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1 Uvod

Razvoj Nuklearne fizike zapoc¢inje Bekerelovim otkri¢em prirodne radioaktivosti 1896. godine.
Par godina kasnije Vilard je uocio da je radioaktivni raspad jezgra propracen emisijom kom-
ponente koja se ne moze lako zaustaviti i koja se ne moze skrenuti u magnetnom polju. Ova
komponenta je dobila naziv gama zrak. Ovim otkri¢em stvoreni su uslovi za nastanak nove
metodoligije koja za cilj ima izucavanje jezgra - gama spektrometrije. Gama spektrometrija je
nedestruktivna metoda koja ne zahteva hemijsku pripremu uzorka pre analize i moze vrlo brzo
da identifikuje i precizno da odredi aktivnost uzorka i iz tog razloga je vode¢a metodoligoja
u ovom nau¢nom polju. Ona je bazirana na detektkciji gama zra¢enja koje se emituje usled
deeksitacije jezgra posle spontanog radioaktivnog raspada. Razvitak gama spektrometrije iSao
rame uz rame sa razvojem detektora gama zracenja. Prvi detektori koji su se koristili su bili
fotografske ploce i jonizacione komore ispunjene gasom. Jonizacione komore su imale prednost
u odnosu na fotografske ploce jer su mogle vrlo brzo da detektuju zracenje kao i da ga kvanti-
tavno odrede. Otkricem Nal(T1) scintilacionih detektora, koji bili u stanju da prikazu spektar
u Sirokom energetskom opsegu, doslo je do velikog napretka u kvantitativnom merenju gama
zra¢enja. Ove detektora je odlikovala dobra rezolucija, hemijska stabilnost i visoka efikasnost.
Ove detektore su vremenom zamenili germanijumski detektori, ¢ija odli¢na energetska rezolucija
nosi najvecée zasluge za munjevit razvitak gama spektrometrije. [1] Germanijumski detektori se
intenzivno koriste za detekciju i analizu gama zracenja, prvenstveno zbog njihove odli¢ne ener-
getske rezolucije. Njihova Siroka rasprostranjenost u razli¢itim nauc¢nim disciplinama proizvela
je potrebu za uvodenje standadizovanih procedura prilikom njihovog koriséenja da bi postignuti
rezultati imali isti smisao i znacaj za sve proizvodace i korisnike. |2, 3] Glavni zadatak gama
spektrometrije je detekcija i odredivanje osobina X i gama zracenja kao $to je odredivanje en-
ergije i verovatnoce njihove emisije nakon radioaktivnog raspada jezgra. Merenjem ovih veli¢ina
dolazi se do fundamentalnih saznanja o strukturi jezgra iz kojeg su emitovani gama zraci. Gama
spektrometrija se koristi i za odredivanje koncentracije radionuklida i odredivanje sastava uzorka
na osnovu karakteristika gama i X zracenja. [1,4, 5]

Aktivnost u uzorcima prirodnog porekla, poput zemlje i vode, se meri da bi se odredio
spektar pozadinskog zracenja ili da bi se odredio stepen kontaminacije usled ljudskog uticaja.
Kosmogeni radionuklidi 40K, 232Th, 235U i 238U se najcei¢e susreéu u prirodnim uzorcima.
Navedeni izotopi uranijuma i torijuma predstavljaju praroditelje prirodnih radioaktivnih nizova
i njihova egzistencija u uzorku je propraéena i prisustvom njihovih potomaka. Prirodni materijali
koji u sebi sadrze ove radionuklide nose akronim iz engleskog jezika NORM (Naturally Occurring
Radioactive Materials). Gama spektrometrija NORM-a se susrec¢e sa mnogim potesko¢ama. Ak-
tivnost detektovanih radionuklida je mala, te da bi se doslo do statisticki relevantnih podataka
potrebno je vrsiti duga merenja. Takode pozadinsko zracenje koje potic¢e od okoline mozZe znaca-
jno da utice na merenje. [5] Stvar dodatno komplikuju efekti koincidentnog sumiranja [6], efekti
interferencije gama zracenja bliskih energija. [7] Pored ovih poteskoca gama spektroskopija je
najpouzdanija i najefikasnija metoda za odredivanje aktivnosti u uzorcima prirodnog porekla. [8]

Odredivanje aktivnosti 238U zasnovano je na radioaktivnom ekvilibrijumu izmedu 2*3U i nje-
govih potomaka 234Th i 234 Pq. Prilikom odreé¢ivanja aktivnosti 238U koriste se tri pika na
energijama =~ 63 keV , &~ 1001 keV i dublet na energiji ~ 92.5 keV. Prodedura u referenci |9] je
bazirana na pikovima 63 keV i 1001 keV, dok su autori u referenci [10] koristili pikove 92.5 keV i
1001 keV. Tako su merenja bila pouzdana aktivnosti koje su se dobijele pomocu ovih pikova su se
znacajno razlikovale. Sli¢ni problemi su se javljali i prilikom odredivanja aktivnosti 23U preko
linija 143.76 keV, 163.33 keV i 185.72 keV. [11] Ovaj problem je resen uvodenjem korekcionih
faktora za koincidentno sabiranje i oduzimanje broja impulsa u Ge detektoru na pomenutim
energijama. [6] Pored efekata koincincidentnog sumiranja postoje i drugi efekti koji otezavaju



odredivanje aktivnosti uzoraka. Najveéi problem prilikom odreéivanja aktivnosti uranijuma
pomocu pika na energiji 63 keV predstavljaju efekti samoapsorpcije na nisko-energetskom delu
spektra. Razvijene su razli¢ite procedure koje se bave ovim problem ali one unose dodatnu mernu
nesigurnost koja je proporcijalna samom korekcionom faktoru. [12] Pored efekta samoapsorpcije
na na ovom piku su prisutni i efekti interferencije gama zrakova koji nastaju raspadima jezgara
koja se nalaze u sva tri prirodna radioaktivna niza 2*2Th, 23U i 238U. Postupak odredivanja
aktivnosti pomoc¢u ovog pika je obraden u referenci [7]. Odredivanje aktivnosti pomocu pika
energije 1001 keV se smatra najpreciznijim, zbog odsustva efekata inteferencije i nizeg komp-
tonskog pozadinskog zracenja u tom delu spektra. [13] Medutim mala verovatnoca emisije ovog
zraCenja i relativno niska efikasnost Ge detektora na ovim energijajama u nekim slucajevima
zahteva nesto duza merenja (vise od 2 dana). [8] Iz tog razloga autori neretko daju prednost
piku energije 63 keV prilikom odredivanja aktivnosti 233U u uzorcima zemlje. [14,15] Dublet na
energiji 92.5 keV ima najveéi prinos od sva tri navedena pika, nlazi se u delu spektra gde je efikas-
nost Ge detektora najveéa i gama zra¢enje ove energije ima znacajno veéu transmiju kroz uzorak
od zracenja energije 63 keV te efekti samoapsorpcije imaju mnogo manji uticaj. [16,17] Veliki
problem u odredivanju aktivnosti preko ovog pika predstavlja interferencija sa Fluorescentnim
X zracenjem. Fluorescentno X zraCenje predstavlja anomaliju u spektru, jer je prisutno samo na
odredenim energetskim opsezima. Odredivanje korekcionih faktora u ovom delu gama spektra
mozZe da doprinese stvaranju brze i efikasne metode za merenje aktivnosti NORM uzoraka. 8|

Nuklearna forenzika je nau¢na disciplina koja za cilj izmedu ostalog ima i precizno odredi-
vanje koncentracije 23°U kao frakcije u udelu uranijuma u uzorku &to je veoma bitan podatak
za medunarodnu i drzavnu nuklearnu bezbednost. [18,19] U referenci [19] su opisane metode za
odredivanje stepena obogacdenja 233U. Najpopularnije metode na bazi masene spektrometrije su
TIMS [20], ICP-MS [21] i Laser Ablation ICP-MS [22]. Ove metode su destruktivne, ali koli¢ina
uzorka koja je potrebna za merenja je jako mala. U odnosu na druge metode imaju najveéu
preciznost ispod +0.1 — 0.2 wt%. Ovde je izdvojena metoda laserske ablacije iz razloga Sto za
razliku od drugih metoda masene spektrometrije ne zahteva posebnu pripremu uzorka, karak-
teriSe je kratko vreme merenja i dobra prostorna rezolucija. Mana ove metode je njena visoka
cena. Najpreciznija gama spektrometrijska metoda za odredivanje stepena obogacenja 23°U je
ASTM [18|. Ona je zasnovana na odre¢ivanju povrsine pika 185.7 keV i njegovim poredenjem sa
standardom. Ova metoda je podrazumeva linearnu zavisnost povrsine pika i stepena obogacenja
i ima preciznost od +0.015 wt%. Prednost ove metode je to §to ne zahteva pripremu uzorka, nije
skupa, nije destruktivna, a mana joj je Sto zahteva dobro pripremljen standard. U slucaju da
odgovarajuéi standard nije dostupan primenju moze se odrediti stepen obogacenja 23*U pomocu
kodova za modelovanje FRAM [23] i MGAU [24]. Mana ovog metoda je slabija preciznost od
ostalih metoda +1.0 wt%.

Mnoge gama spektrometrijske analize su zasnovane na koriséenju standarda poznate ak-
tivnosti ili uzoraka pravilnog oblika. U praksi se vrlo ¢esto mere uzorci nepoznatog sastava
za koje standard nije na raspolaganju. Nabavka standarda razli¢itih karakteristika moze biti
veoma skupo i iz tog razloga postoji potreba za metodom koja nije bazirana na upotrebi stan-
darda i koja moZe da odredi aktivnost uzorka nepoznatog sastava. U ovom radu ¢e biti prikazana
metoda pomocu koje su odredene aktivnosti dva uzorka zemlje nepoznatog sastava. Metoda je
bazirana na iterativhom postupku odreduje aktivnost 23°U pomoéu pikova energija 143.76 keV,
163.33 keV i 185.72 keV i aktivnost 233U pomocu pikova energija 62.29 keV, 92.59 keV i 1001.03
keV. Aktivnosti dobijene ovom metodom pokazuju veoma dobro slaganje i relativne merne ne-
sigurnosti ovog metoda su u opsegu 1.8% — 2.9%. Kalibracija efikasnosti je izvrsena pomocéu
komercijalno dostupnog softvera LabSOCS (Laboratory Sourceless Calibration Software) koji ne
zahteva koriséenje kalibracionog izvora i koji ima pristup bazi podataka sa korekcionim faktorima
za efekte samoapsorpcije u uzorcima razli¢itih sastava. [25] Poznavanje fenomena i verovatnoca



njihovog odigravanja omogucéava postavku jednacina, ¢ijim reSavanjem se mogu odrediti korek-
cioni faktori za koincidentno sumiranje za tackaste uzorke [26]|. U referencama [27,28] je opisana
procedure kojom se mogu odrediti korekcioni faktori i za zapreminski rasp LabSOCS (29|, EFF-
TRAN [30] koji omogucavaju brzo i precizno odredivanje korekcionih faktora za efekte koin-
cidentnog sumiranja. Korekcione faktore je moguce odrediti i eksperimentalno [11]. U ovom
radu za odredivanje korekcionih faktora za koincidentno sumiranje je koriS¢ena poluempirisjka
metoda. Korekcioni faktori su izracunati pomocu teorijskog modela za zapreminski rasprostan-
jene izvore iz reference [27]. Ovaj model je baziran na podeli uzorka na odreden broj delova
zanemarljive zapremine, a korekcioni faktor za zapreminski rasporostranjen uzorak se racuna
integracijom po celoj zapremini. U integraciji uc¢estvuju korekcioni faktori za tackaste delove
izvora, koji se smatraju poznatim. U ovom radu su prilikom njihovog odredivanja iskoriséeni
eksperimentalni rezultati iz reference [11].



2 Predmet rada

2.1 Germanijumski detektori
2.1.1 Energetska struktura u ¢vrstim telima

U slobodnom atomu elektroni su rasporedeni po ta¢no odredenim energetksim nivoima. Dva
atoma mogu da se vezu posredstvom elektromagnetne interakcije i da izgrade stabilniju struk-
turu. Tom prilikom dolazi do cepanja energetskih nivoa i umesto jednog energetskog nivoa
nastaju dva nivoa bliskih energija. Prilikom izgradnje stabilnih struktura materije dolazi do
sjedinjavanja velikog broja atoma. U takvim strukturama atomi se nalaze na malim rasto-
janjima te interaguju putem elektromagnetne interakcije sa svojim susedima. Ukoliko atom
interaguje sa N suseda, jedan njegov nivo ¢e se podeliti na N novih nivoa. Njihove energije su
veoma bliske i Cesto ih je nemoguce razlikovati, te se moze reéi da se formiraju energeske zone
u kojima se mozZe naci odreden broj elektrona. Izmedu energetskih zona se nalaze zabranjeni
energetski regioni (zabranjene zone) u kojima nema elektrona. Najvisa energetska zona u kojoj
obitavaju elektroni se naziva valentna zona i ona je odgovorna za ostvarivanje hemijskih veza.
Da bi se elektron kretao kroz materijal on mora da primi odredenu koli¢inu energije da bi napus-
tio valentnu zonu i da bi presao u provodnu zonu, koja se nalazi iznad valentne zone. Elektroni
u ovoj zoni doprinose elektri¢noj provodljivosti materijala. Izmedu valentne i provodne zone
nalazi se zabranjena zona i u zavisnosti od njene Sirine materijali se mogu podeliti u provod-
nike, poluprovodnike i izolatore. Kod izolatora Sirina zabranjene zone je reda veli¢ine 10 €V,
kod poluprovodnika ona iznosi 1 eV. Provodnici i poluprovodnici imaju ta¢no onoliko elektrona
koliko je potrebno da im se u celosti popuni valentna zona. U odsutvu termalnih eksitacija
provodna zona ovih materijala je u potpunosti prazna te se kod njih neée registrovati nikakva
elektri¢na provodljivost. Kod metala valentna zona nije u potpunosti popunjena, te dolazi do
preklapanja valentne i provodne zone. Termalne eksitacije osiguravaju da ¢e provodna zona
uvek biti delimi¢no popunjena te ¢e i prisustvo najmanjeg elektri¢nog polja doprineti protoku
naelektrisanja. Zbog ovog efekta metali su nepogodni u gama spektrometrijskim merenjima jer
je struja koja nastaje usled uticaja gama zracenja zanemarljivo mala u poredenju sa strujom
koja nastaje usled termalnih eksitacija. Energetske zone razli¢itih materijala su prikazane na
slici 1. Sirina zabranjene zone kod izolatora iznosi oko 10 €V i termalne ekscitacije ne mogu da
je premoste. Iz tog razloga su elektroni u izolatorima nepokretni i izolatori ne mogu da provode
struju ¢ak ni u prisustvu jakog elektri¢nog polja. Izolatori i poluprovodnici se razlikuju po Sirini
zabranjene zone izmedju valentne i provodne zone. Zabranjena zona kod poluprovodnika iznosi
oko 1 €V i u njima je moguce termalno pobudjeni elektroni premoste zabranjenu zone i da iz va-
lentne zone predu u provodnu. U normalnim uslovima kod poluprovodnika ¢e uvek biti odreden
broj elektrona u provodnoj zoni i oni ¢e imati ograni¢ena provodna svojstva. Verovatnoca da
elektron prede iz valentne u provodnu zonu jako je zavisna od temperature:

p(T) o T3/2e=Fa/2kT (2.1)

Hladenjem materijala dolazi do smanjenja broja elektrona u provodnoj zoni, a samim tim i
do smanjenja pozadinskih smetnji u gama spektru Sto dovodi do lakse detekcije interakcije gama
zracenja sa paluprovodnickim detektorskim materijalom. [4, 5]

2.1.2 Poluprovodnici

Prilikom prelaska elektrona iz valentne u provodnu zonu u valentnoj zoni ostaje upraznjeno
mesto pozitivnog naelektrisanja koje se naziva Supljina. Drugi elektroni mogu da dodju na
upraznjeno mesto, ali samim tim mesto koje su ranije zauzimali ostaje upraznjeno te se stice
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Slika 6. Shema energetskih zona izolatora, provodnika i poluprovodnika [5]

utisak da se Supljina pomerila. gupljine i elektroni su naelektrisane Cestice koje se kreéu se u
prisustvu elektri¢nog polja. To znaci da ¢e obe vrste Cestica imati doprinos provodnim osobinama
materijala. Treba imati na umu da su Supljine fiktivne ¢estice i da ne postoje izvan materijala.
Prilikom interakcije gamma zracenja sa poluprovodnikom dolazi do stvaranja parova elektron-
Supljina sa energijama koje su mnogo vece od termalnih. To znaci da ¢e neki od elektrona iz nizih
zona preé¢i u provodnu zonu. Preostali elektroni i Supljine iz niZzih zona teZe da se redistribuiraju
tako da ¢e se Supljine na¢i na vrhu valentne zone. Broj ovako nastalih parova elektron-supljina
direktno zavisi od apsorbovane energije gama zracenja.

n= Eabs/Esr (22)

F.s predstavlja apsorbovanu energiju, a F, srednju energiju potrbnu za stvaranje para Supljina-
elektron. Da bi se neki materijal koristio za izgradnju detektora mora da ima:

e Sto je moguce veéi apsorpcioni koeficijent za gama zracenje (Sto veéi atomski broj);

e Sto manju Eg,. da bi se obezbedilo sto vise parova elektron-supljina po jedinici energije;

Dobru pokretljivost elektrona i Supljina;
e da ima skoro savrgen kristalni oblik (da je ¢ist poluprovodnik);

e da bude dostupan u dovljnoj koli¢ini i da cena njegove proizvodnje ne bude prevelika.

Kod poluprovodnic¢kih materijala termalne eksitacije dovode do prelaska elektrona iz valentne
u provodnu zonu. Ukoliko je u pitanju potpuno ¢ist poluprovodnik broj termalno eksitovanih
elektrona ¢e biti jednak broju nastalih Supljina. Poluprovodnici koji imaju jednak broj Su-
pljina i elektrona se jo$ nazivaju intrinsi¢ni poluprovodnici. U praksi je nemoguée napraviti



potpuno ¢ist poluprovodnik, on ¢e uvek imati odredenu koli¢inu necisto¢a ko je ¢e znacajno
uticati na provodljivost. Germanijum je trenutno najrasprostranjeniji detektorski materijal za
gama spektrometriju. Germanijum je ¢etvorovalentan i u njegovoj kristalnoj resetki je okuzen sa
4 atoma germanijuma gde svaki atom doprinosi isti broj elektrona u kovalentne veze. Ukoliko se
poluprovodniku nalaze male koli¢ine primesnih atoma razli¢ite valence, tada ée pojedini atomi
germanijuma biti zamenjeni priemsnim atomima Sto ¢e uticati na elektrnoski bilans kristalne
reSetke. U slucaju kada se u kristalnoj resSetki nalaze primesni, petovalentni atomi poput fos-
fora (slika 2. levo). Na poziciji primesnog atoma postojace visak od jednog elektrona koji je
slabo vezan. Ovaj elektron se lako otkida, ali posto nije deo kristalne reSetke on moze da se
nade u stanjima koja pripadaju zabranjenoj zoni. Njegova energija je bliska energiji provodne
zone i energije reda veli¢ine meV su dovoljne da ga pobude u provodnu zonu. Primese ovog
tipa se nazivaju donorskim, a poluprovodnici su poluprovodnici n-tipa. Sa druge strane uko-
liko su primese trovalentne poput bora (slika 2. desno), nastaje situacija gde primesni atom
bora moze da ostvari samo tri kovalentne veze sa susednim atomima germanijuma, $to znaci da
jedan elektron ostalje nesparen. Smatra se da je na poziciji primesnog atoma Supljina koju moze
popuniti jedan od susednih elektrona, pri ¢emu za sobom ostavlja novu Supljinu. Primese ovog
tipa se nazivaju akceptorskim, a poluprovodnici su poluprovodnici p-tipa. Akceptorske primese
doprinose nastajanju novih energetskim stanjima unutar zabranjene zone koje se blize valentnoj
zoni. Glavni nosioci naelektrisanja u provodnicima n-tipa su elektroni, a u provodnicima p-tipa
su Supljine. [5,31]
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Slika 7. Kristalna struktura dopiranog poluprovodnika sa donorskim i akceptorskim prime-
sama [31]

2.1.3 Princip rada poluprovodnickih detektora

Ukoliko se spoje provodnici p-tipa i n-tipa dolazi do formiranja p-n spoja. Posto su u poluprovod-
niku n-tipa elektroni glavni nosioci naelektrisanja, a u poluprovodniku p-tipa Supljine dolazi do
difundovanja elektrona iz n-tipa u p-tip gde dolazi do njihove rekombinacije. Usled ovog procesa
dolazi do stvaranja viska negativnog naelektrisanja u poluprovodniku p-tipa, a u poluprovod-
niku n-tipa usled odsustva elektrona nastaje pozitivno naelektrisana oblast u blizini spoja. Ovaj
proces se odvija dok se ne uspostavi dovoljno jako elektri¢no polje (kontaktni potencijal) koje
onemogucava dalji protok naelektrisanja. Ova oblast u blizini spoja poluprovodnika se naziva



oblast prostornog naelektrisanja koja predstavlja aktivni element detektora. Oblast prostornog
naelektrisanja je veoma tanka, ali se moze povecati ukoliko se izvrsi inverznapolarizacija spoja.
Drugim rec¢ima, na p-n spoj se dovede napon takav da se na p-delu nalazi negativan potencijal,
a na n-delu pozitivan. To dovodi do povlacenja elektrona iz materijala ka anodi na n-delu, a
Supljina ka katodi na p-delu ¢ime se povecavaju regioni naelektrisanja na mestu spoja(slika 3.).
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Slika 8. p-n spoj u ravnoteznom stanju i inverzno polarizovan p-n spoj [31]

Ukoliko kroz oblast prostornog naelektrisanja prode neko zracenje, dolazi do jonizacije, a
ovako nastale Supljine i elektroni se prikupljaju na elektrodama efikasnije nego kada je p-n spoj
u ravnoteznom stanju. Sakupljeno naelektrisanje stvara naponski signal iz kojeg se precizno moze
odrediti energija zracenja koja je prosla kroz detektor. Sirina oblasti prostornog naelektrisanja
je opisana izrazom:

d~ \/26pp(Vo + Vp) (2.3)

gde su Vy i V} kontaktni i inverzno polarizovan potencijal respektivno, x dielektri¢na konstanta,
p specifina otpornost a u pokretljivost nosilaca naelektrisanja. Posto je V, > V) moze se
re¢i da je d  V,. U gama spektrometriji poZeljno je da je aktivna zapremina detektora Sto
veca, te je potrebno povecati inverzno polarozovani potencijal bi se dobila oblast prostornog
naelektrisanja duZ cele zapremine detektora. Specifi¢na otpornost i obrnuto proporcijalna kon-
centraciji dopiranih atoma, iz toga sledi da poluprovodnicki materijal treba da bude Sto Cistiji
da bi Sirina obalsti prostornog naelektrisanja bila §to veéa a samim tim i aktivna zapremina
detektora. Zasluge za povecanje efikasnosti germanijumskih detektora u skorije vreme moze se
pripisati povec¢anoj dostupnosti veoma ¢istog germanijuma. Detektori koji su napravljeni od
veoma ¢istog germanijuma se nazivaju HPGe (High Purity Germanium ) detektori. [5,31,32]

2.1.4 Konstrukcija HPGe detektora

Dopiranje poluprovodnika moze se postiéi evaporacijom, difuzijom i implementacijom jona. Pri-
likom implementacije jona formiraju se n* i p™ slojevi u poluprovodniku tako $to se ubrzavaju
joni fosfora ili bora respektivno. Prifiksnom akceleratorskom naponu joni ¢e prodirati u poluprovod-
nik do ta¢no odredene dubine. Promenom potencijala, a samim tim i energije jona moguce je
kontrolisati koncentracije dodatih necistoca. Sledeéi korak je proces Zarenja da bi se smanjili
efekti koji su nastali usled radiacione Stete koju su prouzrokovali joni. Prednost jonske im-
plementacije u odnosu na proces termalne difuzije je u tome $to se proces zarenja odvija na
temperaturi ispod 500°C. Ova temperatura je daleko niza od one koja je potrebna da bi se odi-
grao proces termalne difuzije dopanata prilikom formiranja difuzionog spoja. Struktura kristala
je daleko manje naruSena i ne dolazi do nepotrebnog smanjenja srednjeg zivota nosioca naelek-
trisanja. Kao §to je prikazano u jednacini 2.3 Sirina sloja prostornog naelektrisanja se povecava
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sa porastom inverzno polarizovanog potencijala. Ako se ovaj napon dovoljno poveca, sloj pros-
tornog naelektrisanja se moze rasiriti duz cele zapremine PN spoja. Ukoliko je koncentracija
necistoé¢a u jednom delu spoja veéa nego u drugom, tada postoji razlika u Sirini sloja prostornog
naelektrisanja u razli¢itim delovima spoja. Sirina sloja prostornog naelektrisanja je veca u delu
spoja sa manjom koncentracijom necistoéa. Na slici 4. je prikazan veoma ¢ist germanijum p-
tipa koji je spojen sa veoma tankim n+ slojem sa velikim procentom necistoéa. Posledica velike
razlike u koncentraciji necistoéa je sloj prostornog naelektrisanja koji se prostire duboko un-
utar p sloja. Ukoliko se dovede inverzno polarizovan potencijal na krajeve spoja sloj prostornog
naelektrisanja se dodatno poveéava i za dovoljno visok napon sloj prostornog naelektrisanja moze
da nastane duz celog p sloja. Na ovom principu je bazirana proizvodnja svih germanijumskih
detektora. Ovaj tip detektora se naziva veoma ¢ist germanijumski detektor (HPGe). [4, 5]

¥ ™. n*type layer
{junclion and contact)

*_ germanlum
, p*-type contact
Slika 8. Osnovna konstrukcija HPGe detektora [5]

2.2 Pravo koincidentno sumiranje

Radiaktivost je spontatni proces u kojem se jedno jezgro (predak) preobrazava u neko drugo jez-
gro (potomak), uz emisiju jedne ili vise Cestica ili kvanta elektromagnetnog zracenja. Novonastalo
jezgro se u veéini slucajeva nalazi u pobudenom stanju, te dolazi do spontane emisije gama
zraCenja i prelaska jezgra u osnovno stanje. Deeksitacija na osnovno stanje se moze odigrati
odjednom emisijom jednog gama zraka ili kaskadno emisijom nekoliko gama zraka razlic¢ite en-
ergije. Emisija kaskadnih gama zraka se odigrava brzo, te moze doé¢i do njihove detekcije u toku
vremena razlaganja spektrometra. U tom slu¢aju moze se re¢i da su gama zraci detektovani u
pravoj koincidenciji, Sto znaci da ih detektor nije detektovao pojedina¢no, nego ih je detektovao
kao jedan gama kvant sa energijom koja je jednaka zbiru njihovih energija. Podaci o gama
zracima koji su detektovani u pravoj koincidenciji su izgubljeni (summing out), a umesto njih
se u spektru pojavljuje novi gama kvant (summing in). Svako odredivanje aktivnosti uzorka iz
spektra preko vrha ukupne energije ¢e biti u¢injeno sa greskom ukoliko se ne izvrSe odredene
korekcije za ovaj efekat. Na slici 5. je dat najprostiji primer kaskadne emisije gama zraenja.
Na ovom primeru ¢ée vrhovi ukupne energije 1 i v2 imati gubitak u odbroju na spektru usled
kaskadnog sumiranja (summing out) a vrh ukupne energije v3 ¢e imati visak odbroja zbog
kaskadnog sumiranja(summing in). Gubici usled kaskadnog sumiranja nisu ogranic¢eni samo na
odbroj u vrhu ukupne energije. Koincidentni gama zraci mogu detektoru predati samo deo svoje
energije putem komptonovog rasejanja i na taj nac¢in doprineti fonu spektra. Oni ne doprinose
efikasnosti niti pikovima u spektru, te je potrebno odrediti totalnu efikasnost kaskadnih gama
zraka da bi se izvrSile potrebne korekcije i za gubitke ovog tipa.

Na slici 6. je prikazana uproséena shema raspada %2 Eu. Atom ovog radionuklida se se moze
raspasti na dva nac¢ina: emisijom B~ Eestice na °2Gd ili se moze odigrati zahvat elektrona na
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Ekscitovani nivo 1

y Ekscitovani nivo 2

\ J Osnovni nivo

Slika 5. Kaskadna emisija gama zraCenja

jezgru pri Gemu nastaje 2Sm. Novonastala jezgra nastaju u pobudenom stanju i raspad je
praden emisijom gama zracenja usled deeksitacije jezgra. Ovde je potrebno napomenuti da je
raspad putem elektronskog zahvata pracen emisijom X-zaka. Zivoti energetskih nivoa %2Sm
su veoma kratki i manji su od vremena razlaganja spektrometrijskog sistema, $to znaci da ée
mnogi gama 1 x-zaci biti istovremeno detektovani. Kao posledica u detektoru nastaju efekti
pravog koincidentnog sumiranja summing out i summing in. Prilikom deeksitacije jezgra %2 Eu
moZe se uociti nekoliko slu¢ajeva pravog koincidentnog sumiranja. Prilikom deeksitacije nivoa
od 1085.8 keV na nivo od 121.8 keV moze vrlo brzo uslediti deeksitacija nivoa od 121.8 keV na
osnovno stanje (vreme izmedu dve deeksitacije je manje od vremna razlaganja spektrometra).
U spektru ée tada biti detektovan direktan prelaz sa 1085.8 keV na osnovno stanje to znaci da
je ¢e vrh pune energije od 1085.8 keV imati visak odbroja a vrhovi pune energije na energijama
964 keV i 121.8 keV ¢e imati manje odbroja u spektru. [33]
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(NB: also Sm X-rays)

Slika 6. Uprosé¢ena shema raspada 1°2FEu
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Slika 7. Geometrisjka postavka eksperimenta za tackast izvor zraCenja

2.2.1 Zavisnost pravih koincidencija od geometrijske postavke eksperimenta

Zastupljenost efekta pravih koincidencija zavisi od verovatnoce da ¢e dva istovremeno emitovana
gama zraka biti i istovremeno detektovani. Geometrijska postavka uzorka i detektora je veoma
bitna i od nje zavisi uticaj efekta pravih koincidencija na spektar.lzvor sa jednakom verovat-
no¢om emituje gama zrake duz svih pravaca u prostoru, to zna¢i da ¢e samo mali broj njih doéi
do detektora i biti detektovan. Dve razli¢ite geometrijske postavke za tackast izvor zracenja se
mogu videti na slici 7. U prvom slucaju izvor se nalazi na kapi detektora, tada je verovatnoca da
emitovani gama zrak dodje do detektora 42%,a verovatnoca da ¢e dva simultano emitovana gama
zraka doé¢i do detektora je 17%. Sto je udaljenost izvora od detektora veca to je verovatnoca
za simultanu detekciju dva gama zraka manja, te je i efekat pravog koincidentnog sumiranja sve
manje zastupljen sa poveéanjem rastojanja.

Naslici 8. je prikazana verovatnoca za odigravanje efekta pravog koincidentnog sumiranja u
funkciji rastojanja izvora od detektora, pri ¢emu je radius detektora r = 30mm, a kapa detektora
debljine dg = 5 mm. Moze se primetiti da je efekat pravih koincidencija veoma zastupljen na
malom rastojanju i da sa njegovim povecavanjem naglo opada. Na odredenom rastojanju koje
zavisi od veli¢ine detektora efekat pravih koincidencija se moze zanemariti. [5]

Efekti pravih koincidencija zavise od rastojanja izmedu izvora i detektora. Prilikom svakog
merenja potrebno je imati na umu da svaki uzorak i detektor imaju ta¢no odredene geometrijske
dimenzije, te pojedini delovi izvora imaju razlic¢ita rastojanja od pojedinih delova detektora. Iz
tog razloga potrebno je izracunati efektivno rastojanje izmedu detektora i uzorka, da bi se dobili
$to je moguce tacniji korekcioni faktori za koincidentno sumiranje. Numericki prora¢un kojim
se odreduju efektivna rastojanja za uzorak jako malih dimenzija (tackast uzorak) i za uzorak
cilindri¢nih dimenzija moze se videti u prilogu.
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Slika 8. Verovatnoca za odigravanje efekta pravih koincidencija u funkciji od rastojanja izvor-
detektor

2.2.2 Teorija pravog koincidentnog sumiranja

Neka je izvor radioaktivnog zracenja je sacinjen od izotopa aktivnosti A, koja je uniformno ras-
poredena unutar zapremine izvora V. Nakon nuklearnog raspada nastaju jezgra u pobudenom
stanju, a njihova deeksitacija se odvija kaskadnom emisijom nekoliko gama fotona -; sa energi-
jom F; u vremenskom intervalu koji je manji od vremena razlaganja spektrometra. Neka je
tokom jednog raspada p; verovatnoca za emisiju fotona -;, p;; verovatnoca za emisiju para fo-
tona (7, 7;), Pijk verovatnoca za emisiju tripleta (7;,v;,v)... U odsustvu efekta koincidentnog
sumiranja odbroj u spektru na energiji £; bi bio

N; = épz' / e(E;, 7)dV = Apie(E; V) (2.4)
1%

gde je e(E;; V) efikasnost pod vrhom ukupne energije za rasprostranjeni izvor, dok je e(F;, T)
efikasnost pod vrhom ukupne energije za ekementarni izvor ¢iji je polozaj definisan vektorom 7.
N;7; je broj summing out dogadaja za foton 7; usled koincidencija sa 7; i definisan je kao:
m A =
Ni;j = Vpij v 6(EZ', 1“) . 8T(Ej, ’F)dV (25)

ovde je er(Ej, ) totalna efikasnost za elementarni izvor fotona energije E; koji je lociran na
polozaju 7. Totalna efikasnost za kompletan izvor je data kao:
1

ET(Ej; V) = V/VET(E]',F)dV (2.6)

Clanovi koji opisuju koincidencije izmedu dva fotona (NZ) se nazivaju korekcioni ¢lanovi prvog
reda. Gubitak usled pravih koincidencija koji nastaje u odbroju vrha pune energije na energiji
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E; se dobija sabiranjem svih korekcionih faktora prvog reda N;7%, N7... Ovim su ukljuCene sve
koincidencije koje se odvijaju izmedu fotona (v;, vx) koji su simultano emitovani sa fotonom ;.
Korekcioni ¢lanovi drugog reda proizilaze iz simultane detekcije tri fotona (v;, v; vx) i definisani

su kao A
Nii = ook [ (B ex(Ey7) - er (B v 27)

Unutar korekcionih ¢lanova drogog reda NZ"}k, su urac¢unati i unutar korekcionih ¢lanova prvog
reda NZ"]L i Z”}C, te ih je potrebno oduzeti. Za precizan proracun koincidentnih gubitaka potrebno
je ukljuciti sve korekcione ¢lanove vigeg reda u koji su ukljuceni svi fotoni koji mogu biti emi-
tovani zajedno sa vy;. Koincidentni summing in nastaju prilikom simultane detekcije fotona -y, i
vq, uz uslov da E, + E, = E;. Broj ovih dogadaja je definisan sa izrazom:

A
Npt+q = v Pra V5(Ep,7?) -er(Eq,T) dV (2.8)

Ovde je potrebno izvr§iti i dodatnu korekciju usled simultane detekcije fotona ,, v, sa 7; Sto
prouzrokuje summing out u odbroju (N7 ). [33,34] Ukupan odbroj ispod vrha ukupne energije

p+q;j
FE;, sa urac¢unatim korekcionim ¢lanovima za koincidentno sumiranje je:
c __ m m m m

NZ-C predstavlja odbroj fotona u vrhu ukupne enrgije E;, bez uracunatih korekcija na efekat

pravog koincidentnog sumiranja. Korekcioni faktor za vrh ukupne energije (FE;) je definisan
odnosom: Ne Ne

F(E)="t=—""1—— 2.10

e(Ei) N;  A-pi-e(EiV) (2.10)

2.2.3 Peak to Total (P/T) kalibracija

Peak to Total se definiSe kao odnos merenog odbroja pod vrhom ukupne energije i odbroja u
celom spektru za detektovane gama zrake, koje emituju radionuklidi iz izvora. [35] U idealnom
slucaju za korekcije bi se koristili odnosi P/T za svaki polozaj unutar nekog rasprostranjenog
izvora. Medutim, u praksi se takav pristup ne koristi. Merenjem odnosa P/T pri razli¢itim ge-
ometrijskim postavkama pokazano je da odnos efektivni P/T slabo zavisi od rastojanja izmedu
izvora i detektora kao i da ne zavisi od polozaja izvora u odnosu na detektor. Promene u P/T
odnosu za razli¢ite postavke eksperimenta su se pokazale kao neznatne, te razli¢iti polozaju
izvora u odnosu na detektor nece uticati na korekcioni faktor za koincidentno sumiranje. [28]
Preporuka je da se merenja vezana za P/T kalibraciju sprovedu pomocu seta tackastih kali-
bracionih izvora na fiksnom rastojanju od detektora. [36] Kalibraciona P/T kriva se formira
pomoc¢u kompjuterskih softvera. Potrebno je snimiti spektar i obraditi odbroje ispod vrhova
pune energije. Iterativnim postupkom se generese kalibraciona kriva. [28] Primer kalibracione
krive za razliCite efikasnosti detektora je dat na slici 9.

Ukoliko su poznati efikasnost vrha ukupne energije i odnos P/T', moZe se odrediti totalna

efikasnost na datoj energiji zracenja:
€

~ P/T

er (2.11)

gde je € efikasnost vrha ukupne energije. [33]

2.2.4 Aproksimacija korekcionih faktora za pravo koincidentno sumiranje za raspros-
tranjeni izvor

Odredivanje korekcionih faktora za efekte koincidentnog sumiranja mnogo je zahtevnije izracu-
nati za rasprostranjene izvore nego za elementarne. U ovom postupku izrac¢unavanja korekcionih
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Slika 9. P/T kalibraciona kriva za razlicite efikasnosti HPGe detektora [28]

faktora izvor Ce biti izdeljen na viSe elementarnih izvora, pri¢emu svi elementarni izvori imaju
istu zapreminu i aktivnost.

Ukupna aktivnost radioaktivnog izvora se meri koriséenjem odbroja pod vrhom ukupne
energije. Za raCunanje aktivnosti preko vrha na energiji F; se koristi izraz:

N{

A= .
€ Pi

(2.12)

Ny je odbroj pod vrhom ukupne energije E; u jedinici vremena, €; je efikasnost detektora na
energiji F; i p; je verovatnoca za emisiju gama zraka energije F;. Ukoliko bi izvor podelili na n
jednakih elementarnih izvora, aktivnost k-tog elementarnog izvora bi bila:

Ap = ——, (2.13)
i pitm
a njegov udeo u ukupnom odbroju izvora u jedinici vremena pod vrhom ukupne energije se moze
zapisati kao:
Nigy = Ak - pi - €i(k) (2.14)

gde je Ay aktivnost k-tog elementarnog izvora, ;) je efikasnost detektora na energiji E; za k-ti
elementarni izvor. Zanenom veli¢ine Ay iz jednacine 2.13 u jednadinu 2.14 dobija se odbroj u
spektru koji pripada k-tom elementarnom izvoru.
N§ - eqny
Ny = ——=2 (2.15)
i(k) n-e
Znajudéi odbroj svakog elementarnog izvora i uz pretpostavku da su efikasnost i P/T" odnosi
konstantni za svaku ~ liniju datog elementarnog izvora, mogu se izrac¢unati korekcije za svaki
elementarni izvor pojedinaéno(Ff(k)). Iz korekcija za pojedinacne elementarne izvore se moze
izrac¢unati korekcija za ceo izvor. Korigovana vrednost odbroja na efekat koincidentnog sumiranja
za elementarni izvor se moze izra¢unati na sledec¢i nacin:

i)

Fitk)

Nigy = (2.16)
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Da bi se dobio ukupan korigovani odbroj na efekat kaskadnog sumiranja (/V;) potrebno je sumirati
korigovane odbroje svih elementarnih izvora

N; = Z ’C (2.17)
itk

U jednacinu 2.17 uvrstava se jednacina 2.15 i dobija se:

Nf - Eith)
Ni= 261 n- FC _62‘-TLZF.C ’ (2.18)
i(k) k=1 i(k)

Iz definicije korekcionog faktora 2.10 i jednacine 2.18 dobija se totalni korekcioni faktor za
rasprostranjeni izvor:

i n
k=1 F¢

i(k)
Prelaskom na infinitezimalan elementarni izvor, suma prelazi u integraciju po celoj zapremini
rasprostranjenog izvora [27,33]:

c __ 2
Fy = Tl ma o (2.20)
v F

gde je
ei:/si(F)d‘gF (2.21)
1%
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2.3 Zakon radioaktivnog raspada

Zakon radiaktivnog raspada je izveden preko eksperimenta, ali se moze prikazati i matematicki.
U sistemu sa velikim ali kona¢nim brojem atoma Nm se svakog sekunda raspadne odreden broj
atoma, ali se nikad ne zna tacno koji atomi su se raspali. U malom vremenskom intervalu At svaki
atom ima Sansu da se raspadne, pa je zato radioaktivni raspad slucajan dogadaj. Radioaktivni
raspad se opisjuje matematickim ra¢unom verovatnoée, pri ¢emu on ne zavisi od istorije atoma
nego od duzine intervala At u kojem je sistem posmatran. Verovatnoéa radioaktivnog raspada
se moze predstaviti izrazom:

p = AA (2.22)

gde je A faktor proporcionalnosti, a At vremenski interval u kojem se vrsi posmatranje. Verovat-
noca da se radioaktivni raspad necée odigrati je:

pp=1—-p=1-XAt (2.23)

Veroovatnoca da se neki atom nece raspasi posle dva intervala At je:
P32 = (1 — \At)? (2.24)

Veroovatnoca da se neki atom nece raspasi ni posle n intervala At je:
Pn = (1= AA)" (2.25)

Kada broj vremenski intervala n tezi beskonac¢nosti izraz 2.25 se moze predstaviti grani¢nom
vrednoséu:
p= lim p, = lim (1 — ANAH)" = e M (2.26)
n—oo n—oo

Ovaj izraz je dobijen na bazi statistickog razmatranja nekog sistema koji u po¢etnom trenutku
to = 0 ima Ny atoma, a u nekom intervalu At svaki atom ima istu verovatnocu da dozivi radioak-
tivni raspad. Medutim samo odredeni deo atoma e se raspasti, a broj preostalih neraspadnutih
atoma posle vremena t se moze prikazati kao:

N = Nge ™™ (2.27)

gde je Ny broj atoma u pocetnom trenutku posmatranja ¢ = 0, N je broj atoma nakon vremena
t, A je konstanta radiaktivnog raspada i jedinstvena je za svaki radioizotop. Promena broja
atoma dN u vremenu dt je data kao:

dN
= —ANge M (2.28)

dN
gde o predstavlja brzinu radiaktivnog raspada ili aktivnost. Aktivnost se izrazava kao:
A=AN (2.29)

Za sve radioaktivne supstance karakteristi¢ne su tri veli¢ine: period poluraspada ¢/, srednji
zivot jezgra 7 i konstanta raspada A. Konstanta raspada predstavlja verovatnoéu da se neko
jezgro raspadne u jednici vremena. Jedinica konstante raspada je s~!. Period poluraspada
predstavlja vreme za koje se broj radioaktivnih jezgara prepolovi. Iz izraza 2.27 moze da se
dobije veza izmedu perioda poluraspada i konstantne raspada:

0.639
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Srednji zivot jezgra se definiSe kao suma vremenskih egzistencija svih atoma podeljena sa brojem
atoma Ny u pocCetnom trenutku posmatranja ty. Lako se moZe pokazati da je:

T== (2.31)
Ovim su definisane sve najvaznije veli¢ine koje opisuju radioaktivni raspad. [37, 38|

2.3.1 Prirodni radioaktivni nizovi

Vecina prirodnih radionuklida se moZe grupisati u tri radiaktivna niza ili familije. Oni se re-
dom nazivaju uranijumski niz &iji je praroditelj 233U, aktinijumski niz ¢iji je praroditelj 23°U
i torijumski niz ¢iji je praroditelj 232Th. Praroditelji imaju jako dugacke periode poluraspada
i jo§ uvek se nalaze u prirodi, njihovim sukcesivnim radioaktivnim raspadima nastaju njihovi
potomci sve do stabilnog izotopa olova. Praroditelji i njihovi potomci zajedno ¢ine prirodne
radioaktivne nizove ili familije. PoSto praroditelji imaju ekstremno duge periode poluraspada,
koji su mnogo duzi od perida poluraspada njihovih potomaka dolazi do uspostavljanja seku-
larne radioaktivne ravoteze u nizovima. U slucaju sekularne radioaktivne ravoteze izmedu dva
radionuklida, aktivnost potomka ¢e biti jednaka aktivnosti roditelja. Sekularna radioaktivna
ravoteza duz prirodnog radioaktivnog niza za posledicu ima istu aktivnost pretka i praroditelja.
Medutim, za svaki niz karakteristi¢na je pojava grananja niza gde neki potomci mogu da nastanu
preko dva kanala raspada a—raspadom ili S-raspadom. Aktivnost nastalog potomke tada ima
konstantnu frakciju aktivnosti praroditelja, koja zavisi od verovatnoce raspada njegovog pretka
po kanalu raspada u kojem nastaje. [39]

2.3.2 Radioaktivna ravnoteza

U radioaktivnim nizovima dolazi do sukcesivnog raspada radioizotopa sve dok ne nastane stabi-
lan radioizotop. Aktivnost pojedinih ¢lanova niza moguée je odrediti ukoliko je poznato vreme
njihovog poluraspada T} /5 ili konstanta raspada A. Za radioaktivni niz od n ¢lanova proces
sukcesivnog radioaktivnog raspada njegovih ¢lanova moze se opisati slede¢im izrazima:
dNy
— =—-\N
at 141
dNo
dt
dN3
dt

=AM N1 — AaNg

= ANy — A\3N3

dNp
dt

Pod pojmom radioaktivne ravoteze se podrazumeva da se broj atoma bilo kojeg ¢lana niza ne
menja, odnosno stvara se isti broj atoma koji se i raspadne. To se moze lako pokazati primenom
uslova % = 0 na izraze koji su numerisani sa 2.32. Strogo matematicki uslov radioaktivne
ravnoteze nikad nece biti ispunjen, jer bi to podrazumevalo da je kontanta raspada rodonacelnika
niza jednaka nuli §to bi predstavljalo neaktivan materijal. U praksi nastaju stanja koja su bliska
radioaktivnoj ravnotezi. Period poluraspada 233U je t1jg = 4.5 10%godina i mnogo je veéi od
perioda poluraspada njegovih potomaka, te se moze reéi da tezi beskona¢nosti. U tom slucaju

= A1 Nyt — ANy, (2.32)
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konstanta radioaktivnog raspada tezi nuli A = % — 0 i uslov za ravnotezu je ispunjen. Kada

je ispunjena ova vrsta ravnoteze, moze se pisati sledeéi uslov:
A1 << Ao (2.33)

tada je
AMNE = XNy =+ = ANy (2.34)

Proizvod konstante raspada i broja jezgrara predstavlja aktivnost, te se iz izraza 2.34 moze
zakljuciti da su aktivnosti svih ¢lanova radiaktivnog niza jednake [37].

2.3.3 Radioaktivno grananje

Pojedini ¢lanovi prirodnog radioaktivnog niza uranijuma se ne raspadaju samo putem emisije
jedne cestice. Njihov radioaktivni raspad moze da se odvija na dva nacina; emisijom a— ili
B—destice. Ova dva nadina raspada predstavljaju dva nezavisna procesa koji su jedan drugom
konkurentni. Sa A, su oznaCene verovatnoce emisije av—Cestice, a sa Ag verovatnoca emisije
[B—cestice prilikom radioaktivnog raspada, tada je totalna verovatnocéa raspada jezgra u jedinici
vremena data sa A = Ay + Ag. Aktivnost ili brzina raspada se moze predstaviti na sledeci nacin:

dN

dt
Srednji zivog ovakvog jezgra se definiSe kao vreme u kojem se njegova pocetna aktivnost smanji
e puta, pri ¢emu je e-osnova prirodnog logarima. Srednji Zivot se moze predstaviti kao:

— —(Aa+ Ag)N (2.35)

1__ 1
A At As

T =

(2.36)

Odnos odredenog radioaktivnog raspada prema ukupnom radioaktivnom raspadu naziva se odnos
grananja i dat je odnosom konstanti radioaktivnog raspada, za konkretan slu¢aj a—raspada
odnos grananja je: /\a/\fAﬁ' Isti izraz se moZe napisati i za beta raspad. [37] U referenci [40] se
nalazi lista radinuklida, raznih roditelja i njihovih potomaka. Usled raznih vrednosti perioda
poluraspada i grananja u radiaktivnom nizu, odnos grananja izmedu roditelja i potomaka nije

uvek jednak jedinici. Ovi odnosi grananja su takode dati referenci [40].

2.4 Merenje aktivnosti uranijuma

Uranijum je hemijski element atomskog brpja Z = 92 koji se nalazi u III-B grupi i pripada
aktinoidima. Uranijum je slabo radioaktivan element koji se moze naéi u prirodi u malim
koncentracijama u vodi, zemlji i komercijalnim metodama se moZe idvojiti iz minerala kao
§to je uranitit. [41] u Prirodi se nalazi u obliku tri izotopa 233U (99.2739 — 99.2752%), 23°U
(0.7198 — 0.7202%) i 232U (0.0050 — 0.0059%) [42]. Svi njegovi izotopi su nestabilni i vreme
vreme njihovih poluzivota varira od 159200 godina do 4.5 milijarde godina. Uranijum se raspada
putem a—raspada. U skorije vreme uranijm je poceo da se primenjuje usleed njegovih nuklearnih
osobina. 23U je jedini prirodni fisioni izotop, te je u dirokoj upotrebi u nuklearnim elektranama i
u vojnoj industriji. Posto je ovaj izotop uranijuma slabo rasprostranjen, uranijum mora da prode
kroz proces obogacenja da bi 233U bio zastupljen u dovoljnoj koncentraciji. [43] Uranium koji se
koristi za nuklearnu energiju i u vojne svrhe se izdvaja iz ruda i preraduje. U srednjem koraku
obrade uranijum se nalazi u obliku praha koji se dobija iz rastvora i se naziva zuti kola¢ UsOg.
Zuti kolag se proizvodi mlevenjem i hemijskim procesuiranjem rude uranijuma. [44,45| Prilikom
hemijskog izdvajanja uranijuma dolazi do narusSavanja sekularne radiaktivne ravnoteze jer se
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sa uranijom ne izdvajaju i svi njegovi potomci. Unutar separatisane frakcije uranijuma 234Th
i 234m Py ée relativno brzo dostiéi sekularni ekvilibrijum sa 238U. Medutim,?*°Th, dugozive¢i
potomak 234U | je zauvek izgubljen. To znaéi da é¢e u hemijski separatisanom uzorku biti prisutna
samo prva Cetiri ¢lana uranijumskog radiaktivnog niza. Radionuklidi poput 226 Ra, 2'4Bi i 214 Pb,
¢iji se prinosi u spektru vrlo ¢esto koriste za odredivanje aktivnosti uranijuma, neée biti prisutni
u uzorku. Iz tog razloga procedura odrec¢ivanja aktivnosti uranijuma u prirodnim uzorcima se
znafajno razlikuje nego u preradenim uzorcima. [5| Iz tog razloga postoji potreba da se razvije
metoda koja moze precizno da odredi aktivnost uranijuma preko pikova na energijama 62.29 keV,
92.59 keV i 1001.03 keV koji poti¢u od prva cetiri radionuklida iz uranijumskog radiaktivnog
niza. Ovaj problem je i tema ovog rada.
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2.5 Fluorescentno X zracenje

Fotoelektricni efekat predstavlja interakciju gama zracenja sa elektronima koji su vezani u atomu.
Prilikom te interakcije elektron prima dovoljno energije i napusta atom. Kineticka energija(E})
koju odnosi elektron jednaka je razlici energije gama zracenja(E,) i njegove vezivne energije u
atomu(Ey ).

Ey,=FE,—-Ey (2.37)

Nastaje atom u pobudenom stanju. Viska energije atom moze da se oslobodi tako Sto je pre-
raspodeli izmedu preostalih elektrona. Tada mozZe da dodje do ponovne emisije elektrona Sto
dovodi do dodatnog deponovanja energije u detektor. Drugi na¢in na koji se atom osloboda
vigka energije je prelazom elektrona na upraznjeno mesto u atomu, sa kog je izbijen elektron.
Prilikom ovog prelaza elektron sa vise atomske orbitale prelazi na nizu. Ovaj prelaz je pracen
emisijom karakteristicnog X zracenja koji nosi jos i naziv flourescentno X zracenje. Energetski
nivo na kojem dolazi do fotoefekta zavisi od energije gama zracenja. Najcesce je to najnizi elek-
tronski nivo koji nosi oznaku K. Ukoliko energija gama zracenja nije dovoljno velika da izbije
elektron sa K novioa, tada dolazi do izbijanja elektrona sa L ili M nivoa. X zraci i gama zraci
su fotoni koji se razlikuju samo po na¢inu nastanka. Gama zraci poticu iz jezgra, a X zraci su
nastali prelaskom elektrona sa viseg na nizi energetski nivo u atomu. Detektor ih ne razlikuje
tako da ¢e se u detektovanom spektru pojavljivati i pikovi koji poticu od gama zracenja i pikovi
koju poti¢u od X zraenja. [5] Zako¢no zracenje je zracenje koje se emituje usled usporavanja
naelektrisane Cestice. Usporavanje najcesc¢e nastaje usled odbijanja naelektrisane ¢estice od neke
druge naelektrisane Cestice sto je odbijanje elektrona od atomskog jezgra. Zakoc¢no zracenje je
kontinualnog spektra i §to je energija elektrona veca i sto je atomski broj materijala sa kojim se
elektroni sudare veéi emitovace se veéi doprinos zako¢nog X zra¢enja. U nekim slucajevima usled
sudara elektrona i atoma moze da dodje do izbijanja elektrona iz elektronskog omotaca atoma.
Upraznjeno mesto moze biti popunjeno sa elektronom, koji se nalazio na visem elektronskom
nivou u omotacu, uz emisiju x zracenja tacno odredene energije. Ovo zracenje je diskretnog tipa
i u spektru se mogu uodciti pikovi na ovim energijama. Sto je u uzorku veca koncentracija urani-
juma to ¢e biti i ve¢a koncentracija njegovih potomaka poput 234Th i 234™ Pq. Prilikom njihovog
radioaktivnog raspada dolazi do emisije beta Cestice (elektrona). PoSto svi potomci uranijuma
imaju velik atomski broj usled njihovih sudara sa elektronima doé¢i do emisije zako¢nog zracenja
koje ¢ée pruzrokovati znacaj doprinos u spektru. Prilikom sudara elektrona sa atomima Th doéi
¢e do izbijanja elektrona sa njegovog najniZeg nivoa $to ¢ée biti proprac¢eno sa emisijom karak-
teristinog X zracenja energije 93.35 keV §to ¢e prouzrokovati inteferenciju sa pikom energije
92.59 keV. Ova ¢injenica predstavlja veliki problem u odredivanju aktivnosti preko pika energije
92.59 keV. Fluorescentno X zracenje predstavlja anomaliju u spektru, jer je prisutno samo na
odredenim energetskim opsezima. U ostalim energetskim opsezima X zracenje nije prisutno i
odredivanje povrsina pikova pomocu softvera kao sto su ANGES i Genie2K ne predstavlja prob-
lem. Medutim ukoliko je prisutno i X zrac¢enje ovi softveri ée u odbroj pika urac¢unati i njegov
doprinos. Iz ovih razloga je potrebno odrediti korekcioni faktor za flourescentno X zracenje u
ovom delu spektra da bi se pouzdano mogla odrediti aktivnost uranijuma i torijuma preko pika
energije 92.59 keV u kratkom vremenskom periodu. Najveéi doprinos efektima fluorescencije u
ovom delu spektra ima X zrak Th K1 (93.35 keV).

Ukoliko bi intenzitet ovog X zracenja bio zavistan od aktivnosti Th, bilo bi jako tesko odrediti
korekcione faktore za inteferenciju koja nastaje na piku 92.59 keV i odredivanje aktivnosti Th bilo
bi gotovo nemoguce preko ovog pika. U referenci [8] je pokazano da to nije slu¢aj i da ovo zracenje
potice usled deeksitacije pobudenih atoma Th. Ovo X zracenje nastaje usled popunjavanja
upraZznjenog mesta u najnizoj atomskoj orbitali Th sa elektronom iz vise orbitale. To znaci
da ée do njegove emisije doé¢i posle svakog raspada u kome nastaje Th. Dva najznacajnija
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raspada u kojima dolazi do emisije Th K, su raspad 23°U i ?2Ac koji prirada prirodnom
radioaktivnom nizu 232Th. U referenci [8] je pokazano da interferecija usled X zracenja na
energiji 92.5 keV neée dodatno komplikovati analizu spektra u veéini uzoraka iz prirode jer
je Th rasprostranjen Sirom uzorka u malim koncentracijama. Znacajnije komplikacije nastaju
izu¢avanjem rude Th ¢ija je debljina ve¢a od 1 mm, Sto znadi da ¢ée znacaj interferencije usled
fluorescentnog X zracenja zavisiti od sastava materijala. Potrebno je napomenuti da su emisije
gama zracenja i fluorescentnog X zraenja nezavisne od stastava uzorka. Njihova emisija na
odredenim energijama prestavlja fundamentalno svojstvo svakog radionuklida.

U uzorcima koji su ispitivani u ovom radu se nalazi dovoljna koli¢ina uranijuma da izazove
efekte interferencije sa fluorescentnim X zracenjem u okolini pikova na energijama 63.29 keV i
92.59 keV. Zadatak rada ¢e biti da se odrede aktivnosti i stepen obogaéenja uranijuma u uzorku.
Prilikom raspada 234Th, potomka 238U dolazi do emisije gama zraka 92.38 keV i 92.80 keV.
Useld nedovoljne rezolucije Ge detektora na ovim energijama doprinosi ovih linija ¢e u spektru
biti prikazani u vidu pika energije 92.59 keV. Na slici 10. jer prikazan deo spektra od 88 do 100
keV, koji je snimljen pomocu planarnog Ge detektora Handy (proizvoda¢ BSI) u u Sektoru za
razvoj i primenu nuklearnih tehnologija u Javnom preduzeé¢u Nuklearni objekti Srbije. Crvenom
bojom je obelezen pik energije 92.59 keV, tirkiznom bojom je obeleZen pik na energiji 93.35 keV
koji nastaje raspadom 23U, a tamnoplavom bojom su prikazani fluorescentni X zraci koji poti¢u
od 2%4Th. Kao &to se moze videti dolazi do preklapanja ovih pikova i iz tog razloga je otezano
odreéivanje aktivnosti uzorka i stepen obogacéenja 23°U.

unts
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Slika 10. Spektar u opsegu od 88 keV do 100 keV

Detaljnije izuc¢avanje fluorescentnog X zracenja prevalizi opsege ovog rada. Medutim, potrebno
ga je uzeti u obzir da bi se ta¢no odredile aktivnosti uranijuma preko pikova na 63.29 keV i 92.59
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keV. Zato je u ovom radu primenjeno istrazivanje vezano za interferencije usled fluorescentnog X
zrac¢enja, koje se odvija u sektoru za razvoj i primenu nuklearnih tehnologija u javnom preduzeé¢u
Nuklearni objekti Srbije u toku je izuCavanje. IzvrSeno je snimanje gama spektra pomocu stan-
darda na razli¢itim rastojanjim od detektora. Primecéeno je da se za isti uzorak dobijaju razliCite
aktivnosti kada se on nalazi na razli¢itim rastojanjima od detektora. Sto je uzorak blizi detek-
toru veéi broj elektrona ée se odbijati od detektora i interagovace sa uzorkom Sto ¢e povecati
uticaj fluorescentnog X zracenja u spektru. Iz tog razloga je potrebno uvesti odre¢ene korekcione
faktore koji ¢e uticati na odbroj pikova na energijama 63.29 keV i 92.59 keV. U poglavlju 4.1.2 ¢e
biti deteljno opisan pristup po kojem su odredili korekcione faktore za koincidentno sumiranje.
Pozivajuéi se na rad nau¢no istrazivackog tima iz nuklearnih objekata Srbije, uzeto je u obzir da
je gustina uzoraka u ovom radu manja od 4 g/cm? i da se velik deo njihovihovog masenog udela
sastoji iz zemlje. Korekcioni faktori za koincidentno sumiranje na energijama 63.29 keV i 92.59
keV su dodatno podeljeni sa faktorom K;. Uvodenjem ovog faktora uzeti su u obzir i efekti
interferencije koji se odvijaju na pomenutim energijama. Ovaj faktor zavisi od koncentracije
2380 u uzorku, kao i od koncentracije ostalih konstituenata uzroka. U slu¢aju uzorka koji se
sastoji iz ¢istog 23U ili ¢istog Zutog kolaca faktor K ¢y = 1. U ovim uzorcima je pored Zutog
kolaca prisutna i zemlja te je uzeto da je Ky = 1.125.

Interesantno je pomenuti i reference [13] i [46] gde su autori koristeci drugaciji pristup odredili
stepen obogadenja 23U pomoéu MGAU softvera. MGAU je softver pomoéu kojeg se moze odred-
iti stepen obogacdenja 23°U u razli¢itim uzorcima, sa preciznoséu od 1 — 2%, analizom spaktra u
energetskom opsegu od 88 kev do 100 keV. Ovaj softver ne zahteva kalibraciju i moze biti koriséen
za uzorke razli¢itih oblika. Softver daje dobre rezultate kako za osiromaséen uranijum tako i
za uranijum sa stepenom obogacenja do 93%. Softver daje najoptimalnije rezultate za uzorke
sa stepenom obogacenja u ospegu 3 — 20%. Prednost ovog softvera je to Sto moze da prikaze
rezultate posle svega nekoliko minuta rada. MGAU softver zahteva koriséenje Ge detektora
velike efikasnosti, sekularni ekvilibrijum izmedu torijuma i uranijuma, i izostanak plutonijuma i
nekih radionuklida iz uzorka. [47] Detaljniji opis MGAU softvera moZe se naéi u referenci [48|.
MGAU pristup je pokazao nesto slabije rezultate u prirodnim uzorcima ruda uranijuma gde je
povecana koncentracija razli¢itih radionuklida. U tom sluc¢aju autori su predlozili nesto drugaciji
pristup u kojem su odredili stepen obogacdenja 233U pomocu inteziteta fluorescentnih X zraka
2817, Oni su pomoc¢u standardnih uzoraka odredili linearnu zavisnost odnosa inteziteta pika
energije 92.59 keV i inteziteta fluorescentnih X zraka od stepena obogacenja 23°U. Ovaj pristup
daje obecavajuce rezultate ali ga je potrebno dodatno testirati na veéem broju razli¢itih uzoraka.
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3 Metodologija rada

Uzorci zemlje koji su ispitivani u ovom radu su uzeti iz rudnika Mazdreja u isto¢noj Srbiji (slike
11 1 12). Uzorci su pripremljeni u posudama oblika zarubljenog konusa, a merenje aktivnosti
je izvrSeno pomocu Ge detektora GX5020 u Sektoru za razvoj i primenu nuklearnih tehnologija
u Javnom preduzeéu Nuklearni objekti Srbije. Poluprovodnicki Ge detektor GX5020 aktivne
zapremine od 200cm? karakterige efikasnost od oko (50%), rezolucija oko 2 keV na energiji gama
zracenja od 133 keV i efikasna olovna zastita debljine 16.5 cm koja obezbeduje srazmerno nizak
integralni fon (oko 1 cps, tj. jedan registrovan impuls u sekundi) [49]. Ovaj detektor se moze
koristiti za merenja niskih aktivnosti tec¢nih i ¢vrstih uzoraka. Merenje se odvija tako Sto se uzorci
postave na Marinelli posudu, koja ima ulogu drzaca uzorka, koja ¢e se modelovati kao absorper
jer se nalazi izmedu uzorka i detektora. Ukoliko bi se uzorci postavili direktno na detektor odigrao
bi se velik broj dogadaja koje detektor ne bi bio u stanju da registruje, usled mrtvog vremena
detektora. Vreme merenja uzorka iznosi 3600 s, a rastojanje uzorka od detektora je 6.6 cm.
Postavka eksperimenta moze da se vidi na slici 13. Za odredivanje povrSine pikova koji potic¢u
od prirodnih radioaktivnih nizova 238U i 23U u spektru, koji je snimljen pomocéu detektora
GX5020, mogu se koristiti dva numericka algoritma: Genie2K [36] i ANGES [50]. U okolini
linije 92.59 keV koja potice od uranijuma 2>*Th postoje i doprinosi drugih radionuklida. Usled
nedovoljno male rezolucije detektora u tom energetskom opsegu dolazi do preklapanja pomenitih
linija u spektru. Numericki algoritam Genie2K ne moze dovoljno precizno da odredi povrsinu
pika koji poti¢e od 23*Th usled preklapanja sa ostalim doprinosima. Za potrebe ovog rada
bolje se pokazao ANGES koji omoguéava optimalan izbor parametara u iterativhom postupku
fitovanja krivih Gauss-ovog oblika, $to omoguéava pouzdano odredivanje povrsina pikova bliskih
energija [11]. U tabeli 1. su prikazani odbroji u spektru za po tri pika koji poti¢u od radioaktivnih
nizova 238U i 235U, kao i njihove neodredenosti za Genie2K i ANGES. Povriine pomenutih pikova
se koriste u gama spektrometrijskim metodama prilikom odredivanja aktivnosti 238U i 23°U.

Tabela 1: Odbroji i neodredenosti pikova 238U i 235U u softverima Genie2K i ANGES

Uzorak 2 Uzorak 1
Nuklid Energija ANGES Genie2K ANGES Genie2K

63.29 151939 £ 977 152000 £ 627 116754 £894 118000 + 467
280 92.59 466768 + 4687 499000 + 793 239478 + 1932 240000 + 523
1001.03 525563 £248 525000 + 232 12366 + 93 12400 + 124

143.76 34605 + 462 35100 £+ 194 19216 + 289 19300 + 167

250 163.33 19094 + 288 19800 + 427 9608 + 171 9530 + 218
185.72 255295 + 830 256000 + 536 108646 + 636 109000 + 339

3.1 Odredivanje gustine uzorka

Da bi se uspesno odredila aktivnost uzoraka potrebno je prvo odrediti njihov sastav. Merena
je aktivnost dva uzorka iz rudnika Mazdreja. Prvi uzorak je naradzasta suva zemlja, a drugi
uzorak je vlazna crna zemlja 12. Uzorci su uzeti nasumic¢no i potpuno su nepoznatog stastava.
Pre nego Sto su izmereni njihovi odbroj pomoé¢u detektora, izmerene su njihove mase tako $to
su izmerene mase posuda sa i bez uzorka. Oduzimanjem ove dve mase dobju se mase uzoraka.
Nakon toga su izmerene i njihove visine u posudama. Ovi podaci se nalaze u tabeli 2.
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Slika 11. Uzorci zemlje

Slika 12. Pripremljeni uzorci zemlje

Tabela 2: Mase i visine uzoraka

Uzorak tara [g] bruto [g] neto [g] visina [cm]
Narandzasta

suva zemlja

VlaZzna crna

zemlja

16.66 37.38 20.72 1.5

16.34 65.93 49.59 1.3

Prvi korak na putu odredivanja sastava uzorka je da se odredi njegova gustina. Gustina
uzorka se dobije tako Sto se masa njegova masa podeli sa zapreminom. Postupak odredivanja
mase uzorka je ve¢ opisan i preostaje da se odredi njegova zapremina. Za razliku od odredivanja
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[
detektor - -

Slika 13. Eksperimentalna postavka

Ge

mase, odredivanje zapremine nije univerzalan proces, jer zavisi od oblika posude u kojoj se
nalazi uzorak. U idealnom slucaju posuda treba da bude pravilnog geometrijskog oblika ¢ija
se zapremina izracunava pomocu proste formule. U ovom merenju je koris¢ena posuda koja
je oblika zarubljenog konusa, koja ima malo udubljenje oblika cilindra na dnu. Ova ¢injenica
otezava rac¢unanje zapremine uzorka i bilo je potrebno uvesti odredene aproksimacije. Da bi
se odredila zapremina uzorka, bilo je prvo potrebno izmeriti dimenzije posude i visinu uzorka.
H=T7cm, ry =2.3cm, ro = 2.7 cm, rop = 1.05 cm, hg = 0.08 cm h; = 1.5 cm i hg = 1.3 cm su
izmerene veli¢ine koje predstavljaju visinu posude, polupre¢nik dna posude, poluprecnik vrha
posude, polupre¢nik udubljenja, visina udubljenja visina narandzaste zemlje i visina crne zemlje
respektivno. Gustina i zapremina uzorka se rac¢unaju na sledeéi nacin:

h _
Va :/ r1+ (ra—m)z Hrl)zdz (3.1)
0
V1 = 7"(2)7Th0 (3.2)
V=V-V (3.3)
m
== 4
2 (3.4)

gde je V7 zapremina uzorka i zapremina udubljena, V5 zapremina udubljenja, V' zapremina
uzorka, m masa uzorka i p gustina uzorka. Prilikom izra¢unavanja zapremine posude uvedena je
aproksimacija u kojoj se smatra da se uzorak nalazi u posudi cilindri¢nog oblika bez udubljenja
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zapremine V. Ova aproksimacija uproS¢ava racun, a razlika u zapremini koja nastaje uvodenjem
aproksimacije je zanemarljiva. Pre¢nik cilindri¢nog uzorka se ra¢una resSavanjem jednacine:

V = (Z)%rh (3.5)

gde je x pre¢nik uzorka, a h njegova visina. Pre¢nik uzorka ¢e biti potroban prilikom odredjivanja
efikasnosti detektora za razli¢ite energije uz pomoé softvera LabSocs.

3.2 Kalibracija efikasnossti pomoéu softvera LabSOCS

Softver LabSOCS je baziran na kombinaciji Monte Carlo simulacija i fabri¢ki definisanih karak-
teristika detektora. Kod MCNP [51] izvr8ava simulaciju odziva detektora za velik broj tackastih
izvora gama zraCenja koji se nalaze na razli¢itim rastojanjima oko detektora. LabSOCS softver
generiSe fajl koji karakteriSe efikasnost detektora za razli¢ite tackaste izvore. Kalibracioni izvori
nisu potrebni jer softver ima pristup biblioteci 2002 MCPLIB0/ u kojoj se nalaze efikasni preseci
reakcija za radionuklide [25]. Softver LabSOCS se moze sumirati kao kombinacija karakteristika
detektora koje su safinjene pomoéu MCNP koda, matematickih reprezentacija geometrijskih
Sablona kao i fizickih parametara uzorka omogucéavaju korisniku da sprovede kalibraciju efikas-
nosti za razli¢ite uzorke bez potrebe za radioaktivnim izvorima. [31]. Da bi se odredilaenergetska
kalibracija efikasnosti za detektor potrebno je da otvoriti softver Geometry composer i definisati
geometrijsku postavku eksperimenta i uzorak u prvoj iteraciji. Uzorak se u softver definiSe na
sledeci nacin: potrebno je kliknuti na taster Edit/materials library, $to otvara novi prozor u kome
se sa desne strane nalazi se biblioteka razli¢itih materijala koji se mogu koristiti pri definisanju
novih materijala ili pri definisanju geometrijske postavke eksperimenta. Definisanje geometrijske
postavke eksperimenta se zapocinje klikom na dugme File/new nakon ¢ega ¢e se pojaviti nov
prozor u kojem se mogu odabrati razli¢iti Sabloni koji predstavljaju razli¢ite eksperimentalne
postavke. Nakon odabira odgovarajuce postavke eksperimenta pojavljuje se nov prozor u kojem
se vrsi odabir detektora, Cije su karakteristike fabricki instalirane u bazi softvera. Nakon $to
se odabere detektor na kojem vrsi merenje, otvara se nov prozor u kojem se vrsi odabir uzorka
iz baze podataka i postoji opcija unosa razli¢itih podataka vezanih za uzorak i geometrijsku
postavku eksperimenta, kao $to su rastojanje uzorka od detektora, debljina absorbera i materi-
jal od kojeg su napravljeni, debljina i materijal posude u kojoj se nalazi uzorak, precnik uzorka,
visina uzorka, kao i gustine materijala od kojih su sa¢injeni absorberi, posuda u kojoj se nalazi
uzorak kao i gustinu uzorka. Nakon definisanja postavke eksperimenta potrebno je sacuvati fajl
1 izvrsiti validaciju geometrije (edit/efficiency curve/validate geometry). softver je sada spreman
i moze da izvrsi kalibraciju efikasnosti za odredene energije (edit/efficiency curve/Generate data
points). Softver ¢e napraviti ecc fajl, u kojem se nalaze efikasnosti punih energetskih pikova za
detektor u Sirokom energetskom opsegu, kao i njihove relativne merne nesigurnosti. U fajlu se
nalazi ukupno 37 razli¢itih energija za koje je softver odredio efikasnost,

U softveru Origin odraden je fit svih 37 relativnih mernih nesigurnosti za efikasnost u funkciji
od energije i dobjen je polinom:

un(e) = by + e(by + eba) (3.6)

gde je by = 10.33683, by = 0.00778 i by = 2.17379 - 10-%. Polinom un(e) predstavlja relativnu
mernu nesigurnost za efikasnost detektora na razli¢itim energijama, prilikom njenon odredivanja
pomocu softvera LabSOCS.
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3.3 Efektivno rastojanje uzorka od detektora i njena veza sa aksijalnim ras-
tojanjem

Prilikom merenja uzorak se postavlja direktno iznad detektora i njihovo rastojanje se meri od
dna uzorka do povrsine detektora(z; na slici 14). Posto u ovom radu uzorci nisu tackasti (zane-
marljivih dimenzija), pojedini delovi uzorka ¢ée biti na nesto veéem rastojanju od dna posude u
kojoj se nalazi uzorak. Ova €injenica se uzima u obrzir prilikom odredivanja korekcionih faktora
za koincidentno sumiranje tako Sto se uzorak deli na odreden broj zona i za svaku deo ponaosob
se odreduje njeno efektivno rastojanje od detektora. U ovom prilogu ¢e biti opisana procedura
po kojoj ¢e se raCunati efektivno rastojanje za uzorak u cilindriénom koordinatnom sistemu.
Takode ¢e biti prikazana veza izmadeu efektivnog rastojanja i aksijalnog rastojanja tackastog
uzorka od detektora.

3.3.1 Efektivno rastojanje uzorka od detektora

Na slici 14. je sa krugom K s centrom u tacki O i polupre¢nikom Ry, predstavljena povrSina
detektora koja interaguje sa gama zraCenjem, a cilindar predstavlja izvor gama zraCenja. Osa
simetrije cilindra s je ujedno i osa simetrije kruga. Na slici se moZe uociti i pravougaonik ABC' D
Cija se stranica AD nalazi na osi simetrije s. Neka su T i F' nasumic¢no odabrane tacke koje
redom pripadaju pravougaoniku ABCD i krugu (K,O). Neka rastojanje tacke F od centra
kruga O iznosi R. Tacka E predstavlja normalnu projekciju tacke T na krug. Njeno rastojanje
od centra kruznice O je isto kao i rastojanje tacke T od ose simetrije s i neka je to rastojanje
obelezeno sa x i neka je rastojanje izmedu tacaka T i F obeleZeno sa z. Posto je trougao OFG
pravougli, onda je FG = Rsinf, i OG = Rcosf. Rastojanje izmedu dve proizvoljno izabrane
tacke T'i F' se moze oznaciti sa [ i moze se izra¢unati primenom Pitagorine teoreme na pravougli

trougao EFFT i tada je
l=+TE?+ EF?. (3.7)

EF se moze izra¢unati primenom pitagorine teoreme na pravougli trougao EFG:

EF = \/(Rcosf — x)2 + (Rsinf)2. (3.8)

Ako se jednacina 3.8 uvrsti u jednacinu 3.7, dobija se:

I =+/(Rcosf — )2 + (Rsin0)2 + 22. (3.9)

Ovim je izracunato rastojanje izmedu dve proizvoljne tacke unutar pravougaonika ABCD i
kruga K. Ako se fiksira tacka T" moZe se izra¢unati njeno rastojanje od bilo koje ta¢e na krugu
K. Rotacijom pravougaonika ABC D oko ose simetrije s opisuje se cilindar, a rotacijom tacke T
se opisuje kruznica k slikal4. Usled osne simetrije svaka tacka na kruznici k ¢e imati identi¢na
rastojanja [ od tacaka na krugu K. Da bi sve tacke cilindra obuhvatile potrebno je ovaj proces
odreéivanja rastojanja ponoviti za svaku tacku pravougaonika ABCD i svaku tacku kruga K.
Efektivno rastojanje uzorka od detektora se ra¢una preko izraza:

L i 3 2n R [T /(@ — Reos0)? + 27 4 (Rsin 0)2d9d Rdzda
i f:f 2mx fzzf OR0 2TR f027r dfdRdzdx

(3.10)

Da bi se uracunale sve tacke uzorka koje emituju zracenje potrebno je integralom obuhvatiti
celu povrinu pravougaonika ABCD, to se postiZe integraljenjem izraza 3.10 po z, u granicama
od z do 29 1 integraljenjem po xz, u granicama od r; = 0 do r9 = r (r je polupreé¢nik cilindra).
Integraljenjem je potrbno obuhvatiti i sve delove detektora, a to se postiZe integraljenjem po R
u granicama od 0 do Ry i integraljenjem po 6 u granicama od 0 do 2.
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Slika 14. Pomo¢na slika za rac¢unanje efektivnog rastojanja cilindri¢nog uzorka od detektora

3.3.2 Zavisnost aksijalnog rastojanja tackastog uzorka od njegovog efektivnog ras-
tojanja

Da bi se precizno odredilo aksijalno rastojanje tackastog uzorka od detektora prvo je potrebno
definisati njihove dimenzije i geometrijski polozaj u prostoru. Povrsina detektora koja interaguje
sa zraCenjem moze se predstvati kao povrSina kruga poluprecnika Ry = 3.2 cm. Tackasti izvor
se definiSe cilindar poluprecnika r = 0.075 c¢m i visine h = 0.1 cm. PoSto je moguée izrac¢unati
efektivno rastojanje izvora od detektora preko jednacine 3.10 za bilo koju geometrijsku postavku,
potrebno je dovesti u vezu efektivno rastojanje uzorka d sa njegovim aksijalnim rastojanjem.
To se moZe posti¢i rac¢unanjem efektivnih rastojanja uzorka od detektora po formuli 3.10 u
slucajevima kad je izvor postavljen na razli¢itim rastojanjima od detektora z. U tabeli 3 su
prikazana razli¢ita rastojanja tackastog uzorka od detektora i efektivna rastojanja koja se dobiju
po formuli 3.10. Pri ¢emu se polupre¢nik uzorka integrali u granicama od 0 do r, polupre¢nih
detektora se integrali u opsegu od 0 do 3.2, ugao 6 se integrali u opsegu od 0 do 27, a visina
uzorka se integrali unutar granica z; = z i 29 = z + h.
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Tabela 3: efektivna rastojanja izmedu uzorka i detektora za ratli¢ite polozaje uzorka

z [em|]  d |cm] z [em|]  d |cm]

0 2.134829 8 8.361226

1 2.412634 9 9.328358

2 3.013579 10 10.30168

3 3.778429 11 11.27963

4 4.629347 12 12.26111

) 5.028442 13 13.24533

6 6.456382 14 14.23174

7 7.402666 15 15.21992
Ove vrednosti su unesene u softver za obradu podataka i crtanje grafika Origin. Origin
omogucava fitovanje ovih tacaka polinomnom tre¢eg reda 3.11. pri ¢emu je ag = —3.31501,

a1 = 1.93359, ao = —0.09315 i a3 = 0.003. Ovaj polinom je prikazan i graficki na slici 15.

z(d) = ap + d(a1 + d(az + da3))

(3.11)

Jednacina 3.11 predstavlja direktnu vezu i aksijalnog rastojanja izmedu uzorka i detektora.

15

14 *

Efektivno rastojanje

Polynomial fit

Aksijalno rastojanje z [cm]

Slika 15. Zavisnost aksijalnog rastojanja od efektivnog rastojanja

3 4 5 6
Efektivno rastojanje d [cm]

=
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3.4 Odredivanje korekcionih faktora

Kao 8to je veé receno u poglavlju 2.2.1 efekti pravog koincidentnog sumiranja su zavisni od
rastojanja izmedu detektora i izvora. Posto u ovom radu uzorci nisu ,tackasti” (zanemarljivih
dimenzija), delovi uzorka koji se nalaze pri vrhu posude su na veéem rastojanju od detektora,
nego delovi uzorka koji su na njenom dnu. Iz tog razloga se uzorak deli na nekoliko zona i
za svaku zonu se racuna korekcioni faktor. Ukupni korekcioni faktor za ceo uzorak se ra¢una
po postupku prikazanom u odeljku 2.2.4. U praksi se uzorak ne deli na veliki broj ,tackastih”
izvora da bi se odredili korekcioni faktori, takva procedura bi bila veoma dugacka, a razlika
u preciznosti odredivanja korekcionih faktora nije dovoljno velika da bi se opravdalo ulozeno
vreme. Iz tog razloga se uzorak deli na nekoliko zona jednake zapremine, a korekcioni faktor se
odreduje po uzoru na jednacinu 2.19:

n
Z Ei,gvi
F, = ;:17 (3.12)
Z €Z7g U
(]
i=1 fg(zi)

gde F, predstavlja ukupni korekcioni faktor za uzorak na energiji g, v; zapreminu i-te zone
izvora, €; 4 efikasnost detektora za i-tu zonu uzorka na energiji g i f;(2;) je korekcioni faktor za
i-tu zonu na energiji g, u funkciji rastojanja od detktora z;. U ovom radu su korekcioni faktori na
koincidentno sumiranje odredeni po poluempirijskom principu. Fukncije koje opisuju zavisnost
korekcionih faktora, za taCkaste uzorke na razliitim energijama, od rastojanja od detektora
f4(2i) su odredeni eksperimentalno [11], a efikasnosti za pojedine zone uzorka ¢; 4 su odredene
pomocu softvera LabSOCS.

Uzorak

M~ &~ A
I h/3

~— "
I h/3

~— -
i i I h/3

_________ \ A Detektor

Slika 16. Uzorak izdeljen na Sest delova jednake zapremine
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Naslici 16. je prikazan uzorak, izdeljen na 6 delova jednakih zapremina i visina, na rastojanju
L od detektora. Zone uzorka numerisane sa brojevima 1, 3 i 5 su cilindri¢nog oblika i one se bez
problema mogu definisati u softveru LabSocs i mogu se odrediti njihove efikasnosti za razlicite
energije. Medutim, zone uzorka numerisane brojevima 2, 4 i 6 su specificnog oblika koji se ne
mogu definisati u LabSocs-u. Iz tog razloga se efikasnost za ove zone ne moze odrediti direktno.
Ukoliko se posmatra cilindri¢na zapremina, koja je oznalena sa Vio, i koja se sastoji iz zona
uzorka oznacenih sa 1 i 2, tada je opisana zapremina jednaka zbiru zapremina zona 1 i 2 i iznosi
Vie = Vi + Vh. Za registrovan odbroj vrha pune energije koji nastaje raspadom radionuklida
koji se nalaze u zoni uzorka zapremine Vio vazi:

Nio = N1+ Ny (313)

gde su Nig , N1 i Ng redom odbroji pod vrhom ukupne energije koji poti¢u od zona uzorka
zapremina Vio, V1 i Va. Koriséenjem jednacine 2.13 dobija se

aVie1p + aVaeap = aViseiap (3.14)

gde je a aktivnost uzorka po jedinici zapremine, a €1, €9 i €15 su redom efikasnosti u funkciji od
energije za zone uzorka zapremina Vi, V5 1 Vi . Daljim rac¢unom se moze izraziti efikasnost es:
er2(Vi + Vo) —e1Vi

— 3.15
€2 v (3.15)

Posto su zapremine V; i V5 jednake, dalje sledi:
Eo = 2612 — &1 (3.16)

Dakle definisanjem zona zapremina V; 1 Vio u softveru LabSocs se mogu dobiti njihove efikasnosti.
Njihovim uvrStavanjem u jedna¢inu 3.16 dobija se efikasnost zone 2. Analognim postupkom se
mogu odrediti i efikasnosti zona 4 i 6. Precnici zona uzorka koji su oznaceni neparnim brojevima
su jednaki i mogu se odrediti iz ¢injenice da je Vi = V5.

2 2
Prh )
4 3 4 3

gde je d precnik uzorka i ujedno pre¢nik zapremine oznacene sa Via, a = je precnik zona koje
su obeleZene sa neparnim brojevima. ReSavanjem ove jednac¢ine dobija se pre¢nik x. U softveru
LabSOCS potrebno je definisati geometrijsku postavku Sest zona koje su numerisane sa 1, 12,
3, 34, 51 56. Rastojanje zona-detektor racuna kao zbir rastojanja posude od detektora, debljine
dna posude i visine na kojoj se zona nalazi u posudi. U slucaju delova uzorka zapremine V; i Vo
postoji samo 1 apsorber koji se sastoji iz dna posude, kape detektora i marineli posude koje su
iste debljine. Kod ostalih delova uzorka pored pomenutog apsorbera, postoji jos jedan apsorber
koji se sastoji od delova uzorka koji se nalaze ispod posmatrane zone uzorka. Nakon $to su uneti
svi parametri softver izvrSava kalibraciju efikasnosti kao $to je opisano u poglavlju 3.2. Softver
izbacuje ecc fajlove sa efikasnostima detektora na razli¢itim enegijama za Sest definisanih zona.
Efikasnosti za zone 2, 4, 6 se ra¢unaju pomoc¢u jednacine 3.16. U daljem procesu odredivanja
korekcionog faktora koristi¢e se samo efikasnost detektora na energiji 92.59 keV Postupak je u
potpunosti identi¢an za ostale energije i moze se lako reprodukovati.

Kao §to se moze videti u referenci [11], u Sektoru za razvoj i primenu nuklearnih tehnologija
u javnom preduzeéu Nuklearni objekti Srbije eksperimentalno su odredeni korekcioni faktori
za ,tackaste” izvore, sa radionuklidima ®°Co, %2 Eu,'26Ra, 23°U, 238U (%34Th) i 28U (?3*™ Pa),
u funkciji rastojanja od Ge detektora. Prilikom odredivanja korekcionih faktora koriséeni su
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prinosi p; iz reference [52]. Ovde je potrebno pomenuti pored baze podataka iz reference [52]
postoje i druge baze podataka kao $to je referenca [53|. U ovim bazama se razlikuju prinosi p;, te
¢e se razlikovati i dobijeni korekcioni faktori za koincidentno sumiranje u zavisnosti od koris¢ene
baze podataka. Medutim, proizvod doprinosa p; i korekcionog faktora F| je konstantan bez
obzira na to koja baza podataka je koris¢ena.

Na slikama 17. i 18 .su graficki prikazane funkcije 3.18-3.23 koje redom opisuju zavisnost
korekcionih faktora od rastojanja za tackaste uzorke 23°U i 23®U na njihovim karakteristi¢nim
energijama. Ovde su uvedeni indeksi 451, w52, w53, w81, w82 1 483, Koji redom oznacavaju energije
energije 143.8 keV, 163.3 keV, 185.7 keV, 63.29 keV, 92.59 keV i 1001.03 keV.

fus1(2) = 0.73164 + z - (0.05537 + z - (—0.00286)) (3.18)
fusa(z) = 0.79848 + z - (0.05262 + z - (—0.00332)) (3.19)
fusa(2) = 0.82322 4 z - (0.04455 + z - 0.00273) (3.20)
fus1(2) = 1.22682 — z - (0.00247 4 z - 5.72202 - 10~%) (3.21)
fusa(z) = 1.35473 — z - (0.00467 + z - 4.14789 - 10~%) (3.22)
fusa(z) = 1.07775 — z - (0.00198 4 z - 2.84111 - 10~%) (3.23)

Sa obzirom da je rastojanje uzorka i detektora 6.6 cm, da se primetiti, kako sa slike 17 tako i
iz jednacina 3.18-3.20, da su korekcioni faktori za tackaste uzorke na energijama karakteristi¢nim
za 235U priblizno jednaki jedinici. Te iz jednacine 3.12 direktno sledi:

Fus1=1
Fu52 =1
Fus3 =1

Da bi se odredili korekcioni faktori, za energije koje su karakteristi¢ne za radioaktivni niz
23807, primenom jednagina 3.12 potrebno je odrediti efektivno rastojanje svih gest zona od detek-
tora. Efektivna rastojanja se odreduju preko jednacine 3.10 kao Sto je opisano u poglavlju 3.3.1.
Nakon $to se odredi efektivno rastojanje zone od detektora, moze se odrediti i njeno aksijalno
rastojanje od detektora preko izraza 3.24

Zi = ag + di(al + di(az + diag)) (3.24)

gde idenks ¢ ide od 1 do 6 i sluzi za numerisanje efektivnih i aksijalnih rastojanja zona od
detektora. Vrednosti d; predstavljaju efektivna rastojanja zona od detektora Postupak po kojem
se dolazi do jednacine 3.24 je opisan u poglavlju 3.3.2. Nakon toga se odreduju i korekcioni faktori
za efekat koincidentnog sumiranja za sve zone na energijama od interesa f4(z;) pomocu jednacina
3.18-3.23. Iz jednacine 3.25 dobijaju se korekcioni faktori za sve zone na energiji 92.59 keV u
funkciji od njihovog aksijalnog rastojanja od detektora.

Fus2(zi) = 1.35473 — z; - (0.00467 + 2; - 4.14789 - 10~%) (3.25)

34



—o— P (143.8 keV)
I —o— P (1633 keV) ||
1.05- —o— U (185.7 keV)
_ 1 ——= 58— 59
o T -
8 o
E 0.90 .
(=]
T 0851 /
& ul
0—30‘_; 0
0.75 4 /
s
0—?0 L T L T ] T T L] T

0 1 2 3 4 5 G 7 3 3 10
Rastojanje izvor-detektor [em)

Slika 17. Zavisnost korekcionih faktora za tackasti izvor 233U u funkciji rastojanja [11]
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Slika 18. Zavisnost korekcionih faktora za tackasti izvor 233U u funkciji rastojanja [11]

Ukupan korekcioni faktor za koincidentno sumiranje na energiji 92.59 keV je prikazan u jednacini
3.26:
6
>
Fugp= —=4 (3.26)
=1 fus2(2i)

gde su ¢; efikasnosti zona na energiji92.59 keV. Efektivno rastojanje uzorka od detektora z.yy se
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ra¢una reSavanjem jednacine 3.27:

Fus2 = fus2(2) (3.27)

Ukoliko se ovaj postupak ponovi za preostale energije, dobice se bliske vrednosti za z.ff. Da
bi se procedura pojednostavila ne rac¢unaju se efektivna rastojanja za ostale karakteristi¢ne en-
ergije prirodnih radioaktivnih nizom 238U i 235U, nego se uzima da je efektivno rastojanje uzorka
za sve energije isto. Ovim se procedura znacajno ubrzava pogotovo u slu¢ajevima u kojima je
potrebno izvriti velik broj iteracija, a greske koje ovim postupkom nastaju su minimalne.

Na energijama 63.29 keV i 92.59 keV dolazi do interferencije sa fluorescentnim X zracima i
potrebno je izvrsiti dodatnu korekciju za ovaj efekat. To se postize deljenjem korekcionih faktora
za koincidentno sumiranje sa koeficijentom Ky = 1.125.

3.5 Odredivanje aktivnosti i sastava uzorka

U prirodi uranijum se javlja u obliku tri izotopa 233U (99.2742%), 235U (0.7204%) i 24U
(0.0054%). Znajuéi zastupljenost izotopa uranijuma u prirodi i aktivnost jednog od njih moguce
je odrediti aktivnosti preostalih izotopa pomocu izraza 3.28 i 3.29:

0.007204 X5

o . 3.28

> T 0.992742)g 8 (3.28)
0.000054\4

Ay = 00 Y 3.29

1T 0.992742)08 8 (3.29)

gde su Ay, Aus i Ayg redom aktivnosti izotopa uranijuma 24U, 235U 1 238U, a A4, A5 1 Ag su
redom njihove konstante radioaktivnog raspada. U iterativnom postupku aktivnost uzoraka ée
se odredivati preko pikova razli¢itih energija pomoéu formule:

A= N 3.30
" tmepF (3.30)

gde je A aktivnost uzorka, N odbroj pika pomocu kojeg se odreduje aktivnost u spektru, t,,
vreme merenja, € efikasnost detektora na energiji na kojoj se nalazi pomenuti pik, p verovatnoca
emisije gama zracenja pomenute energije i F' je korekcioni faktor za odbroj pika u spektru. Ovako
odredene aktivnosti potrebno je uporediti. Ukoliko se njhiove vrednosti znatno razlikuju moze
se zakljuciti da sastav uzorka nije dobro definisan, potrebno je definisati novi sastav i pokrenuti
sledecu iteraciju. Novi sastav uzorka se definiSe pomocu aktivnosti pika na energiji 1001.03 keV
tako Sto se odredi nova masa uranijuma 238U, a potom i masa Zutog kola¢a u uzorku. Masa
28U se odreduje pomocu izraza:

Au83 . Am(ZSSU)
Ag - Ny

gde je \g konstanta radiaktivnog raspada 233U, a A,,(*3®U) = 238.03u je atomska masa 233U

i No = 6.022-10% mol je Avogadrov broj, a A,g3 je aktivnost odredena preko linije 1001.03

keV. Atomska jedinica mase iznosi u = 1.660540 - 10~27kg. Masa zutog kolaca se odreduje preko
izraza:

mys = (331)

Mg - (3 A (BBU) + 8 - A, (1°0))
3. A, (238U)

(3.32)

mys;0s =

gde je A, (*%0) = 15.999u. Kada je masa Zutog kolaa poznata, lako je odrediti mase ostalih
konstituenata i ponoviti ceo proces u narednoj iteraciji. Iterativni postupci se izvode dok se
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aktivnosti 232U i 238U koje su izrazene pomocu razli¢itih linija ne smire, odnosno dok im vred-
nosti ne budu dovoljno bliske. Aktivnosti 23°U i 23U na kraju iteracije se odreduju ra¢unanjem
otezane srednje aktivnosti za sve tri linije prirodnog radioaktivnog niza.

37



4 Rezultati sa diskusijom

4.1 Uzorak 1

Uzorak 1 predstavlja suva zemlja narandzaste boje Gustina i precnik uzorka su odredeni jed-
nac¢inama 3.4 i 3.5 iz postupka koji je opisan u poglavlju 3.1. Gustina prvog uzorka iznosi
p = 0.8096 C#, a pre¢nik uzorka je d = 4.6608 cm. Tokom iterativnog postupka odredivanja
sastava uzorka i njegove aktivnosti gustina uzorka mora biti konstantna, a maseni udeli supstanci
koje sacinjavaju uzorak ¢e se menjati iz iteracije u iteraciju. U spektru uzorka nisu detektovane
linije gama zracenja koje poti¢u od 2 Bi, §to znaéi da se uranijum u uzorku nalazi samo u obliku
zutog kolaca UsOg. Takode nisu detektovane ni energije gama zracenja koje poti¢u iz prirodnog
radiaktivnog lanca 232Th, te nece biti efekata interferencije usled gama zradenja koje emituju
radionuklidi iz radioaktivnog niza 232Th. Pogto uzorak nije nabijen u posudi, deo zapremine
uzorka ée ispunjavati vazduh Sto se moze videti i iz relativno male gustine uzorka. Zapremina
uzorka se sastoji iz suve zemlje, zZutog kolaca i vazduha. Svaki od konstituenata uzorka zauzima
odredeni udeo zapremine. Pos$to su od mernih veli¢ina vezanih za sastav uzorka na raspola-
ganju samo gustine, moze se postaviti samo jedna jednacina u kojoj ée figurisati zapreminski
udeo konstituenata. Zato se u prvoj iteraciji polazi od pretpostavke da uzorak sa¢injavaju suva
zemlja i vazduh. Treba imati na umu da je konstituent zemlje zapravo meSavina suve zemlje i
zutog kolaca, $to se odrazava na nesto vecoj gustini zemlje u jednacini 4.1

ZPzemlje + (1 - x)pvazduha = Puzorka (41)

gde su pzemije = 1.96 ZZ5, puazduha = 0.00125 L3 i p = 0.8096 _Z3 redom gustine suve zemlje,
vazduha i uzorka, a x predstavlja zapreminski udeo zemlje u uzorku. ReSavanjem jednacine
4.1 dobija se x = 0.413, §to znadi da zemlja zauzima 41.3% zapremine uzorka, a vazduh 58.7%
zapremine uzorka. PoSto su gustine i zapremine poznate, koriséenjem jednacine 3.4 mogu se
izracunati mase konstituenata uzorka (memije = 20.7 8, Myqzduha = 0.0188 g). Deljenjem ovih
vrednosti sa masom uzorka dobijaju se njihovi maseni udeli koji redom iznose fizemije = 99.91%,
Hvazduh = 0.09%.

4.1.1 Kalibracija efikasnossti u prvoj iteraciji

Da bi se odredila energetska kalibracija efikasnosti za detektor u prvoj iteraciji potrebno je
definisati geometrijsku postavku eksperimenta i sastav uzorka u softveru LabSOCS kao $to je
opisano u poglavlju 3.2. Nakon Sto se otvori biblioteka materijala u softveru moze se definisati
uzorak (slika 19.). Posto je maseni udeo vazduha zanemarljiv u odnosu na maseni udeo zemlje,
prilikom definisanja uzorka moZe se smatrati da se uzorak u celosti sastoji od zemlje gustine
0.80968#. Odabirom materijala earth masenog udela od 100% i gustine 0.809661%3 uspesno je
definisan uzorak 1 u prvoj iteraciji. Da bi se uzorak sa¢uvao u biblioteci potrebno je kliknuti na
taster save into Library.

Na slici 20. je definisana geometrijska postavka eksperimenta za uzorak 1 u prvoj iteraciji.
Nakon pokretanja softvera dobija se ecc fajl u kojem se nalaze efikasnosti detektora na Sirokom
energetskom opsegu. U tabeli 4 su prikazane efikasnosti iz generisanog fajla samo za energije od
interesa za iterativni postupak.
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Tabela 4: efikasnosti i njihove relativne merne nesigurnosti na karakteristi¢nim energijama za
Z50J 1 238U energijama; uzorak naradzaste zemlje u prvoj iteraciji

Energija [keV| efikasnost  Ae[%)]

63.29 2.43.107%2  10.0
92.59 2.45-1072  10.0
143.76 2.17-1072 9.0
163.33 2.04-1072 9.0
185.71 1.90-1072 9.0

1001.03 525-1073 4.0

4.1.2 QOdredivanje korekcionih faktora u prvoj iteraciji

Korekcioni faktori u prvoj iteraciji za uzorak 1 se odre¢uju po proceduri iz odeljka 3.4. Uzorak 2 je
potrebno podeliti na Sest zona jednake zapremine (slika 16.) i korekcione faktore odrediti pomoéu
jednacine 3.12. Posto su zone jednake zapremine, zapremine v; koje odgovaraju pomenutim
zonama i koje figurisu u jednacini 3.12 ¢e se pokratiti. Efektivna rastojanja pojedinih zona se
racunaju preko izraza 3.10 iz odeljka 3.3.1. Prilikom rac¢unanja efektivnog rastojanja potrebno
je obratiti paznju na granice integracije koje zavise od dimenzija uzorka i detektora kao i od
njihovog medusobnog rastojanja. Efektivna rastojanja pojedinih zona uzorka od detektora, kao i
njihove granice integracije su date u tabeli 5. Aksijalno rastojanje zone od detektora je funkcija
njenog efektivnog rastojanja od detektora. Ova zavisnost je prikaza izrazom 3.24, postupak
kojim je odredena ova zavisnost je dat u odlejku 3.3.2.

Tabela 5: Efektivna rastojanja zona od detektora i granice integracije u prvoj iteraciji za uzorak
1 zemlje

zona 71 [cm]| 7o [em] 2z [em]| zo[em| Rp [em]|  d [cm]

1 0 1.648 6.6 7.1 3.2 7.30047
2 1.648 2.33 6.6 7.1 3.2 7.47649
3 0 1.648 7.1 7.6 3.2 7.7723
4 1.648 2.33 7.1 7.6 3.2 7.93864
5 0 1.648 7.6 8.1 3.2 8.24734
6 1.648 2.33 7.6 8.1 3.2 8.4049
zi = ap + di(a1 + d;(az + d;as)) (4.2)

gde indeks ¢ ide od 1 do 6 i sluzi za numerisanje efektivnih i aksijalnih rastojanja zona od
detektora. Vrednost d; predstavlja efektivno rastojanje i-te zone od detektora, a z; je njeno
aksijalno rastojanje. Posto se uvodi aproksimacija da su zone tackasti izvori zracenja korekcioni
faktori za efekat koincidentnog sumiranja za zone na energijama od interesa f4(2;) se odreduju
pomocu jednacina 3.18-3.23. Iz jednacine 4.3 se dobijaju korekcioni faktori za svih Sest zone na
energiji 92.59 keV u funkciji od njihovog aksijalnog rastojanja od detektora.

Fus2(z:) = 1.35473 — 2; - (0.00467 + 2; - 4.14789 - 10~%) (4.3)

Da bi se odredio ukupan korekcioni faktor na energiji 92.59 keV pomocu jednacine 3.26 potrebno
je izvrsiti kalibraciju efikasnosti za svih Sest zona. Pvo se odreduju prec¢nici zona uzorka koji su
oznaceni neparnim brojevima su jednaki i mogu se odrediti iz ¢injenice da je Vi = V.

PR (4.4)



gde je d precnik uzorka i ujedno pre¢nik zapremine oznacene sa Vis. ReSavanjem ove jednacine
dobija se pre¢nik x = 3.2957 cm.

Na slici 21. moze da se videti kako su definisane geometrijske postavke zona uzorka 1 u
softveru LabSOCS u prvoj iteraciji.

U tabeli 6 su prikazane efikasnosti detektora za energiju gama zracenja od 92.59 keV za
razli¢ite zone uzorka. Efikasnosti €9, €4, 1 €¢ su izracunate preko jednacine 3.16. Ovde su
prikazane samo efikasnosti na energiji 92.59 keV efektivno rastojanje za uzorak 1 ée biti odredeno
samo za ovu energiju iz razloga navedenih u odeljku 3.4.
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1 Side Wals 0.065 | 3.2957 |polprop x| 0.91 1 Side Wals 0.065 |4.6608 [polprop || 0.91
2 Bottom Wal 0 (none) x| © Help 2 Bottom wal 0 (none) _=1| 0 Help
| 3 Sample 0.5 mezd2 1i ~|| 0.8096 1.00 3 Sample 0.5 mezd2 1i = || 0.8096 1.00
4 Absorber 1 1 mezd2 1i >|| 0.8096 View Drawing... | 4 Absorber 1 1 mezd2 1i *|| 0.8096 View Drawing... |
1[5 [ Absorber2 [ 033 | [oolvorop =] 081 | 5 Absorber 2 0.33 polyprop x| 0.91
| 6 | Source -Detector | 7.665 [ 0 | || | 6 | Source - Detector | 7.665 0 E4

Slika 21. Geometrijska postavka za razliCite zone uzorka 1 u softveru LabSOCS

Tabela 6: Efikasnosti zona u prvoj iteraciji za uzorak 1 na energiji 92.59 keV

zona efikasnost
1 0.0296
2 0.0282
3 0.0247
4 0.0236
5
6

0.0208
0.0199
12 0.0289
34 0.0242
o6 0.0203

Ukupan korekcioni faktor uzorak 1 za pik energije 92.59 keV u prvoj iteraciji je dat u jednadini
4.5

Fleg=—=0  —1.296 (4.5)



gde su ] efikasnosti detektora na energiji 92.59 keV za zone koje su numerisane od 1 do 6. Ove

efikasnosti su date u tabeli 6 Efektivno rastojanje uzorka 1 od detektora se moZe izra¢unati
reSavanjem jednacine 4.7:

Fiso = fus2(2) (4.6)

1.296 = 1.35473 — z - (0.00467 + z - 4.14789 - 10’4) (4.7)

Dobija se da efektivno rastojanje uzorka od detektora za energiju 92.59 keV iznosi Zéff =
7.528 cm. Ukoliko se ovaj postupak ponovi za preostale energije, dobiju priblizno iste vrednosti za

2! ... Da bi se procedura pojednostavila uzima se da je efektivno rastojanje uzorka od detektora

e

Zé;; = 7.528 cm univerzalno za uzorak 1. Ovim se procedura znacajno ubrzava pogotovo u
slu¢ajevima u kojima je potrebno izvrsiti velik broj iteracija, a greske koje ovim postupkom
nastaju su minimalne. Iz ¢injenice da je zéff = 7.528 cm moze se zakljuciti da su korekcioni
faktori za pikove energija koje poti¢u od prirodnog radioaktivnog niza ?*U jednaki jedinici. U
izrazima 4.8 i 4.9 su izracunati korekcioni faktori za energije 63.29 keV i 1001.03 keV.

Flo) = fusi(7.528) = 1.176 (4.8)

Flos = fus3(7.528) = 1.047 (4.9)

Na energijama 63.29 keV i 92.59 keV dolazi i do efekta interferencije sa fluorescentnim X
zracima i potrebno je izvrsiti dodatnu korekciju za ovaj efekat. To se postize deljenjem korek-
cionih faktora za koincidentno sumiranje sa koeficijentom Ky = 1.125. Ovako dobijeni korekcioni
faktori na enrgijama 63.29 keV i 92.59 keV ¢ée iznositi:

F/
Flhg = 2L =1.045 (4.10)
fu Ky
F/
Flugs = KLSQ = 1.152 (4.11)

4.1.3 Odredivanje aktivnosti 238U u prvoj iteraciji

Radi bolje preglednosti postupka u ovom pasusu uvode se oznake koje opisuju razli¢ite veli¢ine
kao §to su aktivnosti, efikasnosti i odbroji na energijama karakteristicnim za 233U (63.29 keV,
92.59 keV i 1001.03 keV). Uvedeni su indeksi, koji stoje uz oznake koje opisuju gore pomenute
veli¢ine, .81, wg2 1 ug3; u8 oznafava da se indeks odnosi na 2%U, a brojevi 1, 2 i 3 redom
oznacavaju njegove karakteristi¢ne energije 63.29 keV, 92.59 keV i 1001.03 keV. Aktivnosti koje
su dobijene pomocu pikova na ovim energijama su oznacne sa Al g, A’ ¢, 1 Al o1, a njihove greske
redom sa u(Alg;), u(Algy) 1 u(Algs). Posto ¢e se ove aktivnosti razlikovati, ra¢unace se otezana
srednja aktivnost koja je oznadena sa A ¢. Odbroji pikova na karakteristi¢nim energijama iz
spektra, kao i njihove merne nesigurnosti su oznacene sa Nyg1, Nus2, Nus3, U(Nysg1), u(Nysg2) 1
u(Nys3). Ove vrednosti se nalaze u tabeli 1. Efikanosti detektora su oznacene sa €)1, €lg5 1 €} g3,
a njihove vrednosti su date u tabeli 4. Korekcioni faktori za odbroje u spektru na energijama
karakteristi¢nim za 232U (63.29 keV, 92.59 keV i 1001.03 keV) su redom oznadeni sa gt Fruso
i1 Fgs. Ovi korekcioni faktori su odredeni u jednacinama 4.10, 4.11 i 4.9. Vreme merenja je
oznaceno sa t,, i ono iznosi 3600 s. Sa pus1, Puse 1 Pusg3 SU oznadene ukupne verovatnocée emisije
gama zracenja energija 63.29 keV, 92.59 keV i 1001.03 keV prilikom raspada radionuklida iz
prirodnog radioaktivnog lanca 23%U. Moze se primetiti da su oznake koje opisuju efikasnosti,
korekcione faktore, aktivnosti i njihove greske oznacCene i sa apostrofom. Apostrof oznacava
da se radi o prvoj iteraciji i on stoji samo uz oznake Cije veli¢ine ée imati drugacije vrednosti
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u narednim iteracijama. Oznake poput odbroja u spektru, vremena merenja i prinosa nemaju
apostrof jer su to izmerene veli¢ine i one su nezavisne od rednog broja iteracije. U drugoj iteraciji
oznake ¢e imati dva apostrofa da bi se naglasilo da je u pitanju druga iteracija, u trocoj tri itd.

Odredivanje aktivnosti pomocéu pika energije 1001.03 keV

[ako ima mali prinos p,g3 = 0.00842 pik energije 1001.03 keV je veoma pogodan za odredi-
vanje koncentracije uranijuma u uzorku direktnim spektrometrijskim metodama. Ge detektori
dobro razlazu Ovaj ,¢ist pik” i pomoc¢u njega je moguce veoma precizno odrediti koncentraciju
uranijuma u uzorku bez upotrebe korekcija za samoapsorpciju. Ovaj pik je pogodan i iz ra-
zloga §to njegov doprinos u spektru nastaje isklju¢ivo raspadom 23*™ Pa, drugog potomka 233U
te je efekat interferencije sa drugim pikovima zanemarljiv, ¢ak i kada u uzorku postoji velika
koncentracija torijuma. [13] Za razliku od drugih pikova 233U na ovoj energiji nema potrebe za
dodatnom korekcijom zbog fluoro efekta, Sto dodatno poveéava prednost odredivanja aktivnosti
preko ovog pika. Aktivnost na energiji 1001.03 keV se dobija preko izraza 4.12:

Nug3

! /
tm€yus3Pusstygs

!/

us3 = (4.12)

Aktivnost 23°U se moze odrediti preko izraza 3.28 pri emu se za aktivnost 233U uzima aktivnost
Ayss koja je odredena preko pika energije 1001.03 keV.

. ~0.007204)5
usuB3 T () 992742)\g 483

gde su A5 i Ag redom konstante radiaktivnog raspada za 23°U i 23U. Neodredenost merenja
aktivnosti preko pika na 1001.03 keV je data sa izrazom 4.14

(4.13)

!/ Nu 2
u(Algs) = 116%3\/ (100W> + un2g, (4.14)

Polinomom 3.6 je opisano relativno odstupanje efikasnosti detektora koja je odredena soft-
verom LabSOCS. Ovako odredeno relativno odstupanje se najmanje razlikuje od eksperimentalno
odredenog relativnog odstupanja efikasnosti na energiji 661.657 keV i iznosi 2.5%. Veli¢ina un,gs
je definisana kao:

2.5un(1001.03)

un(661.657) (4.15)

Uny83 =

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 92.59 keV

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 92.59 keV daju prirodno radioaktivni nizovi
23817 1 2350, Doprinos 23°U ovom piku je oznacen sa N/ gous5, & doprinos 2381J je razlika ukupnog
odbroja u spektru i doprinosa 23°U: Nyso — Nlgo,5. Prilikom beta raspada jezgra 3'Th na
234m Pg (metastabilno stanje protaktinijuma) dolazi do emisije gama zracenja energija 92.38
keV 1 92.80 keV sa verovatno¢ama 2.13% i 2.10% respektivno [52]. Pored emisije gama zracenja
prilikom raspada 23*Th dolazi i do emisije X zracenja energije 92.282 keV sa verovatno¢om
0.0171%. Posto se X zracenje i gama zracenje ne razlikuju ni po ¢emu osim po mestu nastanka
i X zracenje ¢e dati svoj doprinos odbroju u spektru. Ukupan prinos radiaktivnog niza 238U na

energiji 92.59 keV se racuna kao:

Pus2 = 0.0213 + 0.021 + 0.000171 = 0.0425 (4.16)
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Doprinos radiaktivnog niza 23°U piku energije 92.59 keV nastaje raspadom 23'Th, pri ¢emu
dolazi do emisije gama zracenja na energiji 93.02 keV sa verovatnoc¢om i 0.047%. Raspad torijuma
je pracem i emisijom X zracenja energije 92.282 keV sa verovatno¢om 0.35%. Doprinos raspada
Z1Th piku energije 92.59 keV prikazan izrazom:

N/

u

s2us = Al susstmenss - (0.0035 4 0.00047) (4.17)

Doprinos uranijuma 23*U odbroju na energiji 92.59 keV je oznacen i sa apostrofom jer on zavisi
od aktivnosti uranijuma 238U koja je odredena preko pika koji se nalazi na energiji 1001.03 keV.
u prvoj iteraciji i efikasnosti detektora na energiji 92.59 keV u prvoj iteraciji. Aktivnost 238U
preko pika energije 92.59 keV se dobija iz izraza 4.18:

r_ Nuga — N{L82u5 418
us2 = 17 E (4.18)
mEyg2Pus2 fu82

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika energije 92.59 keV je data sa izrazom 4.19

A{u U(Nugz) 2
w(Algy) = 10%2\/ (100Nu82 +unZg, (4.19)

gde je:

2.5un(92.59)

un(661.657) (4:20)

Uny82 =

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 63.29 keV

Prilikom beta raspada jezgra 23#Th na 23*™ Pq (metastabilno stanje protaktinijuma) dolazi do
emisije gama zraka energija 62.86 keV i 63.29 keV sa verovatnocama 0.016% i 3.7% respek-
tivno [52]. Dalje se 234 Pq raspada putem beta raspada na 234U. Ovaj raspad se odigrava
na dva nacina: 23*™Pg moze direktno da se raspadne na 234U pri ¢emu se emituje gama zrak
energije 62.70 keV sa verovatno¢om 0.0012%; u svega 0.16% slucajeva prvo ¢e do¢i do deksticije
metastabilnog stanja na osnovno, pa tek onda dolazi do beta raspada 23*Pa na 234U pri ¢emu
se emituje gama zrak energije 62.70 keV sa verovatnoc¢om 1.6%. Posto su ove tri energije jako
bliske, usled nedovoljno niske rezolucije detektora one ée biti obuhvaéene pod pik na energiji
63.29 keV. Ukupan prinos radiaktivnog niza 238U, na energiji 63.29 keV se rac¢una kao

pug1 = 0.037 + 0.00016 + 0.000012 4 0.0016 - 0.016 = 0.0372 (4.21)

Prilikom raspada jezgra 2*!Th, potomka 23U, dolazi do emisije gama zracenja energije 63.86
keV sa verovatnoc¢om 0.023%. Detekcija ovog gama zracenja doprinosi odbroju pika u spektru
na energiji 63.29 keV. Taj doprinos je u jednacini 4.23 oznaen sa N/g;,5, a do njega se dolazi
preko sledeéeg izraza:

L81u5 = A;L5u83tm5;81 -0.00023 (4.22)

N5 predstavlja doprinos prirodnog radiaktivnog niza 23°U piku na energiji 63.29 keV. Ak-

U
tivnost 23U se pomocu pika energije 63.29 keV se dobija iz izraza 4.23:

r_ Nugi — N{L81’LL5 4.93
u81 — / / ( : )
tmeug1Pusl Fpy g1

44



Neodredenost merenja aktivnosti preko pika energije 63.29 keV je data sa izrazom 4.24

Aust u(Nus1) ?
u(Alg) = 180\/ (100]\7:81 + un2g, (4.24)
gde je:
~ 2.5un(63.29) (4.25)
U8 = (661.657) '
Odredivanje otezane srednje aktivnosti ?**U i njegove mase u uzorku
Otezana srednja aktivnost 233U se racuna preko jednadine 4.26:
At Ao I Alss
b w(Aig)? u(Alge)?  u(Algs)? (4.26)
u8 :
1 N 1 N 1
w(Alg)? u(Algy)®  u(Aggs)?
Merna nesigurnost aktivnosti 238U je izra¢unata u jednacini 4.27
(Aus) ! (4.27)
U = .
us R
w(Alg)?  u(Algy)?  u(Ajgs)?

U tabeli 7 su date aktivnosti koje su izracunate za karakteristi¢ne energije radioaktivnog
niza 238U kao i otezana srednja aktivnost za uzorak u prvoj iteraciji. Mogu se videti razlike u
dobijenim aktivnostima za pikove razli¢itih energija, i one ne ulaze u opseg merne nesigurnosti.
Iz toga se moze zakljuciti da pocetni sastav uzorka nije dovoljno dobro definisan te je potrebno
izvr8iti drugu iteraciju ovog postupka. Iz veé¢ navedenih razloga najpouzdaniji je rezultat koji je
dobijen preko pika na energiji 1001.03 keV, te se novi sastav uzorka definiSe tako $to se uzima
da je aktivnost 233U u uzorku jednaka sa Al gs.

Tabela 7: Aktivnosti 238U izracunate preko karakteristiénih energija i srednja aktivnost

Radionuklid EnergijalkeV] Aktivnost [10*Bg] Srednja aktivnost [10* Bq]

63.29 3.43
23817 92.59 5.52 5.34 +0.10
1001.03 7.76

Masa 23U u uzorku 1 moze da se izracuna pomocéu jednacine 4.28
l 238
Ay An(RU)
u8 )\8 . NA

gde je Ag konstanta radiaktivnog raspada 233U, a A,,(*3®U) = 238.03u je atomska masa 238U i
N4 = 6.022 - 1023 mol je avogadrov broj. Atomska jedinica mase, u = 1.660540 - 102" kg.

=624 ¢ (4.28)

45



4.1.4 Odredivanje aktivnosti ?*U u prvoj iteraciji

Analogno odeljku 4.1.3 uvode se identi¢ne oznake koje se razlikuju samo po tome $to u indeksima
umesto broja 8 stoji broj 5 koji oznacava da se oznaka odnosi na 2*°U. Pikovi u spektru na
energijama 143.76 keV, 163.33 keV i 185.72 keV poti¢u od radiaktivnog raspada nuklida koji
pripadaju prirodnom lancu radioizotopa ?*°U, a ukupne verovatnoce emisije gama zraka ovih
energija su oznacene kao pusi, puse 1 pus3- Oznake koje na energijama 143.76 keV, 163.33
keV i 185.72 keV opisuju aktivnosti, odbroje pikova, efikasnosti detektora kao i njihove merne
nesigurnosti su date redom: A/, Al .51 Al -3, Nys1, Nus2, Nyss(vrednosti su date u tabeli 1),
€l51, Enso 1 €453 (Vrednosti su date u tabeli 4) w(Alg;), u(Alg,) 1 w(Alss), w(Nyst), u(Nys2) i
u(Nys3) (vrednosti su date u tabeli 1). Vreme merenja je oznaceno sa t,, i iznosi 3600s. Kao §to
je veé reCeno za nasu eskperimentalnu postavku su korekcioni faktori za koincidentno sumiranje,
na karakteristi¢nim energijama 2*°U | jednaki jedinici.

Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 143.76 keV
Aktivnost 23U pomocu pika energije 143.76 keV se dobija iz izraza 4.29.

NU51 - N’lIL51u8 (4 29)
tm5;51pu51

/ —
udbl —

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 143.76 keV daju prirodno radioaktivni nizovi
23817 1 2357, Doprinos 238U ovom piku je oznacen sa N 51us8, & doprinos 251 je razlika ukupnog
odbroja u spektru i doprinosa 2¥U: Ny51 — Nls1.s-

Doprinos radiaktivnog niza 233U piku energije 143.76 keV nastaje raspadom U, ??3Rq i
21 Pq. Raspadom U dolazi do emisije gama zrakova energija 142.40 keV i 143.76 keV sa
verovatno¢ama 0.005% i 10.96% respektivno. Raspadom 3! Pa emituje se gama zrak energije
144.4 keV sa verovatnocom 0.015% i faktorom grananja 0.0021. Raspadom 2?)Ra emituje se
gama zrak energije 144.235 keV sa verovatnoc¢om 0.0327% i faktorom grananja 0.0015. Ukupan
prinos radiaktivnog niza 23U na energiji 143.76 keV se ra¢una kao:

pus1 = 0.1096 4 0.00005 + 0.0015 - 0.0327 + 0.0021 - 0.00015 = 0.11 (4.30)

Doprinos radiaktivnog niza 23%U piku energije 143.76 keV nastaje raspadom 234 Pa, pri ¢emu
dolazi do emisije gama zra¢enja na energii 143.78 keV sa verovatnoc¢ama 0.0016-0.0033% . Ovaj
doprinos je prikazan izrazom:

Neodredenost merenja aktivnosti pomocéu pika na 92.59 keV je data sa izrazom 4.32

Al Nus1)\?
u(Alysy) = 18501\/ <100“(M5511)> + un?y, (4.32)
gde je:
2.5un(143.76
UNy51 = (—) (4.33)

un(661.657)
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Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 163.33 keV

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 163.33 keV daju prirodno radioaktivni nizovi
23817 1 2357 . Doprinos 238U ovom piku je oznacen sa N 59u8, & doprinos 2351J je razlika ukupnog
odbroja u spektru i doprinosa 28U: Nys0 — N/c,.5- Prilikom beta raspada jezgra 2°U na 231Th
dolazi do emisije gama zraka energija 163.356 keV, sa verovatno¢om 5.08% [52|. Takode i ras-
padom 23'Th na 23! Pa dolazi do emisi gama zracenja energije 163.1 keV pri ¢emu je verovatnocéa

emusije 0.154% Ukupan prinos radiaktivnog niza 2*>U na energiji 163.33 keV se rac¢una kao:
Pus2 = 0.0508 + 0.00154 = 0.05234 (4.34)

Doprinos radiaktivnog niza 238U piku energije 163.356 keV nastaje raspadom jezgra 23*Pa na
jezgro 234U, pri ¢emu dolazi do emisije gama zraenja na energijama 164.94 keV sa verovat-
no¢ama 0.054% uz faktor grananja 0.0016, te je ukupan prinos 0.00054 - 0.0016. Ovaj doprinos
je prikazan izrazom:

N sous = Algtmetso(0.0016 - 0.00054) (4.35)

U
Aktivnost 22U koja je odredena preko pika energije 163.33 keV se dobija iz izraza 4.36:
Nys2 — N,

; ub2u8 (436)
75771?’51‘52]91152

/ —
ub2 T

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 163.33 keV je data sa izrazom 4.37

Al N, 2
u(Al ) = 1”6%2 \/<1OOU(NU522)> +un?y, (4.37)
gde je:

2.5un(163.33)

un(661.657) (4.38)

Uny52 =

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 185.72 keV

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 185.72 keV daju prirodno radioaktivni nizovi
23817 1 2350 . Doprinos 238U ovom piku je oznacen sa N/ 53u8, & doprinos 2351J je razlika ukupnog
odbroja u spektru i doprinosa ?®U: Nys3 — N!c3.s. Prilikom beta raspada jezgra 23°U na
21ITh dolazi do emisije gama zraka energija 185.715 keV, sa verovatnoc¢om 57.2% [52].Prinos
radiaktivnog niza ?*U na energiji 185.72 keV je:

pusz = 0.572 (4.39)

Doprinos radiaktivnog niza 23%U piku energije 185.72 keV nastaje raspadom jezgra 23*Pa na
jezgro 234U, pri ¢emu dolazi do emisije gama zraenja na energiji 186.15 keV sa verovatnocom
1.85% uz faktor grananja 0.0016, te je ukupan prinos 0.0185 - 0.0016. Ovaj doprinos je prikazan
izrazom:

N/ 53u8 — A;8tm6;53(00016 . 00185) (440)

U

Aktivnost 23U preko pika energije 185.72 keV se dobija iz izraza 4.41:

/u53 =T O o S (4.41)
tm5u53pu53
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Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 185.72 keV je data sa izrazom 4.42

A u(Nuss) \*
Alsg) = =423, [ 100—> 2 4.42
gde je:
B 2.5un(185.72) (4.43)
UIhuss = (661.657) '
Odredivanje otezane srednje aktivnosti ?*°U i njegove mase u uzorku
Otezana srednja aktivnost 23°U u prvoj iteraciji se ra¢una preko jednacine 4.44:
Azt I Alusa I Aliss
b w(Ays)? u(Alse)? u(Alss)? (4.44)
ud :
1 N 1 N 1
w(Ays1)?  u(Ayse)?  u(Alss)?
Merna nesigurnost aktivnosti 23°U je izrac¢unata u jednacini 4.45
(Al5) 1 (1.45)
U = :
uo Lot
u(Ays1)?  u(Ayse)?  u(Alss)?

U tabeli 8 su date aktivnosti koje su izraCunate za karakteristicne energije radioaktivnog
niza 23U kao i otezana srednja aktivnost za uzorak u prvoj iteraciji. U tabeli 8 se moZe
uociti neslaganje ovih vrednosti, kao i da njihove razlike ne ulaze u okvire predvidene greskom.
Otezana srednja aktivnost 2°U iznosi A/, = 2.48 - 10® Bq, dok aktivnost koja je odredena
pomocu jednacine 4.13 iznosi Al g3 = 3.6 - 103 Bq. Ova velika razlika je posledica razlike u
rezultatima koji su prikazani u tabeli 8. Prilikom odredivanja mase ?*°U u uzorku za aktivnost
25U se uzima Al .53 jer je ona odredena uz pomo¢ pika na energiji 1001.03 keV. Kao $to je
veé ranije re¢eno na ovoj energiji su nazeljeni efekti najmanje zastupljeni te je ovako dobijena
aktivnost najpouzdanija.

Tabela 8: Aktivnosti 2°U izracunate preko karakteristiénih energija i srednja aktivnost

Radionuklid EnergijalkeV] Aktivnost [10°Bg] Srednja aktivnost [10°Bgq]

143.76 2.24
23577 163.33 2.50 2.48 + 0.06
185.72 2.77

Masa 235U u uzorku 1 se ra¢una pomocu jednacine 4.46

Alsuss - Am (*PU)
A5 - Ng
gde je A5 konstanta radiaktivnog raspada 2*°U, a A,,(?*°U) = 235.044u je atomska masa 23U i

N4 je Avogadrov broj. Udeo mase 23°U je manji od 1%, te se u poredenju sa masom 2**U moze
zanemariti. Masa Zutog kolac¢a UsOg u uzorku u prvoj iteraciji se rac¢ac¢una na sldeé¢i nacin:

I
mMys =

=0.045 g (4.46)

mlg - (3 Am(8U) + 8- A, (190))
3 A, (2550)

= 7.35g (4.47)

ngOg =
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4.1.5 Druga iteracija u postupku odredivanja sastava uzorka i njegove aktivnosti

Posto je u prvoj iteaciji odredidena aktivnosti uranijuma 23U i 238U pomoc¢u pikova razli¢itih
energijama i uocena su velika odstupanja, zakljuceno je da pocetna pretpostavka o sastavu
uzorka nije dobra. To je i ocekivano jer je pretpostavljeno da se uzorak sastoji iz samo zemlje i
vazduha. Uoceno je da to nije slucaj, tj u uzorku postoji i odredena koli¢ina uranijama u obliku
zutog kolaca mase 7.35g. Maseni udeo zutog kolac¢a u uzorku se ra¢una na sledeé¢i nacin:

My;0s

= 0.356 (4.48)

gde je my,0, masa zutog kolaca, a m masa uzorka. Dobija se da se uzorak sastoji iz zutog
kolaca koji predstavlja 35.6% mase uzorka i zemlje koja predstavlja 64.4% mase uzorka. Ovim
je definisan sastav uzorka u drugoj iteraciji i potrebno je definisati nov uzorak u bazi podataka
softvera Labsocs kao Sto je opisano u poglavlju 3.2, imajuéi u vidu da se uzorak sastoji iz dve
komponente, zutog kolaca i zemlje u gore navedenim masenim udelima. Nakon $to je definisan
uzorak 1 u drugoj iteraciji potrebno ponovo izvrsiti kalibraciju efikasnosti. Procedura je identi¢na
sa procedurom koja je opisana u poglavlju 3.2, stim da prilikom definisanja eksperimentalne
postavke potrebno izvsiti jednu malu promenu. Geometrijska postavka se definiSe kao Sto je
prikazano na slici 20, ali je u polju koje se odnosi na materijal uzorka potrebno odabrati uzorak
koji je definisan na pocetku druge iteracije. Nakon toga potrebno je izvrsiti validaciju geometrije
i pokrenuti softver. Softver ¢e opet napraviti ecc fajl u kojem se nalaze efikasnosti detektora na
razli¢itim energijama karakteristi¢nim za prirodne radioaktivne nizove 23U i 238U, kao i njihove
merne nesigurnosti (tabela 9).
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Tabela 9: efikasnosti i njihove relativne merne nesigurnosti na karakteristi¢nim energijama, 235U
i 280U za uzorak 1 u drugoj iteraciji

Energija [keV] e’ A" %]
63.29 1.13-1072  10.0
92.59 1.79-1072  10.0
143.76 1.43-1072 9.0
163.33 1.50 - 1072 9.0
185.71 1.52-1072 9.0

1001.03 5.23-1073 4.0

Relativne merne nesigurnosti na svim energijama su iste kao i u prvoj iteraciji te se opet mogu
aproksimirati polinomom iz izraza 3.6.

Korekcioni faktori se odreduju na identi¢an nacin kao $to je opisano u poglavlju 4.1.2. Posto
se ovde radi o drugoj iteraciji istog postupka sve veli¢ine vezane za geometrijsku postavku su iste
kao one koje su date u prvoj iteraciji, Uzorak se ponovo deli na Sest zona jednakih zapremina
kao Sto je pirkazano na slici 16. Dimenzije ovih zona, njihova efektivna i aksijalna rastorajanja
od detektora su identi¢na onim iz prve iteracije (videti tabelu 5). Ponovo se odreduju efikasnosti
detktora za svih Sest zona uzorka pomoéu softvera LabSocs. Parametre koji opisuju geometrijsku
postavku eksperimenta su uneti kao Sto je prikazano na slici 21, pri ¢emu se vrsi odabir uzorka
koji je definisan na pocetku druge iteracije umesto definicije uzorka 1 koja je koriséena u prvoj
iteraciji. Takode prilikom kalibracije efikasnosti za delove uzorka, koji su numerisani sa 3, 4,
34 i 56, za materijal od kojeg je sacinjen absorber 1 potrebno je voditi ra¢una da se odabere
uzorak 1 definisan u drugoj iteraciji. Nakon izvrSene kalibracije efikasnosti softver nam daje
ecc fajlove u kojima se nalaze efikasnosti detektora na razli¢itim energijama za razli¢ite zone
uzorka. Efikasnosti zona numerisanih sa 2,4 i 6 dobijaju se pomoc¢u jednacine 3.16. Efikasnosti
na energiji 92.59, za zone numerisane od 1 do 6, u drugoj iteraciji su date u tabeli 10

Tabela 10: Efikasnosti zona u drugoj iteraciji za uzorak 1 na energiji 92.59 keV

zona g}

1 0.0264
0.0250
0.0173
0.0164
0.0114
0.0108

S O W N

Ukupan korekcioni faktor za uzorak u drugoj iteraciji racuna se preko jednacine 4.49

26: 7
el
=1 !

"o
u82 — I

i=1 f u82(2i)
gde je Fs, korekcioni faktor ka koincidentno sumiranje u drugoj iteraciji, a sa £ su oznacene
efikasnosti detektora u drogoj iteraciji na energiji 92.59 keV za svih Sest zona. Ove vrednosti su

date u tabeli 10.

=1.297 (4.49)

Fiso = fus2(zerg) (4.50)
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Mo = 1.35473 — 2/ - (0.00467 + 2!y, - 4.14789 - 10~%) (4.51)

€
U drugoj iteraciji reSavanjem jednacine 4.50 dobija se da efektivno rastojanje uzorka od
detektora za energiju 92.59 keV iznosi zgf § = 7452 cm . Na osnovu iskustva iz prve iteracije
ovaj postupak se moZe pojednostaviti tako Sto se uzme da je efektivno rastojanje ngf = 7.452
univerzalno za uzorak u drugoj iteraciji. Korekcioni faktori za preostale energije su:

M = fus1(7.452) = 1.177 (4.52)
Flss = fus3(7.452) = 1.047 (4.53)

U poredenju korekcionih faktora iz prve i iz druge iteracije moze se uocuti da izmedu njih
postoje minimalne razlike reda veli¢ine 1073, te se moze zakljuciti da ih nije potrebno odrediti
i u drugoj iteraciji. Ovim se postupak dodatno uproscava.

Korekcioni faktori koji uracunavaju i efekte interferencije sa X zra¢enjem na energijama 63.29
keV i 92.59keV su dati u jednoc¢inama 4.54 i 4.55

F”81
Fi e = ——=0.928 (4.54)

fu Ky

Fl/

1" u82

= 22 = 1.024 (4.55)
82
Ju Kf

4.1.6 Odredivanje aktivnosti 233U u drugoj iteraciji

Postupak odredivanja aktivnosti u drugoj iteraciji je identi¢an onom iz prve iteracije. Korisé¢ene
su iste oznake kao i u prvoj iteraciji, stim da ¢e uz neke veli¢ine stajati dva apostrofa koji
oznacavaju da se ta veli¢ina promenila u odnosu na prvu iteraciju. Veli¢ine koje nemaju apostrofe
imaju iste vrednosti kao i tokom prve iteracije.

Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 1001.03 keV
Aktivnost na energiji 1001.03 keV se dobija preko izraza 4.56:

Nug3

/! /!
tm€yus3Pusstyss

"

u83 = (4.56)

Aktivnost 23U u drugoj iteraciji se moze odrediti pomocu izraza 3.28 pri ¢emu se za aktivnost
2387 uzima aktivnost A!¢; koja se dobije preko pika energije 1001.03 keV.

s 0.007204)5 ,
ubus3 T () 992742\~ U83

gde su A5 i Ag redom konstante radiaktivnog raspada za 23°U i

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 1001.03 keV u drugoj iteraciji je data sa
izrazom 4.58. Ovaj izraz je malo drugaciji od izraza za mernu nesigurnost 4.14 iz prve iteracije.
U drugoj iteraciji ura¢unata je i merna nesigurnost usled geometrijske postavke eksperimenta i
sastava uzorka (ugy,s3).

(4.57)

238 U

"

Nyss) ) 2
u(Alles) = 18%3 \/ (1001%;3)) + ungs + ugies (4.58)

Detaljan opis prora¢una za ug,ss je dat u prilogu A.
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Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 92.59 keV
Aktivnost 238U preko pika energije 92.59 keV se dobija iz izraza 4.59:

1"
Nyg2 — N, 82ub

" U

u82_t

(4.59)
m5Z82pu82F]/r/u82
pri ¢emu je korekcioni faktor za flourescentni efekat Ky = 1.125. Kao §to je ve¢ re¢eno u prvoj
iteraciji doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 92.59 keV daju prirodno radioaktivni
nizovi 23U i 23°U. Doprinos 23U ovom piku je oznacen sa N/, -, a doprinos 23U je razlika
ukupnog odbroja u spektru i doprinosa 23°U: Nygo — N/%o,5. Doprinos radiaktivnog niza 23°U

piku energije 92.59 keV je dat izrazom:
oous = Ansusatmengs - (0.0035 + 0.00047) (4.60)

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 92.59 keV u drugoj iteraciji je data sa izrazom
4.61:

"

Nys2) ) 2
u(Allgy) = 18%2 \/<100“(N8822)> + un2gy + uglgs (4.61)

Racun kojim je dobijena merna nesigurnost ug,gs je dat u prilogu A

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 63.29 keV
Aktivnost 233U preko pika energije 63.29 keV se dobija iz izraza 4.62:

1
Nugi — Nygius

" U

u8l —

4.62
tm5Z81pu81F}/c/u81 ( )

pri ¢emu je korekcioni faktor za flourescentni efekat Ky = 1.125. Doprinos 251 odbroju pika
na energiji 63.29 keV je oznacen sa N, 1 on potice od raspada jezgra BT,

581u5 = AZ5u83tm€Z81 -0.00023 (4.63)

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 92.59 keV je data sa izrazom 4.64

"

’LL(N 81) 2
u(Allg)) = 18%1\/ <1OON;;1> + un2g; + ugle (4.64)
Racun kojim je dobijena merna nesigurnost ug,s je data u prilogu A

4.1.7 Odredivanje oteZzane srednje aktivnosti 233U i njegove mase u uzorku

Otezana srednja aktivnost 238U u drugoj iteraciji se ra¢una preko jednacine 4.65:

" " "

u81 u82 u83
no_ u(Ayg)?  u(Aygs)®  u(Aygs)? (4.65)
u8 :

1 N 1 N 1

u(Ayg)?  u(Ayge)?  u(Aygs)?
Merna nesigurnost aktivnosti 238U u drugoj iteraciji je izrac¢unata u jednacini 4.66
u(Aly) = 1 (4.66)
ue Lot '
uw(Ayg)?  u(Aygs)?  u(Ajgs)?

52



U tabeli 11 su date aktivnosti koje su izra¢unate za karakteristicne energije radioaktivnog
niza 238U kao i otezana srednja aktivnost 23U za uzorak u drugoj iteraciji. Moze se videti da
aktivnosti iz tabele 11 imaju bliske vrednosti, odnosno njihove razlike se nalaze u ospegu koji
je predviden sa mernom nesigurnosti. Posto su se aktivnosti usaglasile nema potrebe za tre¢om
iteracijom, te je zakljuceno da aktivnost 233U u uzorku 1 iznosi 7.44 £ 0.16 - 10* Bq.

Tabela 11: Aktivnosti 233U izra¢unate preko karakteristi¢nih energija i srednja aktivnost
Radionuklid Energija [keV] Aktivnost [10°Bq| Srednja aktivnost [10%Bgq]

63.29 7.37
2381y 92.59 7.56 7.44+0.16
1001.03 7.44

Masa 238U u uzorku 1 u drugoj iteraciji je odredena preko jednacine 4.67 i ona iznosi 5.982 g.

" 5 Am(ZBSU)

no_ “tu8

myg = )\8 . NA

—5.982 g (4.67)

4.1.8 Odredivanje aktivnosti 2>U u drugoj iteraciji

Analogno odeljku 4.1.4 uvode se identi¢ne oznake koje se razlikuju samo po tome Sto neke oznake
imaju dva apostrofa umesto jednog. Time je oznafeno da te veli¢ine nose vrednosti iz druge
iteracije.

Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 143.76 keV

Aktivnost 23°U preko pika energije 143.76 keV se dobija iz izraza 4.68. Doprinos odbroju vrha
pune energije na energiji 143.76 keV daju prirodno radioaktivni nizovi 233U i 23°U. Doprinos
2381 ovom piku je oznacen sa N/l us 1 on se ra¢una pomocu izraza 4.69. Doprinos 257 je razlika

ukupnog odbroja u spektru i doprinosa 23%U: Ny51 — N/ ius-

1
Nys1 — N, 51u8

Mol = ——————0 4.68
usl tm€Z51pu51 ( )

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 143.76 keV je data sa izrazom 4.70

A// _ Zf)l 1 u(NU51) 2 2 2 4
u(Ays1) = 100 OOW + unysy + UGy (4.70)
Racun kojim je dobijena merna nesigurnost ug,s1 je data u prilogu A.

Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 163.33 keV

Aktivnost 23U preko pika energije 163.33 keV se dobija iz izraza 4.71. Doprinos odbroju vrha
pune energije na energiji 163.33 keV daju prirodno radioaktivni nizovi 238U i 23°U. Doprinos
2381 ovom piku je oznacen sa N9, 1 00 se ra¢una pomocu izraza 4.72. Doprinos 257 je razlika
ukupnog odbroja u spektru i doprinosa 23%U: Ns59 — N/ous-

12
Nus2 — Nysous

" U

us2 = (4.71)

I
tm€y50Du52
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’1/14,52718 = Athm€Z52(00016 . 000054) (472)

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 163.33 keV je data sa izrazom 4.73:

"

U(N 52) 2
w(Allsy) = 18?)2 \/ <100N;;2> + un2gy + ugis, (4.73)

gde je ugys2 izracunato u prilogu A.

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 185.72 keV

Aktivnost 23U preko pika energije 185.72 keV se dobija iz izraza 4.74. Doprinos odbroju vrha
pune energije na energiji 185.72 keV daju prirodno radioaktivni nizovi 233U i 23°U. Doprinos
2387 ovom piku je oznaten sa N/ss < i on je izracunat u izrazu 4.75. Doprinos 2*°U je razlika

ukupnog odbroja u spektru i doprinosa 233U N,s53 — Naus-

1
Nusz — Nyszug

A v 4.74
uss tm5Z53pu53 ( )
eaus = Alstmen=5(0.0016 - 0.0185) (4.75)
Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 185.72 keV je data sa izrazom 4.76
" Z53 U(Nu53) 2 2 2
U(Au53) = W 100m + unu53 + Ugu53 (476)
gde je ugys1 dato u prilogu A
Odredivanje otezane srednje aktivnosti >*°U i njegove mase u uzorku
Otezana srednja aktivnost 23°U u prvoj iteraciji se ra¢una preko jednacine 4.77:
" 1 "
ub1 u52 ud3
no_ u(Ays1)® u(Afs)?  u(Ayss)? (4.77)
ud :
1 N 1 N 1
w(Ajs)?  u(Afse)®  u(Agss)?
Merna nesigurnost aktivnosti 23°U je izra¢unata u jednacini 4.78
u(Alg) = 1 (1.78)
U I '
w(Afs)?  u(Afse)?  u(Agss)?

U tabeli 12 su date aktivnosti izra¢unate za karakteristi¢ne energije 23°U kao i otezana srednja
aktivnost za uzorak u drugoj iteraciji. Moze se videti da su se aktivnosti koje su dobijene
preko razli¢itih pikova ujednacile i da njihove razlike ne prevazilaze opseg merne nesigurnosti.
Iz navedenih rezultata zaklju¢eno je da ne postoji potreba za tre¢om iteracijom Aktivnost 235U
koja je odredena preko otezane srednje aktivnosti iznosi 3.43 - 10° Bq.
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Tabela 12: Aktivnosti 23U izra¢unate preko karakteristi¢nih energija i srednja aktivnost

Radionuklid EnergijalkeV] Aktivnost [10°Bg] Srednja aktivnost [10°Bg]

143.76 3.40
23517 163.33 3.40 3.43+0.10
185.72 3.47

Masa 233U u uzorku je izra¢unata u jednagini 4.79

A// * A (2351))
" ud m
= =0.04 4.
M5 NN 0.043 ¢ (4.79)

Stepen obogacenja uranijuma predstavlja maseni udeo ?*U u masi uranijuma u uzorku i on se
racuna kao:

m//

——1 . 100% = 0.713% (4.80)
mMays + mysg
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4.2 Uzorak 2

Gustina i precnik uzorka 2 su odredeni jednacinama 3.4 i 3.5 iz postupka koji je opisan u
paragrafu 3.1. Gustina crne zemlje iznosi p = 2.25 #, a pre¢nik uzorka je d = 4.6454 cm.
Tokom iterativnog postupka odredivanja sastava uzorka i njegove aktivnosti gustina uzorka
mora biti konstantna, a maseni udeli supstanci koje sa¢injavaju uzorak ¢e se menjati iz iteracije
u iteraciju. Na osnovu gustine uzorka je zaklju¢eno da se uranijum u uzorku nalazi u obliku
zutog kolaca UsOg. Kao Sto je veé¢ pomenuto zuti kola¢ se proizvodi industrijski i u njemu
su prisutna samo prva &etiri radionuklida iz prirodnog radioaktivnog niza 238U. Medutim, za
razliku od uzorka 1 u spektru su prisutne linije koje poti¢u od ostalih radionuklida iz prirodnog
niza 2387, kao i linije koje nastaju usled raspada radionuklida iz prirodnog niza 232Th. To znaéi
da se u uzorku pored zutog kolaca nalazi i zemlja koja sadrzi radionuklide u prirodnom obliku. U
prvoj iteraciji pretpostaljeno je da se u uzorku nalazi samo zuti kola¢, a tek u drugoj iteraciji su
uzeti u obzir doprinosi prirodnih radionuklida. Dakle pocetna pretpostavka je da sastav uzorka
2 ¢ine U3Og 1 vlazna zemlja.

TPU30g + (1 - x)pzemlje = Puzorka (4.81)
gde su pry05 = 8.3 %5, premije = 1455, p = 2.25-%; teorijske gustine U3Og, obicne vlazne

zemlje i uzorka, a x predstavlja zapreminski udeo Zutog kola¢a u uzorku. ReSavanjem jednacine
dobija se x = 0.1233, sto znaci da U3Og ispunjava 12.33% zapremine uzorka, a vlazna zemlja
87.66% zapremine uzorka. Posto su gustine i zapremine poznate, koriS¢enjem jednacine 3.4
mogu se izra¢unati mase konstituenata uzorka (my,0s = 22.548 ¢, Mzemije = 27.043 g). Posto
je zemlja vlazna moZe se pretpostaviti da se sastoji iz 70% suve zemlje i 30% vode. To znaci
da se u uzorku nalazi 18.930 g suve zemlje i 8.113 g vode. Deljenjem masa U3Og, suve zemlje
i vode sa masom uzorka dobijaju se njihovi maseni udeli koji redom iznose py,0, = 45.47%,
Hzemlja = 3817% i Mvoda = 1636%

4.2.1 Kalibracija efikasnosti pomoéu softvera LabSOCS

Kalibraciju efikasnosti za uzorak 2 se dobija pomoc¢u softvera LabSOCS na identican nacin kao
Sto je opisano u poglavlju 3.2 uz sitne izmene. Potrebno je definisati uzorak 2 u bazi podataka.
Uzorak se sastoji iz 45.47% UsOg, 38.17% zemlje i 16.36% vode. Nakon §to je definisan uzorak,
potrebno je odabrati odgovarajuéi Sablon koji opisuje geometrijsku postavku eksperimenta koja
je je prikazana na slici 22.

Ostatak procedure je veé opisan u polgavlju 3.2. Nakon izvrSene kalibracije softver ¢e naprav-
iti ecc fajl u kome se nalaze efikasnosti na razli¢itim energijama. U tabeli 13. su date efikasnosti
samo za karakteristi¢ne energije prirodnih radioaktivnih nizova 23°U i 238U,

Tabela 13: efikasnosti i njihove relativne merne nesigurnosti na karakteristi¢nim energijama za
prirodne radioaktivne nizove 23°U i 233U uzorak 2 u prvoj iteraciji

Energija |[keV]| 4 Ace[%]
63.29 443-107%  10.0
92.59 9.86-107%  10.0
143.76 7.08-1072 9.0
163.33 838-107% 9.0
185.71 9.49-1072 9.0

1001.03 5.02-1073 4.0

Polinom 3.6 kojim su fitovane relativne merne nesigurnosti za uzorak 1, isti je i za uzorak 2
posto su iste i relativne merne nesigurnosti za efikasnost detektora.
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Description: IMezdrea black earth 2.25 g/cm3 [45.47% U308, 38.17% earth, 16.36% water) oK |
Comment: |Gearn: cyl 4.64536 cm x 1.3 cm; distance B.6cm

Cancel

Unitss:  C mm @ em T m O in T 1t
[No.| Description | d.1 | d.2 | Material | Density | Rel. e
[1 | sidewals [ 0.065 [4.6454 [polyprop || 0.91 |
[2 [ Bottomwal [ 0.065 | [powprop 1] 091 | Help |
ER Sample [13] [mezd1 1i ¥l 225 [ 1.00
[4 [ Absorberi | 0.065 | [povorop ~J| 091 | View Drawing... |
[5 [ Absorber2 [ o0 | [(none) I 0 |
6 | Source-Detector | 66 | 0 | || |
@ Template Drawing - O X

CYLINDER SIDE WALL

R Inside diam.: d1.2d1.1

simplified e

Circular Plane

SAMPLE: d3.1

BOTTOM WALL: d21

ABSORBER2: d5.1

ABSORBER1: d4.1

SOURCE-DETECTOR

Axis

Slika 22. Definisanje geometrijske postavke eksperimenta u softveru LabSOCS; uzorak 2 u prvoj
iteraciji

4.2.2 Korekcioni faktori

Procedura za odredivanje korekcionih faktora je opisana u poglavlju 3.4. Uzorak 2 je potrebno
podeliti na Sest zona jednake zapremine (slika 16.) i potrebno je korekcione faktore odrediti po-
mocu jednadine 3.12. Posto su zone jednake zapremine, zapremine v; koje odgovaraju pomenutim
zonama i koje figuri¢u u jednadini 3.12 ée se pokratiti. Efektivna rastojanja pojedinih zona se
racunaju preko izraza 3.10 iz odeljka 3.3.1. Prilikom racunanja efektivnog rastojanja potrebno
je obratiti paznju na granice integracije koje zavise od dimenzija uzorka i detektora. Efektivna
rastojanja pojedinih zona uzorka od detektora, kao i njihove granice integracije su date u tabeli
14. Aksijalno rastojanje zona od detektora zavisi od njihovih efektivnih rastojanja od detektora.
Ova zavisnost je prikaza izrazom 3.24, postupak kojim je odredena ova zavisnost je dat u prilogu
3.3.2.

o7



Tabela 14: efektivna rastojanja zona od detektora i granice integracije za uzorak 2

zona 711 [cm| 7o [cm| 2 [em|  zafem| R [em]| d [cm)]

Description:  [Mezciea black catth 2.25 g/em3 63 33% U308, 25.67% earth, 11.0% water) oK | Description:  [Mezdrea black earth 2.25 g/cm3 63.33% U308, 25.67% earth, 11.0% water] ok |
Cornment [Zone 1 o Comment [Zane 12 =
Uits. Cmm ®em Cm Cin CH Uits: Cmm ®em Cm Cin O R
— = Apply
No.[ Description d1 [ d2 [ Material | Density | Rel. £ [No. [ Description [ d.1 d.2 [ Material | Density | Rel.
1 Side Wals 0.065 |3.2912 [polprop v 0.1 [17] Side Wals [0.065 [4.6454 [povprop +]| 0.91
2 [ Bottom wal [ mone) =1 0 Hee | [2 [ Bottomwal o (none) ~J| 0 _ he |
3 Sample 0.43333 mezdt || 2.25 1.00 3 Sample 0.43333 mezdl x| 2.25 1.00
[} Absorber 1 0.33 polvorop x|l 0.91 View Drawing .. | 4 Absorber 1 0.33 mezdl  x|f 2.25 View Diawing... |
5 Absorber 2 [ (none) ~| 0 5 Absorber 2 0 (none) x| 0
6 | Source - Detector | 6.665 0 =] | 6 [ Source - Detector | 6.665 [ 0 I | [
Descriptiors  |Mezdrea black eaith 2.25 g/cm3 63.33% U308, 25.67% earth. 11.0% water) oK Descipion.  [Mezdiea black earth 2.25 g/cm3 63.33% U308, 25.67% earth, 11.0% waler) oK |
Comment [Zone 3 o Comment: [Zone 34 o
Unts: Comm ®em Cm Cin <R Unts Cmm Gem Cm Coin (all}
No. Description d.1 d.2 Material | Density Rel. icd | [No. d.1 d.2 Material | Density Rel. L‘
1 Side Wals 0.065 [3.2912 [polprop =] 0.91 1 Side Wals 0.065 |4.6454 |polprop ~|| 091
2 Bottom Wall 0 (none) x| 0 Help | 2 Bottom Wal 0 (none) xJ 0 HEE
3 Sample 0.43333 med1  v|| 2.25 1.00 3 Sample 0.43333 mezdl || 225 1.00
ry Rbsorber 1 |0.43333 mezd1  v]| 225 ViewDrawing., | [ 4 | Absorber1  [0.43333 [meza1  ~I[ 225 | View Drawing...
5 Absorber 2 0.33 polvprop | 0.91 [ 5[ Absorber2 [ 033 | [povorop =1 081 |
6 | Source - Detector | 7.0983 ] -] [ 6 [ Source -Detector [7.0983 [ o0 | | |
Descriptiors: [Mezdrea black earth 2.25 g/cm3 63.33% U308, 25.67% earth. 11.0% water) oK. | Description:  [Mezdrea black earth 2.25 g/cm3 63 33% U308, 25.67% earth, 11.0% water) oK. j
Conmert  [ZoneS o Cormment Zore 56 —
Uts: Cmom Fem Cm Cin O |Ufis'f“mm5'cmr'm Cin CHh
[No. | Description d1 | d2 | Material | Density | Rel. goeb o, it 31 [ d2 | Material | Density | ReL Apoly
|1 Side Wals 0.065 |3-2912 |polyorop || 0.91 1 Side Wals 0.065 |4.6454 [pohorop <|| 0.91
[2_ [ Bottom il 0 (none) ]| 0 LED 2 Bottom Wal 0 (none) ~]| © Hebp
i Sample 0.43333 mezd1 x| 2.25 1.00 3 Sample 0.43333 mezd1 x|l 225 1.00
[4 [ Absober1 [0.85666 mezdl x| 2.25 View Diawing.. | [ ‘Absorber 1 0.86666 mezdi <l 2.25 View Drawing.
i Absorber 2 0.33 polprop || 0.91 5 Absorber 2 0.33 polprop <|| 0.91
6 | Source -Detector | 7.5317 | 0 = 6 [ Source - Detector [7.5317 [ 0 -

Slika 23. Geometrijska postavka za razliCite zone uzorka 2 u softveru LabSOCS

Da bi se odredila efikasnost detektora za svaku zonu na razli¢itim energijama potrebno je
svaku zonu definisati u softveru LabSOCS kao §to je prikazano na slici 23. Treba voditi ra¢una
da se u softveru odabere prethodno definisan uzorak 2 i da se tatno unesu njegove dimenzije i
gustina. Parametri koji se odnose na posudu su isti kao i za uzorak 1 jer su se uzorci nalazili u
identi¢nim posudama tokom merenja. Rastojanja pojedinih zona ¢e se razlikovati iz razloga Sto
se dimenzije uzoraka razlikuju. Na osnovu iskustva iz odredivanja korekcionih faktora za uzorak
1 odli¢eno je da se korekcioni faktori za uzorak 2 odrede samo u prvoj iteraciji. Korekcioni
faktori su pokazali jaku zavisnost od rastojanja izmedu uzorka i detektora. Promena sastava
u razliitim iteracijama ima mnogo manji uticaj na korekcioni faktor u odnosu na rastojanje
izmedu detektora i uzorka. Dakle nakon Sto su sve zone precizno definisane, softver je napravio
ecc fajlove u kojima su prikazene efikasnosti detektora na odredenim energijama za zone koje su
numerisane sa 1, 3, 5 na slici 16. kao i za delove uzorka koji obuhvataju po dve zone (112, 3 i
4,51 6). Efikasnosti zona 2, 4 1 6 se dobijaju iz jednacine 3.16. Efikasnosti detektora na energiji
92.59 keV za zone koje su numerisane od 1 do 6 su date u tabeli 15.
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Tabela 15: Efikasnosti zona u uzorku 2 na energiji 92.59 keV

zona €;

1 0.018
0.0170
0.0049
0.0045
0.0013
0.0012

Sy T = W N

Posto su zone aproksimirane kao tackasti izvori zracenja, njihovi korekcioni faktori za koin-
cidentno sumiranje na energiji 92.59 keV se mogu izracunati preko izraza 4.82, gde indeks i
numerise zone.

fus2(zi) = 1.35473 — z; - (0.00467 + z; - 4.14789 - 10~%) (4.82)

Ukupan korekcioni faktor za uzorak na energiji 92.59 keV je prikazan u jednacini 4.83:

>

&

Fugo = % = 1.2997 (4.83)
Z 1

=1 fus2(2i)
gde su fys2(2;) korekcioni faktori zona na energiji 92.59 keV a ¢; efikasnosti iz tabele 15. Efektivno
rastojanje uzorka od detektora se moze izracunati reSavanjem sledece jednacine :

Fugo = fug2(2) (4.84)

1.2997 = 1.35473 — = - (0.00467 + z - 4.14789 - 10™%) (4.85)

Dobija se da efektivno rastojanje uzorka od detektora na energiji 92.59 keV iznosi z.fp = 7.2
cm. Ukoliko se ovaj postupak ponovi za preostale energije, dobice se priblizno iste vrednosti za
Zeff. Da bi se procedura pojednostavila uzima se da je efektivno z.yy = 7.2 cm univerzalno za
uzorak 2. Korekcioni faktori za preostale energije se dobijaju iz izraza koji slede:

Fugt = fug1(7.2) = 1.179 (4.86)
Fuss = fug3(7.2) = 1.049 (4.87)
Fys1 = fus1(7.2) = 1 (4.88)
Fuso = fus2(7.2) =1 (4.89)
Fuss = fus3(7.2) =1 (4.90)

Usled flourescentnih efekata na energijama 63.29 keV i 92.59 keV potrebno je korekcione
faktore na tim energijama podeliti sa faktorom 1.125. pa korekcioni faktori na tim energijama
iznose

Fl =1.048 (4.91)

U
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Fl, =1.155 (4.92)

U

4.2.3 Odredivanje aktivnosti uzorka 2 u prvoj iteraciji

Postupak odredivanja aktivnosti uranijuma u uzorku 2 veoma je sli¢an postupku koji odredivanja
aktivnosti prvog uzorka. Postupci su identi¢ni u prvoj iteraciji s obzirom na to da su u prvoj
iteraciji kod uzorka 2 zanemareni pirodni radionuklidi ¢iji su pikovi detektovani u uzorku. Njihovi
uticaji su detaljnije opisani u drugoj iteraciji i u prilogu. Oznake koje se ovde koriste su identi¢ne
onim koje su koriSéene u prvoj iteraciji uzorka 1. Iz tog razloga treba napomenuti da se one u
ovom poglavlju odnose isklju¢ivo na uzorak 2. Oznake koje imaju apostrof ¢e promeniti svoje
vrednosti u drugoj iteraciji. Za razliku od korekcionog faktora prvog uzorka, korekcioni faktor
za drugi uzorak se neée menjati iz iteracije u iteraciju te nece biti obleZzen sa apostrofima.

4.2.4 Odredivanje aktivnosti 238U u prvoj iteraciji

Odredivanje aktivnosti pomocé¢u pika energije 1001.03 keV

Prvo se odreduje aktivnost preko pika na energiji 1001.03 keV, iako ovaj pik ima mali prinos
puss = 0.00842. Za razliku od drugih pikova karakteristi¢nih za 233U na ovoj energiji fluores-
centni efekti ne postoje, a efekti inteferencije su zanemareni. Smatra se da je aktivnost 233U
koja se dobija preko ovog pika, pomocu izraza 4.93, najpouzdanija.

Nus3

7
€,83tmPus3 Fug3

!/

u83 = (4.93)

Nugs je odbroj iz tabele 1, €] ¢4 je efikasnost iz tabele 13, a F,g3 je dato u izrazu 4.87. Aktivnost
251 se moze odrediti preko izraza 4.94.

. ~0.007204)5
usu83 () 992742)\g 483

gde su A5 i A\g redom konstante radiaktivnog raspada za 23°U i 2*®U/. Neodredenost merenja
aktivnosti preko pika na 1001.03 keV je data sa izrazom 4.95

(4.94)

! u(Nys3) \ 2
gde je un,gs dato kao:

2.5un(1001.03)
un(661.657)

UNy83 =

(4.96)

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 92.59 keV

Aktivnost uzorka 2 preko energije na 92.59 keV u prvoj iteraciji se odreduje na identi¢an nacin
kao u poglavlju 4.1.3

Nugz — Nigous

!/ U

gg=————-- (4.97)
b tmeygaPus2 F, 1{82
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Nus2 je odbroj iz tabele 1, €45 je efikasnost iz tabele 13 i F1{82 je korekcioni faktor dat u izrazu
4.92, a doprinos 23U odbroju na energiji 92.59 keV N gou5 se racuna kao:

= time - (0. + 0. .
N’82u5 A;5u83 ;82 0.0035 + 0.00047 4.98

U

Merna nesigurnost prilikom odredivanja aktivnosti preko pika na 92.59 keV je data sa izrazom
4.99

Al Nug2)\?
u(Algy) = 18%2\/ (100%) +ung, (4.99)

gde je:

2.5un(92.59)

—_— 4.1
un(661.657) (4.100)

Uny82 =

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 63.29 keV

Aktivnost uzorka 2 u prvoj iteraciji se odreduje na identi¢an nacin kao u poglavlju 4.1.3, gde su
prikazani razli¢iti doprinosi piku na ovoj energiji koji poti¢u od raspada razli¢itih radionuklida.

Nugl - N1/1,81u5 (4 101)

/ f
tmeyg1Pus1 L gy

/ —
u81 —

Nugi je odbroj iz tabele 1, €4, je efikasnost iz tabele 13 i FJ& je odredeno u jednacini 4.91.
Doprinos 238U je u jednacini 4.101 oznaden sa N/, ,5, a do njega se dolazi preko slededeg izraza:

Nugtus = Aususatmeusi - 0.00023 (4.102)

U

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 92.59 keV je data sa izrazom 4.103

At u(Nus1) |
u(Alg) = 180 \/ (100]\7;31 + un2g, (4.103)

gde je:

2.5un(63.29)

=—>= 4.104
U8 = (661.657) (4.104)
Odredivanje otezane srednje aktivnosti 233U i njegove mase u uzorku
Otezana srednja aktivnost 233U se racuna preko jednacine 4.105:
At X A I Algs
u8 — :
1 N 1 N 1
w(Alg)? u(Algy)®  u(Afgs)?
Merna nesigurnost aktivnosti 238U je izracunata u jednacini 4.106
(Alg) 1 (4.106)
U = .
us Lot
uw(Alg1)?  u(Aygy)?  u(Algs)?
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U tabeli 16. su date aktivnosti koje su izra¢unate za karakteristi¢ne energije radioaktivnog
niza 238U kao i otezana srednja aktivnost za uzorak u prvoj iteraciji. Mogu se videti razlike u
dobijenim aktivnostima za pikove razli¢itih energija, i one ne ulaze u opseg merne nesigurnosti.
Iz toga se moze zakljuéiti da pocetni sastav uzorka nije dovoljno dobro definisan te je potrebno
izvrsiti drugu iteraciju ovog postupka. Iz veé¢ navedenih razloga najpouzdaniji je rezultat koji je
dobijen preko pika na energiji 1001.03 keV, te se novi sastav uzorka definiSe tako Sto se uzima
da je aktivnost 238U u uzorku jednaka sa A/ .

Tabela 16: Aktivnosti 223U izracunate preko karakteristi¢nih energija i srednja aktivnost
Radionuklid EnergijalkeV|] Aktivnost [10°Bg] Srednja aktivnost [10°Bgq]

63.29 2.44
23877 92.59 267 2.96 £+ 0.05
1001.03 3.29

Masa 238U u uzorku 2 se ra¢una pomocu jednagine 4.107
_ A&SS ) Am(ZBSU)
Ag - Ny

gde je Ag konstanta radiaktivnog raspada 233U, a A,,(*3®U) = 238.03u je atomska masa 238U i
N4 = 6.022 - 102 mol je avogadrov broj. Atomska jedinica mase, u = 1.660540 - 102" kg.

/
myg =

=26.47 g (4.107)

4.2.5 Odredivanje aktivnosti ?*U u prvoj iteraciji
Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 143.76 keV
Aktivnost 23U preko pika energije 143.76 keV se dobija iz izraza 4.108:

NU51 - N’l{t51u8 (4 108)
tm€ls1Pus1 Fust

/ _
ubl —

Nus2 je odbroj iz tabele 1, €/, je efikasnost iz tabele 13, a Fy51 je dato u izrazu 4.88. Doprinos
2380 piku na energiji 143.76 keV je dat jednacinom 4.109.

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 92.59 keV je data sa izrazom 4.110

Al Nus1)\?
u(Alg) = 18%1\/ (100M> +un2y, (4.110)
gde je:
2.5un(143.76
UNy51 = —un( ) (4.111)

un(661.657)

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 163.33 keV
Aktivnost 23U koja je odredena preko pika energije 163.33 keV se dobija iz izraza 4.112:

’ Nus2 — N1152u8
W= (4.112)
tm€ysoPus2 Fus2
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gde se Nys2 nalazi u tabeli 1, /-, se nalazi u tabeli 13, a Fy52 je dato u izrazu 4.89. Doprinos

2381J piku na energiji 163.33 keV je dat jedna¢inom 4.113.

N ous = Algtmels2(0.0016 - 0.00054)

U

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 163.33 keV je data sa izrazom 4.114

A/ u(N 52) 2
u(Al ) = 18%2\/ (100]\&;2 +un2g,

gde je:

2.5un(163.33)

WIS = (661.657)

Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 185.72 keV
Aktivnost 23U preko pika energije 185.72 keV se dobija iz izraza 4.116:

!
; Nusz — Nisaug
ub3 — /
tm&y53Pus3Fuss

(4.113)

(4.114)

(4.115)

(4.116)

Nuys3 je dato u tabeli 1, €] -5 je dato u tabeli 13, a Fys53 je dato u izrazu 4.90. Doprinos 2811

piku na energiji 185.72 keV je dat jednacinom 4.117.
1{053’118 == A;gtm€;53(00016 . 00185)

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 185.72 keV je data sa izrazom 4.118.

A/u U(Nu53) 2
U(A{ME)?,) = 10%3 \/(100]\[53 + UTZ12L53

gde je:

2.5un(185.72)
un(661.657)

UNy53 =

Odredivanje otezane srednje aktivnosti 2*°U i njegove mase u uzorku

Otezana srednja aktivnost 23U u prvoj iteraciji se ra¢una preko jednacine 4.120:

Als n Ao n Alss
A — U(AZ51)2 U(A;E)Q)Q U(A;53)2
ub 1 1 1

U(AZM)? " U(A;m)z * U(AZ53)2

Merna nesigurnost aktivnosti 23U je izracunata u jednacini 4.121

u( ,u5) =

U(A;51)2 U(A;52)2 U(A;53)2
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U tabeli 17. su date aktivnosti izracunate za karakteristi¢ne energije radioaktivnog niza 23°U
kao i otezana srednja aktivnost za uzorak u prvoj iteraciji. MoZe se videti da aktivnost koja
je odredena preko energije 185.72 keV odudara od aktivnosti koje su dobijene pomocu pikova
energija 143.76 keV i 163.33 keV. OteZana srednja aktivnost iz tabele 17 iznosi A}, = 1.30 - 104
Bq, a aktivnost koja je dobijena uz pomo¢ jednacine 4.94 iznosi A/ o3 = 1.52-10* Bq. Ova
razlika je posledica nesaglasnosti u rezultatima iz tabele 17. Ovi rezultati ukazuju na to da je
potrebno izvrsiti drugu iteraciju. Prilikom odreéivanja mase uranijuma u uzorku za aktivnost
25U se uzima Al - .s3 Jer je ona odredena uz pomo¢ pika na energiji 1001.03 keV. Kao $to je
veé ranije reeno na ovoj energiji su nazeljeni efekti najmanje zastupljeni te je ovako dobijena
aktivnost najpouzdanija.

Tabela 17: Aktivnosti 23U izracunate preko karakteristi¢nih energija i srednja aktivnost
Radionuklid EnergijalkeV] ~Aktivnost [10*Bg] Srednja aktivnost [10% Bq]

143.76 1.24
23577 163.33 1.21 1.30 £0.29
185.72 1.48

Masa 23U u uzorku 1 se ra¢una pomocu jednacine 4.122

m . = Alsuss - Am(*°U)
ud )\5 . NA
gde je A5 konstanta radiaktivnog raspada 23°U, a A,,(**°U) = 235.044u je atomska masa 23U i

N4 je Avogadrov broj. Udeo mase 23U je manji od 1%, te se u poredenju sa masom 233U moze
zanemariti. Masa zutog kolac¢a UsOg u uzorku u prvoj iteraciji se rac¢acuna na sldec¢i nacin:

=0.19 ¢ (4.122)

s (8- An(PRU) 48 A (10))
Myz08 = 3+ Ay (2380)

=31.21g (4.123)
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4.2.6 Druga iteracija u postupku odredivanja sastava uzorka i njegove aktivnosti

U prvoj iteraciji je odredena aktivnost 23U i 233U pomocu pikova razli¢itih energija i softvera
LabSOCS. Dobijene aktivnosti su se razlikovale i njihova medusobna odstupanja su prevazilazila
okvire mernih nesigurnosti. Ovo je ocekivan rezultat s obzirom da se radi o prvoj iteraciji
postupka u kojoj je zanemaren uticaj prirodnih radionuklida. Pomoéu najpouzdanijeg pika
energije 1001.03 keV odredena je masa zutog kolaca koja iznosi 31.21 ¢ i njegov maseni udeo u
uzorku iznosi:

/

m

—Us% _ 63 (4.124)
m

Sastav uzorka u drugoj iteraciji ¢e iznositi 63.33% zutog kolaca, 25.67% zemlje i 11% vode.
Ovako definisan uzorak je potrebno uneti u bazu podataka u softveru LabSOCS. Nakon toga se
ponovo vrsi kalibracija efikasnosti kao u prvoj iteraciji stim to se koristi nova definicija uzorka.
softver ponovo daje ecc fajl sa efikasnostima koje su prikazane u tabeli 18.

Tabela 18: efikasnosti i njihove relativne merne nesigurnosti na karakteristi¢nim energijama za
2507 1 238U uzorak 2 u drugoj iteraciji

Energija [keV] e’ A" %]
63.29 3.30-107%  10.0
92.59 7.87-107%  10.0
143.76 5.46-1073 9.0
163.33 6.67 - 1073 9.0
185.71 7.86-1073 9.0

1001.03 5.01-1073 4.0

4.2.7 Odredivanje aktivnosti ?3*U u drugoj iteraciji

Postupak odredivanja aktivnosti u drugoj iteraciji se razlikuje po tome $to nisu zanemareni
efekti interferencije koji poticu od zrac¢enja koje se emitije raspadom radionuklida iz prirodnog
radioaktivnog niza 23%U i 232Th. Doprinos 232Th je zanemaren u prvoj iteraciji, ali se on u
opStem slucaju ne sme zanemariti jer ukoliko se nalazi u veéoj koncentraciji moze imati znacaj
doprinos odbroju u spektru. U drugoj iteraciji ¢e se koristiti korekcioni faktori koji su odredeni
u odeljku 4.2.2. Odbroji pikova na karakteristi¢nim energijama N su dati u tabeli 1. i odredeni
su u softveru ANGENS za uzorak 2. Efikasnosti detektora na karakteristinim energijama 23°U
i 2380 su odreéeni pomocu softvera LabSOCS i dati su u tabeli 18.

Odredivanje aktivnosti pomoé¢u pika energije 1001.03 keV

Prilikom raspada 234™ Pa, drugog potomka 238U dolazi do emisije gama zracenja energije 1001.03
keV sa prinosom pyg3 = 0.00842. Prilikom odredivanja aktivnosti u drugoj iteraciji pomocéu ovog
pika uzet je u obzir i doprinos koji nastaje usled raspada 2?8 Ac. Prilikom raspada 2?8 Ac dolazi
do emisije zracenja energije 1000.69 keV sa verovatnoc¢om 0.005% Ovaj doprinos je mali i u
nasem sluc¢aju, kao i u veéini drugih slu¢ajeva se moze zanemariti. Ovde to nije uradeno da bi se
efekti interferencije Sto bolje i preciznije objasnili i da bi se ova metoda odredivanja aktivnosti
uranijuma generalizovala. Aktivnost koja je odredena preko pika energije 1001.03 keV je data u
izrazu 4.125.

” Nuyss — NussTh

u83 t

_— 4.125
mEnssDus3Fuss ( )
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gde je Nyuga7p doprinos prirodnog radioaktivnog niza 232Th piku na energiji 1001.03 keV koji
nastaje usled raspada 228 Ac. Ovaj odbroj u spektru moze se odrediti pomocu izraza
NuggTh = AThtméfZgg -0.00005 (4.126)

Na slici 24. su prikazani svi doprinosi piku energije 1001.03 keV. Nezeljeni doprinos 2?8 Ac se
odrec¢uje preko izraza 4.126 u kome je Ay, (aktivnost 232Th) odredena pomoéu referentnih pikova
228 Ac. Postupak odredivanja aktivnosti 232Th je dat u prilogu B.

MeSovit pik

1000.69 keV (0.005%) 2284c
+

1001.03 keV (0.842%) ***™Pa Referentni pikovi Z28A¢

338.32 keV 969.97 keV
11.23 keV

A AN
L

lzmereni pikovi
NlAc N?.Ac NEAC

|

lzmeren pik N,g4
minus

L J |
N, gar, [1000.69 keV 2284c] =

N [1001.03 keV 234™Mpq]

Slika 24. Odredivanje doprinosa radioaktivnog niza 233U piku energije 1001.03 keV

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 1001.03 keV je data sa izrazom 4.127

A// U N 2
u(Aygs) = 7116%3 \/<100(N1;z3)> +unjgs + ugis (4.127)
(22

gde je ugys3 odredeno u prilogu A. Aktivnost 23°U se moze odrediti preko aktivnosti 233U koju
je odredena pomocu pika na energiji 1001.03 keV u izrazu 4.128.

s 0.007204)5 ,
usuB3 () 992742)\g 483

gde su A5 i Ag redom konstante radiaktivnog raspada za 23°U i 238U,

(4.128)
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Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 92.59 keV

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 92.59 keV daju prirodno radioaktivni nizovi
8y, 250 i 232Th. Doprinos 23U ovom piku je oznaden sa N/s9u5, doprinos 282Th je oznaden
sa Nugorh, a doprinos 238U je razlika ukupnog odbroja u spektru i doprinosa 23°U i 232Th :
Nu82 - N’l/l,/82’lt5 - Nu82Th~

Mesovit pik

92.38 keV (2.13%) 234Th
+

92.80 keV (2.1%) 234Th
+

92.282 keV (0.0171%) 234Th o
4 Referentni pik

92.282 keV (0.35%) 231Th
+
93.02 keV (0.047%) 231Th

1000.69 keV (0.005%) 228Ac

+
1001.03 keV (0.842%) 234mpq

n Referentni pikovi 228Ac
228
93.35 keV (3.1%) “““Ac 338.32 keV 969.97 keV
911.23 keV

JANVANWA

| : L1

lzmeren pik N,g3 o
minus Izmereni pikovi Ny 4.

lzmeren pik N5
’ Nzac N3ac

minus l

N, g3+ [1000.69 keV 2284¢] <
N [1001.03 keV 234mpq]

N, gy,5 [92.282 keV+ 93.02 keV ]31Th « |
minus

N,gor, [93.35 kev 12%84c <

.

N[92.59keV 23¢Th]

Slika 25. Odredivanje doprinosa radioaktivnog niza 238U piku energije 92.59 keV

Na slici 25. je graficki prikazan postupak odredivanja doprinosa 23U piku energije 92.59
keV. Doprinos radiaktivnog niza 2*U piku energije 92.59 keV nastaje raspadom 23'Th, pri
¢emu dolazi do emisije gama zraenja na energiji 93.02 keV sa verovatnocom i 0.047%. Raspad
torijuma je prac¢em i emisijom X zracenja energije 92.282 keV sa verovatnoc¢om 0.35%. Doprinos
Z1ITh piku energije 92.59 keV prikazan izrazom:

Nlgous = Al sstmEmss - (0.0035 + 0.00047) (4.129)
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Doprinos uranijuma 2*>U odbroju na energiji 92.59 keV je odreden pomocéu aktivnostu L
koji je odreden u izrazu 4.128. Prilikom odredivanja te aktivnosti oduzet je doprinos iz raspada
228 Ac, $to se moze i videti na slici 25. Doprinos 232Th je odreéen izrazom 4.130. On nastaje
prilikom raspada 228 Ac, pri ¢emu dolazi do emisije gama zracenja enerije 1000.69 keV sa verovat-
noc¢om 3.1%. Aktivnost torijuma Ay, je odrecena pomocu referentnih pikova 228 Ac u prilogu
B.

Nusorn = Ahtmengs - 0.031 (4.130)

Aktivnost 238U koja se dobija preko pika energije 92.59 keV u drugoj iteraciji je data izrazom
4.131:

1
oo Nu82 - Nu82u5 - Nu82Th
u82 —

(4.131)
tmengaPus2F, 1{82

Neodredenost merenja aktivnosti koja je odredena preko pika energije 92.59 keV je data izrazom
4.132

" ”82 U(NuSQ) 2

gde je ugy,so odredeno u prilogu A.

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 63.29 keV

Piku energije 63.29 keV doprinose raspadi radionuklida iz prirodnih radioaktivnih nizova 2*2Th,
2350 1 238U, Doprinos 23U ovom piku je oznacen sa N5, doprinos 232Th je oznaden sa
Nus17h, a doprinos 233U je razlika ukupnog odbroja u spektru i doprinosa 23U i 232Th : Ngo —

Merus — NusiTn. Aktivnost 238U preko pika energije 63.29 keV u drugoj iteraciji se odreduje
izrazom 4.133

1
Nust — Nygius — NugiTh

" U

ull —

4.133
tmEnmg1Pus1 Fugl ( )

N, .5 predstavlja doprinos prirodnog radiaktivnog niza 2*>U piku na energiji 63.29 keV. Ovaj
doprinos je odreden u izrazu 4.134 uz pomo¢ referentnog pika na energiji 1001.03 keV. Nysi17h
predstavlja doprinos prirodnog radiaktivnog niza 232Th piku na energiji 63.29 keV i on je odrec¢en
pomocu referentnih pikova 222 Ac u izrazu 4.135 i on nastaje prilikom radioaktivnog raspada

2327h, usled kojeg dolazi do emisije gama zracenja energije 63.81 keV sa verovatnoc¢om 0.263%

ws1us = Aususstmeng - 0.00023 (4.134)
Nu81Th = Athtmezgl -0.00263 (4135)

Na slici 26 su prikazani doprinosi piku energije 63.29 keV, takode su prikazani i referentni pikovi
iz kojih je odreden i nezeljeni doprinos radioaktivnog niza 233U i 232T°h.Ovi doprinosi su oduzeti
od izmerenog odbroja pika na energiji 63.29 keV.

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 63.29 keV je data sa izrazom 4.136

A// w(N. 2
)= St (0 ) i 4150

gde je ug,s1 odredeno u prilogu A.
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MeSovit pik
63.29 keV (3.7%) 234Th

+

62.86 keV (0.016%) 234Th
+

62.70 keV (0.0012%) 234mpg
+
62.70 keV (1.6%) 23%pPq Referentni pik

+

63.86 keV (0.023%) *'Th 1000.69 keV (0.005%) 2284c
+ +

63.81 keV (0.263%) 232Th 1001.03 keV (0.842%) 234™Mpq Referentni pikovi 228Ac
+

338.32 keV 969.97 keV
911.23 keV
l . lzmeren pik Nyg3 l l l
lzmeren pik Nygq minus lzmereni pikovi Ny,
minus
l Noae Nagc

Nygs7h [1000.69 keV 228Ac] <

|

N [1001.03 kev 234™pg]

Nyaius [63.86 keV 231Th] |
minus

}

N,g1r, [63.81 keV 232Th]

|

N [63.29 ke 234Th + 234pg 4 234mpg)

F 3

Slika 26. Odredivanje doprinosa radioaktivnog niza 238U piku energije 63.29 keV

Odredivanje otezane srednje aktivnosti 233U i njegove mase u uzorku

Otezana srednja aktivnost 238U se ra¢una preko jednacine 4.137:

" " "
u81 u82 u83
" 2 A 2 " 2

U(AZ&)Q " U(AZ82)2 - U(AZS?;)Q

Merna nesigurnost aktivnosti 238U je izracunata u jednacini 4.138
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1
u(Alg) = : : . (4.138)

WA T (AT T WA

U tabeli 19. su date aktivnosti 238U izrac¢unate preko pikova na njegovim karakteristi¢nim
energijama. Takode je prikazana i otezana srednja aktivnost za uzorak u drugoj iteraciji. Moze
da se vidi da su aktivnosti, koje su dobijene preko pikova karakteristi¢nih energija, bliskih
vrednosti i njihove razlike se nalaze u ospegu koji je predviden sa mernom nesigurnosti. Posto su
se aktivnosti usaglasile nema potrebe za tre¢om iteracijom, te se moze zakljuciti da je aktivnost
2381 u uzorku 2 3.30 + 0.06 - 10° Bq.

Tabela 19: Aktivnosti 238U koje su izrac¢unate preko njegovih karakteristi¢nih energija i otezana
srednja aktivnost

Radionuklid EnergijalkeV] Aktivnost [10°Bg] Srednja aktivnost [10° Bq]

63.29 3.28
23817 92.59 3.34 3.30 + 0.06
1001.03 3.30

Masa 238U u uzorku crne zemlje u drugoj iteraciji je odredena preko jednacine 4.139 i iznosi
26.54 g.

no_ AZS ’ Am(238U)
u8 )\8 . NA

=26.54 g (4.139)

4.2.8 Odredivanje aktivnosti 23U u drugoj iteraciji
Odredivanje aktivnosti pomocu pika energije 143.76 keV
Aktivnost 23°U preko pika energije 143.76 keV se dobija iz izraza 4.140:

U

"
Nys1 — N, 51u8

"

7
tm€ys1Pus1

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 143.76 keV daju prirodno radioaktivni nizovi
23817 1 235U, Doprinos 238U ovom piku je oznacen sa N/ us, & doprinos 21 je razlika ukupnog
odbroja u spektru i doprinosa 8U: Nys51 — N/’s;,s. Postupak odredivanja odbroja koji potice
isklju¢ivo od radioaktivnog niza 23>U je graficki prikazan na slici 27. Doprinos radiaktivnog niza
28] piku energije 143.76 keV nastaje raspadom 234 Pa, pri ¢emu dolazi do emisije gama zracenja
na energii 143.78 keV. Ovaj doprinos je prikazan izrazom 4.141.

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 143.76 keV je odredena u izrazu 4.142

A// N 2
u(Alls;) = ~43L 1004 MNus1) +ung, +ugls, (4.142)
100 Nust

gde je ugy,s1 odredeno u prilogu A.
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MeZoviti pik

142.40 keV (0.005%) 233U

+
143.76 keV {10.96%) 23°U
+
144.235 keV (3.27 %) 223Ra
+
143.78 keV (0.33%) 234Pa
+
144.40 keV (0.0115%) 23'Pa
* Referentni pikovi
144.235 keV (3.27%) 2*Ra 238y
63.20keV 92.50keV  1001.03 keV
lzmeren pik N5 Odredeni odbroji radioaktivnog
minus niza 2387
l N[63.29keV] N [9259keV] N [1001.03 keV]

- ‘

Nysi,s [143.78 keV]*3*Pa <

|

N [143.76 keV 2350 +223pq 4+ 231pq)

Slika 27. Odredivanje doprinosa radioaktivnog niza 23°U piku energije 143.76 keV

Odredivanje aktivnosti pomoc¢u pika energije 163.33 keV

Doprinos odbroju pika na energiji 163.33 keV daju prirodni radioaktivni nizovi 238U i 2*°U.
Doprinos 23U ovom piku je oznacen sa N/, < i odreden je u jednacini 4.143, a doprinos 23°U
je razlika ukupnog odbroja u spektru i doprinosa *%U: Nyz0 — N/l9,s- Postupak odredivanja
odbroja koji potice isklju¢ivo od radioaktivnog niza 23U je graficki prikazan na slici 28.

Doprinos radiaktivnog niza 238U piku energije 163.356 keV nastaje raspadom jezgra 23*Pa
na jezgro 234U, pri ¢emu dolazi do emisije gama zracenja na energiji 164.94 keV.

Aktivnost 23U koja je odredena preko pika energije 163.33 keV se dobija iz izraza 4.144:

"
Nys2 — N, 52u8

- L 4.144
ub? tm5Z52pu52 ( )
Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 163.33 keV je data sa izrazom 4.145
Al Nus2)\
u(Al.,) = —u2 100716( us2) + un?;, + ugls, (4.145)
100 Nyso “ “

gde je ugy,52 odredeno u prilogu A.
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Mezoviti pik

163.356 keV (5.08%) 23°U
+

163.101 keV (0.154%) 231Th
4

164.94 keV (0.054%) 234"pq Referenti pikovi

238y

63.29keV  92.59 keV 1001.03 keV

AN/ANIVAN
i 1 1

lzmeren pik Nysa Odredeni odbroji radioaktivhog
minus niza 2380

N[63.29kev] N [92.59keV] N [1001.03 keV]

Nysoug [164.94 keV]234MPg <

|

N [163.33 keV 235 + 231Th]

Slika 28. Odredivanje doprinosa radioaktivnog niza 23U piku energije 163.33 keV

Odredivanje aktivnosti pomoéu pika energije 185.72 keV

Doprinos odbroju vrha pune energije na energiji 185.72 keV daju prirodni radioaktivni nizovi
28y, 2350 1 282Th. Za razliku od uzorka 1 uzorak 2 se sastoji iz Zutog kolaca i zemlje u kojoj se
nalaze radionuklidi u prirodnom obliku. To znadi da ée pik energije 185.72 keV imati dodatne
doprinose prirodnih radio nuklida iz prirodnih radioaktivnoh nizova 233U i 232Th. Kao &to je
veé re¢eno u poglavlju 2.3.1 nakon obrade Zuti kola¢ sadrzi samo prva Cetiri ¢lana niza 232U i
njihov doprinos piku energije 185.72 keV nastaje raspadom jezgra 234 Pa na jezgro 24U, pri ¢emu
dolazi do emisije gama zracenja na energiji 186.15 keV. Ovaj doprinos je oznafen sa Nxq o 1
izracunat je u jednacini 4.147. Doprinos ostalih ¢lanova prirodnog radioaktivnog niza 238U
kojih nema u Zzutom koladu je oznaden sa Nys3rq 1 on nastaje alfa raspadom 2?6Ra na 222Rn
pri ¢emu dolazi do emisije gama zrafenja energije 186.211 keV sa verovatno¢om 3.64%. Ovaj
doprinos je odreden u jednacini 4.148. Doprinos radioaktivnog niza 232Th nastaje beta raspadom
228 Ac na 2?8Th pri ¢emu dolazi do emisije gama zracenja energije 184.54 keV sa verovatno¢om
0.07%. Ovaj doprinos je oznacen sa Nys37p 1 izracunat je u jednacini 4.146. Doprinos 2%°U je
razlika ukupnog odbroja u spektru i doprinosa radionuklida iz prirodnih radioaktivnih nizova
28U 1 B2Th: Nyus3 — Nesus — Nussra — Nusarn. Postupak kojim se odreduje odbroj koji potice
iskljucivo od radioaktivnog niza 2*°U je graficki prikazan na slici 29. Doprinos N5, je odreden
preko pikova na karakteristi¢nim energijama radioaktivnog niza 233U. Doprinos 226 Ra je odreden
pomocu referentnih pikova 214 Bi koji je sa njim u radioaktivnom ekvilibrijumu, a doprinos 22® Ac
je odreden iz njegovih referentnih pikova na energijama 338.32 keV, 911.23 keV i 969.97 keV.
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Mesoviti pik

185.715 keV (57.2%) 23°U

T

186.15 keV (1.85%) 24P

+

184.54 keV (0.07%) 2284c

+

186.211 keV (3.64%) 22°Ra

Referentni pikovi Referentni pikovi 21*Bi
238p)
609.32 keV 1764.491keV
63.29keV  92.59 keV 1001.03 keV

1120.294 keV

AN AN AN JANVANAY

Referentni pikovi 2284¢

338.32 keV 969.97 keV

!

lzmeren pik Nysz3
minus

}

Nys2,0 [186.15 keV]?34Pa )

ool ]

Odredeni odbroji radioaktivnog
niza 238U

N[92.59keV] N [1001.03 keV]

lzmereni pikovi Nj g;
Nap; Nap;
N [63.29 keV] P

minus

}

Nysarq [186.211 keV]?2%Ra

ry

minus

}

N,sarn, [184.54 keV]?22Ac

:

A AN
[

Ilzmereni pikovi
NlAc NZAC N3AC

rFy

N [185.72 keV 2350]

Slika 29. Odredivanje doprinosa radioaktivnog niza 23U piku energije 185.72 keV

Nus3Rra = ARatmf‘:Zg,g -0.0364

Nussth = Arptmenss - 0.0007
Aktivnost 23U preko pika energije 185.72 keV se dobija iz izraza 4.149:

"
"o Nuysz — Nu53u8
ub3 1"
tm5u53pu53

Neodredenost merenja aktivnosti preko pika na 185.72 keV je data sa izrazom 4.150

Auss 100%
100 Nyss

2
u(Ayss) = > +ungss + ugiss
gde je ug,s3 odredeno u prilogu A.

Odredivanje oteZane srednje aktivnosti 2*°U i njegove mase u uzorku

Otezana Srednja aktivnost 23U u drugoj iteraciji se ra¢una preko jednacine 4.151:
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" " "
Au51 Au52 Au53

+ +

"o _ u(Ays1)?  u(Ays)®  u(Ajss)? (4.151)

uo R

w(Afs)?  u(Afsy)®  u(Agss)?
Merna nesigurnost aktivnosti 23°U je izrac¢unata u jednacini 4.152
1
u(AlL) = 4.152
( u5) 1 1 1 ( )
+ +

U(AZ51)2 u(AZ52)2 U(AZ53)2

U tabeli 20 su date aktivnosti koje su izracunate za karakteristi¢ne energije radioaktivnog
niza 2*U kao i njihova otezana srednja aktivnost. Aktivnosti koje su prikazane u tabeli 20
imaju ujednacene vrednsoti. Otezana srednja aktivnost za 23°U u drugoj iteraciji iznosi 1.56-10%
Bq, a aktivnost koja je izracunata preko jednacine 4.128 iznosi 1.52 - 10* Bq. Zbog relativno
malih razlika ovako izracunatih aktivnosti 23°U, zakljuceno je da je aktivnost odredena dovoljno
precizno i da nema potrebe izvrsiti i trecu iteraciju.

Tabela 20: Aktivnosti 23°U izracunate preko karakteristi¢nih energija i srednja aktivnost
Radionuklid EnergijalkeV] ~Aktivnost [10?Bg] Srednja aktivnost [10% Bq]

143.76 1.60
23577 163.33 1.52 1.56 = 0.04
185.72 1.57

Masa 235U u uzorku 2 se ra¢una pomocu jednacine 4.153
m!. — AZS ) Am(235U)
ud )\5 K NA

Stepen obogacenja uranijuma predstavlja maseni udeo 233U u uzorku i on se rac¢una kao:

=0.195 g (4.153)

m//

——1 . 100% = 0.731% (4.154)

"
Mys + mys

Odnos aktivnosti uranijuma 238U u prirodnom obliku i 2**U koji se nalazi u obliku Zutog
kola¢a je dat u izrazu:

ARa

— T 0.0041 4.1
. 0.00 (4.155)

gde je Allg aktivnost 238U koja je odredena u uzorku, a Ap, je aktivnost 226 Ra u uzorku.
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4.2.9 Diskusija rezultata

U prvoj iteraciji odredeno je da se prvi uzorak (narandzasta zemlja) sastoji iz Zutog kolaca koji
predstavlja 35.6% mase i suve zemlje koja predstavlja 64.4% mase uzorka. Aktivnosti uzorka
je doprineo samo industrijski dobijen UsOg. Aktivnost uzorka koja je dobijena nakon prve
iteracije, pomocu razlicitih pikova je pokazivala velika neslaganja kako za pikove 233U tako i za
pikove 23U, Ovi rezultati su ukazali na potrebu da se uradi i sledeca iteracija ne bi li se dobili
pouzdaniji rezultati. Na kraju druge iteracije aktivnosti koje su odredene preko razli¢itih pikova
su bile pribliznih vrednosti i upadale su u opsege merne nesigurnosti. Odredeno je da je aktivnost
Z81J. 7.44 - 10* Bq sa relativnim odstupanjem 2.15% i da je aktivnost 23°U: 3.43 - 103 Bq sa
relativnim odstupanjem od 2.9%. Stepen obogaéenja iznosi 23°U /238U = 0.713% &to odgovara
njihovoj zastupljenosti u prirodi.

Prilikom analize drugog uzorka vlaZne, crne zemlje bilo je poterbno izvrgiti dve iteracije.
Rezultati su pokazali da se uzorak 2 sastoji iz 63.33% Zutog kolaca, 25.67% zemlje i 11% vode.
Uoceno je da se u ovom uzorku pored Zutog kolac¢a nalaze i radionuklidi iz prirodnog radioak-
tivnog niza 233U i 232Th. Odredeno je da je aktivnost 23%U: 3.30 - 10° Bq sa relativnim odstu-
panjem od 1.8% i aktivnost 23°U je: 1.56 - 10* Bq sa relativnim odstupanjem od 2.56%. Stepen
obogacenja iznosi 23°U /238U = 0.731% &to odgovara njihovoj zastupljenosti u prirodi.
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5 Zakljucak

Uranijum igra vaznu ulogu u proizvodnji nuklearne energije ali se moze koristiti i u vojne svrhe.
Kako iz energetskih tako i iz bezbednosnih razloga postoji velika potreba za merenjem aktivnosti
uranijuma u razli¢itim uzorcima. U praksi laboratorije, koje se bave gama spektrometrijom,
mere velik broj uzoraka razli¢itog sastava, oblika i veli¢ine. Tatna merenja zahtevaju sertifiko-
vane standarde razli¢itog sastava radioizotopa i geometrije. Nabavka velikog broja standarda je
veoma skupa i neprakti¢na. Pored toga gama spektrometrijska merenja aktivnosti uranijuma se
susrec¢u sa dodatnim komplikacijama u vidu efekata interferencije fotona bliskih energija i efekata
koincidentnog sumiranja koji mogu znac¢ajno da uti¢u na ta¢nost merenja. Iz tih razloga javlja
se potreba za metodom koja pouzdano, brzo i efikasno moze da odredi aktivnost uranijuma u
uzorcima nepoznatog sastava, a da pri tom ne zahteva veliku koli¢inu uloZenih resursa. U ovom
radu je prikazana iterativna metoda za odredivanje aktivnosti uranijuma u uzorku nepoznatog
sastava, koja je razvijena u Sektoru za razvoj i primenu nuklearnih tehnologija u javnom pre-
duzecéu NOS. Koriséenjem softvera LabSOCS eleminisana je potreba za standardnim uzorcima i
energetska kalibracija detektora je brza i efikasna.

Glavni doprinos ovog rada je iterativni postupak koji odreduje aktivnost 233U preko linija
njegovih potomaka 234Th i 234mPq. Odredeni su i korekcioni faktori preko postupka pros-
tornog usrednjavanja eksperimentalno dobijenih korekcionih faktora za linije iz radioaktivnog
niza 238U. ovo usrednjavanje uradeno koriS¢enjem vrednosti efikasnosti za diskretne zone u
uzorku koje su dobijene koriséenjem softvera LabSOCS Na primeru dva uzorka, koji su uzeti sa
lokacije zatvorenog rudnika Mazdreja, pokazano je da koriSéeni iterativni postupak brzo konver-
gira dovodedi ne samo do rezultata za aktivnosti 233U i 238U ve¢ i do najverovatnijeg sastava
ispitavanih uzoraka, $to je posebno vazno za oblast nuklearne forenzike. Najve¢a mana prilikom
upotrebe LabSOCS je to Sto ovaj softver nije besplatan i potrebno je detektor poslati na fabricka
podeSavanja. To znaci da je upotreba ove metode ograni¢ena na detektore koji su prosli fabricka
podesavanja i za koje je kupljen softver LabSOCS.
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Prilog

Sadrzaj priloga je numerisan i u njemu se nalaze sve one stavke na koje se pozivalo u predasnjem
tekstu, a za koje je bilo pogodnije da budu prikazane odvojeno od centralnog dela rada bilo zbog
preglednosti bilo zbog suvisnosti (,,pogledati u Prilogu...”).

A Odredivanje greske usled definisanja geometrijske postavke
eksperimenta i sastava uzorka

Greska usled definisanja geometrijske postavke eksperimenta i sastava uzorka je oznacena sa ug
i raCuna se samo u drugoj iteraciji tako Sto se pored geometrijske postavke eksperimenta koja
je prikazana u glavnom delu rada u softveru LabSOCS definisu po jo$ dve postavke. Prilikom
odreéivanja ove greSke geometriske postavke za uzorak 2 i uzorak 1 su iste kao $to je redom
prikazano na slikama 20 i 22 uz manje izmene. Prilikom odredivanja greske ug za uzorak 1 u
polju u kojem se unosi materijal od kojeg je sac¢injen uzorak u drugoj iteraciji i potrebno je uneti
dve razli¢ite visine uzorka od 1.4 cm i 1.6 cm za prvu i drugu postavku respektivno. Pokretanjem
softvera za ovako definisane postavke dobijaju se dva ecc fajla u kojima se nalaze efikasnosti na
razli¢itim energijama. Ista procedura je i za odredivanje greske ug za uzrak 2, s tim da se za
materijal, od kojeg se sastoji uzorak, unosi uzorak 2 koji je definisan u drugoj iteraciji, a visine
uzorka su 1.2 cm i 1.4 cm. Greska ug se ra¢una po formuli A.1

5”(h2) _ Ell(hl)
= -100 Al
ug 2 . 6”(}1/) ( )
ge su €”’(hy), €’ (hg) i €”(h) efikasnosti detektora u drugoj iteraciji za razli¢ite eksperimentalne
postavke. Ove efikasnosti su date u tabelama 21 i 22 i njihovim uvrs$tavanjem u izraz A.1 dobija

se greska ug na karakteristi¢nim energijama 23°U i 238U za oba uzorka.

Tabela 21: Efikasnosti detektora na karakteristi¢nim energijama 23°U i 238U u razlicitim
postavkama eksperimenta za uzorak 1

energija [keV| hq [cm| hslem| A [cm] g’ (hy) e’ (ha) e’ (h)
63.29 1.4 1.6 1.5  1.07-107%2 1.19-1072 1.13-102
92.59 1.4 1.6 1.5  1.73-1072 1.19-1072 1.79-1072

1001.23 1.4 1.6 1.5  517-107% 5.29-107% 5.23.1073
143.76 1.4 1.6 1.5 1.37-1072 1.48-1072 1.43-1072
163.33 1.4 1.6 1.5 145-1072 1.55-102 1.50-102
185.71 1.4 1.6 1.5 1.48-1072 1.56-1072 1.52-1072

Tabela 22: Efikasnosti detektora na karakteristi¢nim energijama 23°U i 233U u razlicitim
postavkama eksperimenta za uzorak 2

energija [keV| hq [em| hslem| A [cm] g’ (hy) e’ (h2) e’ (h)
63.29 1.2 1.4 1.3 3.30-10~% 3.31-107° 3.30-103
92.59 1.2 14 1.3 7.89-107% 7.86-107% 7.87-1073

1001.23 1.2 1.4 1.3 5.06-107% 4.97-107% 5.01-1073
143.76 1.2 1.4 1.3  5.46-1073% 5.46-1073 5.46-1073
163.33 1.2 1.4 1.3 6.69-107% 6.66-10% 6.67-1073
185.71 1.2 14 1.3  7.88-107% 7.84-107% 7.86-1073
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B Odredivanje aktivnosti torijuma u uzorku 2

Najstabilniji izotop torijuma je 232T°h &iji period poluraspada iznosi 1.405 - 10'0godina §to je pri-
blizno jednako starosti univerzuma. On je i rodonacelnik prirodnog radioaktivnog niza torijuma
koji se zavriava sa stabilnim izotopom olova 2°® Pb. U referenci [40] su prikazani svi potomci ovo
radioaktivnog niza i njihovi faktori grananja. U veéini slu¢ajeva oni su jednaki jedinici $to znadi
da je 232Th u sekularnom ekvilibrijumu sa ve¢inom svojih potomaka i njihove aktivnosti su iste.
To znaci da ukoliko odredimo aktivnost jednog njegovog potomka, na primer 228 Ac sa kojim je u
radiaktivnom ekvilibrijumu, mi svo tada odredili i aktivnost 23?Th. Aktivnost 2?8 Ac se odreduje
preko tri pika energija 338.32 keV, 911.23 keV i 969.97 keV. Prilikom raspada 22 Ac dolazi do
emisije gama zracenja ovih energija sa verovatnocama 11.27%, 25.8% i 15.8% respektivno. [52]
Odbroji ovih pikova u spektru su odredeni pomocéu softvera ANGENS i oni su dati u tabeli 23.
Efikasnosti detektora na ovim energijama za uzorak 2 u drugoj iteraciji su date u tabeli 23.

Tabela 23: efikasnosti korekcioni faktori za koincidentno sumiranje na karakteristi¢nim energi-
jama za 228 Ac; uzorak 2 u drugoj iteraciji

Energija [keV] € F N
338.32 9.29-1073 0.993 4071
911.23 5.43-1072 0.996 5273
969.97 5.15-107% 0.996 3253

Korekcioni faktori za koincidentno sumiranje su odredeni uz pomoc¢ softvera EFFTRAN. Ovaj
softver ne zahteva prethodnu kalibraciju detektora, ali je potrebno precizno definisati sastav
uzorka, parametre detektora i geometrijsku postavku eksperimenta. softver daje korekcione
faktore za energije od interesa i one su takode prikazane u tabeli 23.

Aktivnost 222 Ac preko pika energije 338.32 keV je odreden izrazom

N
A= (B.1)
tmp1e1F
gde je A1 aktivnost, t,, = 3600 s vreme merenja, N1 odbroj u spektru na energiji 338.32 keV,
p1 verovatnoca emisije gama zraka energije 338.32 keV prilikom raspada i Fy koreckioni faktor
za koincidentno sumiranje na energiji 338.32 keV . Merna nesigurnost se ra¢una kao:

uy = 4| uef(338.32)2 + ( N

gde je u(N7) merna nesigurnost prilikom odredivanja odbroja u spektru, a uef(338.32) je dato
izrazom

2.5un(338.32)

uef(338:32) = = 661 657)

(B.3)

gde je un(338.32) relativna merna nesigurnost u funkciji od energije, koja je data polinomom
3.6.
Aktivnost 222 Ac preko pika energije 911.23 keV je odreden izrazom

No

Ay=—2
tmpacaFh

(B.4)
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gde je Ay aktivnost, t,, = 3600 s vreme merenja, No odbroj u spektru na energiji 911.23 keV,
p2 verovatnoca emisije gama zraka energije 911.23 keV prilikom raspada i Fo koreckioni faktor

za koincidentno sumiranje na energiji 911.23 keV . Merna nesigurnost se ra¢una kao:

2
ug = | uef(911.23)% + (100;[(2]\72)> (B.5)

gde je u(N3) merna nesigurnost prilikom odredivanja odbroja u spektru, a uef(911.23) je dato

izrazom
2.5un(911.23
( ) (B.6)

uef(O11.28) = = 657)

gde je un(911.23) relativna merna nesigurnost u funkciji od energije, koja je data polinomom

3.6.
Aktivnost 228 Ac preko pika energije 969.97 keV je odreden izrazom
N:
E (B.7)

Ag= ——
tmp3es k3

gde je As aktivnost, t,, = 3600 s vreme merenja, N3 odbroj u spektru na energiji 969.97 keV,
p3 verovatnoca emisije gama zraka energije 969.97 keV prilikom raspada i F3 koreckioni faktor
za koincidentno sumiranje na energiji 969.97 keV . Merna nesigurnost se ra¢una kao:

2
ug = | uef(969.97)2 + (W) (B.8)

gde je u(N3) merna nesigurnost prilikom odredivanja odbroja u spektru, a uef(969.97) je dato

izrazom
2.5un(969.97
( ) (B.9)

uef(969.97) = — o ee T 65Ty

gde je un(969.97) relativna merna nesigurnost u funkciji od energije, koja je data polinomom

3.6. Otezana srednja aktivnost 2?8 Ac se ra¢una pomocu izraza

A1 A2 Ag
2 aTa
A=-L1 2 3 (B.10)
1 N 1 N 1
Tous o uj
a njena graska se rac¢una kao:
u(A) = -0.01A (B.11)
1 1 1
22

o2
uy Uy Uy

Aktivnost 228 Ac koja je odredena ovom metodom iznosi 1079 +20Bq. Ovo je ujedno i aktivnost
232h posto su torijum i aktinijum u sekularnom radioaktivnom ekvilibrijumu.
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C Odredivanje aktivnosti radijuma u uzorku 2

Prirodni radioaktivni niz uranijuma zapocinje 238U, a zavrsava se stabilnim 2°6Pb. U uzorku
2 se pored vestacki dobijenog Zutog kolaca nalaze i potomci 23*U u prirodnom obliku. Da bi
se precizno odredila aktivnost u uzorku potrebno je odrediti i njihovu kativnost. Olaksavajuca
okolnost u ovom procesu je to §to su svi ¢lanovi niza od ?*Ra do ?'*Po u sekularnom ra-
dioaktivnom ekvilibrijumu, odnosno njihove aktivnosti su jednake i dovljno je odrediti aktivnost
samo jednog od njih da bi se znala aktivnost ostalih. [40] Dakle u ovom odeljku je odredena
aktivnost pomenutih radionuklida pomocéu 2 Bi. Aktivnost 2'4Bi je odredena preko pikova en-
ergije 609.32 keV, 1120.294 keV i 1764.491 keV. Odbroji pikova na ovim energijama su odredeni
pomocu softvera ANGENS, a efikasnosti preko softvera LabSOCS (tabela 24).

Tabela 24: efikasnosti korekcioni faktori za koincidentno sumiranje na karakteristi¢nim energi-
jama za 2?6 Ra; uzorak 2 u drugoj iteraciji
Energija [keV] € F N
609.32 6.76 1073 0.979 13860
1120.294  4.60-107% 0.978 3158
1764.491 3.34-1073 1 2644

Korekcioni faktori za koincidentno sumiranje su odredeni uz pomo¢ softvera EFFTRAN. Ovaj
softver ne zahteva prethodnu kalibraciju detektora, ali je potrebno precizno definisati sastav
uzorka, parametre detektora i geometrijsku postavku eksperimenta. softver daje korekcione
faktore za energije od interesa i one su takode prikazane u tabeli 24.

Aktivnost 2! Bi preko pika energije 609.32 keV je odreden izrazom

A= (C.1)

1= '
tmp1e1F1

gde je Aj aktivnost, t,, = 3600 s vreme merenja, N1 odbroj u spektru na energiji 609.32 keV,

p1 verovatnoca emisije gama zraka energije 609.32 keV prilikom raspada i F; koreckioni faktor

za koincidentno sumiranje na energiji 609.32 keV . Merna nesigurnost se ra¢una kao:

100u(N1)> 2 )

U]y = U@f(60932)2 + ( Nl

gde je u(N7) merna nesigurnost prilikom odredivanja odbroja u spektru, a uef(609.32) je dato
izrazom

2.5un(609.32)
un(661.657)
gde je un(609.32) relativna merna nesigurnost u funkciji od energije, koja je data polinomom

3.6.
Aktivnost 2! Bi preko pika energije 1120.294 keV je odreden izrazom

uef(609.32) = (C.3)

N-
Ap=——2 (C.4)
tmpaca by

gde je As aktivnost, t,, = 3600 s vreme merenja, No odbroj u spektru na energiji 1120.294 keV,
P2 verovatnoca emisije gama zraka energije 1120.294 keV prilikom raspada i F5 koreckioni faktor
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za koincidentno sumiranje na energiji 1120.294 keV . Merna nesigurnost se rac¢una kao:

100u(N2)>2 )

ug = 4 | uef(1120.294)2 + <
Ny

gde je u(N2) merna nesigurnost prilikom odredivanja odbroja u spektru, a ue f(1120.294) je dato
izrazom

2.5un(1120.294)

uef(1120.294) = un(661.657)

(C.6)

gde je un(1120.294) relativna merna nesigurnost u funkciji od energije, koja je data polinomom
3.6.
Aktivnost 22 Ac preko pika energije 1764.491 keV je odreden izrazom

Ay 3 (C.7)

3= '
tmpsesks

gde je As aktivnost, ¢, = 3600 s vreme merenja, N3 odbroj u spektru na energiji 1764.491 keV,

p3 verovatnoca emisije gama zraka energije 1764.491 keV prilikom raspada i F3 koreckioni faktor

za koincidentno sumiranje na energiji 1764.491 keV . Merna nesigurnost se rac¢una kao:

(C.8)

100u(N3)\
N3

ug = 4| uef(1764.4917)2 + (

gde je u(N3) merna nesigurnost prilikom odredivanja odbroja u spektru, a uef(1764.491) je dato
izrazom

2.5un(1764.491)

uef(1764.491) = un(661.657)

(C.9)

gde je un(1764.491) relativna merna nesigurnost u funkciji od energije, koja je data polinomom
3.6. Otezana srednja aktivnost 2! Bi se ra¢una pomocu izraza

Al AQ A3
A= ui up o ouj (C.10)
1 N 1 N 1
ui ui g
a njena graska se rac¢una kao:
1
u(A) = -0.01A (C.11)
1 1 N 1
ui ui o ug

Aktivnost 214 Bi koju se dobije ovom metodom iznosi 1345 + 22Bq. Ovo je ujedno i aktivnost
226 Ra, jer su bizmut i radijum u sekularnom radioaktivnom ekvilibrijumu.
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