:)cg(EY) = tlbp Sbcg(-Ey)u (86)
,DCg

kde S}, (Ey) je pfepoctend plocha pozadi pro dany pik o energii E,, Spe(Ey) je
celkovd zmétena plocha piku pozadi, ¢; spe. je efektivni ¢as méreni aktudlniho spektra
a tipeg je Cista doba méfeni spektra pozadi. Z rovnice je patrné, ze velikost
plochy, kterou odecitame od zpracovavaného spektra je pomérem cistych ¢asti méreni.

Vystupni soubory maji piiponu *.-£f [I1], 43].

8.1.6 Odecet pikti jednoduchého a dvojitého vyletu

Pti interakei gama zateni o vysoké energii dochézi casto k tvorbé elektron pozitrono-
vych part. Vlivem tohoto jevu dochazi k vzniku SEP a DEP pikt, které ale nenesou
uzitecnou informaci a je zadouci jejich odfiltrovani ze spektra. K tomu slouzi program
SepDep.exe. Vime, Ze tyto piky maji energii mensi o 511 keV, resp. 1022 keV, nez
FEP a jejich plochu uré¢ime z nasledujicich vztaht:

S (Esep) = S(Ey)esep(Ey), (8.7)

S(EDEP) = S(Ey)gDEP(Ey)- (88)

Velmi vyhodna je nezavislost obou efektivit na vzdalenosti vzorku od detektoru,
coz usnadnuje odecet. Efektivity jsou popsany nésledujici funkci

€SEP/DEP(Ey) — e(so+81 Int(Ey)4s2In%(Ey)4s31n3(Ey)) ) (89)
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Dle dalsi rovnice, ziskdme plochy piki, které je tieba odecist, aby byly odfiltrovany
nezadouci piky, resp. jejich ¢asti pochazejici z jednoduchého a dvojitého vyletu

Scor(Ey) = SEppp €SEP/DEP (Evgp), (8.10)

kde Sgppp je plocha FEP piku a esgp(Errp), resp. epgp(Erpp) jsou efektivity udavajic
pomér velikosti SEP a DEP pikta. Vyfiltrované spektrum je ulozeno do souboru
s pfiponou *.-ef [43].

8.1.7 Korekce na t¢innost detektoru

Pomoci programu EffCor . exe je provedena korekce na uc¢innost detektoru. Ta spociva
v prepocteni kazdé gama linky pomoci korekcniho faktoru, ktery je ziskan dosazenim
hodnoty energie (E,) do funkce popisujici pikovou uc¢innost detektoru, viz Kap.
Pribeéh této funkce je urcen jejimi koreny, které byly urceny pro kazdy detektor a
jeho meérici pozice. Tyto kofeny jsou umistény v souborech s priponou *.EFF, kde
jako nazev slouzi oznaceni detektoru. Méreni efektivity se opakuje v pravidelnych
intervalech. V idedlnich pripadech by mélo byt provedeno v co nejkratsi dobé pred
nebo po experimentu, aby odpovidalo aktualnim méricim podminkam. Vystupni

soubory maji pfiponu *.rrs [I1], 43].

8.1.8 Oprava na samoabsorpci

Pokud ma vzorek vétsi objem, resp. tloustku, tak je nutné uvazovat absorpci ¢asti
gama zareni na vlastnim materialu vzorku. K této korekei slouzi program AttCor. exe,
jehoz vystupem jsou korigované soubory s priponou *.rss. Program vyuziva funkci
popisujici pokles intenzity gama zareni pri prichodu danym materialem, ktery je
spolu s tloustkou vzorku vstupnim parametrem. Teoreticky rozbor utlumu je uveden
v Kap. Opravena hodnota se ziska dosazenim energii ze zpracovavaného spektra
do funkce popisujici utlum. Takto ziskame opravné faktory pro vSechny energii, resp.
piky [43].

8.1.9 Identifikace izotopt ve spektru

Poté co byla uplatnéna vétsina nezbytnych korekci na zpracovavané spektrum, lze
pristoupit k identifikaci izotopt, které se v ném nachazeji. K tomuto ucelu slouzi
program MidLit7.exe. Jehoz vystupem jsou soubory s koncovkou *.cra a *.tra.
Identifikace probihd pomoci porovnani energii, které se nachazeji ve spektru
s energiemi, které jsou ulozeny ve vytvorené knihovné s koncovkou *.11b. Kromé
hodnot energii jsou v knihovné zapsany dalsi nezbytné informace jako intenzita gama
prechodu, polocas premény, prislusny prvek, ke kterému se predchozi parametry

vztahuji a nejistoty gama energii a jejich intenzit. Déle je pro kazdou skupinu energii



8.1. Zpracovani dat 70

jednoho izotopu vyznacena jedna energie, ktera se bere jako maximalni. Za tu se
obvykle vybird linka s nejvyssi intenzitou.

Vlastni identifikace pak sestava ze tiri kroku:

1. V prvnim kroku probiha ovéreni jestli energie v knihovné oznacend jako ma-
ximalni se nachazi ve zpracovavaném spektru. Tim se na pocatku urci, které
izotopy se mohou ve spektru nachéazet a které ne.

2. Pro kazdou gama linku, kterd se nachazi ve spektru se zjistuje jestli nepatii
k nékterému z izotopt urcenych v prvnim kroku. Pokud je nalezena shoda, tak
probéhne vypocet K faktoru a jeho nejistoty AK podle néasledujicich vztaht

LS max E. max
Y,max y”TC( y)
AIY 2 ASy 2 nrc (Ey max)
Y Y nre( v)

kde I, je intenzita gama linky, Sy max je plocha piku gama linky s nejvyssi
intenzitou, nrc je korekce na koincidencéni sumace, I, max je intenzita gama
linky s nejvyssi intenzitou, S, je plocha piku gama linky. AL, a AS, jsou
nejistoty intenzity, resp. plochy piku. Korekce na koincidenéni sumace se nacitaji
z knihovny s pfiponou *.clib. Pro kazdou energii byly ziskany koincidenéni
korekce pomoci programu TrueCoinc. Jelikoz je kazdéa korekce tizce svazana
s jednim izotopem, resp. jeho energiemi, tak nemohly byt uplatnény diive nez
béhem identifikace.

Protoze byla snaha identifikovat co nejvétsi mnozstvi produkt ve vzorku
s oznac¢enim Th-31 muselo dojit k zefektivnéni vytvareni knihovny *.clib.
Standardné je do programu TrueCoinc nactena tc¢innost pro danou mérici pozici
a pro ni jsou postupné generovany koincidenc¢ni korekce, které se prepisuji do
knihovny *.clib. To je ale velmi ¢asové narocny proces, protoze vétsina izotopt
emituje velké mnozstvi riznych gama energii, béhem néhoz je snadné udélat
chybu. Proto byl autorem prace vytvoren program Koincidence-davkove.py,
ktery vyuzivd moznosti ulozit vystup z programu TrueCoinc do textového
souboru. Takto vznikla sada vystupti pro mérici pozice P2, P3, P4 a P5
detektori A a C. Program Koincidence-davkove.py porovnava izotopy a
jejich energie z knihovny *.11b s vystupy z programu TrueCoinc. V pripadé
shody zapise dané koinciden¢ni korekce do knihovny *.clib. V programu
je mozno vybrat detektor a pocet pozic, pro které bude provadéno hledani.
Maximalni mnozstvi korekci pro kazdy izotop je sedm a to pro pozice P2, P3,
P4, P5, P6, P7 a PS.

Koincidenéni sumace se uplatnuji zejména na blizkych méricich geometriich, a

proto byly v této praci stanoveny pouze pro prvni ¢tyti pozice. Rozhodujici
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bylo, aby se hodnota korekei pohybovala pod 5 %, coz bylo pro vsechny izotopy
splnéno u pozice P6. Vzdalenosti jednotlivych méticich geometrii jsou uvedeny
v Tab. [A.2 v Ptiloze [Al

3. V poslednim kroku jsou vyhodnoceny velikosti K faktorii. Vychazi se z predpo-
kladu, ze pokud se jednd o danou gama linku prislusejici k danému izotopu

tak K faktor nabyva hodnoty blizké jedné, viz nasledujici nerovnice

1-K|<2 AK. (8.13)

Pokud je podminka splnéna, dojde k oznaceni dané linky znakem ,1“. V ostat-
nich pripadech je uveden znak ,** a linka daného izotopu neni zapocitdana do
dalsich vypocta [43].

Béhem identifikace mize dochazet k radé komplexnich fyzikalnich jevi:

« identifikace dcefinych produkti radioaktivni premeény;

o jeden pik je slozen z energii vice izotopi;

e jeden pik obsahuje materské i dcetiné produkty;

« nedoslo k dplnému odec¢tu pozadi [I1].

RubyDecan

Pro identifikaci byl, kromé programu MidLit7 .exe, pouzit i program RubyDecan. exe,
ktery umoznuje vynaset rozpadové kiivky pro jednotlivé izotopy, resp. jejich energie.
7 jejich pribéht 1ze jednoznacéné stanovit, jestli se o dany izotop jedna ¢i nikoliv.
Rozpadové krivky ziskame prolozenim poc¢tu premén daného izotopu béhem daného
mereni. Plati tedy, Zze ¢im vice méreni od konce experimentu probéhlo, tak tim lépe
lze danou kiivku sestrojit. Pocty premén N (fgecayi) pak ziskdme z nésledujiciho
vztahu

1 . e)\'trcal,i v
N(tdecay,i) = AO € decay.1

8.14
A treal,i 7 ( )

kde Ay je aktivita vzorku na konci ozafovani, A je preménova konstanta, tyea; je
celkovy cas méfeni i-tého méreni, tjve; je skutecny cCas i-tého méfeni a tgecayi je
cas mezi koncem ozarovani a jednotlivymi métrenimi. Jako vstup slouzi soubory
z programu AttCor.exe. Stejné jako MidLit7.exe vyuziva souborii *.11b a *.clib.

Dale jsou vypocteny teoretické hodnoty poctu premén jejichz velikost by méla
odpovidat tém skuteéné zmérenym. Teoretické hodnoty jsou prolozeny ktivkou a
nasledné je stanovena odchylka méfen{ od teorie pomoci testu dobré shody (x? -
,Chi-kvadrat test“). Hodnota x? by méla byt stejné jako je pocet vynesenych bodi.
Dale lze pro lepsi porovnani stanovit tzv. redukovany Chi-kvadrat x2,, jenz by mél
nabyvat hodnoty kolem jednd?| [43].

3Pokud je jeho hodnota mensf neZ jedna, tak se jednd o velmi dobry fit. Naopak pifi hodnotéch
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8.1.10 Stanoveni reakcénich rychlosti

Potom co se podatilo ve spektrech identifikovat izotopy a jejich energie, tak lze pristou-
pit k vypoctu jejich reakénich rychlosti. K tomu slouzi program TransCs9.exe. Jeho
vstupnim souborem jsou soubory s priponou *.tra. Reakéni rychlost je stanovena

dle nasledujictho vztahu

M S(E ) =g o1 1 1 1

fr =5 Sl To Y N o Maclay (8.15)
NA mg ]P [Y(EY) 1—e real | — @ irr @ delay

[Rg] = (atom™" - proton™1), (8.16)

kde S(E)) je plocha piku, ms je hmotnost vzorku, I, intenzita dané energie, I, je
integral protonového toku, A je preménova konstanta. Nasleduje sada dulezitych casi,
kde t.ea je celkovy Cas méreni, t je Cas méreni bez mrtvé doby, ti, je doba, po
kterou je vzorek ozafovan, a tqeay je ¢as zahrnujici veskeré prostoje mezi ozarovanim
a méfenim. M je molarni hmotnost vzorku a N, je Avogadrova konstanta. Rozmér
reakcni rychlosti je normalizovan na jeden atom ve vzorku a jeden dopadajici proton.
Vystupem programu jsou soubory s piiponou *.sec [43].

8.1.11 Finalni zpracovani

V predchozi ¢asti doslo k vypoctu reakénich rychlosti pro vsechny nalezené izotopy,
resp. jejich energie ve vSech zpracovavanych souborech daného vzorku. Tyto hodnoty
jsou ale neusporadané a jednotlivé reakéni rychlosti se nepatrné lisi pripadné mohou
vykazovat chybné hodnoty, proto je tfeba provést findlni zpracovani vsech ziskanych
dat. To se déje ve dvou krocich.

V prvnim kroku je pomoci programu SigmaSort.exe sefazen soubor vsech re-
akcnich rychlosti ze vSech souborti. Nejprve dle jednotlivych izotopt a nasledné dle
jejich energii v poradi od nejnizsi po nejvyssi. Vystupem je pro vSechny méreni jediny
soubor s priponou *.sso.

Poté jsou pomoci programu SigmaAve.exe spocteny priumérné hodnoty reakénich
rychlosti pro kazdy izotop. Pro kazdou hodnotu reakéni rychlosti je stanovena jeji
nejistota dle nasledujicich vztahi.

Pomoci chyby kazdé reakéni rychlosti Az; je stanovena jeji vaha w;

wi = <A2i>2. (8.17)

mnohem vétsich nez jedna se zrejmé nejedna o shodu, ale o Spatné urceny izotop.
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Poté pro kazdou skupinu energii je urcen vazeny praumeér X

n
D Wil
i=1

X = (8.18)

Xn: Wi
i=1
7Z jednotlivych vah je stanovena interni chyba AXjpy
n -1
AXiy = (Z wl-) : (8.19)
i=1

Nésleduje vypocet externi chyby AX o

n !
AX oy = | Z _ . (8.20)
(n—1) > w;
i=1

Na z4vér je stanovena totalni chyba AX ., ktera zahrnuje systematickou chybu
méreni. Ta je slozena z chyby tc¢innosti detektoru, chyb urceni hmotnosti a rozmért
vzorkt, chyby tcinnych prirezi a chyby poctu dopadajicich ¢astic. Vypoctena je dle
nasledujiciho vztahu

AX o = (DX c0)? + (040)2, (8.21)

kde o4y je systematickou chybou méfeni. Timto krokem byly ziskdny findlni hodnoty
reakcnich rychlosti a totalni chyba celého vypoctu a méfeni [43].
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8.2 Experimentalni vysledky a simulace

V této casti jsou prezentovany vysledky ziskané zpracovanim dat postupem uvede-
nym v Kap. a dat ziskanych simulaci experimentu v kddu MCNP. Vysledkem
jsou reakéni rychlosti Rr definované vztahem [6.22] Pomoci jejich porovnani lze
charakterizovat chovani thoriovych vzorki v terci.

V Obr. [8.4] jsou vyneseny hodnoty reakénich rychlosti izotopti *"Nb, *"Zr, %Mo a
U5Cd v zavislosti na jejich poloze v sestavé QUINTA. Za polohu 0 mm je oznacen
stted spalac¢ni sestavy, jimz béhem ozarovani prochazi osa svazku. Z namérenych
hodnot je patrné, Ze maximum se pro vsechny prvky nachazi ve vysce 40 mm od
stredu sestavy. Vzhledem k tomu, Ze na pozicich 80 mm a -80 mm dosahuji reakéni
rychlosti priblizné stejnych hodnot, tak je vylou¢ena moznost, ze tato odchylka
vznikla nepresnym zaméteni protonového svazku. Pokud by svazek nebyl zaméten do
stredu spalacniho terce, doslo by k celkovému posunu prubéhtt ve sméru odchylky
svazku od osy spalacni sestavy.
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Obr. 8.4: Reakcni rychlost vybranych stepnich produkti.

Hodnoty reakénich rychlosti a jejich nejistot vynesenych v Obr. jsou zaroven
uvedeny v Tab. a Tab. [8.3] Pro kazdy izotop jsou uvedeny energie a intenzity
prechodtl pouzitych pro stanoveni dil¢ich reakénich rychlosti. Z téchto dilé¢ich hodnot
byla nasledné stanovena celkova reakcni rychlost kazdého izotopu.



Tab. 8.2: Reakcni rychlost vybranych produkti uw vzorki z mérici pozici P3.

Th-31 (0 mm)

Th-32 (40 mm)

Th-33 (80 mm)

Th-35 (-80 mm)

Izotop E, I, Ry ARR ext Ry ARR ey Ry ARR ey Ry ARR cxt
(keV) | (%) (atom™! - proton~1) (atom™! - proton~1) (atom™! - proton~1) (atom™?! - proton~')
ITND 658,08 | 98,00 || 6,62E-29 | 2,48E-30 8,16E-29 | 4,85E-30 2,97E-29 | 5,83E-31 3,01E-29 | 3,19E-31
Ry tot/ARR 1ot || 6,62E-29 | 6,46E-30 || 8,16E-29 | 8,80E-30 || 2,97E-29 | 3,21E-30 || 3,01E-29 | 3,25E-30
743,36 | 93,00 | 7,14E-20 | 3,02E-30 || 7.88E-29 | 3.12E-30 | 3,03E-29 | 1.73E-31 || 2,02E-29 | 1,71E-31
507,64 | 5,03 || 846E-29 | 4,94E-30 - B 2.83E-20 | 7T.01E-32 | 3.14E-29 | 2,03E-30
017 1147.97 | 2,61 7,86E-29 | 7, 70E-30 1,06E-28 | 6,16E-30 - - - -
703,76 | 1,01 || 7.458-29 | 1,15E-29 - - - - - -
1276,07 | 0,94 | 7.22E-29 | 1,71E-30 N N - - N -
Riiot/ARpo || 7,45E-29 | 7,16E-30 || 8,58E-29 | 1,43E-29 || 2,95E-29 | 2,96E-30 || 2,99E-29 | 3,07E-30
140,51 | 89,43 || 9,26E-20 | 148E-30 || 1,19E-28 | 2,78E-30 | 2,63E-29 | 3,50E-32 || 2,50E-29 | 7,99E-31
739,50 | 12,13 | 7.06E-29 | 7.06E-30 || 1,21E-28 | 1,60E-29 - - 2.80E-29 | 1.41E-30
Mo || 181,06 | 5,99 | 8.03E-02 | 3.38E-30 | 9.76E-20 | 4.37E-30 || 2.55E-29 | 2.65E-31 - N
777,92 | 4,26 - - - - - - 2,79E-29 | 1,92E-30
Ry ot/ ARR 1ot || 8,47TE-29 | 8,95E-30 || 1,06E-28 | 1,15E-29 || 2,61E-29 | 2,90E-30 || 2,68E-29 | 2,69E-30

aoe[nuIs B AYpoIsAA Turejyuswiriadxy °g'8

Gl



Tab. 8.3: Reakcni rychlost vybrangch produkti u vzorku z mérici pozici PS3.

Th-31 (0 mm) Th-32 (40 mm) Th-33 (80 mm) Th-35 (-80 mm)
Izotop E, I, Ry ARgR oxt Ry ARg oxt Ry ARg oxt Ry ARgR oxt
(keV) | (%) (atom™! - proton~1) (atom™! - proton~1) (atom™! - proton~1) (atom™! - proton~1)
336,24 | 45,90 | 4.956-20 | 2.54E-30 || 6,63E-29 | 2,17E-30 | 1,38E-20 | 842E-31 || 1,38E-29 | 6,05E-31
iseyy | 52790 | 2745 | 453829 | 04TE-31 || G6E-29 | 87TSE-31 || 130E-20 | 8G1E-31 | 136E-29 | 5.28E-31
492,30 | 8,03 || 506520 | 1.54E-30 | 5.78E-29 | 244E-30 || 1.26E-29 | 5.10E-31 || 1.34E-20 | 3.93E-31
Rr/DRr: | 4,78E-29 | 4,62E-30 || 6,16E-29 | 6,06E-30 || 1,31E-29 | 1,28E-30 || 1,36E-29 | 1,32E-30
312,17 | 38,60 | 7.66E-27 | 3,13E-28 || 7.39E-27 | 1,38E-28 || 5,67E-27 | 581E-29 || 560E-27 | 1,83E-28
300,34 | 6,62 | 9.04E-27 | 323E-28 || 8.45E-27 | 2.01E-28 | 6,57E-27 | 1,04E-28 || 6,49E-27 | 1,76E-28
340,81 | 4,47 || 8,64E-27 | 2,60E-28 | 7.50E-27 | 1,05B-28 || 5.62E-27 | 7.50E-29 || 5,73E-27 | 7,19E-29
233pa |[ 398,62 | 1,39 || 7.39E-27 | 123F-28 | 6.86E-27 | 5.66E-29 | 5.26E-27 | 4,106-20 || 541E-27 | 547E-29
415,76 | 1,75 || 1.31B-27 | 5.07E-28 || 7.04E-27 | 550E-28 || 559E-27 | 9.74E-29 N N
375,45 | 0,68 || 7.726-27 | 1,165-28 N N N N N N
Rr.wo./DRrso: | 7,59E-27 | 1,05E-27 || 7,47E-27 | 7,22E-28 || 5,68E-27 | 5,38E-28 || 5,59E-27 | 5,27E-28

aoe[nuIs B AYpoIsAA Turejyuswiriadxy °g'8
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Kromé vyse uvedenych prvka byla pro vSechny vzorky urcena reakcéni rychlost
produkce #*3Pa, viz Tab. Tento izotop vznikd reakci ?*2Th(n,y)?*3Pa s polocasem
premény 7'/, = 27 d. Naslednym rozpadem je postupné produkovin stépny izotop
233U, Experimentdlné zjisténd reakén{ rychlost vzniku protaktinia je porovndna s jeji
simulovanou hodnotou.

V této praci byl vyuzit model spalaéni sestavy vytvoreny v kodu MCNPX 2.7[50].
Model byl vytvofen Ing. Martinem Suchopdrem Ph.D. z UJF AVCR v Rezi. Vlastni
simulace byly provedeny v SUJV. Jako vstupni data slouZily rozméry, hmotnost,
material, poloha vzorkl a parametry svazku béhem ozarovani. Vystupem pak byly
hustoty toku neutronii pro spektrum energii od 1 eV az po 1 GeV v jednotlivych
vzorcich. Hodnoty hustot tokid neutront jsou normovany na jeden dopadajici proton
a jsou stanoveny pro dané energetické intervaly, viz Obr.

4.0

Th-33 (80 mm)
Th-32 (40 mm)
35 F ~.Th-31 (0 mm)
Th-35 (-80 mm)
3.0
25 F
2.0

15

1.0
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(neutron cm™2 proton! 10-3)

0.5
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Obr. 8.5: Prubéh hustoty neutronového toku v rizngych pozicich nasimulovanych
pomoci MCNPX 2.7.

Ze simulace hustoty neutronovych toki v jednotlivych pozicich spala¢niho terce
je patrné, ze jejich maximum se nachézi na energii 0,5 MeV. Z grafu je patrné, ze
s ménici se vzdalenosti jednotlivych vzorku od osy svazku klesd hustota neutronového
toku v celém spektru. Dale je z grafu patrna sitka svazku, kde pro vzorek na pozici
40 mm nejsou rozdily ve velikosti hustoty neutronového toku tak velké, jako je tomu
u pozic ve vzdalenostech +80 mm.

Z knihovny evaluovanych jadernych dat ROSFOND-2010[51] byly ziskdny hodnoty
tc¢innych pritfezii pro reakce 2*Th(n,y) a 232Th(n,f). Tato knihovna byla zvolena,

protoze jako jedind obsahuje hodnoty d¢innych prifezii pro stépni thoria 2*?Th az
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do energie 160 MeV, zatimco vétsina ostatnich knihoven obsahuje t¢inné prirezy
do hodnoty 20 MeV. Tyto data byla pomoci programu njoy99.exe[52] zpracovana
do podoby grupovych uc¢innych pruarezii odpovidajicich energetickym intervaltim
simulovanych hustot neutronovych tokt. Pribéhy hodnot grupovych t¢innych prareziu
jsou znézornény v Obr. kde jsou vlozeny pres ptivodni pribéhy uc¢innych prirezi

pro zachyt a Stépeni 232Th.
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Obr. 8.6: Pribéh 1icinného prirezu pro stépeni a zdchyt neutronu na 2 Th.

Ze simulované hustoty neutronového toku a uc¢innych prifezi byla spoctena
celkova reakéni rychlost pro dané izotopy a vzorky. Ziskané vysledky jsou spolu
s experimentdlné stanovenou hodnotou reakéni rychlosti pro 2**Pa vyneseny do
Obr. 8.7 Oproti Obr. nelze u protaktinia pozorovat posun maxima reakéni
rychlosti mimo osu svazku. Presto je hodnota na pozici 40 mm vétsi nez simulovand
hodnota. Simulace predpokldada maxima pro stépeni i zachyt v ose svazku. Déle
predpoklada vertikalni symetrii, coz by odpovidalo vlastnostem spalacni sestavy,
ktera je horizontalné i vertikdlné symetricka.

Presto je shoda mezi a experimentem a simulaci velmi dobra. Odchylka se
pohybuje pro hodnoty z pozic -80 mm a 0 mm pod 2 %, u pozice 40 mm roste nad
7 % a na pozici 80 mm klesd ke 4 %. Piesné hodnoty reakénich rychlosti ziskanych
pomoci simulace jsou uvedeny v Tab.

Rozdil mezi simulaci a experimentem je ziejmé zptisoben reakcemi protont
v centralni ¢asti sestavy, kdy model s témito reakcemi nepocita.

Nejvice izotopt bylo identifikovano v centralnim vzorku oznacovaném jako Th-31,
ktery se nachdzel v ose svazku. Hodnoty reakénich rychlost{ jsou vyneseny v Obr. [8.8]
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Obr. 8.7: Reakénd rychlosti reakce *3 Th(n,y )*** Pa a > Th(n,f).

Tab. 8.4: Reakéni rychlost simulovand pro reakce *32Th(n,f) a **?Th(n,y)**Pa
u vzorkid v merici pozici PS.

Vzdalenost Ry (atom™! - proton—1)
(mm) 232Th(n,f) | 2*?Th(n,y)?*3Pa
80 6,76E-27 5 48E-27
40 1,03E-26 6,95E-27
0 1,19E-26 7,54E-27
-80 6,23E-27 5.5E-27

B.9/a[8.10|a nabyvaji hodnot od 1073 az po 10~2° atom~*-proton—'. Hodnoty z téchto
grafl jsou zdroven uvedeny v Tab. [8.5] Z fady identifikovanych izotoptu jsou patrné
produkty $tépeni 232Th a dale produkty spalaéni reakce. Produkty spalacni reakce jsou
prvky s hodnotami nukleonového ¢isla v intervalu (150;232). Ty vznikaji v reakcich
S protony.

Veskeré hodnoty reakénich rychlosti a jejich nejistot, které jsou vyneseny v pred-
chozich tfech grafech, lze nalézt v tabulce [8.5] Chyba experimentalnich vysledku
se pohybuje kolem 12,5 %. Neurcitosti nejsou nizsi nez 9 %, zatimco u dvojice
vysledki chyba prekrocila 20 %. Celkova chyba méteni se sklada ze statistické a
systematické chyby. Statisticka chyba je zavisla na ploSe méfeného energetického
piku. Se zvysujici se statistikou klesd hodnota relativni chyba. Statisticka slozka
chyby nepresahovala 5 %. Ke statistické chybé je pripoctena systematickd chyba
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Obr. 8.8: Reakcnd rychlosti izotopi ze vzorku Th-31 (cdst I.).
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Obr. 8.9: Reakcni rychlosti izotopi ze vzorku Th-31 (cdst I1.).

zpracovani dat o velikosti 9 %. Systematicka chyba je tvorena z nékolika slozek. Jeji
nejvetsi ¢ast tvori chyba tc¢innych prirezi, dale zahrnuje chybu tcinnosti detektort,
chyby stanoveni hmotnosti vzorkl a jejich rozmért. Posledni slozkou systematické
chyby je nejistota poctu protont dopadajicich na spalac¢ni sestavu, jehoz celkovy
integral je vyhodnocovan hlinikovymi aktivac¢nimi detektory.
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Obr. 8.10: Reakcnd rychlosti izotopt ze vzorku Th-31 (¢ast 111.).

Pro kontrolu spravné identifikace prvkia byl pouzit program RubyDecan.exe.
Jako priklad jsou uvedeny tti priitbéhy rozpadovych kiivek pro tfi nejintenzivnéjsi
gama prechody izotopu ?**Pa, viz Obr. . Pribéhy jsou vygenerované primo
programem RubyDecan.exe, kde na ose y je vynesen pocet radioaktivnich premén
zaznamenanych detektorem pro danou energii za jednu sekundu a na ose x se nachazi
doba mezi koncem ozarovani a zacatkem meéreni. Z grafti je patrné, ze experimentalni
data ve vétsiné pripadt odpovidaji predpokladanému pribéhu vyjadrenym cervenou
kfivkou. Odchylky mezi experimentalnimi hodnotami a jejich fitem mohou vznikat
kumulaci fady chyb béhem zpracovani, nejvyraznéji se vsak uplatnuje nedostatecna
statistika sbéru dat. V nékterych pripadech je obtizné urcit vSechny dalsi izotopy,
které maji stejnou nebo pribliznou energii jako izotop, ktery je vyhodnocovan. Tim

padem dochézi ke stanoveni vétsi reakéni rychlosti nez odpovida realné hodnoté.
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Tab. 8.5: Reakcni rychlosti izotopi ze vzorku Th-31.

Izotop Ry ARy Izotop Ry ARgp
-) (atom™! - proton~1) (-) (atom™! - proton~1)
BGe | 1,12E-20 | 154E-30 | S | 4.41E-29 | 5,01F-30
2B; | 2.51E-30 | 3,00E-31 || 32Te | 4.82E-29 | 544E-30
85mKyr | 6,81E-29 | 8,33E-30 1331 6,43E-29 | 8,30E-30
8TKr 7,85E-29 | 9,48E-30 133Xe | 1,30E-28 | 1,33E-29
Sy | 9.14E-20 | 9.78E-30 | 4 | 1,06B-28 | 1,43E-29
Nmy | 5 77E-29 | 5,90E-30 1351 5,14E-29 | 5,21E-30
By 1,16E-28 | 1,83E-29 136Cs | 6,16E-30 | 1,77E-30
%7y | 8.00E-29 | 9.51E-30 || Ba | 9.81E-29 | 1,25E-29
%Nb | 3,45E-30 | 4,86E-31 140Ba | 9,84E-29 | 1,09E-29
9Nb | 6,62E-29 | 6,46E-30 H0La | 8,71E-29 | 8,11E-30
Zr 7,45E-29 | 7,16E-30 HlCe | 1,34E-28 | 1,56E-29
PMo | 8,47E-29 | 8,95E-30 WiLa | 8,27E-29 | 1,16E-29
103Ru | 5,39E-29 | 5,21E-30 “2La | 6,23E-29 | 5,98E-30
15Rh | 6,37E-29 | 6,38E-30 43Ce | 8,45E-29 | 8,03E-30
15Ru | 5,16E-29 | 8,26E-30 WEy | 4,77E-30 | 4,97TE-31
TiAg | 5.99F-29 | 6,58E-30 || “INd | 2.77E-29 | 3.26E-30
127, | 6,356-20 | 6,156-30 | “Nd | 4,30E-29 | 1,17E-29
U5Cd | 4,78E-29 | 4,62E-30 1BLu | 2,84E-27 | 2,85E-28
16T | 8,83E-28 | 1,30E-28 || "Au | 3.54E-28 | 3,92E-29
H7Cd | 2,12E-29 | 2,95E-30 208 1,60E-26 | 1,75E-27
H7Sh | 4,02E-29 | 4,41E-30 210At | 4,38E-30 | 4,51E-31
12268 | 4,51E-30 | 4,90E-31 22Bj | 4,80E-26 | 4,78E-27
22X | 4,19E-29 | 573630 | 20Ac | 4,21E-29 | 1,18E-29
124Gh | 1,23E-29 | 1,27E-30 26Th | 9,02E-27 | 9,75E-28
1256n | 8,63E-30 | 1,04E-30 28Th | 6,50E-26 | 8,15E-27
126Gh | 1,13E-29 | 1,11E-30 || 25'Th | 1,14E-27 | 1,24E-28
128G | 3,50E-29 | 5,21E-30 3Pa, | 7,59E-27 | 1,05E-27
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Obr. 8.11: Vijstup z programu RubyDecan[43].



9 ZAVER

Jaderna energetika je stale velmi perspektivnim oborem, protoze oproti jinym v sou-
casnosti dostupnym zdrojum energie nabizi unikatni vlastnosti. Mezi tyto vlastnosti
patii vysoka koncentrace energie, vysoky koeficient vyuziti, vysoka bezpecnost, atd.

Naopak nevyhodami jsou vysoka ekonomickd narocnost vystavby jadernych
elektraren, produkce VJP a vysoké naroky na kvalifikovanost obsluhy. V budoucnu
pak muze dojit k zvyseni ceny paliva pokud nedojde k prechodu na uzavieny palivovy
cyklus a vyuzivani pokrocilych reaktorti generace IV. nebo urychlovacem rizenych
systému.

Koncepce ADS se objevuje od 50. let 20. stoleti a postupné se uvazovalo o rizném
vyuziti téchto systémi. Jedna koncepce uvazovala ADS jako mnozivé reaktory pro
produkci nového paliva z izotopti 22U a 232Th. To by se nasledné spalovalo v klasickych
reaktorech (napft. typu VVER). Druhé predpoklddala pouziti primarné pro redukei
mnozstvi vyhorelého paliva z klasickych reaktort. Tteti koncepce by méla slouzit
primarné pro produkei elektrické energie.
spalovani minoritnich aktinoid nebo produkce nového paliva jadernou transmutaci.
Zasadni nevyhodou je slozitost plynouci z pouziti urychlovact. Ty v soucasné dobé
nedosahuji dostatecné spolehlivosti, kterd by byla zadouci pro ADS o vykonu v radu
stovek megawatt.

Ve svété probéhla fada projektt, které testovaly jednotlivé potfebné komponenty,
overovaly fyzikdlni modely a vypocetni kody nebo zkoumaly dlouhodobé chovani
paliva. V soucasné dobé zajem o ADS v zdpadnim svété ponékud pohasl a vétsina
projektd ma problémy s financovanim. V lepsim pripadé byl omezen jejich rozsah,
v tom horsim byly zruseny uplné. Ve vystavbé je pouze Evropsky spalacni zdroj,
ktery vSsak neni urcen k vyzkumu ADS, ale obecné k produkci intenzivniho pole
neutronti pro rizné vyzkumné a testovaci ucely. O stavbu zarizeni, jehoz primarnim
ti¢elem bude vyzkum ADS, se uvazuje v Ciné, ve které jiz fadu let probihd intenzivni
rozvoj jaderné energetiky.

Zvlastni pozornost byla v praci vénovana vyzkumu ADS a spalacnich reakci
v SUJV v Dubné, kde ptsobi mezindrodni skupina s &eskou dcasti, kterd nese
oznaceni E&T RAW. Tato skupina se vénujici problematice spojené s ADS.

Posledni teoretickd c¢ast prace rozebird moznosti pouziti thoria v jadernych
zatizenich, resp. reaktorech riznych typi a koncepci. Thorium mé oproti uranu
lepsi fyzikalni a chemické vlastnosti co se tyce pouziti v reaktorech. Diky chemické
odolnosti je vsak zna¢né komplikované jeho prepracovani. V soucasnosti probiha
vyzkum piedevsim v Indii, kterd mé rozsahlé zasoby thoria, déle v Ciné, kterd planuje
stavbu demonstracnich elektraren urc¢enych pro jeho vyuziti.

Prakticka c¢ast této prace se na zacatku vénuje ve dvou kapitolach popisu akti-
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vacni analyzy a gama spektroskopie. Témito metodami byl vyhodnocen provedeny
experiment, ktery probéhl s thoriovymi vzorky. Ty byly umistény ve spalacni sestave
QUINTA. Sestava jako tercovy material vyuziva prirodni uran. Béhem experimentu
byla spala¢ni sestava ozarovana protonovym svazkem o energii 660 MeV a vzorky
polem sekundarnich neutront pochazejicich z tristivych reakei. V praci jsou zpraco-
vana nameérena data ziskand ze ¢tyt vzorkt, které byly umistény mezi 3. a 4. sekci
spalaéni sestavy (376,5 mm od zacatku sestavy). Vzorky byly rozmistény vertikdlné
s 40 mm, resp. 80 mm rozestupy.

Béhem zpracovavani experimentalni dat byl autorem prace napsan program
v prostiredi jazyku PYTHON pojmenovany koincidence-davkove.py. Jeho tcelem
bylo usnadnéni zahrnuti korekci koincidenc¢nich sumaci do soubori, které s nimi
dale pracuji béhem procesu vyhodnocovani namérenych dat. Hlavnim diavodem bylo,
vyhnout se opakujici se a na pozornost narocné c¢innosti, ktera je s ur¢ovanim téchto
korekci spojena a béhem niz se lze snadno dopustit chyby.

Pro centralni vzorek umistény v ose svazku byly urceny reakéni rychlosti celé
rfady produkti pochazejicich ze stépeni, spalacnich reakci a radiacniho zachytu. Pro
vsechny ostatni vzorky byly stanoveny reakéni rychlosti nékolika vybranych produkti.
Hlavni daraz byl kladen na vysledky ziskané pro reakci radiac¢niho zachytu, ktera
slouzi k produkei nového paliva z izotopu 2*2Th. Déle byla provedena simulace hustoty
neutronového toku pro jednotlivé vzorky, z jejichz hodnot byly vypocteny teoretické
hodnoty reakénich rychlosti pro produkei 2**Pa a §tépeni thoria.

Z vysledkii je patrné, Ze produkce 23*Pa je maximélni v blizkosti osy svazku
a s ménici se vyskou nabyva nizsich hodnot. Pribéh priblizné odpovida Gaussove
kiivce. Zatimco maximum vytéZzku pro produkty Stépeni ?*2Th je posunuto o 40 mm
nad osu svazku.

Simulované priibéhy jsou oproti experimentalnim symetrické. Pribéh produkce
protaktinia témér odpovida experimentalné zjisténym hodnotéam. Jeho odchylka
dosahuje v maximu 8 %. Pro presnéjsi vysledek by ziejmé bylo nutné zahrnout do
simulace reakce protonti s materialem vzork.

Dosazené vysledky jsou dilezité pro budouci pouziti thoria v ADS systémech,
zejména s ohledem na produkci nového paliva a sledovani rozlozeni vytézku stépeni
ve spalacnich tercich. Déle slouzi k validaci vypocetnich kédu zalozenych na metodé
Monte-Carlo, pouzitych knihoven a vysokoenergetickych jadernych modeli.

Veskera uvedena ¢innost byla provedena béhem dvou tfimési¢nich pobytii autora
prace v SUJV v Laboratofi jadernych problémi, Oddéleni jaderné spektrometrie a
radiochemie v mezinarodni skupiné, kterd se zabyva problematikou ADS systému.
Béhem pobytu se autor podilel na experimentech skupiny. V budoucnu by autor
prace rad pokracoval v experimentalni ¢innosti vénujici se moznostem vyuziti thoria
v jaderné energetice. Zejména se nabizi dokonalejsi popis chovani thoria ve spalac¢nich
sestavach nebo jinych systémech vyuzivajicich thorium.
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Tab. A.1: Parametry pouzitych HPGe detektoru[19].

Oznaceni A C F
Vyrobce CANBERRA | ORTEC | CANBERRA
Model GR1819 GMX30 GC3018
Typ polovodice N N N
Typ geometrie Koaxialni Koaxialni Koaxialni
Relativni G¢innost (%) 18,9 32,9 34,7
Pracovni napéti (V) -3500 -4000 4500

Tab. A.2: Vzddlenosti méricich pozic pouZitych detektorii.

Detektor
A | ¢ | F
Pozice Vzdéalenost (mm)

1 0,3 - -
2 1,1 0,7 1,0
3 1,8 2.5 2.2
4 2.6 48 3.7
5 3.6 85 5.6
6 47 13,5 -
7 6,5 20,0 -
8 8,2 29,8 —
9 10,5 - -
10 13,3 - -
11 17,2 - -
12 21.4 - -
13 26,5 N -
14 32,9 - -
15 40,5 — -
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