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Введение

Состояние проблемы и ее актуальность. Известно, что естественный баланс концентрации трития в водном бассейне Земли поддерживается в среднем на уровне ~ 10-18 (на 1018 атомов водорода приходится один атом трития) или 0,12 Бк на 1 л воды [1]. В настоящее время этот баланс по техногенным причинам значительно сдвинут в сторону увеличения. Особую важность имеют высокочувствительне измерения концентраций трития для экологических исследований (с пределом обнаружения трития на уровне его естественной распространенности). Для мониторинга природных объектов наиболее значимым параметром является содержание трития в подземных водоносных горизонтах (глубина залегания 30-1000 м), в которых при отсутствии водообмена техногенный тритий может отсутствовать полностью. Поэтому изучение концентраций трития в подземных водах является источником наиболее важной информации о наличии или отсутствии миграции, о возможных миграционных путях и т.д.
Таким образом, разработка новых методов измерения концентраций трития в водородосодержащих средах является актуальным как с точки зрения развития атомных технологий и энергетики, так и с точки зрения мониторинга территорий, примыкающих к объектам атомной промышленности.

Целью работы является разработка нового масс-спектрального метода измерения малых концентраций трития в водородосодержащих средах, опирающегося на использование эффектов диссоциации молекулярных ионов водорода на тонких углеродных пленках, создание действующей модели масс-спектральной установки, предназначенной для проверки работоспособности метода, изучение её аналитических характеристик.
Основные задачи исследования:
– разработать комплекс теоретических и экспериментальных данных, необходимых для обоснования нового метода измерения концентраций трития в водородосодержащих средах;

– создать действующую модель масс-спектральной установки для проверки нового метода измерения концентраций трития в водородосодержащих средах;
– изготовить блоки детектирующего устройства. Провести механическую сборку масс-спектральной установки в целом, включая вакуумную часть и систему питания;

– создать узел дополнительной ионизации с использованием эффектов диссоциации молекулярных ионов тяжелого водорода в тонких углеродных пленках;

– выполнить комплекс экспериментальных испытательных работ на действующей установке, определить ее предельные эксплуатационные и аналитические характеристики;

– обобщить полученные результаты и выработать рекомендации для доведения разработанного метода до практического применения.

Предмет исследования. Метод масс-спектрального измерения концентраций тяжелых изотопов водорода в водородосодержащих средах.

Объект исследования. Созданная действующая модель масс-спектральной установки, предназначенной для проверки работоспособности нового метода.
Методы исследований. При ионно-оптических расчетах использовались хорошо разработанные методы теоретической электродинамики, оптико-механическая аналогия, методы численного интегрирования дифференциальных уравнений. Экспериментальные задачи решались с использованием современных методов экспериментальной физики – фракционирования молекулярных ионных пучков, масс-спектрометрии с системой протон-тритонных совпадений, методов экспериментальной реализации магнитных и электростатических систем с заданным пространственным распределением полей, современных методов электроники и электротехники для управления этими полями, съёма и обработки информации.
Научная новизна.

1 Впервые выполнен комплекс теоретических и экспериментальных работ по обоснованию нового метода высокочувствительного определения концентраций трития в водородосодержащих средах, основанного на двойном масс-спектральном анализе с дополнительной промежуточной ионизацией.

2 Впервые произведены расчеты эффектов диссоциации молекулярных ионов тяжелого водорода в углеродных пленках, на основе которых создан новый узел дополнительной ионизации.

3 Обнаружен эффект изотопической зависимости перезарядки изотопов водорода на тонких углеродных пленках при прохождении молекулярных ионов тяжелого водорода через тонкие фольги. 

4 Разработана ионно-оптическая схема масс-спектральной установки с дополнительной промежуточной ионизацией, реализующая двойной масс-спектральный анализ изотопов водорода с повышенной изотопической чувствительностью к тритию и получены первые экспериментальные подтверждения работоспособности нового метода.

Основные положения, выносимые на защиту:

1. Физические основы нового масс-спектрального метода измерения малых концентраций трития в водородосодержащих средах, опирающегося на использование эффекта диссоциации молекулярных ионов тяжелого водорода на тонких углеродных пленках. Метод предусматривает выполнение шести взаимосвязанных процедур: 

- выделение газообразного водорода из исследуемого вещества, его ионизация в ионизационной камере и получение пучка молекулярных ионов водорода;

· первичное фракционирование ионного пучка в первом масс-сепараторе;

· выделение пучка молекулярных ионов тяжелого водорода D2++НТ+ +H2D+ с массовым числом 4;

· преобразование пучка молекулярных ионов в пучок изоскоростных частиц (протонов и тритонов) путем дополнительной ионизации;

· повторное разделение пучка изоскоростных частиц во втором масс-сепараторе на пучки протонов, дейтронов и тритонов;

· регистрация совпадений попадания протонов и тритонов на отдельные детекторы.

2. Результаты расчета процессов взаимодействия молекулярных ионов водорода с тонкими слоями вещества (углеродной пленкой) при сравнительно низкой энергии частиц (10 кэВ/нуклон, из которых следует, что при толщине углеродной пленки 100Å полуширина углового распределения составляет 50 градусов, потери энергии составляют 7,5% для изотопов водорода. Концентрации отрицательных ионов Н- на порядок меньше концентраций положительных Н+ и нейтральных Н0 частиц, причем доля положительных ионов в пучке на выходе из мишени составляет около 25%. Приведенные данные свидетельствуют о том, что практическая реализация разрабатываемого метода измерения малых концентраций трития в водородосодержащих средах возможна при использовании ионных пучков сравнительно малой энергии, характерной для изотопной масс-спектрометрии.

3. Комплекс теоретических, экспериментальных и опытно-конструкторских работ, создание конкретной масс-спектральной установки, реализующей разработанный метод и результаты экспериментов по определению её аналитических и эксплуатационных характеристик: 

· трансмиссия ионно-оптической системы созданной установки (отношение числа зарегистрированных импульсов протон-тритонных совпадений к числу вылетающих из источника молекулярных ионов НТ+ ) составляет величину k ≈ 0,013, т.е. потери ионного тока при транспортировке составляют величину ≈ 99%;

· расход пробы воды для проведения анализа составляет величину ~ 0,5г;

·  предел изотопической чувствительности по тритию составляет ≈6·10-16 или ≈70 Бк/л; 

· при использовании ионного источника с большим выходным током 

(~1·10-3А) на созданной установке может быть достигнут предел обнаружения трития, близкий к естественной распространенности ~ 10-18 или ~0,1 Бк/л.

Теоретическая и практическая значимость работы. Результаты работы могут быть использованы в области научного приборостроения при создании нового оборудования для научных и прикладных исследований. Это позволит проводить на более высоком уровне мониторинг водного и воздушного бассейнов, а также территорий, подвергшихся радиоактивному воздействию. Кроме того, могут быть созданы разного рода приборы для использования в непрерывных технологических процессах в качестве высокочувствительных тритиевых дозиметров для предприятий атомной промышленности и научных лабораторий.

Личный вклад диссертанта заключается в выполнении теоретической и экспериментальной части работы, в анализе экспериментальных результатов, формулировке выводов и основных положений, вынесенных на защиту диссертации.

Апробация практических результатов работы. Основные результаты диссертационной работы докладывались и обсуждались на III Международной конференции "Ядерная и радиационная физика г.Алматы. 2001, VII International Conference on Charged Particle Optics. England. 2006, VI -th International Conference “Nuclear and Radiation physics” Almaty. 2007 и VII Международной конференции "Ядерная и радиационная физика г.Алматы. 2009.

Публикации. По материалам диссертационной работы опубликовано 4 статьи в изданиях, рекомендуемых Комитетом МОН РК, 5 докладов на Международных конференциях.
Связь темы диссертации с планами научных работ. Диссертационная работа выполнялась в рамках Республиканской целевой научно-технической программы «Развитие атомной энергетики в Республике Казахстан» МЭМР РК, шифр Ц. 0346 (2000-2007гг.) тема «Проведение радиационных исследований на масс - и бета-спектрометрах с улучшенными характеристиками» № госрегистрации 0199РК00266, шифр темы 03.01.04., по проекту МНТЦ К-1203 тема «Высокочувствительная ионная технология измерения малых концентраций тяжелых изотопов водорода», и по проекту «Комплексное исследование и мониторинг объектов ЛИРА» по теме «Разработка установки масс-спектрометрического определения трития» раздел «Совершенствование системы и методов мониторинга».

Структура и объем диссертации. Диссертация состоит из введения, четырех разделов и заключения, содержит 115 страниц текста, включая 53 рисунка, 4 таблицы, список использованных источников из 70 наименований и приложения, содержащего эскизные чертежи основных узлов установки.
В заключении приведены основные результаты, полученные в работе, и подводятся итоги выполненного исследования.
Основная часть
Во введении обосновывается актуальность темы, определяется цель и задачи работы, сформулированы результаты, отражающие научную новизну и практическую значимость работы, перечислены основные положения, которые автор выносит на защиту, описывается структура диссертации.

В первом разделе даны физические основы нового метода масс-спектрального определения концентрации трития в водородосодержащих средах. Сущность метода состоит в двойном масс-спектральном анализе с дополнительной промежуточной ионизацией (рисунок 1).
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1 -источник ионов, 2 –первый масс-сепаратор, 3 – узел дополнительной ионизации (конвертор), 4 – второй масс-сепаратор, 5–микроканальные детекторы, 6 – система протон-тритонных совпадений, 7-счетчик импульсов протон-тритонных совпадений.

Рисунок 1 – Блок - схема метода

Пучок молекулярных ионов, вышедший из источника - 1, попадает на первый масс-сепаратор - 2, который выполняет функцию фильтра масс. Он выделяет для последующего анализа малую фракцию молекулярных ионов изотопов водорода D2+; HT+; H2D+ с примерно одинаковым значением M/Z (4. Пучки с другим отношением массы к заряду разводятся на достаточно большие углы так, чтобы фон в окрестности анализируемого пучка ионов с массовым числом 4 от других ионов был минимальным. Выделенный пучок молекулярных ионов M/Z(4 направляется на узел дополнительной ионизации (конвертор) - 3. После прохождения конвертора молекулярные ионы HT+ разлагаются на отдельные фрагменты Т+ и Н+, движущиеся с одинаковой скоростью, и затем сепарируются по импульсу или по энергии во втором масс-сепараторе - 4 с соответствующим полем. Ионы Т+ и Н+ попадают на отдельные детекторы - 5, причем для уменьшения отношения сигнал-шум эти ионы регистрируются с использованием схемы протон-тритонных совпадений - 6 счетчиком импульсов совпадений - 7.

Установлено, что связь между концентрацией трития ( в пробе, количеством зарегистрированных импульсов протон-тритонных совпадений N, временем экспозиции t и силой тока i0, выходящего из источника ионов выражается формулой (1):
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где е - заряд электрона, а k – безразмерный коэффициент, характеризующий трансмиссию ионно-оптического тракта установки, равный отношению числа зарегистрированных импульсов протон-тритонных совпадений к числу вылетевших из источника молекулярных ионов НТ+. Показано, что может быть достигнут рекордно высокий предел обнаружения ультра малых концентраций трития - ( =2·10-18 при весьма умеренных параметрах установки: i0=0.001А и k = 0.01.

Особенность разрабатываемого метода состоит в том, что для его реализации необходимо создать масс-спектральную установку с двумя последовательно расположенными масс-сепараторами с системой регистрации, основанной на протон-тритонных совпадениях, что требует учета времени пролета заряженных частиц в отклоняющих системах. С этой целью проведено теоретическое исследование пространственной и времяпролетной фокусировки ионных пучков в секторных неоднородных осесимметричных магнитных и электростатических полях, пригодных для практического создания электростатических и магнитных масс-сепараторов для двойного масс-спектрального анализа изотопов водорода с реализацией протон-тритонных совпадений.
Второй раздел посвящен вопросам анализа явлений, сопровождающих взаимодействие молекулярных ионов водорода с тонкими слоями вещества: угловое рассеяние, потери энергии протонов, дейтронов и тритонов, изменение зарядового состояния частиц с целью выяснения возможностей использования углеродной пленки в качестве мишени для диссоциации и ионизации пучка молекулярных ионов водорода. Учтены потери энергии, угловое распределение и зарядовые состояния вышедших из мишени частиц в зависимости от толщины углеродной пленки и начальной энергии частиц.

Показано, что доля ионизированных частиц после прохождения мишени определяется полуэмпирической формулой:
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здесь ((-максимальная скорость свободных электронов в материале мишени, определяемая по формуле статистики Ферми, (- скорость налетающей на мишень частицы, (((((). На рисунке 2 представлен результат расчета выхода из мишени ионизованных частиц h+ в зависимости от материала мишени и удельной энергии Е падающих на мишень частиц.
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Рисунок 2 – Вероятность выхода h+ из мишени ионизованных частиц в зависимости от удельной энергии Е падающих на мишень частиц
Видно, что доля прошедших мишень заряженных частиц слабо зависит от материала мишени. Для углеродной мишени следует, что при энергии частиц E= 10 кэВ величина h+≈ 0,25. Приведенные в диссертации данные других авторов дают очень близкое значение фракции протонов после прохождения углеродной фольги. Что касается других изотопов водорода, то существует мнение, что зарядовые фракции различных изотопов одинаковы при равной скорости частиц.

Диссоциация молекулярных ионов водорода высоких энергий (~1мэВ/нуклон) при прохождении через тонкие слои вещества считается практически полной. Однако, в области низких энергий (~ 10 кэВ/нуклон) часть молекулярных ионов выживает из-за эффекта близости, когда фрагменты молекулы не успевают после прохождения фольги разойтись на такое расстояние, когда удержание общего электрона оказывается невозможным. Поэтому толщина пленки должна быть выбрана из компромиссных соображений. С одной стороны, она должна быть достаточно большой для того, чтобы при выходе частиц из мишени расстояния между протоном и тритоном были достаточно велики (больше, чем радиус первой боровской орбиты) и вылетевшие частицы стали независимыми. С другой стороны, толщина пленки должна быть достаточно малой, так как потери энергии частиц в процессе прохождения пленки должны быть незначительны.

Расчет величины тормозного разлета между протоном и тритоном в зависимости от толщины углеродной пленки после прохождения через нее молекулярного иона НТ+ с начальной энергией 50 кэВ (рисунок 3), произведен с использованием формулы Ферми-Теллера:
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где r0 = 0.529Å и (0= 2.187·108см/с - радиус боровской орбиты и скорость электрона на ней, (y=13.6 эВ - постоянная Ридберга, (t - текущая скорость движущейся в мишени частицы 
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Рисунок 3 – Зависимость (т-величины тормозного разлета между протоном и тритоном от толщины пленки 

Из приведенного рисунка видно, что при толщине пленки d~100 Å протоны и тритоны расходятся друг относительно друга на достаточно большое расстояние (т~1,3 Å – большее, чем радиус первой боровской орбиты. Дополнительное расхождение частиц происходит из-за кулоновского расталкивания в процессе прохождения углеродной мишени. Это означает, что при толщине пленки ~100 Å происходит практически полная диссоциация молекул тяжелого водорода и вероятность “выживания” молекулярных ионов из-за эффекта близости невелика. Расчеты показывают, что практическая реализация предлагаемого метода измерения малых концентрации трития в водородосодержащих средах возможна при использовании ионных пучков сравнительно малой энергии.

В третьем разделе проведены экспериментальные исследования трех возможных вариантов ионно-оптической системы масс-спектральной установки. Для практического изготовления установки, предназначенной для проверки разрабатываемого метода, выбран оптимальный вариант с точки зрения уменьшения фона от вторичных рассеянных ионов. При разработке этого варианта установки нами было предложено и реализовано оригинальное техническое решение узла дополнительной ионизации - вместо одной пленки толщиной 100 Å применена ионно-оптическая система из двух пленок толщиной по 50 Å каждая (Рисунок 4).
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1 - диафрагма, 2 - первая пленка, 3 - вторая пленка.
Рисунок 4 – Прохождение ионного пучка через две пленки узла дополнительной ионизации

Первая по ходу пучка пленка находится под потенциалом ускоряющего напряжения, вторая- под потенциалом Земли. В результате прохождения первой пленки ускоренный молекулярный пучок ионов водорода разлагается на нейтральные атомы и ионы. Доля заряженных частиц составляет около 30%, оставшаяся большая часть – ускоренные до заданной энергии нейтральные атомы водорода. Нейтральная компонента пучка попадает на вторую пленку, находящуюся под потенциалом Земли, и после перезарядки подвергается дальнейшему анализу. Заряженная компонента выводится из дальнейшего анализа тормозящим полем между первой и второй пленками. Такая конструкция узла дополнительной ионизации позволяет существенно уменьшить фон от вторичных рассеянных ионов, т.к. первичное разложение сильноточного ионного пучка производится первым масс-сепаратором при низкой энергии ионов (около 2 кэВ), а дополнительному ускорению до 40-50 кэВ подвергается только выделенная первым масс-сепаратором слаботочная компонента ионов тяжелого водорода перед их поступлением на углеродную мишень. Произведен расчет основных ионно-оптических узлов, выполнено конструирование, изготовление и сборка действующей модели масс-спектральной установки в целом, включая вакуумную часть и систему электрического питания.

Общий вид и принципиальная ионно-оптическая схема выбранного варианта масс-спектральной установки показаны на рисунке 5.
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1 - источник ионов, 2 - магнитные наконечники первого масс-сепаратора, 3 - фокусирующая ионная линза, 4 - узел дополнительной ионизации с ускоряющим промежутком, 5 - магнитные наконечники второго масс-сепаратора, 6 - микроканальные детекторы
Рисунок 5 – Общий вид и ионно-оптическая схема масс-спектральной установки
В четвертом разделе выполнен комплекс работ по наладке созданной масс-спектральной установки и экспериментальному определению ее основных ионно-оптических характеристик. При этом создан новый узел дополнительной ионизации с использованием алмазоподобных фольг, которые по своему воздействию на частицы идентичны углеродным пленкам, но значительно превосходят их по прочности. Экспериментально подтверждена работоспособность этого узла при рабочем токе ионов тяжелого водорода величиной около 1∙10-11А с энергией частиц 12,5 кэВ/нуклон. При суммарной длительности облучения около 120 часов каких либо изменений в структуре фольг и в их функциональном назначении (воспроизводимость спектрального состава и форм спектральных линий после прохождения ионным пучком обеих фольг) не наблюдалось. 
В процессе экспериментов обнаружен эффект изотопической зависимости перезарядки изотопов водорода на мишени - соотношение заряженных и нейтральных частиц после прохождения алмазоподобных фольг для различных изотопов водорода не одинаково при равных скоростях частиц. На рисунке 6 показана экспериментально измеренная зависимость отношения числа частиц дейтерия к числу частиц протия, образовавшихся в результате диссоциации ионов HD+, после прохождения ими тормозящего поля между двумя алмазоподобными фольгами в зависимости от удельной энергии Е поступающих на этот узел частиц. Выравнивание эффективности перезарядки для протонов и дейтронов наблюдается при энергии близкой к 5кэВ/нуклон. Эффект изотопической зависимости перезарядки предположительно можно объяснить тем, что переходной слой (вещество мишени - вакуум) фрагменты H+ и D+ молекулярного иона HD+ проходят не независимо друг от друга, а дублетом из двух близко расположенных друг к другу заряженных частиц. При этом протон всегда следует за более тяжелым изотопом водорода. Такая же ситуация имеет место и в процессе прохождения ионов НТ+ через   фольги  узла дополнительной ионизации.
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Рисунок 6 – Отношение числа частиц дейтерия к числу частиц протия, образовавшихся в результате диссоциации ионов HD+, после прохождения ими тормозящего поля между двумя алмазоподобными фольгами в зависимости от удельной энергии частиц
В этих условиях, как показывают наши эксперименты, электроны захватываются с большей вероятностью последней частицей, которая является протоном. С учетом этого эффекта проведена настройка созданной масс-спектральной установки при энергии частиц 5 кэВ/нуклон.При этом на ускоряющий промежуток узла дополнительной ионизации подавалось напряжение 20 кВ. Для определения чувствительности созданной установки использовались пробы воды, обогащенной тритием. Для получения газообразного водорода из проб воды разработана электролитическая установка, обеспечивающая непрерывную работу установки в течение рабочего дня при расходе пробы воды не более 0,5г. Измерения проводились при максимальном напуске водорода в камеру источника ионов. Давление в камере поддерживалось постоянным, равным 2·10-5 торр, что обеспечивало постоянство ионного тока i0, на уровне 2·10-6 А. Заданные параметры питающих устройств источника ионов стабилизировались с точностью не хуже 1%.

Результаты измерения проб представлены в Таблице 1.
Таблица 1 – Результаты измерения проб вод

	№ проб
	Концентрация трития 

Бк/л
	Число протон-тритонных совпадений
	Время измерения

(мин.)
	Интенсивность счета (мин.-1)
	Число вылетающих из источника ионов ТН+ (мин-1)

	1
	808700±2400
	1264±36
	10
	126,4±3,6
	10100

	2
	419100±1300
	 678±26
	10
	67,8±2,6
	5240

	3
	211500±600
	342±20
	10
	34,2±2,0
	2640

	4
	107100±300
	176±13
	10
	17,6±1,3
	1340

	5
	53100±160
	86±9
	10
	8,6±1,0
	660


Отношение числа регистрируемых импульсов протон-тритонных совпадений к числу вылетающих из источника молекулярных ионов НТ+ характеризует уровень потерь ионного тока при транспортировке во всем ионно-оптическом тракте. Как следует из Таблицы 1, для созданной установки потери ионного тока определяются величиной коэффициента трансмиссии k≈0,013 и составляют величину 1- k ≈ 0,987, т.е. около 99%.

Как и ожидалось, зависимость интенсивности счета протон-тритонных совпадений от концентрации трития в пробе имеет линейный характер. Экспериментально полученная чувствительность созданной установки при ионном токе из источника ионов тока i0=2·10-6А составляет 1,58·10-4 имп.л/мин.Бк. При такой чувствительности можно измерить с точностью до 50% предельно малую концентрацию трития 70 Бк/л, зарегистрировав 4 импульса при непрерывной работе установки в течение 6 часов. Концентрация трития в пробе 70 Бк/л соответствует отношению числа атомов трития к числу атомов водорода в этой пробе равному 6·10-16. Это значение представляет собой предел изотопической чувствительности по тритию созданной установки. Малый выходной ток используемого источника ионов в конечном итоге ограничил значение предела экспериментально достигнутой изотопической чувствительности созданной масс-спектральной установки. При использовании ионного источника с большим выходным током до 2·10-3А на созданной установке принципиально может быть достигнут предел обнаружения трития, близкий к естественной распространенности – 2.10-18.

Следует отметить, что имеются весьма значительные резервы в повышении чувствительности. В первую очередь эти резервы можно реализовать путем уменьшения потерь ионного пучка в ионно-оптическом тракте. Кроме того, большие резервы заложены в возможности увеличения выходного ионного тока ионного источника. В последнее время опубликованы разработки ионных источников (дуоплазмотронов с холодным катодом) [3], в которых при энергии ионов (10 кэВ/нуклон достигаются выходные токи более 100 мА. Таким образом, улучшение системы транспортировки пучка и ионообразования может примерно на два порядка повысить чувствительность к определению трития масс-спектральной установки.

Заключение

Краткие результаты и выводы по задачам исследования:
1. Разработаны физические основы нового метода масс-спектрального определения концентрации трития в водородосодержащих средах, основанного на двойном масс-спектральном анализе с дополнительной промежуточной ионизацией с использованием эффектов диссоциации молекулярных ионов тяжелого водорода при прохождении ими тонких углеродных пленок (алмазоподобных фольг).

2. Проведено теоретическое исследование пространственной и времяпролетной фокусировки ионных пучков в секторных электрических и магнитных полях, пригодных для практического создания электростатических и магнитных масс-сепараторов. 
3. Установлено, что при толщине углеродной пленки (100Å полуширина углового распределения составляет (50 градусов, потери энергии составляют (2,5% для тритонов и (7,5% для протонов. При указанной толщине мишени ионы Н+, Н0, Н- находятся в равновесном состоянии. Концентрации отрицательных ионов Н- на порядок меньше концентраций положительных Н+ и нейтральных Н0 частиц, причем доля положительных ионов в пучке на выходе из мишени составляет около 25%.

4. Разработана и создана действующая модель масс-спектральной установки, предназначенной для экспериментального подтверждения нового метода масс-спектрального определения концентрации трития в водородосодержащих средах.

5. Разработана конструкция микроканальных детекторов, пригодных для использования в протонном и тритонном каналах детектирования изотопов водорода, создана электронная система протон-тритонных совпадений.
6. Создан узел дополнительной ионизации с использованием двух алмазоподобных фольг толщиной 50 А каждая, на которых происходит диссоциация молекулярных ионов тяжелого водорода. Экспериментально подтверждена работоспособность этого узла при рабочем токе ионов тяжелого водорода величиной около 1∙10-11А с энергией частиц до 12,5 кэВ/нуклон. 
7. Выполнены прецизионные работы по изготовлению и сборке всей аналитической части масс-спектральной установки, включая вакуумную часть и систему электрического питания.

8. Экспериментально обнаружена изотопическая зависимость эффекта перезарядки - соотношение заряженных и нейтральных частиц после прохождения алмазоподобных фольг для различных изотопов водорода не одинаково при равных скоростях частиц. С учетом обнаруженного эффекта проведена корректировка в выборе энергий молекулярных ионов водорода для последующего анализа. Вместо первоначально рассчитанной энергии 12,5 кэВ/нуклон настройка и испытание созданной установки проводилась при энергии частиц 5 кэВ/нуклон.
9. Выполнен комплекс экспериментальных испытательных работ на действующей модели масс-спектральной установке, определены её предельные ионно-оптические и аналитические характеристики: 

а) Трансмиссия ионно-оптического тракта, характеризуемая отношением числа зарегистрированных импульсов протон-тритонных совпадений к числу вылетающих из источника молекулярных ионов НТ+, составляет величину ≈0,987. При этом уровень потерь ионного тока при транспортировке около 99%;

б) Расход пробы воды для проведения одного анализа составляет 0,5г;

в) Предел изотопической чувствительности по тритию составляет 6·10-16 или 70 Бк/л.

Полнота решения поставленных задач. В результате выполненных исследований разработаны физические основы нового метода измерения малых концентраций трития в водородосодержащих средах, опирающегося на использование эффекта диссоциации молекулярных ионов изотопов водорода при прохождении ими тонких углеродных пленок. Получены теоретические и экспериментальные данные по процессам взаимодействия молекулярных ионов водорода с тонкими слоями вещества (углеродной пленкой) при энергии частиц 10 кэВ/нуклон. Создана действующая модель масс-спектральной установки и впервые получено экспериментальное подтверждение работоспособности нового метода масс-спектрального определения концентрации трития в водородосодержащих средах.

Сравнение результатов диссертации с лучшими достижениями в этой области и конкретные практические рекомендации по их использованию. 

Известны технологии прецизионного измерения концентраций изотопов тяжелого водорода - масс-спектральный метод, метод ускорительной масс-спектрометрии, радиометрический метод. Классический метод масс-спектрометрии позволяют измерять концентрации только дейтерия. Измерение трития остается за пределами чувствительности этого метода ввиду малых абсолютных значений концентрации трития. Предел обнаружения трития методом ускорительной масс-спектрометрии составляют величину не ниже, чем 1.10-15 [4, 5, 6]. Кроме того, при прецизионных измерениях концентрации трития проведение каждого анализа довольно продолжительно. Так, при 3Не масс-спектрометрии длительность анализа составляет около месяца [2]. Результаты, полученные нами при решении задач настоящей работы показывают, что в масс-спектральном методе измерения трития может быть достигнут существенный прогресс. При использовании описываемого метода может быть достигнут рекордно высокий предел обнаружения ультра малых концентраций трития вплоть до естественной распространенности 2.10-18 при весьма умеренных параметрах установки: сила выходящего из источника ионов тока i0=0.001А и трансмиссия ионно-оптического тракта k = 0.01.
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Алдияров Нахыпбек Уалиевич

СУТЕК ҚҰРАМДЫ ОРТАДА ТРИТИЙ КОНЦЕНТРАЦИЯСЫН МАСС-СПЕКТРЛІК АНЫҚТАУДЫҢ ЖАҢА ӘДІСІ
01.04.01 – приборлар және эксперименттік физика әдістері мамандығы бойынша физика-математика ғылымдарының кандидаты ғылыми дәрежесін алу үшін дайындалған диссертация авторефератына
Түйін

Зерттеу нысаны. Сутек құрамды ортада сутектің ауыр изотоптарының концентрациясын масс-спектрлік өлшеу техникасы.

Жұмыс мақсаты. Жұқа көміртекті пленкада сутектің молекулярлық иондарын уақтау эффектісін қолдануға сүйене отырып, сутек құрамды ортада тритийдің аз концентрациясын өлшеудің жаңа масс-спектрлік әдісін әзірлеу, әдістің жұмыс істеу қабілетін тексеруге арналған, масс-спектрметрлік қондырғының әрекеттегі моделін жасау, оның талдағыштылық сипаттамасын зерделеу.
Зерттеу әдістері. Ионды оптикалық есептеуде теориялық электродинамиканың жақсы әзірленген әдістері, оптика механикалық үйлесімділік, ұйытқу теориясының әдістері, дефферинциалдық теңдікті сандық интегралдау әдістері қолданылды. Тәжірибелік есептер молекулалық иондық шоқтарды фракциялау –тәжірибелік физиканың қәзіргі әдістерін, протон-тритонды үйлесімділік жүйесімен масс спектрскопиясын, берілген кеңістіктік таралуымен магниттік және электрстатистикалық өрістердің тәжірибелік жүзеге асу әдісітерін, мәліметті түсіру және жұмыстауда магнитті өрісті басқару үшін электрониканың және электротехниканың қазіргі әдістерін қолданумен шешіледі. 
Жұмыстың нәтижелері.

· Қосымша аралық ионизациясымен ауыр сутектегінің молекулалық иондарын уақтау эффектісін оның көміртекті жұқа пленкадан (алмаз тәріздес фольга) өтуі кезінде пайдалана отырып, екі еселі масс-спектрлік талдауға негізделген сутек құрамды ортада тритийдің концетрациясын анықтаудың жаңа масс-спектрлік әдістің физикалық негізі әзірленді.
· Электрлі және магнитті өрістерінде ионды шоқтарды кеңістіктік және ұшып өту уақытылық тоғыстауды теориялық зерттеу жүргізілді.
· Көміртектік пленканың (100Å қалыңдығында бұрыштық таралудың жартылай ені (50 градусты құрайтыны, энергия шығыны тритондар үшін (2,5% және протондар үшін (7,5% -ды құрайтыны көрсетілді. Көрсетілген нысаналар қалыңдығында Н+, Н0, Н- иондар тепе-теңдік күйде болады. Н- теріс иондар концентрациясы Н+ оң және Н0 бейтарап бөлшектердің концентрациясынан біршама аз, және де нысанадан шығу шоғырында оң иондардың үлесі 25% шамасында болады.
· Сутек құрамды ортада тритийдің концентрациясын анықтаудың масс-спектрметрлік жаңа әдісін тәжірибелік растауға арналған масс-спектрметрлік қондырғысының әрекеттегі үлгісі әзірленді және жасалды.
· Протонды және тритонды арналарда сутек изотоптарын детектрлеуге пайдалануға жарамды, микроарналық детекторлардың құралымы әзірленді.

· Қосымша иондаудың түйінін жасау бойынша тәжірибелік жұмыстардың жиыны жүргізілді.

· Вакуумдық бөлімді және электрлік қоректендіру жүйесін қоса, масс-спектрлік қондырғының барлық талдағыш бөлімін даярлау және құрастыру бойынша дәл жұмыстар орындалды. 
· Иондардың бірдей жылдамдығында сутектің әр түрлі изотоптары үшін алмаз тәріздес фольгадан өткеннен кейін зарядталған және бейтарап бөлшектердің қатынасы – қайта зарядтаудың эффектісінің изотоптық тәуелділігі тәжірибе жүзінде көрсетілді.
· Масс-спектрлік қондырғының әрекеттегі үлгісіне жиынтық тәжірибелік сынақтық жұмыстары орындалды, 2·10-6А иондар көздерінің шығу тогында оның шектік ионды-оптикалық және талдағыш сипаттамалары анықталды.
Негізгі құрылымдылық, технологиялық және техникалы-пайдалану сипаттамасы. Ион көздерінің i0=2·10-6А тогынан иондық токта тәжірибелік жолмен алынған түп тұлғасының сезгіштігі 1,58·10-4 имп.л/мин.Бк құрайды. Мұндай сезгіштікте, 6 сағат ішінде қондырғының үздіксіз жұмысында 4 импульсті тіркеп, 70 Бк/л тритийдің шектеулі аз концентрациясын 50%-ға дейінгі дәлдікпен өлшеуге болады. 70 Бк/л сынамадағы тритий концентрациясы тритий атомдарының санының осы сынамадағы 6·10-16 тең сутек атомдарының санының қатынасына сай келеді. Бұл мән қондырғыда жасалған тритий бойынша изотоптық сезгіштіктің шегін көрсетеді. Ион көздерінде пайдаланылған аз шығатын ток ақырғы қорытындыда масс-спектрлік қондырғымен жасалған тәжірибе арқылы қол жеткен изотопты сезгіштіктің шек мәнін шектейді. 2·10-3 А дейінгі үлкен шығу тогымен аспаптың түп нұсқасында жасалған ион көзін пайдалануда, 2.10-18 - табиғи таралуға жақын тритийдің табылу шегіне жетуі мүмкін.

Енгізу деңгейі. Масс-спектрлік қондырғының әрекеттегі үлгісі жасалды және алғаш рет сутек құрамды ортада тритий концентрациясын анықтайтын масс-спектрлік жаңа әдістің жұмыс істеу қабілеттілігін құптайтын эксперимент алынды.
Қолдану саласы. Үдеткіш масс-спектрметр, талдағыш аспап құрылымы, электронды-оптикалық жүйені және ғылыми зерттеулер үшін аспаптарды әзірлеу.
Жұмыстың тәжірибелік құндылығы.

Жұмыс нәтижесі ғылыми-аспап құрылымы саласында ғылыми және қолданбалы зерттеулер үшін жаңа жабдықтарды жасауда қолданылуы мүмкін. Ол сулық және ауалық алаптардың, сонымен қатар радиоактив ықпалына душар аймақтардың мониторингі жоғарырақ деңгейде өтуіне мүмкіндік береді. Бұдан басқа, үздіксіз технологиялық процестерде атомдық өнеркәсіптің кәсіпорындары және ғылыми зертханалар үшін жоғары сезгіштік тритийлік дозиметрлері ретінде пайдаланылатын әр текті аспаптар жасалуы мүмкін.
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NEW METHOD OF mass-spectrometric determination of tritium concentrations in HYDROGENOUS MEDIUMS 

Research object. Technology of mass-spectral measurement of hydrogen heavy isotopes concentration in hydrogenous mediums.

Research aim. To develop the new mass-spectral method for measurement of tritium low concentrations in hydrogenous mediums based on the use of dissociation effects of hydrogen molecular ions on the thin carbon films, to produce the working model of mass-spectrometric instrument to verify method efficiency, to study its analytical characteristics. 

Research methods. The well-developed methods such as methods of theoretical electrodynamics, optical-mechanical analogy, methods of perturbation theory, and methods of numerical integration of differential equations were used in ion-optical calculations. The experimental tasks were achieved with the use of modern methods of experimental physics: fractionation of molecular ion beams, mass-spectroscopy with the system of proton-triton conjugations, methods of experimental realization of magnetic and electrostatic fields with the given space distribution, modern methods of electronics and electrical technology for magnetic field control, information downloading and processing.
Work results.

· Development of physical principles for the new method of mass-spectral determination of tritium concentration in hydrogenous mediums, based on double mass-spectral analysis with additional intermediate ionization using dissociation effects of heavy hydrogen molecular ions during the pass through thin carbon films (diamond-like foils).
· Theoretical research of space and time-of-flight focusing of ion beams in sector electric and magnetic fields.
· It was shown that the half-width of angular distribution is (50 degrees with carbon film thickness (100Å, energy loss is (2,5% for tritons and (7,5% for protons. At the indicated target thickness Н+, Н0, Н- ions are in equilibrium state. Concentration of negative ions Н- is less by the order than concentration of positive Н+ and neutral Н0 particles, though the portion of positive ions in the beam at target output is near 25%.
· Performance of precision works on production and assembly of the whole analytical section of mass-spectral instrument, including vacuum section and power supply system. 
· Development of the construction of multi-channel detectors suitable for use in proton and triton channels for detection of hydrogen isotopes. 

· Performance of experimental works creation of additional ionization point.

· Development and production of the working model of mass-spectral instrument, designated for experimental confirmation of new method of mass-spectral determination of tritium concentration in hydrogenous mediums.
· The isotopic dependence of charge exchange effect has been experimentally found - relation of charged and neutral particles after passing diamond-like foils is different at equal particles speed for different hydrogen isotopes.
· Performance of experimental test works on the working model of mass-spectral instrument, determination of its limiting ion-optical and analytical characteristics at 2·10-6А output current of ion source.
Main constructive, technological and operational characteristics. The experimentally obtained sensitivity of the created prototype at ion current from ions source current i0=2·10-6А is 1,58·10-4 imp.L/min.Bq. With such sensitivity value it is possible to measure tritium maximum low concentration 70 Bq/L accurate within 50%, registering 4 impulses at the continuous operation of the instrument within 6 hours. Tritium concentration in 70 Bq/L sample corresponds to the ratio of tritium nuclei number to hydrogen nuclei number in this sample, which equals 6·10-16. This value presents the limit of tritium isotopic sensitivity of the produced instrument. As the result, the law output current of the used ions source restrained the limit value of experimentally achieved isotopic sensitivity of the produced mass-spectral instrument. With the use of ions source with high output current up to 2·10-3 А it is possible to achieve the tritium detection limit close to natural abundance 2.10-18 on the produced prototype of the instrument.
Extend of introduction. Production of the working model of mass-spectral instrument and obtaining experimental efficiency evidences of the new method of mass-spectral determination of tritium concentration in hydrogenous mediums for the first time.
Application area. Accelerator mass-spectroscopy, analytical instrument engineering, development of new electron-optical systems and research instruments.
Practical value of work. 

The results of work can be used in the sphere of scientific instrument engineering in production of new equipment for scientific and applied research. Such equipment will contribute to the monitoring of air and water pond as well as the territories exposed to radiation at higher level. Additionally, the different types of instruments for the use in continuous technological processes as the high sensitive tritium dosimeters for atomic industry plants and scientific laboratories can be produced. 
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