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Р е ф е р а т

Исследован процесс взаимодействия ультрахолодных
нейтронов (УХН) с поверхностью бериллия. Установлено» что
основной причиной аномальной утечки УХН из бериллиевых
сосудов является нагрев нейтронов при ударах о стенки.
Энергия нагретых УХН составляет 25 мэВ при температуре
300 К. Изучена зависимость вероятности нагрева УХН и
энергии нагретых нейтронов от температуры. Показано, что
процесс аномальной утечки УХН из бериллиевых сосудов мо-
жет эффективно подавляться охлаждением сосудов. Обсужде-
ны возможные физические причины наблюдащегося нагрева
(рже. 4, список лит. - 18 назв.).

Научно-исследовательский институт
•томных реакторов им. В.И.Ленина
(НИИАР), 1983



ВВЕДЕНИЕ

Проблема аномально-быстрой утечки ультрахолодных
нейтронов (УХН) из замкнутых сосудов, возникшая более
10 лет назад Q0» Д° настоящего времени остается не решен-
ной. Как известно, сущность её состоит в том, что практи-
чески ни в одном опыте по хранению УХН пока не удалось
достичь теоретически ожидаемого коэффициента их потерь.

Некоторый прогресс в решении этой задачи, казалось,
произошел после того, как в работах £2,3] было показано,
что дхя медных сосудов причиной аномальной утечки являет-

; ся нагрев (неупругое рассеяние) УХН до энергии 5-15 мэВ
при ударах о стенки сосудов. Примерно в это же время ме-

1
 тодом ядерных реакций (V) на поверхности образцов из меди,

стекла, нержавеющей стали и других материалов были обнару-
жены атомы водорода в количестве, необходимом для объясне-
ния процесса утечки УХН их нагревом на водороде JJ5.6].
Однако этой гипотезе противоречили результаты работjj,7-I0],

\ в которых была показана независимость времени хранения УХН
I . от температуры стенок сосудов.
I) Следствием этого противоречия явилось возникновение
| двух совершенно различных точек зрения на механизм ано-
| мальной утечки УХН из сосудов. Первая из них состояла
| в том, что причиной утечки является нагрев УХН, вероятность
| которого чрезвычайно слабо зависит от температуры стенок
| сосудов. Теоретические попытки обосновать возможность та-

кого процесса предпринимались в работах [5,6,11]. В основе
второй точки зрения лежало предположение, что причиной



утечки является не нагрев, а какой-то универсальный для
всех материалов процесс неизвестной природа, который фор-
мально можно описать введением дополнительного сечения
взаимодействия (8 - 10) 1СГ

2 4
 см

2
 (при экстрапо-

ляции в тепловую область). Отсутствие температурной зави-
симости вероятности утечки УХН указывало на то, что, воз-
можно, этот канал связан с фундаментальными свойствами
самого нейтрона, Высказывавшиеся по этому поводу гипотезы
обсуждались в работах [12-15).

Прояснение этой ситуации наступило после того, как
в работе [J6] при хранении УХН в алюминиевом сосуде была
обнаружена заметная температурная зависимость вероятности
аномальной утечки нейтронов. Хотя зависимость была найде-
на только для одного материала, сам факт её существования
поставил под сомнение гипотезу универсального для всех
материалов процесса как причины аномальной утечки УХН.Вто-
рым опровержением этой гипотезы стало то, что в работеJI7J
очисткой поверхности алюминиевого сосуда коэффициент по-
терь УХН удалось понизить до значения, всего лишь в 4-5 раз
превышающего теоретическое. Из данных работы £l7j следова-
ло, что если даже гипотетический универсальный процесс и
существует, то эффективное сечение взаимодействия, которое
ему можно сопоставить, не превышает~2«КГ

2 4
 см

2
. Основ-

ная же утечка УХН из алюминиевых сосудов обусловлена на-
гревом нейтронов на поверхностных примесях (возможно, во-
дородосодержащих). Причем вероятность нагрева заметно за-
висит от температуры сосудов.

Вопрос о причинах утечки УХН в сосудах из других ма-
териалов не был столь очевидным. Логично было предположить,
что и в них утечка УХН обусловлена нагревом нейтронов на
поверхностных водородосодержащих примесях. Однако отсутст-
вие температурной зависимости вероятности аномальной утеч-
ки УХН, наблюдавшееся во многих работах, не согласовыва-
лось с этим предположением. Существование процесса нагрева
УХН, не чувствительного к температуре, казалось парадок-
сальным. В создавшейся ситуации стало ясно, что необходимо



непосредственное жсследование процесса взаимодействия УХН
с поверхность» э т и материалов для выясненжя его фи-
зической, природа. В настоящей работе приведены результаты
такого исследования для бериллия - материала,наиболее пер-
спективного с точки зрения хранения У Ш .

I. МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА И ОБРАБОТКИ РЕЗУЛЬТАТОВ

Как известно» полный коэффициент потерь при однократ-
ном столкновении УХН со стенкой сосуда выражается как

К - волновое число;

(Эа,бк|Л- сечение захвата и неупругого рассеяния;

о
к о 8

 - длина рассеяния;

U" - скорость УХН;

Vip - граничная скорость.

Из экспериментов по хранению П Н обычно определяется
значение параметра

где
Тхр- время хранения;,
ч) - частота ударов УХН о стенки сосуда.

Наличие аномальной утечки УХН проявляется в существо-
вании превышения А ̂  * 1

Э К С П
 - 1 • Если сделать самое

общее предположение, что аномальная утечка УХН обусловле-



на, кроне нагрева УХН на водородосодержащжх примесях, ещё
каким-то процессом (илж процессами), отличным от нагрева,
то

Чэксп = а
+
 Ч н

+
 ix.

где
(|

н
- вклад процесса нагрева П Н ;

t|
K
- вклад процесса, отличного от нагрева.

При облучении образца исследуемого материала потоком
УХН поток нагретых нейтронов Ф , ждущих от образца в не-
который фиксированный телесный угол, будет пропорционален
вкладу ||

н
 . Очевидно, что при обезгаживании образца

*Р °° 1
 ж

 *t
 э к с п

 б
УДУТ уменьшаться в результате де-

сорбции примесег..
В процессе обезгаживания поверхности образца можно

определить экспериментальный вид зависимости >Х
Э К С П

(.Ф) •
Экстраполяция в этой зависимости Ф к нулю должна
дать значение Г[ = ч + »|

х
 , из которого можно соста-

вить представление о t^
x
 . Для реализации такой методики

необходимо обеспечить возможность одновременного измерения
1 эксл

 и
 Ф

 в
 процессе обезгаживания образца.

Схема установки, примененной для этой цели в настоя-»
щей работе, приведена на рис.1. Для проведения измерений
использовались образцы в виде тонких пластин, свернутые
в цилиндрические спирали (радиаторы). Исследовавшийся ра-
диатор укреплялся на штоке и мог вводиться или выводиться
из объема сосуда хранения УХН. Сосуд (длина 50 см ж диа-
метр 9 см) был изготовлен из нержавеющей стали и соединен
одним из своих торцов с вакуумной шлюзовой камерой. Из
транспортного нейтроновода через мембрану и входные заслон-
ки сосуд заполнялся УХН. Регистрация нейтронов, сохранив-
шихся в сосуде, производилась газовым пропорциональным
счетчиком на основе Не при отпирании заслонки детекто-
ра. Изменение температуры радиатора осуществлялось нагре-
вом или охлаждением сосуда с помощью 'трубок жидкого азота
и нагревательных спиралей. Сосуд откачивался через патруб-
ки до вакуума около 1,3 Da.



Рнс.1. Схема установки: I - поворотная заслонка;
2 - откачной патрубок; 3 - сосуд; 4 - трубка подачи
жидкого азота; 5 - нагревательная спираль; 6 - ко-
дух; 7,8 - входные заслонки; 9 - мембрана; 10 - за-
слонка детектора УХН; II - детектор УХН; 12 - па-
трубок откачки; 13 - защита детектора; 14 - газовая
ампула; 15 - детектор нагретых нейтронов; 16 - ра-
диатср во введенном положении; 17 - тарелочная за-
слонка; 18 - шлюзовая камера; 19 - радиатор в выве-

денном положении; 20 - шток

Для регистрации ЗГХН, нагревающихся при ударах о плас-
тины радиатора, был хспользован газовый пропорциональны!
счетчик со следупцим наполнением:

3
Н е 0,145 МПа

Ar* ....... 0,18 МПа

С0
2
.. 0,6 «Па

Диаметр входного окна счетчика 9 см, счетная эффек-
тивность к тепловым нейтронам 90 %. Нагревшиеся УХН попа-
дали в детектор через цилиндрический кадмиевый коллиматор
(jrf 9 см). Для измерения скорости нагретых УХН з коллима-
торе была установлена тонкостенная алшивжевая ампула
толщиной 4 см, налолнявмаяся

3
Не . Определение скорости



нагретых нейтронов производилось по ослаблению нейтронно-
го пучка в газовом слое Не, сечение захвата которого
в

а
 = 5340-ЮГ

2 4
 см

2
 при \?г = 2200 м/с и подчиняется

закону б Г а ^ ^ у ^ .

При измерении ^ эксп даванием штока радиатор вво-
дился в объем сосуда хранения, тарелочной заслонкой за-
крывался торец сосуда, после чего измерялось время хране-
ния в сосуде с радиатором Ъ . Далее радиатор выводился
в шлюзовую камеру, торец сосуда закрывался поворотной
заслонкой, и измерялось время Т

о
 хранения П Н в сосуде

без радиатора. Значение п определялось разностным
(, 31ССЛ

методом из соотношения

где
U" - средняя скорость Л Н в сосуде (4,5 м/с);
S - площадь поверхности пластин радиатора;
Я. - объем сосуда.

Измерение потока нагретых Л Н производилось при от-
крытых входных заслонках и закрытой заслонке детектора
Л Н . Радиатор вводился в объем сосуда хранения, где про-
исходило его облучение ультрахолодными нейтронами» Счет
3 детектора нагретых УХН определялся его эффективностью
и давлением Р в газовой ампуле:

0

где
ЧЧг)')- спектр потока Ф нагретых УХН;
d - эффективная толщина газовой ампулы;
Р

о
 - нормальное давление;

3
Р

1
 - давление Не в детекторе;

а
0
- чжсло Лошядта;

d{ - эффективная толщина рабочего объема детектора.



Восстановление спектра *p(V) из известной зависимости
в принципе возможно методом регуляризации Ql8].

Однако рта процедура требует высокой статистической точно-
сти определения Л(Р)в широком интервале изменения давле-
ния Не . При достигаемых в настоящее время потоках УХН
можно лишь оценить скорость нагретых нейтронов, определив
некую эквивалентную скорость моноэнергетических нейтронов
1?экв » лоток которых ослаблялся бы в слое Не так же,
как и поток исследуемых нагретых УХН. Фактически такая
оценка соответствует предположению, что vf CVJ^cfCV-V^b").
В связи с этим в данной работе к экспериментальным точкам
3t (Pi ) методом наименьших квадратов подгонялась зависи-
мость

ПР)«3(0>е
 7

откуда 3(0) и D"
3
K& определялись как параметры. По-

ток нагретых УХН определялся из соотношения

) '

При измерении экспериментальной зависимости
определенные из последнего соотношения значения потока
нормировались к постоянной величине плотности потока УХН,
облучающих радиатор. Контроль за плотностью потока УХН
в сосуде осуществлялся по скорости счета УХН, проходивших
к детектору через небольшое отверстие в закрытой заслонке
детектора.

2. РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗМЕРЕНИЙ

Использовавшийся бериллиевый радиатор был изготовлен
из трех пластин толщиной 0,8 мм с суммарной площадью по-
верхности 2660 см

2
. Пластины были свернуты в цилиндричес-

кие спжралж,ширина кольцевого зазора около I см.Непосред-
ственно после травления в 10 £-ном растворе И Г и про-



J(P), нейтр./с

мывки пластин значение v ^ g для. УХН, нагревающихся при
ударах о поверхность радиатора, составило (0,75±0,06)Ш
при 300 К. После отжига радиатора в вакууме при 800 К в те-
чении 1,5 ч счет СКО) уменьшился в 4 раза по сравнению
с первоначальным, а значение 1Т

эк
ь при 300 К возросло до

(0,98*0,11) V\ . На достигнутом уровне очистки поверхно-
сти, соответствующем значению Ч

эксп
= (9,9±1,0) 10 , бы-

ло проведено исследование характеристик процесса нагрева
УХН.

На рис.2 приведена зависимость С К Р ) , измеренная
при температурах радиатора 125, 300, 600 и 800 К. Соответ-
ствующие значения У

эк
^ составили (0,56±0,25)1Т

Т
 ,(0,98±

±O,II)lX
T
 , (I,34±0,I7) tf"

T
 и (1,57*0,39)tf

T
 ,т.е. наблюда-

лось заметное смягчение спектра нагретых УХН при понижении
температуры радиатора.

На рис. 3 показана
зависимость потока Ф ^ о ^
от температуры радиатора.
В области Т<300 К вели-
чина ч

н
 резко возрас-

тает с повышением темпе-
ратуры. В области Т>300 К
зависимость становится
менее выраженной, прь ш,-
жаясь по характеру к кор-
невой.

На рис. 4 показана
зависимость г^

э к с п
 от Ф ,

полученная для этого же
радиатора в процессе очи-
стки его поверхности.

Рве.2. Зависимость Э(р)для Экспериментальная точка I
обезгаженного радиатора: соответствует радиатору,
1,2,3,4 - при температурах отожженному при 700 К
800, 600, 300 и 125 К со- в течение 0,5 ч после
ответственно (зависимость I травления ж промывки.Точ-

увеличена в 1,3 раза)

8



ф , нейтр./с
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200 400 600 800 T , К

Еис.З. Зависимость потока нагретых УХН
от температуры радиатора

•эксп
X 10:А

30

20

10

О 0,05 0,10 0,15 Ф , нейтр./с

Рис.4. Зависимость параметра г^
 э к с п

 от Ф при 300 К
в процессе очистки поверхности радиатора (точка 8

получена при 80 К)



ки 2,3 получены в результате отжига при 850 К в течение
0,5 и 1,5 ч соответственно. Далее вдут точки 4,5, соот-
ветствующе отжигу радиатора при 900 К в течение 0,5 и
0,7 ч. Точки 6,7 получены в результате отжига радиатора
при 950 и 1000 К в течение I и 0,5 ч. Достигнутые при этом
значения г ц

к с п
 составили (3,7*0,85) П Г

4
 и (2,2*0,5) КГ

4
.

На уровне очистки поверхности, соответствующем зна-
чению г£

э к с л
 = (3,7*0,85) Д Г

4
, радиатор был охлажден до

120 К, в результате чего значение 1эксл уменьшилось до
(0,75*0,6) I0"

4
 (точка 8, рис.4). На этом же уровне очист-

ки поверхности была предпринята попытка осуществить изотоп-
ное замещение водорода, предположительно находящегося на
поверхности радиатора, дейтерием. Обработка поверхности
парами D

a
O (~20 гПа) в присутствии добавок кислот D N 0

5

и D^SQi, при 800 К практически не повлияла на значение
, ач

r£ nf составившее после дейтерирования (4,1*0,6) Д) .
Подгонка методом наименьших квадратов линейной зави- .

симости "П.
эксг|

 от Ф к полученным экспериментальным точ-
кам дала следующие значения параметров:
П,„ = (-0,25*0,40) ГО"

4
 + (0,20*0,01) К Г

4
 Ф-с/нейтр.,

откуда следует, что величина суммы г^+ ̂
х
н е превышает

ошибки экстраполяции (0,4«Ю*"
4
). Поскольку г\ = 5-10 ,

то 1̂  <0,4 1 0 , отсюда следует, что если и существуют от-
личные от нагрева процессы, ответственные за утечку 7Ш
из бериллиевых сосудов, то эффективное сечение их не выше
(1-1,5) I0"

2 4
 cir (при экстраполяции в тепловую область).

3. ОБСУДДЕНЙЕ ЕЗЗУЛЬТАТОВ

Прямое исследование процесса взаимодействия УХН с по-
верхностью бериллия показало, что основной причиной утеч-
ки 7ХН из бериллиевых сосудов является нагрев нейтронов
на поверхностных примесях стенок сосудов. Непосредственно
после травления поверхности бериллия количество этих при-
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месей может быть довольно большим и значение fy
 эисп

 может
достигать (3-5) Ю ~

3
 при температуре 300 К. Нагрев УХН про-

исходит при этом до энергии, составляющей в среднем
10-15 мэВ.

После обезгаживания бериллия при температуре 700-800 К
значительная часть примесей десорбируется и значение ̂

эксп

понижается до (0,8-1,0) 10 . На этой стадии очистки по-
верхности нагрев УХН происходит до энергии ~25 мэВ. Веро-
ятность этого процесса и энергия нагретых нейтронов замет-
но зависят от температуры.

При дальнейшем отжиге, когда температура выше 800 К,
десорбция примесей идет значительно слабее. Обезгаживание
при 1000 К даёт возможность уменьшить значение ^

э к с п
 до

2-Ю"
4
. Для дальнейшего подавления процесса нагрева УХН,

по-видимому, необходим ОТЖИГ бериллия при температурах,
близких к температуре его плавления (1500 К ) .

Полученные результаты позволяют предположить следую-
щий механизм нагрева УХН при взаимодействии с поверхностью
бериллия. До проведения отжига основной нагрев УХН происхо-
дит на физически адсорбированных, слабс связанных с поверх-
ностью молекулах (в том числе водородосодержащих). После
отжига нагрев УХН происходит главным образом на водороде,
растворенном в приповерхностном слое металла. Из-за глубо-
кого внедрения водорода в бериллии, по-видимому, процесс
дейтерирования поверхности не приводит к обмену растворен-
ного водорода с дейтерием.

Как следует из полученных результатов, средняя энергия
нагретых УХН изменяется в температурном интервале 125 - 800 К
от 0,01 до 0,6 мэВ. Такого изменения энергии можно ожидать,
если характерные частоты колебаний атомов водорода близки
к частотам оптических и акусздгаеских колебаний бериллия
(температура Дебая для бериллия 1000 К , средняя по фонон-
ному спектру энергия оптических и акустических колебаний
~60 мэВ). Характерный вид зависимости вероятности нагрева
УХН от температуры, проявляющейся в ослаблении этой зави-
симости при Т>300 К, может быть обусловлен тем, что co-



держание водорода в приповерхностном слое уменьшается
с повышением температуры* Если допустить, что при повы-
шении температуры водород диффундирует жз поверхностного
слоя в объем бериллия, а с понижением снова возвращается
к поверхности, то такая зависимость может наблюдаться.

С практической точки зрения полученные резуль-
таты доказывают возможность реализатдаи сосудов дня хране-
ния УХН с теоретическим уровнем потерь. Если даже полная
очистка поверхности сосудов от водородосодержащжх приме-
сей окажется технологически чрезвычайно трудной, то про-
цесс нагрева УХН можно будет подавить глубоким охлажде-
нием сосудов. Возможность ликвидации аномальных потерь
УХН, которая казалась в последнее время весьма проблема-
тичной, делает УХН перспективным средством исследования
фундаментальных характеристик нейтрона. К этому можно до-
бавить, что описанная в наотоящей работе методика прямого
исследования процесса взаимодействия УХН с поверхностью
металлов'может оказаться перспективной для контроля на-
личия водорода в приповерхностных слоях.
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