[bookmark: _GoBack]Евразийский национальный университет имени Л.Н. Гумилева

УДК 539.1.07                                                                           На правах рукописи      


                                                                                    
ТҰРЛЫБЕКҰЛЫ ҚЫЛЫШБЕК


Исследование взаимодействия холодных и очень холодных нейтронов с наноалмазными частицами.

6D060500 – Ядерная физика

Диссертация на соискание степени
доктора философии (PhD)




Научный консультант
доктор физико-математических наук,
профессор
С.К. Сахиев


Зарубежный научный консультант
кандидат физико-математических наук,
Е.В. Лычагин






Республика Казахстан
Нур-Султан, 2022
21


СОДЕРЖАНИЕ
ОБОЗНАЧЕНИЯ И СОКРАЩЕНИЯ	6
ВВЕДЕНИЕ	7
1 ДЕТОНАЦИОННЫЙ НАНОАЛМАЗ КАК НОВЫЙ ТИП ОТРАЖАТЕЛЕЙ ОЧЕНЬ ХОЛОДНЫХ НЕЙТРОНОВ	20
1.1 История развития идеи использования наночастичных порошков в качестве отражателей очень холодных нейтронов. Теоретическое описание взаимодействия нейтрона с наночастицей	20
1.1.1 Выбор материала: детонационные наноалмазы ДНА	25
1.2 Первое экспериментальное наблюдение рассеяние/отражение очень холодных нейтронов от наночастичных алмазных порошков	27
1.3 Эксперимент с хранением очень холодных нейтронов в наноструктурированной ловушке	29
1.4 Исследование водорода в порошках алмазных наночастиц	31
1.5 Методы очистки наноалмазов от примесей	32
1.6 Очистка ДНА от примесей атомов водорода	33
1.7 Свойства детонационного наноалмаза ДНА	34
1.8 Выводы по разделу 1	35
2 МАТЕРИАЛЫ И МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЙ	36
2.1 Выбор методов исследования для определения примесей атомов водорода в ДНА порошках	36
2.2 Нейтронный активационный анализ по мгновенным гамма квантам	38
2.2.1 Основы нейтронного активационного анализа на мгновенных гамма квантах	39
2.2.2 Качественный и количественный анализ гамма спектров	41
2.3 Исследуемые образцы из детонационных наноалмазов.	42
2.4 Подготовка образцов для исследований	44
2.5   Выводы по разделу 2	45
3 ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ УСТАНОВКИ ДЛЯ ОСУЩЕСТВЛЕНИЯ МЕТОДА НЕЙТРОННОГО АКТИВАЦИОННОГО АНАЛИЗА ПО МГНОВЕННЫМ ГАММА КВАНТАМ	45
3.1 Измерения методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на высоко поточном пучке реактора ИЛЛ Гренобль, Франция	45
3.1.1 Экспериментальная установка на инструменте PF1B	46
3.1.2 Коллимационная система	47
3.1.3 Пучок холодных нейтронов	48
3.1.4 Детектор и защита от рассеянных нейтронов	49
3.1.5 Держатель образца	50
3.2 Установка по нейтронному активационному анализу по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2, ЛНФ, ОИЯИ	50
3.2.1 Описание экспериментальной установки	50
3.2.2 Эффективность детектора	52
3.2.3 Защита детектора от рассеянных нейтронов.	53
3.2.4 Источники фона (Подавление источников фона).	54
3.2.5 Измерение распределение потока нейтронов	58
3.2.6 Чувствительность установки к водороду	61
3.2.7 Возможности для усовершенствования	62
3.3 Выводы по разделу 3	63
4 РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗЕРЕНИЙ И ИССЛЕДОВАНИЯ С НАНОАЛМАЗАМИ	64
4.1 Содержание примесей атомов водорода в порошках ДНА	64
4.1.1 Результаты измерения на высокопоточном исследовательском реакторе ИЛЛ	66
4.1.2 Результаты измерения на установке PGAA ИБР-2, ЛНФ	67
4.2 Изменение концентрации водорода со временем в ДНА	68
4.3 Оценка влияния обнаруженного количества водорода в порошках УДА на альбедо очень холодных нейтронов от порошков	69
4.4 Выводы по разделу 4	71
5 СЕЛЕКТОР СКОРОСТЕЙ ОЧЕНЬ ХОЛОДНЫХ НЕЙТРОНОВ	72
5.1 Создание селектора скоростей нейтронов и применение на примере эксперимента по исследованию взаимодействия ОХН с наноалмазными частицами.	72
5.2 Винтовой нейтронный селектор	75
5.2.1 Принцип работы винтового нейтронного селектора скоростей	76
5.2.2 Функция пропускания и разрешающая способность	78
5.2.3 Техническое выполнение селектора скоростей винтового типа	80
5.3 Выбор параметров селектора	81
5.3.1 Определение геометрических параметров	82
5.3.2 Функция пропускания	83
5.3.3 Конструкция и основные элементы селектора	86
5.3.3.1 Крыльчатка (вращающийся цилиндр) селектора скоростей	86
5.3.3.2 Мотор	89
5.3.3.3 Интеграция в вакуумную систему: магнитная муфта	91
5.4 Выводы по разделу 5	92
ЗАКЛЮЧЕНИЕ	93
СПИСОК ИСПОЛЬЗОВАННЫХ ИСТОЧНИКОВ	94



















НОРМАТИВНЫЕ ССЫЛКИ
 
В настоящей диссертации использованы ссылки на следующие стандарты: 
ГОСО РК 5.04.034-2011: Государственный общеобязательный стандарт образования Республики Казахстан. Послевузовское образование. 
Докторантура. Основные положения (изменения от 23 августа 2012 г. №1080). 
Правила присуждения ученых степеней от 31 марта 2011 года №127. 
Межгосударственные стандарты: ГОСТ 7.32-2001 (изменения от 2006 г.).
ГОСТ 7.1-2003. Библиографическая запись. Библиографическое описание.
Общие требования и правила составления.


















[bookmark: _Toc103759632]ОБОЗНАЧЕНИЯ И СОКРАЩЕНИЯ

УДА               ультрадисперсные алмазы
ДНА               детонационные наноалмазы
DND              – исходный ДНА порошок
F-DND           фторированный ДНА порошок
DF-DND        деагломерированный фторированный  ДНА порошок 
УХН              ультрахолодные нейтроны
ОХН              очень холодные нейтроны
ХН                – холодные нейтроны
ИБР-2           – импульсный быстрый реактор
ИЛЛ             – институт Лауэ Ланжевена 
ЛНФ             – лаборатория нейтронной физики
ОИЯИ          – объединенный институт ядерных исследований
НСС              –нейтронный селектор скоростей
НААМГК     – нейтронный активационный анализ по мгновенным гамма
                        квантам
PGAA           – prompt gamma activation analysis
MCA             – многоканальный анализатор
ПЧД              – позиционно чувствительный детектор
3D печать     – трехмерная печать
PETG            – полиэтилентерефталатгликоль
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Общая характеристика работы. В данной диссертационной работе представлены результаты измерений, выполненных с целью количественного определения примесей атомов водорода в порошках детонационных наноалмазов (ДНА). Результаты были получены на созданной установке нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на исследовательском реакторе ИБР-2 ЛНФ ОИЯИ. Проведена оценка влияния обнаруженного количества водорода в порошках ультрадисперсных алмазов (УДА) на альбедо очень холодных нейтронов (ОХН) от данных порошков. Также в работе представлены результаты разработки нейтронного селектора скоростей очень холодных нейтронов.
Научная проблема. На сегодняшний день ОХН чрезвычайно мало используются в физических исследованиях, несмотря на возможность применения их для решения задач фундаментальной физики и расширения области применения нейтронного рассеяния для решения задач физики твёрдого тела и прикладных исследований. Cвязано это, в первую очередь, с тем, что не существует интенсивных источников таких нейтронов. Создание эффективных отражателей ОХН позволит существенно повысить интенсивность пучков ОХН по сравнению с доступными сегодня интенсивностями. Наиболее перспективным материалом для создания отражателей ОХН является порошок ультрадисперсных алмазов УДА – алмазы с характерным размером несколько нанометров. Для создания отражателей требуется, с одной стороны, развитие математических моделей для описания распространения нейтронов в порошке наночастиц и параметры, описывающие реальные порошки, а с другой стороны требуется разработка высокопроизводительной технологии получения порошка УДА с необходимыми параметрами. Важным требованием к порошку является отсутствие примесей, ведущих к потерям ОХН.
Актуальность работы. Нейтрон стал неотъемлемой частью исследований множества важных вопросов, которые охватывают такие области, как ядерная физика, физика элементарных частиц, астрофизика и космология, биология, материаловедение и т.д. В экспериментах используются самые разные подходы  от физики конденсированного состояния вещества и низких температур, оптики и атомной физики, а также до ядерной физики и физики элементарных частиц  и таким образом, затрагивают широкий круг вопросов. Тем не менее, из-за уникальных свойств самого нейтрона как электрически нейтральной, сильно взаимодействующей, долгоживущей нестабильной частицы, которую можно использовать как инструмент для исследования, либо в качестве объекта в исследованиях. 





Свободный нейтрон является элементарной частицей, которая была открыта в 1932 году Джеймсом Чедвиком [1]. Квантово-механическое состояние свободного нейтрона определяется импульсным  и спиновым  состоянием. Нейтрон, масса которого приблизительно 2000 раз превышает массу электрона и имеющий нулевой заряд, распадается под действием слабого взаимодействия на протон, электрон и антинейтрино со средним временем жизни около пятнадцати минут. Существенной характеристикой свободного нейтрона является энергия. Энергия нейтрона находится в диапазоне от мегаэлектронвольта до наноэлектронвольта в зависимости от замедляющей среды. По энергии нейтрона можно разделить на две большие группы: медленные и быстрые. Обычно в литературах под термином «медленные нейтроны» понимаются нейтроны с энергией вплоть до 1 кэВ. Из общего класса медленных нейтронов можно выделять отдельные группы нейтронов по энергии. Так, холодными называют нейтроны ХН, энергия которых ниже энергии эВ, то есть в несколько раз меньше средней энергии тепловых нейтронов. Верхняя граница для энергии так называемых очень холодных нейтронов ОХН соответствует минимальной энергии холодных нейтронов эВ. Ниже по энергии следуют ультрахолодные нейтроны УХН с энергией эВ [2-6].
Участие нейтрона во всех типах фундаментальных взаимодействий определяет возможность использования нейтронов в различных областях исследований. Так нейтроны низких энергий, в частности холодные и очень холодные нейтроны (ХН и ОХН), являются уникальным и мощным инструментом для прикладных исследований и исследований в области фундаментальной физики [7]. Эти исследования включают в себя прецизионные эксперименты для определения параметров бета распада нейтрона (включая пучковые измерения времени жизни нейтрона) [8-10], прецизионные измерения квантовых состояний нейтронов, образующихся при движении нейтронов в режиме «шепчущей галереи» [11], поиск новых типов взаимодействий на малых расстояниях [12], поиск электрического дипольного момента нейтрона [13], поиск нейтрон-антинейтронных осцилляций [14, 15]  и т.д. Использование в таких экспериментах очень холодных нейтронов ОХН может позволить получить высокое отношение сигнал/фон при измерениях, поскольку такие нейтроны проводят больше времени в экспериментальных установках, и тем самым повысить чувствительность экспериментов [16, 17].
· 
Одним из ключевых экспериментов является поиск электрического дипольного момента (ЭДМ) нейтрона. Наличие электрического дипольного момента нейтрона нарушает - инвариантность, и таким образом может способствовать объяснению барионной асимметрии нашей Вселенной. Также ЭДМ нейтрона увязывается с некоторыми нерешенными проблемами в современной физике, такими как СР-нарушение. Наблюдение ЭДМ нейтрона должно быть признаком существования «новой физики» вне Стандартной Модели ядра и физики частиц.
·  Не менее важная величина для фундаментальной физики является время жизни нейтрона. Точное значение среднего времени жизни нейтрона играет важную роль в ядерной физике, физике частиц и в космологии. Оно служит основным параметром в предсказании соотношения числа протонов к числу атомов гелия на ранних стадиях формирования вселенной. 
· Квантовый эффект шепчущей галереи для нейтронов наряду с эффектом гравитационно-связанных квантовых состояний нейтронов обеспечивает прямую демонстрацию принципа слабой эквивалентности для массивной частицы в чистом квантовом состоянии. Глубоко связанные состояния шепчущей галереи являются долгоживущими и слабо чувствительны к форме поверхностного потенциала; высоковозбужденные состояния не долгоживущие и очень чувствительны к форме потенциала стенки. Следовательно, это явление является многообещающим инструментом для изучения фундаментальных взаимодействий нейтрона с веществом, квантовой нейтронной оптики и эффектов физики поверхности. 
· Еще одна задача с точки зрения фундаментальной физики это поиск сверх короткодействующих взаимодействий и проведение экспериментов, ограничивающие их параметров. Различные экспериментальные подходы применяются для соответствующих диапазонов характерных расстояний. И один из подходов является использование медленных нейтронов. 
· Эксперимент по поиску спонтанного перехода нейтрона в антинейтрон остается одним их важных открытых вопросов в современной физике элементарных частиц. Наблюдение нейтронов, превращающихся в антинейтроны, было бы первым свидетельством превращения вещества в антивещество и, таким образом, имело бы фундаментальное значение. Помимо решения проблемы дисбаланса вещества-антивещества, нейтронно-антинейтронные превращения решают другие давние и открытые проблемы физики элементарных частиц. Например, остается загадкой, почему природа предоставила семейства двух типов субатомных частиц (кварки и лептоны). Превращения нейтронов в антинейтроны предсказываются в теориях, в которых кварки и лептоны существуют в единой теории, продолжая процесс объединения в физике. Другая загадка, решения которой предсказывают превращение нейтрон в антинейтрон, касается малости массы нейтрино, нейтрального лептона, который считался безмассовым до 1990-х годов, по сравнению с массой заряженных лептонов, таких как электрон. Вкратце, на уровне фундаментальной науки наблюдение нейтронно-антинейтронных превращений было бы большим открытием, и оказало бы прямое влияние на многие направления исследований в современной физике. 
Применение ОХН позволит расширить область применения стандартных методик нейтронного рассеяния. В частности, приборы малоуглового нейтронного рассеяния (МУРН) [18], рефлектометры, приборы TOF с высоким разрешением, нейтронный микроскоп [19],  спектрометры нейтронного спин-эхо [20], нейтронная радиография и томография [21] должны получить наибольшую пользу от использования таких нейтронов.
· Метод нейтронного спин-эхо (НСЭ)  это нейтронный спектрометр сверхвысокого разрешения для характеристики медленной динамики конденсированного вещества. Принцип, заложенный в основу метода НСЭ, заключается в использовании  эффекта  ларморовской прецессии спина  нейтрона  в  магнитном  поле, при помощи  которого измеряются  скорости  нейтронов  до и после рассеяния на образце. Обычно такой принцип позволяет очень точно контролировать изменение энергии нейтрона,  что определяет  высокое разрешение  метода НСЭ. Отличительной особенностью  НСЭ является то, что в данном  методе  отсутствует взаимосвязь между коллимацией нейтронного  пучка  и  разрешением [22]. Другими словами, разрешение метода  определяется не  коллимацией или степенью монохроматизации пучка, а величиной и однородностью магнитного поля, в котором прецессирует спин нейтрона. Подобный подход дает необычайно высокое разрешение НСЭ по энергии, недостижимое в других методах рассеяния нейтронов. Это делает НСЭ уникальным инструментом для исследования медленных динамических процессов и выявления молекулярных движений в нано и мезо масштабах. Значительно более высокие потоки холодных  или очень холодных нейтронов повышают эффективность НСЭ спектроскопии. Это также позволит намного быстрее проводить измерения, которые сильно ограничены по потоку. Также это позволит исследовать гораздо меньшие количества образца, что чрезвычайно важно для биологических исследований. Увеличение потока придаст большой толчок дальнейшему развитию  спин эхо, сделав эту технику доступной для неспециалистов и привлекая гораздо более широкое сообщество пользователей общего профиля.
· 



Малоугловое рассеяние нейтронов (МУРН) используется для изучения структурных свойств материалов в так называемом мезо масштабе, охватывающем диапазон длин от 10 до 103 Å, и широко применяется в материаловедении, химии полимеров, биологии и т.д. В частности, структуры крупных молекул, коллоидных частиц, магнитных неоднородностей, микропор могут быть изучены с помощью МУРН. Как и в любом эксперименте по рассеянию, измеряемая величина представляет собой интенсивность рассеянных монохроматических нейтронов как функция угла рассеяния по исследуемому образцу,  с целью определения сечения рассеяния как функцию переданного импульса , где   угол рассеяния, а   длина волны нейтрона. Так, как в исследованиях интересен диапазон больших размеров частиц, в установках МУРН должны быть самые нижние пределы по передачи импульса нейтрона, обычно , достижимые при больших длинах волн нейтронов. Поскольку эти нейтроны низкой энергией составляют лишь небольшую часть распределения Максвелла по нейтронному спектру, установки МУРН больше ограничены мощностью и возможностями  источников нейтронов. Значительное увеличение интенсивности источника с большими длинами волн в диапазоне 5–100 Å может изменить ситуацию в этой области.
· Нейтронный микроскоп представляет собой прибор для получения контрастные изображения объектов, освещаемых нейтронами. В нейтронном микроскопе нейтронная волна взаимодействует с атомными ядрами посредством ядерного взаимодействия. При просвечивании объектов нейтронами изображение будет формироваться за счет специфического нейтронного контраста, обусловленного различием во взаимодействиях нейтронов с различными атомными ядрами. Наибольший контраст должен проявляться при применении медленных нейтронов: ультрахолодные и очень холодные нейтроны. Так как очень холодные нейтроны помимо частичного отражения испытывают преломление в среде, в микроскопе должны применяться устройства, основанные на преломление, т.е. линзы и призмы. В применении в микроскопе очень холодных нейтронов, для которых возможна как зеркальная фокусировка, так и линзовая фокусировка, нейтронный контраст увеличивается. Тем не менее, можно получить лучшее пространственное разрешение, если увеличить интенсивность нейтронов этой области энергии. Однако существенным препятствием на пути получения нейтронного изображения является низкая интенсивность существующих пучков нейтронов низких энергий.
Для развития исследований с ОХН требуется создание интенсивных источников этих нейтронов. Поэтому в различных научных центрах ведутся работы по улучшению существующих или созданию новых интенсивных источников нейтронов очень низких энергий.




Интенсивными источниками нейтронов могут быть исследовательские ядерные реакторы и источники на основе ускорителей. Такие интенсивные источники являются уникальными и очень дорогими. В исследовательских реакторах нейтроны образуются в результате деления со средней энергией примерно 2 МэВ. В последовательных процессах  они дальше замедляются до низких энергий в замедлителе, в таком как тяжелая или легкая вода, графит или бериллий, окружающие топливо. Поток в активной зоне исследовательских реакторов обычно находится в диапазоне от до . В источниках на основе ускорителей протоны ускоряются до энергий в диапазоне ГэВ и бомбардируют мишень с высоким Z, производя примерно 20 быстрых нейтронов на один протон. Существующие источники ускорительного типа  дают плотности нейтронного потока в диапазоне от до . Основным отличием источника на основе ускорителя от исследовательских реакторов является возможность работы в импульсном режиме. 
 За последние годы разрабатываются новые способы и технологии значительного увеличения интенсивности пучков медленных нейтронов. В том числе рассматривается возможность использования наночастичных отражателей ОХН на основе порошков УДА для эффективного извлечения ОХН. Это определяет актуальность результатов, полученных в диссертационной работе, как необходимый шаг на пути  разработки наноструктурированных отражателей нейтронов для создания интенсивных источников ОХН и ХН. Создание эффективных отражателей ОХН на основе наноструктурированного вещества впервые было предложено около двух десятков лет тому назад и с того момента для развития этой идеи было выполнено большое количество как теоретических так и экспериментальных исследований.



Возможность создания наноструктурированных отражателей основана на идее использования большого когерентного рассеяния наночастиц при взаимодействии с нейтронами низких энергий (с большой длиной волны). Были рассмотрены различные типы наночастиц, в том числе наночастицы алмаза [23-40]. Из-за исключительных свойств, таких как малое сечение поглощения нейтронов мбарн (значение для тепловых нейтронов) и высокое значение оптического потенциала нэВ (при плотности ), наноалмазы являются прекрасным кандидатом для создания на их основе отражателей нейтронов очень низких энергий нового типа.
Первоначальное формирование идеи использования наноалмаза в качестве отражателя для холодных нейтронов было приведено в следующих работах[23-25]. В этих работах были изложены теоретические модели взаимодействия ОХН с наноалмазами. Эти модели обосновали выбор правильного материала, то есть наноалмаза, и предсказали основные закономерности взаимодействия медленных нейтронов с ними [26, 28, 29, 31, 32]. А первое экспериментальное наблюдение рассеяния холодных нейтронов на порошке наноалмаза было произведено в работе [28].
В настоящее время доступно множество различных методов получения наноалмазов для различных направлений исследования [41]. Их можно получить путем детонационного синтеза, лазерного синтеза, химического осаждения из паровой фазы и т.д. Синтез путем детонационного взрыва является одним из первых и эффективных методов получения наноалмазов[42-46].
Отражение нейтронов от порошка ДНА возникает в результате многократного когерентного упругого рассеяния. Следовательно, рассеяние и перенос нейтронов в порошках детонационного наноалмаза определяется свойствами, характеристиками, химическим составом, геометрическим размером и формой детонационных наноалмазов.


Детонацонные наноалмазы ДНА представляют собой кристаллиты с характерным размером 4-5 нанометров, в виде многогранных частиц из sp3-гибридизированного углерода, окруженные примесным слоем [47-51]. Эти многогранные частицы имеют тенденцию образовывать агломераты со средним диаметром около 20-200 нм, оставляя пористую структуру [52, 53]. Из-за большой и химически активной поверхности наноалмазов на нем образуются соединения с примесными атомами и в порошке может быть не только алмазное вещество, но и различного рода примеси [54-56]. Эти примеси могут быть источниками потерь нейтронов очень низких энергий. Например, присутствие примесей атомов водорода уменьшает эффективность отражения нейтронов из-за большого сечения неупругого рассеяния (барн при комнатной температуре) и существенного сечения захвата (барн) [57].
Простейшие теоретические модели нанопорошка в виде отдельных независимых частиц удовлетворительно описывали экспериментальные результаты взаимодействия ОХН с детонационными наноалмазами [23-26, 28, 29, 31, 32]. Однако эти модели не учитывали структуру и состав порошков ДНА. В более поздних работах были учтены распределение по размерам, химический состав, структура ДНА и т.д. [36-40]. На основе теоретических моделей можно определить основные требования к параметрам порошков ДНА (размер кристаллитов, степень агломерации, химический состав и т.д.) для использования их в качестве отражателей нейтронов. Для получения оптимальных параметров ДНА были применены различные процедуры модификации (фторирование, деагломирование, сепарирование и т.д) [58, 59]. При определении параметров полученных в результате модифицирующих процедур образцов ДНА, применялись следующие методы:
· нейтрон-активационный анализ;
· нейтронный активационный анализ по мгновенным гамма квантам;
· сканирующая и просвечивающая электронная микроскопия;
· малоугловое рассеяние нейтронов и рентгеновского излучения; 
· дифракция нейтрона и рентгеновского излучения;
· рентгенофлуоресцентный анализ;
· инфракрасная спектроскопия;
· динамическое рассеяние света.    
Для экспериментального определения отражательной способности наноалмазов планируется измерение зависимости коэффициента отражения от длины волны ОХН. В этом эксперименте для формирования спектра пуча ОХН с заданной скоростью, требуется селектор скоростей нейтронов. Параметры селектора скоростей следуют из необходимого энергетического разрешения и статистики для проведения измерения.  
Цель данной диссертационной работы – исследование наноалмазов детонационного синтеза доступными методами, в частности, методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам. Определение влияния примесей в порошке УДА на отражение ОХН. Также создание и разработка нового селектора скоростей очень холодных нейтронов для эксперимента по исследованию взаимодействия очень холодных нейтронов с детонационными наноалмазами.
Задачи исследования. 
Для достижения поставленной цели были определены следующие задачи:
1. Создание установки нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2 ЛНФ ОИЯИ.
2. Качественное и количественное определение примесей атомов водорода в ДНА на созданной установке нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2 ЛНФ ОИЯИ.
3. Определение влияния обнаруженных примесей в порошке УДА на отражение ОХН.
4. Разработка и создание нового селектора скоростей ОХН для инструментов ОХН, и в частности для эксперимента по взаимодействию ОХН с ДНА.
Объект исследования.
В качестве объектов для исследования были выбраны разные образцы исскуственных наноалмазов детонационного происхождения для эффективных отражателей ОХН для создания интенсивного источника нейтронов.
Предмет исследования. 
Примеси атомов водорода в полученных детонационных наноалмазах с оптимальными параметрами. Характеристики созданной экспериментальной установки по нейтронному активаицонному анализу по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2 ЛНФ ОИЯИ для опредедения примесей атомов водорода в детонационных наноалмазах.   Улученнные параметры нового разработанного селектора очень холодных нейтронов. 
Методы исследования.
Определение количественного и качественного содержания примесей атомов водорода в детонационных наноалмазах после различных модификации было осуществлено методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам. Чтобы моделировать пропускающую и разрешающую способность нейтронного селектора был использован аналитический метод решения.
Основные положения, выносимые на защиту:
1. Была создана установка нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма-квантам на 11Б канале реактора ИБР-2. Достигнута чувствительность к водороду в порошке наноалмазов на уровне 4г.
2. В результате проведения измерений на созданной установке на 11Б канале ИБР-2 были определены качественно и количественно примеси атомов водорода (и других элементов) в ряде образцов ДНА, отличающихся технологиями изготовления и очистки. Точное количественное определение примесей атомов водорода (и других элементов) определяет результат очистки.
3. Обнаружено увеличение количества водорода в порошке фторированного ДНА при длительном хранении в атмосфере. Механизм появления водорода до конца непонятен. Данный результат имеет важное практическое значение, определяет правильное обращение с материалом отражателя.
4. Было определено влияние обнаруженных примесей в порошке УДА на альбедо ОХН от полубесконечного слоя порошка. Показано, что уменьшение водорода в ~35 раз приводит к уменьшению  потерь нейтронов при отражении в 3.15 раз для нейтронов с длиной волны 20 Å и 3.3 раз для нейтронов с длиной волны 200 Å.
5. Разработаны и изготовлены основные элементы селектора скоростей очень холодных нейтронов для эксперимента по взаимодействию очень холодных нейтронов с ДНА. Относительно компактная и не тяжёлая конструкция селектора должна позволить получать пучки ОХН со скоростями 20-200 м/с с разрешением 10%. Пропускание селектора ожидается на уровне 90%.
Научная новизна.
С целью определения примесей атомов водорода в ДНА, на исследовательском реакторе ИБР-2 была создана установка нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам. 
Получены новые экспериментальные данные по содержанию примесей атомов водорода в ДНА. Эти экспериментальные данные являются одним из параметров в теоретическом описании взаимодействия ОХН с наноалмазами для моделирования переноса нейтрона в реальных нанодисперсных порошках. 
В результате проведения экспериментов по определению содержания примесей атомов водорода в ДНА на созданной установке, впервые был получен результат – обнаружено увеличение концентрации водорода в порошке фторированных ДНА. Фторированные ДНА – ДНА, в которых атомы водорода замещены атомами фтора в результате взаимодействия со свободным фтором при определенных условиях.    
Смоделирована и разработана конструкция нового селектора скоростей ОХН. В конструкции селектора скоростей  учтены недостатки (разрешение по длине волны/скорости, вероятность пропускания, компактность, управляемость) известных селекторов очень холодных нейтронов. В создании селектора впервые используется технология 3D печати. Технология  3D печати была применена для проектирования технически трудно изготавливаемой детали – крыльчатки селектора сложной формы.
Научная и практическая ценность работы.
Созданная установка для нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2 уже нашла применение для решения задач геологии и археологии, позволила расширить сотрудничество ЛНФ, ОИЯИ в области исследований объектов культурного наследия. Ожидается, что её применение будет расширяться для решения прикладных задач в различных научных областях, где важны неразрушающий анализ и быстрые аналитические результаты: геология, материаловедение, ядерные технологии, экология  и в изучении объектов культурного наследия. Так как, такая установка по сравнению другими установками, такими как атомно-эмиссионная спектроскопия, атомно-эмиссионная спектроскопия с индуктивно-связанной плазмой, нейтронно-активационный анализ и гамма активационный анализ, очень чувствительна к водороду и бору, одними из главных объектов исследования на такой установке ожидаются образцы, в котором нужно прецизионно определить количество примесей атомов этих элементов.
Исследование ДНА методом нейтронного активационного анализа на мгновенных гамма квантах  дает новые качественные и количественные экспериментальные данные по элементному составу и по примесям атомов водорода ДНА. Эти данные могут помочь в определении изменения концентрации атомов водорода в порошках ДНА после различных процедур модификации порошков ДНА и в моделировании переноса нейтрона в нанодисперсных средах.
Обнаружение увеличения концентрации водорода на поверхности фторированного ДНА при нахождении их на атмосфере может быть интересно в с точки зрения химии поверхности наноалмазов так как механизм появления водорода до конца не ясен. Данный результат имеет важное практическое значение – материал отражателя после применения технологию фторирования нельзя держать на атмосфере.
Разработанный и созданный селектор скоростей очень холодных нейтронов может служить для формирования нейтронного пучка ОХН с различными скоростями и несомненно будет востребован в экспериментах с ОХН. В первую очередь планируется использовать этот селектор в эксперименте по определению альбедо ОХН от наноалмазов.   Созданный селектор скоростей ОХН может стать стандартным элементом экспериментальной базы на инструментах нейтронного рассеяния при интенсивном источнике ОХН.
Личный вклад автора.
Результаты, изложенные в диссертации, получены автором совместно с сотрудниками ОИЯИ (Дубна, Российская Федерация), ФТИ им.А.Ф.Иоффе (Санкт-Петербург, Российская Федерация),  исследовательского нейтронного источника института Лауэ Ланжевена  (Гренобль, Франция) отражены в совместных публикациях. Автор принимал непосредственное личное участие в постановке и проведении экспериментов, обработке экспериментальных данных и интерпретации результатов экспериментов в качестве полноправного члена научной группы. Автор наравне с другими участниками, сделал большой вклад в создании и эксплуатации новой установки нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на импульсном реакторе ИБР-2, ЛНФ. Проводил измерения по определению примесей атомов водорода в различных образцах порошков ДНА на исследовательском реакторе ИЛЛ, Гренобль и на новой созданной установке. Смоделировал и разработал конструкцию селектора скоростей ОХН. Участвовал в интерпретации полученных экспериментальных результатов и в оценке влияния экспериментальных результатов на альбедо ОХН.
Достоверность результатов работы.
Правильность проведенных экспериментальных исследований и достоверность полученных результатов в диссертационной работе обосновываются использованием хорошо известных и освоенных методов. Полученные экспериментальные результаты хорошо анализировались и  согласуются с работами других исследователей в этой области. Основные результаты диссертации опубликованы в рецензируемых международных научных журналах и представлены в материалах ведущих международных конференций по нейтронной физике.
Апробация работы.
 Материалы диссертационной работы представлялись и докладывались на следующих республиканских и международных конференциях:
1. XXIII International Scientific Conference of Young Scientists and Specialists (AYSS-2019), (April 15-19, 2019JINR, OMUS, Dubna, Russia, JINR, Dubna, Russia).
2. 27th International Seminar on Interaction of Neutrons with Nuclei «Fundamental Interactions & Neutrons, Nuclear Structure, Ultracold Neutrons, Related Topics». (ISINN-27), 10 – 14 June 2019, International Conference Hall, Dubna.
3. 8-ая научная конференция молодых ученых и специалистов «Алушта2019» (10-17 июня 2019 г., Алушта, Крым).
4. I Международной Школы-конференции «Атом. Наука. Технологии», 14-16 апреля, 2021, Институт ядерной физики, Алматы, Казахстан.
5. 28th International Seminar on Interaction of Neutrons with Nuclei «Fundamental Interactions & Neutrons, Nuclear Structure, Ultracold Neutrons, Related Topics». (ISINN-28), 24 – 28 May 2021, Dubna.
6. 25-я Международная научная конференция молодых ученых и специалистов ОИЯИ (ОМУС-2021), (11– 15 октября 2021 г. ИЯФ, Министерства энергетики Республики Алматы, Казахстан).
Публикации
По материалам диссертационной работы опубликовано 4 работ, из которых 3 статьи опубликованы в издании с ненулевым импакт-фактором, входящим в базу данных Scopus; 1 статья – в журналах, входящих в перечень, рекомендуемый Комитетом по контролю в сфере образования и науки (ККСОН) МОН РК.
Статьи в журналах, индексируемых наукометрическими базами данных SCOPUS, Web of Science:
1. Clustering of Diamond Nanoparticles, Fluorination and Efficiency of Slow Neutron Reflectors // Nanomaterials.  2021. – Vol. 11, №11. – P. 1945.
2. Effect of Particle Sizes on the Efficiency of Fluorinated Nanodiamond Neutron Reflectors // Nanomaterials.  2021. – Vol. 11, №8. – P. 3067.
3. Experimental setup for elemental analysis using prompt gamma rays at research reactor IBR-2 // Nuclear Engineering and Technology. -2022. Рукопись принята к публикации (Оригинальная статья). Доступно онлайн.
Статьи в журналах, входящих в перечень изданий, рекомендуемых Комитетом по обеспечению качества в сфере образования и науки МОН РК:
1. Simulation of experiment of loss coefficient measurement experiment at different velocities of UCN using gravitational spectroscopy // Журнал проблем эволюции открытых систем.  2018. Vol. 20, №2,  P. 52-61.
Структура и объем диссертации.
Диссертация состоит из введения, пяти разделов, заключения и списка использованных источников из 142 наименований. Общий объем работы составляет 97 страниц, в том числе 7 таблиц и 44 рисунков.

Во введении обосновывается актуальность темы исследования, даётся краткий литературный обзор имеющихся данных по теме диссертационной работы. Дана постановка научной проблемы, в рамках которой выполнена данная работа, сформулированы цели работы, новизна полученных результатов, их научная и практическая ценность. Приведены основные положения, выносимые на защиту, личный вклад автора, апробация и краткое содержание диссертации.
В первом разделе приводится литературный обзор основных теоретических и экспериментальных работ по исследованию взаимодействия очень холодных нейтронов с наноалмазами. Дана хронология и последовательность  исследований по теме диссертационной работы. Рассмотрена теория, описывающая взаимодействия очень холодных нейтронов с наноалмазами. Представлены общие физико-химические свойства ДНА и методы очистки ДНА от ненужных примесей. 
Во втором разделе приведен перечень исследуемых образцов и описывается процедура подготовки образцов для исследований. Обсуждается и обосновывается выбор метода исследования для определения примесей атомов водорода в ДНА. Даются основы нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам, методы качественного и количественного анализа полученных данных.
В третьем разделе приводится подробное описание экспериментальной установки нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на исследовательском импульсном реакторе ИБР-2. Также приводится описание процедуры измерения методом активационного анализа по мгновенным гамма квантам на высокопоточном исследовательском реакторе ИЛЛ, Гренобль.
В четвёртый раздел посвящен результатам измерения по определению примесей атомов водорода в порошках ДНА. Получены значения для количества примесей атомов водорода в различных образцах порошков ДНА. Приведено уникальное наблюдение явления об изменении концентрации атомов водорода в порошках фторированного ДНА. Представлена оценка влияния обнаруженных примесей в порошка ДНА на отражения ОХН. 
Пятый раздел посвящен разработке селектора скоростей очень холодных нейтронов и подробному объяснению о роли его в большинстве  экспериментов с использованием нейтронного рассеяния. Описывается будущий предполагаемый эксперимент по исследованию взаимодействия очень холодных нейтронов с ДНА, в котором может быть использован селектор, и в котором будет проверяться отражательная способность ДНА. Соответственно, представлены теоретическое описание, создание модели и разработка конструкции нейтронного селектора скоростей очень холодных нейтронов. Предложен новый подход конструкции селектора – сделать детали/элементы на 3D печатной установке.
В заключении подводятся основные выводы по всем результатам диссертационного исследования.
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[bookmark: _Toc103759635]1.1 История развития идеи использования наночастичных порошков в качестве отражателей очень холодных нейтронов. Теоретическое описание взаимодействия нейтрона с наночастицей


Интерес к процессу взаимодействия очень медленных нейтронов с наночастицами возник из изучения взаимодействия ультрахолодных нейтронов (УХН) с наночастицами.  Основная особенность УХН заключается в их полном отражении от поверхности при любом угле падения, если , где  – граничная скорость поверхности. Это свойство полного отражения позволяет хранить УХН в замкнутых материальных ловушках и делает их очень полезным инструментом в экспериментах по вопросам фундаментальной физики. Но при хранении есть несколько каналов потери УХН: они могут поглощаться либо рассеиваться атомными ядрами стенки ловушки, изменяя свою энергию; дополнительно рассеиваться либо поглощаться остаточными молекулами газа в ловушке; утечь через щель запирающих УХН заслонок в ловушке. В 1997 г. экспериментально был обнаружен дополнительный канал потерь УХН из ловушек, вызванный их рассеянием с увеличением энергии при ударе о поверхность на величину  эВ с вероятностью на один удар [60]. Явление,  которое называется «малый нагрев УХН», заключается в небольшом увеличении энергии УХН из-за их взаимодействия с поверхностью. Механизм, приводящий к малому изменению энергии УХН, был малопонятным, и были предложены гипотезы. В стремлении объяснения была выдвинута одна из гипотез о том, что малый нагрев УХН может быть вызван изменением энергии УХН при их неупругого рассеяния от слабо связанных с поверхностью наночастиц, находящихся в состоянии постоянного теплового движения. Для проверки этой гипотезы, были проведены эксперименты, и детальное изучение этого процесса позволило сделать вывод, что малый нагрев УХН связан с неупругим когерентным рассеянием УХН на наночастицах. Этот вывод положил начало идее замедления нейтрона наночастицами.
Таким образом, наблюдение неупругого рассеяния УХН на наночастицах привело к идеи использовать наночастицы для замедления нейтронов. Рассмотрение задачи о движении очень медленных нейтронов в среде из наночастиц к пониманию, что в результате многократного рассеяния в среде нейтрон будет отражаться от полупространства занятого наночастицами.  
Когда длина волны нейтронов соизмерима с расстоянием между атомными ядрами, то нейтроны больше не взаимодействуют с отдельными ядрами – на них влияет средний оптический потенциал среды. Таким образом, первые шаги создания идеи использования наночастиц как отражателей очень холодных нейтронов были сделаны. Дальнейшее действие в этом направлении заключалось в выборе материала. Для отражения нейтрон совершает многократное столкновение. А необходимость большого количества столкновений ограничивает выбор материала: подходят только материалы с низкой поглощающей способностью. В связи с этим, наномалмазы являются очевидным выбором, так как помимо низкой поглощающей способности имеют исключительно высокое значение оптического потенциала и наличие наночастиц оптимальных размеров (примерное равенство длины волны нейтронов и размера частиц).


Результатом взаимодействия нейтронов с наночастицей является когерентное упругое рассеяние, которое описывается эффективным (оптическим) потенциалом. Наночастица рассматривается как сфера радиусом , состоящая из нескольких ядер. Эффективный потенциал взаимодействия нейтрона с рассматриваемой наночастицей выглядит следующим образом [4-6]:


                  ,                                               (1.1)






где ;   масса нейтрона;   постоянная Планка;   плотность ядер в наночастице;   длина когерентного рассеяния нейтрона на ядрах из которых состоит наночастица. Для расчета нейтронного рассеяния на оптическом потенциале обычно применяет теорию возмущения в виде первого Борновского приближения рассеяния [61]. В борновском приближении амплитуда когерентного упругого рассеяния нейтрона на наночастице приобретает следующее выражение [62].


	,                                      (1.2) 








где  волновой вектор нейтрона;  волновой вектор нейтрона после рассеяния;   угол между и , т.е. угол рассеяния. Если ввести новый вектор  с абсолютной  величиной , то можно выражение (1.2) переписать в виде:


	,                                        (1.3)

Проинтегрировав (1.3) получаем 


	,                                        (1.4)


где   сферическая функция Бесселя:


	,                                         (1.5)


Возводя в квадрат модуль амплитуды рассеяния, получим следующую формулу для сечения упругого рассеяния в телесный угол :


	,                              (1.6)

где


	.                  (1.7)

Поскольку потенциальное взаимодействие между нейтроном и наночастицей аппроксимируется сферическим прямоугольным барьером, можно привести точное решение для амплитуды рассеяния, используя парциальное волновое разложение.

Решение основано на точном вычислении дифференциального сечения когерентного упругого рассеяния нейтрона на наночастице в определенном направлении телесного угла :


	                                                                                (1.8)



где   угол рассеяния и энергия нейтрона, соответственно. Амплитуда когерентного упругого рассеяния  нейтрона на наночастице определяется следующим образом: 


	                      (1.9)







Здесь   волновой вектор нейтронов;   фаза рассеяния для -й парциальной волны;   полиномы Лежандра. Для вычисления  можно пользоваться методом фазовых функций [63] и решить фазовое уравнение для точного вычисления :


	       (1.10)





Для решения уравнения (1.10) с начальным условием является . Здесь   фазовая функция и функции Бесселя, соответственно. Фаза рассеяния находится по формуле , и таким образом, мы точно определяем дифференциальное сечение упругого когерентного рассеяния :


	                   .                              (1.11)

Выше было рассмотрено взаимодействие нейтронов с наночастицей и методы вычисления сечения рассеяния нейтронов на наночастицах. 
Рассмотрим распространение нейтронов в нанодисперсной среде, которая состоит их нанодисперсных частиц с определенным характерным радиусом. Процесс распространения нейтронов в нанопорошке можно описать с помощью уравнения переноса (кинетическое уравнение Больцмана). Для аппроксимации уравнения переноса нейтронов часто используется диффузионное приближение. 
Диффузия моноэнергетических нейтронов может быть описана законом Фика [64], согласно которому результирующее число нейтронов, проходящих за единицу времени через единичную площадку, нормальную к направлению плотности тока нейтронов, определяется равенством: 


                                       ,                                              (1.12)



где  – коэффициент диффузии;  – плотность нейтронов.
Удобна другая запись этого закона:


	                                                (1.13)




где  – коэффициент диффузии для плотности потока нейтронов (размерность  – [длина]),  транспортное сечение среды;  – плотность потока нейтронов.

Соотношения (1.12) и (1.13) представляют собой хорошо известный из физики закон Фика для процесса диффузии. Вектор  есть плотность полного (или диффузионного) тока нейтронов. Этот ток направлен в сторону меньшей плотности нейтронов, чем обусловлен знак «–» в формулах (1.12) и (1.13) и равен алгебраической сумме числа нейтронов, пересекающих в единицу времени единичную площадку, перпендикулярную тому направлению, вдоль которого происходит диффузия.
При изучении нейтронно-физических процессов в генерации нейтронов часто рассматриваются две различные среды – источник и отражатель, которые граничат друг с другом. 
Не все нейтроны, диффундирующие из среды источника в среду отражателя, остаются в последней (рисунок 1). Часть нейтронов рассеивается и переходит обратно из среды отражателя в среду источника. Вероятность этого перехода, или «отражения» называется альбедо среды отражателя. Величина альбедо равна


	,                                                       (1.14)



где  и   односторонние плотности тока нейтронов. 
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Рисунок 1  К вычислению альбедо.

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., ст. 135]




На границе раздела двух сред выполняются равенства . Учитывая, что первое из них равно , а второе , выражение для альбедо может быть записано в виде:


	.                                 (1.15)

Отражатель конечной толщины с плоской границей. Если a – толщина отражателя, то плотность потока нейтронов уменьшается с расстоянием от границы раздела. 

	                                          (1.16)


Из соотношения определяется альбедо для бесконечно толстого отражателя, если учесть, что при , 


	                                             (1.17)


Поскольку  – положительная величина, меньшая единицы, то альбедо для слоя конечной толщины, равное (1.16), меньше, чем для отражателя бесконечной толщины. Таким образом, отражательные свойства слоя, толщина которого не меньше удвоенной диффузионной длины, практически совпадают со свойствами бесконечно толстого слоя.

[bookmark: _Toc103759636]1.1.1 Выбор материала: детонационные наноалмазы ДНА
В настоящее время доступно множество различных методов получения наноалмазов для различных направлений исследования. Их можно получить путем детонационного синтеза, лазерного синтеза, химического осаждения из паровой фазы и т.д. Синтез путем детонационного взрыва является одним из первых и эффективных методов получения наноалмазов.
При детонационном синтезе энергия взрыва используется для стимулирования образования алмазной фазы [0]. В закрытой металлической камере детонируют взрывчатые вещества с отрицательным кислородным балансом; обычно используется смесь 60% тротила  и 40% гексогена [41]. Источниками атомов углерода, которые в конечном итоге образуют наноалмазов, являются молекулы взрывчатых веществ. Синтез называется «сухим» или «мокрым», когда камера заполнена газом (N2, Ar, CO2) или водой (лед), соответственно, которые действуют как хладагенты. Процесс, приводящий к образованию наноалмаза, схематически представлен на рисунке 2. После детонации атомы углерода, высвободившиеся при диссоциации молекулы взрывчатого вещества, конденсируются и кристаллизуются в нанокластеры [66]. Повышение давления/температуры (рисунок 2), достигаемое в камере во время детонации, приводит к кристаллизации углеродных нанокластеров в алмазную фазу. В конечном итоге, сформируются наноалмазы размером 4-5 нм. Основным недостатком этого метода является то, что полученный продукт, называемый детонационной сажей, необходимо очищать от загрязняющих веществ. 
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а) Смесь 60% тротила и 40% гексогена взрывается внутри металлической камеры, заполненной водой (льдом) или газом (атмосфера N2, Ar или CO2). Затем получают наноалмазы размером 4–5 нм, агломерированные в субмикрометровые кластеры. б) Схема синтеза наноалмаза при распространении ударной волны. Детонация (I) приводит к химической диссоциации источника углерода (II), которым могут быть молекулы взрывчатого вещества. Пунктирная линия (III) представляет область, где достигается давление, необходимое для образования алмазной фазы. Продукты детонации расширяются (IV), а атомы углерода конденсируются и кристаллизуются (V) с образованием нанокластеров (VI). В итоге, наноалмазы кристаллизуются, начиная с углеродных нанокластеров, и агломерируются (VII).

Рисунок 2 – Процесс детонационного синтеза 

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., ст.12]

Полученные путем детонации наноалмазы состоят из полиэдрических частиц sp3 -гибридизированного углерода со средним диаметром около 4 нм [47-51]. Эти полиэдрические частицы имеют тенденцию образовывать агрегаты диаметром 20-500 нм, оставляя зазоры между гранулами, которые образуют пористую структуру, как показано на рисунке 3 [52, 53]. Частицы наноалмазов обернуты графеноподобными пленками из sp2-гибридизованных атомов углерода или слоев аморфного углерода [67, 68].
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Рисунок 3 – Изображение агломерата наноалмаза, показывающего sp2- и sp3-углерод и поры.

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., ст.20]

[bookmark: _Toc103759637]1.2 Первое экспериментальное наблюдение рассеяние/отражение очень холодных нейтронов от наночастичных алмазных порошков
Первое экспериментальное наблюдение рассеяния ОХН на порошке наноалмаза было проведено в работе [28]. В этой работе впервые изучалась возможность эффективного отражения ОХН от порошков наночастиц в зависимости от толщин нанопорошковых образцов, скорости нейтронов и угла рассеяния. Измерения проводились на пучке ОХН инструмента PF2 реактора института Лауэ Ланжевена Гренобль, Франция [70]. В этих измерениях использовался образец из порошка наноалмазов (ultradiamond90) с известным распределением размера наночастиц алмаза ~2-5 нм. 
В эксперименте авторами была использована специально разработанная для этих измерений установка, которая состояла из образца, вокруг которого установлено 12 детекторов (рисунок 4). Эти детекторы образовали геометрически правильный многоугольник и покрыли ≈45% полного телесного угла. Также для получения и измерения моноэнергетических скоростей нейтронов в эксперименте был использован нейтронный селектор скоростей и прерыватель, соответственно.

[image: ]

Красная стрелка указывает направление падения нейтронного пучка перпендикулярно поверхности образца. Образец с алмазным нанопорошком находится в центре.

Рисунок 4 – Схема экспериментальной установки и сборки детекторов 

Примечание – Составлено по источнику [28]

Чтобы анализировать полученных экспериментальных результатов, авторы этой работы смоделировали эксперимент методом Монте-Карло. Для расчета нейтронного рассеяния на наночастицах использовали сечение, вычисленное в первом Борновском приближении. В этой модели не рассматривалась внутренняя структура наночастиц, считалось что, наночастицы имеют форму однородной сферы. Элементный состав наночастиц брался в следующих пропорциях: углерод (до 88% от общей массы), водород (1%), азот (2,5%), кислород (до 10%). Более того, имеется определенное количество воды, покрывающей значительную площадь поверхности наночастиц.
В результате, авторы работы сравнивали вероятность прохождения и отражения нейтронов при разных толщинах образцов порошка наночастицы между полученными экспериментальными и смоделированными результатами. Авторами было получено хорошее согласие между вероятностью и угловым распределением рассеянных нейтронов, и предсказанными результатами модели независимых покоящихся наночастиц. Водород, который содержится в составе наночастиц, рассеивает нейтроны до диапазона тепловой энергии, что уменьшает вероятность отражения очень холодных нейтронов. С этой работы были начаты поиски пути решения проблемы с водородом в наночастицах: очистка воды или же водородосодержащих примесей в наночастицах, охлаждать порошков из наночастиц до азотной температуры и т.д. 
Таким образом, впервые было наблюдено экспериментальное рассеяние ОХН на наночастицах алмазного порошка. Было показано, что порошки наночастиц могут быть эффективными отражателями ОХН.

[bookmark: _Toc103759638]1.3 Эксперимент с хранением очень холодных нейтронов в наноструктурированной ловушке
После успешного экспериментального наблюдения отражения ОХН от порошков наноалмазных частиц, авторами работы [29] была сделана попытка увеличить точность измерения отражения ОХН от порошка алмазных наночастиц и изучить возможность хранения ОХН в ловушке с наноструктированными стенами. 
Измерения проводились на пучке VUCN инструмента PF2 реактора ИЛЛ (Гренобль, Франция). Принципиальная схема установки представлена на рисунке 5.
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Рисунок 5 – Принципиальная схема эксперимента.

Примечание – Составлено по источнику [29]

Установка состояла из ловушки ОХН, селектора скоростей нейтрона и детектора нейтронов. Ловушка ОХН это цилиндр с диаметром 44 см и высотой 47 см. Ловушка была размещена внутри вакуумной камеры с входным кварцевым окном толщиной 3 мм и выходным алюминиевым окном толщиной 1 мм. Пучок нейтронов с диаметром 1 см поступал в ловушку ОХН через маленькое отверстие (2х2 см2) в боковой стенке. Нейтроны, многократно отражаясь от стен ловушки, могли попасть в выходное отверстие в потолке ловушки диаметром 6 см и регистрировались расположенным за отверстием детектором. Пучок нейтронов мог закрываться и открываться быстрой кадмиевой поворотной заслонкой (толщина кадмия 0.2 мм). Скорость нейтронов в пучке определялся селектором скоростей, расположенным перед заслонкой. Измерение заключалось в измерении постоянной времени спада скорости счёта детектора, после перекрывания пучка нейтронов на входе в ловушку в зависимости от скорости нейтронов.
Стены ловушки изготавливались из порошков наночастичных алмазов. А для построения стенок засыпали порошок в алюминиевые чехлы в виде трубок, после чего трубки собирались в цилиндр. В центре круга и фольги имелось отверстие для вытекания нейтронов на детектор.
Измерения заключались в определении постоянной времени уменьшения плотности нейтронов в ловушке после того как она перестаёт наполняться. Цикл измерения состоял из заполнения ловушки нейтронами при открытой заслонке до равновесной плотности и измерении временной зависимости счёта детектора после закрытия входной заслонки. Скорость счёта детектора пропорциональна плотности нейтронов на выходе из ловушки. Постоянная времени определялось в основном потерями нейтронов на стенках ловушки т.к. суммарная площадь входного и выходного отверстия в ловушке не превышала 0.3% от полной площади поверхности ловушки. Эта постоянная в этих измерениях составляла (19.0±0.5) мс.
После получения экспериментального значения постоянной времени, вероятность отражения ОХН от стенки ловушки вычислялась следующим образом:


	                                         (1.18)






где  – геометрический коэффициент, равный отношению вероятности потерь во входном и выходном окнах к суммарной вероятности потерь в ловушке ;  времени хранения;  средний пробег нейтронов;   скорость нейтронов.
Также как в предыдущей работе по отражению очень холодных нейтронов от разных толщин образцов из порошка алмазных наночастиц [28], авторами была применена модель распространения нейтронов в порошке наночастиц. Метод моделирования отражения ОХН от наночастиц, аналогичен методу, который описан в работе [28]: нейтронное рассеяние на наночастицах авторами были рассчитаны теорией возмущения в виде первого Борновского приближения; не рассматривалась внутренняя структура наночастиц, считалось, что наночастицы в форме сферы является однородной; элементный состав наночастиц брался в следующих пропорциях: углерод (до 88% от общей массы), водород (1%), азот (2,5%), кислород (до 10%) [71]. Но по сравнению с предыдущей работой методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам было определено точное содержание водорода в порошках алмазных наночастиц: в вакууме C15H, в атмосфере C8H. 
Авторы этой работы сравнивали экспериментальные результаты с результатами модели независимых покоящихся наночастиц. Расчет хорошо воспроизводит зависимость отражательной способности от скорости. 
Таким образом, впервые было наблюдено хранение ОХН в ловушке со стенкой из порошка наночастиц алмазов. После этой работы началось обсуждение о возможном накоплении очень холодных нейтронов в ловушке, о возможностях использования отражательную способность порошков алмазных наночастиц в создании источников холодных нейтронов. Но проблема очистки наночастиц от примеси атомов водорода еще была не решена и была актуальной задачей.

[bookmark: _Toc103759639]1.4 Исследование водорода в порошках алмазных наночастиц
Чтобы изучить возможность дальнейшего увеличения отражения очень холодных нейтронов от порошков алмазных наночастиц, авторами работы [57] было исследовано очищение наночастиц от примесей атомов водорода, связанных с поверхностью алмазных наночастиц. Пытались уменьшить количество водорода в порошках наноалмазов путем термической обработки и дегазацией. Дополнительно, измерили спектры возбуждения атомов нанопорошков, чтобы узнать о типе связи водорода с наночастицами.
Остаточное содержание атомов водорода после очисти путем термической обработки и дегазацией, было определено методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам. Измерения были сделаны на пучке холодных нейтронов инструмента ADAM реактора ИЛЛ Гренобль, Франция [72]. В результате измерения были получены следующие соотношения атомов углерода и водорода в алмазных нанопорошковых образцах: 
· очищенный образец от водорода образец путем его нагрева в вакууме:

 
· неочищенный образец:


Измерения спектров неупругого рассеяния нейтронов в образцах нанопорошка были проведены на спектрометре IN1BeF реактора ИЛЛ Гренобль, Франция. Для измерения были приготовлены два образца из нанопорошков: один из них неочищенный от водорода, другой очищенный при термической обработке. В результате измерений, были построены спектры возбуждения для очищенного и неочищенного порошка. В этих спектрах, были получены характерные пики, соответствующие C-H связам. Следовательно, сравнивали спектры возбуждения между очищенным и неочищенным порошком. Различия между спектрами очищенных и неочищенных порошков заключались в спектрах возбуждения веществ, очищенных в результате термической обработки и дегазация образца. Таким образом, сравнение спектров показало, что термическая обработка и дегазация образцов наноалмаза удаляет водород в виде воды, адсорбированной на поверхности наночастиц. 
В заключении, авторы работы сделали вывод о том, что содержание атомов водорода можно уменьшить до C12.4H методом термической обработкой и дегазацией. Измерения спектров возбуждения в порошке показывают, что удаленный водород находился в форме воды, адсорбированной на поверхности. Таким образом, термическая обработка и дегазация порошка существенно не улучшают отражающие свойства наноалмазного порошка. Как один из вариантов улучшения отражающих свойств наноалмазного порошка, авторы предложили замещения атомов водорода каким-то другим атомом, который имеет маленькое сечение рассеяния и поглощения.

[bookmark: _Toc103759640]1.5 Методы очистки наноалмазов от примесей 
Исходная алмазосодержащая сажа, полученная при детонационном синтезе, состоит из частиц наноалмазов, неалмазного углерода, а также металлов, оксидов металлов и других примесей, поступающих из детонационной камеры или используемых взрывчатых веществ. Главная задача процесса очистки  выделение продукта с минимальными потерями и необходимой степени чистоты. Очистка является наиболее сложной и дорогостоящей стадией производства наноалмаза. Все известные методы очистки можно условно разделить на две группы: газофазное окисление [72-75] и жидкофазное окисление [57, 76, 77].
Газофазное окисление наноалмаза проводят чистым кислородом, воздухом. Также известны работы по окислению ДНА озоном. В зависимости от природы окислителя и температуры обработки набор кислородсодержащих функциональных групп может меняться.
Для удаления неалмазных форм углерода из шихты можно пропускать через нее озоно-воздушную смесь с одновременным нагревом до 120-400 оС до полного выгорания фазы неалмазного углерода [72]. Верхнее значение температуры ограничивается допустимой степенью выгорания алмазной компоненты шихты, а нижнее  вялостью течения реакции или необходимостью выжигания примеси в шихте. Данный метод окисления неалмазного углерода отличается своей экологической чистотой. 
Усовершенствованный метод предложен в других работах [74]. Исходную детонационную шихту предварительно кипятят в течение 1-2 часов в растворе соляной кислоты для удаления неуглеродных примесей. Затем промывают и сушат при температуре 150-160 °С. После этого очищенную шихту помещают в кварцевый реактор, в который подают водяной пар с газом-носителем (воздух, аргон или азот). Процесс окисления углерода происходит при температуре 340-400 °С.
Однако, хотя эти методы газофазного окисления позволяют удалить из сажи ДНА неалмазный углерод и металлические примеси, большинство производителей по-прежнему предпочитают использовать процессы жидкофазного окисления с использованием сильных химических окислителей при повышенных температурах и давлениях.
Процессы жидкофазного окисления происходят в жестких условиях (в сильных кислотах или смеси кислот – HNO3, HNO3+HCl, HNO3+H2SO4+SO3 и т.д.) [57, 76, 77].
Особенностью механизма очистки шихты от металлов и неалмазных форм углерода с помощью кислотной обработки является использование всего лишь одной серной кислоты [76]. Алмазосодержащую шихту предварительно подвергают фильтрации. Вслед за фильтрованием для удаления металлов и их соединений шихту обрабатывают концентрированной серной кислотой при температуре 100-105 0C в течение 1.0 – 1.5 часов. Удаление неалмазных форм углерода производят добавлением к смеси шихты с концентрированной серной кислотой окислителя 50 %-ного хромового ангидрида. После отмывки содержание металлов в образце составляет не более 2 %, а неалмазных форм углерода не более 1 %.
Существуют методы, позволяющие, как утверждают авторы, полностью очистить детонационный наноалмаз от железосодержащих примесей [78]. Достигается это следующим образом. Детонационный углерод предварительно обрабатывается окислителем в кислой среде и промывается водой. Полученную суспензию детонационного наноалмаза, содержащую металлические примеси, смешивают с соляной кислотой в таких пропорциях, чтобы суспензия наноалмаза имела концентрацию не более 2 %. Полученную суспензию подвергают ультразвуковому воздействию. Очищенные таким образом наноалмазы не имеют примесей в виде железа и оксидов железа.
Существует способ жидкофазного окисления водным раствором азотной кислоты в две стадии [79]. На этих стадиях последовательно удаляется углерод, различающийся по активности взаимодействия с реагентами очистки. На первой стадии шихту обрабатывают при температуре 80-180 oC азотной кислотой концентрации 50-99 %. На этой стадии происходит окисление активного углерода. На второй стадии при концентрации азотной кислоты 10-40 % и температуре 220-280 oC окисляется низкоактивная форма углерода (сажа, графитоподобные структуры). Выход алмаза составляет 98,2 %, неалмазного углерода  0,8 %, несгораемый остаток  1,0 %.
В другом методе предложено использовать смесь азотной и серной кислоты [80]. Предварительно высушенную шихту окисляют смесью содержащей 64-89 масс.%. HNO3 и H2SO4 остальное, при массовом соотношении шихта: смесь кислот в пропорции 1: 20-25. Окисление проводят при температуре 220-250 oC. Азотная кислота вводится по частям после полного сжигания предыдущей порции. Для ускорения процесс используются катализаторы: K2SO4, K2Cr2O7, MnO2. Согласно экспериментальным данным, количество несгораемых примесей при использовании такого метода очистки составляет примерно 0.1 %.
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Использования детонационных наноалмазов в качестве материала отражателей нейтронов выдвигает новые требования к наличию примесей химических элементов, эффективно захватывающих и неупруго рассеивающих нейтроны, а также имеющие большие сечения активации в интенсивных нейтронных полях. Присутствие большого количества примесей приведет к изменению оптического потенциала детонационных наноалмазов, которое может вызвать изменение в сечении рассеяния нейтронов. Поэтому очень важно получить порошок детонационных наноалмазов с уменьшенным содержанием примесей. 


Присутствие примесей водорода уменьшает эффективность отражения нейтронов из-за большого сечения неупругого рассеяния (барн при комнатной температуре) и существенного сечения захвата (барн) [57]. Содержание водорода в необработанном порошке детонационных наноалмазных частиц может достигать 4.8 wt% [54]. В алмазных наночастицах водород содержится как в виде химической связи с углеродом в составе функциональных групп CH, CH2 или C-OH, так и в виде адсорбированной воды из воздуха с образованием на поверхности –OH и –COOH функциональных групп [71,81].
Чтобы очистить наноалмазы от примесей атомов водорода, соответственно, увеличить эффективность отражения нейтронов от наноалмазных частиц, авторами работы [Ошибка! Источник ссылки не найден.] была применена химическая чистка к детонационным наноалмазным частицам: газо-твердое фторирование. Такая химическая обработка привела к приблизительно тридцатикратному уменьшению количества химически связанного водорода. Процедура газо-твердого фторирования детонационного наноалмазного порошка проводилась в два этапа при стационарных условиях в никелевом химическом реакторе. Детонационные наноалмазы были помещены на пассивированные никелевые подложки (покрытые NiF2) внутри реакционного сосуда. Перед введением газообразного фтора реактор откачивали до вакуума на уровне ∼10-2 мбар в течение 12 часов. Затем добавили чистый газообразный фтор (чистота 99,9%), чтобы достичь внутри реактора давления 0.6 атм. Это условие было установлено для того, чтобы избежать давления выше 1.2 атм при нагреве и выделения газа разложения в результате фторирования. Процедура проводилась при температуре 450 °C в течение 12 часов под газообразным фтором. После первого этапа и охлаждения до комнатной температуры реактор продували потоком азота в течение часа для удаления неиспользованного фтора, HF и продуктов разложения. В результате процедуры химически связанный водород в группах CH, CH2, C-OH заменяется атомами фтора, тем самым удаляя sp2 оболочку.
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Детонационные наноалмазы имеют сложную структуру. Понимание строения вещества определяет область его применимости и предопределяет свойств данного материала. Так как, в данной работе ДНА имеют отношение к исследованию по взаимодействию нейтронов с наноалмазами, перечислим только те свойства порошков, которые полезны в этом направлении исследовании [38].
Известно, что в порошке ДНА, полученном методом детонационного синтеза, присутствуют частицы, имеющие кристаллическую решетку алмаза и характерный размер 4–5 нм. Необычайно узкий диапазон размеров нанокристаллов алмаза подчеркивался многочисленными исследованиями [Ошибка! Источник ссылки не найден., Ошибка! Источник ссылки не найден., 0, Ошибка! Источник ссылки не найден.] и объяснялся предположением, что именно алмаз, а не графит, оказывается термодинамически стабильной формой наноуглерода, когда размер частиц составляет указанный выше диапазон. Эта гипотеза была предложена в работе [84].
Структуру частицы ДНА обычно представляют в модели ядро-оболочка [85] в виде алмазного ядра (sp3-гибридизация) в форме многогранника [Ошибка! Источник ссылки не найден.-Ошибка! Источник ссылки не найден., Ошибка! Источник ссылки не найден.], окруженного некристаллической С-оболочкой (с sp3-sp2-гибридизацией атомы С). Оболочка содержит C–Hx, C–C–H, C–OH, C–O, C=C [85]. Толщина оболочки составляет 0.4–1.0 нм [86-88]. Доля атомов H, химически связанных с поверхностью, составляет ~5% [57, 58]. В то же время следует подчеркнуть, что ДНА, поставляемые разными производителями, существенно различаются по строению и химическому составу оболочки, покрывающей кристаллическое алмазное ядро.
Промышленный порошок ДНА содержит прочные агломераты  со средним размером от 40 до 200 нм, состоящие из кристаллических зерен размером 4–5 нм. Разработаны процессы деагломерации сначала путем механического измельчения [89, 90], а затем путем отжига в различных атмосферах [59, 91].
ДНА очень гигроскопичны. В атмосфере воздуха с влажностью ~60 % количество водорода в ДНА удваивается [57]. В основном это связано с адсорбцией молекул воды на поверхности ДНА, содержащих Н. Гидрофильные свойства ДНА, предположительно, обусловлены наличием групп –ОН и –СООН, находящихся на поверхности.
Одним из основных принципов работы отражателей нейтронов ДНА является тот факт, что нейтроны рассеиваются атомами наночастицы упруго-когерентно, а не неупруго. Поэтому рассеяние нейтронов на ДНА в основном упругое, и роль динамики системы особо неважна. Поэтому рассеяние и перенос нейтронов в порошках DND определяются свойствами и взаимным расположением ДНА, а не силой физических и химических связей между ними. Также, усиленное когерентное рассеяние медленных нейтронов на наночастице наиболее эффективно, когда размер ДНА близок к длине волны нейтрона. Таким образом, важны структура и распределение ДНА по размерам.
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В этой главе диссертационной работы изложены история возникновения идеи использования наночастичных отражателей ОХН. Исторически так сложилось, что рассмотрение задачи о движении нейтронов в среде из наночастиц привело к пониманию, что в результате многократного рассеяния нейтроны будут отражаться от полупространства занятого наночастицами. Для расчёта сечение рассеяния и поглощения используются методы первого Борновского приближения и парциальных волн. А для расчета распространения нейтронов в среде из наночастиц используется метод диффузионного приближения.
Был проведен эксперимент, и в этом эксперименте авторами впервые было наблюдено экспериментальное отражение ОХН от порошков наноалмазных частиц в зависимости от толщин порошков. После успешного экспериментального наблюдения для детального изучения отражения ОХН от порошков наноалмазных частиц авторами был использован метод хранения и пытались хранить ОХН в ловушке из наночастиц. Эти методы показали, что атомы водорода вносят большой вклад в потери нейтронов. Затем исследовали природу водорода в наноалмазных частицах и очищение от водорода. Для очистки была применена термическая обработка, но существенного уменьшения количества водорода не было. В результате этого исследования, обнаружилось, что жестко связанный водород не удаляется термической обработки. Для решения этой проблемы была применена процедура фторирования, где атомы водорода замещаются атомами фтора. Такое замещение привело к приблизительно 35 кратному уменьшению количества водорода.
Таким образом, после последовательных и связанных другом с другом исследований, одна из задач исследования становится изучение водорода и контроль количества водорода в ДНА.
Также приведены методы очисти ДНА не только от водорода, но и от других металлических примесей, которые могут быть источником потери нейтронов. Перечислены основные свойства ДНА, которые могут быть полезны в этом направлении исследований.
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Как уже сказано ранее, наноалмазы, полученные детонационным способом, представляют собой конечный продукт, содержащий не только алмазное вещество, но и различного рода примеси. Эти примеси могут быть разнообразными по своей природе и присутствовать в довольно больших количествах. 
С точки зрения элементного состава  наноалмазы состоят из C, H, O, N (суммарно 90–99%), а также атомов металлов и некоторых неметаллов (несгораемого остатка). Такие примеси появляются в наноалмазах вследствие взаимодействия взрывной волны со стенками реакционной камеры. 
В основном, анализ примесей в порошках наноалмаза проводятся для оценки качества и идентичности, а также  для понимания причин возникновения специфических свойств порошка. Для исследования примесей в порошках ДНА используются различные методы. Нестеренко с соавторами опубликовали большую обзорную статью по сравнению различных методов исследования примесного состава наноалмазов [92]. Для анализа примесей элементов в порошках ДНА, эти методы можно разделить на две группы: разрушающие и неразрушающие.
Использование разрушающих методов для анализа включает в себя ряд систематических ошибок, влияющих на правильность и точность  определения отдельных элементов из-за множества отдельных реакций между частицами, протекающих при горении или озолении ДНА. К таким методом можно отнести атомно-эмиссионную спектроскопию [93], атомно-эмиссионную спектроскопию с индуктивно-связанной плазмой [94], атомно-абсорбционную спектроскопию [95] и т.д.
Решением избегания систематических ошибок является использование неразрушающих методов анализа, когда для определения элементов требуется минимальное количество образца или не нуждается в подготовке образцов.

Нейтронно-активационный анализ (НАА) [96] был первым неразрушающим аналитическим методом, примененным к анализу наноалмазов. Метод НАА основан на индуцированных нейтронами ядерных реакциях, когда образец подвергается воздействию потока нейтронов. С помощью НАА можно определить массовую долю на уровне  71 элемента. 

Аналогичные принципы применяются в гамма-активационном анализе (ГАА), где гамма-излучение используется для активации атомных ядер [97]. Чувствительность ГАА обычно меньше (), чем НАА, но некоторые режимы ГАА можно использовать для определения легких элементов, таких как углерод и кислород.


Еще одним типом активационного анализа, подходящим для многоэлементного анализа алмаза, является индуцированная частицами рентгеновская эмиссионная спектроскопия [97]. В этом случае образцы облучают пучком протонов, вызывая активацию электронов с последующим испусканием характеристического рентгеновского спектра. Интенсивность испускаемого излучения по удельным энергиям элементов может быть использована для определения микроэлементов от Al до U в порошках наноалмазов. Чувствительность такого анализа варьируется от  до  мас.% в зависимости от элемента. 
Еще одно семейство неразрушающих аналитических методов включает энергодисперсионную рентгеновскую спектроскопию [98] и связанные с ней рентгенофлуоресцентную  спектроскопию и рентгеновскую фотоэлектронную спектроскопию. Эти методы часто используются для наблюдения основных примесей в ДНА, которые предоставляют дополнительную информацию вместе со сканирующей электронной микроскопией (СЭМ) или первичную информацию о химии поверхности. Как правило, значения чувствительности обнаружения примесей с использованием этих методов довольно ограничены, и большинство из них находятся в диапазоне от 0.01 до 0.1 мас.%. Однако этого достаточно для идентификации в ДНА основных второстепенных элементных примесей, таких как Fe, Cu, Cr, Zr, Si, W и др. Обычно энергодисперсионная рентгеновская спектроскопия менее чувствительна при определении более легких элементов. 
Все выше перечисленные методы анализа примесного состава очень полезны и удобны для определения примесей металлов, неметаллов и т.д., кроме атомов водорода. В наших исследованиях очень важно прецизионно обнаружить примесей атомов водорода. В целях разработки технологии отражателей ОХН, очень важно создание удобного и надежного аналитического инструмента для определения элементного состава, в частности атомов водорода, является важным этапом на пути унификации свойств наноалмазов и улучшения технологии их производства. Поэтому к методу анализа примесей предъявляются соответствующие требования  он должен быть в первую очередь достаточно точным и чувствительным, желательна минимальная пробоподготовка и быстрота анализа. Этим требования в той или иной степени удовлетворяют метод нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам.
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Элементный анализ по мгновенным гамма квантам (PGAA - Prompt Gamma Activation Analysis) широко известен как неразрушающий метод количественного исследования элементного состава материала. Во время облучения образца пучком медленных нейтронов, в результате реакции радиационного нейтронного захвата излучаются гамма кванты с энергией до 11-12 МэВ. Эти гамма кванты с определенной энергией специфичны для каждого излучающего ядра. Таким образом, элементы идентифицируются по энергиям регистрируемых гамма квантов. Количественное определение содержания изотопов/элементов в образце возможно при определении интенсивности излучения гамма квантов абсолютным или относительным методами.




Метод активационного анализа по мгновенным гамма квантам позволяет проводить анализ легких элементов, тем самым имеет преимущество в сравнении с инструментальным методом активационного анализа, например возможность определения таких легких элементов как H, B. Чувствительность метода определения какого-либо элемента зависит от сечения реакции  на данном элементе, интенсивности нейтронного пучка, эффективности -детектора, телесного угла, в котором происходит регистрация -квантов и уровня фона детектора. На рисунке 6 представлена чувствительность установки PGAA к элементам таблицы Менделеева, описываемой в работе [99]. В этой установке используется пучок тепловых нейтронов с плотностью потока . На других установках абсолютные значения чувствительности могут значительно отличаться.
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Рисунок 6 – Таблица с указанием пределов обнаружения PGAA для разных химических элементов из работы.

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., с. 844]

Этот метод традиционно используется в прикладных исследованиях в различных научных областях, где важны неразрушающий анализ и быстрые аналитические результаты: геология [100], материаловедение [101], ядерные технологии [102], экология [103] и в изучении объектов культурного наследия [104].
Источником нейтронов в установках PGAA являются исследовательские реакторы непрерывного и импульсного действия, или интенсивные импульсные нейтронные источники с выведенными пучками. В мире насчитываются около двух десятков действующих установок PGAA [105]. В настоящее время наиболее активно используемы, находятся в научно-исследовательских центрах Японии [106], США [107], Германии [108] и Венгрии [109].

[bookmark: _Toc103759647]2.2.1 Основы нейтронного активационного анализа на мгновенных гамма квантах
В PGAA основным источником аналитического сигнала является реакция радиационного захвата нейтронов, когда характерный гамма квант выходит из образца при его облучении пучком нейтронов. В этой реакции нейтрон поглощается ядром и образуется составное ядро в сильно возбужденном состоянии (рисунок 7). Энергия возбуждения равна сумме энергии связи нейтрона и его кинетической энергией. Энергия связи порядка нескольких МэВ и может достигать 12 МэВ для некоторых ядер, тогда как кинетическая энергия порядка мэВ, т.е. пренебрежимо мала для медленных нейтронов. После поглощения нейтрона чаще всего возбуждение составного ядра снимается с испусканием гамма квантов в каскаде, пока не достигнет основного состояния или метастабильного состояния.
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Рисунок 7 – Основы нейтронного активационного анализа на мгновенных гамма квантах: реакция радиационного захвата нейтрона 

Примечание – Составлено по источнику [0, p.25]


На рисунке 8 Х обозначает химический символ нуклида с массовым числом A и атомным номером Z, X* представляет собой составное ядро с массовым числом A+1, а его атомный номер остается Z. Радиационный захват нейтронов можно записать следующей короткой форме: 



В скобках представлена ядерная реакция, здесь  представляет собой нейтрон, а  – гамма квант. Если образовавшееся ядро радиоактивно, то с определенным периодом полураспада  оно будет распадаться дальше, пока не достигнет стабильного дочернего нуклида. Наиболее частой реакцией является β-распад. Если распад сопровождается гамма квантом, гамма распад также появится в гамме спектре.
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Рисунок 8 – Энергетические уровни и переходы реакции радиационного захвата нейтрона 

Примечание – Составлено по источнику [0, p.25] 


В PGAA с надлежащей чувствительностью используются тепловые или холодные нейтроны. В последнем случае сечение захвата нейтронов строго подчиняется закону .

[bookmark: _Toc103759648]2.2.2 Качественный и количественный анализ гамма спектров
Гамма кванты, испускаемые  образцом после облучения, регистрируются с помощью HPGe детектора. Сигналы детектора оцифровываются и записываются многоканальным анализатором (MCA). 


Для качественной оценки спектра гамма квантов, нужно находить энергию и интенсивность нужного пика искомого элемента в образце с помощью базы данных. Выполняется определение точных положений пиков и площадей пиков, после чего следует расчет концентраций, массы на основе нескольких аналитических линий. Так, как подсчеты делаются по нормальному распределению, статистическая ошибка для пика с площадью   при нулевой подложке будет . Аппроксимация спектра можно выполнить с помощью программных обеспечений Genie-2000 или MC2Analyzer и т.д. Гамма спектры можно рассматривать как 16000-канальные гистограммы. Усиление составляет  0.7 кэВ/канал. Таким образом, мы можем регистрировать гаммы кванты с энергиями до 12 МэВ.
Есть два метода количественного определения содержания искомого элемента: абсолютный и относительный.

Измеренное число отсчетов в пике прямо пропорционально массе искомого элемента. Число отсчётов детектора, соответствующее линии с энергией , равно: 


                         (2.1)


где  – число ядер искомого изотопа в образце.

Число атомов искомого элемента связанно с его массой  в следующем соотношении:


                                                        (2.2)


где  – атомный вес искомого элемента.
Соответственно, масса искомого элемента рассчитывается по следующей формуле:


                           (2.3)

Но в практике использовать абсолютный метод не всегда удобно, так как есть трудности в определении плотности потока нейтронов, эффективности регистрации гамма квантов детектором и т.д.
Избежать систематических трудностей можно используя относительный метод определения состава образца. В данном методе содержание элемента определяется с помощью сравнения площади пика гамма квантов искомого элемента в образце со стандартным образцом, который содержит известное количество анализируемого элемента. Соотношения массы и число отсчетов в пике связаны в следующем уравнении:


                                            (2.4)







где  – масса стандарта;  и  – площади гамма пиков с энергией  в искомом образце и в стандарте; и  – время измерения активности искомого образца и стандарта.

[bookmark: _Toc103759649]2.3 Исследуемые образцы из детонационных наноалмазов.
В качестве образцов для исследования были использованы коммерчески доступные порошки алмазных наночастиц, полученные путем детонационного синтеза. В наших исследованиях этих образцов по производителям можно разделить на две группы. Первая группа состоит из тех образцов, исходный порошок которых был изготовлен с применением технологии синтеза Федерального государственного унитарного предприятия «Российский Федеральный Ядерный Центр – Всероссийский научно-исследовательский институт технической физики имени академика Е.И. Забабахина» в соответствии с технологией, описанной в акте Технического регламента TУ 2-037-677-94. А вторую группу составляют те образцы, которые были произведены в разных предприятиях. К первой группе можно отнести следующие образцы: DND – исходный порошок ДНА, F-DND – фторированный порошок ДНА, DF-DND– деагломерированный фторированный  порошок ДНА.  Ко второй группе: TNT-RDX, T9, FN-01 и DND_Z-, F-Altay, B-HF, Microdiamond 30. Полный список образцов приведен в таблице 1.

Таблица 1 – Список исследуемых образцов

	Образцы

	1-группа
	2-группа

	DND
	F-Not DND,

	F-DND
	F-Altay

	DF-DND
	Microdiamond 30

	
	T-9

	
	B-HF

	
	DND_Z-

	
	TNT-RDX

	
	FN_01



Так как, для образцов первой группы было выполнено больше всего различных измерений, их можно условно считать базовыми образцами в наших исследованиях. Как уже было упомянуто, исходный порошок DND был изготовлен по TY 2-037-677-94 в РФЯЦ – ВНИИТФ имени академика Е.И. Забабахина. В таблице 2 приведены физико-химические показатели исходного порошка.

Таблица 2 – Характеристики исходного порошка DND

	Показатель 
	Значение 

	Внешний вид
	Порошок светло-серого цвета

	Массовая доля алмаза, определенная методом рентгеноструктурного анализа, %, 
	98-99

	Массовая доля несгораемых примесей, %, 
	1-1,5

	Массовая доля окисляемых форм углерода, % 
	1-2



После получения исходного порошка DND, в целях увеличения эффективности отражающей способности нейтронов от наноалмазных частиц, была применена к этому порошку технология фторирования.  Фторирование исходного порошка  проводили в Химическом институте Клермон-Ферран (Университет Оверни), Обьер, Франция, в соответствии с процедурой, описанной выше и подробно в ссылке [Ошибка! Источник ссылки не найден.], для получения фторированного порошка F-DND.
Доля порошка F-DND в дальнейшем была деагломерирована. Деагломерация была проведена в физико-техническом институте им. А.Ф. Иоффе, Санкт-Петербург, Россия, по методу, аналогичному предложенному [Ошибка! Источник ссылки не найден.]. Для получения коллоидного порошка F-DND диспергировали в 96%-ном этаноле путем обработки ультразвуком (частота 22 кГц, мощность 0,7 Вт/г, время 15 мин). Полученный раствор F-DND центрифугировали для разделения частиц в этаноле по размерам. Супернатант, содержащий деагломерированные частицы F-DND размером ~5 нм, осторожно отделяли от осадка. Выход деагломерированных частиц составил 20%; оценивается как отношение их массы после удаления этанола к исходной массе порошка F-DND. Этанол удаляли в два этапа: (1) сушка супернатанта на роторном испарителе и (2) прогревание влажного порошка на воздухе при температуре 300°С в течение 1 часа. Конечный полученный порошок представляет собой DF-DND, где DF означает, что образец был сначала отфторирован, а затем деагломерирован.

[bookmark: _Toc103759650]2.4 Подготовка образцов для исследований
Образцы в виде порошка упаковываются  в специально изготовленные пакетики для образцов из тефлона (C2F4) чтобы избежать фоновых источников, таких как водород и т.д. Положение образца и его держателя было оптимизировано относительно пучка нейтронов и HPGe с помощью лазерной пометки (рисунок 9). Чтобы сохранить однородность, все образцы партии были облучены в одном и том же геометрическом месте в одних и тех же условиях. Для исключения рассеяния на воздухе и удаления водорода, кислорода и азота из фона, образцы в  тефлоновом пакетике помещались в вакуумную трубу.

       [image: ]              [image: ]

Рисунок 9 – Образец и положение образца в пучке.
2.5 [bookmark: _Toc103759651]Выводы по разделу 2
В разделе 2 приводятся образцы порошков ДНА и методы исследований. Несколько методов предлагается для качественного и количественного элементного анализа, в особенности, для анализа атомов водорода в образцах порошков ДНА. Отмечено, что эти методы бывают разрушающими и неразрушающими. В разрушающих методах используются реакции, которые протекают в горении и озолении, что приводит к ряду систематических ошибок. Разрушающие методы не обладают уровнем надежности и точности, необходимым для обнаружения низких концентраций водорода в образцах. Вследствие этих обстоятельств, обосновывается выбор метода нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам для анализа водорода в образцах ДНА.
Дается основа (теория) нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам и ход измерения. Для количественного и качественного анализа гамма спектров используются два метода: абсолютный и относительный. Из-за своей простоте и удобности чаще всего используется относительный метод, так как необязательно знать некоторые параметры измерения (поток нейтронов, эффективность детектора и т.д.).
Также в этом разделе для исследований приведены образцы порошков наноалмазных частиц, синтезированные путем детонационного синтеза. Разделили их на две группы. Образцы первой группы являются базовыми в наших исследованиях, так как для них больше всего было выполнено измерения, и их исходные порошки изготовлены с применением технологии одного предприятия. Вторую группу составляют те образцы, которые которые были произведены в других различных предприятиях и с применением различных технологий синтеза. 
Для подготовки образцов для исследований, проходящих с применением  метода нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам, используются тефлоновые (C2F4) пакетики для снижения фонов гамма излучения.   

[bookmark: _Toc103759652]3 ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ УСТАНОВКИ ДЛЯ ОСУЩЕСТВЛЕНИЯ МЕТОДА НЕЙТРОННОГО АКТИВАЦИОННОГО АНАЛИЗА ПО МГНОВЕННЫМ ГАММА КВАНТАМ 

[bookmark: _Toc103759653]3.1 Измерения методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на высоко поточном пучке реактора ИЛЛ Гренобль, Франция
Исследования по определению примесей атомов водорода в различных образцах детонационного наноалмаза методом нейтронного активационного анализа на мгновенных гамма квантах проводились на высоко поточном пучке реактора ИЛЛ Гренобль, Франция, а именно на канале холодных нейтронов инструмента PF1B[111].

[bookmark: _Toc103759654]3.1.1 Экспериментальная установка на инструменте PF1B
Экспериментальная установка для измерения методом активационного анализа по мгновенным гамма квантам была установлена в экспериментальной зоне инструменте PF1B реактора ИЛЛ (рисунок 10).
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Рисунок 10 – Схема инструмента PF1B

Примечание – Составлено по источнику [111]

Схема инструмента очень проста. Инструмент представляет собой экспериментальную зону, каземат, заслонку и баллистический суперзеркальный изогнутый нейтроновод.
Общая схема установки представлена на рисунке 11. Установка состоит из нескольких основных элементов: система коллимации, вакуумный канал, держатель образца из алюминия, HPGe-детектор №1, HPGe-детектор №2, комптоновская защита гамма детектора, защита детектора от фонового излучения, защита от рассеянных на образце нейтронов. 
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1 – исследуемый образец; 2 – HPGe детектор №1; 3 – HPGe детектор №2; 4 – вакуумный канал; 5 – свинцовая защита; 6 – коллиматор гамма квантов; 7 – защита из LiF; 8 – комптоновская защита; 9 – пучок нейтронов; 10 – коллиматор нейтронов, 11 – бимстоп, 12 – алюминиевый держатель образца.

Рисунок 11 – Схема экспериментальной установки 

Окна детектора расположены на расстоянии примерно 18 см от оси нейтронного пучка и в 80 м от активной зоны реактора. Между образцом и детекторами расположены Bi-коллиматоры, толщиной 5 см и диаметром отверстия 5 см. Наружное покрытие свинца борированной резиной (листы толщиной 5 мм) позволяет уменьшить фон детектора от тепловых нейтронов. Изучаемые образцы помещаются внутрь вакуумного канала на пучок с помощью  алюминиевого держателя. 

[bookmark: _Toc103759655]3.1.2 Коллимационная система
После баллистического суперзеркального изогнутного нейтроновода начинается коллимационная система (рисунок 12) длиной 3 метра для получения окончательного размера. С помощью коллимационной системы пучок приобретает форму круга с диаметром 2 см. Коллимационная система состоит из нескольких секции, сделанных из алюминиевой трубы и расположенных в ней цилиндров из карбида бора B4C. Такая система была установлена с целью уменьшения гамма квантов в нейтронном пучке. По оси трубы расположены 3 пластины свинца толщиной 5 см: первый после первой секции коллимационной системы, а остальные две после последних двух секций коллимационной системы.  Последняя секция коллимационной системы сделана из  6LiF+Pb для того, чтобы  убрать вторичных гамма квантов от захвата нейтронов карбидом бором.  Таким образом, при изогнутом нейтроноводе и такой структуре коллимационной системы, фон гамма квантов в нейтронном пучке сводится к минимуму,  последующий возникающий фон гамма квантов будет обусловлен элементами установки, расположенными после коллимации.
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Рисунок 11 – Коллимационная система на инструменте PF1B

Примечание – Составлено по источнику  [112]

Коллимированный нейтронный пучок с диаметром 2 см проходит до образца с помощью алюминиевых труб с диаметром 100 мм и длиной  ~3.3 м. Для предотвращения рассеяния нейтронов на воздухе, в алюминиевой трубе давление на уровне 10-2 обеспечивается спиральным вакуумным насосом. Последняя секция алюминиевой трубы покрыта снаружи и изнутри борированной резиной, а также на конце трубы установлена борированная резина для поглощения прошедших через образец нейтронов.

[bookmark: _Toc103759656]3.1.3 Пучок холодных нейтронов
Нейтроны из реактора проходит через холодный источник, содержащий жидкий дейтерий при 25 К, где нейтроны замедляются до энергий  нескольких мэВ, то есть до холодных нейтронов. Эти нейтроны легко доставляются до инструмента PF1B   благодаря баллистическому суперзеркальному изогнутному нейтроноводу. По данным характеристикам инструмента PF1B поток холодных нейтронов составляет 2·1010 n/cm2/s. Средняя скорость холодных нейтронов составляет 990-980 м/с. Как уже выше было сказано, после нейтроновода, нейтроны  проходят через систему коллимации, где формируется пучок  диаметром 2 см. Это означает, что могут быть изменения в форме, однородности и положении нейтронного пучка.  M. Pedrosa-Rivera и другие авторы в работе сняли профиль пучка после коллимационной системы (рисунок 12) [Ошибка! Источник ссылки не найден.].
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Рисунок 12 – Профиль (в мм) пучка инструмента PF1B до и после коллимационной системы

Примечание – Составлено по источнику  [112]

Из рисунка можно заметить, что нейтронный пучок относительно однороден на диаметре 2 см в месте расположения образца в центре.

[bookmark: _Toc103759657]3.1.4 Детектор и защита от рассеянных нейтронов
Гамма кванты регистрировались HPGe детекторами фирмы Canberra с относительной эффективностью ~30%. Детекторы были расположены  друг против друга и на расстоянии ~18-20 см от оси нейтронного пучка.  
HPGe гамма детекторы и алюминиевая труба были окружены большим количеством гаммы и нейтронных защит из свинца, висмута и борированной резины. Перед детектором помещается защита длиной 44 см из спечённого фторида лития LiF. Защита состоит из 3 секций (рисунок 14). Каждая секция собрана из 4-х пластин. Кроме одной пластины центральной секции, все пластины сделаны из естественной смеси фторида лития. Пластина средней секции, расположенная между образцом и детектором, сделана из обогащенного литием-6 (≈90%) фторида лития. Через пластины центральной секции толщиной 5 мм гамма кванты, испускаемые от исследуемого образца, легко проходят до детектора. Использованный нами обогащенный фторид лития по сравнению с природным материалом имеет в 13 раз больше сечение захвата нейтронов.   Для одного из детекторов использовалась комптоновская защита. Комптоновская защита используется для уменьшения комптоновских континуумов гамма квантов, тем самым улучшая отношение пика к фону. Комптоновская защита представляет собой сцинтилляторы из германата висмута (BGO), которые окружают HPGe гамма детектор  с разных сторон кроме сторон, откуда прилетают гамма кванты и откуда устанавливается HPGe гамма детектор. Существуют две стандартные геометрии антикомптоновской защиты: коаксиальная и перпендикулярная. В нашем случае геометрия комптоновской защиты является коаксиальной.

[bookmark: _Toc103759658]3.1.5 Держатель образца
Держатель образца, установленный внутри защиты из обогащенного литием-6 фторида лития, которая, в свою очередь, находится в вакуумной трубе, предназначен для удержания образца в пучке при минимизации взаимодействия нейтронного пучка с самим держателем образца. Держатель образца представляет собой рамку квадратной формы из алюминия с длиной сторон 50 мм (рисунок 13). Образцы в виде порошка в тефлоновом пакетике помещается в центр алюминиевой рамки с помощью нитей, натягивая их в противоположны стороны. 
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Рисунок 13 – Держатель образца с образцом в тефлоновом пакетике

[bookmark: _Toc103759659]3.2 Установка по нейтронному активационному анализу по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2, ЛНФ, ОИЯИ
[bookmark: _Toc103759660]3.2.1 Описание экспериментальной установки
Экспериментальная установка по активационному анализу PGAA расположена на 11б канале реактора ИБР-2 [Ошибка! Источник ссылки не найден.]. ИБР-2 – высокопоточный импульсный реактор периодического действия. Средняя мощность реактора составляет 2 МВт. Реактор генерирует импульсы мощности с полушириной вспышки тепловых нейтронов на полувысоте 340 мксек и частотой импульсов 5 Гц [Ошибка! Источник ссылки не найден.].
Зеркальный нейтроновод канала 11б начинается в 3.5 метрах от поверхности замедлителя реактора. Он состоит из плоскопараллельных зеркальных секций, имеет общую длину 15 метров и сечение 2х10 см2. Секции развёрнуты относительно друг друга так, что общий радиус кривизны нейтроновода составляет ~2000 м. Такая форма позволяет разделить в пространстве пучки тепловых и быстрых нейтронов и сформировать относительно чистый пучок тепловых нейтронов в зоне вывода пучка.
Общая схема установки представлена на рисунке 13. Установка состоит из нескольких основных элементов: защита от быстрых нейтронов, система коллимации, вакуумный канал с защитой от рассеянных на образце нейтронов, HPGe-детектор, защита детектора от фонового излучения.
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1 – исследуемый образец; 2 – HPGe детектор; 3 – вакуумный канал; 4 – защита из LiF; 5 – свинцовая защита; 6 – коллиматор гамма квантов; 7 – диафрагмы из борированной резины; 8 – коллимационная сборка из борированного полиэтилена; 9 – биологическая защита из полиэтилена покрытая кадмием; 10 – поглотитель нейтронов.

Рисунок 13 – Схема экспериментальной установки

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.2]

На рисунке 14 представлена трёхмерная модель части установки, включающая в себя окружение детектора.
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Рисунок 14 – 3D модель PGAA установки. Размеры в мм

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.2]

Окно детектора расположено на расстоянии 14 см от оси нейтронного пучка и в 20 м от активной зоны реактора. Между образцом и детектором расположен Bi-коллиматор, толщиной 5 см и диаметром отверстия 5 см. Наружное покрытие свинца кадмием (листы толщиной 1-2 мм) позволяет уменьшить фон детектора от тепловых нейтронов.
В составе установки используется HPGe детектор фирмы CANBERRA с разрешением 2.3 кэВ для гамма линии 60Со с энергией 1332.5 кэВ и относительной эффективностью 80%, который расположен перпендикулярно к оси нейтронного пучка (рисунок 13). Для накопления и обработки спектров использовалась программа Genie-2000.

[bookmark: _Toc103759661]3.2.2 Эффективность детектора
Эффективность регистрации детектором гамма квантов с энергиями до 2500 кэВ определялась с помощью стандартных источников с известными активностями (22Na, 54Mn, 60Co, 133Ba, 134Cs, 137Cs, 152Eu, 207Bi). Для определения эффективности регистрации гамма квантов с энергией более 2500 кэВ были проведены измерения с мишенями, содержащими 56Fe и 63Cu. В этом случае определялись относительные эффективности для гамма-линий с энергиями Eγi > 2500 кэВ по формуле:


                                          (3.1)






Здесь  и  число отсчётов детектора в пике полного поглощения и выход линии для этой же энергии, соответственно. Значения эффективности детектора для энергий  кэВ определялись из измерений со стандартными источниками. Значения выходов гамма линий  и  взяты из табличных данных [Ошибка! Источник ссылки не найден.]. На рисунке 15 показаны окончательные результаты, которые подгонялись полиномом 6-го порядка и были опубликованы в рецензируемом журнале [Ошибка! Источник ссылки не найден.].
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Рисунок 15 – Эффективность детектора

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.3]

[bookmark: _Toc103759662]3.2.3 Защита детектора от рассеянных нейтронов.
Защита от быстрых нейтронов выполнена в виде сборки из плит борированного полиэтилена. Она установлена на выходе нейтроновода в экспериментальном помещении. Сборка позволяет существенно подавить поток быстрых нейтронов и служит для первичной коллимации нейтронного пучка. Тепловой пучок проходит внутри сборки по воздуху через канал сечением 2х5 см2.
Для исключения рассеяния нейтронов на воздухе (рассеянные нейтроны являются источником фонового сигнала в детекторе гамма квантов) тепловой пучок проходит к образцу по вакуумному каналу – трубе из алюминия диаметром 100 мм и длиной 1.85 м. Внутри трубы при помощи спирального вакуумного насоса поддерживается давление на уровне 10-2 мбар. На выходе из трубы установлен поглотитель нейтронов из борированной резины толщиной 5 мм, поглощающий практически все нейтроны, прошедшие сквозь образец.
Перед входом в вакуумный канал и внутри него установлены диафрагмы из борированной резины, формирующие нейтронный пучок на образце. Диаметры отверстий диафрагм ~20 мм, расстояние между диафрагмами 65 см, расстояние от второй диафрагмы до образца – 54 см.
Чтобы рассеянные нейтроны от исследуемого образца не попадали в детектор, в вакуумной трубе напротив детектора помещена защита длиной 44 см из спечённого фторида лития LiF [Ошибка! Источник ссылки не найден.]. Защита состоит из 3 секций (рисунок 16). Каждая секция собрана из 4-х пластин. Кроме одной пластины центральной секции, все пластины сделаны из естественной смеси фторида лития. Пластина средней секции, расположенная между образцом и детектором, сделана из обогащенного литием-6 (≈90%) фторида лития. Использованный нами обогащенный фторид лития по сравнению с природным материалом имеет в 13 раз больше сечение захвата нейтронов. Исследуемые образцы помещаются внутрь защиты LiF. Для установки и смены образцов защита извлекается из вакуумного канала.
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Рисунок 16 – LiF защита

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.3]

[bookmark: _Toc103759663]3.2.4 Источники фона (Подавление источников фона).
Источники фонового гамма излучения можно разделить на 2 типа:
– Естественный (природный) – излучение от радиоактивных изотопов входящих в состав строительных материалов помещения (40K и продукты распада урана и тория);
– Наведенный – излучение, возникающее в результате взаимодействия нейтронов с ядрами вещества окружающей среды.
Подавление естественной активности, более чем в 140 раз (сравнение проведено по скорости накопления площади пика 1460.83 КэВ от изотопа 40К, рисунок 17), удалось достигнуть, окружив детектор защитой из свинца толщиной 10 см.
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Рисунок 17 – Сравнительные измерения подавления естественной гамма активности с помощью свинца

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.3]

Подавление наведенного гамма излучения выполнялась в несколько этапов [113]. В первую очередь была установлена сборка из плит борированного полиэтилена и обычного полиэтилена, которая служит как дополнительная защита и как коллиматор нейтронного пучка. В случае использования обычного полиэтилена, сборка покрыта листами кадмия толщиной ~1 мм для поглощения термализованных нейтронов. Установленная коллимация позволила уменьшить уровень подложки гамма излучения при открытом пучке в ~10 раз (рисунки 18 и 19).
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Рисунок 18 – Сравнение фона с коллимированным пучком нейтронов и без него в области энергии 500-550 кэВ

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.4]
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Рисунок 19 – Сравнение фона с коллимированным пучком нейтронов и без него в области энергии 2000-2500 кэВ

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.4]

Далее был установлен вакуумированный канал для предотвращения рассеяния нейтронов на воздухе. Нейтроны, прошедшие сквозь образец, поглощаются в слое борированной резины толщиной 5мм, который установлен на выходном торце вакуумного канала (beam stop). В месте установки образца монтирована сборка из пластин LiF, которая поглощает нейтроны, рассеянные на образце.
Так как реактор ИБР-2 работает в импульсном режиме с частотой 5 Гц, число падающих на образец нейтронов зависит от времени. С помощью метода времени пролета был измерен спектр тепловых нейтронов. Основная часть тепловых нейтронов попадает на образец в интервале 4-50 мсек (рисунок 20). Поэтому важным условием для улучшения эффекта к фону является измерение гамма излучения в определенном временном окне.




Рисунок 20 – Распределение нейтронов во времени

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.5]

Применение временных ворот (регистрация гамма спектра длительностью 50 мс и c задержкой в 8 мс от начала импульса) позволило дополнительно снизить уровень фона на 30% по отношению ко всем остальным принятым мерам.  
В результате исполнения всех действий указанных в данном параграфе, уровень наведенного гамма излучения был снижен почти в 60 раз по отношению к измерениям с коллимационной сборкой, и более чем в 800 раз по отношению к изначальному уровню фона (для расчета уровня фона брали сумму всех зарегистрированных событий в спектре с энергиями от 2250 до 8000 кэВ за 1 секунду измерения). Сравнительные измерения вышеуказанных этапов представлены на рисунке 21 и были опубликованы в рецензируемом журнале [113].
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Рисунок 21 – Измерения уровней фона. Наилучший результат (самый низкий уровень) показывает нижний спектр

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.5]

[bookmark: _Toc103759664]3.2.5 Измерение распределение потока нейтронов 
Пространственное распределение нейтронов было измерено позиционно-чувствительным детектором (ПЧД) и показано на рисунке 22. При измерении ПЧД детектор находился на оси нейтронного пучка на расстоянии ~80 см после образца. Чувствительная область детектора 230х230 мм2. Измерение проводилось около 5 мин.
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Рисунок 22 – Пространственное распределение интенсивности нейтронного пучка. Красная область относится к высокому значению интенсивности пучка.

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.5]

На рисунке 23 представлен результат распределения плотности потока нейтронов в месте установки образца. Эта величина была определена с помощью активационного метода, используя медные индикаторы. Для этого облучались 9 образцов из меди массой ~0.122 г каждый, размером 13х10 мм2 и толщиной ~100 мкм. Эти образцы во время облучения были расположены на том же месте, где располагаются исследуемые образцы. Облучение проводилось в течение 4.5 часов. Измерения наведенной активности образцов длились по 20 мин.
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Рисунок 23 – Плотность потока тепловых нейтронов в месте установки образца

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.5]

Сравнение рисунки 22 и рисунки 23 показывает хорошую коллимацию пучка на образце.
Расчет плотности потока тепловых нейтронов определялась по следующей формуле:


                        (3.2)















где  – постоянная радиоактивного распада,  – площадь гамма пика для энергии,   – атомная масса,  – сечение захвата нейтронов,   – содержание изотопа в естественной смеси,  – число Авогадро,  – время облучения,  – время после облучения до начала измерения,  – время измерения,  – масса образца,  – вероятность выхода гамма квантов с энергией,  – эффективность регистрации детектора при заданной гамма энергии и в заданной геометрии установки. Полученное значение для плотности потока составило 4·105 n/cm2s.

[bookmark: _Toc103759665]3.2.6 Чувствительность установки к водороду
Для определения содержания водорода в образцах используется реакция радиационного захвата нейтронов протонами:

n + p → d + γ                                                  (3.3)



В этой реакции испучкаются гамма-кванта с энергией = 2223.25 кэВ. Сечение радиационного захвата для тепловых нейтронов на ядрах водорода  0.3340 ± 0.0005 барн [116].
Чтобы определить чувствительность, или нижний предел определения массовой доли водорода в образце, был проведен анализ наноалмазных порошков детонационного синтеза. Из накопленного спектра, в районе пика 2223.25 кэВ, было рассчитана площадь пика, которая превышает в 3 раза стандартное отклонение от площади фона под пиком 2223.25 кэВ в интервале трех ширин данного пика [Ошибка! Источник ссылки не найден., Ошибка! Источник ссылки не найден.]:


                                      (3.4)





где – площадь фона под линией с энергией,  – стандартное отклонение. Следовательно, чувствительность  была рассчитана по следующей формуле:


                                     (3.5)



Таким образом, чувствительность установки к определению массовой доли водорода за время измерения 43 часов является. Спектр гамма квантов от образца наноалмазного порошка представлен на рисунке 24. По полученной чувствительности наша PGAA установка примерно в 10 раз менее чувствительна, чем установка PGAA, описываемая в работе [Ошибка! Источник ссылки не найден.].
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Рисунок 24 – Спектр наноалмазного порошка. Время измерения 43 ч

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.6]

[bookmark: _Toc103759666]3.2.7 Возможности для усовершенствования
Зарегистрированный гамма-спектр всегда будет содержать сигналы от гаммы квантов комптоновского рассеяния, поэтому общее количество зарегистрированных событий в рассматриваемом интервале будет равно:


	                                                 (3.6)


Ранее для оценки уровня подавления фона был проанализирован счет событий в гамме спектре в диапазоне энергий от 2250 до 8000 кэВ. В нашем случае с образцом порошка ДНА количество таких событий равно 3 в секунду (рисунок 23). Также представлен спектр измеренного результата наименьшего фона на рис. 20, где количество собранных событий в том же интервале составляет 0.3 за 1 с измерения. Обращаем внимание на то, что при наборе данных для спектра на рис. 20 образец отсутствовал. Таким образом, можно сделать вывод, что в наших условиях при облучении образца гамма-детектор регистрирует 2.7 события в секунду в результате взаимодействия рассеянных нейтронов на образце с материалами окружающей среды. Исходя из предположения, что удастся модернизировать защиту 6LiF таким образом, чтобы она полностью препятствовала прохождению рассеянных нейтронов, оценивается возможность подавления уровня фона в  раз по сравнению с нынешним состоянием.
Другой возможностью подавления уровня фона является установка комптоновской защиты гамма детектора. По мнению авторов статьи [119], в зависимости от измеряемого радионуклида, геометрических параметров и технических характеристик сборки комптоновская защита гамма детектора может обеспечить коэффициент подавления от 2.5 до 39.5. Авторы [120] в своих работах по моделированию методом Монте-Карло показывают достижение коэффициента подавления фона при использовании комптоновской защиты от 16 и выше. Использование комптоновской защиты установки в реальных условиях, представленное в работе [121], показывает достижимый коэффициент подавления комптоновского фона 10, что следует из анализа представленных спектров в этой работе.



Таким образом, используя коэффициент подавления подложки в спектре за счет модернизации защиты 6LiF  10 и коэффициент подавления за счет установки комптоновского подавления  10, можно рассчитать теоретически достижимый предел определения минимального количества водорода. Суммируя оценочные значения подавления, мы получаем общий возможный коэффициент подавления фона 20. В приведенной выше формуле 9 минимальная получаемая масса  зависит от уровня подложки нужного пика как , поэтому теоретически мы можно достичь следующего уровня чувствительности установки .
Так как определение содержание примесей атомов водорода в образцах ДНА представляет большой интерес, созданная установка сосредоточена на прецизионном измерении сигнала от гаммы квантов с энергией 2223.5 кэВ. Если обратить внимание на полный зарегистрированный спектр, который представлен на рисунке 24, то можно с уверенностью сказать, что данная установка имеет хорошие перспективы для проведения элементного анализа.

[bookmark: _Toc103759667]3.3 Выводы по разделу 3
В этом разделе диссертационной работы представлена экспериментальная установка на инструменте PF1b на высокопоточном реакторе ИЛЛ, которая была собрана для проведения измерения с применением метода нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам. Измерения проводились для определения содержания атомов водорода в различных образцах порошков ДНА. Описаны особенности инструмента PF1b (поток нейтронов, коллимационная система и т.д) и основные элементы собранной установки (защита от быстрых нейтронов, вакуумный канал, детекторы, антикомптоновская защита, защита из LiF и т.д.).
В этом разделе также представлено техническое описание и основные характеристики созданной установки нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на 11б канале на реакторе ИБР-2 ЛНФ, Дубна. Описаны основные узлы этой созданной установки, основное внимание уделяется описанию подавления фона гамма излучения. Представлены этапы подавления фона: установка защиты от быстрых нейтронов и коллимационной системы; установка вакуумного канала для исключения рассеяния нейтронов на воздухе; использование импульсного режима реактора ИБР-2 и т.д. 
По результатам проведенных работ можно сделать следующие выводы:
1. С помощью метода нейтронного активационного анализа и по медным индикаторам была получена плотность тепловых нейтронов в месте расположения образца и составляет 4·105 n/cm2s. 
2. После проведенных этапов подавления гамма излучения уровень фона гамма излучения был снижен в 60 раз по отношению к измерениям с коллимационной системы, и более в 800 раз по отношению к изначальному фону.
3. После получения наилучшего результата для фона гамма излучения была рассчитана чувствительность установки к водороду и составляет около 4 г.    

[bookmark: _Toc103759668]4 РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗЕРЕНИЙ И ИССЛЕДОВАНИЯ С НАНОАЛМАЗАМИ

[bookmark: _Toc103759669]4.1 Содержание примесей атомов водорода в порошках ДНА
Целью измерений было определение содержания примесей атомов водорода как атомное соотношение С/Н в различных образцах порошков ДНА. Чтобы избежать различных аналитических ошибок, атомные соотношения были  рассчитаны относительным методом анализа данных с использованием площадей пиков гамма квантов. При относительном методе содержание элемента определяется с помощью сравнения площади пика гамма квантов искомого элемента в образце с калибровочным стандартным образцом, который содержит известное количество анализируемого элемента. В наших измерениях в качестве калибровочного стандартного образца использовались полистирол С8Н8 и полиэтилен С2Н4. На рисунке 25 показана интересующая область спектра гамма квантов. 
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Рисунок 25 – Спектр образца порошка ДНА в диапазоне энергий от 1500 до 6000 кэВ. Обозначены пики: H и C

Чтобы посчитать атомных соотношений углерода и водорода в различных порошках ДНА методом нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам нужно знать энергию и интенсивность этих элементов в спектре гамма квантов. Для водородного пика используется реакция радиационного захвата нейтронов протонами:

n + p → d + γ



В этой реакции испускаются гамма кванты с энергией = 2223.25 кэВ. Таким образом, водород  имеет единственный пик с выходом 100% при = 2223.25 кэВ. При нейтронном облучении углерода образовавается возбужденное  ядро углерода 13C:

12С+n→13C+ γ


В этой реакции гаммы кванты испускаются с разной энеригией и показаны на схеме распада возбужденного ядра 13C. У углерода интенсивный пик с выходом 100% имеется при энергии = 4945.30 кэВ (рисунок 26).
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Рисунок 26 – Электромагнитные переходы между уровнями ядра 13C

Примечание – Составлено по источнику [0, c.31]

Измерения по определению содержания атомов водорода проводились на высокопоточном исследовательском реакторе ИЛЛ, Гренобль и на созданной установке на импульсном реакторе ИБР-2, ЛНФ.

[bookmark: _Toc103759670]4.1.1 Результаты измерения на высокопоточном исследовательском реакторе ИЛЛ
Измерения по определению содержания атомов водорода проводились на холодном пучке высокопоточного исследовательского реакторе ИЛЛ, Гренобль. На измерения было выделено очень короткое пучковое время, около недели. Чтобы успеть проводить эксперименты в  течение выделенного пучкого времени, время облучения образцов было маленькое – от 15 минут до 5 часов облучения. Но такие времена облучения были достаточно для набора статистики, так как плотность потока пучка была высокой 2·1010 n/cm2/s.    
На таблице 3 приведены результаты измерений на исследовательском реакторе ИЛЛ, Гренобль. Содержание приводится как молекулярное соотношение элементов. 

Таблица 3 – Скорости счета, массы и молярные отношения С и Н
 
	Образец

	Время, с
	Масса
m, мг
	Скорость счета Н-пика в секунду при 2223 кэВ 
	Скорость счета С-пика в секунду при 4945 кэВ
	C/H (ат.)


	Полиэтилен, 
	1545
	17.8
	287±31

	14.2±30
	0.5

	Исходный -DND 
	2776
	20.9
	8.75±20

	14.02±26
	16.2±58.7

	F-DND 
	16020
	62.2
	10.67±20.5

	16.9±26
	16±52

	F-Altay
	2689
	105
	2.71±15

	19.41±27.2
	72.3±440

	F-Not Snezh
	7604
	41.6
	3.47±20
	15.7±26.6
	45.7±291

	30nm-poly
	17264
	146.3
	66.1±25.6
	19.63±29.4
	3±7.9

	T-9 
	900
	37
	18.57±21
	14.53±26.4

	7.9±23.8

	Batsanov
	20890
	74.6
	13.12±21.2
	19±26.7

	14.6±44

	DND_Z
	5704
	55.6
	24±22
	16.3±27.5

	6.8±49.6

	TNT-RDX 
	2566
	19.5
	10.51±20.7
	14.7±26.5

	14.13±48.1

	FN_01 
	2571
	
	19.82±21.6
	16±27

	8.15±23.8

	DND-F_D01
	3247
	
	5.86±20.7
	16.27±26.5
	28.05±124



Из-за высокой подложки фона в измерениях на исследовательском реакторе ИЛЛ, Гренобль, статичтисекая прогрешность определения содеражания атомов водорода очень большая.
[bookmark: _Toc103759671]4.1.2 Результаты измерения на установке PGAA ИБР-2, ЛНФ
Последующие измерения по определению содержания атомов водорода проводились на созданной установке PGAA на пучке тепловых нейтронов импульсного реактора ИБР-2, ЛНФ. 
На таблице 4 приведены результаты измерений на новой созданной установке нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на исследовательском реакторе реакторе ИБР-2, ЛНФ. 

Таблица 4 – Площадь пиков и молярные отношения С и Н. Первый цикл измерения

	Образец
	Время измерения t, c
	Площадь Н-пика при 2223 кэВ
	Площадь С-пика при 4945 кэВ
	С/Н (ат.)

	Полистирол

	96426
	361157±624

	1242±60

	1

	Исходный-DND

	22567
	21812±160

	582±35

	7.8±0.6

	F-DND

	64249
	12758±145

	1759±58

	40.1±2.4

	F-DND (обезг.)

	151530
	30207±224

	4441±93

	42.8±2.3



Таблица 5 – Площадь пиков и молярные отношения С и Н. Второй цикл измерения

	Образец
	Время измерения t, c
	Площадь Н-пика при 2223 кэВ
	Площадь С-пика при 4945 кэВ
	С/Н (ат.)

	Полистирол

	49852
	202496±462

	780±39

	1

	Исходный-DND

	52088
	54237±244

	1551±49

	7.8±0.4

	F-DND

	60104
	11349±120

	1597±48

	36.5±2.2



[bookmark: _Toc103759672]4.2 Изменение концентрации водорода со временем в ДНА
По свойству ДНА являются очень гигроскопичными. В атмосфере воздуха с влажностью ~60 % количество водорода в ДНА удваивается. В основном это связано с адсорбцией молекул воды на поверхности ДНА, содержащих Н. Гидрофильные свойства ДНА, предположительно, обусловлены наличием групп –ОН и –СООН, находящихся на поверхности. Но ранее был сделан качественный и количественный вывод о том, что после процедуры фторирования исходный порошок DND становится гидрофобными. Измерения показали что, гидрофильность фторированного порошка 30 раз меньше чем гидрофильность исходного порошка DND. Такое свойство фторированного F-DND порошка  объясняется замещением атомов водорода на поверхности ДНА атомами фтора. В работе [Ошибка! Источник ссылки не найден.] (таблица 6) экспериментально было определено остаточное содержание H, выраженное как отношение C/H в образцах DND до и после процедуры термической обработки и фторирования. Можно заметить, что данные, полученные для исходного DND порошка, хорошо согласуется с данными этой работы.

Таблица 6 – Экспериментальное определение содержание водорода в как соотношение С/Н

	Образец
	С/Н (ат.)

	Исходный DND
	7.5±0.2

	Исходный DND после термической обработки
	12.5±0.4

	F-DND
	430±30

	Примечание – Составлено по источнику [58]



Таким образом, считалось, что проведённое замещение водорода фтором не только понижает содержание химически связанного водорода в 30 раз, но и делает порошок гидрофобным. Однако по результатам, полученным методом активационного анализа по мгновенным гамма квантам, было наблюдено уникальное явление изменения содержания атомов водорода во фторированном F-DND при нахождении в атмосфере по истечении определенного периода времени. Как уже было отмечено, после применения процедуры фторирования к исходному DND порошку померили содержание атомов водорода во фторированном порошке F-DND. Молярное соотношение углерода и водорода во фторированном было 430±30. По истечении 3 трех лет повторили такое измерение, которое приводится в этой работе, и выявили следующее молярное соотношение  40.1±2.4. Из этих значений молярного соотношения углерода и водорода, можно наблюдать 10 кратное увеличение количество химически связанного водорода во фторированном порошке F-DND. Механизм процесса пока не понятен, однако сам результат имеет большое практическое значение – материал отражателя после процедуры фторирования нельзя хранить на атмосфере. Он должен быть герметично упакован или храниться в инертной атмосфере (аргон, гелий).

[bookmark: _Toc103759673]4.3 Оценка влияния обнаруженного количества водорода в порошках УДА на альбедо очень холодных нейтронов от порошков

Используя данные, полученные методом нейтронного рассеяния, и модель взаимодействия нейтронов с наночастицами, посчитали альбедо нейтронов от полу-бесконечной и конечной среды разных толщин, состоящих из DND (исходный ДНА порошок), F-DND(фторированный ДНА порошок) или DF-DND (деагломерированный фторированный  ДНА порошок) порошков. Плотность и состав примесей, захватывающих нейтронов, F-DND и DF-DND порошков были одинаковыми.
На рисунке 27 представлено альбедо нейтронов из полубесконечной среды, а на рисунке 28 приведен пример альбедо нейтронов из слоя толщиной 3 см. Мы не увидели существенной разницы между показателями альбедо F-DND и DF-DND для плоских отражателей. Как видно на рисунке 27, для полубесконечных сред как F-DND, так и DF-DND показывают значительно лучшие характеристики, чем DND, во всем диапазоне скоростей нейтронов. С другой стороны, на рисунке 28 показаны аналогичные характеристики для всех материалов при больших скоростях нейтронов; однако гораздо лучшие характеристики F-DND и DF-DND по сравнению с DND для малых скоростей нейтронов. Это связано с тем, что большая часть нейтронов с большими скоростями проникает через слой толщиной 3 см, и поэтому потери нейтронов в данном случае не имеют большого значения. С другой стороны, нейтроны с малыми скоростями отражаются, и важным фактором являются потери нейтронов при их длительной диффузии в порошках.
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Рисунок 27 – Вероятность отражения нейтронов (черные линии) и поглощения (красные линии) для F-DND (штриховые линии), DF-DND (сплошные линии) и исходный DND (штрихпунктирные линии) в зависимости от скорости нейтронов. Падающие нейтроны изотропны, плотность порошка 0,19 г/см3, толщина порошка бесконечна

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.13]
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Рисунок 28 – Вероятность отражения нейтронов (черные линии) и пропускания (синие линии) для F-DND (штриховые линии), DF-DND (сплошные линии) и DND (штрихпунктирные линии) в зависимости от скорости нейтронов. Вероятность поглощения нейтронов составляет менее 1% для F-DND и DF-DND при любой скорости и 1–5% для DND. Падающие нейтроны изотропны, плотность порошка 0,19 г/см3, толщина слоя порошка 3 см

Примечание – Составлено по источнику [Ошибка! Источник ссылки не найден., c.13]
[bookmark: _Toc103759674]4.4 Выводы по разделу 4
Получены результаты по содержанию атомов водорода, выраженные как соотношение атомов углерода к атомам водорода С/Н, в образцах порошков ДНА на собранной экспериментальной установке на реакторе ИЛЛ и на созданной установке на реакторе ИБР-2 с применением метода нейтронного активационного анализа. Результаты измерений на установке на реакторе ИЛЛ были получены с большой систематической погрешностью, так как использованные в этих измерениях детекторы были перезагружены. После неудачного опыта проведения измерений на собранной установке, следовательно, полученных результатов с большими отклонениями, измерения продолжались на созданной установке на реакторе ИБР-2. 
В измерениях, которые проводились на созданной установке на реакторе ИБР-2, были анализированы образцы первой группы (исходный порошок DND, фторированный порошок F-DND и деагломирированный порошок DF-DND), то есть базовые образцы.   Количественный анализ спектров был проведен относительным методом. В качестве стандартного образца был выбран полистирол С8Н8. Для достоверности результатов были проведены два цикла измерений по определению содержания атомов водорода в образцах порошков ДНА на созданной установке на реакторе ИБР-2. Значения для концентрации водорода как соотношения атомов углерода к атомам водорода были одинаковыми в двух циклах измерений в пределах систематической погрешности, которая составляет около 5 %. 
Есть экспериментальный факт, что после процедуры фторирования в исходном порошке количество водорода уменьшается в  35 раз. Таким образом, после такого существенного уменьшения фторированный порошок становится гидрофобным, и было утверждение, что количество водорода не будет увеличиваться. Но на основании полученных результатов на созданной установке на реакторе ИБР-2, было наблюдено явление 10 кратного увеличения количества водорода во фторированном порошке F-DND. Такое явление происходит из-за долгого нахождения фторированного порошка в атмосфере. Механизм появления водорода во фторированном порошке пока не понятен. Но имеет значимое практическое значение – материал отражателя должен быть герметично упакован или храниться в инертной атмосфере. 
Также было посчитано альбедо ОХН от полубесконечной и конечной среды разных толщин использованием метода диффузионного приближения. Среда состоит из исходного порошка DND, фторированного порошка F-DND и деагломирированного порошка DF-DND. В результате аналитического расчета была показана большая разница между показателями альбедо для исходного порошка DND и фторированного порошка F-DND. Такая разница обусловлена количествами водорода в порошках. То есть было показано, что уменьшение водорода в ~35 раз приводит к уменьшению  потерь нейтронов при отражении в 3.15 раз для нейтронов с длиной волны 20 Å и 3.3 раз для нейтронов с длиной волны 200 Å.         
    
[bookmark: _Toc103759675]5 СЕЛЕКТОР СКОРОСТЕЙ ОЧЕНЬ ХОЛОДНЫХ НЕЙТРОНОВ

[bookmark: _Toc103759676]5.1  Создание селектора скоростей нейтронов и применение на примере эксперимента по исследованию взаимодействия ОХН с наноалмазными частицами.

В экспериментах нейтронной физики очень часто бывает, что знание и определение скорости рассматриваемых нейтронов и их энергии необходимы для проведения полноценного эксперимента.  Для выполнения задачи выделения определенной скорости медленных нейтронов используют методы, основанные как на корпускулярных, так и на волновых свойствах нейтрона [122]. 
К методам, в которых для получения нейтронов, энергии которых лежат в достаточно узком интервале около нужного значения, используются волновые свойства нейтронов, относятся монокристаллические селекторы.  
Так как нейтроны проявляют волновое свойство, они претерпевают дифракцию на кристаллических решетках. Если решетка состоит из плоскостей решетки кристалла, то дифракцию можно описать как отражение, описываемое уравнением Брэгга:


	                                                (5.1)




где  и   – масса и энергия нейтронов, соответственно,  – угол рассеяния нейтронов. 
Обычными материалами, используемыми в качестве кристалла селектора, являются пиролитический графит, кремний, медь, бериллий, железо, фторид магния[Ошибка! Источник ссылки не найден., Ошибка! Источник ссылки не найден.]. Выбор кристалла селектора зависит от диапазона падающих энергий, необходимого для эксперимента, и желаемого энергетического разрешения. 
В методе выделения определенной скорости медленных нейтронов, в котором  используются корпускулярные свойства нейтрона, применяются различные механические устройства [Ошибка! Источник ссылки не найден.-Ошибка! Источник ссылки не найден.]. Эти устройства называют механическими селекторами скоростей нейтронов. Механический нейтронный селектор скоростей позволяет отделить пучок медленных нейтронов в относительно узком диапазоне энергий от пучка нейтронов. Механический нейтронный селектор скоростей с высоким коэффициентом пропускания представляет собой вращающийся цилиндр с винтовыми прорезями на цилиндрической поверхности. Коллимированный пучок нейтронов направляется параллельно оси цилиндра в область расположения щелей. Нейтроны с энергиями только в определенном диапазоне энергий, т.е. «монохроматические» нейтроны, могут свободно проходить через такие щели. Энергия нейтронов может быть изменена путем изменения скорости вращения. 
Нейтронный селектор скоростей характеризуется высокой спектральной чистотой пучка. Его спектр состоит практически из одной «монохроматической» линии, на которую настроен селектор, что значительно снижает фон, связанный с нейтронами других энергий. Следует отметить, что селектор может также использоваться в качестве фильтра в нейтронной спектрометрии, проводимой другими методами, что позволяет подавить фон, обусловленный присутствием в пучке других частиц и нейтронов других энергий. 
Преимущество установок, использующие кристаллы для выделения определенной скорости медленных нейтронов,  перед механической установкой нейтронного селектора скоростей заключается в высоком разрешении. А недостатком является малая интенсивность прошедших нейтронов, что не позволяет применять их для ряда экспериментов. 
В перспективе использования нейтронов для изучения объемных материалов и наноструктур, особое внимание уделяется нейтронам низких энергий, так называемым очень холодным нейтронам, с длиной волны более  20 Å или энергией меньшей 0.2 мэВ. Большая длина волны этих нейтронов позволяет применять их для исследования структуры вещества на размерности порядка нанометра и более. Однако, как уже не раз было отмечено маленькая интенсивность  таких нейтронов  ограничивает экспериментов по статистике, и соответственно, по точности.  Рассматриваемая и исследуемая возможность использования наночастиц в качестве отражателей очень холодных нейтронов может увеличить интенсивность источника очень холодных нейтронов. Осуществление такой возможности означает использование этих нейтронов в дополнение к существующим интенсивным источникам медленных нейтронов в установках по исследованию конденсированных сред, таких как малоугловое нейтронное рассеяние (МУРН), приборы TOF с высоким разрешением,  спектрометры нейтронного спин эха, нейтронная радиография и томография и т.д. [Ошибка! Источник ссылки не найден.-0]. Следовательно, развитие установок на очень холодных нейтронов требует обеспечения соответствующими инструментами для полноценного проведения исследования. И один из важных инструментов является механический нейтронный селектор скоростей очень холодных нейтронов. Так как в мире не существует механического нейтронного селектора скоростей таких нейтронов, актуально создать такой селектор для будущих экспериментов. 
Также одной из главных причин создания селектора является эксперимент по исследованию взаимодействия очень холодных нейтронов с наноалмазными частицами. Этот эксперимент представляет собой тестирование прототипа источника очень холодных нейтронов (рисунок 29). Предполагается, что эксперимент будет сделан с твёрдым дейтерием в качестве конвертера, и проводиться на выведенном пучке холодных нейтронов инструмента PF1B, ИЛЛ Гренобль, Франция. В качестве физических результатов эксперимента должны быть получены коэффициенты усиления потока очень холодных нейтронов (с наноалмазным отражателем)/(без наноалмазного  отражателя) вдоль оси предполагаемого нейтроновода извлечения очень холодных нейтронов для различных длин волны ОХН и при различных энергиях,  падающих на конвертер нейтронов. Полученные результаты будут использованы в качестве эталонного теста разрабатываемых программ для расчёта производства очень холодных нейтронов в конвертере и отражения их от наноалмазного отражателя. Успешное тестирование программ позволит рассчитать реальные источники очень холодных нейтронов для различных источников нейтронов. 
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Рис.24. Возможная схема эксперимента (PF1b, ILL):


Рисунок 29 – Схема эксперимента для тестирования прототипа источника

Нужно отметить, что в нескольких экспериментах группы ЛНФ ОИЯИ, Дубна, использовался механический нейтронный селектор скоростей очень холодных нейтронов для исследования и проверки отражательную способность наноалмазных частиц [28, 29], рисунок 30. Но этот селектор отличался своей плохой разрешающей способностью >20 %, большими размерами, массой и неудобным управлением движения системы.
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Рисунок 30 – Старый селектор скоростей ОХН, который использовался в нескольких экспериментов группы ЛНФ, ОИЯИ

Таким образом, принимая во внимание всю актуальность задачи и учитывая все недостатки существующего селектора, разрабатывается и создается механический нейтронный селектор скоростей очень холодных нейтронов.

5.2 [bookmark: _Toc103759677]Винтовой нейтронный селектор





Основной принцип механического селектора скоростей можно показать с помощью простой аналогии: сначала в момент времени  на короткое время открывается окно, чтобы частица прошла, а затем через определенное расстояние  в момент времени  открывается ненадолго второе окно. Следовательно, частица может пройти оба окна только в том случае, если ее скорость , в противном случае частица рассеивается на втором барьере. Одним из способов осуществления этого принципа является дисковый селектор скоростей, который состоит как минимум из двух дисков, вращающихся на одной оси, по крайней мере, с одной щелью в каждом диске, причем щели повернуты на угол  друг относительно друга. Этот принцип показан на рисунке 31.
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Рисунок 31 – Основной принцип селектора скорости с одним отверстием в диске, показанный на селекторе всего с двумя дисками: отверстия повернуты на угол друг относительно друга, так что частица может пройти через оба отверстия только в том случае, если ее скорость соответствует частоте вращения.

Примечание – Составлено по источнику [0, с.16]

Всего одно отверстие на диске приводит к очень низкому пропусканию, поэтому диски могут иметь несколько отверстий. Наличие этих дополнительных отверстий позволяет использовать больше траекторий через селектор. Они называются боковыми полосами и могут быть устранены добавлением большего количества дисков. Увеличение числа дисков приводит к тому, что сборка и центровка устройства становятся более сложными. Принцип, который полностью устраняет проблему боковых полос и центровку является винтовой нейтронный селектор.

[bookmark: _Toc103759678]5.2.1 Принцип работы винтового нейтронного селектора скоростей




Рассмотрим вращающегося цилиндра вокруг своей оси с частотой  и сделанные винтовые щели под углом  по всей длине цилиндра . Если нейтрон заходит в винтовую щель, то он может пройти через селектор без столкновения со стенкой, если только его скорость и длина волна равно следующей формуле [Ошибка! Источник ссылки не найден.]:


                                                (5.2)

с соответствующей длиной волны де Бройля


                                              .                                           (5.3)
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Рисунок 32 – Геометрия нейтронного селектора

Примечание – Составлено по источнику [130]




Из-за технических трудностей вырезания большого количества винтовых щелей на поверхности цилиндра, хорошее приближение к такому идеальному инструменту достигается чаще всего путем вырезания прямых щелей, параллельных оси цилиндра, и наклона цилиндра под углом  относительно оси цилиндра к направлению падающего луча. При большом шаге винтовых щелей и малом угле  аппроксимация прямых щелей является хорошей. Если   средний радиус, то 


                                                   (5.4)
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Рисунок 33 – Геометрия нейтронного селектора

Примечание – Составлено по источнику [130]
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Из-за конечной ширины щелей селектор скорости будет передавать нейтроны в диапазоне длин волн . Предположим, что все нейтроны падающего пучка движутся под одним и тем же углом  к оси цилиндра (параллельный пучок) и что все нейтроны входят в щели на расстоянии  от оси цилиндра.

Следуя обозначений Даша и Соммерса [125], определим функцию пропускания   для селектора соотношением
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где   поток падающих нейтронов между  и, а   поток нейтронов, выходящий из селектора в том же интервале длины волны.


Если угловая ширина щелей равна  и по периферии цилиндра имеется  щелей, то из общего числа падающих нейтронов доля попадающих в щели равна 


	 .                                                      (5.7)


Пусть .



В случае прямого пучка без угловой расходимости, нейтроны с длиной волны проходят по длине щели на постоянном расстоянии от стенок щели. Нейтроны с длиной волны , поперечно смещаются на расстояние  относительно стенок щели во время прохождения.



Чтобы нейтроны прошли по винтовому пути, не ударяясь о стенки щели, они должны войти в щель через уменьшенное отверстие шириной , где , в диапазоне от 0 до . Это эффективное отверстие для каждой щели дает пропускание селектора
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Переставляя все уравнения, получим следующее


                                    (5.9)

	 


где .


Теперь рассмотрим пучок нейтронов с малым угловым разбросом . Величина определяется размерами коллиматорной системы.

Влияние расходимости пучка частично заключается в изменении эффективной длины селектора на коэффициент , который мы примем за единицу. Это единственное влияние расходимости в радиальном направлении. Расходимость пучка в тангенциальном направлении, однако, может серьезно повлиять на разрешение, так как вероятность удара нейтрона о стенки щели зависит от направления падения. 







Рассмотрим нейтрон с длиной волны  и тангенциальным отклонением  относительно оси вращения. Поперечное расстояние, перемещаемое относительно стенки щели при проходе, теперь представляет собой сумму смещения  для параллельного пучка и смещения , возникающего в результате расхождения луча, где . Пропускание селектора как функция как от , так и от 


	.                                            (5.10)



Зависимость от  пренебрегается, если. Это приведет к следующему


              (5.11)

.



Мы получим пропускание селектора как функцию только от  путем усреднения по , 

	 .                                              (5.12)





Функция пропускания, построенная в зависимости от , представляет собой равнобедренный треугольник с высотой  и шириной основания . Разрешение  селектора скорости по длине волны удобно определяется как полная ширина функции пропускания на половине максимума, деленная на среднюю длину волны:


	.                                                   (5.13)

В случае расходимости пучка: 


.                                            (5.14)

[bookmark: _Toc103759680]5.2.3 Техническое выполнение селектора скоростей винтового типа
Два основных элемента, из которых состоит селектор скоростей с крыльчаткой, - это вал, на котором установлена крыльчатка (вращающийся цилиндр с винтовыми щелями) и мотор. Вал поддерживается двумя шарикоподшипниками на концах. Мотор может быть установлен непосредственно к валу. Другая возможность заключается в установке двигателя в отдельном корпусе и соединении его с валом магнитной муфтой. Преимущество конструкции с мотором, установленным непосредственно на валу, состоит в том, что она дает компактность конструкции.  Таким образом, отдельная установка мотора позволяет использовать имеющийся коммерческий двигатель.
Основными требованиями к мотору являются высокая стабильность частоты вращения и наличие  программного обеспечения движения контроля системы. Кроме того, использование программы контроля системы обеспечивает плавное вращательное движение. А также считывание частоты вращения может быть осуществлено интегрированной электроникой самого мотора, либо с помощью светодиода и фотодиода. 
Важной проблемой, с которой приходится сталкиваться при конструировании селектора скоростей с винтовыми щелями, является дисбаланс ротора. Центробежная сила, создаваемая так называемым статическим дисбалансом, равна





где  массе ротора,  угловая скорость  и  эксцентриситет, который представляет собой сдвиг между главной осью инерции и осью вращения. Если ось инерции и ось вращения наклонены, например, двумя грузами на противоположных сторонах ротора и в разных положениях относительно оси, говорят о динамическом дисбалансе. 
[image: ]

Рисунок 34 – Статическая и динамическая балансировка 

Примечание – Составлено по источнику [140]

Даже если вращающаяся сборка, состоящая  из вала и крыльчатки, очень легкая и обработана с высочайшей точностью, при высоких частотах вращения в несколько сотен герц, может привести к серьезным дисбалансам. Большие дисбалансы вызывают вибрации, которые могут быть очень сильными в зависимости от собственных частот различных частей сборки селектора. В худшем случае дисбаланс может привести к разрушению селектора. Чтобы избежать таких проблем, ротор селектора скоростей нужно отбалансировать. 
Так как селектор скоростей применяется в экспериментах нейтронной физики, очень важно избежать рассеяния нейтронов на воздухе. Поэтому требуется очень низкий уровень вакуума на уровне 10-2 мбар в селекторе. Также вращение крыльчатки в вакууме снимает нагрузку, оказываемую на двигатель.  И это, соответственно,  требует установки турбомолекулярного насоса с высокой силой всасывания в селекторе скоростей.

5.3 [bookmark: _Toc103759681]Выбор параметров селектора
При выборе оптимальных параметров селектора скоростей был учтен тот факт, что можно будет использовать в тех инструментах, где есть ограничение по месту расположения, то есть сделать компактный селектор. При этом получить высокие пропускающие  и разрезающие способности. Также при выборе особое внимание уделялось на массу общей сборки селектора.
[bookmark: _Toc103759682]5.3.1 Определение геометрических параметров
В экспериментах для получения моноэнергетических нейтронов требуется лучшее разрешение по длине волны, например не больше 5 %. Но получить такую разрешающую способность селектора технически очень сложно. Тем менее созданные до этого селекторы винтового типа холодных и тепловых нейтронов, достигали 10-15% разрешение. Для настоящего создаваемого селектора скоростей очень холодных нейтронов будет достаточно ~10% разрешение по длине волны. Как показано в разделе, разрешение по длине волны можно уменьшить, то есть улучшить разрешающую способность, увеличив толщину винтовых лопаток и угол между входными и выходными щелями. Уменьшая ширину щели, можно столкнуться с низкой пропускающей способности селектора. При проектировании геометрии крыльчатки мы решили сохранить частоту вращения как можно более низкой из соображений безопасности. Из-за технических трудностей вырезания большого количества винтовых щелей на крыльчатке селектора, было решено сделать (распечатать) на 3D принтере. Точность печатания коммерческих 3D принтеров довольно высокая. Толщина винтовых лопаток на крыльчатке селектора, которые разделяют винтовые щели, составляет 1 мм.


Радиус  и длина  крыльчатки были ограничены размерами инструмента, на котором должен быть установлен селектор. Длина крыльчатки селектора L = 150 мм, а радиус диска R = 150 мм, чтобы обеспечить интеграцию с инструментом. 




Из-за отсутствия детерминированного метода поиска подходящей геометрии крыльчатки был использован неизбежный метод проб и ошибок. Небольшая аналитическая функция, написанная на языке MathCad, использовалась для расчета выходных параметров крыльчатки и необходимой частоты ее вращения, нужной длины волны и параметров щели . Радиус крыльчатки , длина  и толщина винтовых лопаток d были фиксированы.
В функцию задавались различные значения входных параметров, которые модифицировались в пределах технических возможностей до тех пор, пока разрешение по длине волны не соответствовало требованиям, а частота не была слишком высокой, и было принято решение сделать ее менее 300 Гц.

Таблица 7 – Характеристики селектора скоростей ОХН

	Характеристика
	Значение

	Длина крыльчатки (вращающегося цилиндра)
	150 мм

	Расстояние от оси вращения селектора до оси нейтронного пучка 
	240 мм

	Высота щели
	30 мм

	Ширина щели на половине высоты
	13.13 мм

	Угловой поворот щели по длине
	0.94 рад (54°С)

	Толщина поглощающих винтовых лопаток
	1 мм

	Интервал скорости вращения
	1000-12000 rpm

	Интервал выделяемых длин волн нейтронов
	20 – 200 Å

	Пропускание полезных нейтронов 
	~90%

	Разрешение по длине волны нейтронов, 
	~10%

	Вес 
	~30 кг



5.3.2 [bookmark: _Toc103759683]Функция пропускания

Функция пропускания  такой геометрии вычислялась по формуле. Для примера, функция пропускания была посчитана для нижней границы очень холодных нейтронов, то есть для нейтронов с длиной волны 20 ангстрем. При увеличении расходимости нейтронного пучка, функция пропускания уменьшается. При этом ухудшается разрешение по длине волны нейтронов, то есть разрешение линейно увеличивается.

[image: ]

Рисунок 35 – Функция пропускания при разной расходимости нейтронного пучка 


Единственный работающий источник очень холодных нейтронов находится в ИИЛ, Гренобль. Именно на этом источнике разрабатываемый селектор скоростей будет тестироваться. Поэтому функция пропускания  селектора была посчитана для начального распределения очень холодных нейтронов по длине волны этого источника. На рисунке 36 показано начальное аппроксимированное распределение очень холодных нейтронов по длине волны нейтронов. Посчитанная функция пропускания для различных длин волн очень холодных нейтронов показана на рисунке 37.

[image: ]

Рисунок 36 – Начальное аппроксимированное распределение очень холодных нейтронов по длине волны нейтронов


На рисунке 37 показаны функции пропускания при разных скоростях вращения. Как ожидалось, функция пропускания  будет значительно уже, чем начальное распределение ОХН по длине волны нейтронов. Распределение прошедших ОХН по длине волны нейтронов практически идентично функции пропускания. Таким образом, из общего спектра нейтронов с помощью селектора скоростей можно выделить узкий спектр с заданной длиной волны нейтронов.

[image: ]

Рисунок 37 – Распределение очень холодных нейтронов по длине волны нейтронов до и после селектора скоростей

[image: ]

Рисунок 38 – Длины волны прошедших нейтронов в зависимости от скорости вращения

На рисунке 38 показана зависимость длины волны нейтронов от скорости вращения крыльчатки селектора. Значения скорости вращения селектора будут в диапазоне от 20 Гц до 200 Гц. Можно заметить, что тем больше скорости вращения тем меньше длины волны (больше скорости ) прошедших нейтронов.
  
5.3.3 [bookmark: _Toc103759684] Конструкция и основные элементы селектора 
Конструкция механического нейтронного селектора была разработана с использованием программного обеспечения САПР Solidworks. Файлы данных различных деталей, которых можно изготовить на различных станках, были сгенерированы из данных САПР и отправлены в мастерскую для производства.
Конструкция селектора состоит из несколько основных элементов: крыльчатка (вращающийся цилиндр), электродвигатель, система магнитной муфты, подшипники, вакуумный корпус, вал и т.д.  

[image: ]

Рисунок 39 – Сборка селектора с основными элементами

5.3.3.1 [bookmark: _Toc103759685]Крыльчатка (вращающийся цилиндр) селектора скоростей
Крыльчатка является одной из главных деталей в конструкции механического нейтронного селектора скоростей. Эта деталь представляет собой цилиндр, на котором вдоль поверхности прорезаны винтовые щели (рисунок 40). Этих винтовых щелей между собой разделяют винтовые лопатки с толщиной 1 мм. Такую деталь с очень сложной формой технически очень сложно, точно и дорого изготовить. Сложность и дороговизна изготовления зависят от материала и технологии изготовления. Обычно для изготовления с высокой точностью такой детали используются пяти осевые ЧПУ станки. Проблема сложности и дороговизны нашла свое решение в использовании возможности современной технологии – возможности технологии 3D (трехмерной) - печати детали. Такой подход очень упрощает создания селектора.

[image: ]

Рисунок 40 – 3D модель крыльчатки селектора 

3D-печать – это способ быстрого прототипирования. Он также известен как аддитивное производство материалов.  Технология 3D-печати возникла из послойной технологии изготовления трехмерных (3D) структур слой за слоем непосредственно из чертежей с помощью автоматизированного проектирования (САПР). Технология 3D-печати является поистине инновационной и стала универсальным технологическим этапом. Внедрение технологии 3D-печати увеличит скорость производства при одновременном снижении затрат. Технология 3D-печати продолжает развиваться, особенно в области применения материалов. Для 3D-печати можно использовать более сотни видов материалов. К ним относятся термопластичные пластмассы, металл, нейлон, акрил, гипс, керамика. 
Крыльчатка была сделана из рассеивающего нейтрона материала – из материала на основе полиэстера полиэтилентерефталатгликоля PETG. Этот материал представляет собой термопластичный полиэфир, полученный путем сополимеризации полиэтилентерефталата (ПЭТ) и этиленгликоля. PETG широко известен и часто используется благодаря своим характеристикам, таким как прозрачность, биосовместимость, возможность вторичной переработки, ударопрочность и химическая стойкость. Физические свойства материала PETG подробно описаны в следующих исследованиях и приведены в таблице 8. PETG имеет следующую химическую структуру C14H20O5S и граничную энергию Егр=33.2 нэВ. Следовательно, такой материал хорошо рассеивает нейтронов. Процесс 3D-печати осуществлялся с использованием коммерческого 3D принтера PICASO 3D Designer. 

Таблица 8 – Физические свойства материала PETG
 
		Материал

Характеристики
	Данные по справке
	Измеренные данные до печати
	Измеренные данные после печати

	Температура печати, °С
	-
	-
	250

	
Плотность,  
	1.27
	1.26-1.28
	


	Содержание пористости, %
	0
	0
	


	Модуль Юнга, МПа
	
 
	

	


	Предел прочности, МПа
	66-66
	

	


	Относительное удлинение при разрыве, %
	102-108
	

	


	Примечание – Составлено по источнику [140, с. 6]











Для изготовления крыльчатки на 3D-принтере были выбраны следующие параметры детали: длина , радиус , количество щели на периферии , высота щели , ширина щели на половине высоты , угловой поворот щели по длине , толщина поглощающих винтовых лопаток . Так как толщина поглощающих винтовых лопаток составляет одного миллиметра, с целью повышения прочности лопаток, было решено сделать внешнее кольцо с толщиной 1 мм. В конструкции селектора очень важна масса общей сборки селектора. Поэтому усердствовали максимально уменьшить массу крыльчатки, удаляя некоторые ненужные части цилиндра. В конечном итоге масса распечатанной крыльчатки получилась . Печать продлилась больше 10 дней (рисунок 40).
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Рисунок 41 – Распечатанная на 3D установке крыльчатка селектора

5.3.3.2 [bookmark: _Toc103759686]Мотор
Прецизионный 2-полюсный бесколлекторный мотор с интегрированным контроллером движения 3564K024B CS/CO постоянного тока FAULHABER Group [0] представляют собой трехфазные бесщелевые двигатели с широким диапазоном скоростей и крутящих моментов, которые идеально подходят для приложений со средними и высокими скоростями, требующих плавного регулирования скорости, высокой эффективности и длительного срока службы. Очень компактный двигатель диаметром всего 35 мм, рассчитан на мощность до 73 Вт и достигает частоту холостого вращения 230 Гц. Мотор  питается с помощью адаптера FAULHABER Group  серии 6501.00065. Адаптер двигателя подключен к блоку питания, который обеспечивает напряжение постоянного тока 24 В. 

[image: 3564_B_CX_P.jpg]                       [image: ]

Рисунок 42 – Мотор и адаптер для подключения.

Примечание – Составлено по источнику [0]

Серия 3564K024B CS/CO выделяется, прежде всего, чрезвычайно постоянной регулировкой скорости в сочетании с плавной работой. С помощью интегрированной электроникой управляются частота и движения мотора. Интеграция двигателя и управляющей электроники в единый блок сводит к минимуму требования к пространству и проводке, тем самым упрощая установку и ввод в эксплуатацию. Также для управления организацией FAULHABER Group  предоставляется специальное программное обеспечение Motion manager, которое очень упрощает регулировку движения мотора. Температура двигателя тоже контролируется термодатчиком, который встроен вместе интегрированной электроникой в мотор.
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Рисунок 43 – Схема подключения мотора к персональному компьютеру

Примечание – Составлено по источнику [0]
5.3.3.3 [bookmark: _Toc103759687]Интеграция в вакуумную систему: магнитная муфта
Для исключения рассеяния нейтронов на воздухе в корпусе селектора должен держаться вакуум на уровне 10-2 мбар. Дополнительно, вращение крыльчатки в вакууме снимает нагрузку, оказываемую на двигатель. Чтобы сохранить герметичность в корпусе селектора при передаче вращения с двигателя на вал селектора используется магнитная муфта.
Магнитная муфта предназначена для передачи крутящего момента с ведущего вала на ведомый без механического контакта, за счет взаимодействия магнитных полей. Магнитное поле создается постоянными магнитами, установленными в ведущей и ведомой полумуфтах. Магнитная муфта обеспечивает надежную герметизацию рабочей среды от окружающей среды. 
Магнитная муфта состоит из трех частей: внутренней магнитной полумуфты, внешней магнитной полумуфты и дополнительного защитного герметичного стакана. Как внутренняя, так и внешняя полумуфты состоят из ряда редкоземельных магнитов, которые отшлифованы, залиты и приклеены к стальным полумуфтам. Внутреннюю и внешнюю магнитных полумуфт разделяет герметичный стакан для сохранения герметичности в одной из рабочих сред.

[image: ]

Рисунок 44 – Магнитная муфта: 1 – герметичный стакан, 2 – внешняя магнитная полумуфта, 3 – внутренняя магнитная полумуфта, 4 – постоянные неодимовые магниты.

Примечание – Составлено по источнику [0]

Магнитная муфта была изготовлена коммерческой организацией Magnetic Technologies LTD [0]. Нами была выбрана магнитная муфта, которая передает вращение с крутящим моментом 1 Nm при максимальной скорости вращения 22000 оборотов в минуту. 


5.4 [bookmark: _Toc103759688]Выводы по разделу 5
Была проделана работа улучшению пропускающей, разрешающей способностей старого селектора ОХН. Была создана модель и придумана конструкция улучшенной селектора скоростей ОХН. Для улучшения пропускающей, разрешающей способностей был увеличен угол сдвига входного и выходного отверстий щелей селектора и уменьшена толщина винтовых лопаток. В результате улучшения пропускание селектора ожидается на уровне ~90 % и разрешение по длине волны ~10 % . Посчитана функция пропускания селектора скоростей ОХН для различных длин волны нейтронов в зависимости от скорости вращения селектора.
Один из главных элементов селектора скоростей – крыльчатка селектора  деталь с очень сложной формой, был изготовлен с использованием технологии трехмерной 3D печати. 













[bookmark: _Toc103759689]ЗАКЛЮЧЕНИЕ

[bookmark: _Toc102812495][bookmark: _Toc102816302][bookmark: _Toc103326863][bookmark: _Toc103759690]По результатам выполненных исследований в диссертационной работе, можно сделать следующие выводы:
1. 
Создана установка для нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма квантам на реакторе ИБР-2. Была разработана и установлена коллимационная система, выполнена оптимизация и сборка защиты детектора гамма-квантов от нежелательных излучений. Достигнута чувствительность к водороду в порошке наноалмазов на уровне .
2. На созданной установке для нейтронного активационного анализа по мгновенным гамма-квантам были определены содержания примесей атомов водорода в образцах порошков ДНА.
3. В результате проведения измерений на установке было обнаружено увеличения количества водорода в порошке фторированного ДНА при длительном хранении в атмосфере. 
4. Было определено влияние обнаруженных примесей в порошке УДА на альбедо ОХН от полубесконечного слоя порошка. Показано, что уменьшение водорода в ~35 раз приводит к уменьшению  потерь нейтронов при отражении в 3.15 раз для нейтронов с длиной волны  и 3.3 раз для нейтронов с длиной волны 
5. Разработан и изготовлены основные элементы селектора скоростей очень холодных нейтронов для эксперимента по взаимодействию очень холодных нейтронов с ДНА. Относительно компактная и не тяжёлая конструкция селектора должна позволить получать пучки ОХН со скоростями 20-200 м/с с разрешением 10% и не требует прецизионного выставления оси селектора по оси пучка для сохранения спектра пропускаемых нейтронов. Пропускание селектора ожидается на уровне 90%.
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