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Predgovor

Ova doktorska disertacija predstavlja nastavak istrazivanja zapocetih pri izradi
magistarskog rada ,,Odredivanje aktivnosti torijuma i produkata njegovog raspada metodom
dvostrukih koincidencija“, na Prirodno-matemati¢kom fakultetu Univerziteta Cme Gore (2007.
godine), a ¢iji su rezultati objavljeni u:

Antovic N., Svrkota N., Vukotic P.: ,, Thorium measurement by the six-crystal spectrometer
PRIPYAT-2M”, Radiation Measurements (ISSN 1350-4487), 2008. 43(9-10), 1558-1562;

uz saopstenja na nauénim skupovima:

Nikola Svrkota, Bernard Berisaj, Tomislav Andeli¢, Ranko Zeki¢, Perko Vukoti¢ i Nevenka
Antovié: ,Minimalna detektibilna aktivnost torijuma u reZimu dvostrukih koincidencija na
spektrometru PRIPJAT-2M”, XXV simpozijum Drustva za zastitu od zracenja Srbije i Crne
Gore, Zlatibor — Srbija, 03-05. X, 2007, str. 319-323,

N. Svrkota and N. Antovic: ,Efficiency of ***Th detection by the six-crystal spectrometer
PRIPYAT-2M>, 6" Conference on Nuclear and Particle Physics, Luxor, Egypt, November 17-
21,2007, Book of Abstracts, pp. 32-33, i

Nevenka Antovic, Perko Vukotic and Nikola Svrkota: ,,A coincidence method of thorium
measurement”, Proceedings of the IRPA 12 (12" International Congress of the International
Radiation Protection Association) Strengthening Radiation Protection Worldwide, Buenos Aires

— Argentina, October 19-24, 2008, TSI.1.1, pp. 1-7. www.irpal2.org.ar.

Istrazivanje je podrazumijevalo usavravanje postojecih i razvoj novih metoda mjerenja
radionuklida preko njihovih kaskadnih gama prelaza razlic¢itih viSestrukosti, sa namjerom da oni
budu primjenljivi u drugim oblastima, u prvom redu u radioekologiji i zastiti Zivotne sredine, tim
prije §to su i prethodna istraZivanja ukazivala na moguénost primjene 4n spektrometra gama
koincidencija za mjerenje i razliite analize radioaktivnosti u uzorcima iz Zivotne sredine,
ukljuéujudi uzorke razlicite prirode i porijekla.

Nakon detaljnih analiza dostupne literature, Sema raspada radionuklida i sli¢no, te nakon
adaptacije spektrometra PRIPJAT-2M (spektrometar tipa PRIPJAT koji se nalazi u laboratoriji
za nuklearnu spektrometriju Prirodno-matemati¢kog fakulteta u Podgorici) za rad u rezimu

koincidencija razli¢itih vigestrukosti (uz mogucnost izbora energetskog opsega), analizirani su
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fonski uslovi, kao i svi dostupni rezimi rada, izabrani su optimalni rezimi mjerenja razligitih
radionuklida, a zatim razvijeni koincidentni metodi mjerenja 2 Ra, 2**Th, ukljucujuéi njihovo
istovremeno mjerenje, kao i istovremeno mijerenje '2’Cs, “°K, ?*Ra i **Th (tj. njihovih
potomaka); i isti, u saradnji sa biologom/ekologom, primijenjeni u radioekologiji i zastiti Zivotne
sredine (vezano za podruéje Crne Gore). Uradena su poredenja dobijenih rezultata sa rezultatima
koji su dobijeni pomoéu HPGe detektora u Centru za ekotoksikoloska ispitivanja u Podgorici
(akreditovanom za gama spektrometrijska ispitivanja po standardu MEST ISO 17025).

Razmatrane su moguénosti detekcije ostalih radionuklida iz niza raspada **®U,
radionuklida iz treceg prirodnog niza (**’U), a razvijan je i radiometrijski rezim mjerenja za
spektrometre tipa PRIPJAT.

Sprovedena istraZzivanja otvorila su niz pitanja koja treba da budu predmet bududéih
istrazivanja. Takode, istrazivanja samo zapoceta u okviru ove doktorske disertacije (problem
samoapsorpcije gama zracenja, zavisnost efikasnosti detekcije i osjetljivosti uredaja od pozicije
izvora unutar detekcione komore, itd.), treba da budu nastavljena, kao i modifikacija, zapoceta sa

ciljem da se karakteristike sistema pobolj$aju, a njegove moguénosti proSire.

IstraZivanja su realizovana u okviru projekta ,Razvoj koincidentnog metoda
mjerenja na visedetektorskom spektrometru PRIPJAT-2M”, koji je finansiran od strane

Ministarstva nauke (Ugovor br. 05-1/3-3354), u periodu 2008-2011. godine.



Izvod

Opsezna istrazivanja sprovedena na Sest-detektorskom 4n spektrometru y-koincidencija
PRIPJAT-2M, pokazala su da je optimalni reZim mjerenja 7Cs i *°K — nekoincidentni, dok je za
mjerenje produkata raspada 2Ra i ’Th optimalni rezim — rezim dvostrukih koincidencija. U
energetskom opsegu od 300 keV do 3000 keV, eksperimentalna fotoefikasnost detekcije '*’Cs i
K (4. gama zraka energije 662 keV i 1460 keV, respektivno) u nekoincidentnom rezimu rada
iznosi 0.236 i 0.137, respektivno. Za 1000 s realnog vremena, minimalna detektibilna aktivnost
cezijuma i kalijuma je 0.64 Bq i 0.76 Bq, respektivno. U isto vrijeme, mjerenje **Ra (kada je
radioaktivnoj ravnotezi sa potomcima) zasnovano je na detekciji gama zraka koji prate f3-raspad
?1“Bj, tj. gama zraka energije 609 keV — u integralnom, nekoincidentnom i koincidentnim
rezimima rada, a eksperimentalna fotoefikasnost u rezimu dvostrukih koincidencija iznosi 0.103
(minimalna detektibilna aktivnost je 0.9 Bq, za 500 s realnog vremena mjerenja). Detekcija
232Th, u ravnotezi sa potomcima, zasnovana je na registraciji gama zraka energije 911 keV (iz p-
raspada 2*Ac) — u integralnom i nekoincidentnom reZimu rada, ali i zraka energije 583 keV i
2615 keV (iz p-raspada 2®TI) — u rezimu dvostrukih koincidencija, sa eksperimentalnom
efikasno$éu registracije u fotopiku — 0.082 i 0.013, respektivno (dok je minimalna detektibilna
aktivnost, za 1000 s realnog vremena, 0.74 Bq i 1.95 Bq, respektivno).

Primjenjujuéi razvijene metode uradene su radioekoloske studije (uzorci iz juZnog
Jadranskog mora — morska voda, sediment, mulj sa detritusom, morska trava, ribe; zemljiste i
pijesak sa crnogorskog primorja; zemljiste i uzorci vegetacije — stablo kupine, lis¢e smreke, kora
bukve, cvekla i Sargarepa, sa sjevera Crne Gore). Takode je razmatrana mogucnost detekcije
ostalih produkata raspada 81, ali i radionuklida iz niza *°U, kao i radiometrijski rezim
spektrometara tipa PRIPJAT — u kojem je efikasnost detekcije veca, a vrijeme mjerenja krace (za

red veli¢ine) nego u spektrometrijskom rezimu mjerenja.



Izvod

Opsezna istrazivanja sprovedena na $est-detektorskom 4n spektrometru y-koincidencija
PRIPJAT-2M, pokazala su da je optimalni rezim mjerenja '37Cs i “K — nekoincidentni, dok je za
mjerenje produkata raspada 2*Ra i 2*>Th optimalni rezim — rezim dvostrukih koincidencija. U
energetskom opsegu od 300 keV do 3000 keV, eksperimentalna fotoefikasnost detekcije '*’Cs i
“°K (tj. gama zraka energije 662 keV i 1460 keV, respektivno) u nekoincidentnom rezimu rada
iznosi 0.236 i 0.137, respektivno. Za 1000 s realnog vremena, minimalna detektibilna aktivnost
cezijuma i kalijuma je 0.64 Bq i 0.76 Bq, respektivno. U isto vrijeme, mjerenje 2%Ra (kada je
radioaktivnoj ravnotezi sa polomcima) zasnovano je na detekciji gama zraka koji prate (3"-raspad
1%Bi, tj. gama zraka energije 609 keV — u integralnom, nekoincidentnom i koincidentnim
rezimima rada, a eksperimentalna fotoefikasnost u rezimu dvostrukih koincidencija iznosi 0.103
(minimalna detektibilna aktivnost je 0.9 Bq, za 500 s realnog vremena mjerenja). Detekcija
22Th, u ravnotezi sa potomcima, zasnovana je na registraciji gama zraka energije 911 keV (iz f§-
raspada 28A¢) — u integralnom i nekoincidentnom rezimu rada, ali i zraka energije 583 keV i
2615 keV (iz P-raspada *°TI) — u rezimu dvostrukih koincidencija, sa eksperimentalnom
efikasnodcu registracije u fotopiku — 0.082 i 0.013, respektivno (dok je minimalna detektibilna
aktivnost, za 1000 s realnog vremena, 0.74 Bq i 1.95 Bq, respektivno).

Primjenjujuéi razvijene metode uradene su radioekoloske studije (uzorci iz juZnog
Jadranskog mora — morska voda, sediment, mulj sa detritusom, morska trava, ribe; zemljiste 1
pijesak sa crnogorskog primorja; zemljiste i uzorci vegetacije — stablo kupine, liS¢e smreke, kora
bukve, cvekla i Sargarepa, sa sjevera Crne Gore). Takode je razmatrana moguénost detekcije
ostalih produkata raspada 238U, ali i radionuklida iz niza U, kao i radiometrijski rezim
spektrometara tipa PRIPJAT — u kojem je efikasnost detekcije veca, a vrijeme mjerenja krace (za

red velidine) nego u spektrometrijskom reZimu mjerenja.



Abstract

Comprehensive research on the six-crystal 4n spectrometer of y-coincidences PRIPYAT-
2M, showed that optimal mode of measuring 137Cs and “°K is non-coincidence one, while an
optimal mode for measuring decay products of **Ra and >*’Th is the mode of double
coincidences. In the energy range from 300 to 3000 keV, experimental photopeak detection
efficiency of '*’Cs and *°K (i.e., gamma rays with energy 662 keV and 1460 keV, respectively),
in the non-coincidence mode of counting, is 0.236 and 0.137, respectively. For 1000 s real
measuring time, the minimum detectable activity of cesium and potassium is found to be 0.64
and 0.76 Bq, respectively. At the same time, 226Ra measurement (when it is in radioactive
equilibrium with decay products) is based on detecting gamma rays which follow p’-decay of
21Bj, i.e., gamma rays with energy 609 keV — in the integral, non-coincidence and coincidence
modes of counting, and experimental photopeak detection efficiency in the mode of double
coincidences is found to be 0.103 (minimum detectable activity — 0.9 Bq. for 500 s real
measuring time). Thorium-232 (in radioactive equilibrium with its decay products) detection is
based on registering 911 keV gamma rays (from f-decay of 28A¢) — in the integral and non-
coincidence mode of counting, but also the 583 and 2615 keV gamma rays (from B-decay of
28Ty — in the mode of double coincidences, with experimental photopeak detection efficiency —
0.082 and 0.013, respectively (minimum detectable activity, for 1000 s real measuring time —
0.74 and 1.95 Bq, respectively).

By applying developed methods radioecological studies have been performed (samples
from the South Adriatic Sea — seawater, sediment, mud with detritus, seagrass, fish; soil and sand
from the Montenegrin Coast; soil and vegetation samples — stem of blackberry, leaves of spruce,
bark of beech, red beet and carrot, from northern Montenegro). A possibility to detect the other
2381 decay products, but also radionuclides from >*°U series is also considered, as well as the
radiometric mode of the PRIPYAT spectrometers — in which detection efficiency is higher and

measuring time shorter (for an order of magnitude) in compare to the spectrometric mode of

counting.
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1. UVOD

Mnoga i raznovrsna istrazivanja, kao §to su istraZzivanja rijetkih interakcija i raspada,
kaskadnih prelaza, zracenja slabih intenziteta i sli€no, omogudéena su ili poboljdana upotrebom
viSedetektorskih sistema koji imaju 4m geometriju. Predstavnik ovih sistema je, na primjer,

spektrometar Crystal Ball, konstruisan 1978. godine za izu¢avanje e*e” sudara, a ¢&iji je prostorni
ugao 0.98.4n sr [1]. Uslijedili su Plastic Ball — sa 815 modula sa plastiénim scintilatorima (koji
daju prostorni ugao 0.97-4n sr) [2], Romagka sa 12 i 46 modula sa Nal(Tl) detektorima [3],
ARGUS sa 32 Nal(T!) detektora [4], Dwarf ball sa 72 plasti€na scintilatora i unutras$njim
dijametrom 43.2 mm [5], PRIPJAT — sa 6 Nal(Tl) detektora [6], itd. Danas u svijetu postoji
veliki broj instrumenata ove vrste, koji se i dalje unapreduju i koriste u raznim oblastima nauke.
Medu njima, posebnu grupu &ine spektrometri koincidencija, pomocu kojih je, izmedu ostalog,
moguce dobiti informacije i o ugaonim y-y korelacijama. Oni omoguéavaju ispitivanja kaskada y-
zraenja, Sema raspada, rijetkih nuklearnih procesa, ukljuujuéi i rijetke raspade atoma
pozitronijuma [7, 8] i testiranje fundamentalnih zakonitosti [9].

Upravo ovoj grupi pripada 4n spektrometar gama koincidencija PRIPJAT-2M, koji se
nalazi u Laboratoriji za fiziku Prirodno-matematickog fakulteta Univerziteta Cme Gore.
Spektrometar je konstruisan 1994. godine na Institutu za fiziku Akademije nauka Bjelorusije u
Minsku, i sluzi za y—spektrometrijska mjerenja.

Dosadasnja istraZzivanja sprovedena na ovom spektrometru pokazala su da je razvoj novih
(koincidentnih) metoda mjerenja mogué, i moze obezbijediti napredak u oblasti gama
spektrometrije. Ovi metodi treba da budu primjenljivi na svim vi§edetektorskim spektrometrima

sa Nal(T!) detektorima koji imaju 4n geometriju mjerenja, ali (uz odredenu modifikaciju) i u

slucaju ostalih visedetektorskih y-spektrometrijskih sistema.

1.1. Mjerenje prirodnih radionuklida

Pored radionuklida koji pripadaju radioaktivnim nizovima (FTh—pp, B8y —206pp,
35y —27pp), u Zivotnoj sredini postoje i drugi prirodni radioizotopi (na primjer *°K), kao i oni

vjestacki kreirani.
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Mijerenje aktivnosti radionuklida (u uzorcima iz Zivotne sredine, na primjer) vrsilo se i
vr§i raznim uredajima i metodima. Za razli¢ita mjerenja, na primjer 22Th, Ra i drugih
potomaka 2**U, &esto su koriséeni masena spektrometrija (ICP — MS) [10-12], X—spektrometrija
(zasnovana, na primjer, na reakeiji 2>Th(y, n)>*'Th, a zatim snimanju X-zraka BITh energije
25.65 keV) [13], neutronska aktivaciona analiza [14, 15], Cerenkovljev broja& [16], teéni
scintilacioni broja¢ [17, 18], standardna «-spektrometrija [19-21], standardna y-spektrometrija
[22-28], ili neka kombinacija navedenih mjernih tehnika. Medutim, treba ista¢i da su najcesée
koriséene «- i y-spektrometrija. Uopste govoredi, osim relativno dugog vremena mjerenja,
navedene mjerne tehnike zahtijevaju dodatno vrijeme i napore za pripremu uzoraka i
kalibraciona mjerenja za njihove razli¢ite konfiguracije. Ovo se odnosi na slu¢aj kada se jedan
detektor koristi za detekciju zraéenja.

U slucaju y-spektrometrijske analize, u zavisnosti od karakteristika y-prelaza (energije y-
zraka i njegovog relativnog intenziteta), koriséeni su razliciti tipovi detektora (scintilacioni i
poluprovodnicki), kao i razli¢iti mjemi metodi. Gama spektrometrijski moguce je odredivati
aktivnosti *°K i velikog broja radionuklida iz nizova uranijuma i torijuma, ali i vje3tacki
kreiranog (fisionog produkta) '*’Cs, te jo¥ nekih radioekoloski vaZnih izotopa. S druge strane,
pouzdana direktna y-spektrometrijska analiza teskih, transuranijumskih elemenata — nemoguca je
zbog malih intenziteta spektralnih linija ovih izotopa. Njih je moguée analizirati sistemima za a-
spektrometriju, ili pak (nakon odgovarajuéih analiza) utvrdivati korelacione koeficijente izmedu

njih i y-emitera, a zatim koristiti y-spektrometrijske sisteme.
1.1.1. Koincidentna detekcija zracenja

Ukoliko se tokom radioaktivnog raspada emituje nekoliko Eestica (zraka) i ukoliko se
posjeduje sistem sa veéim brojem detektora, mogucée je primijeniti tehnike zasnovane na
koincidentnoj (istovremenoj, u granicama vremena rezolucije sistema) detekciji. U vedini
slucajeva, ove tehnike dozvoljavaju znaajno smanjenje minimalne detektibilne aktivnosti
radionuklida i unapredenje odnosa signal/Sum, tj. fon [29]. Tako, na primjer, razvijen je
jednostavan metod za mjerenje 226Ra u uzorcima iz zivotne sredine, koristeéi o-B koincidencije i

teéni scintilacioni broja& [30]; indirektni metod brojanja y-y koincidencija [31], ali i metod



zasnovan na viSedimenzionalnoj koincidentnoj y-spektrometriji [32]. T za mjerenje 2**Th koriéeni
su koincidentni metodi [33, 34], ukljuéujuéi i metod zadrZanih koincidencija [35].

S druge strane, bez obzira na ranije kori$¢enje koincidentnih metoda, PRIPJAT-2M bio je
medu prvim 4n spektrometrima y-koincidencija na kojima su razvijani koincidentni metodi za
mjerenje prirodne radioaktivnosti — 222Rn u vodi [36], ali i 2*Th [37, 38], $to je zahtijevalo i da
spektrometar bude adaptiran za rad u rezimu ¢&istih/izdvojenih dvostrukih koincidencija. Na
primjer, metod mjerenja torijuma preko koincidentne registracija zraenja produkata njegovog
raspada pokazao se kao efikasniji i osjetljiviji od (najcéesée koriscenih) standardnih metoda [38].
Tome trcba dodati 4 geometriju mjerenja, dobre fonske uslove, kao i moguénost mjerenja
uzoraka velike zapremine i proizvoljnog oblika. Iz istrazivanja je postalo jasno da je za dalji
razvoj koincidentnih metoda i proirenje moguénosti spektrometra PRIPJAT-2M (kao i rjesavanje
problema kaji se javljaju pri detekciji drugih prirodnih radionuklida, u prvom redu produkata
raspada uranijuma), neophodno adaptirati spektrometar za rad u koincidentnim rezimima do
vifestrukosti Sest (buduéi da se radi o 3estdetektorskom sistemu, Cije ée karakteristike biti
predstavljene kasnije), kao i razviti nove (ili unaprijediti postoje¢e) metode mjerenja radioekoloski
vaznih izotopa, ¢ime bi se kori§éenje spektrometra upotpunilo, a y-spektrometrija unaprijedila.

Treba istaéi da, kada se koriste tehnike zasnovane na koincidencijama, individualni
detektori ukljueni u vi3edetektorski sistem treba da imaju dobru efikasnost detekcije, i
geometrijska efikasnost spektrometra mora biti §to je moguée bliza 4n geometriji. Toj grupi y-
spektrometara pripadaju spektrometri tipa PRIPJAT [39], koji su se (zbog svojih karakteristika)
pokazali kao pogodni za odredivanje koncentracija aktivnosti produkata raspada prirodnih
radionuklida [40]. 1z svih prethodnih istraZivanja slijedi da razvoj novih (koincidentnih) metoda
mjerenja pomocéu ovih spektrometara moze da obezbijedi znaajne prednosti u odnosu na
standardne metode koji se trenutno koriste (jednodetektorsku poluprovodnicku y-spektrometriju,
na primjer), i to: veéu efikasnost registracije y-zraka i nizu minimalnu detektibilnu aktivnost
radionuklida, krade vrijeme mjerenja, kao i moguénost mjerenja uzoraka relativno velike
zapremine, proizvoljnog oblika i prirode, bez prethodne specificne pripreme i kalibracionih
mjerenja za njihove razlicite geometrije.

Stoga, uz usavriavanje postoje¢ih metoda za mjerenje radioaktivnosti pomocu 4n
spektrometra gama koincidencija PRIPJAT-2M, osnovni cilj istraZivanja u okviru ove doktorske

disertacije bio je razvoj novih koincidentnih metoda — da bi se omoguéila bolja detekcija
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radionuklida prirodnog porijekla, ali i onih vjestagki stvorenih (na primjer onih koji su posljedica
havarije u nuklearnoj elektrani Cernobilj), ne samo ovim spektrometrom, nego i drugim
visedetektorskim spektrometrima ovog ili sli¢nog tipa.

lako istrazivanje u prvom redu podrazumijeva razvoj novih metoda mjerenja radionuklida
preko njihovih kaskadnih gama prelaza razlicitih visestrukosti, ono ima i radioekoloski znacaj,
zbog moguénosti primjene metoda za mjerenje i analiziranje radioaktivnosti u uzorcima iz
zivotne sredine, ukljucéujuéi uzorke vode i sedimenta, kao i uzorke biljnog i Zivotinjskog

porijekla.
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2. TRI PRIRODNA RADIOAKTIVNA NIZA

. . . . . . . . o 2
Kao S§to je prethodno receno, postoje tri prirodna radioaktivna niza: 238y —206pp,

22T —208pp, § 25y —27pp, y kojima se javlja 18, 10 i 15 radioizotopa, respektivno [41].
2.1. Sema raspada **U

U uranijumskom (uranijum-radijumskom) nizu 238y 5 26pp, javlja se osamnaest
radioizotopa, nastalih nakon 13 o- i |1 [B-raspada [41]. Navedeni raspadi su najceSce praceni
emisijom y-zradenja, tako da se aktivnosti radionuklida iz ovog niza mogu odredivati preko y-
linija karakteristi¢nih za dati izotop. Radionuklidi koji pripadaju ovom nizu predstavljeni su u
tabeli 2.1.1 i na slici 2.1.1, dok su u tabeli 2.1.2 predstavljeni intenzivniji gama prelazi koji prate
raspade radionuklida u nizu.

Alfa raspadom 2**U nastaje jezgro **Th, i degava se emisija dva y-zraka energija 113.5
keV i 49.55 keV, ¢&iji su relativni intenziteti 0.01 % i 0.064 %, respektivno. Beta minus raspad
¥Th (slika 2.1.2) daje jezgro protaktinijuma. Torijum-234 se prvo transformie u 24mpa koji
ima vrijeme poluraspada 1.17 minuta. Gama zraci koji prate 8" raspad 2Th imaju energije koje
se nalaze u intervalu od 10 keV do 184.8 keV, a samo tri zraka su intenziteta iznad 1 % (uz dva
navedena u tabeli 2.1.2, i zrak energije 92.80 keV).

Treba napomenuti da se metastabilni protaktinijum raspada na dva nacina, kao i da:

o vjerovatnoca da se jezgro transformise u 2**Pa je mala, i iznosi 0.16 %;
o PB-raspadom prelazi u *U, sa vjerovatno¢om 99.84 %.

Jezgro P*U, koje nastaje transformacijom 2p, | B4mp, deekscituje uz emisiju 513 y-
zraka (372 zraka prate raspad ¥Ppa, najveéi intenzitet od 18 % ima zrak energije 131.3 keV, dok
ukupno 48 zraka ima relativne intenzitete iznad 1 %; 141 gama zrak prati raspad **™Pa, ali svaki

je intenziteta < | %).
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Tabela 2.1.1.

Produkti raspada *®U.

Nuklid Naziv Stari naziv Raspad Tin Potomak
5 U Uranijum-238 Uranijum « 4.468-10°g oo Th?
9oTh?** Tarijum-234 Uranijum X1 p 24.1d g Pa?™
234m Uranium X, f:99.84% . 52U
siPa UX. Brevium IT: 0.16% el o P2
oPa®™ Protaktinijum-234 Uranijum Z p 667h AU
U™ Uranijum-234 Uranijum 2 17 2.455-10°g sTh?°
50Th?*® Torijum-230 Jonijum a 7.53810° g gsRa™®
gsRa?? Radijum-226 Radijum a 1600 g ssRn™>2
ssRn??? Radon-222 Radon a 3.82d :Po?"®
3P0 Polonijum-218 Radijum A OB gt o 3.1 min P
B:0.02% : sAE
a8 . . a: 99.9 % - oBit"
ssAt Astatin-218 Eka-jodin B:0.1% 15s Rn?'S
scRn?'® Radon-218 Aktinon a 35 ms P
s2Pb?" Olovo-214 Radijum B B 26.8 min oBi?"?
214 . .. B:99.979 % . 3P0
g3Bi Bizmut-214 Radijum C @ 0.02] % 19.9 min o TI°
g:Po?" Polonijum-214 Radijum C' a 164.3 us Pb2'?
o Lo Talijum-210 RadijumC" 1} 1.3 min .:Pb?'°
.. " 100 % Bi’'°
Pp2'0 . p . s3bl |
82 Olovo-210 Radijum D a: 1.9-10%% 223¢g soHg™®
210 n ¥ . B: 99.99987 % < saP0*
g1Bi Bizmut-210 Radijum E « 000013 % 5.013d o TI%
sPa?'? Polonijum-210 Radijum F o 138.376 d 52Pb?%
soHg?® Ziva-206 - 1} 8.15 min o T
a T12% Talijum-206 Radijum E' 1) 4.199 min a:Pb™%
32Pb?% Olovo-206 Radijum G stabilno = =
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Slika 2.1.1. Sematski prikaz raspada B8y,



Tabela 2.1.2. Intenzivniji y-prelazi u nizu 28y,

Encrgijc y-prelaza koji prate raspad jezgra roditelja Intenzitet prelaza
[keV] [%]
RJlTh
63.29 4.8
92.38 2.81
UJmPa
1001.03 0.837
IJlPa
131.3 18
946 13.4
883.24 9.6
IJGRa
186.211 3.59
Illpb
351.932 37.6
295.224 19.3
IllBi
609.312 46.1
1764.494 15.4
1120.287 15.1
1238.11 5.79
2204.21 5.08
Il(l-l-l
799.7 99
298 79
1316 21
1210 17
1070 12
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Slika 2.1.2. Sema raspada 2**Th.

Jo§ devet gama zraka se javlja pri deekscitaciji 2°Th (slika 2.1.3), koja je rezultat a-
raspada “**U. Energije fotona se kreéu od 53.2 keV do 677.6 keV. Intenziteti su reda veligine 10
%, osim za foton energije 53.2 keV, &iji je relativni intenzitet 0.123 %.

Na slici 2.1.4 prikazan je raspad 2°Th do **Ra. Deekscitaciju jezgra potomka (tj. *?Ra)
prati emitovanje 13 gama zraka, Cije se energije kreéu od 67.672 keV do 620 keV, sa najveéim
intenzitetom (0.377 %) za zrak energije 67.672 keV.

Alfa raspad **®Ra rezultira radonom **’Rn, gasovitim potomkom, ¢ija deekscitacija je

pracena emisijom 7 y-zraka (slika 2.1.5).
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Slika 2.1.4. Raspad *°Th.
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Slika 2.1.5. Raspad ***Ra.

Radon-222 se raspada (putem «-raspada) do 218p. uz emisiju y-zraka energije 511 keV, a
ovaj dalje (uz f-transformaciju u 218A¢, 0.02 %), takode a-raspadom, do 214pp (bez emisije y-
zraka), &iji B-raspad (u >'*Bi') prate 34 y-zraka, od kojih je 5 sa intenzitetom veéim od 1 %.

Beta minus raspad 2'*Bi do 2'*Po? (99.979 %), ¢ija deekscitacija je predstavljena na slici
2.1.6, pracen je emisijom 294 y-zraka, a njih 20 ima intenzitet iznad 1 %. Drugi nalin raspada
“Bi je a-raspad (0.021 %) u 2'°Tl, uz emisiju dva gama zraka energija 191.1 keV i 62.5 keV.
Transformacija 2'°Tl u 2'°Pb vri se B-raspadom, uz emisiju 24 y-zraka, medu kojima 5 ima
relativni intenzitet veéi od 10 % (tabela 2.1.2).

Polonijum-214 se a-raspadom takode transformiSe u 20y, uz emisiju dva
(niskointenzivna) y-zraka, a ovaj dalje (uz neznatnu transformaciju u 26Hg) B-raspadom — u

2I0Bj (3to je praéeno emisijom y-zraka energije 46.539 keV i intenziteta 4.25 %). Beta minus

' U 2"Bi se transformide i '*At, uz to ¥to ima svojstvo p-transformacije u 2'*Rn (0.1 %).
2 U 2"Po se transformide i 2'*Rn.
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raspadom 2'°Bj nastaje 2'°Po (dok malo vjerovatnim o-raspadom nastaje 206T] u koji se

transformise i 2°°Hg). Polonijum-210 se dalje (o) raspada do stabilnog olova 26pp3 (slika 2.1.7).

LP 7 E, keV
1+ 1% 2 23 1764.49
o+ e Sh 8% 438 9 15 608 3.6 /1742
2+ & PR 32 206 '103.1:' A9 V17296
(3)+ === = 71293
pL ~ 5“?3“42" F,.' T 1661 78
2+ L AT s 543375
o+ 4%0° 77 3 1415489
p Ca— a— e huli
a)- f 1274 761
7
(%) &L 1015.05
32
09
2+ 5 609.316
0+ 0
214
g4 PO

Slika 2.1.6. Deekscitacija jezgra *'*Po.

210
84
0+ 1]

I, P 10 E, KeV
2+ ;03 80110
0+ 0

206
uPh

Slika 2.1.7. Raspad *'°Po do stabilnog olova (***Pb).

3 U stabilno olovo se transformise i 2°Tl.
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2.2. Sema raspada **°U

U radioaktivnom nizu 2**U —2%Pb (uranijum-aktinijumskom) ima petnaest radioizotopa,
nastalih nakon 12 a- i 9 B-raspada [41]. Pet radionuklida se raspada na dva nacina i to: ¢,
23Fr, 29AL, 2'5Po, 2''Bi. U svim sluéajevima, jedan nacin raspada je dominantan (3 puta «- i 2
puta [}-raspad).

U tabeli 2.2.1 date su karakteristike niza i potomci, na slici 2.2.1 dat je njegov $ematski
prikaz, dok su u tabeli 2.2.2 izdvojeni intenzivniji gama zraci.

Na slici 2.2.2 prikazan je u-raspad U, tj. njegova transformacija u 2!Th, pradena
emisijom 71 vy-zraka, od kojih 6 ima relativni intenzitet veci od | %, a od njih samo su dva
intenziteta iznad 10 % (tabela 2.2.2).

lako B-raspad *' Th* u 2*'Pa prate 64 y-zraka, samo dva imaju relativni intenzitet veéi od
I %. Gama zraci koji prate raspad ’Ac (koji nastaje od **'Pa) u **’Th i 2Fr imaju relativne
intenzitete mnogo manje od 1 % [41].

Torijum-227 se transformiie putem a-raspada u *’Ra. Raspad je pracen sa 227 gama
emisija. Relativni intenzitet prelaza veéi od 1 % ima njih 11, dok samo jedan gama zrak ima
relativni intenzitet veéi od 10 % (tabela 2.2.2).

Alfa raspad *?Ra u *Rn praden je emisijom gama zracenja, a 7 zraka ima intenzitet
iznad 1 % (uz zrak naveden u tabeli 2.2.2, na primjer, zrak energije 154.21 keV ima intenzitet
5.62 %).

Francijum-223 se raspada na dva nacina, a dominantan je B’-raspad (vjerovatnoca: 99.994
%) do *2’Ra, pracen emisijom 138 zraka, medu kojima njih 123 imaju relativni intenzitet manji
od 0.1 %, a samo jedan zrak ima intenzitet veéi od 10 % (50.13 keV, 36 %). Vjerovatnoca za alfa
raspad (do mAt) je svega 0.006 %, i desava se uz emisiju 4 gama zraka niskih energija i niskih
relativnih intenziteta (od 0.0002 % do 0.006 %).

Astatin-219 se takode raspada na dva nacina i to: sa vjerovatno¢om od 3 % [B’-raspadom
prelazi u aktinon (*'’Rn), dok sa vjerovatnoéom 97 % prelazi u 2'>Bi, koji dalje prelazi u 2¥Po.

215p

Aktinon (*'°Rn) transformige se u 0 (o-raspadom), §to je praceno emisijom 18 y-zraka (y-

¢ Vjerovatnoca za njegov a-raspad je svega 105, zbog cega se ovdje ne razmatra (kao ni neki drugi raspadi, izuzetno
malo vjerovatni).
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zrak energije 271.23 keV ima intenzitet 10.8 %), a koji se opet raspada na dva naina — u olovo

2pp (o) i u2PAt (B"), mada je zadnji raspad izuzetno rijedak (2.3-1 0 %).

Tabela 2.2.1. Niz raspada *>U.

Nuklid Naziv Stari naziv Raspad Tin Potomak
aakJ328 Uranijum-235 Aktin Uranijum a 7.03-10°g soTh*!
| _ .
oo Th?! Torijum-231 Uranijum Y Y 25.52h o Pa®!
o Pa?! Protaktinijum-231 Brevijum a 3.276:10% g ssAc??
Bo ) m
A Aktinijum-227 Emanijum T 20773 g :};’r‘m
oo Th??’ Torijum-227 Radioaktinijum a 18.72d ssRa™>
23 .. Eka cezijum B:99.994 % ; ssRa*?
aF P Francijum-223 Aktinijum K o 0.006 % 21.8 min ALY
gsRa?? Radijum-223 Aktinijum X a 11.435d ssRn?"?
29 . Eka jodin «:97% < 0B
ssAt Astatin-219 Dakin 83 % 56s “anw
219 . 215
ssRn Radon-219 Aktinon a 396s Po
nBi?"? Bizmut-215 - i} 7.6 min sPo'’
215 . . a:99.99977 % «Pb?"!
ssPO Polonijum-215 Aktinijum A B 0.00023 % 1.781 ms ”Atz's
AL Astatin-215 - a 0.1 ms »Bi?"
sPb?"! Olovo-211 Aktinijum B B 36.1 min B!
a1 . - a:99.724 % . Y
«:Bi Bizmut-211 Aktinijum C B:0.276 % 2.14 min 34Pom
ssP0!! Polonijum-211 Aktinijum C' a 516 ms 2Pb>®’
o T1 Talijum-207 Aktinijum C" B 4.77 min 0Pb*’
«2Pb?7 Olovo-207 Aktinijum D stabilno = =
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Slika 2.2.1. Sematski prikaz raspada By,
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Tabela 2.2.2. Intenzivniji y-prelazi u nizu 2y,

Energije y-prelaza koji prate raspad jezgra roditelja Intenzitet prelaza

[keV] [%]
sy

185.715 57.2

143.764 10.96
2Th

25.646 14.5
M'pa

27.3 10.3
"Th

235.971 12.3
Ra

269.459 13.7
Rn

271.23 10.8
MBi

351.06 12.91

Astatin-215 nastao (f") raspadom polonijuma, transformise se u 2U'Bi (u koji se takode
transformise i 2''Pb, putem P-raspada, koji je pracen emisijom gama zradenja, a tri zraka su
intenziteta iznad 1 %). Kod raspada 2''Bi dominantan je a-raspad sa vjerovatnoéom 99.724 %
(slika 2.2.3). On je pracen jednim y-prelazom sa energetskog nivoa 351.06 keV na osnovni nivo
(tabela 2.2.2). Raspad **’Tl je B, i pracen je emisijom 3 y-zraka tokom deekscitacije 7py,
(energije su 328.12 keV, 569.702 keV i 897.8 keV, a intenziteti 0.0014 %, 0.0016 % i 0.26 %,
respektivno).

Beta raspadom 2B prelazi u 211po (0.276 %). Ovaj prelaz nije pracen emisijom y-zraka.
Prelaz ?''Po u stabilno olovo (slika 2.2.4) vrsi se a-raspadom, uz emisiju tri y-zraka, i to: 328.2
keV (0.003 %), 569.65 keV (0.5 %) i 897.8 keV (0.561 %).
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2.3. Sema raspada >*’Th

U torijumskom nizu (***Th—>?*Pb) ima deset radioizotopa, nastalih nakon 7 «- i 5 B-

raspada [41]. Navedeni raspadi su najéeice praceni emisijom y-zragenja, tako da se aktivnosti

radionuklida i iz torijumovog niza mogu odredivati preko y-linija karakteristiénih za dati nuklid.

Od svih izotopa, samo se ?'’Bi raspada na dva nagina, - i B-raspadom (pri &emu je a-raspad

manje vjerovatan od njegovog P-raspada), dok se svi ostali radionuklidi raspadaju — ili alfa ili

beta raspadom. Na slici 2.3.] dat je Sematski prikaz raspada 2**Th do stabilnog ***Pb, a podaci u

vezi sa nizom raspada — u tabeli 2.3.1.

Tabela 2.3.1. Niz raspada 2**Th.

Nuklid Naziv Stari naziv Raspad Tin Potomak
90Th?*2 Torijum-232 Torijum a 1.405-10'° g sRa™*
ssRa?® Radijum-228 Mezotorijum 1 p 575g oA
gsAc??® Aktinijum-228 Mezotorijum 2 g 6.15h soTh?®
9o Th?*® Torijum-228 Radiotorijum a 19116 g gRa™!
ssRa’™ Radijum-224 Torijum X « 3.66d seRn*%°
goRn?2 Radon-220 Toron a 55.6s o Po™'®
3P0 Polonijum-216 Torijum A a 0.145 g 12Pb?"?
3,Pb?"? Olovo-212 Torijum B iy 10.64 h 5Bi*'?
e Bizmut-212 Torijum C "3’ %i'%‘; ://: 60.55 min :gc';.s
gaP0?"? Polonijum-212 Torijum C' a 0.299 s «2Pb?%
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Slika 2.3.1. Sematski prikaz raspada **Th.

Na slici 2.3.2 data je Sema (a) raspada 2B2Th (do ®Ra), iz koje se vidi da je raspad
pracden sa dva y-prelaza energija 140.88 keV i 63.81 keV. Relativni intenziteti ovih prelaza su
veoma niski (0.021 % i 0.263 %, respektivno). Sema raspada ***Ra data je na slici 2.3.3.
Novonastalo jezgro **Ac deekscituje emitujuéi y-zrake (ukupno 9) veoma niskih intenziteta i
(veoma niskih) energija (najvedi intenzitet ima zrak energije 13.52 keV, 1.6 %), koje se nalaze u
nepogodnom dijelu energetskog spektra (koji se preklapa sa spektrom X-zradenja), tako da ni
sistem ORTEC GEM HPGe detektora ne moZe da detektuje ove zrake (bududi da ima energetski
opseg od 40 keV do 3000 keV).
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Slika 2.3.3. Beta raspad ®Ra.

Na slici 2.3.4 prikazana je $ema raspada “**Ac, tj. deekscitacija ?®Th (koja se de3ava uz
emisiju ukupno 262 y-zraka). Medutim, samo 17 y-zraka ima relativni intenzitet 2 1 %, a samo
tri — veéi od 10 %. Najintenzivniji y-zrak je onaj sa energijom 911.204 keV (25.8 %), koji se
emituje sa energetskog nivoa 944.196 keV, i najcedce koristi za detekciju torijuma pomocéu

poluprovodnickog spektrometra.
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Slika 2.3.4. Deekscitacija jezgra 28Th pri B'-raspadu 228 A¢ (dio 3eme raspada).

Alfla raspad **Th (do **'Ra), praden je emisijom 14 y-zraka niskih intenziteta (najveci
intenzitet ima zrak energije 84.373 keV — 1.22 %), dok je a-raspad 22Ra do torona (**°Rn)
pracen emisijom 5 zraka (najveci intenzitet od 4.1 % ima zrak energije 240.986 keV). Toron se
dalje raspada (a) do 26pg . uz emisiju jednog niskointenzivnog (0.114 %) gama zraka (549.76
keV). I on je a-aktivan i dovodi do 2'?Pb, uz emisiju samo jednog gama zraka (804.9 keV, veoma
niskog intenziteta — 0.0019 %).

Bizmut-212 nastaje nakon B -raspada *'’Pb, koji prati emisija 12 gama zraka, od kojih
samo dva imaju intenzitet > 1%. Izotop 217B; je jedini u torijumskom nizu koji se raspada i alfa
(35.94 %) i beta (64.06 %) raspadom, uz emisiju ukupno 26 gama zraka, od kojih onaj energije
727.33 keV ima najveéi relativni intenzitet (6.58 %). Produkt a-raspada 2'’Bi je *%*Tl, dok je
produkt njegovog P-raspada 2'*Po. Polonijum-212 a-raspadom prelazi u stabilno olovo ***Pb
(bez emisije gama zracenja), dok do istoga dovodi i B -raspad 23T, kada se, pri deekscitaciji

208py, (slika 2.3.5), emituje 29 gama zraka (od kojih 6 ima intenzitete iznad 1 %).
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Slika 2.3.5. Deekscitacija jezgra 2**Pb

Konaéno, kod torijumskog niza samo je 8 y-prelaza sa relativnim intenzitetom veéim od

10 %. Pored njih, u tabeli 2.3.2 navedene su i jo§ neke od energija i relativnih intenziteta y-zraka

iz ovog niza, koji prate raspade navedenih radionuklida. Treba napomenuti da se, u standardnoj

poluprovodnickoj (HPGe) spektrometriji, za detekciju torijuma uobicajeno koriste zraci koji

prate raspade 2'*Pb i 22!Ac.
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Tabela 2.3.2. Intenzivniji y-prelazi u nizu >>*Th.

Encrgije y-prelaza kaji prate raspad jezgra roditelja Intenzitet prelaza
[keV] [%]
5Ra
12.75 03
13.52 1.6
15.5 0.16
= 16.2 0.72
PAc
911.204 25.8
968.971 15.8
338.32 11.27
964.766 499
463.004 4.4
794.947 425
209.253 3.89
Mpb
238.632 433
300.087 3.28
mp;
727.33 6.58
1620.5 1.49
785.37 1.102
1087y
2614.533 99
583.191 84.5
510.77 22.6
860.564 12.42
277.351 6.31
763.13 1.81
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3. SPEKTROMETAR PRIPJAT-2M
3.1. Karakteristike spektrometra

3.1.1. Konstrukcija spektrometra
U sastav spektrometara tipa PRIPJAT, &iji je Sematski prikaz dat na slici 3.1.1, ulazi Sest

Nal(TI) detektora, njihova &eli€na i olovna zastita, elektromotor za otvaranje i zatvaranje

detekcione komore, elektronika tipa CAMAC i PC, sa pratec¢im softverom PRIP [6].
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Slika 3.1.1. Sematski prikaz spektrometra tipa PRIPJAT.

Spektrometar ima $est identiénih sekcija sa detektorima (D, — De), od kojih su dvije u
vertikalnom, a &etiri u horizontalnom poloZaju (jedna je pokretna, i otvara i zatvara detekcionu
komoru). Svaka sekcija je paralelopiped (€eliéni, dimenzija 18 cm x 18 cm x 10 cm, sa otvorom
preénika 16.5 cm) u &ijoj unutradnjosti se nalazi standardni scintilacioni blok: kristal (preénika
15 cm i visine 10 cm) i fotomultiplikator, smjeSteni u aluminijski kontejner. Izmedu
scintilacionih blokova postavljena su po dva celi¢na paralelopipeda, kao zastita od rasijanog y—

zraCenja, a spektrometar ima i olovnu zastitu debljine do 15 cm.
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Detektori su rasporedeni tako da formiraju relativno veliku detekcionu komoru oblika
kocke, ¢&ija je stranica 17.5 cm. Spoljainje dimenzije spektrometra su: 250 cm x 145 cm x 186
cm, dok je njegova ukupna masa 4200 kg.

Kao 3to je receno u Uvodu, jedan od ovih spektrometara (PRIPJAT-2M), konstruisan
1994, godine na Institutu za fiziku Akademije nauka Bjelorusije u Minsku, sa navedenim
konstrukcionim karakteristikama, nalazi se u Laboratoriji za fiziku Prirodno-matematickog
fakulteta u Podgorici, i sluzi za y-spektrometrijska istrazivanja. Prikazan je na slici 3.1.2.
Geometrijska eftkasnost registracije spektrometra je ~ 0.7-47 sr, energetska rezolucija — 10.5 %
za y-liniju '*’Cs na energiji 662 keV, vrijeme rezolucije — 40 ns, videstrukost koincidencija — od
2 do 6. Mrtvo vrijeme mjerenja zavisi od aktivnosti uzorka (u sluéajevima mjerenja fona obi¢no

ne prelazi 1 %).

b)
Slika 3.1.2. Spektrometar PRIPJAT-2M (a) i njegova detekciona komora (b).

3.1.2. Blok §ema i princip rada spektrometara tipa PRIPJAT

Strukturna Sema rada spektrometara tipa PRIPJAT prije najnovije modifikacije prethodno
je ve¢ opisivana [36, 37]. Nakon modifikacije elektronike, detaljnija blok §ema (modifikovani

CAMAC moduli) mozZe se predstaviti kao na slici 3.1.3 [40].
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Slika 3.1.3. Princip rada spektrometra tipa PRIPJAT nakon modifikacije.

Ukratko, signali koji dolaze sa fotomultiplikatora se pojacavaju (A) i analiziraju pomocu
CFD (constant fraction discriminator) i ADC (analog-to-digital converter). CFD signali idu u
MCC (majority coincidence circuit), tj. koincidentno kolo koje radi po principu preklapanja
impulsa, i produkuju se ulazni impulsi za ADC i hodoskop (H) — koji registruje istovremeni rad
detektora (tj. vr§i vremensku analizu dogadaja). Kada se desi koincidencija date visestrukosti, H
identifikuje detektore koji su ovu koincidenciju registrovali. Amplitudna analiza se vrsi sa 6
ADC (svaki po 256 kanala), da bi se odredila energija detektovanih fotona. Kada se konverzija
zavr§i i svi konverteri daju signale, kontrolni programi u mikrokontrolerima (procesorima) MC1
i MC2 transmituju podatke u buffer memoriju (FIFO) i kompjuterski program. Prvi od njih
(procesor MC1) provjerava prisustvo podataka, tj. snima podatke (vezane za dogadaje koji su
registrovani u hodoskopu) iz ADC u FIFO memoriju, dok drugi (procesor MC2) transmituje ove
podatke iz FIFO u kompjuterski program. Dakle, informacija o svakom registrovanom dogadaju
dolazi do kompjutera u vidu broja (i viSestrukosti) detektora koji su ga registrovali, kao i

amplituda signala (energija fotona).
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3.2. Softver PRIP

3.2.1. ReZimi rada spektromeira

Modifikovani softver spektrometra (PRIP), osim kalibracije, akvizicije, prikazivanja i
Cuvanja podataka, omoguéava da se izabere opseg visestrukosti koincidencija i energetski opseg
koji se Zeli razmatrali, te da se u svim reZimima rada dobiju pojedinaéni spektri sa svih 6
detektora (i odgovarajuéi sumarni spektri), kao i svi potrebni podaci vezani za registrovanu
energiju, brzinu brojanja u fotopiku, Sirinu fotopika (u keV), itd. Omogucava dalje da se
identifikuju izotopi (na osnovu postojeée radne biblioteke), i izrafunaju aktivnosti ili
koncentracije aktivnosti.

Treba napomenuti da je i spektrometar PRIPJAT-2M, kao i ostali spektrometri ovog tipa,
bio konstruisan s namjerom da se ekspresno odreduje aktivnost '*’Cs, kao i aktivnost K —u tzv.
integralnom ([1-6]) rezimu mjerenja, kada svaki od detektora registruje ukupno y-zracenje koje
do njega stize (koincidentno i nekoincidentno). Medutim, pri ovakvim mjerenjima koristio se
samo minimum stvarnih moguénosti spektrometra PRIPJAT-2M.

Prva modifikacija spektrometra (i softvera), omogucila je koincidentna mjerenja u rezimu
[2-6], tj. mjerenja svih zajedno koincidencija vi§estrukosti od 2 do 6, bez razdvajanja. Uz to, bila
je moguéa detekcija y-zraka u integralnom, ali i u nekoincidentnom ([1-1]) rezimu, kada se u
spektrima pojedinaénih detektora (kao i u sumarnom spektru) prikazuju samo oni gama zraci
koje je konkretni detektor registrovao, a da se pri tome nije desila istovremena (u granicama
vremena rezolucije sistema) detekcija drugog gama zraka od strane nekog od preostalih pet
detektora. Ovi rezimi mjerenja kori$éeni su za razvoj koincidentnog metoda mjerenja radona u
vodi [36].

Dalja modifikacija spektrometra i softvera PRIP (uz pomo¢ konstruktora sistema sa
Instituta za fiziku Akademije nauka Bjelorusije u Minsku), omoguéila je, pored postojeéih, i
rezime rada u kojima spektrometar registruje koincidencije viSestrukosti od 2 do 6, ali
razdvojene. Odnosno, omoguéeni su rezimi [1-1]-[2-2], [1-1]-[3-3], [1-1]-[4-4], [1-1]-[5-5], [1~-
1]-[6-6], uz moguénost odabira opsega koincidencija. Tako, na primjer, izabrana visestrukost 4
znaéi rezim [1-1]-[4-4], pri Cemu se dobijaju (na svakom pojedinacnom detektoru, ali i sumarno)

nekoincidentni spektri, spektri dvostrukih koincidencija (detektor registruje dati gama zrak i,
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istovremeno, tj. u granicama vremena rezolucije spektrometra, jo§ jedan od preostalih detektora
registruje drugi gama zrak), spektri trostrukih (tri detektora istovremeno registruju gama zrake) i
cetvorostrukih koincidencija (istovremena detekcija gama zraka od strane cetiri detektora u
sistemu).

Gama fon i osjetljivost spektrometra PRIPJAT-2M razmatrani su prvobitno (tj. odmah
nakon poéetne modifikacije sistema koja je omoguéila razdvajanje koincidencija razli¢itih
viSestrukosti, ali samo u energetskom opsegu od 200 keV do 2000 keV) u razlicitim
koincidentnim rezimima rada [42], ali i kasnije — tokom dalje modifikacije i razvoja novih
koincidentnih metoda.

Zbog toga §to su mnogobrojna sprovedena istrazivanja (izmedu ostalog i u okviru ove
disertacije) pokazala dominantnu vaZznost rezima dvostrukih koincidencija, softver PRIP je
takode (naknadno, u Minsku) modifikovan i da omogudéi rezim [1-1]-[2-2]-[3-6], pri Eemu zadnji
¢lan podrazumijeva registraciju koincidencija viSestrukosti od 3 do 6, bez razdvajanja. Na
osnovu svih dobijenih rezultata, oekuje se i konaéna modifikacija softvera PRIP koji ulazi u
sastav spektrometra PRIPJAT-2M (u Podgorici), ali i dalja modifikacija cijelog sistema
(ukljuéujuci elektroniku — o &emu ¢ée biti rijei u zadnjem poglaviju disertacije). Odnosno,
istrazivanja u okviru ove doktorske disertacije, treba izmedu ostalog da pomognu i
uspostavljanje nove verzije prateéeg softvera spektrometara tipa PRIPJAT (PRIP), ali i da

usmjere dalje modifikacije, tj. pobolj$anja karakteristika sistema.

3.2.2. Kalibracija spektrometra PRIPJAT-2M

Kalibraciona procedura kod spektrometara tipa PRIPJAT (u spektrometrijskom rezimu)
predvida koriiéenje dva monoenergetska izvora y-zralenja pogodnih energija. Za kalibraciju
spektrometra PRIPJAT-2M koriséeni su kalibracioni izvori '*’Cs i °K, proizvedeni u VNIIM im.

D. I. Mendeleeva — Sankt Peterburg, koji su pakovani u cilindri¢ne plasti¢ne posude spoljasnjeg

dijametra 10.7 cm (debljina zida je 1.0 mm) i visine 8 cm. Izvor '*’Cs (OMASN N°72/94-2,

smola mase 0.486 kg) imao je 01. 01. 1994. godine aktivnost 870 Bq, odredenu sa greskom od 3

% na nivou povjerenja 95 %, a izvor ‘K (OMASN N°103/92, kalijum-hlorid mase 0.550 kg)
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imao je 01. 08. 1992. godine aktivnost 9.0-10° Bq, odredenu sa greskom od 5 % na nivou

povjerenja 95 %.

Na osnovu snimljenih spektara navedenih izvora, upotrebom softvera PRIP, dobijaju se

uobicajene zavisnosti: energija (keV) — broj kanala; $irina pika na poluvisini (izraZena brojem

kanala) — energija (keV); kao i fotoefikasnost — energija (keV) i totalna efikasnost — energija

(keV). Kao ilustracija, jedna od kalibracija predstavljena je slici 3.2.1 (zavisnosti fotoefikasnosti

i totalne efikasnosti od energije — a i b, respektivno).
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Slika 3.2.1. Kalibracioni dijagrami, spektrometar PRIPJAT-2M (fotoefikasnost i totalna

efikasnost — energija u keV).
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Osobenost kalibracije u koincidentnom rezimu jeste radna biblioteka, koja iz uobicajene
kalibracije uzima potrebne podatke, a onda vrsi odgovarajuéi proradun efikasnosti registracije
pojedinih zraka u kaskadi (uz proracun greske), koristeci pri tome odgovarajuce biblioteke
kaskada. Dakle, ukoliko naznadena biblioteka sadrzi izotope koji imaju kaskadne y-prelaze,
softver automatski konsultuje biblioteku kaskada, preuzima podatke o linijama i relativnim
intenzitetima i wvr§i proraune. Ovim je izbjegnuta potreba za posebnim kalibrisanjem
spektrometra u reZzimu koincidencija, i potreba za kori§¢enjem kalibracionih izvora koji emituju

y-zrake u kaskadi — iako bi i to moglo biti predmet bududih istrazivanja i modifikacija.

3.3. Brzina brojanja fonskih impulsa

Izvori fona kod Nal(Tl) detektora su: kosmicko zraéenje, zracenje radionuklida iz
materijala u okolini i iz zaStite spektrometra, kao i zraCenje radionuklida koje sadrzi sam
detektor. Drugi faktor predstavlja zraenje uglavnom uslovljeno radioizotopom “%K i potomcima
raspada uranijuma i torijuma, a treéi je uslovljen prisustvom “°K u staklu fotomultiplikatora.

Da bi se umanjio stepen uticaja navedenih izvora fona kod spektrometara tipa PRIPJAT
upotrijebljena je pasivna (olovna i €eli€na) zastita detektora, a njegovi djelovi su izgradeni od
niskofonskih materijala. S druge strane, u ovako koncipiranom detekcionom sistemu, osnovno 1
veoma efikasno sredstvo smanjenja brzine brojanja fona jeste rad u koincidentnom rezimu [43].

Kao 3§to je prethodno redeno, odmah nakon omogudavanja mjerenja u rezimima
razdvojenih koincidencija, uradeno je testiranje fonskih uslova i izvr§ena su mjerenja u trajanju
od 1000 s realnog vremena, u energetskom opsegu od 200 keV do 2000 keV (od 2. do 255.
kanala), i ukupna brzina brojanja fona bila je: 30.13 imp/s u integralnom ([1-6]), 23.03 imp/s u
nekoincidentnom ([1-1]), 3.48 imp/s u rezimu izdvojenih dvostrukih koincidencija ([2-2]), a u
ostalim koincidentnim rezimima ([3-3], [4-4], [5-5] i [6-6]): 1.4]1 imp/s, 0.59 imp/s, 0.26 imp/s i
0.17 imp/s, respektivno [42].

Nakon proSirenja energetskog opsega (i omogucéavanja izbora istog), fonski uslovi ponovo
su testirani serijom mjerenja. Na primjer, ukupna brzina brojanja fona dobijena iz spektara
snimanih spektrometrom PRIPJAT-2M po 1000 s realnog vremena u energetskom opsegu od

200 keV do 2000 keV (od 2. do 255. kanala) bila je, u dostupnim rezimima mjerenja (ukljucujuéi
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rezim [2-6]), 31.5 imp/s u integralnom ([1-6]), 25.5 imp/s u nekoincidentnom ([1-1]), 3.6 imp/s u
rezimu izdvojenih dvostrukih koincidencija ([2-2]) i 5.9 imp/s u reZimu [2-6]. Brzina brojanja
fona u istom energetskom opsegu, u ostalim rezimima rada ([3-3], [4-4], [5-5] i [6-6]) bila je: 1.6
imp/s, 0.68 imp/s, 0.28 imp/s i 0.15 imp/s, respektivno [44].

Na slici 3.3.1 predstavljeni su sumarni spektri fona u opsegu od 300 keV do 3000 keV (od 2.
do 255. kanala), dobijeni za 1000 s realnog vremena. Ukupna brzina brojanja bila je: 26.4 imp/s
u integralnom ([1-6]), 21.1 imp/s u nekoincidentnom ([1-1]), 3.3 imp/s u rezimu izdvojenih
dvostrukih koincidencija ([2-2]) i 5.1 imp/s u rezimu [2-6]. U rezimu trostrukih, ¢etvorostrukih,
petostrukih i Sestostrukih koincidencija, brzina brojanja fona bila je: 1.4 imp/s, 0.62 imp/s, 0.26

imp/s i 0.19 imp/s, respektivno [44].
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Slika 3.3.1. Spektri fona u razli¢itim rezimima rada spektrometra PRIPJAT-2M —u
energetskom opsegu od 300 keV do 3000 keV (od 2. do 255. kanala).
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U drugim energetskim opsezima, u istim reZimima rada ([1-6], [1-1], [2-2], [2-6], [3-3], [4-
4], [5-5] i [6-6]), ukupne brzine brojanja fona bile su [44]:
u opsegu od 200 keV do 800 keV — 32.9 imp/s, 28.5 imp/s, 2.49 imp/s, 4.08 imp/s, 1.17 imp/s,
0.47 imp/s, 0.18 imp/s i 0.06 imp/s, respektivno;
u opsegu od 300 keV do 800 keV — 23.0 imp/s, 19.6 imp/s, 1.87 imp/s, 2.9 imp/s, 0.82 imp/s,
0.34 imp/s, 0.13 imp/s i 0.06 imp/s, respektivno;
u opsegu od 200 keV do 1000 keV — 37.0 imp/s, 31.9 imp/s, 2.83 imp/s, 4.60 imp/s, 1.30 imp/s,
0.53 imp/s, 0.20 imp/s i 0.07 imp/s, respektivno;
u opsegu od 300 keV do 1000 keV — 26.4 imp/s, 22.47 imp/s, 2.19 imp/s, 3.42 imp/s, 0.96 imp/s,
0.41 imp/s, 0.15 imp/s i 0.07 imp/s, respektivno;
u opsegu od 1000 keV do 2000 keV — 8.98 imp/s, 7.68 imp/s, 0.78 imp/s, 1.30 imp/s, 0.35 imp/s,
0.13 imp/s, 0.05 imp/s i 0.04 imp/s, respektivno;
u opsegu od 2000 keV do 3000 keV —2.99 imp/s, 2.34 imp/s, 0.33 imp/s, 0.48 imp/s, 0.15 imp/s,
0.04 imp/s, 0.02 imp/s i 0.01 imp/s, respektivno.

S druge strane, fon je potrebno snimati pri svakom snimanju izvora i uzoraka iz Zivotne
sredine, a fonske uslove spektrometra treba razmatrati uvijek nanovo kada se razvijaju novi (ili
unapreduju postojeci) koincidentni metodi’, i koriste razli¢iti energetski opsezi, bez obzira Sto
softver PRIP omoguéava automatsko oduzimanje odgovarajuéeg spektra fona od spektra izvora
koji se razmatra (i spektri izvora i uzoraka iz zivotne<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>