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Объединенный институт ядерных исследований (ОИЯИ, Дубна)

1. Введение 

В настоящее время во многих лабораториях проводятся исследования метода меченых нейтронов (ММН) с целью создания эффективного прибора для дистанционной идентификации скрытых веществ [1-5]. В английской терминологии этот метод известен как Associated Particle Imaging (API). 
В настоящей работе представлены результаты изучения ММН Эксперименты выполнены в 1999-2004 гг в Объединенном институте ядерных исследований (ОИЯИ, Дубна) с использованием электростатического генератора Ван де Граафа и портативного нейтронного генератора со встроенным альфа детектором.

Статья имеет обзорный характер. Результаты излагаются в хронологическом порядке. Большинство результатов экспериментов, выполненных на ускорителе Ван де Граафа, опубликованы в работах [1-4]. Мы коротко представляем их, а также излагаем новые результаты, которые ранее не публиковались.

Период исследования ММН в ОИЯИ можно разделить на 4 этапа.

· Эксперименты на электростатическом ускорителе Ван де Граафа.

· Разработка и создание откачного портативного нейтронного генератора (ОПНГ) со встроенным α-детектором на основе сцинтилляторов - пластика и YАР (Се).

· Разработка и создание совместно со Всероссийским научно-исследовательским институтом автоматики им. Н.Л.Духова (ВНИИА) портативного отпаянного нейтронного генератора (ПОНГ) со встроенным α-детектором на основе YАР (Се).

· Разработка и создание совместно с ВНИИА портативного отпаянного нейтронного генератора со встроенным кремниевым α-детектором.

Напомним суть метода меченых нейтронов (рис.1). 
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Исследуемый объект облучается нейтронами с энергией 14.1 МэВ, образованными в бинарной реакции  d + t ( ( + n. Энергия α -частиц составляет 3.5 МэВ. Нейтроны, проходя через объект, порождают ( кванты в реакции неупругого рассеяния на ядрах A(n,n()A. Измеряется временной интервал между моментами регистрации α-частицы и γ кванта. Он определяет координату точки рождения ( кванта. Энергетический спектр ( излучения содержит характеристические линии химических элементов, входящих в состав объекта. Эта информация позволяет построить трехмерное изображение объекта и определить его элементный состав (C,N,O,…).

Рис. 1. Схема использования метода меченых нейтронов для идентификации скрытых веществ.
2. Эксперименты на ускорителе Ван де Граафа (1999-2003 г.г.)

На рис.2 приведена фотография экспериментальной установки, расположенной на пучке молекулярных ионов дейтерия (D2+) электростатического генератора (ЭГ). Энергия D2+ составляла  900 кэВ (энергия, в расчете на один дейтрон составляла 450 кэВ).
Использование высокочастотного ионного источника ЭГ позволяет варьировать ток молекулярных ионов дейтерия, падающих на тритиевую мишень (ТiТ2), в интервале 0.5-3 мкА. Мишень располагается под углом 450 к оси дейтронного пучка. Интенсивность нейтронного потока в телесном угле 4( для указанного интервала тока D2+ составляет 5∙107(3∙108 /с. Регистрация α-частиц, сопутствующих нейтронам, осуществляется на первом этапе исследований с помощью α-детектора на основе пластического сцинтиллятора. На рис.3 приведена фотография α регистратора, который представляет собой матрицу, состоящую из 4 отдельных α-детекторов на основе пластического сцинтиллятора. Размер α-детекторов 1х1 см. Для предотвращения попадания в α - детекторы дейтронов, рассеянных в мишени, они защищены алюминиевой фольгой толщиной 7 мкм. γ-детектор выполнен на основе кристалла NaI (Tl) диаметром 150 мм и толщиной 100 мм. Временное разрешение ((-()-совпадений составляет 3.4 нс. Энергетическое разрешение спектрометрического канала регистрации γ-квантов составляет (((/(( = 8% на линии 60Co ((( = 1.33 МэВ).

Мы выполнили цикл экспериментов, посвященный исследованию свойств широкого класса сцинтилляторов BGO, GSO (Ce), LSO (Ce), YAP (Ce), ZnS и полупроводниковых детекторов на основе Si и Ga (As) с целью выбора α-детектора, предназначенного для использования его внутри ПОНГ. Исследования были проведены помощью стандартных источников α- и γ- излучения и на пучке меченых нейтронов ЭГ. На основании полученных результатов сделано заключение о возможности использования сцинтиллятора YAP (Ce) и полупроводниковых детекторов на основе Ga (As) и Si в качестве α-детектора в ПОНГ.
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Рис. 2. Экспериментальная установка на ускорителе Ван де Граафа

Рис. 3. 4-х секционный α-детектор 

В период с 2000 г. по 2003 г. на ЭГ с использованием α-детекторов разного типа (на основе пластика, YAP (Ce), Si и Ga (As)) были выполнены эксперименты по изучению характеристик ММН с чистыми веществами (12C, 16O, 14N) и со сложными химическими соединениями (спиртом - С2Н5ОН, аммонием - NH4NO3, карбамидом – CН4ON2, меламином - C3H6N6  и др.).

На рис.4, в качестве примера, приведены энергетические спектры, полученные при облучении сложных химических веществ пучком меченых нейтронов. Видно, что использование ((-()-совпадений приводит к существенному подавлению фона, в результате чего отношение сигнал/фон становится больше примерно в 200 раз. Такое отношение сигнал/фон значительно облегчает идентификацию исследуемого объекта. Были выполнены  эксперименты со взрывчатыми веществами (тринитротолуолом, имитатором взрывчатки – меламином), находящимися в земле, либо экранированными различными веществами: текстилем, комбикормом, металлическими листами, древесиной и др. На рис.5 приведена схема эксперимента с ТНТ массой 1,5 кг, экранированного вдоль направления падающего пучка меченых нейтронов слоем земли толщиной 60 см. На рис.6 приведены распределения временных интервалов между сигналами с α- и γ-детекторов и энергетические спектры γ-квантов, зарегистрированных NaI(Tl)-детектором и соответствующие определенным интервалам данного временного распределения. Первый пик временного распределения соответствует регистрации γ-квантов характеристического излучения 12C, 14N и  16O, а второй пик – регистрации меченых нейтронов, рассеянных на мишени и попадающих в детектор NaI (Tl). Как видно, энергетическое распределение, соответствующее временному интервалу регистрации γ-квантов 24(26 нс, совпадает полностью с энергетическим распределением γ-квантов, измеренным с чистым ТНТ (без наличия экранирующего слоя земли).
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Рис. 4. Энергетические спектры событий зарегистрированных γ-детектором при облучении нейтронами спирта, карбомида и аммония: а) и b), c) – без совпадений и в совпадениях с сигналами с α-детектора
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Рис. 5. Постановка эксперимента с ТНТ
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Рис. 6. Временные и энергетические распределения событий зарегистрированных в опыте с ТНТ

Такое совпадение энергетических спектров свидетельствует о достоверной идентификации ТНТ, экранированного достаточно толстым слоем земли.

На рис.7 приведены временные и энергетические распределения, полученные с образцом из 12С массой 9 кг, экранированным слоем текстиля толщиной 125 см вдоль направления падающего на него пучка меченых нейтронов. Как видно, и в этом случае наблюдается четкая идентификация образца из 12С. Измерения проводились в течение  10 мин при интенсивности нейтронного потока в 4(, равной 8(107н/с.
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Рис. 7. Временные и энергетические распределения, измеренные в опыте с 12С

На рис.8 приведен результат эксперимента по идентификации имитатора взрывчатки – меламина, экранированного слоем текстиля, толщиной 125 см. Причем, между γ-детектором и облучаемым образцом располагается слой текстиля толщиной 70 см. Масса облучаемого меламина составляет 10-20 кг. При интенсивности нейтронного потока In=108н/с время идентификации облучаемых образцов составляет 10(15 мин.
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Рис. 8. Временные и энергетические распределения зарегистрированных событий в опыте с имитатором взрывчатки – меламином
3. Откачной вариант портативного генератора с альфа-детектором (ОПНГ)
В период с 2000 г  по 2001 г, параллельно с исследованиями на ЭГ, нами проводились работы по созданию откачного варианта портативного нейтронного генератора. На рис.9 представлена фотография ОПНГ. Используется источник ионов Пеннинга. Мишень изготовлена из тритида титана TiT2, нанесенного на подложку из нержавеющей стали. Мишень находится под потенциалом земли. Ток пучка D+, падающего на тритиевую мишень составляет 5-10 мкA при полном токе молекулярных ионов дейтерия D2+, равном 40-60 мкA. Предельная интенсивность нейтронного потока в телесном угле 4( составляет 107с-1. Основным недостатком созданной конструкции генератора нейтронов является частая смена тритиевой мишени за счет ее выгорания под действием сильноточного молекулярного пучка D2+.
4. Портативный нейтронный генератор со встроенным альфа-детектором на основе YAP (Ce) (ПОНГ).
В 2002 г., учитывая актуальность задачи по созданию ПОНГ и дальнейшему исследованию возможности идентификации скрытых взрывчатых и наркотических веществ с использованием ММН, ОИЯИ и ВНИИА объединили свои усилия в плане эффективного решения стоящей задачи. На рис.10 приведена фотография портативного генератора меченых нейтронов, созданного совместно с ВНИИА. Генератор состоит из следующих основных узлов: корпуса, ионного источника, работающего в режиме Пеннинга, 4-х секционной матрицы сцинтилляторов YAP (Ce), источника газообразного дейтерия и трития, ускоряющих и фокусирующих электродов, мишени, изготовленной из гидридообразующего металла и имеющего высокую сорбционную способность.
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Рис. 9. Откачной нейтронный генератор, созданный в ОИЯИ

Рис. 10. Портативный отпаянный нейтронный генератор с α-детектором на основе YAP(Ce)
Так как в качестве рабочего газа ускорительной трубки используется газообразная смесь дейтерия и трития, то, в процессе ее работы происходит постоянное восстановление свойств мишени. Это так называемое «самонабивание» мишени ускоренными ионами дейтерия и трития, что обеспечивает постоянство выхода нейтронов в результате протекания dt-реакции. Ток пучка ионов дейтерия (D+,D2+) и трития (T+,T2+) составляет 20-50 мкА. Мишень электрически изолирована от земли и находится под потенциалом - 110 кV. Для подавления фоновой загрузки α-детекторов, обусловленной процессом ускорения электронов, вылетающих из мишени, она окружена охранным электродом, находящимся под потенциалом – 111,8 kV.

Тем не менее, из-за большой фоновой загрузки (-детектора потоком ускоренных электронов, вылетающих из мишени, либо тормозным излучением, возникающим при попадании ускоренных электронов в корпус генератора, изготовленный из нержавеющей стали, нам не удалось достичь интенсивности нейтронного потока более In =5х106 с-1.

4. Портативный нейтронный генератор со встроенным (-детектором на основе Si

Следующим этапом совместной работы с ВНИИА явилось создание портативного отпаянного нейтронного генератора на основе встроенного в него кремниевого (-детектора. На рис.11 приведена фотография созданного генератора с Si (-детектором. Его конструкция ( длина ускорительной трубки l=230 мм, диаметр 60 мм ) практически не отличается от конструкции предшествующего ПОНГ генератора с (-детектором на основе сцинтиллятора YАР(Се).

Фотография Si (-детектора, состоящего из двух ячеек размером 8х8 мм, приведена на рис.12. Предельная интенсивность нейтронного потока, создаваемого данным генератором на начальной стадии его включения в работу, составляет In =5х107 с-1. В этом случае загрузка (-детектора потоком (-частиц, сопутствующих вылету нейтронов из мишени, составляет I( =(3÷4)(104 с-1.

На рис.13 приведены амплитудные распределения событий, зарегистрированных (-детектором при различных значениях интенсивности нейтронного генератора. Как видно, с увеличением интенсивности нейтронного потока происходит незначительное уширение амплитудного распределения за счёт наложения сигналов нескольких ( частиц. Однако, данное уширение распределения не сказывается на эффективности регистрации (-частиц.

Пространственные распределения двух меченых нейтронных пучков приведены на рис.14. Измерение сделано в плоскости, перпендикулярной к оси генератора. Ось проходит через центр тритиевой мишени. Расстояние от центра мишени до плоскости измерения составляет 70 см.
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Рис. 11. Портативный отпаянный нейтронный генератор с кремниевым α-детектором
Рис. 12. Двухсекционный кремниевый α-детектор
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Рис. 13. Амплитудные распределения событий, зарегистрированных (-детектором при различных интенсивностях нейтронного потока
Рис. 14. Пространственные распределения двух  меченых пучков нейтронов

На рис.15 приведен график изменения интенсивности генератора нейтронов со временем. Как видно, к настоящему времени интенсивность генератора упала примерно в три раза по сравнению с начальной величиной. Данное изменение соответствует 300 ч работы генератора. 
С использованием нейтронного генератора выполнен цикл экспериментов по идентификации взрывчатых веществ: селитры, ТНТ, гексогена, аммонита. Эксперименты проводились при интенсивности нейтронного потока In =3х107 с-1.
На рис.16a,b приведены энергетические спектры характеристического (-излучения, возникающего при облучении ТНТ (C7N3O6) и гексогена (C3N6O6) потоком нейтронов с энергией 14,1 МэВ. Масса каждого образца 800 г. Спектры получены в режиме (( () совпадений. Время набора статистики для каждого образца составляет 1 ч. Как видно, спектры для данных веществ существенно различаются между собой, так как различаются соотношения между интенсивностями линий характеристического излучения 12С, 14N, 16O.
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Рис. 15. Зависимость интенсивности нейтронного потока, создаваемого генератором от времени его работы
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Рис. 16. Энергетические спектры характеристического (-излучения ТНТ (C7N3O6) и гексогена (C3N6O6)

Такая же картина наблюдается при сравнении энергетических спектров ТНТ и селитры (N2O3).

Сравнение энергетических спектров при облучении нейтронами аммонита ( 20% ТНТ + 80% селитры) и гексогена свидетельствует о том, что данные распределения подобны. Этого и следовало ожидать, так как атомарные концентрации углерода, азота и кислорода, входящих в состав аммонита и гексогена, практически равны.

5. Анализ экспериментальных данных.

Для идентификации скрытых веществ мы апробировали два способа анализа экспериментальных данных:

1. использование (2-критерия подобия спектров;

2. использование алгоритма нейронной сети для установления подобия спектров.

Анализ с использованием (2-критерия основан на сравнении энергетических распределений характеристического (-излучения исследуемого образца, измеренного в определённых экспериментальных условиях (соответствующих конкретному выбранному временному интервалу между сигналами с (- и (-детекторов и реальному расположению экранирующих веществ вокруг облучаемого образца) с эталонными спектрами, полученными для образцов без наличия экранирующих веществ.

При использовании (2-анализа возникают проблемы, связанные с корректным учётом фона. Поэтому, данная методика в случае неизвестной природы фона может (в принципе) приводить к ошибочным результатам идентификации скрытых веществ.

Для идентификации веществ в неизвестных фоновых условиях перспективным оказалось использование алгоритма нейронной сети (НС). Нейронная сеть представляет собой сеть элементов – искусственных нейронов, связанных между собой синаптическими соединениями. Сеть обрабатывает входную информацию (спектр) и формирует совокупность выходных сигналов. Большинство моделей НС требуют обучения. В общем случае обучение – это такой выбор параметров сети, при котором НС лучше всего справляется с поставленной задачей. Обучение – это задача многомерной оптимизации и для её решения существует множество алгоритмов.

Применение НС для идентификации скрытых веществ имеет свои преимущества и недостатки. Преимущества: быстрая работа и обучаемость.

Недостатки: неоднозначность выбора конфигурации НС; трудности с представлением данных; нетривиальность выбора обучающего материала.

Обучение сети производится с помощью ряда опорных спектров с большой статистикой. Идентификация скрытого вещества считается завершённой, если выходное значение главного нейрона больше, чем 0,8. При этом выходные значения всех остальных нейронов, соответствующих набору опорных спектров обучения НС, должны быть меньше, чем 0,2. Применяемая здесь терминология и значения параметров общеприняты в области НС.
Для определения возможностей идентификации скрытого вещества с помощью НС нами был проведен целый ряд экспериментов с использованием ускорителя Ван де Граафа ( см. рис.7 и 8 ) и портативного нейтронного генератора с Si (-детектором.

На рис.17 приведены результаты тестирования НС с использованием 6 опорных (-спектров, полученных в экспериментах на ЭГ при облучении пучком меченых нейтронов образцов из углерода, мочевины, сахара, стирального порошка, воды и меламина. По оси Y отложены наименования облучаемого вещества, по оси Х- наименование веществ, являющихся результатом идентификации с помощью НС, а по оси Z – выходное значение главного нейрона.

Обучение НС производилось с использованием указанных выше веществ. Масса каждого образца составляет 800 г, а время облучения – 1 ч. Время же набора статистики в тестовых опытах составляет 20 мин при интенсивности нейтронного потока 5∙107 с-1.

Как видно из рис.17, для всех тестируемых веществ наблюдается их чёткая идентификация: значение главного нейрона больше, чем 0,8. Тестирование алгоритма работы НС производилось также в более поздних экспериментах, выполненных с использованием портативного генератора на основе Si ( детектора.

Результаты тестирования НС с использованием образцов (тринитротолуола, гексогена, селитры и тена) массой 800 г каждый приведены на рис.18. При  интенсивности потока нейтронов In = 2∙107 сек-1 время обучения НС для каждого из перечисленных веществ составляло 1 ч, а время тестирования ~ 20 мин. Как видно из рис.18, и в случае использования ПОНГ наблюдается также четкая идентификация тестируемых веществ.
Представляет интерес рассмотрение динамики работы НС по идентификации скрытых веществ. Оказалось, что время идентификации образца из ТНТ (время, по истечении которого выходное значение главного нейрона становится больше 0,8) массой 800 г составляет 6 мин, а время идентификации 100 г  ТНТ составляет 12 мин.

Данные измерения проводились при интенсивности потока нейтронов In = 2∙107 с-1 с использованием одного (-детектора на основе кристалла BGO, установленного на расстоянии 30 см от облучаемого объекта. Опорными (-спектрами для обучения НС в этом случае являлись спектры, полученные при облучении нейтронами тринитротолуола, гексагена, селитры и тэна.
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Рис. 17. Результаты тестирования нейронной сети в экспериментах на ЭГ

Рис. 18. Тестирование работы НС с использованием взрывчатых веществ
Проводилось исследование зависимости значения главного нейрона от времени набора статистики для образца из меламина массой 500 г без наличия экранирующих веществ и с ними. В обоих случаях время идентификации образца из меламина составляет 6 мин.

Представленные экспериментальные данные, характеризующие динамику работы НС, относятся к одному конкретному измерению – к одной конкретной статистической выборке. Распределение статистических выборок по времени идентификации скрытого меламина массой 500 г получено путём математического моделирования. Оно приведено на рис.19. По оси Y отложено число случаев (независимых статистических выборок), в которых идентификация оказалось ошибочной. Как видно, при длительности экспозиции 10 мин. вероятность правильной идентификации данного образца составляет 95%.
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Рис. 19. Распределение независимых статистических выборок по времени, когда идентификации вещества оказалась ложной. При экспозиции 10 мин. Вероятность правильной идентификации достигает 95 %.
Результаты исследования свойств метода меченых нейтронов для идентификации скрытых взрывчатых веществ свидетельствуют о ряде его достоинств.
1. Высокая чувствительность к элементному составу исследуемого образца.

2. Возможность восстановления трёхмерного изображения исследуемого объекта.

3. Возможность сканирования исследуемого объекта по глубине до 1,5 м за счёт большой проникающей способности быстрых нейтронов с энергией 14,1 МэВ.

4. Подавление фона за счёт регистрации (( () совпадений ((2х102) позволяет осуществить достоверную идентификацию взрывчатых веществ в небольших количествах ( 100 г и меньше).

5.  Возможность осуществления томографии изучаемого объекта за одно измерение.

6. Методические достижения.
1. В настоящее время разработан и создан 9-секционный кремниевый ( детектор с размером каждой из секций 10х10 мм. (см. рис. 20 ). Он будет установлен внутри портативного нейтронного генератора, конструкция которого практически полностью совпадает с предшествующей конструкцией ПОНГ с 2-мя секциями Si ( детектора. С использованием вновь созданного генератора появится возможность: просмотра за одно измерение объектов с большими размерами, чем это возможно было ранее; идентификации скрытых объектов сменьшей массой и одновременного получения в процессе измерения информации о структуре фона, обусловленного экранированием исследуемого образца различными веществами.
2. Разработана и создана двухсторонняя PCI-карта, предназначенная для приёма и анализа данных с 4-х ( детекторов и 4-х ( детекторов. Данная PCI-карта заменила собой два крейта быстрой электроники в стандарте КАМАК, которая использовалась нами ранее (см. рис.21).
3. Проводятся исследования с целью создания γ-детектора, обладающего достаточно высокой эффективностью регистрацией γ квантов в области энергий 1-15 МэВ и хорошим энергетическим и временным разрешением.
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Рис. 20. 9-секционный кремниевый (-детектор
Рис. 21. Двухсторонняя PCI-карта
Заключение

На основании всей совокупности результатов, полученных нами к настоящему времени, можно сделать следующие выводы:
1. Выполнены детальные исследования свойств метода меченых нейтронов. Произведена оптимизация параметров детекторов γ квантов и α частиц и системы сбора и анализа данных.

2. Исследованы различные возможности применения ММН для детектирования скрытых опасных веществ (взрывчатых и наркотических веществ).

3. Создан эффективный алгоритм идентификации взрывчатых веществ, находящихся в контейнерах, ручной клади и почве.

4. Создан прототип прибора “ДВИН” для идентификации взрывчатых веществ, находящихся в контейнерах, ручной клади и почве. Данный прибор позволяет производить дистанционный неразрушающий контроль исследуемого объекта.

Значительная часть представленных результатов получена в рамках выполнения работ по проектам “ДВИН“ и “КОРУНД”, согласно техническим заданиям ФТС РФ.
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