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Uvod

Precizna kalibracija detektorskog sistema na efikasnost detekcije gama fotona, koji nastaju
prilikom radioaktivnog raspada nestabilnih atoma, od klju¢nog je znacaja u kvantitativnoj gama
spektrometrijskoj analizi. Ovakva analiza primenjuje se upravo pri monitoringu radioaktivnosti
u zivotnoj sredini, kada je od znacaja precizno odredivanje koli¢ine radioaktivnosti koja se moze
naéi u hrani ili vodi za pi¢e. Gama spektrometrijska merenja obi¢no se vrSe u blizini detektora,
sa uzorcima pripremljenim u standardnim geometrijskih zapreminama (Marineli i cilindri¢na
geometrija). Efikasnost detekcije ne zavisi samo od detektorskog sistema veé i od oblika i polo-
zaja uzorka unutar detektora, kao i od prostorne raspodele radionuklida u uzorku koji se meri.
Poznavanje raspodele emitera unutar uzorka je klju¢no za adekvatno odredivanje efikasnosti, a
samim tim i odredivanja korektnih koncentracija aktivnosti uzorka.

Kalibracija efikasnosti se eksperimentalno moze odrediti pomocu standarda koji u sebi sadrzi
radionuklide poznatih aktivnosti, a koji pokrivaju oblasti energija gama zraka koje o¢ekujemo
unutar uzoraka. U cilju Sto preciznijeg odredivanja efikasnosti, a samim tim i aktivnosti ne-
poznatih uzoraka, potrebno je da standardni referentni materijal poseduje osobine (geometriju,
gustinu, sastav) identi¢ne uzorku koji se meri. Kako ovakav pristup nekada nije mogué, usled
komplikovane geometrije uzorka ili nehomogene raspodele emitera, pristupa se upotrebi Monte
Karlo simulacija.

U ovom radu je prostorna raspodela 2?Ra i njegovih potomaka u uzorcima vode ispitana
indirektno pomocu efikasnosti detekcije, koriste¢i Monte Karlo simulacije.

Prvi deo rada opisjue radioaktivnost, pojam sekularne radioaktivne ravnoteze kao i kratak
opis prirodnog radioizotopa 2?Ra. Fokus se dalje prebacuje na princip rada poluprovodnickih,
odnosno HPGe detektora i softverskog paketa Geant4 baziranog na Monte Karlo metodu. Potom
sledi eksperimentalni deo u kojem je bilo potrebno pripremiti vodene rastvore sa poznatim (re-
ferentnim) koncentracijama aktivnosti 22°Ra, a zatim ih snimiti HPGe detektorskim sistemom.
Dalje je u softverskom paketu Geant4 konstruisana simulacija, koja je odgovarala eksperimen-
talnoj postavci detektor-uzorak. Simulacije su koris¢ene u odredivanju efikasnosti detekcije za
razli¢ite prostorne raspodele gama emitera unutar vodonih matrica. Zadata prostorna raspodela
emitera odgovarace raspodeli unutar uzoraka ukoliko se nakon kvantitativne analize dobijenih
gama spektara iz simulacija i eksperimenta dobiju dodate, odnosno referentne aktivnosti 2?°Ra.



1 Prirodna radioaktivnost

Proces u kojem dolazi do spontane transformacije jezgra kojom prilikom ono menja svoj sastav
ili energijsko stanje predstavlja radioaktivost. Anri Bekerel (Antoine Henri Becquerel) je davne
1896. godine prvi uocio pojavu radioaktivnosti iz rude uranijuma, dok je zrake koji se prilikom
raspada emituju klasifikovao Raderford (Ernest Rutherford) i nazvao ih je alfa, beta i gama zraci.
Prilikom alfa i beta raspada dolazi do promene sastava jezgra, dok se prilikom emisije gama zraka
menja samo njegovo energijsko stanje. Posmatrano sa stanovista radioaktivnosti, jezgra se mogu
podeliti u dve grupe: ona koja ne podlezu radioaktivnom raspadu — stabilna jezgra i jezgra koja
dozivljavaju spontanu dezintegraciju — nestabilna jezgra. Neka oStra granica izmedu ove dve
grupe ne postoji jer se ¢ak i jezgra koja smatramo stabilnim mogu raspasti, ali je brzina tog
raspada jako mala i eksperimentalno se jako tesko moze ustanoviti. U prirodi postoji nesto vise
od Sezdeset izotopa koji su nestabilni i raspadaju se.

Na proces radioaktivnog raspada ne moze se uticati spoljasnjim faktorima, kao Sto su priti-
sak 1 temperatura i podleZe jedino zakonitostima verovatnoée. Prema tome, ne moZzemo odrediti
tacan trenutak raspada posmatranog jezgra, ve¢ samo verovatnoéu da ¢e se dato jezgro raspa-
sti. Usled toga uvedene su specifi¢ne fizicke velic¢ine koje opisuju zakon radioaktivnog raspada.
Spomenucéemo Cetiri najvaznije, a to su konstanta radioaktivnog raspada, srednji Zivot nestabilnog
jezgra, aktivnost uzorka i period poluraspada.

Verovatnocéa da ¢e se neko jezgro raspasti u jedinici vremena opisuje se konstantom radi-
oaktivnog raspada (A). Ona je karakteristika svakog jezgra ponaosob. MozZzemo je izracunati
kao:

(2F)
N )

A= (1.1)

gde je N ukupan broj radioaktivnih jezgara u pocetnom trenutku, a AN broj jezgara koji se ras-
padne u vremenskom intervalu At. Pomoc¢u konstante radioaktivnog raspada moZemo definisati
sledecu veli¢inu, sredji Zivot nestablinog jezgra (7) kao:

T=5 (1.2)

Posmatrajmo sada uzorak sa N jezgara u trenutku t, broj raspada u vremenskom intervalu
dt bice:

AN = —\Ndt (1.3)

Integracijom ove jednacine, polazeci od N(;—g) = No, gde je No broj radioaktivnih jezgara u
pocetnom trenutku t=0, dobija se dobro poznati zakon radioaktivnog raspada:

dN

CZWN = —\-dt (1.4)

N:_/A.dt (1.5)

InN =—X\-t (1.6)

N=e¢*.c (1.7)
Ni—g = Ny — ¢ = Ny (1.8)

N =Ny e (1.9)

Broj jezgara koji se raspadne u jedinici vremena naziva se aktivnost uzorka (A). Aktivnost
nekog uzorka analogna je zakonu radioaktivnog raspada, opada eksponencijalno u toku vremena:

A=Ay e M (1.10)



Slika 1.1: Grafi¢ki prikaz zakona radioaktivnog raspada

Vreme koje je potrebno da bi se pocetni broj jezgara smanjio na polovinu naziva se period
poluraspada (7} ;). Konstanta radioaktivnog raspada i period poluraspada povezani su sledecom
relacijom |[1, 2|:

In2

1.1 Radioaktivni nizovi

Nakon dugog niza godina i velikog broja eksperimenata izvedenih S$to od strane fizicara, Sto
hemicara, ustanovljeno je da veéina prirodnih radioaktivnih izotopa pripada jednoj od tri serije
ili niza koje postoje na Zemlji. Ovi nizovi nazivaju se: uranijumov, aktinijumov i torijumov.

Prirodni uranijum se sastoji od tri dugoziveéa izotopa, 233U, u manjoj koli¢ini 2*°U i jos
manje 24U, potomka 23*U. Prirodni torijum sa druge strane poseduje samo jedan izotop i to
232Th. Svaki od ovih elementa raspada se na nestabilne potomke koji daljim raspadima stvaraju
¢itav niz radionuklida koji se zavrSava stabilnim izotopom olova.

Uranijumov niz

Rodonagelnik ovog niza je 238U. Emisijom alfa Gesice raspada se na 2*4Th, koji se zatim
raspada na 23*™Pa i sve tako do stabilnog 2°Pb. Ukoliko obratimo paznju na periode polu-
raspada radioizotopa u nizu, moZzemo primetiti da su svi mnogo kraéi od perioda poluraspada
238U, Ovo nam ukazuje na moguénost postojanja odredene radioaktivne ravnoteze, gde bi svaki
potomak, ukoliko je prosao dovoljno dug vremenski period, morao imati identi¢nu aktivnost kao
i 238U. Kako u nizu postoji 14 radionuklida, tako ée i ukupna aktivnost niza biti 14 puta veca
od aktivnosti 238U. Ovo znaéi da u teoriji mozemo odrediti aktivnosti bilo kog pretka mere¢i
aktivnosti potomaka ili obrnuto. Medutim ovo moze da vaZi samo za neperturbovan izvor, onaj
koji se dugo nalazi pod zemljom. Kao §to je receno niz se sastoji od 14 radionuklida koji su
prikazani na slici 1.2.

Aktinijumov niz

Rodonagelnik ovog niza je 22U kojeg se u prirodnom uranijumu nalazi svega 0.7 %, ali zbog
znatno kraéeg perioda poluraspada emituje vise radijacije od 238U i §to ga ¢ini veoma vaznim u
spektrometriji. Niz se sastoji od 12 radionuklida prikazanih na slici 1.2. U ¢itavnom nizu jedino
je 23°U pogodan za gama spektrometrijsko merenje, ali i tu nailazimo na problem jer game koje
emituje imaju energiju od 185.7 keV, §to je gotovo identi¢no sa ?26Ra na 186.1 keV koji nastaje
u uranijumovom nizu.



Detektorski sistemi koji se danas koriste ne mogu da razloze ovako bliske energije. Ukupna

aktivnost niza, ukoliko govorimo o neperturbovanom izvoru, biée 11 puta veéa od aktivnosti
235U

Torijumov niz

Rodonagelnik ovog niza je 232Th koji ujedno i ¢ni 100 % prirodnog torijuma. Niz se sastoji od
10 radionuklida prikazanih na slici 1.2. Cetiri radionuklida se mogu meriti gama spektrometrijski
i to 228Ac, 212Pb, 21?Bi i 298T1. Raspad 2'?Bi se grana i verovatnoca raspada na 2°8T1 iznosi
35.94 %, tako da ukoliko bi se aktivnost torijuma odredivala putem 2°®TI potrebno je podeliti sa

0.3594 da bi se izvrsila korekcija na grananje [3].
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Slika 1.2: Sematski prikaz raspada u radioaktivnim nizovima (gama emiteri su podvuéeni)



1.2 Radioaktivna ravnoteza

U radioaktivnim nizovima u kojima se radioizotopi sukcesivno raspadaju sve do stabilnog
izotopa olova, postavlja se pitanje kako regiti problem odredivanja broja atoma N, perioda po-
luraspada ili konstante raspada bilo kojeg ¢lana niza.

ResSenje treba potraziti razmatrajuéi sledeé¢eg slucaja:

Ny —+ Ny —+ N3 —---—= N, (112)

Transformacija (1.12) iskazana recima glasi: Ny se raspadne u Ny, atom N3 se raspada u N
i sve tako rednom do stabilnog ¢lana N,,.

Ovakav proces mozemo opisati sa n diferencijalnih jednacina, pri ¢emu se atom N; naziva
predak, a Ny potomak, dok su A1 i As odgovarajuce konstane radioaktivnog raspada:

dNy

N.
% = A N1 — Ao, (1.14)
dN.
—2 = X No — \3N; (1.15)
dt
dN,

Dati sistem jednacina opisuje raspad radioaktivnog niza od n ¢lanova gde je n-ti ¢lan stabilan,
odnosno A, = 0. Sistem se moZe resiti uz pocetne uslove t = 0, N7y = No1; Nogg = Nog = -+ =
Non, = 0.

Pojam radioaktivne ravnoteZe vezan je za uslov % = 0. Ukoliko se ovaj uslov primeni na gore
navedeni sistem jednacina, sledi da se broj atoma bilo kog ¢lana niza ne¢e menjati. Odnosno
brzina nastajanja radionuklida ¢e se izjednaci sa brzinom njihovog nestajanja. Gledajuéi na
ovo strogo matematicki, moze se zakljuciti da ovi uslovi nikada neée biti ispunjeni. Uvodenjem
A = 0 podrazumevamo neaktivan materijal, pa tada uvodenje pojma radioaktivne ravnoteze
nema smisla. Medutim, stanja bliska radioaktivnim ravnotezama su moguéa. Na primer u slucéaju
kada period poluraspada pretka tezi beskonac¢nosti ili je znatno duzi od perioda poluraspada
potomka. Takav je upravo 233U sa periodom poluraspada od 4.5 - 10? godina, §to je mnogo duze
od perioda poluraspada njegovih potomaka, te se N; moze smatrati konstantnim, a A — 0, ¢ime je
uslov % = 0 ispunjen. Ovakav tip ravnoteZe naziva se sekularna ili trajna ravnoteza i u praksi ¢e
biti uspostavljena ukoliko potomak dozivi 7-8 perioda poluraspada, ¢ime ée se njegova aktivnost
izjednaciti sa aktivnoséu pretka. Ovo za posledicu ima moguénost odredivanja aktivnosti pretka

merec¢i aktivnosti potomka ili obrnuto, §to je sa stanovista spektrometrije veoma korisno [2].
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Slika 1.3: Graficki prikaz sekularne (trajne) radioaktivne ravnoteze koja nastupa izmedu pretka
i potomka



2 Radijum

Radijum je prirodni radioaktivni element koji se nalazi u stenama i zemljistu. Poznata su
33 izotopa sa masenim brojevima koji se krecu od 202 do 234. Otkriven je 1898. godine u
rudi uraninita i to u obliku radijum hlorida od strane Pijera Kirija (Pierre Curie) i Marije Kiri
(Maria Sktodowska-Curie). Radijum u ¢istom, metalnom stanju, prvi put su izdvojili Marija
Kiri i Andre Debern (Andre-Lui Debiern) 1910. godine.

2.1 Poreklo i karakteristike radijuma

Radijum je najtezi poznati zemnoalkalni metal i jedini radioaktivni ¢lan svoje grupe. Cisti
radijum je srebrno-bele boje, medutim u kontaktu sa vazduhom veoma brzo pocrni usled reakcije
sa azotom. U prirodi se moZe naci u rudama uranijuma i torijjuma. Od 33 poznata izotopa Cetiri
su prirodna i nastaju u nizovima uranijuma, aktinijuma i torijuma. To su ?23Ra, 2?*Ra, ?*Ra i
228Ra.

223Ra nastaje u aktinijumovom nizu, poseduje period poluraspada od 11.4 dana.

224Ra zajedno sa 2?®Ra nastaje u torijumovom nizu, poseduju periode poluraspada od 3.64
dana i 5.75 godina, respektivno.

226Ra koji nastaje u nizu uranijuma ujedno je i najstabilniji sa vremenom poluraspada od
1600 godina, Sto ga ¢ini veoma vaznim sa radioloskog aspekta

2.2 Raspad i produkti ?26Ra

Izotop radijuma, 2?Ra je alfa i gama emiter. Sema raspada prikazana je na slici 2.1.

Ra- 226
(1.6x10%y)
v & (467MeV)
Rn-222
(3.824)
) a(5.49 MeV)
Po-218
(3.11 min)
a (6.00MeV)
Y
Pb-214 |87 (06MeV)| Bi-214 |87 (1-3MeV) po-214
(36min) "] (19.9min) "] (164ps)
a(7.7MeV)
Y
Pb-210
(22.3y)

Slika 2.1: Sema raspada 226Ra

Kako je gama emiter moze se direktno odrediti gama spektrometrijski iz linije na 186.1 keV,
medutim u prirodnom uzorku, koji u sebi sadrzi 233U, koji emituje game veoma bliske energije
od 185.7 keV, pristupa se indirektnom merenju preko potomaka, takode gama emitera.

Ukoliko je uspostavljena sekularna radioaktivna ravnoteza, o kojoj je bilo re¢i u prethodnom
poglavlju, merenjem aktivnosti potomaka mozZe se direktno odrediti aktivnost 2?Ra. Direktni
potomak ?26Ra je ??2Rn, sa periodom poluraspada od oko 3.8 dana. Da bi nastupila sekluarna
radioaktivna ravnoteza potrebno je da proteke oko 6-7 perioda poluraspada potomka (slika 1.3)
$to je u ovom sluc¢aju negde oko 30 dana.



Kako je radon plemeniti gas lako napusta ¢ak i zatvorene posude u kojima se nalazi. Ukoliko
se to deSava i 2*?Rn konstantno napusta uzorak sekularna radioaktivna ravnoteza se nikada nece
uspostaviti, pa samim tim ni dobijene aktivnosti nec¢e biti jednake pravim aktivnostima ?26Ra.
Zbog toga posebnu paznju treba posvetiti ¢uvanju uzoraka pripremljenih za ovakav tip merenja.
Bilo bi idealno da se uzorci skladiste u aluminijumske kontejnere ili kontejnere od materijala koji
su klasifikovani kao radon nepropusni.

Zbog toga &to je 2?2Rn alfa emiter, a u ovom radu je koriéen gama spektrometrijski sistem,
za odredivanje aktivnosti 226Ra potrebno je koristiti potomke 2??Rn, i to 2'Pb sa linijama na
295.2 keV i 351.9 keV kao i 2!Bi sa linijama na 609.3 keV, 1120.3 keV i 1764.5 keV. Ovo su
takozvane postradonske linije. Kako je period poluraspada ovih radionuklida veoma kratak, oni
¢e veé kroz nekoliko minuta biti u ravnotezi sa 2??Rn pa tako moZzemo smatrati da su i oni u
ravnotezi sa 226Ra onog trenutka kada to bude i 22Rn [4, 5.

2.3 Radijum u vodi

Prisustvo radiouklida u vodi zavisi od koncentracije i distribucije pretka u stenama, njegove
rastvorljivosti, kao i rastvorljivosti samog radionuklida, ali i od brzine ispiranja istih iz stena.
Prisustvo pretka u rastvoru ne mora nuzno znaciti da ée i njegovi potomci biti prisutni upravo
zbog razli¢itih hemijskih svojstava. Hemijski, Ra reaguje jako sli¢no kao i alkalni metali Ca i Sr,
a najsli¢niji je Ba.

Ra se u vodi ponasa isklju¢ivo kao dvovalentni katjon i ne podleze redoks reakcijama, a
pri visokim pH vrednostima (oko 10) moZze da formira neutralne ili anjonske (primarno SOy)
komplekse. U prirodi ga ne postoji dovoljno da formira sopstvene soli iako je radium sulfat
nerastvorljiv [6].

Poveéana pokretljivost Ra u rastvoru primecéena je ukoliko se nalazi u mineralnoj ili slanoj
vodi usled razmene sa sliénim jonima [7]. Sa pove¢anjem dubine izvorista, koncentracija Ra u
vodi raste. Radijum se u prirodi nalazi i kao posledica odredenih ljudskih aktivnosti kao Sto
su nanoSenje vode prisutne zbog rudarskih iskopavanja, ispuStanja industrijskog i medicinskog
otpada, detonacije nuklearnog oruzja ili slu¢ajno ispustanje iz nuklearnih elektrana. Radijum se
zbog ovoga moze naéi i u nekim privatnim i javnim bunarima. U vodi za pi¢e nema miris, boju,
ni ukus.

Neposredni zdravstveni rizici od vode za piée koji sadrZze niske nivoe radioaktvnosti su mali,
ali ukoliko se ovakva voda konzumira tokom Zivota, zdravstveni rizici su poveéani. Radijum se
u ljudsko telo unosi hranom i vodom u kojoj je ovaj radionuklid prisutan. Opasnost od 2?°Ra se
ogleda u njegovoj osobini da se nakuplja u kostima i mokraénoj besici, gde se raspada i izlaze
organizam jonizuju¢em zracenju.



3 Detektori gama zracenja

Detektor podrazumeva objekat u kojem se deSava interakcija zraCenja sa materijom. Kao
rezultat ove interakcije dobija se neki odgovarajuéi signal koji se dalje moze obraditi na odgova-
rajuéi nacin da bi se na kraju dobila informacija o nekom svojstvu samog zracenja ili tela koje
ga emituje. Klju¢ni proces u detekciji gama zracenja je jonizacija koja nastaje prilikom interak-
cije fotona sa elektronom. U tom procesu foton moze predati samo deo ili celokupnu energiju
elektronu pa ovako jonizovan elektron u daljim sudarima sa okolnim atomima oslobada jos vise
elektrona. Elektroni nastali u procesu jonizacije formiraju naponski ili strujni signal u detektoru.

Materija koja poseduje svojstvo da proizvede merljv signal moze biti obi¢ni gas, scintilator,
poluprovodnik. Najjednostavniji slu¢aj bio bi interakcija zrafenja sa gasom u kojoj bi nastali
elektroni i joni. U gasnoj sredini elektroni i joni kreéu se pod dejstvom elektricnog polja i
prikupljaju se na elektrodama nakon ¢ega dolazi do stvaranja naponskog signala. Medutim
osnovni nedostatak ovih detektora jeste veoma mala verovatnoca interakcije gama fotona sa
atomima gasa. Pri atmosferskom pritisku fotoni mogu prelaziti i nekoliko stotina metara bez
interakcije. Da bi se ovaj nedostatak ispravio tj. da bi se poveéala verovatnoca interakcije
gama fotona sa materijom potrebni su materijali veée gustine, takvi su upravo scintilatori ili
poluprovodnici [1]. U daljem tekstu ¢emo se fokusirati na poluprovodnicke detektore, jer je
takav tip detektora i koriSéen u eksperimentu.

3.1 Poluprovodnicki detektori

Da bi neki ¢vrsti materijal mogao posluziti kao aktivna zapremina detektora u kojoj ¢e doéi
do interakcije i prikupljanja nastalog naelektrisanja, neophodno je da ispunjava dva uslova. Prvi
je vezan za lako razdvajanje nastalog naelektrisanja, a drugi je da elektriéno polje u koje se
postavi ovakav materijal ne pokreée neko dodatno naelektrisaje osim onog stvorenog od strane
zra¢enja. Prvi uslov je zadovoljen kod provodnika, dok je drugi uslov zadovoljen kod izolatora.
Ovde na scenu stupaju poluprovodnici kao materijali koji poseduju osobine i provodnika i izola-
tora. Zahvaljujuéi kovalentnim vezama koje se formiraju, stvaraju se specifiCne energijske zone
koje diktiraju ponaSanje elektorna u materijalu. Elektroni koji su vezani u ¢vorovima kristalne
reSetke popunjavaju valentnu zonu, dok je provodna zona okarakterisana slobodnim nosiocima
naelektrisanja. Ove dve zone su razdvojene energijskim procepom, zabranjenom zonom, u kojoj
se elektron ne moze nacéi. Ukoliko elektron napusti vezu i prede u provodnu zonu on iza sebe
ostavlja Supljinu. Usled termalnog kretanja ili deponovanja energije, na to mesto moze da dode
neki drugi elektron koji sada iza sebe ostavlja Supljinu. Na ovaj nacn se kre¢u kako elektroni,
tako i 8upljine. Upravo ovo kretanje dovodi do provodnosti ovih materijala. Verovatnoca da se
u jedinici vremena proizvede par elektron-supljina data je izrazom:

E
_ (3/2 _ Py
p(T) = CT" “exp < 2kT) , (3.1)

gde je T apsolutna temperatura, E, Sirina energijskog procepa, k Bolcmanova konstanta, a C
konstanta proporcionalnosti.

Posmatrajuéi eksponencijalni ¢lan mozemo zakljuéiti da verovatnoéa termalne ekscitacije u
velikoj meri zavisi od odnosa Sirine zabranjene zone i temperature. Kod materijala sa proce-
pom od svega nekoliko eV termalna ekscitacija ¢e stvoriti dovoljno veliku provodljivost pa se
takav materijal moze smatrati poluprovodnikom. Poluprovodnicke osobine drasti¢no se menjaju
dodavanjem primesa.

Kao primer mozemo posmatrati germanijum koji je ¢etvorovalentan, odnosno formira cetiri
kovalentne veze sa Cetiri susedna atoma. Ukoliko se sada u kristalnu reSetku umesto nekoliko
atoma Ge ugradi neki petovalentni atom kao $to je to na primer sumpor, nakon formiranja cetiri
kovalentne veze, peti elektron ¢e ostati slabo vezan. Ovaj elektron postaje slobodan ukoliko mu
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se dovede svega 0.01 eV, medutim sada iza njega ne ostaje Supljina. Primese ovog tipa nazivaju
se donorske, a poluprovodnici n-tipa.

Poboljsanje provodnosti germanijuma dobija se i dopiranjem sa trovalentnim atomima, kao
$to su na primer atomi bora. U ovom slucaju dolazi do ostvarivanja tri kovalentne veze dok ¢e
jedan elektron ostati nesparen. Na mesto ove Supljine veoma lako moze da dode novi elektron
koji poeduje energiju od svega 0.01 eV. Primese ovog tipa nazivaju se akceptori, a poluprovodnici

p-tipa.

- .. Acceptor
® s, impurity
g Donor impurity h . creates a
® Ge ® contributes L Ge @ hoe
. l.. .free electrons e l /.
S R i
¢ Ge | : i Ge ¢ ¢ Ge | I B i:Ge o
. . LS
o W8 g o 88 g
® Ge . ® Ge o
* B o

Slika 3.1: Sematski prikaz dopiranog poluprovodnika, sa leve strane n-, a sa desne p-tipa

Na osnovu navedenih ¢injenica moze se zakljuciti da su glavni nosioci naelektrisanja u polu-
provodnicima n-tipa elektroni, dok su to Supljine za poluprovodnike p-tipa [3, §].

3.2 Princip rada poluprovodnickih detektora

Ako se spoje poluprovodnici p- i n-tipa, elektroni iz n-tipa ¢e difundovati ka poluprovodniku p-
tipa i popunjavaée Supljine. Kao rezultat ovih procesa stvoriée se visak negativnog naelektrisanja
u poluprovodniku p-tipa, dok ¢ée u n-tipu usled manjka elektrona pozitivno naelektrisanje biti
dominantno. Citav proces traja¢e onoliko dugo koliko je potrebno da se stvori dovoljno jako
elektri¢no polje koje ée zaustaviti preraspodelu naelektrisanja. Deo poluprovodnika oko spoja
u kom se odvijaju pomenuti difuzioni procesi, naziva se oblast prostornog naelektrisanja. U
ovoj oblasti postoji elektricno polje, Sto je ¢ini veoma sli¢noj kondenzatoru, samo §to je umesto
vazduha ovaj prostor ispunjen poluprovodni¢kim materijalom. Ukoliko bi neko zracenje tokom
prolaska kroz ovu oblast vrsilo jonizaciju, stvarali bi se elektroni i Supljine koje bi postojece
elektri¢no polje usmeravalo na suprotne strane. Dovoljno bi bilo samo na krajeve ovog spoja
postaviti elektrode da bi se ovakvo stvoreno naelektrisanje prikupilo.

+ * = =
++T -
+ - -
| |
=

+h_

[l

+ + + + +
+ 4+ 4+
+ + + + +

I
"
++ + + +
+ + +
+

Slika 3.2: Sematski prikaz p-n spoja u ravnoteznom stanju i inverzno polarizovanog p-n spoja

11



Ukoliko se na krajeve ovog spoja dovede napon i to takav da spoj bude inverzno polarizovan,
oblast prostornog naelektrisanja ée se znato poveéati. U ovom slucaju dioda je neprovodna,
jer je elektriéno polje koje se sada nalazi unutar ove oblati mnogo snaznije nego u sluc¢aju da
potice samo od kontaktnog potencijala. Ako kroz oblast prostornog naelektrisanja prolazi neko
zraenje koje vrsi jonizaciju, elektroni i Supljine koji nastaju u tim procesima biée prikupljeni
mnogo efikasnije nego u slu¢aju bez inverzne polarizacije. Pa tako upravo ova oblast, prikazana
na slici 3.2, ¢ini osetljivu zapreminu detektora [1].

3.3 HPGe detektori

Kod razli¢itih metoda detekcije zracenja najveéi problem predstavlja sloj prostornog naelek-
trisanja, tj. aktivna zapremina detektora. Ukoliko je ovaj sloj tanak ili poseduje malu gustinu
(kao $to je slucaj kod gasnih detektora), samo alfa Cestice i niskoenergijsko zracenje mogu biti
detektovatni. Znatno veéa debljina ovog sloja je potrebna ukoliko se detektor koristi u gama
spektrometriji. Koristeéi ¢ak i germanijumske detektore normalne Cistoée vrlo je tesko postiéi
debljinu slojeva prostornog naelektrisanja veéu od 2 do 3 mm, uprkos primenjivanju spoljasnjeg
napona na krajevima p-n spoja blizu granice proboja. ReSenje problema mozemo potraziti u
jednacini pomoc¢u koje se odreduje debljina aktivne zapremine poluprovodnika.

2V \ /2

gde je V primenjeni napon, N koncentracija necistoca, a € i e dielektri¢na konstanta i elemen-
tarno naelektrisanje, respektivno. Dakle, za dati napon, znacajnije debljine sloja prostornog
naelektrisanja se mogu posti¢i samo smanjenjem ukupnog broja necistoé¢a N.

Nacin na koji se moze doé¢i do ovakvog cilja je taj da se sve viSe usavrSavaju tehnike preci-
S¢éavanja koje bi bile sposobne da spuste koncentraciju nedistoéa na otprilike 10'° atoma/cm3.
Iz jednacine (3.2) moZemo zakljuciti da se pri ovakvoj ¢istoéi germanijuma debljina aktivne za-
premine moze proSiriti na 10 mm pomocu primenjenog napona od oko 1000 V. Sre¢om, ovakve
tehnike su razvijene pocetkom 80-ih godina proslog veka, ¢ime je postignuta koncentracija neci-
sto¢a reda 1 u 10'2. Detektori proizvedeni od ultra-¢istog germanijuma se nazivaju HPGe (High
Purity Germanium) detektori.

p' contact

__________ Ge disk
- + --..__-‘
Holes Electrons

n" contact

Slika 3.3: Sematski prikaz planarnog detektora

U zavisnosti od procesa proizvodnje HPGe detektori mogu biti m(p)-tipa ili v(n)-tipa, po
konfiguraciji se dele na planarne i koaksijalne. Osnovni nedostatak palanrnih detekora, slika 3.3,
jeste veoma mala aktivna zapremina koja iznosi svega par desetina cm?, &to za posledicu ima
nemoguénost efikasne detekcije visokoenergijskog zracenja.

U cilju poveéanja aktivne zapremine detektora, konstruisani su koaksijalni detektori, slika
3.4. Kod koaksijalnih detektora, jedna elektroda nanosi se na spoljasnji omotac cilindra, dok je
drugi kontakt uspostavljen uklanjanjem jezgra cilindra. Kako kristal bolje raste duz svoje ose,
moze se proizvesti detektor sa mnogo veéom aktivnom zapreminom (do 800 cm?) [9].
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»* contact p* contact

v-type Ge

p* contact

u" contact

p-lype coaxia R-type coaxia

Slika 3.4: Sematski prikaz koaksijalnih detektora m(p)-tipa i v(n)-tipa

3.4 Formiranje i komponente spektra

U gama spekrometriji, detektori proizvode izlazne pulseve ¢ije visine su proporcionalne ener-
giji koju upadni fotoni deponuju unutar osetljive zapremine detektora. Naravno ovo nije u pot-
punosti tacno jer su gama fotoni nevidljivi za detektor i pulseve u stvari proizvode brzi elektroni
i Supljine nastale u interakciji materije sa zracenjem. Maksimalna energija ovih elektrona bicée
jednaka energiji upadnih gama fotona, koju ¢e oni dalje, jonizaciom, deponovati u detektoru.
Sistem merenja pomoc¢u visekanalnog analizatora (MCA) uklju¢uje sortiranje svih generisanih
pulseva na osnovu njihove visine, kao i prikazivanje brojeva pulseva u svakoj kategoriji. Krajnji
rezultat visekanalne analize je histogram (spektar) detektovanih pulseva.

Dobijeni spektar ima sloZzenu strukturu. U idealnom sluc¢aju dobija se oStra linija na energiji
jednakoj energiji upadnog fotona. Medutim, ovako nesto se nikada ne deSava jer na oblik spektra
uti¢u razli¢iti parametri, kao 8to su osobine detektora (veli¢ina, oblik, geometrija), ali i sama
interakcija zra¢enja sa materijom. Pod interakcijom podrazumevamo fotoelektri¢nu apsorpciju,
Komptonovo rasejanje i kreaciju para.

Fotoelektri¢na apsorpcija

U procesu fotoelektri¢ne apsorpcije foton interaguje sa atomom i predajuéi svu svoju ener-
giju, nestaje. Umesto njega dolazi do stvaranja, odnosno izbijanja fotoelektrona iz jedne od

elektronskih ljuski atoma.
PN

Ukoliko nista ne napusti detektor, tada ¢e suma kreiranih elektrona biti jednaka upravo ori-
ginalnoj energiji upadnog gama fotona. Fotoelektri¢na apsorpcija je dakle idealan proces za
odredivanje energije upadnog zra¢enja. Ukoliko su gore navedeni uslovi ispunjeni, izgled spektra
bice kao na slici 3.5, odnosno sastojace se samo od jednog pika na energiji koja odgovara energiji
upadnog fotona.

dN
dE

hvy E

Slika 3.5: Spektar fotona koji dozivljavaju fotoelektri¢nu apsorpciju
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Komptonovo rasejanje

Rezultat Komptonovog rasejanja je kreacija uzmaknutog elektrona i rasejanog gama fotona,
uz preraspodelu energije koja direktno zavisi od ugla rasejanja.

hv'
hy 3 6

LD

U normalnim uslovima mogudi su svi uglovi rasejanja pa se usled ovoga moze oc¢ekivati konti-
nuum energija (Komptonov kontinuum) koji ée biti predat elektronima nakon interakcija, kre¢uéi
se od nulte pa sve do neke maksimalne (Komptonova ivica) koja je predvidena jednacinom:

B 2hv /moc?
Be- = hv (1 + 2hl//7TL062> (3:3)

Za monoenergijske gama fotone koji dozivljavaju Komptonovo rasejanje, stvoreni elektroni
¢e imati energijsku distibuciju kao na slici 3.6.

Compton continuum

“Compton
edge”
R

£

Slika 3.6: Spektar fotona koji dozivljavaju Komptonovo rasejanje
Kreacija para

Treca veoma vazna interakcija gama zracenja sa materijom je kreacija para elektron-pozitron.
Ovaj proces se odvija u jakom elektricnom polju u blizini jezgra atoma od kojih je osetljiva
zapremina detektra sacinjena i rezultuje nestankom upadnog gama fotona. Da bi se ovaj proces
uopéte i odigrao, potrebno je da upadni gama foton poseduje energiju od 2mgc?, odnosno od
1.02 MeV. Ukoliko je energija gama fotona veéa od potrebne, visak ée biti raspodeljen izmedu
elektrona i pozitrona. To znaCi da Ce se ovaj proces sastojati od konverzije upadnog gama fotona
u elektron i pozitron kinetickih energija kao:

E,  + E.+ = hv — 2moc? (3.4)

Odavde sledi da ¢e se nakon apsorpcije para pik nalaziti na energiji za 2mgc? niZoj od energije
fotoelektri¢ne apsorpcije. Sto je i prikazano na slici 3.7. Kod detektora kona¢ne zapremine
postoji moguénost da nakon anihilacije jedan ili ¢ak oba anihilaciona fotona napuste aktivnu
zapreminu. Ove pojave u spektru nazijavu se single i double escape pikovi.

n

dN !
dE

2
2 mye

E

Slika 3.7: Spektar koji nastaje ukoliko oba anihilaciona fotona napuste detektor
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Posmatrajmo sada detektor tipi¢nih dimenzija i uzmimo u obzir sve navedene interakcije,
Sematski prikaz ovakvog sistema, kao i pojednostavljeni spektar moZzemo videti na slici 3.8.

Photoelectric
absorption

Compton
scattering

Escaping multiply scattered
gamma ray

Photoelectric
absorption

Single escaping
annihilation photon

Full-
energy
peak

L4
thv—mgc?) ! hv E
Multiple

Compton
events

Slika 3.8: Sematski prikaz interakcije gama fotona sa detektorom tipicnih dimenzija i izgled
spektra koji se tom prilikom dobija

Spektar, kao sto smo i ocekivali, sadrzi sve tri interakcije. Na niskim energijama moZzemo
videti izrazen Komptonov kontinuum sa double i single escape pikovima, pomerenim upravo za
2moc? i moc? , od pika totalne apsorpcije, kao i Komptonovu ivicu [9].

Ono §to bi trebalo zapamtiti jeste da sve komponente spektra, osim pika totalne apsorpcije,
poti¢u upravo od zracenja koje napusti detektor, odnosno ne preda celokupnu energiju detektou.
Ukoliko bi na$ detektor bio beskonac¢no velik, tada bi sve zracenje koje padne na njega bilo ap-
sorbovano, bilo to momentalno nakon fotoefekta ili nakon mnogostrukih Komptonovih rasejanja.
Tada bi se u spektru nalazio samo jedan pik i to pik ukupne deponovane energije, pa je stoga
pravilinije koristiti izraz pik totalne apsorpcije, a ne fotopik, izraz koji se moze naéi u velikom
broju knjiga i udzbenika.

3.5 Efikasnost detektora

Detektori zracenja ¢e dati izlazni signal za svaki pojedinacni kvant zracenja koji interaguje
sa njegovom aktivnom zapreminom. Za primarno naelektrisano zracenje poput alfa i beta ce-
stica, interakcija u vidu jonizacije ili ekscitacije ¢e se dogoditi odmah po ulazu Cestice u aktivnu
zapreminu. Ove Cestice ¢e stvoriti dovoljan broj jonskih parova i pre nego §to nestanu, sto ¢e
za posledicu imati stvaranje merljivog signala. Stoga je vrlo jednostavno konstruisati alfa i beta
detektore koji detektuju svaku &esticu koja kroz njih prode. Pod ovim uslovima, kaZze se da
detektor ima efikasnost od 100 %

S druge strane, nenaelektrisano zracenje kao Sto je gama ili neutronsko mora da pretrpi
znacajnu interakciju u detektoru pre nego Sto je detekcija moguéa. Kako ovo zrafenje moze
preci velike razdaljine bez interakcije, detektori uvek imaju manju efikasnost od 100 %. Tada je
neophodno imati preciznu procenu efikasnosti detektora u cilju povezivanja broja detektovanih
Cestica i broja upadnih cestica.
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Efikasnost je zgodno podeliti u dve grupe: apsolutnu i svojstvenu, mada proizvodaci najcesce
koriste i relativnu efikasnost koja se moze definisati kao odnos efikasnosti i detekcije gama zraka
od 1332 keV koji poti¢u iz jezgara 59Co prema efikasnosti standardnog scintilacionog detektora
sa kristalom Nal veli¢ine 3 x 3 ".

Apsolutnu efikasnost mozemo definisati kao:

broj detektovanih cestica

Eabs — (3.5)

broj emitovanih Cestica iz izvora

i zavisi od karakteristika detektora kao i od geometrijske postavke (primarno, udaljenosti izvora
od detektora). Sa druge strane svojstvena efikasnst moze se definisati kao:

broj detektovanih Cestica

(3.6)

Eint =
ot broj ¢estica koje dospeju do detektora

U slucaju izotropnog izvora zracenja, ove dve veli¢ine su povezane jednostavnom relacijom
Eint = Eabs - (47/Q), gde je Q prostorni ugao detektora viden sa polozaja detektora. Odavde sledi
da je mnogo bolje koristiti svojstvenu efikasnost jer ona mnogo manje zavisi od geometrije za
razliku od apsolutne [9].

3.6 Rezolucija detektora

Energijska rezolucija detektora jeste sposobnost detektorskog sistema da razlikuje cestice ili
gama fotone bliskih energija. Iako su gama fotoni tacno odredene energije i u nekom idealnom
slu¢aju bi u spektru bili predstavljeni beskona¢no uskom linijom u realnosti se to nikada ne
desava. Usled statistike, fluktuacija, samog detektorskog sistema, linije se razmazuju, odnosno
poprimaju oblik Gausove raspodele.

Parametar koji se koristi za definisanje rezolucije detektora je Sirina pika na maksimumu
poluvisine (Full Width at Half Mazimum - FWHM) i dve energije koje padaju u ovaj interval
smatraju se nerazlozivim. Energijska rezolucija ¢e onda biti:

~ FWHM

R By

(3.7)
gde je Ey energija koja odgovara maksimumu pika. Sledi da je rezolucija detektora bolja $to je i
FWHM manja. Slozeni spektri, onakvi kakvi se analiziraju u gama spektrometriji, zahtevaju sto
je moguce veéu rezoluciju. Uporedivanjem spektara Ge(Li) i Nal detektora, slika 3.11, mozemo
primetiti koliko su samo germanijumski detektori superiorniji u odnosu na scintilacione, naravno
sa aspekta energijske rezolucije [9].
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Slika 3.9: Izgled pika totalne apsorpcije  Slika 3.10: "Dobra” i "losa” rezolucija
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Slika 3.11: Dva indenti¢na spektra raspada %™ Ag i 110 Ag snimljeni Nal i Ge(Li) detektorima.
Razlika u rezoluciji je ocigledna
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4 Monte Karlo simulacije

Monte Karlo je numericki metod reSavanja slozenih matematickih, fizickih i statistickih pro-
blema pomocu slucajnog izbora uzorka. Osnovna ideja Monte Karlo metoda je konstruisanje
stohastickog modela koji je u saglasnosti sa stvarnim problemom ili je direktna simulacija pro-
blema. U oba slucaja se vrsi veliki broj rac¢unarskih eksperimenata i na kraju sprovodi njihova
statisticka analiza. Prednost metode je to $to se mogu resavati slozeni matematicki problemi koji
nisu analiticki resivi, a nedostatak je veliki broj ra¢unarskih eksperimenata potrebnih da bi se
postigla zahtevana tacnost eksperimenta.

Kako procesi u nuklearnoj fizici (radioaktivni raspad, transport ¢estica kroz materiju, inter-
akcije Cestica) podlezu zakonima verovatnoce i statistike, Monte Karlo metodi se primenjuju i u
ovoj oblasti. U slucaju transporta zrac¢enja, jedna Cestica se prati tokom njenog zivotnog ciklusa.
Tako se zajedno sa teorijom i eksperimentom, metod simulacija ravnopravno koristi pri reSava-
nju problema. Izlaz svakog dogadaja (npr. stvaranja, rasejanja, apsorpcije) je odreden preko
relativne distribucije verovatnoce. Ako se simulira dovoljno veliki broj ¢estica, dobi¢emo sliku
koja nam opisuje kako se dati sistem ponasa. Uloga Monte Karlo simulacija je naglo dobila na
znacaju razvojem moc¢nih ra¢unara. Jedan od znacajnih segmenata ovog metoda je generisanja
sluc¢ajnih brojeva. Kako uspeSnost primene ove metode jako zavisi od kvaliteta upotrebljenih
sluc¢ajnih brojeva, velika paznja se posvecuje matematickim algoritmima za njihovo generisanje
[10, 11].

4.1 Geant4

Geant4 softver je programski paket baziran na Monte Karlo metodu razvijen 1994. godine.
Osnovni razlog razvoja Geant4 programskog paketa je potreba za simulacionim programom koji je
fleksibilan i funkcionalan za ispunjenje potreba eksperimenata subatomske fizike. Razvoj Geant4
programa je postao velika internacionalna kolaboracija sa mnogo naucnika, fiziara programera
i softverskih inzinjera iz viSe institucija i univerziteta uklju¢enih u istrazivacke eksperimente
sirokog opsega u Evropi, Japanu, Kanadi i SAD.

Ovaj softver koristi programski jezik C++ za simulacije raznih dogadaja, a takode omoguéava
i njihovu vizualizaciju. Program koji vrsi simulacije mora da sadrzi informacije o konstrukciji
detektora, fizickim procesima, Cesticama koje nastaju itd.

e Za opis detektora potrebno je poznavati njegovu geometriju, materijale od kojih je sacinjen,
kao i poznavanje konstrukcije detektora i njegove osetljive zapremine. Za dodatan opis materijala
u kom se deSava interakcije mogu se definisati njegova gustina, temperatura, agregatno stanje,
pritisak itd.

e Za simulacije moZzemo definisati tipove Cestica u eksperimentu, fizicke procese koji su tu
ukljuceni kao i domete Cestica u razli¢itim materijalima koji se koriste u simulaciji. Cesticama
se mogu prikljuciti njihove osobine kao sto su masa, naelektrisanje, spin. ..

e Fizicki procesi koji se desavaju unutar detektora opisuju interakcije izmedu Cestica i ma-
terijala. Geant4 omogucava elektromagnetne, hadronske, transportne interakcije, kao i procese
raspada, opticke interakcije i mnoge druge. Za polazne Cestice definiSe se tip, pozicija, energija,
ukupan broj simuliranih Cestica, a zatim se koriste razli¢iti generatori slu¢ajnih dogadaja. U
ovom slucaju je najzgodnije koristiti sistemsko vreme i datum racunara.
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4.2 Struktura Geant4 programskog paketa

Svaka osnovna komponeneta Geant4d programskog paketa je C++ klasa koja Cesto poziva
objekte koji su formirani u drugim klasama programskog paketa. Na slici 4.1 prikazana je
hijerarhijska struktura kategorija klasa u Geant4.

Opsta kategorija (Global) pokriva sistem jedinica, konstante, brojeve i rukovanje slu¢ajnim
brojevima. Kategorije materijali i ¢estice (Materials, Particles) koriste neophodna oruda za opi-
sivanje fizickih osobina Cestica i materijala za simulaciju interakcija Cestica-materija. Kategorija
geometrija (Geometry) omogucéava opisivanje geometrijske strukture i efikasno prolazenje Cestica
kroz nju. Iznad ovih kategorija su kategorije za pracenje Cestica i opisivanje fizickih procesa
kojima one podlezu. Kategorija za tragove (Track) sadrzi klase za tragove i korake koje koristi
kategorija procesi (Processes), koja sadrzi izvrienja modela fizickih interakcija: elektromagnetne
interakcije leptona, fotona, hadrona, jona, hadronske interakcije. Sve procese poziva katego-
rija za pracenje (Tracking), koja upravlja njihovim doprinosom u evoluciji stanja traga i daje
informaciju u osetljivim zapreminama za udare (Hits) i digitalizaciju (Digits).

Iznad ovih, kategorija dogadaj (Fvent) upravlja dogadajima u smislu njihovih putanja. Ka-
tegorija pokretanje (Run) sakuplja dogadaje koji imaju sli¢an snop i implementaciju detektora.
Kategorija i8¢itavanje (Readout) omogucéava rukovanje nagomilavanjem (pile-up). Ove kategorije
su potrebene i neophodne za pravilno funkcionisanje simulacije [12].

Slika 4.1: Dijagram kategorija klasa u Geant4 programskom paketu
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4.3 Izgradnja simulacije

Posto se sadrzaj programa menja na osnovu potreba date simulacije, Geant4 programski pa-
ket ne obezbeduje osnovni program. Osnovni program mora napisati korisnik, medutim postoje
primeri veé¢ gotovih simulacija koje se mogu koristiti prilikom ucenja. Program koji korisnik
prilagodava svojim primenema je implementiran u dva paketa klasa: G4RunManager — sadrzi tri
obavezne klase koje korisnik mora izgraditi i G4UImanager — sadrzi pet klasa koje sluze korisniku
da izmeni definisane kodove u Geant4 koji su povezani sa pokretanjem simulacije, dogadajima,
pracenjem Cestica i svakog koraka. Na taj nacin korisnici mogu napraviti samostalne aplikacije,
odnosno izgraditi aplikacije na objektno-orijentisanoj osnovi. Korisnik mora najpre da izgradi
primer G4RunManager klase. Ova klasa je odgovorna za pocetne procedure, i mora biti snadbe-
vena svim informacijama neophodnim za izgradnju (Build) i pokretanje (Run) simulacije. U ove
informacije spadaju: konstrukcija detektora, lista fizickih procesa, generisanje primarnih Cestica.

Konstrukcija detektora

Opis detektora mora da bude sto je viSe mogudée realisti¢an za fiziku koja se proucava. Ce-
stice koje se prate kroz detektor moraju videti i osetiti realisticno okruzenje kako bismo dobili
realisti¢ne simulacione rezultate. Konstrukcija detektora odreduje geometriju elemenata (oblik,
veli¢inu, poloZaj), koriS¢ene materijale, osetljive oblasti itd. Detektor u Geant4 programskom
paketu ima logi¢ku i fizicku zapreminu. Logicka zapremina (G4LogicalVolume) upravlja in-
formacijama povezanim sa detektorskim elementom odredenog oblika (koji je predstavljen da-
tim Solid i Material), nezavisno od njegovog fizickog polozaja u detektoru. Fizi¢ka zapremina
(G4PhysicalVolume) predstavlja prostorno pozicioniranje date logi¢ke zapremine u odnosu na
glavnu logicku zapreminu. Tako se dobija hijerarhijska struktura logicke zapremine u kojoj se
svaka zapremina sastoji od manjih zapremina. Svaka logicka zapremina moZe postati “osetljiv”
detektor koji je objekat iz klase G4SensitiveDetector. Osetljiv detektor predstavlja deo detektora
koji ¢e izvrsiti stvarno merenje. Osnovni zadatak osetljivog detektora je konstrukcija objekata
Udar (Hit) pomocu informacija iz koraka duz traga cestice. Udari su zapravo akumulirane fizicke
interakcije tragova u osetljivoj oblasti detektora. Ovi objekti simuliraju fizicki signal u elementu
detektora proizveden u interakeiji Cestica-materija [13].

Izbor fizi¢kih procesa

Potrebno je izabrati i Cestice za koje se ocekuje da ¢e ucestvovati u interakcijama, a koje
su definisane u klasi G4ParticleDefinition. Ova klasa opisuje osnovne osobine Cestica, kao Sto
su masa i naelektrisanje, i dodeljuje ¢estici viSe procesa kojima je ona podloZzna. Medu fizickim
procesima koji su zadati u Geant4 programskom paketu, a Cije kategorije smo opisali, potrebno
je izabrati relevantne fizicke procese za konkretan eksperiment, odnosno one za koje se ocekuje
da ¢e se desiti u datim uslovima. Svaki od ovih procesa je odreden relacijama u Geant4.

Vizualizacija i izlazni podaci

Ova kategorija klasa u Geant4 programskom paketu omogucuje vizuelni prikaz geometrije
detektora, trajektorija Cestica i njihove interakcije sa osetljivom zapreminom detektora, kao i
druge korake potrebne za simulaciju detektora i predstavlja jedan izlaznih fajlova. Vizualizacija
je vazna sa aspekta provere valjanosti geometrije, ali ne treba je koristiti ukoliko se generise veliki
broj Cestica. Izlazni fajl jednostvno bude prevelik i nepotreban - niSta se ne vidi. Nakon §to
se simulacija pokrene, Cestice generisu, interaguju sa detektorom i te interakcije budu obradene,
Geant4 poseduje mogucénost trenutnog histogramisanja i ispisa u vidu .txt, .ascii ili .root fajla. Na
taj nacin konacno dobijamo izlazne podatke, odnosno rezultate naseg simuliranog eksperimenta.
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5 EKSPERIMENTALNI DEO RADA

5.1 Priprema uzorka

U eksperimentu je koris¢en radioaktivni standard ?26Ra zapremine 250 ml i aktivnosti 271.1
ngRa, slika 5.1

Slika 5.1: Radioaktivni standard 226Ra

Jednostavnim rac¢unom, znajuéi specificnu aktivnost 22Ra, mozemo odredititi aktivnost 1
ml ovog standarda. Radioaktivnost standarda predstavimo kao:

dN
" —)\N 1
il (5.1)
Masa radionuklida data je kao:
N _
Na [mol] - m [g mol™'], (5.2)

gde je m maseni broj radionukida, a N4 Avogadrov broj. Specifi¢nu radioaktivnost a definisemo
kao radioaktivnost po jednici mase radionuklida:

AN AN 4
B = = .
a[Bq/9g] mN/Na ~ m (5.3)
Konstanta raspada A\ povezana je sa periodom poluraspada preko:
In2
A= — 5.4
Tia (5.4)
Specifi¢na radioaktivnost ¢e sada biti:
In2N 4
a|Bq/g] = 5.5
Bafl = 7 (55)
Odavde sledi da ¢e a ?°Ra, znajudi da poseduje period poluraspada od 1600 godina, biti:
a[B/]—M—ZS%S 10'° Bq/ (5.6)
9= 1600226 ~ 9 '
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Kona¢no mozemo odrediti aktivnost 1 ml naSeg standarda:

271.1
%fn(;%) = 1.0844 ng(Ra)/ml = 1.0844 - 1079 g(Ra)/mi (5.7)

1g(Ra) = 3.658 - 10'° Bq = 1.0844 - 107 g(Ra)/ml -3.658 - 10'° Bq/g = 39.7 Bq/ml (5.8)

Dva vodena rastvora sa poznatim koncentracija ??°Ra pripremljena su 21.6.2019. godine. U
prvi uzorak (destilovana voda) dodat je 1 ml standarda sa koncentracijom aktivnosti od 39.7
Bq/ml, dok je u drugi uzorak (destilovana voda) pored 1 ml standarda dodato jos 5 ml HNOs.
Oba rastvora zapremina 200 ml su presuta u polietilenske bocice identi¢nih dimenzija, ¢iji su
poklopci potom dobro zatvoreni, a sam spoj je obmotan teflon trakom, slika 5.2. Sada sa sigur-
noséu mozemo tvrditi da se u oba uzorka nalaze taéno odredene i identi¢ne aktivnosti 2?6Ra i
da su im geometrije identi¢ne. Bilo koje odstupanje od izmerene i poznate vrednosti aktivnosti
moze se protumaciti promenom geometrije uzorak-detektor.

Slika 5.2: Pripremljeni vodeni rastvori 226Ra i polietilenske bo¢ice spremne za merenje

Razlog kiseljenja rastovora je pokusaj odrzavanja ravnomerne (homogene) raspodele 2?°Ra i
njegovih potomaka u rastvoru tokom duzeg vremenskog perioda. Ovo je veoma vazno sa aspekta
gama spektometrije i odredivanja aktivnost uzorka. Da bi se aktivnost uzorka precizno odredila
nije potrebna samo energijska kalibracija detektora veé¢ i kalibracija efikasnosti. To se postize
snimanjem standarda poznate aktivnosti koji poseduje identi¢nu geometriju kao i uzorak, ali i
u veéini sluc¢ajeva homogenu raspodelu gama emitera. Bilo bi idealno i da poznati standard
emituje gama fotone energija pribliznih energijama gama fotona koje se emituju iz uzorka, sto
bi dodatno smanjilo nesigurnosti u odredivanju efikasnosti. Ukoliko se geometrije, u ovom slu-
Caju prostorna raspodela radionuklida standarda i izvora razlikuju, ne moze se ocekivati da ¢e
efikasnosti detekcije odredene pomocu standarda odgovarati uzorcima pa ni dobijene vrednosti
aktivnosti nece biti tacne.

Ranije je re¢eno da su nam gama spektrometrijski najvazniji 2?Ra sa linijom na 186.1 keV,
kao i potomci 222Rn, 2'4Pb (295.2 keV i 351.9 keV) i 21Bi (609.3 keV, 1120.3 keV i 1764.5
keV). Kako se u nasem rastvoru ne nalazi prirodni uzorak koji bi u sebi sadrzao i 235U, ve¢ &isti
standard 2?5Ra, aktivnost moZemo odrediti direktno iz linije na 186.1 keV.
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Prilikom reakcije ovih radionuklida sa HNO3 dobijaju se sledeée soli:

4 Ra + 10 HNO3 — 4 Ra(NO3), + NoO + 5 HyO
Bi+ 6 HNO3 — Bi(NO3), + 3 NoO + 3 HyO

3 Pb + 8 HNO3 — 3 Ph(NO3), + NO + 4 HyO

Ove soli su rastvorljive u vodi i doprinose ravnomernoj raspodeli pomenutih radionuklida.
Pretpostavka je dakle da ¢ée zakiseljen rastvor i nakon odredenog vremenskog perioda zadrzati
ravnomernu raspodelu radionuklida, dok ¢e u rastvoru koji u sebi ne sadrzi kiselinu radionuklidi
imati tendenciju lepljenja za zidove i dno posude u kojoj se nalaze. Ukoliko se ovo stvarno desava,
geometrija ¢e se u potpunosti promeniti i upotreba standarda (raspodela emitera homogena) kao
kalibracionog sredstva, nec¢e dati dobre rezultate.

5.2 Detektor i postavka eksperimenta

HPGe detektor koriséen u ovom radu, sastavni deo laboratorije Departmana za fiziku Uni-
verziteta u Novom Sadu, poznat kao “detektor K”, je koaksijalni detektor p-tipa. Kristal germa-
nijuma prec¢nika 61 mm i visine 52 mm, smesten je u kuéistu od aluminijuma debljine 1.5 mm.
Unutar kristala nalazi se Supljina dijametra 9 mm i visine 34 mm duZz koje se prostire bakarna
Sipka uronjena u sud sa te¢nim azotom, zaduzena za hladenje kristala germanijuma, a samim
tim 1 pravilno funkcionisanje detektorskog sistema. Relativna efikasnost detektora je 35.6 %, a
FWHM iznosi 1.77 keV za foton energije 1332 keV koji nastaje raspadom %°Co. HPGe detektor
je povezan sa modulom za digitalnu obradu signala (DSP) Inspector 2000 [14], koji je povezan
sa rac¢unarom na kom se vrsi snimanje, prac¢enje i analiza gama spektara pomocu softvera Genie
2000 [15].

Slika 5.3: Detektorski sistem koris¢en u radu

Za$tita u vidu olovnih prstenova postavljena je oko detektora. Unutrasnji precnik prstena
iznosi 17 cm, dok je njihova debljina 12 c¢m, a visina 37 cm. Olovna zaStita nalazi se kako iznad
tako i ispod detektora, sika 5.3. Ovako debela zastita za funkciju ima atenuaciju okolnog zracenja
i smanjenje Suma u spektru.

Usled interakcije gama zracenja sa olovom postoji verovatnoca emisije karakteristicnog X-
zraCenja energije od oko 80 keV. Ovi X-zraci se deponuju unutar detektora i na taj na¢in uti¢u
na niskoenergijski deo spektra. Nepotrebno X-zracenje moze se otkloniti, ta¢nije njihov uticaj se
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moze smanjiti dodavanjem obloga od kalaja i bakra. X-zrake olova apsorbuje kalaj, koji potom
emituje svoje karakteristicne X-zrake energije od oko 25 keV. Ovi zraci potom interaguju sa
bakrom koji ée sada emitovati svoje X-zrake energija od oko 8 keV. Zracenje ovako niske energije
nece uticati na spektar [3].

Izvor zracenja, tacnije vodeni rastvor 22Ra, koji se nalazi u cilindri¢noj polietilenskoj bocici
postavljen je direktno na kapu detektora. Praksa je da se bilo koji radioaktivni uzorak prvo
obmota plasti¢cnom folijom ili da se jednostavno stavi u plasti¢nu kesu kako bi se smanjio rizik
od kontaminacije kape detektora, ali i unutrasnjosti zaStite, slika 5.4. U cilju smanjenja uticaja
pozadinskog zracenja olovni poklopac je tokom snimanja uzorka zatvoren.

Slika 5.4: Polozaj uzorka na aluminijumskoj kapi detektora okruZeni olovnom, kalajevom i ba-
karnom zastitom

IzvrSene su tri grupe eksperimentalnih merenja. Prva, 28.6.2019., odnosno 7 dana nakon
pripreme uzoraka. Druga, 24.7.2019. (33 dana nakon pripreme) i poslednja, treca 7.9.2019.
(78 dana nakon pripreme). Na ovaj na¢in imamo uvid u to kako ¢e se oba vodena rastvora
226Ra ponadati nakon §to protekne odredeni vremenski period. Kako bi dobili §to verodostojnije
rezultate, bocice se tokom stajanja nisu pomerale sve do samog snimanja, ali i tada su rukovane
sa paznjom. Naravno idealno bi bilo kada se bocice uopste ne bi pomerale sa kape detektora, ali
kako se detektroski sistem koristi u druge svrhe takav pristup jednostavno nije moguc.

Vazno je primetiti da ¢e u drugoj i tre¢oj seriji merenja, makar u teoriji, biti uspostavljena
sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu 2?°Ra, 214Pb i 2'4Bi, pa bi, opet u teoriji, aktivnosti
ova tri radioizotopa morale biti identi¢ne i iznositi 39.7 Bq.

5.3 Opis simulacije i odredivanje efikasnosti

U cilju izvodenja simulacije, modelovan je prilicno jednostavan sistem koji se zasniva na
pravom detektoru kori§¢éenom u samom eksperimentu. Detaljno modelovanje svake komponente
detektora kao Sto su olovna, kalajeva i bakarna zaStita, Supljina unutar kristala, kao i drugih
gotovo je nepotrebno jer ne uti¢u toliko znacajno na dobijeni rezultat, a sama simulacija se
nepotrebno komplikuje. Kao aktivna zapremina detektora konstruisan je cilindri¢ni kristal ger-
manijuma pre¢nika 6.1 cm i visine 5.2 c¢m, kristalu germanijuma stoga moramo pripisali osobine
osetljivog detektora pomocéu klase G4SensitiveDetector. Na taj nacin ¢e biti detektovani samo
oni dogadaji koji interaguju sa zapreminom kristala germanijuma, a ne i ostalim objektima u
simulaciji. Na 0.4 cm iznad kristala konstruisana je aluminijumska cilindri¢na kapa detektora
debljine 1.5 mm na kojoj lezi polietilenski disk debljine 1 mm, koji predstavlja dno bocice. Ci-
lindri¢na vodena matrica dimenzija 7.5 ¢cm x 5 cm smeStena je na polietilenski disk. Na ovaj
prili¢no jednostavan nacin smo modelovali potrebnu geometriju sistema detektor-uzorak, slika
5.5.

Pored oblika, dimenzija i materijala moraju se zadati i pozicije istih u svetu ( World). Polozaj
vodene matrice i ostalih objekata u simulaciji u odnosu na kristal detektora mora biti kao i u
eksperimentu, ukoliko Zelimo da $to verodostojnije simuliramo geometriju detektor-uzorak.
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Deo koda zaduZen za zadavanje ovih karakteristika moze se videti u nastavku teksta.

// Kristal

G4Material* kristalMaterial = nist->FindOrBuildMaterial("G4 Ge");

G4double zPlaneKristal|| = { 0. * cm, 5.2 * cm };

G4double rInnerKristal|| = { 0. * cm, 0 * cm };

G4double rOuterKristal[] = { 3.05 * cm, 3.05 * cm };

G4Polycone* kristalS = new G4Polycone("Kristal", 0. * deg, 360. * deg, 2, zPlaneKristal, rIn-
nerKristal, rOuterKristal);

G4LogicalVolume* kristalLV = new G4LogicalVolume(kristalS, kristalMaterial, "KristalLV");
G4VPhysicalVolume* kristalPV = new G4PVPlacement(0, G4ThreeVector(0, 0 , -2.6%cm), kri-
stalLV, "Kristal", worldLV, false, 0);

// Aluminijumska kapa

G4Material* Kapa mat = nist->FindOrBuildMaterial("G4 Al");

G4Tubs* solidKapa = new G4Tubs(SolidKapa", 0, 8 * 0.5 * cm, 0.15%0.5%cm, 0.*deg, 360.*deg);
G4LogicalVolume* logicKapa = new G4LogicalVolume(solidKapa, Kapa mat, "Kapa");
G4VPhysicalVolume™* physKapa = new G4PVPlacement(0, G4ThreeVector(0, 0, 3.075*cm), lo-
gicKapa "Kapa", worldLV, false, 0);

//Posuda

G4Material®* Posuda mat = nist->FindOrBuildMaterial("G4 POLYETHYLENE");

G4Tubs* solidPosuda = new G4Tubs(3olidPosuda", 0, 7.5 * 0.5 * cm, 0.1*%0.5%cm, 0.*deg,
360.*deg);

G4LogicalVolume* logicPosuda = new G4LogicalVolume(solidPosuda, Posuda mat, "Posuda");
G4VPhysicalVolume* physPosuda = new G4PVPlacement(0, G4ThreeVector(0, 0, 3.2*cm), lo-
gicPosuda "Posuda", worldLV, false, 0);

// Voda

G4Material* Voda matl = nist->FindOrBuildMaterial("G4 WATER");

G4Tubs* solidVodal = new G4Tubs(30lidVodal",0, 7.5 * 0.5 * cm, 5%0.5%cm, 0.*deg, 360.*deg);
G4LogicalVolume* logicVodal = new G4LogicalVolume(solidVodal, Voda mat1, "Vodal");
G4VPhysicalVolume* physVodal = new G4PVPlacement(0, G4ThreeVector(0, 0, 5.75%cm), lo-
gicVodal, "Vodal", worldLV, false, 0);
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Slika 5.5: Vizuelni prikaz simulacije sistema detektor-uzorak za slucaj kiseljenog rastvora
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Vazno je napomenuti da u gama spektrometriji Geant4 prati istoriju svakog fotona pre nego
Sto se njegova energija deponuje u detektoru, uzimajuéi u obzir i sekundarne Cestice (elektrone,
pozitrone) koje nastaju kao rezultat fotoelektri¢ne apsorpcije, Komptonovog rasejanja ili kreacije
parova. Pored primarnih fotona i sekundarnih ¢estica, prate se i sekundarni fotoni (fluorescentno
X-zragenje, zakoCno zracenje i anihilacioni kvanti). Pracenje svih dogadaja do njihovog krajnjeg
stadijuma omoguéava izracunavanje kompletne spektralne raspodele, tako sto se u svakoj tacki
interakcije za izracunavanje koristi verovatnoca svakog moguceg tipa interakcije i svaki moguéi
ugao rasejanja [16].

Geant4 takode poseduje moguénost direktnog histogramisanja izlaznog fajla i to u .root ili
.ascii formatu. Histogramisani fajl se u naSem slucaju sastoji od tri kolone: redni broj kanala, broj
detektovanih cestica i energija detektovanih Cestica, a histogramisanje se vrsi u opsegu energija
od 0 do 3 MeV podeljenih na 4096 kanala. U delu izlaznog fajla prikazanog na slici 5.6, moze
se videti da se u nulti kanal deponuju sve Cestice koje nisu interagovale sa zadatom osetljivom
zapreminom (kristal germanijuma), dok se cestice koje su deponovale deo ili celokupnu energiju
rasporeduju po odgovarajué¢im kanalima.

1D histogram 1: energy (MeV) deposited in Kristal

X Y
@ 3.66210%e-04 3.149270e+85
1 1.898633e-03 5.700000e+01
2 1.831055e-03 6.000000e+01
3 2.563477e-03 4.900000e+01
4 3.295898e-03 5.1000080e+01
5 4.028320e-03 4. 600000e+01

253  1.85668%e-01 7.000000e+01
254 1.86@814e—@1 1.835700e+04

Slika 5.6: Primer dela izlaznog fajla (histograma) nakon emisije 350000 fotona energije 186.1 keV

Iz vodene matrice generisani su svi raspadi od znacaja. Ovi raspadi su simulirani generisanjem
odgovarajuceg broj gama fotona, razli¢itih energija, zasnovanog na njihovoj verovatnoci emisije.
Da bi statisticke nesigurnosti bili svedene na minimum, odosno na ispod 1 %, generisano je 107
gama fotona razli¢itih energija. Na primer, broj izotropno generisanih gama fotona koji poticu
od raspada ?26Ra sa energijom 186.1 keV i verovatno¢om emisije od 3.5 % bice:

N, =107 -0.035 = 350000

Tabela 5.1: Broj generisanih gama fotona u zavisnosti od njihove energije i verovatnocée emisije

E. [keV] P, %] Broj generisanih gama fotona

186.1 3.5 350000
295.2 19.2 1920000
351.9 37.1 3710000
609.3 46.1 4610000
1120.3 15 1500000
1764.5 15.9 1590000
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Nakon §to generiSsemo sve potrebene raspade i saberemo sve histograme, dobijemo gama spek-
tar slican onom kao na slici 5.8. Efikasnost detekcija gama fotona odredene energije jednostavno
se moze odrediti pomocu:

Ndet
sim — 5.9
© Nsim ( )

Simulirane energije, verovatno¢e emisije i broj emitovanih fotona prikazani su u tabeli 5.1.
Za odredivanje € sada je potrebno odrediti odbroj pod pikom totalne apsorpcije Nge:. Kako su
pikovi beskonac¢no uski dovoljno je ocitati visinu pika i oduzeti visinu Komptonovog kontinuuma
na kom se pik nalazi. Obrada simuliranog spektra izvrSena je pomocé¢u programskog paketa
TableCurve2D [17].

Sada kad znamo koliko dogadaja treba generisati i na koji na¢in mozemo odrediti €, preostaje
nam da u simulaciji zadamo i poloZaj gama fotona unutar vodene matrice. Geant4 poseduje mo-
guénost kako zadavanja tipa Cestice, energije, broja Cestica, tako i tipa emisione zapremine kao
i njenog polozaja u svetu. Sve ovo moze biti zadato izvan osnovnog koda, u tzv macro fajlu.
Primer macro komandi za izotropnu emisiju gama fotona ??Ra iz recimo celokupne zapremine
vodene matrice bice:

/gps/particle gamma
/gps/pos/type Volume
/gps/pos/shape Cylinder
/gps/pos/centre 0. 0. 57.5 mm
/gps/pos/radius 3.25 cm
/gps/pos/halfz 2.5 cm
/gps/ang/type iso

/gps/energy 186.1 keV
/run/beamOn 350000

Moguénost zadavanja polozaja i oblika emisione zapremine nam je veoma vazna ukoliko
zelimo da dobijemo prostornu raspodelu radionuklida kao i unutar uzorka, $to za posledicu ima
odredivane korektnih vrednosti efikasnosti, a zatim i samih aktivnosti. Ove tri veli¢ine u gama
spektrometriji direktno zavise jedna od druge i u ovom radu mi upravo preko efikasnosti detekcije
ispitujemo prostornu raspodelu emitera unutar uzorka.

Slika 5.7: Emisiona zapremina simulirana za slucaj nekiseljenog rastvora

Kao $to je ranije re¢eno, pretpostavka je da ¢e zakiseljen rastvor zadrzati homogenu raspodelu
radionuklida i nakon odredenog vremenskog perioda, tako da ée emisiona zapremina u ovom
slucaju biti cilindar dimenzija vodene matrice, slika 5.6. Sa druge strane, nekiseljen rastvor
nec¢e zadrzati homogenost i najveéi broj gama fotona ¢ée se emitovati iz zapremine oko zidova
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i dna suda, jer ¢e radionuklidi imati tendenciju lepljenja za zidove i pada¢e na dno. To je
postignuto tako sto je unutar vodene matrice konstruisana emisiona zapremina oblika obrnute
marineli geometrije. Poprecni presek emisione zapremine, kao i vizuelni prikaz ove simulacije
moze se videti na slici 5.7. Sada ¢e svi generisani gama fotoni poticati samo iz ove zapremine, a
variranjem njenih zidova i dna mozemo dobiti zeljene raspodele emitera unutar vodene matrice.
Kada se aktivnosti dobijene nakon obrade podataka poklope sa spajkovanom vrednosti od 39.7
Bq, sa sigurnoséu mozemo tvrditi da je zadata raspodela identi¢na kao i u uzorku.

Simulirano je vise razli¢itih emisionih zapremina unutar vodene matice koje bi odgovarale
upravo zakiseljenom i nekiseljenom rastvoru na dan prvog merenja, odnosno nakon 7 dana od
pripreme uzoraka, zatim nakon 33 dana i nakon 78 dana od pripreme. Sledeci se prvobitnim
pretpostavkama, emisija gama fotona iz zakiseljenog rastvora u sva tri slucaja bila je homogena
i iz celokupne zapremine vodene matrice. Na ovaj nacin moZzemo proveriti koliko to i da li
uopste kiselina doprinosti ravnomernoj raspodeli emitera unutar uzorka. U slucaju nekiseljenog
rastvora ovakav pristup primenjen je samo za prvi sluc¢aj, dok je za druga dva slucaja bilo
potrebno modelovati drugacije geometrije unutar vodene matrice.

Pb-214

Ra-226 pp-g14

keV'1964.
Centroid e 5 Net Count Rate =
FWHM MDA -
FWTM

1e+06

3.1623e+05 4

1e+05

31623 4

10000

3162.3 4

1000 -

Odbroj

316.23

100 +

31.623 4

0 0.5 1 15 2
Energija [MeV]

Slika 5.8: Primer eksperimentalno dobijenog spektra (gore) i simuliranog spektra (dole)
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5.4 Rezultati i diskusija

Nakon Sto smo izvrsili merenja uzoraka bilo je potrebno obraditi dobijene spektre i odrediti
pikove od interesa. Kako je nama poznato da se u uzorcima ne nalazi nista drugo osim ??Ra i
njegovih potomaka, aktivnost je moguée odrediti direktno iz linije na 186.1 keV.

Aktivnost uzorka odreduje se iz:

Ao (5.10)
P’y * Esim
gde je R odbroj po sekundi pod pikom, P, verovatnoca emisije gama fotona energije E, €4,
efikasnost detekcije na energiji E. Parametar R dobija se direktnim ocitavanjem iz eksperimen-
talnog spektra, dok je parametar eg;,, dobijen iz simuliranog spektra pomoc¢u formule (5.9) na
nacin opisan u prethodnom poglavlju.

Poznatu aktivnost 226Ra mozemo iskoristiti za proveru pretpostavke da ée i nakon odredenog
vremenskog perioda zakiseljen rastvor zadrzati homogenost. Sa druge strane referentna vrednost
aktivnosti iskorid¢ena je za ispitivanje raspodele 2?Ra i njegovih potomaka unutar nekiseljenog
vodenog rastvora. Eksperiment nudi moguénost jos jedne provere, a to je upotreba postradonskih
linija za odredivanje aktivnosti 2?6 Ra u uzorku nakon stupanja sekularne radioaktivne ravnoteze.

Prva grupa merenja - 28.6.2019.

Dobijeni rezultati za prvu grupu merenja predstavljeni su u tabelama 5.2 i 5.3. Prikazane
su vrednosti aktivnosti ?2Ra dobijene direktno iz linije na 186.1 keV, kao i iz postradonskih
linija. Kako su uzorci snimljeni svega 7 dana nakon njihove pripreme, nije se ni ocekivalo da ¢e
aktivnosti dobijene iz postradonskih linija dati dobre rezultate, bilo to u slucéaju zakiseljenog ili
nekiseljenog vodenog rastvora 2?Ra.

Da bismo utvrdili dolazi li do nekih znacajnih odstupanja od homogene raspodele emitera u
nekiseljenom rastvoru i ve¢ nakon 7 dana, simulirana je emisija iz celokupne zapremine vodene
matrice. Jednostavno smo predpostavili da je raspodela 2?Ra u ovom uzorku homogena, bas
kao i u uzorku koji u sebi sadrzi kiselinu. Kako je identi¢na geometrija kori§¢ena u oba slucaja
efikasnosti se nece razlikovati.

Za izra¢unavanje aktivnosti potrebno je odrediti odbroj pod pikovima od interesa R iz ek-
sperimentalnog spektra, zatim odrediti efikasnosti detekcije iz simuliranog spektra i zajedno sa
odgovarajué¢im verovatno¢ama emisije P, sve vrednosti uvrstiti u (5.10).

Tabela 5.2: Rezultati za nekiseljen vodeni rastvor 226Ra

E, |keV] Radionuklid Py [%] Rexp[x107%] [c/s|  egim[x1077] A [Bq]
186.1 226Ra, 3.5 61 + 3 52.07 £ 0.39 33.47 £+ 1.66
295.2 2l4pp 19.2 64.29 + 2.56 37.02 £0.14 9.05 + 0.36
351.9 214pp 37.1 114.10 £2.98  32.09 +0.09 9.58 £+ 0.25
609.3 214 Bj 46.1 86.60 + 2.41 20.69 £+ 0.07 9.02 + 0.25
1120.3 214Bj 15 18.50 + 1.29 13.47 +0.09 9.15 + 0.64
1764.5 214Bj 15.9 16.40 4+ 1.04 9.50 + 0.08 10.86 + 0.69

Kao $to se moze videti u tabeli 5.2, vrednost aktivnosti dobijena direktno iz linije 2?°Ra
prili¢cno odstupa od spajkovane aktivnosti koja je iznosila 39.7 Bq. Razlog ovog odstupanja
je pogresno pretpostavljena, samim tim i simulirana raspodela emitera unutar vodene matrice.
Iz ovih rezutata je oc¢igledno da veé nakon 7 dana dolazi do znacajijeg gubitka homogenosti u
nekiseljenom rastvoru.
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Tabela 5.3: Rezultati za kiseljen vodeni rastvor ??6Ra

E, |keV] Radionuklid P, [%] Rexp[x107%] [¢/s]  Esim[*x1073] A [Bq|

186.1 226Ra, 3.5 72.97 £+ 3.19 52.07 + 0.39  39.97 + 1.77
295.2 214pp 19.2 27.40 + 2.64 37.02 + 0.14 10.13 + 0.37
351.9 214pp, 37.1 119 + 3 32.09 £ 0.09 9.99 + 0.26
609.3 214Bj 46.1 93.10 £+ 2.52 20.69 &+ 0.07  9.76 £ 0.27
1120.3 214Bj 15 19.90 + 1.25 13.47 +0.09 9.84 + 0.62
1764.5 214Bj 15.9 16.90 £ 1.09 9.50 + 0.08 11.19 £+ 0.73

Sa druge strane, za slucaj zakiseljenog rastvora, tabela 5.3, dobijena vrednost aktivnosti iz
linije na 186.1 keV slaze se gotovo savrSeno sa referentnom aktivnosti. Aktivnosti dobijene iz
postradonskih linija znacajno podbacuju, ali to se i oCekivalo jer nije proteklo 30 dana, koliko je
potrebno za uspostavljanje sekularne radioaktivne ravnoteze.

Rezultati dobijeni u prvoj grupi merenja predstavljeni su i graficki, slika 5.9. Crvena hori-
zontalna linija predstavlja referentnu vrednost aktivnosti od 39.7 Bq.

Greske dobijene prilikom obrade podataka na prvi pogled izgledaju nerealno male, ali obja-
$njenje lezi upravo u nacinu odredivanja efikasnosti detekcije. Da je efikasnost odredena eksperi-
mentalno, snimanjem nekog standarda poznatog sastava i aktivnosti, verovatna greska efikasnosti
bi u sebi sadrzala i merne nesigurnosti aktivnosti koje nastaju prilikom eksperimentalnog mere-
nja. U ovom radu efikasnosti su dobijene koriste¢i Monte Karlo metod, simulirajué¢i geometriju
detektor-izvor. Na ovaj nacin efikasnost se izra¢unava kao odnos dva broja, emitovanih i detek-
tovanih gama fotona. Kako u simulacijama ne ocekujemo nikakve merne nesigurnosti verovatne
greske ¢e biti minimalne.

Vidimo da ve¢ kod prve grupe merenja potvrdujemo valjanost obe pretpostavke o raspodeli
emitera unutar vodenog rastvora 2?°Ra i potrebe kiseljenja uzorka radi odrzavanja homogene
raspodele istih.

60+ 60 -
554 55_-
50+ 50_-
454 45_-
40 40+ 4
— 354 . 35_.
GO § T |
= 30 m, 55
< 1 < 1
25 25
20 20_-
154 154
104 ] 10 . .
(L ] [ . - u
5S———77+>"—F—— 777 S+ 777 7 77
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
E [keV] E [keV]
(a) Nekiseljen vodeni rastvor 2*Ra (b) Zakiseljen vodeni rastvor **°Ra

Slika 5.9: Graficki prikaz razultata dobijenih nakon prve grupe merenja
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Druga grupa merenja - 24.7.2019.

U tabelama 5.4 i 5.5 prikazani su rezultati druge grupe merenja. Kao i u predhodnom
slu¢aju prikazane su aktivnosti dobijene direktno iz linije na 186.1 keV kao i postradnoskih
linija. Ova merenja vriena su 33 dana nakon pripreme uzoraka i sada se, makar u teoriji, o¢ekuje
da je sekularna radioaktivna ravnoteza veé¢ nastupila. Potvrda da se ravnoteza izmedu 2?Ra i
njegovih potomaka uspostavila bile bi aktivnosti dobijene iz postradosnkih linija koje odgovaraju
referentnoj, odnosno onoj koja je dobijena direktno iz linije na 186.1 keV.

Za razliku od prve grupe merenja emisiona zapremina nekiseljenog rastvora je promenjena i
gama fotoni su emitovani samo iz dela oko zidova i dna vodene matrice. Rezultati dobijeni nakon
konstrukcije emisione zapremine visine dna od 1.5 mm i debljine zidova od 7 mm prikazani su u
tabeli 5.4.

Tabela 5.4: Rezultati za nekiseljen vodeni rastvor 226Ra

E, |keV] Radionuklid Py [%] Rexp[x107%] [¢/s]  esim[x1077] A [Bq]
186.1 226Ra, 3.5 64.30 + 2.93 46.29 + 0.37 39.69 + 1.84
295.2 2l4pp 19.2 89.80 + 2.65 32.95 £ 0.13 14.19 + 0.42
351.9 2l4pp 37.1 143.80 £ 3.14 2879+ 0.09 13.46 £+ 0.30
609.3 214 Bj 46.1 111.40 £+ 2.61 18.70 £ 0.06 12.91 4 0.31
1120.3 214Bj 15 24.90 + 1.33 12.26 + 0.09 13.54 + 0.73
1764.5 214Bj 15.9 20.17 + 1.08 8.82 + 0.07 14.37 £+ 0.78

Primecujemo da je aktivnost dobijena iz linije na 186.1 keV identi¢na referentnoj pa sa
sigurnodéu mozemo tvrditi da je raspodela ?26Ra zadata u simulaciji gotovo identi¢a kao i unutar
uzorka. Teorijski se sada ocekivalo da ée i postardonske linije dati identi¢ne aktivnosti, medutim
kao $to se moZe videti to se ne deSava i vrednosti podbacuju za oko 60 %. Ovako veliko odstupanje
mogucée je samo ukoliko zadata raspodela emitera unutar simulacije ne odgovara raspodeli unutar
uzorka ili usled toga §to do sekularne radioaktivne ravnoteze izmedu 2?Ra, 214Pb i 214Bi nije ni

doslo.
Tabela 5.5: Rezultati za kiseljen vodeni rastvor 2?6Ra
E, [keV] Radionuklid Py [%] Rexp[x1073] [c/s]  esim[x1077] A [Bq]
186.1 226Ra, 3.5 73.80 + 3.74 52.07 + 0.39 40.43 + 2.07
295.2 214pp 19.2 109.30 + 3.11  37.02 £ 0.14 15.30 £ 0.30
351.9 2l4pp 37.1 186.04 + 3.5 32.09 £ 0.09 15.62 £+ 0.30
609.3 214Bj 46.1 147.90 + 3.02  20.69 + 0.07 15.51 + 0.32
1120.3 214Bj 15 32.20 + 1.56 13.47 £ 0.09 16.43 £+ 0.78
1764.5 214 Bj 15.9 26.60 + 1.28 9.50 + 0.08 17.61 + 0.86

Prvu pretpostavku mozemo odmah odbaciti ukoliko pogledamo tabelu 5.5, u kojoj se nalaze
rezultati zakiseljenog rastvora. Zadata homogena raspodela i emisija iz celokupne vodene matrice
slaze se sa spajkovanom aktivnosti za liniju na 186.1 keV. Medutim postradonske linije opet
podbacuju.

Primec¢ujemo da se efikasnosti dobijene u ovoj grupi merenja razlikuju, $to je direktna posle-
dica zadavanja razli¢itih emisionih zapremina. Upravo se ovde moze videti potreba za kiseljenjem
uzorka, ukoliko se efikasnost detekcije odreduje pomoéu poznatog standarda. Da je u ove svrhe
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koriséen standard koji poseduje homogenu raspodelu emitera u ¢itavoj svojoj zapremini, dobijene
aktivnosti za nekiseljen rastvor bi podbacivale, bas kao i u prvom sluc¢aju kada je takva raspodela
emitera i simulirana.
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Slika 5.10: Graficki prikaz razultata dobijenih nakon druge grupe merenja

Treéa grupa merenja - 7.9.2019.

U tabelama 5.6 i 5.7 prikazani su rezultati dobijeni u trec¢oj grupi merenja. Da bismo usta-
novili da li ¢e se raspodela radioizotopa nakon 78 dana znacajnije menjati, uslovi snimanja i
pripremljene simulacije bile su identi¢ne kao i u drugoj grupi merenja. Kako se ne primecuju
neka znacajna odstupanja u oba slucaja, sa sigurnoséu mozemo tvrditi da su radioizotopi unutar
vodenog rastvora 2?6Ra stupili u neku ravnotezu i ostaju gde jesu. Zakiseljen rastvor je i nakon
78 dana stajanja zadrzao homogenu raspodelu emitera, dok su radioizotopi unutar nekiseljnog
rastvora veoma brzo, ve¢ nakon 7 dana, imali tendenciju kretanja ka dnu i zidovima suda, nakon
Cega se njihova prostorna raspodela viSe nije menjala.

Podsetimo se da su vodeni rastvori 22Ra presuti su u dve polietilenske boéice koje su zatim
dobro zatvorene, a spoj ¢epa i bocice je dodatno osiguran teflon trakom. Ovo se u praksi radi u
cilju smanjenja ili otklanjanja moguc¢nosti difuzije radona iz bocice. Ukoliko se vrsi snimanje i
analiza nekog prirodnog uzorka koji u sebi pored ??°Ra sadrzi i 22U, ta¢no odredivanje aktivnosti
226Ra iz linije na 186.1 keV je nemogucée usled preklapanja sa linijom od 185.7 keV koja potice
od 235U. HPGe detektori, iako poseduju veoma visoku rezoluciju, ne mogu da razlikuju ove dve
energije. Zbog toga se najceS¢e pribegava odredivanju aktivnosti preko postradosnkih linija, a
bi se dobile korektne aktivnosti 22Ra, radon ne sme napustati posudu u kojoj se nalazi.

Aktivnosti dobijene iz postradonskih linija i nakon 78 dana podbaciju, §to se jasno moze videti
na slici 5.11. Jedino obja8njenje ovako velikih relativnih odstupanja od referentne aktivnosti lezi
u tome da se sekularna radioaktivna ravnoteza unutar uzorka nije uspostavila, a jedini razlog
neuspostavljanja ravnoteze jeste "bezanje” 222Rn iz vode pre nego §to se raspadne na 214Pb. Ovo
se oCigledno desava i u sluc¢aju zakiseljenog rastvora, jer radon kao plemeniti gas neée interagovati
sa kiselinom, pa ga niSta ne zaustavlja da jednostavno napusti vodeni rastvor u kom nastaje.

Nas eksperiment je dokazao da se plasti¢ne boc¢ice ne mogu koristiti pri ovakvim merenjima,
jer ne zadrzavaju ovaj radioaktivni gas. Da bi se aktivnosti pomoc¢u postradonskih linija uspesno
i precizno odredile moraju se koristiti aluminijumske posude ili posude od materijala koji je
klasifikovan kao radon nepropusan. U suprotnom ¢e aktivnosti 2Ra odredene na ovaj nacin
znacajno podbacivati.
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Tabela 5.6: Rezultati za nekiseljen vodeni rastvor 2?Ra

E, |keV| Radionuklid Py [%] Rexp[x107%] [¢/s|  egim[x1073] A [Bq]
186.1 226R 4 3.5 62.04 + 2.82 46.29 + 0.37 38.30 + 1.77
295.2 214py, 19.2 58.11 + 2.51 32.95 + 0.13 13.45 + 0.40
351.9 214py, 37.1 142.41 + 3.10 28.79 + 0.09 13.33 + 0.29
609.3 214p;4 46.1 106.17 + 2.48 18.70 &= 0.06 12.31 &+ 0.29
1120.3 214p;4 15 22.87 + 1.22 12.26 + 0.09 12.43 + 0.67
1764.5 2l4p;4 15.9 18.07 + 0.97 8.82 + 0.07 12.87 + 0.70

Tabela 5.7: Rezultati za kiseljen vodeni rastvor 226R 4,

E, |keV] Radionuklid Py [%] Rexp[x107%] [¢/s]  egim[x1077] A [Bq]
186.1 226Ra 3.5 71.09 + 1.17 52.07 + 0.39 38.95 + 0.70
295.2 214py, 19.2 112.86 + 1.06 37.02 + 0.14 15.80 + 0.16
351.9 214py, 37.1 193.06 + 1.29 32.09 + 0.09 16.21 + 0.11
609.3 214p;4 46.1 153.35 + 1.04 20.69 + 0.07 16.08 + 0.12
1120.3 214B; 15 32.41 + 0.51 13.47 +£0.09 16.04 + 0.28
1764.5 214p; 15.9 26.35 + 0.44 9.50 + 0.08 17.45 + 0.32
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E [keV]

—T T T T T T T T T T T T 1 T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

E [keV]

— T T T T T T T T T T T T T T 1T T 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

(b) Zakiseljen vodeni rastvor 2*Ra

Slika 5.11: Graficki prikaz razultata dobijenih nakon treée grupe merenja
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6 Zakljucak

Cilj ovog rada bio je upotreba Monte Karlo simulacija u ispitivanju prostorne raspodele ??°Ra
poznate koncentracije aktivnosti i njegovih potomaka 2Pb i 2'4Bi unutar pripremljenih uzoraka
vode, kao i uticaj kiseljenja rastvora sa HNOgs na prostornu raspodelu pomenutih radionuklida.
Direktnu zavisnost efikasnosti detekcije, aktivnosti i raspodele emitera unutar uzorka iskoristili
smo upravo u ove svrhe. Kako efikasnost direktno zavisi od raspodele emitera, tako ¢e se poznata
koncentracija aktivnosti dobiti samo ukoliko zadata raspodela radioizotopa unutar simulacije
odgovara njihovoj raspodeli unutar uzorka.

Efikasnosti za detekciju gama fotona energija od znacaja dobijene su pomoéu Monte Karlo si-
mulacija, koristeéi softverski paket Geant4. Konstrukcijom prili¢no jednostavnog sistema detektor-
uzorak dobijeni su dobri i korisni rezultati. Jasno se vidi da ¢e zakiseljeni vodeni rastvor ?*°Ra
i nakon duZzeg vremenskog perioda zadrzati homogenu raspodelu radioizotopa, dok ¢e se radi-
oizotopi unutar vodenog rastvora 226Ra koji ne sadrzi kiselinu gomilati oko zidova i dna suda.
Objasnjenje prve pojave lezi u tome §to ¢e HNOj3 graditi rastvorljive soli sa Ra, Pb i Bi, pa ¢e na
taj nacin i njihova raspodela unutar rastvora ostati homogena po ¢itavoj zapremini. U rastvoru
bez kiseline ovi metali neée stupati u nikakve reakcije i deponovace se na dno i zidove posude.

Ovo istrazivanje je takode pokazalo da se sekularna radioaktivna ravnoteze izmedu 2?Ra
i njegovih potomaka 2'4Pb i 2!4Bi nikada neée uspostaviti ukoliko se za skladistenje uzoraka,
pripremljenih za merenja u kojima se aktivnosti 22Ra odreduju pomoé¢u posradonskih linija,
koriste neadekvatni kontejneri. U ovom radu je primeéeno da radioaktivni gas ???Rn, potomak
226Ra sa lakocom napusta plasti¢ne bocice u kojima se nalazi iako se spoj poklopca i suda
adekvatno osigura. Stoga je, ukoliko se sprovode neka znacajnija radiolo$ka merenja, potrebno
koristiti radon nepropusne kontejnere. U suprotnom ¢e dobijene koncentracije aktivnosti uzorka
znacajno podbacivati.

Tako je i ovakav prili¢no jednostavan pristup dao sasvim korektne rezultate, u daljim istrazi-
vanjima trebalo bi posvetiti viSe paznje na §to precizniju konstrukciju detektora i uzorka unutar
simulacije, kao i na upotrebu bocica od materijala koji su radon nepropusni, kao $to je na pri-
mer aluminijum. Samo ée se na ovaj nacin steé¢i kompletna slika raspodele potomaka 226Ra u
vodenom uzorku.
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Izvod: U ovom radu je koriste¢i Monte Karlo simulacije ispitana prostorna raspodela Ra 226
i njegovih potomaka unutar uzoraka vode. Za potrebe rada pripremeljena su dva vodena ras-
tvora sa poznatim koncentracijama aktivnosti Ra 226 koji su snimljeni gama spektrometrijski,
kao i simulacije u Geant4 softverskom paketu koje su koriS¢ene u svrhu odredivanja efikasnosti
detekcije. Pomoc¢u poznate koncentracije aktivnosti i efikasnosti dobijene iz simulacija moze se
utvrditi kakvu prostornu raspodelu zauzimaju Ra 226 i njegovi potomci.
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Abstract: In this work, the spatial distribution of Ra 226 and its progeny within water samples
was investigated using Monte Carlo simulations. For the purpose of the work, two aqueous so-
lutions with known concentrations of Ra-226 activity were prepared which were later recorded
using gamma spectrometry. Simulations using Geant4 were also prepared for the perpose of de-
termening detection efficiency. Using the known concentration of activity and efficiency obtained
from the simulations, it is possible to determine the spatial distribution occupied by Ra-226 and
its progeny in our water samples.
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