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Uvod

Kalifornijum (**°Cf) je posebno znadajan radioizotop, jer se koristi kao izvor neutrona.
Medutim, on ne emituje samo neutrone, veé je prisutno i gama zra¢enje. Kako neutroni prilikom
interakcije sa  materijom imaju veéu biolosku efikasnost, doprinos ukupnoj dozi
kalifornijumovog izvora od strane gama zratenja se zanemaruje. Sema raspada 2°°Cf je dobro
poznata. To znaCi da je specifiéna gama Kkonstanta izvora poznata za sveze proizveden
kalifornijumov izvor.

292Cf se koristi kao neutronski izvor usled ¢injenice da doZivljava spontanu fisiju. Znatan
broj njegovih fisionih produkata su gama emiteri, koji doprinose ukupnoj dozi. Medutim, zbog
¢injenice da je kod svezeg izvora neutronska doza veca od doze gama zraCenja, o uticaju
nagomilavanja fisionih produkata vremenom u zapefaenom izvoru, te njihovom doprinosu
ukupnoj gama dozi se ne vodi racuna [1].

Kalifornijumovi izvori neutrona Koriste se u razlicite svrhe, u industriji, medicini, i
geologiji. U svetu su se Cesto takvi izvori mogli na¢i izvan regulatorne kontrole. U tim
situacijama, nuklearno-forenzicka analiza moze pomo¢i kriminalisti¢koj istrazi da utvrdi, razjasni
ili proceni Cinjenice ili okolnosti koje su vazne za pronalazenje istine u sluc¢ajevima koji se ticu
nezakonitih aktivnosti sa nuklearnim ili drugim radioaktivnim materijalima.

Gama spektrometrija visoke rezolucije kori§¢ena je za proucavanje karakteristika izvora
kalifornijuma koji se nalazi u laboratoriji za nuklearnu fiziku, PMF Novi Sad. U radu je
primenjen gama spektrometrijski metod opisan detaljno u radu [2]. Ove karakteristike su
relevantne tokom kriminalistiCke istrage vezane za kalifornijumove izvore koji su pronadeni van
regulatorne kontrole.

Odredivanje starosti izvora oslanja se na merenju odnosa aktivnosti dugozivecih i
kratkozive¢ih proizvoda fisije nastalih od 2°Cf i 252Cf. Ovaj pristup zasnovan je na poznatoj
metodi, ali takode uvodi nove parove izotopa koji se mogu koristiti u tu svrhu. Izotopski sastav je
procenjen iz direktnog merenja aktivnosti 2°Cf i %Cf izotopa. Pokazano je da se gama
spektrometrija moze uspesno koristiti za karakterizaciju izvora kalifornijuma i procenu njegove
starosti §to bi imalo dalju primenu u nuklearnoj forenzici.

Cilj ovog rada je testiranje nedestruktivne metode za procenu starosti radioaktivnog

izvora, u ovom sluéaju izvora 2>°Cf.



1.Pregled nuklearno forenzi¢ke nauke

Ovo poglavlje ima za cilj da nas upozna sa nuklearnom forenzikom kao naukom. Sve
veée mogucnosti koriséenja nuklearne energije dovele su do povecanja koli¢ine opashih
fisijskih i radioaktivnih materijala, nuklearnih postrojenja, nuklearne opreme, kao i broja
zemalja koje ih poseduju. Kao rezultat toga, povecan je rizik neovlas¢enog posedovanja i
nedozvoljne upotrebe nuklearnih materijala i/ili radioaktivnih izvora (koji se nazivaju i
radioaktivnim materijalom).

Nuklearna fizika je kao naucna oblast zaceta 1896. godine, Bekerelovim otkricem
zrac¢enja uranijuma i njena oblast istrazivanja je atomsko jezgro. Danas ne postoji nijedna grana
industrije koja ne koristi rezultate nuklearne fizike, a dobro je poznata i njena primena u
industriji oruzja. Posle Bekerelovog istorijskog otkric¢a, Pjer i Marija Kiri su otkrili da postoje i
drugi elementi, koji zrace, takozvani prirodni radioaktivni elementi — torijum, polonijum,
radijum. Izvodeci eksperimente sa apsorpcijom zra¢enja U materijalu, Kiri i Radeford su
pokazali da zracenje iz radioaktivnih elemenata sadrzi komponente raznih moc¢i prodiranja.
Najmanje prodorni zraci, koji su apsorbovani ve¢ u nekoliko centimetara vazduha ili u metalnoj
foliji debljine oko 0.1 mm nazvani su o. - zraci.

Prodornija komponenta zra¢enja, koja je apsorbovana sa oko 1mm olova, nazvana je f3 -
zraci. Metodama skretanja u magnetnom polju pokazano je da su a i  zraci Cesti¢ne prirode,
pri ¢emu je ustanovljeno da a - Cestice predstavljaju jezgra helijuma, a B - Cestice elektrone koji
se krecu brzinama veoma bliskim brzini svetlosti. Godine 1900. Vilard je otkrio trecu, jo$
prodorniju vrstu jonizujuéeg zracenja, koja je mogla da prode i kroz 10 cm olova. To zracenje
nije bilo moguce skrenuti magnetnim poljem, na osnovu cega je zakljueno da je
elektromagnetne prirode. Ono je nazvano y — zracenje [3].

Daljim napretkom nuklearne fizike doslo se do viSe saznanja o nuklearnom zraCenju,
odnosno o njegovoj prirodi. Tako da se danas zna: o - Cestica sadrzi dva protona i dva neutrona
1 predstavlja najstabilniji sistem nukleona u prirodi. PoSto jaka nuklearna sila ima osobinu
zasi¢enja, moze se pretpostaviti da su konfiguracije tipa a — Cestice, prisutne u jezgru (kao 1
molekuli H2 u vodoniku). Kod masivnih jezgara, koja sadrze veliki broj protona i neutrona, jaka
nuklearna sila, koja drzi na okupu protone u jezgru, moze se uporediti sa elektrostatickim
silama, koje deluju odbojno, s obzirom da protoni poseduju istoznacno naelektrisanje.

Kod radioaktivnih jezgara, potrebna je mala energija da bi se iz njih oslobodile a -
Cestice, dok se neke od njih oslobadaju prolaskom kroz energetsku barijeru jakih sila. B -

Cestica je elektron, koji poseduje visoku energiju. Postoje elementi kod kojih su nukleoni slabo



povezani, tako da je slaba nuklearna sila uporediva sa jakom. To dovodi do raspada neutrona,
iako su prisutni protoni. Prilikom raspada neutrona oslobada se visokoenergetski elektron, koji
se naziva [} - Cestica. y - Cestica je visokoenergetski foton, i naziva se y - zrakom. y - zraci su
nuklearni ekvivalent X - zraka na atomskom nivou. Prilikom promene energetskog nivoa
protona ili neutrona, u okviru jezgra, emituje se ili apsorbuje foton. Kako je sila izmedu protona
1 neutrona u jezgru mnogo jaca od sile izmedu protona i elektrona, odgovaraju¢i energetski
nivoi su znatno udaljeniji, tako da fotoni koji se ovom prilikom emituju, imaju veoma velike
energije. Zato vazi da su y - emiteri pobudena jezgra, koja nastaju kao produkt a - ili B -

raspada.

1.1. Nuklearne reakcije [4]

Pod nuklearnom reakcijom se podrazumeva proces pri kojem atomsko jezgro nekog
elementa interaguje sa drugim (obi¢no lakim) jezgrima, slobodnim neutronima ili fotonima
dovoljne energije, i u toku perioda vremena dugog 1072 s ili kraée se transformisu u drugo
jezgro (ili viSe jezgara) emituju¢i pri tome Cestice ili elektromagnetno zracenje. Ako pri
bombardovanju jezgra Cesticama ne dolazi ni do promene jezgra, ni do promene Cestice, niti do
stvaranja drugih jezgara ili emisije Cestica, takav proces se zove rasejanje. Rasejanja se u uZem
smislu ne smatraju nuklearnim reakcijama, ali se obi¢no izucavaju u okviru njih, 1 Sire
posmatrano spadaju u nuklearne interakcije. Nuklearne reakcije se u opstem vidu predstavljaju

jednacinama koje su analogne onima koje se koriste za hemijske reakcije:

aX+a— g5b+ ) (1)
X - jezgro mete, Y - jezgro proizvoda, a — laka Cestica projektil i b — Cestica koja se tom
prilikom emituje. Oznake rednih brojeva, Z, se obi¢no izostavljaju, osim kad je potrebno istaci
odrzanje nuklearnog naelektrisanja, jer su one prakti¢cno sadrzane u hemijskom simbolu
elementa. Kod Cestica a i b se Cesto izostavljaju i oznake za maseni broj A, ako se koristi
oznaka za Cesticu, npr. p za proton, n za neutron itd. U stvari, najceSce se Citava nuklearna
reakcija oznacava po skrac¢enoj notaciji koju je predlozio Bete, 1 koja se po njemu zove Beteova
notacija X(a, b)*?Y. U njoj su u zagradama date skraéene oznake lake Gestice projektila i
Cestica koja se tom prilikom emituje, razdvojene zarezom, a sa strana jezgro mete odnosno

jezgro proizvoda, sa svojim hemijskim znacima i masenim brojevima.



Prvu nuklearnu reakciju izveo je Raderford 1919. godine izlazu¢i u svom eksperimentu
jezgra azota dejstvu a-Cestica. Od ostvarenja prve nuklearne reakcije Raderforda iz 1919. godine
pa sve do pojave prvih masSina za ubrzavanje naelektrisanih Cestica prakticno jedini izvori
projektila za bombardovanje jezgara su bili prirodni a-emiteri. Verovatno da je zbog toga ¢ak 13
godina nakon Raderfordovog otkri¢a jedina poznata nuklearna reakcija bila (o, p) reakcija. Alfa
Cestice su se koristile za ispitivanje strukture jezgara u eksperimentima rasejanja i kasnije, za
dobijanje neutrona pri reakciji sa berilijumom. Pre pocetka koriS¢enja prvih akceleratora, igrale
su veoma veliku ulogu u nuklearnoj fizici. Jezgro koje nastaje posle raspada ima redni broj za dva
manji od polaznog jezgra, pa se pri tom otpuStaju dva elektrona, da bi novi atom bio
elektroneutralan. Alfa raspad mogu da dozive atomi kojima je masa vec¢a od zbira mase alfa
Cestice 1 jezgra koje ima redni broj za dva manji od pocetnog. Ovo je zadovoljeno za vecinu
tezih jezgara od olova. Kako energija veze po nukleonu opada sa porastom masenog broja, o
raspadom nastaje novo, jace spregnuto jezgro, te dolazi do oslobadanja energije.

Reakcija raspada je stoga egzotermna, energija se oslobada u vidu kineticke energije alfa

Cestice 1 uzmaka jezgra potomka, u odnosu:

Ej=wE, @
Sa indeksima j oznaceni su energija uzmaka jezgra potomka 1 masa jezgra potomka, dok su sa
indeksom a obelezene kineticke energije alfa Cestice 1 njihova masa.

Veliki broj alfa emitera emituje alfa ¢estice samo jedne energije. Ovo odgovara slucaju da
je jezgro potomak nastalo u osnovnom energetskom stanju. Tada, kompletna energija prelaza se
deli na kineticke energije alfa Cestice i jezgra potomka. Medutim, postoji izvestan broj
radioizotopa, koji emituju nekoliko grupa alfa Cestica. Ovo se naziva fina struktura alfa Cestica i
odgovara slucaju kada je novonastalo jezgro u nekom od svojih mogucih pobudenih stanja.

Tek je 1932. godine ostvarena reakcija drugog tipa sa protonom, ‘Li + p —2*He, kao i
fotonuklearna reakcija. Obe su delo Kokrofta i Voltona. Prirodni izvori projektila danas su
samo od istorijskog znacaja s obzirom na male energije. Sada je pomocu razli¢itih nuklearnih

Medu datumima koji su znacajni za istorijat nuklearnih reakcija treba izdvojiti sledece:
(1) ve¢ opisani Raderfordov eksperiment iz 1919. godine, zatim (2) konstrukcija prvog
ciklotrona (Lorens) u danasnjoj Lorens Berkli laboratoriji (1929-1930), u kojem je dobijen
proton energije od oko 80 keV, (3) otkrice pozitrona i kosmickog zracenja - (koje je otkrio
Anderson, 1932. godine), (4) izgradnja prvog akceleratora i ostvarenje ve¢ spomenute reakcije

(p, o) tipa, Kokrofta i Voltona (1932), Sto je sve zajedno imalo velikog znacaja za dalji razvoj,



koji je tekao veoma ubrzano. Godine 1932. (5) otkriven je deutrijum (D) - teski i stabilni izotop
vodonika, §to je dalo mogucnost stvaranja deuteronskih projektila. Te iste i nuklearnim
otkriéima veoma bogate godine, Cedvik je (6) otkrio neutron, sa kojim je tehnika nuklearnih
reakcija dobila najmoénije orude. Njegovo otkri¢e je dovelo do niza novih, medu kojima je
najvaznije (7) otkrice fisije jezgara iz 1939. godine. Ono nas je uvelo u eru intenzivnog razvoja
nuklearnih tehnologija. Treba ista¢i da se u meduvremenu, 1934. godine desilo (8) otkrice
vestacke radioaktivnosti (I. Zolio-Kiri i F. Zolio-Kiri), kroz reakciju (o, n) tipa. Naime, prvi
veStacki stvoreni radionuklid je bio izotop fosfora P, a stvoren je bombardovanjem

aluminijumske folije visokoenergijskim a - Cesticama iz polonijuma.

1.1.1. Pretnje po nuklearnu bezbednost

Brojne primene nuklearne energije su dovele do poveéanja koli¢ine opasnih i radioaktivnih
materijala, nuklearnih instalacija, nuklearne opreme kao i broja zemalja koje ih poseduju. Kao
rezultat toga, rizik neautorizovanog posedovanja i ilegalne upotrebe nuklearnih materijala i
radioaktivnih izvora u kriminalne ili teroristicke svrhe se povecao. Pojedini nuklearni i drugi
radioaktivni materijali koji se koriste u mirnodopske svrhe poseduju ogroman destruktivni
potencijal, radiolosku opasnost i visoku toksi¢nost. Zbog toga je nuzno povecati fizicku zastitu
ovih materijala protiv upotrebe u kriminalne svrhe. Neautorizovano posedovanje i ilegalno
trgovanje nuklearnim materijalima moze biti deo globalne proliferacije, te samim tim predstavlja
rizik ne samo za ljudsko zdravlje i bezbednost populacije, ve¢ se takode moze upotrebiti za
konstrukciju jednostavnih nuklearno-eksplozivnih uredaja.

Krijumcarenje nuklearnog i/ili radioaktivnog materijala je jedan od glavnih izazova kojima se
internacionalna zajednica bavi buduci da ilegalna upotreba radioaktivnih materijala predstavlja
pretnju za ceo svet. Ovo se najvise odnosi na nuklearne materijale vezane za oruzje kao $to su
obogaceni uranijum i plutonijum. Ova specifi¢na kategorija materijala je od velikog interesa ne
samo zemljama koje pokusavaju da razviju tajni nuklearni program, ve¢ i teroristickim
organizacijama. Samim tim, pretnja od nuklearnog terorizma je postala glavna tema diskusije
internacionalnih zajednica gde se bas specijalna paznja poklanja pretnjama koje se javljaju usled
konstrukcije improvizovanih nuklearnih eksplozivnih uredaja i radioloskih disperzionih uredaja.

Na globalnom nivou, sve vise i vise napora bi trebalo da se ulozi za prevenciju, detekciju i
adekvatni odgovor svih zemalja na datu nuklearnu pretnju. Prema definiciji IAEA, nuklearna

pretnja je: “Osoba ili grupa ljudi sa namerom i sposobnostima za poc¢injavanje kriminalnog akta



povezanog sa nuklearnim i drugim radioaktivnim materijalima. Takode, bilo Koji pripadajuéi
objekat ili povezane aktivnosti za koje drzava smatra da imaju negativni uticaj na nuklearnu
bezbednost se smatraju pretnjama”.

Inernacionalne zajednice su oformile brojna partnerstva ¢ime bi pojacale saradnju i razmenu
informacija i razmenu u datim situacijama medu partnerskim zemljama. Primeri takvih
partnerstava su ITWG (The Nuclear Forensic International Technical Working Group), GICNT
(The Global Initiative to Combat Nuclear Terrorism) i PSI (The Proliferation Security Initiative).

1.2. Neutron

Neutron je po mnogo ¢emu jedinstvena Cestica - bez naelektrisanja, ima relativno veliku
masu, podleZe radioaktivnom raspadu. Neutroni izgraduju svako atomsko jezgro izuzev lakog
vodonika, tj. konstituent su svake materije. U nuklearnim reakcijama neuporedivo je vazniji od
bilo koje druge Cestice, a posebno kod fisije jezgara. Ona je otkrivena uz koris¢enje neutrona
kao bombardujuceg projektila, ali jo$ je vaznije od toga da fisioni uredaji, kao §to su nuklearni
fisioni reaktori ili fisione bombe, zasnivaju svoj rad na postojanju i stalnom obnavljanju
neutrona u sistemu. Na fisiji se temelji vecina nuklearnih tehnologija. Zato nije cudno Sto je ta
Cestica detaljno 1 svestrano ispitivana, pa joj Se posvecuje posebna paznja, najvise zbog toga da
bi to posluZzilo kao uvod u fisiju. Neutron je otkriven tek 1932. godine, a to otkri¢e je ubrzalo
istrazivanja nuklearnih reakcija i nakon nekoliko godina dovelo do otkica fisije. Kratak istorijat
otkri¢a 1920. - Raderford je postulirao postojanje ,,atoma mase 1 sa nultim naelektrisanjem”. U
toku narednih 12 godina bilo je mnogo bezuspesnih pokusaja da se to dokaze. 1930. - Bete i
Beker su bombardovali berilijum, litijum i druge lake elemente sa a-zracima emitovanim iz
polonijuma i nasli da se, pored jednog izotopa ugljenika dobija i neko veoma prodorno zracenje
koje su interpretirali kao y. Naime, postulirana je reakcija:

°Be + “He —»13C + hv (3)

1932. - Frederik i Irena Zolio-Kiri nalaze da zra¢enje dobijeno u gornjoj reakciji ne
jonizuje sredinu, ali da izbacuje protone iz materijala koji sadrzi vodonik (H), npr. parafina,
koji imaju domet u vazduhu od oko 26 cm. 1932. Cedvik je zapazio da zradenje iz gornje
reakcije, kao i iz reakcije jezgara bora bombardovanih a-&esticama °B + *He —*C + prodorno
zracenje, pored toga Sto je veoma prodorno, moze da izbije ne samo jezgra vodonika, ve¢ 1

jezgra lakih elemenata, kao S§to su Li, Be, B, C i N, iz materijala koji ih sadrze. On je zakljucio



da se radi o tezoj Cestici koja nema naelektrisanje, a ne o fotonu, kako je to ranije interpretirano.
Iz poznatih masa i izmerenih energija reaktanata i produkata, Cedvik je uspeo da proceni masu
neutrona - neznatno je manja od zbira masa protona i elektrona, dakle mase vodonikovog
atoma. Danas znamo da je ona neznatno veca, za oko 0.08 %.

Otkri¢e neutrona bilo je od posebnog znacaja, jer se ubrzo pokazalo da je on, zbog
odsustva potencijalne barijere, sposoban da lako prodre u jezgro drugog elementa i od njega
stvori izotop s jednom masenom jedinicom vise. Zbog viska neutrona koje poseduje,
novonastalo jezgro, po pravilu, pokazuje B - radioaktivnost, ¢cime se i njegov redni broj uvecava
za jedan. Neposredno po otkri¢u slobodnih neutrona 1932. godine, nuklearni fizicari su ih
poceli koristiti da bi od jednog jezgra bombardovanjem napravili drugo. Fermi, koji je
predvodio tzv. Italijansku grupu, a u kojoj su osim njega radila jo§ Cetiri mlada saradnika, je
izvodio reakcije sa jezgrima Sezdesetak hemijskih elemenata i potvdio gornje pretpostavke, tj.
da se od jednog elementa moze dobiti drugi koji je za jednu jedinicu tezi. Na primer za taj rad
Fermi je 1938. godine dobio Nobelovu nagradu. Godine 1934. on je doSao 1 do elementa
uranijuma (redni broj 92, tada najtezi poznati element). Uranijum je bio najveéi izazov jer se
oc¢ekivalo da ¢e apsorpcijom neutrona i prateéim - raspadom dati jos teze, do tada nepoznate
elemente, tzv. transuranijumske elemente, po shemi X - jezgro prvog transuranijumskog
elementa. Pretpostavljeno je da bi jezgro 233X moralo takode biti B - radioaktivno i dati sledeéi
transuranijum (Y) rednog broja 94. Italijanska grupa uskoro objavljuje da su uranijum
bombardovali neutronima i dobili pored pocetne, normalne a - radioaktivnosti uranijuma, niz
od pet B - radioaktivnosti, medu njima i jednu s vremenom poluraspada od 13 minuta. Nju su
pripisali elementu sa rednim brojem 93, za koga su smatrali da bi hemijski trebalo da bude
sli¢an renijumu (Re), polaze¢i od toga da on u Periodnom sistemu tadasnjeg doba, taloZenjem
tog ,,eka-renijuma” zajedno sa renijum-sulfidom kao nosa¢em 43, koji je nerastvoran u HCI, je
povuklo ovu aktivnost, ali i nekoliko drugih elemenata, tako da to nije mogao biti sasvim
pouzdan dokaz. Berlinska grupa, koju je vodio Oto Han, a u kojoj su jos sudelovali L. Majtner i
F. Strasman, je ponovila eksperiment i smatrala je da je potvrdila Fermijeve rezultate. Oni su
nasli ¢ak devet razli¢itih radioaktivnosti, §to je jo§ vise zamaglilo sliku. Stavise, po njihovoj
interpretaciji oni su ,,nasli” eseka-Re?*’ (vreme poluraspadal6 min), sseka-Re>? (t% = 2,2 min),
aaeka-0s?%" (t%4 = 12 Casova), aseka-0s?*® (t¥% = 59 min), oseka-1r?% (t% = 3 dana) i sseka-Pt>*°
(t2 = 12 Casova), mada sli¢nost eka-elemenata sa odgovaraju¢im poznatim elemetima nije

dokazana. Sve to je jo§ viSe doprinelo opstoj konfuziji.



Pariska grupa, koja je radila u Institutu za radijum u Parizu, a kojoj su bili I. Zolio-Kiri i
njen asistent Pavle Savi¢, beogradski fiziko-hemicar, je posle dve godine istrazivanja nasla,
pored devet ve¢ poznatih, i deseti radioaktivni element sa vremenom poluraspada od 3.5 ¢asova
(oznacenu kao Rasn). Zbog prodornijeg zracenja koje ovaj nuklid emituje, uz primenu pogodnih
filtera, moglo se pratiti njegovo ponasanje bez smetnji od ostalih radioaktivnih elemenata. Tako
je krajem 1938. godine nadeno da on, hemijski odgovara elementu lantanu, koji je 36 rednih
brojeva ispod uranijuma, $to je izgledalo gotovo nemoguce, jer su se o¢ekivali elementi tezi od

uranijuma, sa sasvim drugacijim svojstvima [5].

1.3. Interakcija neutrona sa materijom

Neutroni su neutralne Cestice, sa periodom poluraspada od 10 minuta. Pored toga
imaju 1 niski magnetni moment, tako da ih nije moguce detektovati direktno, nego samo
posredno i uz koriS¢enje slozenijih metoda. Postoji veliki broj tehnika i metoda za detekciju

neutrona.

1.3.1. Pojam mikroskopskog efikasnog preseka

Da bi se pravilno razumela interakcija neutrona sa materijom (atomskim jezgrima)
potrebno je uvesti pojam mikroskopskog efikasnog preseka, koji predstavlja verovatnocu
interakcije neutrona sa jezgrom. Posmatrajmo neutrone koji padaju na tanku plocicu, neki od
ovih neutrona napusti¢e ploCicu bez interakcije, neki ¢e interagovati na taj nacin $to Ce
izgubiti deo svoje energije i promeniti pravac i nastaviti kretanje, a interakcija nekih neutrona

sa atomskim jezgrima dovesce ¢e do toga da ti neutroni ne napuste plocicu, Slika 1.1.

Slika 1.1. Sematski prikaz interakcije neutrona sa tankom plocicom [5].
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Svaki od ovih procesa ima svoju verovatnocu desavanja. Na primer, verovatnoca da

neutron ne napusti plocicu data je relacijom:

AN 1
- (4)
N nx

o

Gde je sa AN - broj neutrona koji je interagovao preko procesa apsorbcije ili zahvata
neutrona, N - ukupan broj neutrona koji padaju na plo¢icu, N - broj atoma (jezgara) po

jedinici zapremine, X - debljina plocice. Efikasni presek ima dimenzije povrSine. Posto ovaj
tip efikasnog preseka opisuje samo verovatnocu interakcije neutrona sa jednim atomskim
jezgrom, naziva se mikroskopski efikasan presek i obeleZava se sa o .

Fizicke dimenzije povrsine atomskih jezgara su oko 102 cm? Efikasan presek za
interakcije za veéinu atomskih jezgara je tipi¢no izmedu 102" i 10-%* cm?. Da bi se izbeglo
operisanje sa ovako malim vrednostima uvedena je nova jedinica barn , koja se obelezava
simbolom b . Vrednost 1b iznosi 10-2* cm2. Kod veéine neutronskih interakcija vrednost
efikasnog preseka iznosi od 0.001 do 1000 barn.

Svaki od tipova dogadaja ima svoju verovatnocu deSavanja i vrednost efikasnog
preseka. Verovatnoca za deSavanje nekog tipa dogadaja je nezavisna od verovatnoce drugih
tako da je totalna verovatnoc¢a bilo kog dogadaja jednaka sumi pojedina¢nih verovatnoca.
Analogno tome i suma svih individualnih efikasnih preseka jednaka je totalnom efikasnom

preseku [5].

1.3.2. Relacija izmedu energije-brzine za neutrone

Vrednost efikasnog preseka se nalazi u vrlo velikoj zavisnosti od energije. U ovom
odeljku teziste je na relaciji koja daje vezu izmedu energije-brzine neutrona. Ova veza je jako
vazna ne samo sa stanovista razumevanja efikasnog preseka nego i odredivanja vremena koje

neutron provede u nekoj materijalnoj sredini, u nasem slucaju zapremini detektora.

2
oy . . ow .o . .o mv v v e .
Klasic¢an izraz za kineticku energiju dat je relacijom Ej = — > U nasem slucaju daje

sasvim zadovoljavajucu vrednost, zbog toga Sto vrednost kineticke energije neutrona od 100

MeV u poredenju sa vrednos$¢u energije mirovanja neutrona (939 MeV) je za red veliCine
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manja, te se zbog toga moze koristiti klasi¢an izraz za kineticku energiju. Za brzinu v koja je

data u metrima u sekundi i kineti¢ku energiju E u [MeV], veza je data relacijom:

E =5.227-10°v? (5)

pri éemu vrednost brzine upadnog neutrona iznosi v=1.383-10" m/s.

Na primer neutron kineti¢ke energije 1 MeV ima brzinu od 1.383-10” m/s §to znaci da
¢e neutron kroz uzorak debljine 15 cm proéi za nekih 11 ns. Neutroni sa energijom od 0.025
eV imaju brzinu 2187 m/s sto znaci da ¢e neutron kroz uzorak debljine 15 ¢cm proéi za nekih

70 us.

Tabela 1.1. Tipovi neutrona u zavisnosti od vrednosti kineticke energije.

Tip neutrona Energija
Hladni <1meV
Termalni <0.5eV
Epitermalni 0.5eV —50 keV
Brzi > 50 keV
Srednje brzi > 1 MeV
Ultra brzi > 10 MeV

1.3.3. Tipovi interakcija [6]

Postoji veliki broj interakcija neutrona sa atomskim jezgrom. Na slici 1.2. prikazani su
tipovi interakcije i njihovi efikasni preseci.

Jednostavnom notacijom moze se predstaviti rezultat interakcije. Ako neutron n bude
apsorbovan ili zahvaéen od strane atomskog jezgra T , dolazi do formiranja atomskog jezgra
R i emitovanja neke Cestice g , takva interakcija se moze predstaviti na slede¢i nacin T(n,g)R.
Atomska jezgra se uvek prikazuju sa strana zagrada, tj ispred i iza zagrade.

Interakcije se mogu podeliti u dva tipa: reakcije rasejanja i reakcije apsorpcije. Kada se
neutron rasejava na atomskom jezgru, brzina i pravac se menjaju ali atomsko jezgro posle

interakcije zadrzava isti broj protona i neutrona, kao $to je imalo pre interakcije.

12



Atomsko jezgro posle interakcije dobija energiju uzmaka i postoji verovatnoca da
atomsko jezgro ostane u nekom od pobudenih stanja, iz kojeg prelazi u osnovno uz emisiju
zrac¢enja. Kada je neutron apsorbovan od strane atomskog jezgra, postoji viSe vrsta zraenja

koje se emituje pri prelazu iz pobudenog stanja jezgra u krajnje stanje jezgra.

Total

Rasejanje Apsorbcija
Elastiéno | [Neelasti¢na Magnetma | Naelektrisan Neutralna Fisija |
e - — — — [ ———— — [ ——— — A P v w— —— v —— o —— —— —
(n.p) (n.2n) |
(n.n) (n.n") o)) (n.d) (n.3n) @) |
etc. (n,4n) l

etc.

Slika 1.2. Razliciti tipovi reakcija koje nastaju u interakciji jezgra i neutrona.

Rasejanje se moze podeliti u na dva tipa: elastino i neelasti¢no. Pri elasticnom
rasejanju, totalna kineticka energija neutrona i atomskog jezgra ostaje nepromenjena u
interakciji. Tokom interakcije, deo kineticke energije neutrona prelazi na jezgro. Za neutron
kineticke energije E koji interaguje sa atomskim jezegrima masenog broja A , srednji gubitak

energije po jednom sudaru dat je relacijom:

AE= — 6)



Koriste¢i ovu relaciju moze se pratiti gubitak energije po putu i naci koliki je najmanji broj
elasticnih sudara potreban, da bi energiju sa neke vrednosti doveli na neku drugu. Na primer,
ako se posmatraju atomska jezgra vodonika (A=1), srednji energetski gubitak ima vrednost
od E /2. Ako se posmatra neutron pocetne kineticke energije E =2 MeV , posle prvog sudara
sa atomskim jezgrom njegova energija bice E = 1 MeV ,nakon drugog E = 0.5 MeV i itd. Da
bi se izvrsila termalizacija brzog neutrona, pojam brzi neutron u ovom radu se odnosi na sve
neutrone Cija energija je veca od termalne, kineticke energije E = 2 MeV potrebno je 27
elasticnih sudara. Neutron kineticke energije E =0.025 eV naziva se termalnim poSto se

nalazi u termodinamickoj ravnotezi sa okolnom sredinom.
E=KkT (7)

Gde je K - Bolcmanova konstanta a T - temperatura izrazena u kelvinima. MozZe se izradunati da

energija od E =0.025 eV odgovara sobnoj temperaturi T =293 K , relacija (6). Uopsteno nakon n
elasti¢nih sudara, energija neutrona se menja od pocetne vrednosti Eo do vrednosti En koja je data

relacijom:

A% 41 ]
(A+1)? (8)

En:EO[

A ako Zelimo da znamo koliko elasti¢nih sudara je potrebno da bi vrednost energije neutrona

sa Eo doveli na En koristimo sledecu relaciju:

= 9)



U Tabeli 1.2. dat je broj elasti¢nih sudara koji su potrebni da se dese, da se neutron

kineti¢ke energije E = 2 MeV termalizuje u nekoj materijalnoj sredini.

Tabela 1.2. Srednji broj elasticnih sudara koji se dogode, da bi se energija

neutrona sa 2 MeV spustila na 0.025 eV.

Element Atomska masa Broj elasti¢nih sudara
Vodonik 1 27
Deutrijum 2 31

Helijum 4 48
Berilijum 9 92

Ugljenik 12 119
Uranijum 238 2175

Proces neelasti¢nog rasejanja tece kao i proces elasti¢nog rasejanja, s tom razlikom,
Sto kod procesa neelasticnog rasejanja dolazi do promene unutrasnjeg stanja jezgra, $to se
vidi u promeni unutra$nje energije ili u promeni odnosa njegovih sastavnih delova. Totalna
kineticka energija rasejanog neutrona plus energija jezgra je manja od totalne kineticke
energije upadnog neutrona. Energija koja odgovara razlici izmedu energije pre i1 posle
interakcije troSi se na ekscitaciju jezgra. U ovom slu€aju vise nije lako na¢i relaciju kao kod
elasti¢nog sudara, koja bi nam dala koliki su srednji gubici energije po sudaru posto se mora
u obzir uzeti i moguénost da dode do prelaza atomskog jezgra iz niZeg stanja u vise
pobudeno stanje. Ali kao 1 kod elasticnog 1 usled neelasti¢nog sudara neutrona sa atomskim
jezgrom dolazi do gubitka energije i promene pravca. Ako se sva pobudena stanja atomskog
jezgra nalaze na energijama veéim od upadne energije neutrona, onda ne dolazi do
neelastiénog rasejanja. Atomsko jezgro vodonika nema pobudena stanja, te interakcija
rasejanja neutrona sa vodonikom se moze odvijati samo posredstvom elasti¢nog rasejanja.

Umesto da bude rasejan, neutron moze biti i apsorbovan ili uéi u proces zahvata. Vise
varijanti emisije mogu nastati, slika 1.2. U atomskom jezgru moze doé¢i do promene
unutra$nje strukture i do emisije jednog ili viSe gama fotona. Naelektrisane Cestice isto mogu
biti emitovane usled reorganizacije unutrasnje strukture jezgra. NajceSCe emitovane Cestice

su protoni, jezgro deuterijuma i alfa ¢estice. Pored toga moze do¢i i do emisije neutrona, koji
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je razli¢it od upadnog, Sto je posledica reorganizacije unutar atomskog jezgra. Ako se vise od
jednog neutrona emituje, to dovodi do toga da je broj upadnih neutrona manji od izlaze¢ih
neutrona i takav proces nazivamo multiplikacija neutrona. Proces multiplikacije je veoma

znacajan u nuklearnoj energetici, naro€ito kod lancanih reakcija.
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2. Gama spektrometrija kao nedestruktivna metoda nuklearne forenzike

2.1. Detekcija jonizujuceg zracenja

Da bi se otkrila i utvrdila osnovna svojstva radioaktivnog zracenja potrebni su posebni
uredaji — detektori. PoSto je radioaktivno zrafenje otkriveno pomocu fotografske ploce,
fotografska ploca se moze smatrati prvim detektorom ovog zra¢enja. Metoda fotografske ploce je
usavrsena, tako da se doslo do primene nuklearnih emulzija, koje su posluzile za detektovanje
nuklearnog i kosmickog zracenja, kao i za proucavanje nuklearnih reakcija. Radna sredina u
detektorima moze da bude bilo koje telo koje pod uticajem radioaktivnog zracenja primetno
menja svoja svojstva. Pri prolasku radioaktivnog zracenja kroz radnu supstancu, dolazi do
razli¢itih promena na ¢ijim se efektima zasniva rad detektora. Razli¢iti detektori mogu da
posluze za merenje razliCitih karakteristika zracenja.

Glavna merljiva karakteristika svih zraCenja je energija Cestica koje ga ¢ine. Posto se iz
svakog procesa emituju zraenja tacno odredenih 1 njemu svojstvenih energija, to se osobine
procesa mogu upoznavati, i procesi identifikovati, prvenstveno merenjem energija iz njihovih
emitovanih zracenja. Nizi nivo informacija dobija se prostim brojanjem Cestica zracenja,
odnosno merenjem njegovog ukupnog intenziteta.

Mnostvo postojecih detektora zraenja moguce je klasifikovati na razne nacine. Prema

tome koji fizicki proces je u osnovi njihovog rada, detektori se mogu podeliti u tri grupe [7]:

. detektori koji rade na principu jonizujuéeg zracenja;
. scintilacioni brojaci;
. nuklearne emulzije.

Moze da se izvrsi 1 uslovna podela na vizuelne 1 elektri¢ne. Kada Cestice visokih energija
napuste izvor, one se kre¢u kroz materiju 1 u njoj izazivaju razliCite efekte. Na osnovu

proucavanja interakcije zracenja sa materijom dolazi se do zapaZanja koja su znacajna prilikom:

. detekcije Cestica zraCenja 1 opisivanja njihovih osobina;
. primene ovih pojava;
. zastite od ovih zracenja.

17



Uzajamno delovanje zraenja i materije kroz koju ono prolazi zavisi od vrste zracenja
(alfa, beta, gama, neutroni, itd.) i od energije svakog od tih zraCenja. PosSto su sve to
visokoenergetska zracenja, ona spadaju u grupu jonizujucéih zracenja.

Na vrlo visokim energijama (male talasne duzine) interakcije se svode na direktne
interakcije izmedu elementarnih Cestica.

Gama zracenje, odnosno fotoni visokih energija, interaguju sa materijom potpuno
drugacije od naelektrisanih Cestica. U zavisnosti od energije fotona i rednog broja sredine

dominira jedan od sledeca tri procesa:

. fotoefekat (jonizacija);
. Komptonov efekat;
. proizvodnja parova.

U materijalima visokog rednog broja i na niskim energijama fotona dominira fotoefekat,
proces u kome foton svu svoju energiju preda jednom od atomskih elektrona koji tada napusta
svoj atom.

Na vi$im energijama glavni proces u kome fotoni ucestvuju je Komptonov efekat, proces
rasejanja fotona na slobodnom ili slabo vezanom elektronu. Tada foton skrece sa upadnog pravca
pod nekim uglom, a elektron na kome se rasejao pod nekim drugim, pritom foton sa energijom
smanjenom za onaj iznos koji je primio elektron. Na jo$ visim energijama fotona od preko 10
MeV, pocinje da dominira proizvodnja parova. U ovom procesu foton koji se nade u jakom polju
nekog jezgra moze da nestane, a da mesto njegovog nestanka napusti realni par elektron-
pozitron. U svim procesima fotoni visokih energija svoju energiju predaju elektronima. Ovi
elektroni dalje jonizuju i ekscitiraju atoma sredine, pa za gama zracenje moze da se kaze da je
indirektno jonizujuce zracenje.

Intenzitet snopa gama zracenja opada sa prolaskom kroz razliite debljine materijala. Pri
prolasku kroz neku sredinu, intenzitet snopa y-zracenja eksponencijalno opada sa debljinom
materijala:

— intenzitet zra¢enja na ulazu u sredinu,
— intenzitet zracenja po prelasku rastojanja d,
— linearni koeficijent apsorpcije,

— debljina sloja kroz koji prolazi zracenje.
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Debljina sloja olova od 10 cm smanji intenzitet ovakvog gama zracenja oko 1000 puta.
Gama zracenja nize energije su znatno manje prodorna.

U elasti¢énim sudarima sa jezgrima neutroni se prvo uspore pa onda, difundujuéi kroz
materijal, a pre nego Sto se raspadnu, najverovatnije budu zahvaceni od strane nekog jezgra. Za
razliku od ostalih Cestica zraCenja emitovanih iz radioaktivnih raspada, koje zanemarljivo
interaguju sa jezgrima atoma sredine, neutroni mogu u znacajnoj meri da aktiviraju sredinu,
odnosno da u njoj proizvode odgovarajuce radioaktivne izotope.

Po prolasku alfa, beta i gama zracenja sredina uz eventualne hemijske promene ostaje
neaktivna, dok po prolasku neutrona dodatno postaje i radioaktivna.

Gama-zraci su elektromagnetna zracenja veoma kratkih talasnih duzina (0.005-0.4 A),
koja bivaju izratena u momentu prelaza jezgra sa energetski viSeg nivoa na energetski nizi nivo.
Iz tog razloga gama-zracCenje pruza podatke o energetskim nivoima u jezgru, kao §to opticki
spektri H-zragenja govore o elektronskim nivoima u atomskom omotacu. Brzina kretanja ovih
zraka odgovara brzini svetlosti. Gama-zraci ha svom putu kroz vazduh proizvode relativno slabu
jonizaciju, ali su najprodorniji i prolaze manje-vise kroz sve materijale. Njihov domet zavisi od
energije [7].

Gama-raspad je za razliku od alfa, beta-raspada malo specifi¢niji. Ovde ne dolazi do
pravog raspada jezgra na drugo jezgro, ve¢ je gama raspad neka vrste emisije gama zraka. Pri
tome jezgro prelazi iz pobudenog stanja u kona¢no stanje sa emisijom gama-Cestica, koje
zovemo fotoni.

Jezgro potomak ( nastalo raspadom jezgra roditelja) ne nalazi se u osnovnom stanju, nego
u pobudenom. Prilikom prelaska jezgra iz pobudenog u osnovno stanje emituje se gama-foton,
slicno kao kod atoma prilikom njegovog prelaska iz pobudenog u osnovno stanje, kada se
emituje foton rendgenskog zracenja.

Pri prolazu kroz materiju gama-zraci gube energiju - apsorbuju se na vise nacina, od
kojih su najvazniji: Fotoelektri¢ni i Komptov efekat i stvaranje parova pozitron-elektron.

Fotoelektri¢ni efekat dolazi do izrazaja u slucaju dejstva gama-zraka niskih energija na
atome sa ve¢om atomskom teZinom, pri ¢emu dolazi do izbijanja elektrona iz pogodenih atoma.
Kineticka energija oslobodenih elektrona (A=E-R) jednaka je razlici energija upadnog gama
zraka (E) i1 energije vezivanja elektrona u atom (R). Komptonov efekat igra vidniju ulogu u

slucaju dejstva gama-zraka visih energija na apsorbere sa manjom atomskom tezinom. Pri sudaru
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sa slobodnim ili labilno vezanim elektronima gama-zraci predaju deo svoje energije, a sami
nastavljaju da se kre¢u sa promenjenim pravcem i brzinom. Gama zraci visokih energija (preko
1.02 MeV) pri sudaru sa materijalima velike atomske tezine gube celokupnu energiju i
stvaranjem parova pozitron-elektron prestaju da postoje. Izlozeni jakom magnetnom polju gama-
zraci ne skre¢u, poSto nisu naelektrisani. Oni najéeS¢e prate alfa i beta emisiju. Mogu proéi i
olovnu plo¢u debljine 20 cm. Njihova putanja u vazduhu moze da iznosi i po nekoliko metara i
oni su znatno prodorniji i opasniji nego alfa i beta Cestice.

Gama zraci su prodorna zrac¢enja koja su po svojim osobinama veoma sli¢na rendgenskim
zracima, samo $to su ¢esto jo§ prodornija od njih. Kao i rendgenski zraci i gama zraci jonizuju
vazduh, deluju na fotografsku plocu, pri prolazu kroz kristale nastaje difrakcija itd. Apsorpcija
raste sa porastom atomskog broja elemenata. Medutim, prodorna mo¢ rendgenskog zracenja
raste s povecanjem napona na rendgenskoj cevi. Pri koCenju elektrona ubrzanih naponom od
nekoliko miliona volti dobija se zako¢no rendgensko zracenje, koje se ni po ¢emu ne razlikuje od
gama-zracenja. Dakle, poredenje svojstava rendgenskog i gama-zracenja pokazuje da su ove dve
vrste zracenja potpuno iste prirode. Prema tome, gama zracenja predstavljaju elektromagnetni
talasi. Talasna duzina gama zraCenja veoma je mala, pa je, prema tome, energija gama-fotona
vrlo velika. Dok energija rengenskog zracenja za tehni¢ku upotrebu ide i do nekoliko keV,
energija gama-zracenja ide i do nekoliko MeV [8].

Merenja su pokazala da gama-fotoni emitovani iz razli¢itih radioaktivnih supstancija
imaju razlicitu energiju.

U principu, za zaStitu od gama zracenja koriste se materijali napravljeni od elemenata
velikog rednog broja koji dobro apsorbuje gama-zracenje ¢ija debljina se odreduje prema
o¢ekivanim maksimalnim intenzitetima zracenja. Takvi materijali su olovo, betonski zidovi,
zemljane prepreke itd.

Interakcijom zracenja sa materijom kroz koju prolazi, menjaju se osobine samog
zraCenja, kao 1 svojstvo prostora u blizini interakcija. Kineti¢ka energija upadnih Cestica se
predaje supstanci u okruzenju. Mehanizmi kojima dolazi do razmene energije su jonizacija i
ekscitacija, odnosno, interakcija zraCenja sa materijom u najve¢oj] meri se odigrava u
elektronskom omota¢u atoma. Interakcijom zracenja, stvara se veliki broj ekscitovanih i
jonizovanih atoma i molekula, kao i odredeni broj sekundarnih elektrona. Ovi sekundarni

elektroni takode mogu izazivati dalje jonizacije i ekscitacije, sve dok imaju energiju dovoljnu da
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se tako nesto deSava u pojedinoj sredini. Pocetni prelazi elektrona, koji se deSavaju duz putanja
zracenja, stvaraju hemijski aktivnu materiju, koje predstavljaju fizicku osnovu za kasnije efekte
na zive organizme. Na osnovu efekata do kojih dolazi prolaskom zracenja kroz odredenu
sredinu, ono se moze detektovati, kao i izvu¢i neophodne informacije o radioaktivnom jezgru iz
koga potice. Osnovni cilj dozimetrije jonizujuéeg zraCenja je merenje dejstva zracenja na

materiju. Mera dejsta se naziva doza zracenja [9].

2.1.1. Dozimetrijske veli¢ine i jedinice

Ekspozicija

Kao prva veli¢ina koja definiSe meru zraCenja uvedena je ekspozicija na
medunarnodnom nivou 1928. godine. DefiniSe se za gama i X zracenje u smislu koli¢ine
jonizacije koju ono proizvede u vazduhu, uz pretpostavku da je ova koli¢ina proporcionalna
energiji koju zracenje nosi sa sobom. Sa pocetka, ekspozicija je definisana kao koli¢ina X
zraCenja koja ¢e stvoriti 1 elektrostaticku jedinicu (ESU) naelektrisanja, pozitivnog ili
negativnog, u masi vazduha od 0.001293 grama. Vazduh pomenute mase pri normalnim
uslovima zauzima 1 cmd® Tada ekspozicija ima vrednost jednog rendgena (1R).
Naelektrisanje koje je pod ovom definicijom uzeto u obzir je proizvedeno i direktno, od
strane upadnih fotona, kao i ono koje je proizvedeno od strane sekundarnih elektrona. Godine
1962. Medunarodna komisija za radijacione jedinice i merenja (International Commision on
Radiation Units and Measurements - ICRU) uvodi novu jedinicu, u skladu sa veli¢inama u SI
sistemu, odnosno, ekspozicija se definiSe kao koli¢ina naelektrisanja jednog zraka, koje se
stvori u vazduhu, kada svi elektroni oslobodeni u masi Am vazduha izgube svoju pocéetnu
energiju.

Koncept ekspozicije se odnosi na elektromagnetno zraenje 1 njegovu interakciju u
vazduhu. Takode, oslobodeni elektroni u toj masi vazduha nisu nuzno u njoj i apsorbovani, a
elektroni koji doprinose stvaranju odredene koli¢ine naelektrisanja su delom stvoreni i izvan
razmatranog dela vazduha.

Jedinica za brzinu ekspozicije je Rendgen po sekundi [R/s], odnosno kulon po

kilogramu i satu.
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Apsorbovana doza

Koncept ekspozicije, kao 1 definisanje samog Rendgena predstavlja prakticni i lako
merljiv standard za merenje elektromagnetnog zracenja u vazduhu. Medutim, ovo nije
dovoljno da bi se upotrebilo na druge vrste zracenja, kao ni za razli¢ite materijale. Sa tim u
vezi, primarna fizicka veli¢ina koja se koristi u dozimetriji je apsorbovana doza, ili samo
doza. Ona predstavlja energiju koja se apsorbuje, od bilo koje vrste zracenja, u jedinici mase
bilo kog materijala. Jedinica za apsorbovanu dozu je grej (Gy). Doza od jednog greja

odgovara apsorpciji zra¢enja od jednog dzula po jednom kilogramu mase (J/kg).

_dE

D=
dm

(10)
Ekspoziciona doza ( X)
Za X iy zrake energije ispod 3 MeV-a, kao koli¢ina naclektrisanja jona istog znaka stvorenih

zracenjem u jedinici mase vazduha.
x = 99 (11)
dm
1R =2,6 10* C/kg
Iz ekspozicione doze mozZe se izraCunati apsorbovana doza. Za vazduh i tkiva Covecijeg tela

ona iznosi 1 C/kg = 35 Gy.

Ekvivalentna doza (H)
Koristi se za opisivanje biolo§kog dejstva zracenja. Jedinica je sivert ( Sv ).

H=D-Q-N (12)

22



Doza kalifornijumovog izvora

Vecina izvora koji se danas primenjuju u medicinske svrhe su gama emiteri: 3'Cs, %Co,
2%5Ra, 1°1 i drugi. Dok #2Cf predstavlja jedini radioizotop koji se koristi u radioterapiji kao emiter
neutrona.

Kao $to je poznato, 2°°Cf kao radioaktivni element se raspada putem dva kanala: o raspadom
I spontanom fisijom.

Kanal spontane fisije 22Cf je zasluZan za emitovanje neutrona. O brojnosti i energijama
fotona je ve¢ bilo reci.

Alfa raspadom kalifornijum se transformise u 2*Cm, u osnovnom stanju ili nekom od
pobudenih stanja. U pobudenim stanjima se 2*®Cm zadrzava relativno kratko, te prelazi u osnovno
stanje emitovanjem gama zrecenja. Sledi $ematski prikaz pobudenih stanja 2*¥Cm kao i energije

gama zracenja emitovane prilikom prelaza u osnovno stanje:

000 2645Y8
252 \
95154 )
Q9-621687keve 4 LU HF
w:96.908 %8 8
5616  5.8E-5 ‘Bnu—m.ﬁg—sni EHepera WHTEH3UTET
(keV) (%)
XR 1 15 6.0 % ¢
43.399 25 0.0148 % ¢
8263 0.00193816 1200 £ 2981
i 100.2 4 13% 6
XR ka2 104.59 2.56E-5 % 5
XR kal 109.271 4,02E-5 % &
59766 0.23 5 At 1436 L e iy e
1002 XR kB3 122.304 9.032-6 % 10
XR kgl 123.403 9.51E-6 & 19
6075.64 15.2 1M “—”4—414 1265 ¥R kB2 126.889 3.76E-6 § 7
:
118,10 816 i 00 154.5 2 5.0392E-4 %
28
960152

Slika 2.2. — Sema emitovanja gama fotona i njihove energije za izvor 2°Cf,

Stoga, kalifornijum emituje pored neutrona i gama fotone, alfa i beta Cestice. Medutim, usled

kratkog dometa a i B zracenja, ono ne uspeva da napusti kapsulu izvora, tako da neutronsko i gama
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zraCenje mogu itereagovati sa sredinom u kojoj se izvor nalazi, odnosno dati doprinos ukupnoj dozi.
Neutronsko i gama zraCenje imaju razliCite osobine pri interakciji sa materijom. Kako je za
neutronsko zracenje karakteristiCan visok linearni transfer energije, njegova bioloska efikasnost je
veca u odnosu na gama zracenje, za faktor kvaliteta Q. Procenjuje se da je ekvivalentna doza
neutronskog zracenja 6 puta veta od gama zraCenja. Iz ovog razloga, kod medicinskih

kalifornijumovih izvora doprinos gama zracenja ukupnoj dozi se zanemaruje [9].

Odredivanje gama konstanti izotopa

Za veliki broj radionuklida koji se koriste u dozimetriji zracenja, ili nekoj od prakti¢nih
primena, a emituju gama zracenje, izraCunavaju se gama konstante koje predstavljaju poznate,
tabli¢ne vrednosti, dostupne svima. Ovo se radi za svaki pojedinac¢ni radioizotop [10]. Takode, gama
konstante se racunaju i za radioizotope koji se nalaze u ravnotezi sa svojim potomcima [11].
Vrednosti za svaki od dva slu¢aja se dobijaju, kako za sam nuklid, tako i za izvor koji sadrzi
radionuklid. Drugim re¢ima, uracunavaju se i efekti apsorpcije dela gama spektra od strane kapsula
izvora koji zadrzavaju [12].

Vrednost gama konstante 2°2Cf, je takode poznata i ona je u tabli¢nim vrednostima data:

G=1,131 10° (mSv/h)/MBgq.

Ovo predstavlja vrednost za sam kalifornijum. Cesto se navodi i atenuacioni koeficijent

olova, sa debljinom olovnog stita posle kojeg ¢e se obezbediti 95 % pocetne doze [13].

2.2. Metoda gama-spektrometrije

Metoda gama-spektrometrije se zasniva na detekciji i registraciji efekta usled interakcije y-
zraCenja koje je nastalo nakon radioaktivnog raspada nuklida sa materijalom detektora [14]. Gama-
spektroskopsko merenje omogucava odredivanje energije i broja fotona koje emituje izvor, Sto se
koristi za identifikaciju prisutnih radionuklida i odredivanja njihovih aktivnosti.

Koncentracije aktivnosti radionuklida merene su u radiometrijskoj laboratoriji Instituta za
geologiju u Beogradu. Koris¢en je germanijumski poluprovodnicki spektrometar (HPGe)
proizvodaca ORTEC sa prate¢im elektronskim komponentama i ORTEC softverom za analizu

spektara. Relativna efikasnost detektora je 28 % sa energetskom rezolucijom od 2 keV na liniji 1,33
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MeV %°Co. Prosirena merna nesigurnost odredenih koncentracija aktivnosti (k = 2) iznosi 15 %. Pre
merenja spektara izvora od interesa, potrebno je izvrsiti etaloniranje spektrometra, kako energetsku
kalibraciju tako i kalibraciju na efikasnost i proveru linearnosti odziva. Energetska kalibracija
omogucava povezivanje pozicije pikova u spektru sa odgovaraju¢im energijama gama-zraka za
poznate izvore, odnosno povezivanje kanala multikanalnog analizatora sa energijom apsorbovanom
u detektoru. Multikanalni analizator treba da karakteriSe linearni odziv u ¢itavom opsegu energija.

Energetska kalibracija se izvodi merenjem spektra kalibracionih izvora koji emituju gama-
fotone sa poznatim energijama tako da je moguce povezati dobijene pozicije pikova sa poznatom
energijom gama-fotona. Tada je moguce u nepoznatim uzorcima, na osnovu prethodno uradene
energetske Kkalibracije, identifikovati radionuklide na osnovu dobijenih pikova na odredenim
energijama.

U gama-spektrometriji, pored odredivanja energija upadnih fotona, potrebno je povezati
ukupnu povrsinu ispod pika na odredenoj energiji sa aktivno$cu izvora. Apsolutna efikasnost pika
energije predstavlja odnos povrSine pika ukupne energije u merenom spektru prema broju gama-

fotona emitovanih iz izvora.

2.3. Germanijumski detektori

Germanijumski detektori su znacajno pogodniji za detekciju gama zracenja od silicijumskih.
Njihova prednost ogleda se, pre svega, u znacajno veCem rednom broju (Zsi = 14, Zge = 32).
Zhog ove cinjenice presek za fotoefekat je oko 60 puta ve¢i kod germanijuma nego kod
silicijuma. Medutim, da bi bio operativan, kristal germanijuma mora biti ohladen do temperature
teCnog azota. Napredak u tehnologiji proizvodnje poluprovodnika doveo je do moguénosti
stvaranja skoro &istih kristala germanijuma, sa koncentracijama jednog atoma primese na 10%°
atoma germanijuma u cm?®. Pogodnost detektora sa germanijumom ovako velike ¢istoée je u
tome $to se ne moraju SVO vreme odrzavati na niskim temperaturama.

Besprimesni germanijumski detektori (HPGe — High Purity Germanium) su detektori koji
imaju p—i—n strukturu sa inverzno polarisanim pn-spojem, $to rezultuje stvaranjem jakog
elektricnog polja unutar besprimesnog sloja. Kada foton dospe u besprimesni sloj dolazi do
interakcije sa elektronima i kreira se veliki broj parova elektron — Supljina. Koli¢ina stvorenih

parova proporcionalna je energiji upadnih fotona.
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HPG-e detektori mogu se razlikovati po svom obliku, geometriji i osnovnim karakteristikama. U
zavisnosti od toga, svaki detektor je pogodan za merenja u odredenom energetskom opsegu.
Osnovni tipovi HPG-e detektora su:

o Koaksijalni detektori — imaju najsiri energetski opseg. Mogu da detektuju gama zrake
od ispod 5 keV pa do nekoliko MeV. Imaju oblik kruznog cilindra. Jedna od njihovih
specifi¢nih prednosti je Sto mogu da procesiraju fotone od jednog do drugog kraja
cilindra i preko cele boc¢ne strane, $to rezultuje velikom korisnom povrSinom i velikom
verovatno¢om za interakciju.

e Polu-planarni detektori — koriste se u opsegu od ispod 5 keV do nekoliko stotina keV.
Imaju mnogo veéu energetsku rezoluciju od koaksijalnih do gornje granice energetskog
opsega, iznad ove vrednosti rezolucija opada i pikovi gube simetriju. Oblikom je
cilindriéni, pri ¢emu imaju Sirinu ve¢u od duzine i detektuju fotone samo jednom
povrSinom. Na energetsku rezoluciju uti¢e i veli¢ina detektora pa potreba za odredenom
rezolucijom uti¢e na dimenzije kristala.

e Detektori x—zraka — dizajnirani su za energije od 500 eV do preko 60 keV. Malih su
dimenzija, ali imaju najbolju energetsku rezoluciju od svih detektora u ¢vrstom stanju.
Kod ovih detektora sastav materijala ulaznog prozora odreduje donju granicu energije

koja se moze posmatrati [15].



3. Kalifornijum

3.1. Proizvodnja kalifornijuma

Ve¢im delom Kkalifornijum koji se proizvodi danas dolazi iz Ouk Ridz (Oak Ridge)
nacionalne laboratorije u Sjedinjenim Ameri¢kim DrZzavama, odnosno iz reaktora visokog fluksa
izotopa, koja je pocela sa radom sredinom Sezdesetih godina proslog veka. Primaran cilj ove
laboratorije je bila proizvodnja 2°2Cf i ostalih transplutonijumskih elemenata. U reaktoru visokog
fluksa izotopa, izotop kalifornijuma se stvara serijom zahvata neutrona od strane jezgra meta, kao i
beta raspadima. Zahvat neutrona povecava maseni broj jezgra, dok beta raspadima se povecava

redni broj jezgra. Sledeca slika pokazuje Sematski tok reakcija do krajnjeg cilja.
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Slika 3.1.- Sema proizvodnje 22Cf.

Prinos 252Cf je kontrolisan od strane nekoliko parametara: osobinama fluksa upadnih Cestica,
kao 1 razlicitim destruktivnim reakcijama koje se deSavaju. Primer destruktivnih reakcija po
dobijanje potrebnog kalifonijumovog izotopa su fisije 2°Pu, ®*Cm, 2*°Cf i ®ICf. U destruktivne
reakcije spadaju i beta raspadi jezgara. Najznacajniji su beta raspad 2*'Pu na 2*!Am i 2*9Vk na 2°Cf,
koji imaju velike efikasne preseke za fisiju [16].

Na podetku proizvodnje,?®’Cf se dobijao gadanjem mete od 2*?Ru. Upadni neutroni su
termalni, fluksa 2 do 3-10° n/cm?s koji se veoma dobro moZe odrzavati unutar reaktora. Koris¢enje
plutonijumovog izotopa 2*?Pu, pre nego izotopa *°Pu, je iz razloga §to se na ovaj na¢in povecéava
doprinos proizvodnji 252Cf zaobilaZenjem gubitaka usled fisije 2°Pu i 2*'Pu. Takode, na ovaj nacin

apsorpcija neutrona je manja. Do 1968. godine veéina 2*?Pu je transmutovana u 2**Cm. Kirijum
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dobijen prilikom proizvodnje kalifornijuma, zajedno sa onim koji se dobija u zasebnim procesima,
na dalje postaje nova meta za dobijanje 2°2Cf. Kori$éenjem 2**Cm kao mete rezultovalo je znadajnim
povecavanjem njegovih teZih izotopa. Procentualni udeo 2**Cm u materijalu mete opada sa 90 % na
oko 35 %, u najveéoj meri u korist 2°Cm i 28Cm. Posledica ovoga je povecavanje stope proizvodnje
2%2Cf. Poveéanje u proizvodnji dovodi do smanjenja gubitaka usled fisije 2*°Cm, kao i smanjenjem
broja neutrona koji je potreban da se zahvati. Danasnja proizvodnja teCe ozratavanjem veceg broja
meta tokom vremenskog preriod od 6 do 8 meseci u reaktoru visokog fluksa.

Tek posle 1970. godine, komisija za atomsku energiju (Atomic Energy Commission) dozvolila je
moguénost kupovine po ceni 10 dolara po mikrogramu. Na slede¢oj slici na grafiku moze se videti

kako je tekla ukupna proizvodnja i prodaja kalifornijuma u gramima do 1995. godine [17].

Slika 3.2. - Kumulativna proizvodnja #2Cf.
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3.1.1. Radiohemijsko procesuiranje kalifornijuma

Primarni ciljevi ovakvog postrojenja su slede¢i:

. Krajnje preci$éavanje >>2Cf od lantanida i ostalih aktinidskih elemenata.

. Razdvajanje zbog ponovnog koris¢enja potomka alfa raspadom 2*8Cm od ve¢ preciséenog
2520,

. Proizvodnja izvora neutronskog zra¢enja kompatnih dimenzija razli¢itih oblika i namena.

Postrojenje za hemijsko pre¢is¢avanje kalifornijuma se moze predstaviti Slikom 3.3., na kojoj se
vidi pogon za Radiohemijsko inZenjerstvo i razvoj pri nacionalnoj laboratoriji u Ouk Ridzu

(Radiochemical Engineering Development Center of ORNL).
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Slika 3.3. - Postrojenje za hemijsko preciscavanje kalifornijuma.

Kompletan postupak koji podrazumeva baratanje sa radioaktivnim materijama se obavlja
unutar 1.4 metara debele G celije. Postupak je podeljen na Cetiri jedinice u kojima se nalazi
potrebna oprema za preciS¢avanje kalifornijuma, kao i izradu razli¢itih tipova izvora. U sastavni
deo opreme spadaju komore za razmenu jona pri uslovima visokog pritiska, u kojima se odvaja

248Cm. Peénice visoke temperature, komore za odrzavanje visoke teperature, zavariva¢i kapsula,
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detektori koji registruju curenje helijuma, kao i brojaci za kontrolu broja detektora su neke od
stavki koje Cine sastavnu opremu za proizvodnju izvora. U ovom delu se takode priprema
primarna kapsula izvora i sprovode njena prva testiranja. Adekvatan sistem prenosa
radioaktivnog izvora je ugraden, da bi se na taj nacin brzo i bezbedno preneo do bazena za
odlaganje.

Kalifornijum koji se izvuce iz ozra¢ivanih meta se preci$¢ava na najbolji moguci nacin od
fisionih produkata, kao i drugih necisto¢a. Paznja se posvecuje uklanjanju ostataka kirijumovih
izotopa, pogotovo 2**Cm. Zagadivanje ovim izotopom kalifornijuma, kao i njegovim potomkom
o raspada se moze prakti¢no u potpunosti eliminisati.

Procesuiranje kalifonijuma se moze predstaviti sledecom slikom.
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Slika 3.4. - Ciklus kalifornijuma.
Prvo kalifornijum prolazi kroz proces hromatografske razmene jona da bi se uklonili
tragovi kirijuma i ostalih aktinidskih elemenata, ostalih u prvobintom procesu. Tada postoje dve
opcije. Jedna je da se procisceni kalifornijum odmah koristi za pravljenje neutronskog izvora.

Druga opcija je da se njime napune platinumske kapsule i odlozi se na oko dve godine da bi se
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dozvolio raspad kalifornijuma, prvenstveno na ?*Cm. Pri kraju perioda poluraspada, izvlaéi se
248Cm pa se preostali kalifornijum ili stavlja u kapsule od platine na jo$ jedan ciklus raspada, ili
se postavlja za pripremu neutronskih izvora u razlicite svrhe.

Sva hemijska preradivanja se odvijaju u odeljcima unutar G ¢elije. Ovi procesi ukljuc¢uju
razmenu jona pri visokom pritisku, hromatografsko razdvajanje, punjenje smolom i
kalcinizaciju. Takode, procesi pravljenja, testiranja i kontrole primarnih kapsula izvora se
odvijaju unutar ove komore. U procesima se barata sa relativno velikim koli¢inama
kalifornijuma, bilo u te¢nom, bilo u ¢vrstom stanju, pa je izrazen visok nivo kontaminacije
prostorije radioaktivnim supstancama. Sve primarne kapsule i kontejneri za prenoSenje se
moraju, pre napustanja, dekontaminirati natapanjem u kiselinu.

Ostatak postrojenja, van G ¢elije, se Koristi za pravljenje sekundarnih kapsula za izvore,
razli¢itih oblika, zatim, krajnje dekontaminiranje i kontrolu fluksa neutrona, utovar i istovar

kontejnera za transport, kao i za skladistenje [18].

3.2. Kalifornijum - osobine i izotopi

Kalifornijum je devedeset osmi elemenat u periodnom sistemu. To je sivi metal,
gustine slicne olovu 1 predstavlja Sesti transuranski element, koji je dobijen 1950. godine
na Univerzitetu Kalifornije u Berkliju.

Prvi izotop kalifornijuma koji je otkriven bio je 2*°Cf i dobijen je izlaganjem mete od
242Cm o ¢esticama, energije 35 MeV, unutar ciklotrona. Postoji deset njegovih izotopa, koji su
svi radioaktivni, medutim, samo pet od njih dovoljno dugo zive da bi predstavljali bilo kakvu
opasnost po okruzenje. Vremena poluraspada, kao i kanali raspada za prethodno pomenutih pet
izotopa su dati u sledecoj tabeli.

Izotopi kalifornijuma imaju kratko vreme poluzivota u odnosu na spontanu fisiju. Tako
252Cf ima vreme od 82 godine, dok je za 2°*Cf to 60.5 dana.
Lako se moze videti da tako kratki poluZivoti odgovaraju velikom broju akata spontane

fisije po jedinici vremena i velikoj gustini fluksa fisionih neutrona oslobodenih u ovim aktima.
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U Tabeli 3.1. predstavljeni su izotopi kalifonijuma i njihove osnovne karakteristike.

Tabela 3.1. Prikaz izotopa kalifornijuma.

Naziv izotopa Zastupljenost| Period Kanal raspada Energija Produkti
poluraspada raspada raspada
[MeV]
28 Cf Sintetizovan | 333.5d a (100 %) 6.369 244Cm
SF (0.0029%) 0.0029
29 Cf Transuranski | 351y a (100 %) 6.295 25Cm
SF (5.0-107%) 4.4.107
250 Cf Transuranski | 13.08'y ®(99.92 %) 6.129 246Cm
SF (0.08%) 0.077
BICf Transuranski | 898 y a 6.172 27Cm
Transuranski | 2.645y a (96.91 %) 6.217
252 Ccf 248 Cm
SF (3.09%) -
Transuranski | 17.81y B~ (99.69 %) 0.29 23 Es
23 Cf a (0.31%) 6.126
249 Cm
Sintetizovan | 60.5d SF (99.69 %) -
254 Cf
o (0.31%) 5.930 20Cm

Kao rezultat, izotop %2Cf koji se moze dobijati u velikim koli¢inama, moze se Koristiti
kao izvor neutrona. Sesnaest izotopa ovog elementa sa masenim brojevima od 240 do 255 je
otkriveno do sada.

Kao $to se moze videti iz tabele 3.1. samo tri izotopa kalifornijuma imaju dovoljno
visoku vrednost verovatnoce za deSavanje procesa spontane fisije sa jedne strane i dovoljno
kratko vreme perioda poluraspada sa druge strane, iz ovih prethodno navedenih razloga njihova
primena u praksi je moguca. Za proizvodnju izvora se koriste obi¢no jedinjenja kalifornijuma u
Tabeli 3.2. data su moguca jedinjenja kalifornijuma. Takva jedinjenja kalifornijuma se

hermeticki zatvaraju u metalni cilindar.
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Tabela 3.2. Jedinjenja kalifornijuma.

Nalelektrianje Jedinjenje Formula Boja
+2 kalifornijum (11) bromid CfBr2 zuta
+2 kalifornijum (I1) jodid Cflz tamno ljubiCasta
+3 kalifornijum (111) oksid Cf203 zuto-zelena
+3 kalifornijum (111) florid CfFs svetlo zelena
+3 kalifornijum (111) hlorid CfCls smaragdno zelena
+3 kalifornijum (111) jodid Cfl3 limun Zuta
+4 kalifornijum (1V) oksid CfO. crno braon
+4 kalifornijum (1V) florid CfF4 zelena

Jedini izotop kalifornijuma koji se proizvodi u komercijalne svrhe je 2°2Cf, zbog
njegovih specificnih  osobina. Ovaj izotop je prvi put dobijen 1952. godine i predstavlja
neutronski emiter, te kao takav ima Siroku primenu i pored toga $to je dostupan u veoma malim
koli¢inama. Njegova upotreba ide od neutronske aktivacije, preko meraca vlage, za otkrivanje
nafte i vode u Zemljinoj kori, pa do koriS¢enja u brahiterapiji, za tretiranje razli¢itih vrsta
kancera.

Vreme poluraspada 22Cf je 2.645 godine, specifi¢ne je aktivnosi od 536 Ci/g [1] i ima
dva kanala putem kojih se raspada. Naime, emitovanjem a - ¢estica transformiSe se u Svog prvog
potomka 2#8Cm (kirijum). Ovaj kanal zauzima 96.91 % svih raspada 2°>Cf. Drugi kanal raspada
je putem spontane fisije, putem koje se raspada na veliki broj fisionih produkata, sa razli¢itom
verovatno¢om nastanka. Na spontanu fisiju odlazi 3.09 % od ukupnog broja raspada. Usled
raspada fisijom, kalifornijum emituje 4.4-10° neutrona po Kiriju svoje aktivnosti [18]. Raspad
292Cf emitovanjem alfa Cestica karakteriSe emitovanje nekoliko grupa alfa estica, prosecne
energije od oko 6.11 MeV. Kao potomak raspada nastaje 2*Cm. Alfa prelazi se mogu graficki

predstaviti slede¢om slikom:
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Slika 3.5. - Sema o raspada *>*CH.
Prilikom raspada kalifornijuma, postoje dva kanala. Alfa kanal se desava u 96.908 %,
ostatak ide preko kanala spontane fisije.
Relativni intenziteti emitovanja alfa Cestica pojedinih energija su predstavljeni
tabelarno [19].

Energija(keV) relativni intenzitet (%)
6118.24 84.2
6075.77 15.7
5976.6 0.24
5826.3 0.002
5616 6E-5

Prose¢na energija a Cestica je 6.11 MeV. Usled alfa raspada, oslobada se toplota u

iznosu 39.07 W po gramu kalifornijuma.

3.3. Fisija

Koriste¢i se onim $to je bilo dostupno u prirodi, Raderford je ispitivao fenomene vezane
za rasejanje alfa Cestica na lakim jezgrima. Ovi eksperimenti su doveli do prve veStacke
transmutacije. To je uspelo reakcijom:

UN+a—-10+p (13)
Ohrabreni ovim otkriéem, Raderford i Cedvik su eksperimentalno pokazali da skoro svi
elementi do natrijuma emituju protone, kada se bombarduju alfa esticama. Ovi eksperimenti su

vodili do otkri¢a neutrona, kroz poznatu istorijsku reakciju:

Be +a —2C+n (14)
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Od 1934. godine veliki broj elemenata je bombardovan neutronima. Glavna ideja je bila
da se prilikom zahvata neutrona od strane bombardovanog jezgra, proizvede izotop koji ima
maseni broj veci za jedan. Kako je ovo jezgro nestabilno, odnosno sada ima visak neutrona, do¢i
¢e do emisije beta Cestice, ¢ime ¢e se omoguditi stvaranje stabilnog jezgra, sa rednim brojem

vecim za jedan. Ovo se moze predstaviti:

AZX +1n — A X+y (15)
A+1ZX N A+lz+1x +e

Kako je zadnji element u prirodi uranimum, ako bi se bombardovao neutronima na primer
238U, prilikom zahvata, dobio bi se nestabilan *°U, te emisijom P negativne Cestice nastao bi
element sa rednim brojem 93.

U +1n — PU+y (16)
29U (t1/2=23,5m)—***Np(t12=2,36d)
b

Neptunijum je prvi transuranski element [18], odmah iza urana pa je i dobio naziv po
planeti Neptun, kako je ona odmah iza planete Uran. Tako je i sa slede¢im transuranskim
elementom, plutonijumom.Tokom ovih eksperimenata vrSena je i radiohemijska analiza, ne bi li
se ispitala svojstva novonastalih elemenata. Medutim, izvori neutrona u to doba su bili slabog
intenziteta, pa se 1 stvarala neznatna koli¢ina novih nestabilnih jezgara, $to je hemijske analize
¢inilo vrlo nesigurnim. Daljim istraZivanjem pokazano je da prilikom zahvata neutrona teZa
jezgra mogu da se podele na dva laksa fragmenta, odnosno da dozive fisiju.

Kako je pomenuto, fisija predstavlja spontano ili indukovano cepanje jezgra. Ako se
posmatra neko jezgro, A X, ono moze u principu da se podeli na razli¢ite nacine. Medutim, ako
posmatramo najjednostavniji, postoje dva fragmenta:

(A1+A2)X—)A1X+A2X+Qf (17)
242, 4

Kako u nuklearnim reakcijama dolazi do transformacije materije u energiju i obrnuto,

zakon odrzanja mase i energije zajedno treba da vazi, odnosno da ukupna energija kao zbir

totalnih energija svih Cestica pre nuklearne rekacije je jednak zbiru energija produkata reakcije.
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Energetski ekvivalent reakcije, odnosno razlika masa mirovanja pre i posle reakcije u ovom
slucaju se moze napisati:

Qf:m(A1+A2,21+Zz)C2-((m(A1,’Z1)+m(A2,Zz))C2:
=B(A1,Z1)+B(A2,22)-B(A1+A2,21+2>) (18)

Izraz V(A,Z) predstavlja vezivnu energiju pojedinog atoma [19]. Dalje, ovu vezivnu

energiju mozemo predstaviti graficki podeljenu sa masenim brojem.
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Slika 3.6. - Energija veze atoma, kao funkcija masenog broja, po jednom nukleonu.

Vrednosti energije veze su pozitivne veli¢ine, odnosno masa bilo kog jezgra je manja od
zbira masa pojedinih nutrona. Sa grafika se moze zakljuciti da do A=16 postoji nagli porast

energije veze po nukleonu, sa lokalnim maksimumom kod masenog broja 4. Nakon masenog

36



broja 16 dolazi oblast sa slabijim porastom energije po nukleonu, koja se proteze do oko 60, gde
je dostignut maksimum. Dakle, najstabilnija jezgra leze u ovoj oblasti, i primeri takvih jezgara su
gvozde, kobalt, nikal.

Kako bi jezgro bilo stabilno, nuklearne sile bi trebalo da budu veceg intenziteta u odnosu
na Kulonove sile, koje deluju izmedu protona u jezgru. Smanjivanje energije veze po nukleonu
se moze objasniti ¢injenicom da sa porastom broja protona raste i intenzitet odbojne sile, Sto
dovodi do sveukupnog smanjenja energije veze.

Slika 3.6 na najbolji moguci nacin pokazuje ¢injenicu zbog koje je nuklearna fisija nasla
ogroman broj primena. Naime, prilikom cepanja teSkog jezgra, primera radi A oko 240, koje ima
vezivnu energiju oko 7.6 MeV po nukleonu, na na dva lak$a jezgra, vezivna energija
novonastalih jezgara je veéa, oko 8.5 MeV. To znaci da stvaranje dva jezgra koja su jacCe
spregnuta dovodi do oslobadanja energije, od oko 1 MeV po nukleonu. Odnosno

Qr ~ 240(8,6-7,5) ~220 MeV (19)

Ova energija se oslobada u vidu kineticke energije produkata. U realnom raspadu,
oslobodena energija je nesto niza, jer prilikom fisije nastaje i odredeni broj slobodnih neutrona,
pa se energija koja se oslobodi moze napisati kao:

Qr~ 220 MeV-w 8,5 MeV (20)
Gde je w prosecan broj neutrona koji nastaju prilikom fisije i uzima se da je 2.5. U ovom primeru
oslobodena energija iznosi oko 200 MeV.

Prilikom cepanja teskog jezgra, najces¢e dolazi do podele na dva jezgra, uz oslobadanja
odredenog broja neutrona. Verovatnoca distribucije krajnjih produkata je sa dva maksimuma,
odnosno, asimetri¢na fisija. Primer kod fisije 2*°U, indukovane termalnim neutronom:

. Prvi maksimum distribucije ja sa A~95 (Br,Kr,Sr,Zr)
. Drugi maksimum distribucije je sa A~140 (I, Xe, Ba)

Broj neutrona koje imaju jezgra u okolini ova dva maksimuma je 50, odnosno 82. Usled
viSka neutrona unutar jezgara fisionih produkata, dva fisiona framgmenta su nestabilna, nalaze se
ispod linije stabilnosti, pa se samim timraspadaju B- raspadom. Ovaj proces je uglavnom
relativno brz, odnosno njihova vremena poluraspada su brza, sa njihovim povecavanjem, kako
se priblizavaju liniji stabilnosti sa donje strane.

Proces fisije stvara veliki broj produkata, koji se mogu klasifikovati:
. Dva fisiona fragmenta, koja su - nestabilna.
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. Ostale Cestice, uglavnom neutroni emitovani prilikom cepanja teskog jezgra, i fotoni, koji se
emituju od strane primarnih fisionih fragmenata nastalih u visokopobudenim stanjima.

. Naknadne Cestice, gde pripadaju elektroni, antineutrini i gama kvanti, koji nastaju u beta
raspadima primarnih fisionih fragmenata, kao i njihovih potomaka.

Vecinu energije koja se oslobodi prilikom fisije odnose primarni fisioni fragmenti, u vidu
njihove kineticke energije. Ona je reda veli¢ine 75 MeV, odnosno sa po¢etnim brzinama jezgara od
oko 107m/s. Kada se uzme u obzir njihova masa, domet im je mali ~10® m. Prilikom zaustavljanja,
kineticka energija se pretvara u termalnu.

Za pojedino jezgro koje podleZe fisiji, ukupan energetski bilans se moze napisati:
A—-B+C+twn+se-+kve+tmy (21)

W - broj neutrona, S - broj elektrona,

k-broj antineutrina,

m-broj gama fotona koji se emituju prilikom reakcije fisije.

3.4. Sema raspada i spektar zrafenja

U ovom radu kao izvor zradenja koriSéen je izotop 2°2Cf. Koli¢ine stvorenog
kalifornijuma su relativno male, primera radi 2003. godine proizvedeno je oko 0.02525 g 22Cf.
Sema proizvodnje je prikazana na Slici 3.7., ovo je samo radi ilustracije prikazano koliko je

slozen proces produkcije ovog izotopa.

10 after Capture
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Slika 3.7. Sema proizvodnje *°Cf.
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Sema raspada 2%°Cf data je na Slici 3.5. U gornjem desnom uglu sa isprekidanom
strelicom prikazani moguci kanali raspada. Prilikom procesa spontane fisije dolazi do produkcije
nekoliko fragmenata i do emisije nekoliko neutrona. U principu grafik verovatnoée stvaranja

pojedinih fisionih produkata sli¢an je grafiku za >*U , Slika 3.8.
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Slika 3.8. Prikaz verovatnoce stvaranja pojedinih fisionih produkata posle raspada jezgra
252¢f.
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4. Rezultati merenja

Eksperimentalni deo rada odraden je u Laboratoriji Katedre za nuklearnu fiziku,
Prirodno-matematickog fakulteta, Univerziteta u Novom Sadu. Cilj ovog rada je bio da se testira
metoda za odredivanje starosti referentnog izvora (vreme proteklo od poslednjeg hemijskog

odvajanja kalifornijuma) nedestruktivnom gama spektrometrijskom metodom.

4.1 Detektor

Kako bi se izvrsila kalibracija sistema, pod istim uslovima snimljen je standard *?Eu - tackasti
izvor, i referentni materijal 2>2Cf koji laboratorija poseduje ve¢ duzi niz godina. Za analizu je
koris¢en koaksijalni HPGe detektor, modela GMX-20190 proizvodaca EG&G Ortec (Slika 4.1.).
Sam detektor poseduje berilijumski prozor, rezoluciju (FWHM) 1.9 keV-a na 1.33 MeV-a
(°°Co), i relativnu efikasnost 32.4 %. Pasivni §tit detektora je napravljen od olova, uz dodatne
slojeve kalaja i bakra sa ciljem smanjenja pozadinskog zracenja.

Slika 4.1. HPGe detektor GMX-20190 u olovnom Stitu.
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Slika 4.2. Otvor HPGe detektora GMX-20190 — na kapu detektora se postavlja uzorak.

Za obradu dobijenih spektralnih podataka, koris¢en je program Genie 2000 u kojem je
uradena energetska kalibracija detektora. Program poseduje automatizovan mod rada, $to znaci
da ve¢ ima ucitan logaritam po kome se vrsi identifikacija pikova kao i1 njihovo fitovanje.
Takode, program poseduje opciju kalibracije energije, oblika pika, efikasnosti, Sto omogucava
obavljanje potpune kvantitativne analize podataka. Za kalibraciju je koris¢en spektar tackastog
izvora 'S?Eu (proizvodata Areva, podetne aktivnosti 405 kBg, na dan 20.01.2005. godine).
Referentni materijal >2Eu je pogodan za kalibraciju gama spektra zato §to emituje gama zrake u

¢itavom spektru razlicitih energija.

Tabela 4.1.: Sertifikat tackastog izvora *>°Eu.

Source of EUROPIUM 152 Reference: EU152EGMA20 n° 22107
Activity (kBq). 405

Reference date 2005/01/20 12h UTC

Extended relative uncertainty (% k=2) 15

Daughter products /

Impurites vy at the reference date 1%4Ey: 0,30

Leak test Wipe test: 2005/01/20

No surface contamination Wipe test: 2005/01/20

Technician measures R. TEMPERTON
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Iz datog spektra ocitani su odbroji na linijama od interesa, koje su izabrane na taj na¢in
da pokrivaju iri energetski inetrval (u slu¢aju **?Eu od 100-1400 keV-a), a kako bi mogao da se
zavr$i proracun bila je potrebna efikasnost detekcije na zadatim energijama. Za izracunavanje
efikasnosti detekcije koris¢en je program EFFTRAN, buduc¢i da se geometrija tackastog izvora
razlikuje od geometrije standardnog referentnog materijala. Kako bi dobili efikasnost detekcije
za taCkasti izvor, u programu EFFTRAN koris¢en je metod transfera efikasnosti pomoc¢u koga se
iz poznate krive efikasnosti dobijene za referentni materijal u jednoj geometriji izra¢unava Kriva
efikasnosti za drugu geometriju (tackasti izvor), §to je u ovom slucaju bilo neophodno. Najbolje
rezultate za kalibraciju efikasnosti HPGe detektora dobijamo upotrebom standardnog referentnog
materijala u cilindri¢noj geometriji koji je sastavljen od meSavine razli¢itih gama emitera i
pripremljen je u Ce$kom meteroloskom institutu sertifikovanom za pripremu referentnih
materijala i kalibracionih izvora. Podaci o samom referentnom materijalu koji je koris¢en
prikazani su na Slici 4.3.

trology Institute
8 00 Brr Czech Republic

Workplace: Regional Branch Prague, Radiova 1136/3, 102 00 Praha 10
lonizing Radiation Building, Radiova 1288/1a
Phone: +420 266 020 497

CERTIFICATE

0.0 1035 - SE - 40001-17 Type: CBSS 2 Serial No

Half life, days Activity, kBq Com!

158004 5,302

Ing, Jifi Sprary MBA

Control: Ing. Viasta Zdychovi, RNDr. Pavel Ik, CS¢€ Deputy Directgr of RB Praque

Slika 4.3. Sertifikat referentnog materijala u cilindricnoj geometriji koji je korséen za

kalibraciju efikasnosti HPGe detektora.

42



Primer obrade podataka putem programa Genie 2000 - Gamma Acquisition & Analysis

prikazan je na Slici 4.4.

WFS = 128K

Slika 4.4. 1zgled spektra *2Eu u programu Genie 2000 - Gamma Acquisition & Analysis.

Kalibraciona kriva efikasnosti prikazana je na Slici 4.5.
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Slika 4.5. Kriva efikasnosti za tackasti izvor *?Eu. Zavisnost efikasnosti detekcije od
energije gama zraka.
To je uradeno u programu Origin, fitovanjem vrednosti efikasnosti dobijenih iz programa

EFFTRAN za ta¢kasti izvor °2Eu.
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4.2. Izvor kalifornijuma

U radu je koris¢en tackasti izvor 2°2Cf, Slika 4.6. koji se nalazi u cilindru od plastike
prec¢nika 22 mm i visine 30 mm. Na udaljenosti 1m od izvora izmerena je doza od 0.119 pSv/h, a
u neposrednoj blizini izvora 0.407 uSv/h. Fon unutar prostorije gde se nalazi izvor je
0.101 pSv/h. Dozimetrijsko merenje je izvrSeno instrumentom Inspector 2000, a procenjena

merna nesigurnost je 10 % izmerene vrednosti.

Slika 4.6. lzvor 2%2Cf.

4.3. Odredivanje starosti izvora kalifornijuma

Pod staro$¢u materijala, podrazumeva se proteklo vreme od poslednje hemijske separacije
uzorka, Sto je veoma bitan parametar za nuklearnu forenziku budué¢i da moze pruziti informacije
0 poreklu uzorka ukoliko se takav uzorak nade van regulatorne kontrole i time moze pomoci u
istrazi. Sa druge strane Cesto se u laboratorijama koje poseduju radioaktivne izvore mogu naci
izvori bez sertifikata, u tom slu€aju ovaj metod moZe posluziti za procenu starosti i porekla
izvora, §to je dalje znacajno kako bi se procenila bezbednost njegove upotrebe i mere ¢uvanja,
rukovanja, i skladiStenja takvog materijala. Postoje razne metode za odredivanje starosti
radioaktivnog materijala, a jedna od njih koja je koris¢ena u ovom radu je gama spektrometrijska

metoda. Izra¢unavanjem aktivnosti izotopa 2*°Cf i 51Cf koje se mogu odrediti direktno iz gama
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spektra merenjem njihovih karakteristicnih gama linija, moze se daljim racunom do¢i do
aktivnosti zeljenih izotopa kalifornijuma.

Pod pretpostavkom da su kratkozive¢i produkti raspada 2°2Cf u sekularnoj radioaktivnoj
ravnotezi sa jezgrom pretka, njihove aktivnosti su proporcionalne aktivnostima 2°°Cf i 2°2Cf, sto
se vidi na Slici 2.2.

Aktivnosti 2°Cf, 1Cf i efektivni proizvodi fisije izra¢unati su iz gama spektra putem sledece

jednacine:

(22)

gde je:

Aii - aktivnost izvora gama zraka;

NE - neto povrsina fotopika na energiji E karakteristi¢noj za radioizotop;

tm - “live” vreme merenja spektra;

ek - efikasnost detekcije fotopika energije E karakteristi¢ne za dati radioizotop;
I - verovatnoca emisije energije E karakteristicne za dati radioizotop;

Fce - korekcioni faktor za datu energiju karakteristi¢nu za radioizotop.

Vreme koje je proteklo od poslednjeg hemijskog odvajanja od fisijskih proizvoda (starost
kalifornijumovog izvora) moZe se proceniti merenjem odnosa aktivnosti dugoziveéeg **’Cs u
odnosu na bilo koji kratkoziveéi produkt (Koji su u ravnotezi sa oba 2°2Cf i 2°°Cf).

Najprikladniji izotopski par je 3'Cs / 1*2I, jer njihove povezane gama linije imaju sli¢nu
energiju (slicne efikasnosti). Ako je pouzdana kalibracija efikasnosti dostupna u vecem
energetskom intervalu, starost se takode moze izratunati Koriste¢i *’Cs i bilo koji od
kratkozive¢ih produkata (SLFP) od 2°Cf i 22Cf, koji su bili vidljivi u gama spektrima, na
primer: 138Cs, 140 a i3,

137Cs i SLFP nastaju spontanim dejstvom dva izotopa od ?5°2%2Cf. Stoga:

Aszre, = A Agsy + B - Apso, (23)

Agipp = € Agsyp + D - Ayso, (24)

gde su faktori A, B, C i D definisani za svaki proizvod cepanja - teskih jezgara
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A
AB,C,D= L-(e*w gt ) P Yepin (25)

Fp _/1HN
Dakle, kombinovanjem (2) i (3) dobijamo:

A137cs  a4R-B
AsLFp - C+R-D

(26)

gde su A1s7., -ukupna aktivnost **’Cs proizvedena izotopima °Cf i ?*°Cf; Ag;pp -ukupna

S

aktivnost SLFP proizvedena od izotopa ?°?Cf i %°Cf; R — tezinski faktor jednak je pocetnom
odnosu aktivnosti 2°°Cf / 252Cf [2]. Ubacivanjem poznatih parametara u formula (25) iterativnim
postupkom pomocu programa Wolfram Mathematica (Slika 4.7.) dobili smo parametar t koji je
neophodan za odredivanje starosti izvora 2°>Cf. Dobijena je vrednost:

t = 340791000 s ~ 10.8 godina

WOLFRAM MATHEMATICA wimrgeoms | g | Cwmats | SyMuimensia

i0g= a= (7.289 410 (-16) / (7.289 % 10% (-10) - 8.287 %10 (-9))) #0.8499 % 6.5
€= (9.550% 104 (-9) / (9.550% 10" (-9) - 8.287 %10 (-9)) ) *0.987 % 3.86
0.6417 4 (1 - Exp[(-1.263%2)]) = (a/c) % (1 - Exp[7.55812])
FindRoot [0.6417° (1- e % %) = _0.018494049855288453" (1- """ %), (2, 10} ]
t = 0.34072078661772043" » 1079

111051= ~8.532766
oufto%)= 28.8074
ou10= 0.6417 (1- 2727 ~ _0.018494 (1- 2757

1 (2 0.348721)

1112= 3.40721%10°

m

show all digits (¥’ engineering form (* integer part () nthdigit.. more.. 8 a E]

File Edit Insert Format Cell Graphics Evaluation Palettess Window Help I

Slika 4.7. Prikaz iterativnog postupka za dobijanje parametra t za odredivanje starosti izvora
kalifornijuma u programu Wolfram Mathematica.

Starost izvora je procenjena iterativnim postupkom matematickom kalkulacijom, pa je veoma
teSko odrediti mernu nesigurnost dobijenog rezultata, ali se ona moZe uzeti samo kao procena

starosti izvora. Za tacnije podatke o starosti morale bi se uraditi dodatne analize koje prevazilaze
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moguénosti gama spektrometrijske laboratorije, a uz to su i destruktivne $to nije uvek pozeljno
ukoliko Zelimo da o¢uvamo izvor u svom originalnom stanju.

Obzirom da izvor kalifornijuma na kome je testiran metod odredivanja starosti poseduje
sertifikat (Slika 4.8.) koji definiSe datum nabavke izvora ali ne i datum njegove poslednje
hemijske separacije nije bilo moguce izraCunati relativno odstupanje racunski dobijene starosti
od sertifikovane starosti izvora kao provera eksperimentalnog metoda. Jedino je uporeden

rezultat sa dobijenom vrenoscu za isti izvor u [2] i dobijeno je odstupanje od 0.91 %.

e O O O PO 0T L OO O O L

: FEDERALAGENCY FOR TECHNICAL REGULATION AND METROLOGY OF RUSSIA
- FEDERALSTATE UNITARY ENTERPRISE “D.LMENDELEYEV INSTITUTE FOR METROLOGY"
‘ (VNIIM) a2

CERTIFICATE
OF CALIBRATION
Ne987/08 N

ltem calibrated _Spontaneous fission Californium-252 neutron source

Description of measurement standard / measuring instrument / identification

| pe HCF2.PO1.6004 No C£.252.13.08.

Customer _ZAO “RITVERC?”, 28, 2th Mourincky, St-Petersburg, 194021 Russia -
Name of the customer, address :.
Method of calibration _Calibration in a graphite pile relative to a primary standard '

Name of method / identification

source. Reference standard is associated charged particles technique with «
’H(d.n) and *H{d.n)-reactions. :

— NMI Internal Service Identifier is COORAD VINIIM 3020 s
= - e se RAAe A PNV JUCU 2

AR

Results of calibration

1. Neutron emission rate into 47 sr is 5,84 10°s™.

2. Expanded uncertainty of neutron emission rate U, s
calculated according to the "Guide to the &
= expression of uncertainty in measurement'" 3

(ISO/TAG 4/WG 3: June 1992) with coverage factor
k =2, is equal 3% (U = 3%).
3. Recommended half-life time of californium-252 is

Head of department I.Kharitonov

N.Moiscev

Operator

Date of calibration: July 03.2008. -

Slika 4.8. Sertifikat Kalifornijma.
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5. Zakljucak

Izvor 252Cf ima veliki broj primena u razli¢itim sferama, nauci, istrazivanjima, medicini,
industriji itd. Prilikom proizvodnje, kalifornijum se u obliku nekog od jedinjenja zatvara unutar
nepropusne kapsule. Alfa raspadom, 2°2Cf prelazi u energetski pobudena stanja 2*3Cm, te prilikom
njihove deekscitacije pojavljuje se u spektru gama komponenta zracenja, dok usled spontane fisije
koju 2°2Cf dozivljava, koristi se kao pouzdani neutronski izvor. Samim raspadima se vrsi
nagomilavanje produkata raspada, 2*3Cm i velikog broja fisionih fragmenata.

Cilj ovog rada je bio da se testira eksperimentalni metod odredivanja starosti radioaktivnog
izvora §to posebnu primenu ima u oblasti nuklearne forenzike. Vrlo Cesto se u laboratorijama za
nuklearnu fiziku mogu pronadi stari izvori bez sertifikata ili sa sertifikatom koji ne poseduje podatak
0 poslednjoj hemijskoj separaciji, u ovom radu je pokazano da primenom relativno jednostavnog
racunskog postupka i gama spektrometrijskog metoda mozemo proceniti starost izvora, §to bi uz
dodatne analize nec€isto¢a u samom izvoru moglo da ukaze na njegovo poreklo.

Ukoliko bi predmet analize bio stariji izvor onda su dodatne analize neophodne kako bi se
taénije procenila starost. Dodatnim analizama bi se utvrdio pocetni obim aktivnosti 2°Cf / 252Cf koji
je znacajan parametar za procenu starosti starijih izvora, ali nije primenjiv kao samostalan dokaz u

oblasti nuklearne forenzike.
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