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Общая характеристика работы

Актуальность темы.
Диссертация посвящена экспериментальному изучению фотоядерных

реакций на стабильных изотопах палладия. Исследование реакций, проте-
кающих под действием γ-квантов, является важным источником информа-
ции о строении и свойствах атомных ядер. Несмотря на то, что эксперимен-
тальные и теоретические исследования в этой области ведутся с середины
прошлого века, до сих пор задача удовлетворительного описания ядерных
процессов, вызываемых γ-квантами и, прежде всего, процессов образования
и распада гигантских резонансов является актуальной [1]. Однако, интерес
к экспериментальным исследованиям фотоядерных реакций связан не толь-
ко с фундаментальными проблемами ядерной физики и той ролью, которую
играют электромагнитные процессы и взаимодействия γ-квантов с ядрами
в изучении атомных ядер. Следует отметить также большое значение дан-
ных, получаемых при изучении фотоядерных реакций за рамками собственно
ядерной физики. Так, большое внимание в настоящее время уделяется роли
фотоядерных реакций в астрофизическом нуклеосинтезе [2]. Ряд стабильных
нейтронно-дефицитных ядер, таких как 98Ru, 138La, 180Ta и др. не могут быть
образованы в s- и r-процессах т.к. число нейтронов в них мало по сравне-
нию с соседними изотопами. Один из наиболее вероятных путей образование
данных ядер — это фотоядерные реакции (γ,n), (γ,p) и (γ,α), составляющие
основу p-процесса, протекающего во время взрыва сверхновой. Среди других
астрофизических приложений, так или иначе требующих более детального
описания фотоядерных процессов, можно отметить существенную для физи-
ки нейтронных звезд задачу измерения распределения нейтронов в тяжелых
ядрах и детальное исследование фотоядерных реакций на легчайших ядрах
(D, Be) [3]. Поскольку астрофизические процессы протекают в условиях ин-
тенсивных потоков γ-квантов и нейтронов, представляет особый интерес изу-
чение фотоядерных реакций, приводящих к образованию ядер, удаленных от
долины β-стабильности, мало исследованных к настоящему времени.

Говоря о прикладном значении фотоядерных данных, необходимо от-
метить тот факт, что необходимость систематических и обширных данных
о взаимодействии γ-квантов с ядрами в значительной мере обусловлена раз-
витием технологии промышленного производства компактных ускорителей
электронов, таких как микротроны с энергиями до нескольких десятков МэВ
[4], которые с течением времени находят широкое применение в различных
практических областях. Многие из методов, в которых применются промыш-
ленные ускорители электронов, основаны на взаимодействии γ-квантов с яд-
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рами. Так, наличие точной информации о сечениях фотоядерных реакций
делает возможным широкое использование гамма-активационного анализа
для неразрушающего определения химического и изотопного состава. Дан-
ный метод является одним из наиболее количественно точных методов ана-
лиза (наряду с нейтронно-активационным анализом [5]). Для получения мак-
симальной точности в гамма-активационном анализе требуется аккуратный
учет характеристик фотоядерных реакций, влияющих на величину актив-
ности, наведенной в результате облучения потоком γ-квантов. Дальнейшее
повышение надежности данного метода возможно за счет увеличения числа
реакций, наблюдаемых на различных изотопах, входящих в состав исследу-
емых образцов, что возможно при повышении энергии γ-квантов и наличии
информации о каналах реакций с вылетом нескольких нуклонов, что требует
наличия экспериментальных данных и об этих реакциях.

Другим перспективным направлением практического применения фо-
тоядерных процессов является трансмутация радиоактивных отходов ядер-
ной энергетики с использованием высокоинтенсивных пучков тормозных фо-
тонов. Возможность успешной реализации данной методики на практике так-
же обуславливается доступностью детальных данных о сечениях и выходах
фотоядерных реакций в области нестабильных ядер.

Эти задачи, наряду с некоторыми другими, требуют наличия обшир-
ных и надежных данных о фотоядерных процессах. Несмотря на наличие
большого числа экспериментальных работ и баз данных по ядерным реакци-
ям (таких как EXFOR [6]), часто информация даже о простейших реакциях,
таких как реакции с вылетом одного нуклона на стабильных ядрах, являет-
ся далеко не полной, причем значительная часть экспериментальных данных
имеет систематические ошибки, в том числе трудноустранимые [7, 8]. Таким
образом, задача экспериментального исследования фотоядерных реакций в
настоящее время сохраняет свою актуальность.

Данная работа посвящена экспериментальному исследованию фото-
ядерных реакций на изотопах палладия. Природный палладий состоит из
шести стабильных изотопов, что, по всей видимости, обусловило сравнитель-
но малое число экспериментальных работ на этих ядрах. В наиболее ранних
работах [9] и [10] были получены суммарные фотопротонные и фотонейтрон-
ные сечения в диапазоне энергий от 8 до 30 МэВ без полного разделения
вклада различных каналов. Реакции (γ, n) в диапазоне энергий от нейтрон-
ного порога до 17 МэВ исследовались в [11] и [12]. Ряд работ посвящен ис-
следованию образования изомерного состояния в реакции 110Pd (γ,n) 109mPd
в диапазоне энергий от 15 до 55 МэВ [13, 14, 15, 16]. Таким образом, имею-
щиеся экспериментальные данные о фотоядерных реакциях на стабильных
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изотопах палладия носят фрагментарный характер, практически не иссле-
довались реакции с вылетом нескольких нуклонов, а энергия облучения в
проведенных экспериментах как правило не превышала 30 МэВ.

Целью данной работы является разработка метода эксперименталь-
ного изучения фотоядерных реакций и применение данного метода для опре-
деления выходов различных фотоядерных реакций на мишени из природного
палладия.

Основные новые результаты, полученные в диссертации:

1. Создана система, включающая в себя экспериментальную установку и
программное обеспечение, позволяющая проводить эксперименты по ме-
тодике наведенной активности и показано, что с помощью автоматиче-
ской системы данного типа возможно проводить одновременное изме-
рение выходов большого числа фотоядерных реакций, протекающих в
немоноизотопной мишени во время облучения.

2. Впервые показано, что задача определения выходов фотоядерных реак-
ций, продукты которых входят в цепочки последовательных распадов,
может быть сведена к задаче определения параметров линейной стати-
стической модели и предложен метод расчета элементов матрицы ли-
нейной модели. Показано, что полученная с помощью предложенного
метода оценка выходов является эффективной.

3. С использованием созданной системы были проведены эксперименты по
облучению мишени из природного палладия тормозным излучением с
верхними энергиями спектра 29.1 и 55.5 МэВ и с помощью предложен-
ного метода обработки получены выходы фотоядерных реакций, в том
числе реакций с вылетом от 2 до 5 нуклонов, не описанные в литературе
ранее.

4. Впервые экспериментально определены изомерные отношения выходов
фотоядерных реакций на изотопах 102Pd и 104Pd. Определены изомер-
ные отношения в фотонейтронной реакции на изотопе 110Pd в области
энергий выше гигантского дипольного резонанса и впервые показано,
что расхождение с результатами теоретических расчетов изомерных от-
ношений связано с существованием дополнительных уровней с высоким
спином в спектре возбужденных состояний 109Pd.

5. Впервые показано, что метод, основанный на использовании современ-
ных ускорителей электронов с высокой интенсивностью и энергией пуч-
ка, созданные программы моделирования и планирования эксперимен-
та и автоматическая система набора и анализа спектров и мониторин-
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га эксперимента позволяют проводить измерение выходов фотоядерных
реакций с вылетом нескольких нуклонов и образованием изотопов, уда-
ленных от полосы бета-стабильности.

Практическая значимость данной работы в первую очередь свя-
зана с развитием метода анализа цепочек распадов, позволяющего исполь-
зовать метод наведенной активности для измерения выходов фотоядерных
реакций при высоких энергиях облучения и в случае сложного состава об-
лучаемой мишени. Программы реализующие этот метод, а также система
набора и анализа спектров наведенной активности и программы планирова-
ния и мониторинга эксперимента, реализованные в виде web-сервисов поз-
воляют повысить эффективность применения метода наведенной активности
для изучения фотоядерных реакций. Измеренные значения выходов были со-
поставлены с данными, опубликованными в других работах и с результата-
ми выполненных теоретических расчетов. При этом выявлены расхождения
в выходах фотопротонных реакций, объясняющиеся необходимостью учета
изоспинового расщепления, и в изомерных отношениях при высоких энерги-
ях облучения, связанные с неполнотой данных о структуре высоколежащих
возбужденных состояний.

Достоверность полученных значений выходов фотоядерных реакций
и изомерных отношений обусловлена использованием стандартной методики
наведенной активности, применяющейся в ходе экспериментальных исследо-
ваний фотоядерных реакций. Использованный для обработки измеренных
спектров разработанный в рамках данной работы метод анализа цепочек
распадов применялся для контроля достоверности результатов совместно с
традиционным методом обработки, основанном на применении нелинейного
метода наименьших квадратов для определения выходов. При определении
выходов фотоядерных реакций изменение тока ускорителя в процессе облу-
чения учитывалось с помощью ионизационной камеры и цилиндра Фарадея.
Для расчета эффективности детектора и коррекции эффектов каскадного
сложения пиков применялась Монте-Карло модель германиевого детектора
на GEANT4.

Апробация работы.
Материалы диссертации доложены автором на следующих специали-

зированных конференциях и совещаниях по ядерной физике:

1. LVII International Conference on Nuclear Physics “NUCLEUS-2007,
Fundamental Problems of Nuclear Physics, Atomic Power Engineering, and
Nuclear Technologies”. K.A. Stopani, “Automated system of nuclear states
activation and decay processes calculation in photonuclear experiments”
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2. 58 Международное совещание по ядерной спектроскопии и структуре
атомного ядра. ЯДРО 2008 Проблемы фундаментальной ядерной физи-
ки. Разработка ядерно-физических методов для нанотехнологий, меди-
цинской физики и ядерной энергетики. Автоматизация обработки дан-
ных гамма-активационных экспериментов., С.С. Белышев, А.А. Кузне-
цов, А.С. Курилик, К.А. Стопани.

3. LX international conference on nuclear physics “Nucleus 2010. Methods of
nuclear physics for femto- and nanotechnologies.”, “Photonuclear reactions
yields on palladium isotopes”, S.S. Belyshev, A.N. Ermakov, A.S. Kurilik,
A.A. Kuznetsov, K.A. Stopani, S.Yu. Troschiev.

4. 62 Международная конференция. Ядро 2012 фундаментальные про-
блемы ядерной физики, атомной энергетики и ядерных технологий.,
“Photonuclear reactions on palladium isotopes”, S.S. Belyshev, A.S. Kurilik,
A.A. Kuznetsov, K.A. Stopani.

Личный вклад автора заключается в разработке метода определе-
ния выходов реакций на основе анализа цепочек распадов и в создании про-
грамм, реализующих этот метод. Автором были созданы программы расчета
порогов фотоядерных реакций и построения цепочек распадов, программы
моделирования и мониторинга фотоядерных экспериментов. В систему на-
бора спектров наведенной активности автором была добавлена программа
автоматического анализа спектров, позволяющая проводить удаленную об-
работку экспериментальных данных. Автором были проведены два экспери-
мента по облучению мишени пучком тормозного излучения с верхней энерги-
ей спектра 29.1 и 55.5 МэВ и измерены γ-спектры наведенной активности. С
использованием созданной методики автором были обработаны полученные
данные и определены выходы фотоядерных реакций и изомерные отношения.
Также автором были проведены расчеты на TALYS, использованные при ана-
лизе полученных выходов.

Публикации. Основные результаты по теме диссертации изложены
в 6 печатных работах, 2 из которых изданы в журналах, рекомендованных
ВАК.

Объем и структура работы. Диссертация состоит из введения,
трех глав и заключения. Полный объем диссертации 124 страницы текста
с 60 рисунками и 10 таблицами. Список литературы содержит 101 наимено-
вание.
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Содержание работы

Во введении (глава 1) дается краткая характеристика процессов вза-
имодействия γ-квантов различных энергий с атомными ядрами и обосновы-
вается актуальность исследований в этой области, связанная с необходимо-
стью получения систематической и обширной информации о фотоядерных
реакциях на различных изотопах, как для исследований в области структу-
ры и свойств ядер, так и для целого ряда практических задач. Приводится
краткий обзор работ, опубликованных по теме экспериментального изучения
фотоядерных реакций на изотопах палладия и показывается, что в области
энергий гигантского дипольного резонанса (ГДР) и выше доступные данные
о разделенных каналах реакций ограничиваются описанием отдельных реак-
ций (γ,n) и (γ,p) на изотопах 110Pd и 108Pd, а энергия, при которой прово-
дились исследования не превышала 30 МэВ. Основные трудности при экспе-
риментальном исследовании фотоядерных реакций на природном палладии
связаны с наличием шести стабильных изотопов в естественной смеси, что
приводит к необходимости использовать изотопно очищенные мишени, либо
применять методы, позволяющие разделять вклады реакций на различных
начальных изотопах.

Следующая часть введения посвящена обзору основных эксперимен-
тальных методов исследования фотоядерных реакций и выбору метода из-
мерений в данной работе. Описываются источники γ-квантов с энергией от
единиц до нескольких десятков МэВ, которые требуются для экспериментов
такого типа. К ним относятся источники γ-квантов на основе тормозного из-
лучения, метод аннигиляции позитронов на лету, метод меченых фотонов и
источники на основе обратного комптоновского рассеяния. Из рассмотренных
методов наибольшей интенсивностью пучка γ-квантов обладает тормозное из-
лучение, рождаемое ускоренными до нескольких десятков МэВ электронами
в мишенях из тяжелых материалов. Главным недостатком тормозного излу-
чения является непрерывный характер спектра γ-квантов, что приводит к
необходимости сложной обработки данных для определения сечений реак-
ций. Другие рассмотренные методы получения пучков фотонов, напротив,
позволяют получать γ-кванты с большей степенью монохроматичности, но
их интенсивность на несколько порядков ниже интенсивности тормозного из-
лучения. Фотоядерные реакции с вылетом нескольких нуклонов, рассматри-
ваемые в данной работе, характеризуются низкими сечениями, поэтому для
обеспечения высокой интенсивности пучка налетающих γ-квантов применя-
лись пучки тормозного изучения, полученные с помощью разрезных микро-
тронов НИИЯФ МГУ.
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Далее в работе описаны методы регистрации реакций под действием
γ-квантов. При экспериментальном изучении фотоядерных реакций основны-
ми методами регистрации реакций являются метод полного фотопоглощения,
метод прямой регистрации продуктов реакций и метод наведенной активно-
сти. Для разделения вкладов реакций с вылетом различного числа нуклонов
и для одновременного наблюдения большого количества реакций на шести
стабильных изотопах палладия наиболее удобным является метод наведен-
ной активности.

В последней части введения формулируются цели и научная новизна
представленной работы, обосновывается ее практическая значимость, приво-
дится список публикаций и докладов на конференциях, составивших апроба-
цию работы, и описывается личный вклад автора работы.

Вторая глава посвящена описанию методики экспериментального
измерения выходов фотоядерных реакций, применяемой в настоящей работе.
В разделе 2.1 описаны ускорители электронов, использованные для получе-
ния пучка тормозных γ-квантов. Эксперименты по облучению паллидиевой
мишени при двух верхних энергиях γ-квантов были проведены в НИИЯФ
МГУ. В первом облучении на энергии 29.1 МэВ использовался разрезной мик-
ротрон на основе постоянного магнита с максимальной энергией пучка элек-
тронов 70 МэВ, допускающей изменение в широких пределах. При облучении
на энергии 55.5 МэВ использовался разрезной микротрон с фиксированной
энергией пучка. В табл. 2 диссертации приводятся основные характеристики
ускорителей.

После облучения для измерения γ-спектров наведенной активности
мишени использовался германиевый детектор и многоканальный анализатор
Canberra. Детектор позволяет измерять спектры γ-квантов с энергетическим
разрешением до 1.0 кэВ (на энергии 122 кэВ) и с относительной эффективно-
стью 30% (по NaI). В ходе измерения спектров детектор и облученная мишень
помещены в низкофоновую защитную камеру. Как показали проведенные из-
мерения, использование низкофоновой защиты позволяет снизить радиаци-
онный фон почти на два порядка. Приведены спектры фононового излучения
с использованием защитной камеры и вне ее.

Раздел 2.3 посвящен описанию созданных в рамках данной работы
программ планирования эксперимента, набора и обработки данных. Показа-
но, что автоматизация необходима на различных этапах эксперимента: как
при планировании, так и непосредственно в процессе его проведения и обра-
ботки измеренных спектров. Особенностью применяемой методики является
возможность одновременного измерения нескольких десятков реакций. В ре-
зультате проведения эксперимента измеряется несколько тысяч γ-спектров
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наведенной активности. Таким образом, без использования автоматического
анализа данных практическая сложность метода была бы неприемлемо вы-
сокой.

При планировании эксперимента по методике наведенной активности
необходимо знать, протекание каких реакций возможно в облучаемой мише-
ни и продукты каких реакций могут быть идентифицированы в измеренных
спектрах. Требуемые для этого расчеты на основе энергий связи ядер и таб-
лиц распадов являются простыми, но весьма объемными. Для решения дан-
ной задачи была написана программа, осуществляющая

1. расчет порогов фотоядерных реакций, протекающих в образце с задан-
ным составом при заданной верхней энергии тормозных γ-квантов;

2. определение нестабильных продуктов этих реакций, по распадам кото-
рых при использовании метода наведенной активности может быть по-
лучен выход реакции;

3. предварительный расчет выходов этих реакций с использованием модели
[1];

4. построение графических схем цепочек распадов, образуемых нестабиль-
ными изотопами и изомерными состояниями в облученной мишени, для
их последующего учета при обработке результатов эксперимента, а так-
же расчет вероятностей переходов между отдельными элементами цепо-
чек распадов;

5. моделирование процессов накопления и распада изотопов в мишени в
процессе облучения и последующего измерения спектров с учетом изо-
мерных состояний и распадов других ядер цепочки и построение графи-
ков активности нестабильных продуктов фотоядерных реакций в зави-
симости от времени при заданных параметрах облучения.

Описываемая программа использует в качестве основы для расчетов дан-
ные из ENSDF [17] и комбинированную модель ГДР [1]. Описывается формат
данных, используемый программой и алгоритмы вычисления вероятностей β-
распадов с образованием изомерных состояний. Также описан алгоритм рас-
чета отсутствующих в ENSDF вероятностей γ-переходов из интенсивностей
спектральных γ-линий. Работа с программой планирования эксперимента ве-
дется удаленно с помощью web-интерфейса.

Важным компонентом примененной экспериментальной методики ис-
следования фотоядерных реакций методом наведенной активности является
распределенная система автоматического набора спектров, используемая для
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Рис. 1: Схема взаимодействия компонентов системы накопления и анализа γ-спектров.

непрерывного измерения γ-спектров после облучения мишени. Основным эле-
ментом данной системы является реляционная база данных, выполняющая
функцию хранения, сортировки и поиска γ-спектров. Программа управле-
ления детектором автоматически запускает и останавливает набор спектров
и помещает измеренные спектры в базу данных. База данных обеспечивает
возможность хранения и обработки большого количества спектров, а web-
интерфейс на основе FastCGI позволяет получать доступ к измеренным спек-
трам и проводить их суммирование в произвольных временных интервалах.
Использование автоматической системы набора спектров позволило прово-
дить непрерывные измерения большого количества спектров в течение дли-
тельного времени — до нескольких месяцев.

Одной из функций базы данных является автоматический анализ γ-
спектров. Программа анализа позволяет проводить автоматический поиск
максимумов в спектрах и определение их параметров и построение кривых
распада с автоматическим определением периодов полураспада. Аналогично
другим созданным в рамках данной работы программа анализа имеет web-
интерфейс, позволяющий проводить обработку результатов с любого ком-
пьютера. Описывается архитектура, позволившая вынести работу програм-
мы анализа на отдельный web-сервер в сети НИИЯФ. Приводится детальное
описание разработанного метода выделения фоновой подложки, а также ис-
пользованного алгоритма поиска максимумов и алгоритма их аппроксимации
функцией Гаусса со ступенчатой фоновой подложкой.

Раздел 2.4 посвящен описанию метода определения выходов фотоядер-
ных реакций на основе анализа цепочек распадов. Описывается методика на-
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Рис. 2: Пример цепочки распадов.

хождения выходов реакций, продукты которых вместе с другими изотопами
входят в сложные цепочки распадов [18]. Эта ситуация является достаточно
распространенной при анализе измерений, выполненных по методу наведен-
ной активности, если возможно одновременное протекание большого количе-
ства реакций.

В примере, приведенном на рис. 2, измеряемая активность изото-
па 101Rh зависит от выходов всех реакций, в которых образуются ядра, пред-
шествующие ему в цепочке. Подобные цепочки распадов встречаются, в част-
ности, при изучении реакций с вылетом большого числа нуклонов. При этом
в цепочку входят не только бета- и альфа-радиоактивные ядра, но и изомер-
ные состояния, распад которых может отличаться от распада ядра в основном
состоянии.

Накопление и распад ядер, образующих цепочку, подобную вышепри-
веденной, описывается следующей системой дифференциальных уравнений:

dni
dt

= yiIe(t) +
∑
j

kjiλjnj︸ ︷︷ ︸
накопление

− λini︸︷︷︸
распад

, i = 1, . . . , N (1)

где ni — количество ядер данного типа (или в данном изомерном состоянии),
yi — выход реакции образования i-го ядра, λi — постоянные распада, kji —
вероятность распада j-го ядра в i-е, Ie(t) — ток ускорителя (если t > Tобл
(время облучения), Ie(t) = 0). Обычно выходы реакций yi в этом случае опре-
деляются в результате ручного решения данной системы и последующего при-
менения нелинейного метода МНК или метода наибольшего правдоподобия,
что требует применения алгоритмов минимизации, часто являющихся неста-
бильными. Также, при использовании нелинейной модели данные методы не
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позволяют непосредственно рассчитать дисперсию полученного значения вы-
хода, и вынуждены прибегать к разнообразным способам оценивания.

Показывается, что решение вышеприведенной системы уравнений яв-
ляется линейным относительно выходов yi. Таким образом, количество ядер,
соответствующих i-му элементу цепочки равняется

ni(t) =
∑
j<i

yja
j
i (t) + ci(t), (2)

где суммирование ведется по переупорядоченным индексам j элементов це-
почки, предшествующих i. При измерении спектра определяется не количе-
ство ядер, а число распадов, являющееся результатом интегрирования дан-

ного выражения: µi(t1, t2) =
t2∫
t1

λini(t)dt, и содержащее, таким образом, инте-

гралы от функций aji (t) и ci(t), образующие для серии измеренных спектров,
соответственно, матрицу постоянных коэффициентов A и вектор C. Опи-
сывается два способа расчета их значений: точный, на основе рекурсивного
решения исходной систему дифференциальных уравнений, и приближенный,
основанный на ее численном решении.

Измеренное в результате набора серии из M спектров число распа-
дов i-го ядра (или изомерного состояния) в различные промежутки времени
образует вектор измерений x, являющийся случайным и распределенный по
закону Пуассона с соответствующим вектором параметров µ = Ay, где y —
неизвестный вектор, составленный из значений выходов.

Таким образом, из уравнения (2) следует, что числу распадов данного
состояния за периоды измерения серии спектров соответствует линейная мо-
дель измерений, в которой математическое ожидание вектора числа распадов
x равно

Ex = Ay + ε, (3)

где y — вектор неизвестных выходов yi, а ε — вектор случайных ошибок с ну-
левым математическим ожиданием и дисперсией равной Ay. Показывается,
что эффективную, удовлетворяющую нижней границе неравенства Крамера-
Рао, оценку выходов y можно получить с использованием обобщенного мето-
да наименьших квадратов.

Поскольку в условиях эксперимента ковариационная матрица Ω из-
мерений числа распадов x является неизвестной, рассматриваются различ-
ные способы получения асимптотически эффективных оценок выходов y∗ и
приводятся результаты компьютерного моделирования точности описанных
способов.
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В разделе 2.5 описывается использованная при проведении облучений
палладиевая мишень толщиной около 0.4 мм, описывается методика опреде-
ления массы и толщины мишени.

Третья глава посвящена описанию проведенных экспериментов и об-
работке результатов. В первом разделе данной главы (раздел 3.1) описывает-
ся эксперимент при энергии электронов 29.1 МэВ. При энергии 29.1 МэВ, об-
лучение тормозными фотонами проводилось на разрезном микротроне с энер-
гией 70 МэВ, на выходной трубе которого с помощью специального держателя
была закреплена свинцовая тормозная мишень с алюминиевым поглотителем,
предназначенным для поглощения электронов из пучка тормозного излуче-
ния. Оптимизированная по выходу высокоэнергетичных γ-квантов толщина
свинцовой мишени составляла 3 мм, толщина поглотителя — 32 мм. В процес-
се облучения интенсивность пучка контролировалась с помощью ионизаци-
онной камеры. Следует отметить, что запись интенсивности пучка в процессе
облучения является крайне важной для обеспечения достоверности резуль-
татов эксперимента по методике наведенной активности, но часто данные об
изменении тока ускорителя в процессе облучения не записываются или не ис-
пользуются в обработке. Для обеспечения доступа к измеренным значениям
тока пучка в облучениях была написана программа с web-интерфейсом, поз-
воляющая получать зависимость тока пучка от времени в графическом виде
и в виде файла данных.

Продолжительность облучения при энергии 29.1 МэВ составляла око-
ло 3 часов. После облучения мишень была перенесена в камеру детектора, где
в течение 45 дней с помощью БД было измерено 1609 спектров наведенной
активности. Пример измеренных спектров показан на рис. 3.

Обработка измеренных спектров проводилась с помощью описанной
выше программы автоматического анализа спектров. Спектры наведенной
активности сортировались по времени начала и по длительности измерения
и последовательные спектры объединялись в группы для построения кривых
распада изотопов с различными периодами полураспада. В спектрах прово-
дился поиск пиков, соответствующих γ-линиям распадов продуктов реакций
и определялись их площади. Эффективность регистрации γ-квантов детекто-
ром при различных значениях энергии, необходимая для определения наблю-
даемой интенсивности γ-линий была рассчитана с помощью пакета моделиро-
вания GEANT4 и модели детектора в защитной камере, параметры которой
были предварительно установлены путем измерения спектров стандартных
γ-источников.

Далее подробно описывается процедура обработки измеренных спек-
тров. На примере показанной на рис. 2 цепочки, включающей пять распадов
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Рис. 3: Спектры γ-квантов, измеренные сразу после облучения и через 24 ч после облу-
чения на энергии 29.1 МэВ. Длительность измерения первого спектра — 60 с, второго —
1800 с.

ядер с массовым числом 101 — 101Pd, 101mRh и 101Rh — разобран процесс ана-
лиза цепочек распадов. В явном виде приводятся полученные зависимости
активностей элементов цепочки от времени, выходов реакций и вероятно-
стей распадов. На примере интенсивностей γ-линий β-распада изотопа 101Pd
показана необходимость явного учета эффекта суммирования каскадов γ-
переходов: без нее искажения интенсивности γ-линий достигают 50% и выше
(табл. 1).

Таблица 1: Значения числа ядер 101Pd в мишени в момент окончания облучения на энергии
29.1 МэВ N10, полученные методом МНК из пиков 101Pd и результат коррекции суммиро-
вания каскадов γ-квантов.

Энергия пика, кэВ N10 Nиспр.
10

269 9.7(2) · 106 1.10(1) · 107

296 1.38(5) · 107 1.22(1) · 107

565 2.09(5) · 107 1.19(1) · 107

590 1.53(3) · 107 1.18(1) · 107

Для учета эффекта суммирования каскадов γ-переходов написана про-
грамма, использующая данные о вероятностях γ-переходов, рассчитанные на
основе ENSDF описанной выше программой построения цепочек распадов,
и вероятности полного и частичного поглощения фотонов, рассчитанные с
помощью модели детектора в GEANT4.

15



В конце раздела перечисляются основные максимумы в спектрах γ-
квантов, соответствующие распадам ядер цепочки, экспериментально изме-
ренные кривые распада, результат определения выходов реакций, а также
аппроксимационные кривые распада, полученные в ходе определения выхо-
дов.

Определение выходов реакций 102Pd (γ,2n)100Pd, 106Pd (γ,p)105Rh,
108Pd (γ,p)107Rh и 110Pd (γ,n)109Pd не требует анализа цепочек распадов и
осуществляется обычным способом с помощью аппроксимации кривых рас-
пада экспоненциальной функцией

A(t,∆t) = C

Tобл∫
0

Ie(t)ye
λτdτ

(
e−λt − e−λ(t+∆t)

)
, (4)

где Tобл — время облучения, Ie(t) — значения тока ускорителя, y — относи-
тельный выход реакции, C — постоянный коэффициент, включающий в себя
число ядер в мишени, интенсивность γ-линии и эффективность детектора,
λ — постоянная распада нестабильного продукта реакции, t — время начала
измерения спектра, ∆t — длительность измерения спектра. Для каждой из
этих реакций приводятся определенные в результате эксперимента по наибо-
лее интенсивным пикам кривые распада, а также определенные в результате
обработки значения выходов реакций.

В разделе 3.2 описывается облучение, проведенное при энергии элек-
тронов 55.5 МэВ. Для облучения использовался разрезной микротрон с фик-
сированной энергией пучка. В качестве тормозной мишени использовалась
вольфрамовая пластинка толщиной 2.2 мм, укрепленная на заземленной под-
ставке. Перед тормозной мишенью была установлена ионизационная камера,
подключенная к АЦП для измерения тока пучка электронов. Время облуче-
ния составило 40 мин.

После облучения в течение 45 дней проводилось непрерывное измере-
ние γ-спектров наведенной активности, в ходе которого было получено 2062
спектра. Примеры измеренных спектров показаны на рис. 4.

Число различных реакций, пороги которых допускают протекание при
энергии облучения 55.5 МэВ, существенно выше, чем при энергии облучения
29.1 МэВ. Продукты этих реакций входят в цепочки распадов, анализ ко-
торых составляет главную сложность обработки результатов облучения при
энергии 55.5 МэВ.

Обработка спектров наведенной активности, измеренных после облу-
чения на энергии 55.5 МэВ проводилась в целом аналогично обработке ре-
зультатов облучения на энергии 29.1 МэВ. Подробно описана процедура вос-
становления выходов из анализа цепочки распадов ядер 101Pd, 101mRh и 101Rh,
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Рис. 4: Спектры γ-квантов, измеренные сразу после облучения на энергии 55.5 МэВ и
через 24 ч после облучения. Длительность измерения первого спектра — 60 с, второго —
1800 с.

основанная на описанном в главе 2 методе решения линейной статистической
задачи. Для расчета приборной матрицы A написана программа, определя-
ющая значения коэффициентов aij в формуле (2). Отметим, что с помощью
данной методики также можно получать кривые распада, аппроксимирую-
щие экспериментальные точки, аналогично стандартному методу аппрокси-
мации кривых распада непрерывными кривыми.

Поскольку период полураспада 101Rh равен 3.3 года, остаточная ак-
тивность данного изотопа после первого облучения учитывалась путем про-
ведения дополнительного измерения спектров перед облучением на энергии
55.5 МэВ.

Аналогичная методика была использована для определения вы-
ходов изотопов, входящих в пять других цепочек распадов (A =

99, 100, 102, 105, 109). Для определения выходов реакций, продукты которых
не входят в цепочки распадов и не требуют сложной обработки, расчет вы-
полнялся по формуле (4).

В четвертой главе приводятся в систематизированном виде полу-
ченные значения выходов реакций и обсуждение результатов.

Раздел 4.1 посвящен анализу имеющихся в литературе эксперимен-
тальных данных по фотоядерным реакциям на изотопах палладия, в котором
приведены основные результаты упоминавшихся работ: сечения и изомерные
отношения, которые могут быть сопоставлены с результатами настоящей ра-
боты.
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Таблица 2: Экспериментальные выходы фотоядерных реакций на ядрах мишени. Значения
выходов нормированы на выход реакции 110Pd(γ, n)109Pd.

Энергия облучения 29.1 МэВ

Реакция Относительный выход реакций
Эксперимент TALYS [19] Модель [1]

102Pd (γ, n) 101Pd 1.018(4) 1.0 0.89
110Pd (γ, n) 109Pd 1.000(4) 1.0 1.0
102Pd (γ, p) 101Rh 0.140(1) 0.12 0.11
106Pd (γ, p) 105Rh 0.0537(3) 0.0026 0.051
108Pd (γ, p) 107Rh 0.0427(3) 0.0011 0.034
102Pd (γ, 2n) 100Pd 0.171(8) 0.098 0.063

Полученные экспериментальные значения выходов сравнивались так-
же с результатами модельных расчетов. Был выполнен расчет сечений фо-
тоядерных реакций в диапазоне 0—70 МэВ с помощью пакета TALYS и с
помощью комбинированной модели гигантского дипольного резонанса [1].
Для получения теоретических значений относительных выходов с помощью
GEANT4 были расчитаны спектры γ-квантов, рождаемых в тормозной мише-
ни при облучениях на энергии T = 29.1 и 55.5 МэВ. Значения относительных
выходов расчитывались по формуле

Yтеор(T ) =

N∑
i=1

σтеорiνi

N∑
i=1

σ110
теорiνi

, (5)

где N — число бинов при расчете спектра γ-квантов и сечений, σтеорi — значе-
ния сечений реакций, νi — значение относительной интенсивности γ-квантов
в i-м бине при энергии облучения T , σ110

теорi — значения сечения реакции
110Pd(γ,n)109Pd, на которую нормируются выходы. Полученные в результате
эксперимента значения относительных выходов вместе с результатами теоре-
тического расчета приводятся в табл. 2 и 3.

Сравнение выходов фотонейтронных и фотопротонных реакций с ре-
зультатами теоретических расчетов показывает что расчитанное по обеим
теоретическим моделям значение выхода фотонейтронных реакций несколь-
ко ниже по сравнению как с результатами настоящей работы, так и с резуль-
татами экспериментов, выполненных другими группами. Показано хорошее
согласие между экспериментальными и расчитанными по модели [1] значени-
ями выходов фотопротонных реакций, в то время как расчет в рамках ста-
тистической модели TALYS дает значения на 2 порядка меньше. Показано,
что расхождение связано с необходимостью учета изоспинового расщепления
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Таблица 3: Экспериментальные выходы фотоядерных реакций на ядрах мишени.
Энергия облучения 55.5 МэВ

Реакция Относительный выход реакций
Эксперимент TALYS [19] Модель [1]

(γ,n)
102Pd(γ,n)101Pd +10.92 104Pd(γ,3n)101Pd 1.449(7) 1.1 1.1
104Pd(γ,n)103Pd +2.00 105Pd(γ,2n)103Pd 2.44(4) 1.4 1.1
110Pd(γ,n)109mPd 0.1091(6) 0.04
110Pd(γ,n)109g.s.Pd 0.891(6) 0.96 1

(γ,p)
102Pd(γ,p)101mRh +10.92 104Pd(γ,2n1p)101mRh 0.17(2) 0.12
102Pd(γ,p)101g.s.Rh +10.92 104Pd(γ,2n1p)101g.s.Rh 0.125(1) 0.10 0.20
105Pd(γ,p)104mRh +1.22 106Pd(γ,np)104mRh 0.0186(7) 0.0025
105Pd(γ,p)104g.s.Rh +1.22 106Pd(γ,np)104g.s.Rh 0.0067 0.086
106Pd(γ,p)105mRh +0.97 108Pd(γ,2n1p)105mRh 0.00072
106Pd(γ,p)105g.s.Rh +0.97 108Pd(γ,2n1p)105g.s.Rh 0.0630(3) 0.0014 0.061
108Pd(γ,p)107Rh +0.44 110Pd(γ,2n1p)107Rh 0.0455(2) 0.0025 0.049
110Pd(γ,p)109Rh 0.023(4) 0.0011 0.039

(γ,np)
102Pd(γ,np)100Rh +10.92 104Pd(γ,3n1p)100Rh 0.0408(3) 0.052 0.052
104Pd(γ,np)102mRh +2.00 105Pd(γ,2n1p)102mRh 0.0058(5) 0.0087
104Pd(γ,np)102g.s.Rh +2.00 105Pd(γ,2n1p)102g.s.Rh 0.0219(3) 0.036 0.027
108Pd(γ,np)106mRh +0.44 110Pd(γ,3n1p)106mRh 0.00216(4) 0.00091
108Pd(γ,np)106g.s.Rh +0.44 110Pd(γ,3n1p)106g.s.Rh 0.0012 0.010
110Pd(γ,np)108mRh 0.00112(4)
110Pd(γ,np)108g.s.Rh 0.0012 0.0086

Остальные
102Pd(γ,2n)100Pd +10.92 104Pd(γ,4n)100Pd 0.1652(8) 0.14 0.098
102Pd(γ,3n)99Pd +10.92 104Pd(γ,5n)99Pd 0.0059(1) 0.0032 0.0048
102Pd(γ,2n1p)99mRh +10.92 104Pd(γ,4n1p)99mRh 0.0087(2) 0.0056
102Pd(γ,2n1p)99g.s.Rh +10.92 104Pd(γ,4n1p)99g.s.Rh 0.0064(3) 0.0047 0.0076
102Pd(γ,na)97Ru +10.92 104Pd(γ,5n1α)97Ru 0.0049(8) 0.0018 1.3 × 10−6

105Pd(γ,2p)103Ru +1.22 106Pd(γ,1n2p)103Ru 7.66(9) × 10−4 6.9 × 10−6 2.8 × 10−5

108Pd(γ,1n2p)105Ru +0.44 110Pd(γ,3n2p)105Ru 1.5(1) × 10−4 6.1 × 10−6 1.6 × 10−6

ГДР в модели TALYS. Сравнению результатов определения выходов реакций
с вылетом нескольких нуклонов с теоретическим расчетом посвящен раздел
4.6. Закономерности, отмеченные ранее, отчетливо видны на общей картине,
содержащей результаты эксперимента и моделирования при обоих значени-
ях энергии облучения. Расчет выходов реакций с вылетом одного нуклона и
реакции (γ,np) хорошо согласуется с экспериментом. Выходы реакций с вы-
летом более, чем одного нуклона одного типа оказываются в теоретическом
расчете заниженными, что в особенности касается реакций с вылетом двух
протонов: (γ,2p) и (γ,1n2p).
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Таблица 4: Отношения выходов реакций с образованием изомерного состояния к основ-
ному состоянию R = ym/yg.s.. Спины и четности начальных ядер во всех случаях равны
0+.

Реакция JP
g.s. Изомерное состояние 29.1 МэВ 55.5 МэВ

(конеч. ядра) (конеч. ядра) R RTALYS R RTALYS
102Pd (γ,p) 101Rh 1/2− 157 кэВ, JP = 9/2+ 0.49(1) 0.43 (1.1) 1.4(2) 0.44 (1.1)
102Pd (γ,2n1p) 99Rh 1/2− 64 кэВ, JP = 9/2+ 0.46 (0.54) 1.4(1) 1.2 (1.2)
104Pd (γ,np) 102Rh (1−, 2−) 141 кэВ, JP = 6(+) 0.056 (0.065) 0.26(2) 0.17 (0.15)
110Pd (γ,n) 109Pd 5/2+ 189 кэВ, JP = 11/2− 0.10(2) 0.05 (0.037) 0.099(5) 0.06 (0.039)

Для ряда реакций были получены экспериментальные значения изо-
мерных отношений, а также их значения, вычисленные с помощью TALYS
(табл. 4). Проведено сравнение полученных изомерных отношений в реакции
110Pd (γ,n) 109Pd со значениями, измеренными в других работах, показавшее
хорошее согласие (рис. 5). Обсуждается причина различия эксперименталь-
ных изомерных отношений и значений, полученных в результате расчета на
TALYS. Показано, что расхождение вызвано неполнотой информации о вы-
соколежащих возбужденных состояниях в ядре 109Pd.

 0

 0.02

 0.04

 0.06

 0.08

 0.1

 0.12

 0.14

 0  10  20  30  40  50  60

И
зо

м
ер

н
о

е 
о

т
н
о

ш
ен

и
е

Максимальная энергия тормозного спектра, МэВ

Mazur, 2007
Luc, 1987

Белов, 1996
Bartsch, 1976
Tickner, 2010

Данная работа

Рис. 5: Сравнение результатов измерения изомерного отношения в реакции 110Pd (γ,n)
109Pd.

В заключении приведены основные результаты и подведены итоги
проделанной работы.
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