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Abstrakt

Ciel'om tejto prace bolo rozsirit’ a spresnit’ aktualne publikované hodnoty jadrovych dat.
Praca sa zameriava hlavne na spresiiovanie hodnot pravdepodobnosti emisie Ziarenia X
ay, doby polpremeny a energie ziarenia. Ako klicové radionuklidy boli vybrané
radionuklidy, ktoré sa spresiiovali vramci eurdpskych vyskumnych projektov
MetroNORM a MRTDosimetry.. Praca sa konkrétne orientuje na meranie
a spresiiovanie dat u?®Ra, 20pp, 2By, Ny 1665 78Rp, Ziskané vysledky boli
porovnané v ramci medzinarodnych porovnani as hodnotami z pristupnych databaz

a tymto spésobom sa prispelo k ich spresneniu.

Abstract

The aim of this work was to improve and spread the currently published values. The
work focuses mainly on the improvement of probability values of radiation emission X
and v, half-life and energy of radiation. As key radionuclides were selected those which
were evaluated within the European research projects MetroNORM and
MRTDosimetry. The work is mainly focused on measurement and improvement of
226Ra, 219Pp, 25U, VY, ¥Ho and Rb. The obtained results were compared within
international comparisons and also with the values from databases and in this way they

contributed to their improvement.
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1 Uvod

Kazdy z nas vnima definiciu jadrovych dat inak. Komunita v oblasti jadrovych
reaktorov pozera na jadrové tidaje najmi z hl'adiska tc¢innych prierezov. Radiochemici
a spektrometristi sa najcastejSie stretdvaju s alfa, beta a gama ziarenim a jeho
prislusnymi energiami a pravdepodobnostami emisie ziarenia. Rédioterapia potrebuje
dozimetrické udaje. Iny pouzivatelia jadrovych dat chct napriklad len jednu veli¢inu
ako doba polpremeny alebo atdmova hmotnost. Obsah tejto prace je zamerany na
spresnovanie jadrovych dat v niekol’kych oblastiach: pravdepodobnosti emisie Ziarenia

X a gama, doby polpremeny, energie fotonov a pravdepodobnosti emisie pozitrénov.

Zatial' o je vicsina jadrovych dat dobre charakterizovand, stile zostavaju niektoré
oblasti, kde namerané data nesta¢ia na priradenie spol'ahlivej hodnoty (napriklad %Rb
alebo °°Y). Tieto radionuklidy si vyZzaduju nové merania a hodnotenia. Cast’ tejto prace
bola zamerand prave na ich spresnenie. Avsak to neznamend, Ze u jadrovych dat, pre
ktoré je k dispozicii viacero merani, nie je potrebné ich d’alSie spresiiovanie (napriklad
226Ra). Presne ohodnotené jadrové data si potrebné v aplikovanom vyskume a pre

kalibraciu detektorov.

Jadroveé data s zostavované a vyhodnocované uz viac ako 80 rokov. Prva publikacia
s jadrovymi datami bola zverejnena v Taliansku (FEA, 1935). Neskorsia kompilacia
bola publikovana autormi Livingston a Bethe (LIVINGTON & BETHE, 1937) a v roku
1940 bola vydand publikacia Table of Induced Radioactivites (SEABORG, 1940).
Zéaujem o informacie v oblasti jadrovych datach rychlo rastol a v nasledujacich rokoch
bolo vytvorenych mnoho organizécii pre analyzu a Sirenie tychto informacii. V dnesne;j

dobe su informacie o jadrovych datach I'ahko pristupné z mnohych on-line zdrojov.

Jadrové déata boli mnoho rokov spracovdvané a Sirené organizaciou International
Network of Nuclear Structure and Decay Data (NSDD) pod zastitou International
Nuclear Data Committee (INDC) patriacej k International Atomic Energy Agency
(IAEA).
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2 Ciele dizerta¢nej prace

Hlavnym cielom dizertacnej prace je rozsirit aktudlne dostupné jadrové data
radionuklidov atym sa podielat na ich spresiiovani. Pre tento ucel boli vybrané
niektoré radionuklidy, ktorych data sa spresnovali v ramci eurdpskych vyskumnych
projektov MetroNORM a MRTDosimetry. Do tejto prace boli zahrnuté taktiez i d’alSie
radionuklidy, ktoré vybral Cesky metrologicky institat na zaklade ich vyznamnosti pre

vedu a vyskum a mnozstva dostupnych experimentalnych dat.
Jednotlivé ulohy dizertacnej prace veduce k hlavnému ciel’'u su nasledovné:

e Zhrnut a porovnat zastarané a nové zdroje jadrovych dat

e Zmerat pravdepodobnost emisie ziarenia gama Senergiou 186 keV
v radioaktivnej premene ??°Ra

e Stanovit’ pravdepodobnosti emisie fotonov XKo(Rn) a XKB(Rn) v radioaktivnej
premene ?*°Ra

e Stanovit' pravdepodobnost emisie fotobnov gama senergiou 46,54 keV
v radioaktivnej premene 21°Pb

e Stanovit' pravdepodobnosti emisie fotonov XL(Bi) v radioaktivnej premene
210pp

e Stanovit' pravdepodobnosti emisie vybranych fotébnov gama V radioaktivnej
premene 23U

e Stanovit pravdepodobnost’ emisie pozitronov v radioaktivnej premene Y

e Stanovit’ pravdepodobnosti emisie fotonov XK a gama o energii 1379 keV, 1581
keV a 1662 keV v premene %Ho

e Zmerat’ dobu polpremeny *®Ho

e Zmerat’ dobu polpremeny 2°Rb

e Stanovit pravdepodobnost emisie ziarenia gama Senergiou 1077 keV
v radioaktivnej premene %Rb

e Zmerat energiu Ziarenia gama Vv radioaktivnej premene 8°Rb

e Porovnat' dosiahnuté vysledky s datami z dostupnych zdrojov a s vysledkami

ziskanymi V rdmci medzinarodnych porovnani
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e Vypocitat Gcinnosti za pomoci MCNP v pripadoch, kde ucinnostna kalibracia
pre dany typ detektora, geometriu merania avzorku nebola v minulosti

spocitana
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3 Zdroje doporucenych jadrovych dat

NizSie su uvedené zdroje udajov o jadrovych datach vo forme publikacii alebo
internetovych zdrojov. Tieto zdroje dat boli vybrané na zaklade technickej kvality,

sledovatel'nosti, citacii v odbornej literatire a podl'a miery ich medzindrodného uznania.

3.1 DDEP (Decay Data Evaluation Project)

V roku 1995 (www.nucleide.org, 1995) bola zahijena medzinarodna spolupraca, na
zaklade ktorej vznikol projekt ,,Decay Data Evaluation Project”. V projekte st
zahrnuti partneri z Franctuzska (Laboratoire Nationale Henri Becquerel, BNM-
CEA/LNHB), Nemecka (Physikalisch-Technische Bundesanstalt, PTB), USA (ldaho
National Laboratory, INEEL; Lawrence Berkeley National Laboratory, LBNL), Ruska
(Khlopin Radium Institute, KRI), Spanielska (Centro de Investigaciones Energéticas
Medioambientales y Tecnologicas, CIEMAT) a Anglicka (National Physical
Laboratory, NPL) s cielom poskytnit' dokladne ohodnotené a odportiéané data.

Aktualizacie odporucanych dat sa realizuju prostrednictvom LNHB.

Laboratoria postupne pracuju na jednotlivych radionuklidoch podl'a potrieb uZivatelov.
Doposial’ bolo vyhodnotenych najmenej 221 radionuklidov. Data z DDEP vSeobecne

predstavuju najlepSie dostupné udaje o radionuklidoch.

Prehl'ad dat je dostupny na internetovej stranke nucleide.org alebo je po uritom case
publikovany organizaciou Bureau International de Poids et Mesures ako BIPM
Monographie 5 [ (Bé, a ini, 2013)]. Zamerom publikacie je podporovat’ §ir§ie vyuzitie
dat a poskytovat’ format, na ktory sa mozno l'ahko odkazat. Tieto data st pravidelne

aktualizované publikaciou dodatocnych vydani.
3.2 TAEA data (International Atomic Energy Agency Data)

IAEA TECDOC-619 (IAEA, 1991) je vysledkom vyskumného programu IAEA s
cielom poskytnit’ medzinarodne uznavany stbor jadrovych dat pre pouzitie v oblasti

spektrometrie Ziarenia gama. Tento program prebiehal od roku 1986 do roku 1990.
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IAEA TECHREP-261 (IAEA, 1986) bol vysledok d’alsicho vyskumu IAEA. Jedna sa
o program s cielom zlepSit kvalitu a presnost jadrovych dat tazkych prvok

a aktinoidov. Tento program prebiehal od roku 1978 do roku 1985.

V oboch pripadoch bolo mnoho udajov prevzatych z prace na DDEP. Dalsi vyskum
snazvom Coordinated Research Programme (CRP), ktory mal nahradit TECDOC-
619 a TECHREP-261, je neustale vo vyvoji. Hodnotiace postupy su prevzaté z DDEP
adata si uverejnené ako v DDEP tak i v CRP. Pouzivatelia, ktori maji zaujem

0 aktinoidové data maju preto odporucenie prevziat ich priamo z DDEP.

3.3 ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File) a
NUDAT (Nuclear Database)

Databazu ENSDF udrzuje aspravuje National Nuclear Data Center v Brookhaven
National Laboratory. Tato databaza obsahuje vyhodnotené $truktury jadier a jadrové
data v Standardnom formate. K databaze prispieva Medzinarodna siet’ hodnotitel'ov,
avSak znacnd cCast’ prace sa vykonava v USA. VicSina z neddvno dokoncenych

hodnoteni je zverejnena v Nuclear Data Sheets.

Datové subory ENSDF mozno stiahnut’ z amerického National Nuclear Data Centre at
Brookhaven (www.nndc.bnl.gov, 2017). Udaje obsiahnuté v ENSDF st presné a maju
velkti  sledovatelnost. V pripadoch kde neboli radionuklidy ohodnotené
prostrednictvom d’alSich odporuc¢anych datovych zdrojov sa odporuca pouZitie prave

jadrovych data z ENSDF.

Tvorcovia ENSDF upozorfiuji, Ze datové stibory su zamerané na udaje o jadrovej
Struktare. To ma za nasledok velky zdroj dat, z ktorych len malé Cast’ je vhodnd pre
typickll radiochemicku analyzu alebo spektrometriu. Pre aplikovanych uzivatelov je
uzito¢na databaza NUDAT (www.nndc.bnl.gov, 2017), ktora je vytazkom z ENSDF.
NUDAT obsahuje vybrané radionuklidy a prezentuje data v omnoho pristupnejsej
podobe nez ENSDF.

3.4 JEFF (Joint Evaluated Fission & Fusion project)

JEFF projekt je vysledkom spoluprace medzi krajinami, ktoré su partnermi v NEA
(Nuclear Energy Agency) Data Bank. Kniznica JEFF zahriiuje mnoho jadrovych dat, a

to predovsetkym pre aplikaciu v oblasti Stiepenia a fizie. Obsahuje rozne data
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0 neutrénovej a protéonovej interakcii, data radioaktivnej premeny, data interakcie

fotonov s atbmami a mnohé iné.

Databaza JEFF-3.2 (www.oecd-nea.org, 2014) je poslednym datovym stborom
publikovanym projektom JEFF. Databaza JEFF obsahuje udaje 0 minimalne 472
nuklidoch. Vyznamna ¢ast’ jadrovych dat v tomto projekte pochadza z DDEP. Databaza
JEFF neobsahuje unikitne vyhodnotenie jadrovych dat. Jadrové déta tvoria len mala
cast’ kniznice JEFF a su aktualizované len zriedka, s rozpitim niekol’kych rokov medzi
zverejnenim. Preto je vhodnejSie pre aplikovany vyskum a kalibraciu detektorov
pouzivat databazu DDEP. AvSak databaza JEFF ma taktiez svoje vel'ké vyuzitie a to

napriklad pri modelovani reaktorov.

3.5 Kniznice UKPADD a UKHEDD

Anglicka kniznica Activation Product Decay Data library (UKPADD) obsahuje
jadrové data pre viac ako 595 aktivacnych produktov (vratane niektorych produktov

fazie).

Anglicka kniznica Heavy Element Decay Data library (UKHEDD) obsahuje
odporucané jadrové data pre minimalne 125 aktinoidov, ktoré predstavuji reaktorové
palivo a su tvorené pomocou Sirokého spektra neutrénovych reakcii vratane ich

prirodzenej radioaktivnej premeny.
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4 DalSie zdroje dat

4.1 Uzito¢né referencie

Nizsie st uvedené uzito¢né referencie na publikacie tykajice sa tdajov o radioaktivne;j
premene. Publikacii zaoberajiicimi sa jadrovymi datami je velké mnozstvo, a preto ich
nebolo mozné vSetky zahrnit' do tejto prace. Tieto referencie sa neodporacaju ako

zdroje dat pre presné merania. Pre presnejSie merania sa odporucaju kniznice v sekcii 3.

Mini table de radionucléides (LNHB, 2015) je prakticka tabul'ka, ktora je urena ako
kazdodenny néstroj pre vSetkych pracovnikov s rddionuklidmi. Vzt'ahuje sa na vsetky
vedecké a technické odbory, ako je napriklad zdravotnictvo, vyskum a priemysel. Mini
table de radionucléides bola navrhnuta ako nastroj umoznujuci rychlu identifikaciu a
overovanie hlavnych vlastnosti najbeznejSie pouzivanych radionuklidov (okolo 300), s
ktorymi sa tito I'udia stretavaju v lekarskom prostredi, priemysle, jadrovej energetike,
nakladani s odpadmi, atd. V podobe vreckového sprievodcu st uvedené zakladné
charakteristiky pre kazdy radionuklid: doba polpremeny; hlavny spdsob premeny,

pravdepodobnost’ emisie Ziarenia a energie Ziarenia.

Dokument NUBASE (AUDI, a ini, 2012) obsahuje experimentalne ziskané jadrové data
pre 3379 nuklidov: doby polpremeny, spiny, parity, typy premeny, pravdepodobnosti

emisie Ziarenia a iné.

Table de Radionucléides (LEGRAND at al., 1982; LAGOUTINE at al., 1987; BE at
al., 1999; BE at al., 2011) je viacdielna kniha, ktor(i vydalo LNHB (byvalé LMRI)
medzi rokmi 1982 a 2011. Tato praca bola predchodcom DDEP.

Karlsruhe Chart of Nuclides (MAGIL at al., 2006) je zdroj dat, ktory publikoval
Institute for Transuranium Elements (ITU) v Karlsruhe, Nemecko, s podporou
Eurépskej komisie. Je dolezité poznamenat, ze obsahuje niektoré vyznamné

nezrovnalosti medzi idajmi v tejto publikacii a odporac¢anymi zdrojmi dat v sekcii 3.

Table of Isotopes je rada publikacii zahfiajuca jadrové data prevzata z Casopisov
Nuclear Physics and Nuclear Data Sheets. Najnovsie 6sme Vydanie bolo uverejnené na

trh v roku 1999 (FIRESTONE at al., 1999). Tato 3000 stranova kniha obsahuje
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komplexnu jadrovu Struktiru a informécie o radioaktivnej premene pre takmer vsetky
zname izotopy, ktoré znej robia obzvlast’ uzito¢ni knihu. Kniha je dodavand s CD
diskom, ktory obsahuje Acrobat PDF verziu pre jednoduchSie vyhladavanie.
K dispozicii je mnoho chemickych, fyzikalnych a atémovych vlastnosti ako aj

informacie o Standardnych zdrojoch Ziarenia a interakcii Ziarenia s latkou.

Kniha Table of Radioactive Isotopes (BROWNE at al., 1986) bola navrhnuta pre
aplikovanych uzivatel'ov jadrovych dat. Obsahuje suhrnné informacie o Specifickych
aktivitach, produk¢énych modoch, Ziareni X a premenach alfa, beta a gama. Velkou
vyhodou tejto knihy je, Zze v jednom diele je Kk dispozicii mnoho energii ziarenia

a pravdepodobnosti emisie Ziarenia réznych radionuklidov.

16. vydanie Tables of Physical and Chemical Constants (KAYE & LABY, 1995) je k
dispozicii v tlatenej podobe ako aj v elektronickej podobe na webovych strankach NPL
(www.npl.co.uk, 2018). On-line verzia obsahuje tabul’ky s datami, vzorce a grafy. Tento
zdroj informacii pokryva oblast od zdkladnych konstant az po data potrebné v

spektroskopii a v mnohych d’alsich oblastiach.

Brookhaven National Laboratories vydali Nuclear Wallet Cards (TULI, 2005) a
Nuclear Wallet Cards for Radioactive Nuclides (TULI, 2004). SG to uzito¢ny
vreckovy sprievodcovia jadrovymi datami. Udaje v nich obsiahnuté st ziskavané z

databazy ENSDF. Na ucely citdcie sa odporica odkazat sa na materské databazy

NUDAT alebo ENSDF.

Radiochemical Manual (LONGWORTH at al., 1998), vydany v roku 1998, nahradil
publikaciu s rovnakym menom z roku 1966. Material pontika informacie o priebehu
merani, analyzy, vyroby a informacie o bezpe¢nom pouziti radionuklidov. Toto vydanie
obsahuje kapitolu i 0 jadrovych datach. Ma sa za to, ze tieto udaje v kapitole 8 boli vo
véacsine pripadov nahradené datami z DDEP. Preto sa odporuca, aby sa uzivatelia

jadrovych dat z publikacie odkazali na DDEP.

Na strankach Idaho National Laboratory v sekcii Gamma-ray Spectrometry Center sa
nachddzaji dokumenty vo formate PDF, Gamma Ray Spectrum Catalogues
(www.4vip.inl.gov, 2018), s nazvom Gamma Ray Spectrum Catalogue, Ge and Si
Detector Spectra vydané v roku 1999 a Gamma Ray Spectrum Catalogue, Nal

Detector Spectra vydané v roku 1997. Toto centrum poskytuje Specifické udaje pre
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gama spektrometriu vyuziteIné pre meranie ionizujuceho ziarenia v mnohych oboroch.

Vydania zahfiaju udaje 0 ziareni gama, schémy premeny a iné.

4.2 Zastarané zdroje dat

V tejto Casti st uvedené niektoré datové zdroje, ktoré boli nahradené novsim vydanim.

JEFF-3.0 (NEA, 2005) a JEF-2.2 (NEA, 1994) st historické verzie databazy JEFF.
Jadrové data su rovnaké pre obe verzie a boli abstrahované z inych zdrojov dat,
predovsetkym pri tvorbe JEF-2.2. Pouzivatelia, ktori si zelaju nadalej pouzivat

databazu JEFF by sa mali odkazovat’ na verziu 3.2 z toku 2014.

Lund/LBNL Nuclear Data Search server (CHU at al., 1999) ziskal obl'ibenost’ kvoli
uzivatel'sky privetivému rozhraniu a zariadeniu na vyhl'adavanie. AvSak v roku 1999 sa
server prestal udrziavat’ a okrem toho niektoré z idaje mozu byt zavadzajlce, pretoze

sa k nim neuvadzaju neistoty.

ICRP Publication 38 (SYNDER at al., 1983) obsahuje jadrové tdaje o premene
radionuklidov s dobami polpremeny dlh§imi ako desat’ minat. Tabulky boli navrhnuté
tak, aby wulahCit pouzivanie knihy pre vypocty dozimetrickych veli€in a pre
identifikaciu a stanovenie radionuklidov v experimentdlnych S§tadiach a pri
monitorovani. Jedna sa o stari publikdciu ajej uzivatelom sa odporGi¢a pouzitie

napriklad databazy DDEP.

Protokol NPL CAIRO 8 (WOODS at al., 2004) bol publikovany v roku 2004 ako
sucast’ projektu TAEA a mal nahradit TECDOC-619. Vzhl'adom k tomu, ze udaje z

IAEA su aktualne k dispozicii, tak by sa uzivatelia mali odkazovat’ priamo na data z
IAEA.

IAEA TECDOC-619 and IAEA Technical Report Series 261 boli rozsirené
a nahradené dalSimi publikdciami TAEA vramci vyskumu Coordinated Research

Programme (CRP).
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5 Eurépsky vyskumny projekt MetroNORM

,European Association of National Metrology Institutes (EURAMET) a Eur6pska
komisia kazdoro¢ne vyhlasovali a podporovali ,,European Metrology Research
Programme* (EMRP). EMRP bol dlhodoby program s vysokou kvalitou vyskumu a

vyvoja v ramci metrologickej komunity v Eurdpe.

Jednym z podporovanych projektov je projekt Metrology for Processing Materials with
High Natural Radioactivity (MetroNORM) (www.metronorm-emrp.eu, 2013). Projekt
je zamerany na vyvoj a aplikaciu novych meracich technologii v NORM (Naturally
Occurring Radioactive Materials) priemysle ana spresnenic merani prirodnych

radionuklidov. Do tohto projektu sa zapojil i na§ Cesky metrologicky institut.

Prirodzene sa vyskytujace radionuklidy su pritomné v mnohych prirodnych zdrojoch.
Priemyselné Cinnosti, ktoré vyuzivaju tieto zdroje, mézu prispievat’ k vyssej expozicii.
Priemyselné odvetvia pracujiuce s prirodzene vyskytujicimi sa materidlmi produkuji
vel'ké mnoZstvo odpadu. Tieto odpady predstavujii obrovska ekonomickl a ekologick

zataz v pripade, ak nie su spravne zlikvidované alebo recyklované.

Recyklaény priemysel sa v sucasnosti zameriava na meranie ionizujiceho Ziarenia
pochadzajuceho z umelych raddionuklidov. Prirodzené radionuklidy st ¢asto brané ako
sucast’ prirodzeného pozadia bez ohladu na ich koncentraciu. Spol'ahlivé meranie
pritomnosti prirodnych radionuklidov ma zabezpecit, aby suroviny vstupujiice do
vyrobného procesu nevytvérali zvySeni Uroven aktivity v kone¢nych produktoch a

odpadoch.

Je nevyhnutné stanovit' pritomné radionuklidy v odpadoch a ich koncentracie tak
presne, ako je to mozné pomocou Standardizovanych metéd. Za tymto ucelom je
potrebné vytvorit’ dokonalejSie laboratoria a meracie systémy pre on-site detekciu. Tieto
zariadenia musia byt kalibrované a overené. Aby sa zabezpecilo spravne a presné
meranie je nevyhnutné vytvorit’ kalibra¢né Standardy a referen¢né materidly, ktoré st
prisposobené skutocnému zlozeniu a geometrii meranych materidlov a taktiez je
dolezité spresnit’ jadrové data pre vybrané prirodné radionuklidy. Od vysledkov
projektu sa oCakava vyznamné zlepSenie v oblasti spracovania NORM zdrojov a
odpadov v réznych priemyselnych odvetviach. Toto boli dévody, pre¢o Cesky

Metrologicky Intitat (CMI) spolupracoval v eurépskom medzinarodnom vyskumnom
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projekte MetroNORM. V ramci projektu som bola vedicou pracovnej skupiny (WP:
Reference Materials and Sources), na ktorej praci sa podiel’ali odbornici z institacii
BEV/PTP (Physikalisch-Technischer Pruefdienst des Bundesamt fuer Eich- und
Vermessungswesen, Rakusko), CEA (Commissariat a 1'énergie atomique et aux énergies
alternatives, Francuzsko), CIEMAT (Centro de Investigaciones Energéticas,
Medioambientales y Tecnolégicas, Spanielsko), CMI (Cesky Metrologicky Institut,
Ceska republika), ENEA (Agenzia nazionale per le nuove tecnologie, l'energia e lo
sviluppo economico sostenibile, Taliansko), IJS (Institute Jozef Stefan, Slovinsko), IST
(Instituto Superior Técnico, Portugalsko), JRC (JRC - Joint Research Centre - European
Commission, Europska komisia), MKEH (Magyar Kereskedelm i Engedélyezési
Hivatal, Mad’arkos), NPL (National Physical Laboratory, Anglicko), NRPA(Norwegian
Radiation Protection Authority, Norvey), STUK (Séteilyturvakeskus, Finland), BOKU
(Universitit fiir Bodenkultur, Raktisko) a SURO (Stétni Gstav radia¢ni ochrany, Ceska
republika).

Pre dokladnti analyzu NORM materialov je dolezité zistit nie len pritomnost
jednotlivych radionuklidov ale aj ich presné zastipenie, ktoré sa nezaobide bez znalosti
jadrovych dat. Jednou z uloh projektu MetroNORM bolo zlepsit’ kvalitu dostupnych dat
pre dolezité y- a X- pravdepodobnosti emisie ziarenia radionuklidov v radoch premeny
238, 22Th a #°U ako napriklad ?®Ra, #1°Pb, 2°U a ?8Ac. V projekte spolupracovalo 14
narodnych institatov. Skupina dosiahla vysledky, ktoré boli publikované v odbornych
recenzovanych Casopisoch a tychto diel som spoluautorkou (MARINGER at al., 2017;
MAROQOULI at al., 2018; MARINGER at al., 2017).

V ramci projektu sa vybrali hlavné radionuklidy, ktoré st dolezité pre laboratoria alebo
on-site zariadenia analyzujuce NORM materialy. Pre tento tcel bol v spolupraci s JRC
vytvoreny dotaznik, ktory bol nasledne zaslany do zariadeni a laboratoérii, ktoré meraju
NORM material v ramci celej Eurdpy. Z vysledkov dotazniku je zrejmé (tabulka 1), ze

Styri vySSie spomenuté radionuklidy boli vhodne zvolené.

Tabul’ka 1 Zoznam délezitych prirodnych radionuklidov pre laboratérne a on-site merania NORM

materidlov
Radionuklid Pocet zariadeni merajucich
NORM
U- rada (>*°U , ?°Ra) 10
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210Pb

222Rn

Th- rada (28Ac, ?28Th)
40K

w o0 W w

Vysledky pravdepodobnosti emisie X- ay- Ziarenia 2°Ra a ?'°Pb ziskané na CMI v
ramci tejto prace a projektu MetroNORM som prezentovala na konferencii ICRM 2017,
ktora sa uskuto¢nila v National Atomic Energy Commision (CNEA) v Argentine,
Buenos Aires od 15. do 18. maja 2017, vratane publikacie “ Emission probability
measurement of y- and X- rays in Ra-226 and Pb-210 Decay” v impaktovanom casopise
Applied Radiation and Isotopes (MAZANOVA, 2017). Vysledky projektu
MetroNORM som taktiez prezentovala na dalS§ich medzinarodnych konferenciach
(DRO 2014, EU-NORM 2014, ICHLNRRA 2014, 2" International Scientific
Conference "Reference Materials in Measurement and Technology” 2015, BERM 14
2015, DRO 2015), MetroNORM mitingoch a workshopoch vo Viedni, Lisabone,
Madride, Budapesti, Prahe, Bruseli a Cublane.

5.1 “°Ra

2Ra sa premiefia do excitovanych stavov alebo do zakladného stavu 222Rn.
NajcastejSie sa premiefia emisiou ziarenia alfa do stavu o energii 186,211 keV

a nasledne do zakladného stavu 22?Rn (obrazok 1) (www.nucleide.org, 1995).

150 (") =

Obrdzok 1 Schéma premeny ?%Ra
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5.1.1 Pouzita aparatira

Pre merania boli pouzit¢ dva spektrometrické systémy Canberra, ktoré sa bezne
pouzivaji na CML Prvy systém pozostaval z HPGe detektora s oznadenim GCX
(Canberra, rozlisenie 1,8 keV pre 1332 keV, relativna acinnost’ 41%), predzosiliiovaca
2002CSL a jednotky MCA LYNX. Popis jednotky a jej vlastnosti st uvedené uz v skor
publikovanom &lanku (MAZANOVA at al., 2014). Druhy systém pozostaval z HPGe
detektora oznaceného GC4018 (Canberra, rozlisenie 1,8 keV pre 1332 keV, relativna
ucinnost’ 40%), predzosilnova¢a 2002CSL a jednotky MCA LYNX. Korekcia mrtvej
doby a pile-up efektu bola uskutoénena elektronicky a vo vSetkych meraniach bola

mens§ia ako 0,5%.

Utinnost’ detekcie fotonov pre oba systémy bola poéitand uz v minulosti metodou
MCNP a experimentalne validovana pre bodové zdroje typu EFS. Standardy EFS st
bodové zdroje s minimalnou samoabsorpciou emitujice homogénne do uhla takmer
4w sr. Aktivita je umiestnena medzi dvoma zlepenymi polyetylénovymi foliami
0 hrabke menej ako 0,2 mm. Folie st upevnené v kovovom okrahlom ramceku
s vonkaj$im priemerom 35 mm. Metdéda je validovand porovnanim vypoctu
a experimentu pre vzdialenost’ 26 cm (GCX) a 25 cm (GC4018) (DRYAK & KOVAR,
2006). K tomu bol pouzity set etalonov EFS zahriiujtci 24LAm, 19°Cd, 5'Co, *""Lu, 2®Hg

a d’alsie radionuklidy.

Pre zdroj v ampulke bola v ramci prace vypocitana nova G¢innostna krivka za pomoci
MCNP. Plocha piku bola vyhodnotena programom GENIE, ktory stanovuje plochu
izolovanych pikov sumac¢nou metédou. Multiplety boli prekladané gausovskou krivkou

a linearnym pozadim.
5.1.2 Meranie pravdepodobnosti emisie fotonov gama
s energiou 186 keV
Jedno stanovenie pravdepodobnosti emisie Ziarenia bolo uskuto¢nené so zdrojom, ktory
bol pripraveny z roztoku dodaného laboratoriom NPL v ampulke s objemom 5ml a o
hmotnostnej aktivite 115,6(4,4) kBq-g* k 1.8. 2015. Roztok bol dodany do CMI

v ramci projektu MetroNORM pre tcely WP4 , Improvement of NORM related decay

data“. Konstrukcia zdroja je identickda so zdrojmi typu EFS vyrabanymi v oddeleni
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vyroby $tandardnych radionuklidovych zdrojov na CMI. Na polyetylénovii podlozku o
hrubke 0,19 mm sa nakvapkalo 0,0679(1) g roztoku. Aktivita odparku bola
7,85(31) kBg. Odparok bol prekryty identickou foliou a tepelne zvareny. Folia bola

nasledne zafixovana do duralového kruhového ramceka o priemere 35 mm.

Meranie vytvorenej EFS vzorky bolo uskuto¢nené v axidlnej geometrii Standardne
pouzivanej v CMI na HPGe detektore s oznadenim GCX. Vzdialenost’ vzorky od veka
detektora bola 26 cm. Spektrum bolo naberané po dobu 13,7 dni. V priebehu merania
bolo zaznamenanych niekol’ko kontrolnych spektier u ktorych nebola pozorovana

Ziadna anomalia. Prispevok piku 186,211 keV od pozadia ¢inil 2,7%.

Vysledna hodnota pravdepodobnosti emisie fotonov o energii 186,211 keV ziskana pri
pouziti roztoku z NPL je 0,0356(14) fotonu na premenu 2?°Ra. Rozbor prisluinych
neistdt je uvedeny v tabulke 2. Kombinovand Standardnd neistota uc (vztah 1)
zohl'adnuje prispevky od vsSetkych dolezitych zdrojov neistoty kombinéaciou prislusnych

zloziek neistoty, takzvanych parcidlnych neistot ui.

u; = \/u12 + uy? + -+ uy? Vzt'ah 1

Tabulka 2 Rozbor neistét stanovenia pravdepodobnosti emisie foténov v premene 22Ra pomocou EFS

Parcialna neistota %
Aktivita 3,8
Plocha piku 0,28
Pozadie 0,3
Cas merania 0,001
T1/2 0,0001
Utinnost detekcie 0,8
Vazenie 0,01
Kombinovana Standardna neistota 3,85

Dalsie stanovenie pravdepodobnosti emisie Ziarenia bolo uskuto¢nené s ampulkou
s vodnym roztokom. Pouzitd ampulka S/N EB 6 221-23 obsahuje 1 ml roztoku ?*°Ra

a bola pripravena v CMI v roku 1990. Informacie o roztoku su v tabul’ke 3.
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Tabul’ka 3 Parametre pouzitého roztoku

Referencny datum 1. 6.1990

Chemické zlozenie roztoku 10g HCI + 1g BaCl,-I*
Koncentracia *°Ra 0,9237 pg-g*
Hmotnost’ roztoku 1,3331 g

Merna hmotnost’ roztoku 1,004 g-ml*t
Hmotnost' **°Ra 1,2314 ng

Ampulka bola merana na oboch HPGe detektoroch s oznaceniami GCX a GC4018
Vv geometrii $tandardne pouzivanej na CMI (GCX 26 cm, GC4018 25cm od okna
detektora). Rozmery ampulky a zlozenie skla ampulky boli stanovené pre Géely vypoctu
ucinnosti s dostatocnou presnostou. Pre vypocet pravdepodobnosti emisie Ziarenia bolo
nutné vypocitat' Gginnost’ detekcie pre ampulku s vyuzitim metédy MCNP. Dizka
merania na GCX detektore bola 19 hodin ana GC4018 63 hodin. Prispevky piku
s energiou 186,211 keV z pozadia ¢inili 0,7% pri merani na GCX a 0,3% pri merani na
GC4018. Vysledna hodnota pravdepodobnosti emisie fotonov gama S energiou
186,211 keV na premenu 2*Ra s pouzitim roztoku z CMI je 0,03545(34) pri merani na
detektore GCX a 0,03566(33) pri merani na GC4018. Prislusné parcialne neistoty st
uvedené v tabulke 4. Vysledna hodnota pravdepodobnosti emisie Ziarenia bola uréena
ako véazeny priemer (vztahy 2 a 3) z poslednych dvoch merani roztoku CMI ama
hodnotu 0,03555(23).

N N

Y = (Z Wi'yi) /(Z Wl') w; = Sl Vzt'ah 2
i=1 i=1 :

S0) = O wi 0i = 1) /(= 1) ) wy) Va3

Tabul’ka 4 Rozbor neistét stanovenia pravdepodobnosti emisie fotonov gama s energiou 186,211 keV

Vv radioaktivnej premene 22°Ra za pomoci ampulky

Parcialna neistota GCX % GC4018 %
Plocha piku 0,24 0,15
Pozadie 0,1 0,1
Cas merania 0,001 0,001
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T2 0,05 0,05

Utinnost’ detekcie 0,8 0,8
Hmotnost’ Ra / aktivita 0,5 0,5
Kombinovana §tandardna neistota 0,96 0,93

Vysledky vsetkych troch metéod stanovenia pravdepodobnosti emisie Ziarenia su

uvedené v tabulke 5.

Tabul’ka 5 Vysledky stanovenia pravdepodobnosti emisie fotonov gama s energiou 186.211 keV v
radioaktivnej premene 22°Ra

Metoda: GCX/EFS | GCX/ampula GC4018/ampula | Vazeny priemer
Pravdepodobnost’ emisie | 0,03555 0,03545 0,03566 0,03555

Ziarenia

Kombinovana Standardna | 3,85 0,96 0,93 0,65

neistota, %

5.1.3 Stanovenie pravdepodobnosti emisie fotonov XKa(Rn)

a XKB(Rn) v radioaktivnej premene ***Ra

V nasledujiicej tabulke 6 su uvedené jadrové data o radioaktivnej premene 2?°Ra

pochadzajuce z databazy DDEP (www.nucleide.org, 1995).

Tabulka 6 Pravdepodobnosti emisie foténov X a gama z radioaktivnej premeny 2°Ra

Typ Ziarenia E, keV Pravdepodobnosti emisie
Ziarenia, DDEP

Gama 186,211 0,03555(19)

XKaz(Rn) 81,07 0,00192(4)

XKaz(Rn) 83,78 0,00317(6)

XKp3(Rn) 94,25

XKpB1(Rn) 94,87 0,001098(25)

XKpBs(Rn) 95,45

XKB2(Rn) 97,48

XKpB4(Rn) 97,85 0,000351(10)

XKO2,;3(Rn) 98,36
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226Ra je vrovnovahe sdcérskymi produktmi *Pb a?%Bi. Spektra zdrojov 2*Ra
vV rovnovahe s dcérskymi produktmi nie je mozné pouzit pre stanovanie XK(Rn),
pretoze v energetickej oblasti spektra 70 az 100 keV (ako priklad je uvedené spektrum
namerané pre ampulku EB6 221-23 na obrazku 2) st dominantné piky XK(BI)
a XK(Po) o energiach 74,82 keV, 77,10 keV, 79,29 keV, 87,35 keV a 90,08 keV.
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XKa1(Bi);
XKa2{Po)

A00000

150000
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XK'B2(Bi); XK'B1(Po)

XKal{Po)
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Obrazok 2 Spektrum 22°Ra v rovnovdhe s dcérskymi produktmi

Dominantné piky v spektre su uvedené v tabulke 7.

Tabul’ka 7 Dominantné piky v spektre ?*Ra v rovnovahe s produktmi premeny

E, keV Povod Pravdepodobnost’ emisie
ziarenia, DDEP %

74,82 XKoz(Bi) 6,26
77,10 XKaa(Bi) 10,47
76,86 XKoz(Po)* 0,43
79,29 XKa1(Po) 0,71
87,35 XK "B1(Bi) 3,59
90,08 XK "B2(Bi) 1,10
89,81 XK"B1(Po)* 0,24

* maly prispevok
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Piky prislusné XK(Rn) st Vv ziskanom spektre minoritné a stanovenie plochy by bolo
zatazené velkou chybou. Preto boli pravdepodobnosti emisie Ziarenia Stanovené zo
spektra zdroja 2?°Ra, ktory neobsahuje dcérske produkty. Jedna sa o zdroj vyrabany pre
emanatory radénu s obchodnym oznaéenim RF. Zdroj sa $tandardne vyraba na CML
Radium sa inkorporuje do tenkej vrstvy Si gélu na kovovej podlozke. Vrstva ma
Standardne priemer 28 mm, hmotnost’ 63 mg a obsahuje 0,4 mg Ra. Spektrum jedného
Z tychto zdrojov sa nabralo na detektoroch GC4018 a GCX v dvoch roznych
nominalnych vzdialenostiach §tandardne pouZivanych na CMI (3 cm a 10 cm). Priestor
okolo detektora a zdroja bol intenzivne vetrany. Emanacny koeficient zdroja sa urcil
podl'a nameranych aktivit 2°Ra (132 kBq) a #*Pb/?**Bi (167 Bq) a je lepsi nez 0,9986.
Potrebna ucinnost’ detekcie fotonov o energiach XKa(Rn), XKB(Rn) a gama
186,211 keV s pouzitim zdroja RF bola poc¢itana metodou MCNP vzdy zvlast pre
pouziti geometriu merania. Spektrum zdroja RF namerané detektorom GCX v 3 cm je
uvedené na obrazku 3. Dalsie spektrd maji rovnaky charakter. V spektre su

dominantné piky XKa(Rn) a XK (Rn).
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Obrdazok 3 Spektrum ?6Ra namerané so zdrojom RF na detektore GCX

Vsetky Styri namerané spektra sa spracovali rovnakym sposobom. Oblast’ od 79 keV do
86 keV (oblast XKa(Rn)) bola prelozena dvomi (XKo2 a XKoz) pikmi a linearnym
pozadim. Oblast’ od 92 keV do 101 keV (oblast XKB(Rn)) bola prelozena Siestimi
pikmi a linearnym pozadim (tabulka 6). Plocha piku XKB1 bola stanovena ako sucet
ploch prvych troch pikov, plocha XK’B2 ako sucet poslednych troch pikov. Ziskané

nové Vysledné hodnoty relativnych pravdepodobnosti emisie ziarenia vzhladom
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ku fotonom gama 186,211 keV st uvedené Vv tabulke 8. V tabul'ke su uvedené taktiez
hodnoty absolttnych pravdepodobnosti emisii Ziarenia za predpokladu, ze emisie
fotonov je 0,03555(23). Neistoty pravdepodobnosti emisie XK(Rn) z premeny ??°Ra su
uvedené v tabul’ke 9.

Tabulka 8 Relativne a absolutne pravdepodobnosti emisie foténov XKa(Rn) a XKf(Rn) z radioaktivnej
premeny **Ra

. GC4018 GC4018 GCX GCX
10 cm 3cm 10 cm 3cm
Relativha  Relativna  Relativna  Relativna Priemer Smerodajna
pravdepo- pravdepo- pravdepo- pravdepo- odchylka, %
dobnost’ dobnost’ dobnost’ dobnost’
emisie emisie emisie emisie

186 keV  1,00000 1,00000 1,00000 1,00000 1,00000

XKa2 0,05048 0,05014 0,05067 0,05077 0,05052(28) 0,55

(Rn)

XKal 0,08472 0,08360 0,08424 0,08428 0,08421(46) 0,55

(Rn)

XK’g1  0,02982 0,02954 0,02908 0,02956 0,02950(31) 1,05

(Rn)

XK‘B2 0,00953 0,00943 0,00917 0,00933 0,00937(15) 1,61

(Rn)
Absolutna Absolitna  Absolitna  Absolitna Priemer Smerodajna
pravdepo- pravdepo- pravdepo- pravdepo- odchylka, %
dobnost’ dobnost’ dobnost’ dobnost’
emisie emisie emisie emisie

186 keV  0,03555 0,03555 0,03555 0,03555 0,03555(27) 0,65

XKo2 0,00180 0,00178 0,00180 0,00181 0,00180(2) 0,94

(Rn)

XKal 0,00301 0,00297 0,00300 0,00210 0,00299(3) 0,94

(Rn)

XK1 0,00106 0,00105 0,00103 0,00105 0,00105(1) 1,30

(Rn)

XK*p2 0,00034 0,00034 0,00033 0,00033 0,00033(1) 1,78

(Rn)

Tabulka 9 Rozbor neistét pravdepodobnosti emisie foténov XK(Rn) v rdadioaktivnej premene 2%Ra
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Parcialna neistota, typ A - Pravdepodobnost’” Kombinovana

% Standardna emisie Ziarenia Standardna neistota,
odchylka (186 keV) %

XKo2(Rn) 0,55 0,65 0,85

XKal(Rn) 0,55 0,65 0,85

XK'B1(Rn) 1,05 0,65 1,24

XK"B2(Rn) 1,61 0,65 1,74

5.1.4 Medzinarodné porovnanie

Pravdepodobnosti emisie Ziarenia y a X pochadzajuce z 2?°Ra boli okrem CMI zmerané
taktiez d’alsim partnerom projektu a to JRC. Tieto vysledky boli porovnané

s hodnotami ziskanymi z DDEP.

Na obrazku 4 s znazornené vysledky hodnot pravdepodobnosti emisii Ziarenia fotonov
gama s energiou 186,211keV z oboch zucastnenych laboratorii. Z obrazku je vidiet
vel'mi dobri zhodu medzi vazenym priemerom nameranych pravdepodobnosti emisii
pre energiu 186,211 keV v ramci projektu MetroNORM 3,554(23)% a doporucenou
hodnotou v DDEP 3,555(19)% (www.nucleide.org, 1995). Vel'ké neistoty v meraniach
oznacenych ako CMI-1 a JRC su spdsobené nie prili§ presnym uréenim aktivity roztoku
vytvorené¢ho a Standardizovaného v NPL pre ucely tohto experimentu. Vsetky 3
hodnoty namerané CMI sa nachadzaju v rozpiti jednej vazenej Standardnej neistoty od
vazeného priemeru a hodnota JRC sa nachadza v rozpiti dvoch vazenych Standardnych
neistot od vazeného priemeru. V pripade, ked’ sa vypocital vazeny priemer len z hodnot
CMI-2 a CMI-3, ktoré boli ziskané meranim roztoku dodaného z CMI, tak sa hodnota
neistoty kvoli Statistike vyrazne nemeni ale hodnota pravdepodobnosti emisie ziarenia
3,555(23)% je zhodna s hodnotou uvedenou v DDEP.
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Obrazok 4 Porovnanie laboratérnych merani (modré body) s hodnotami vazenych priemerov

MetroNORM (Cierne ciary) a S DDEP hodnotami (Cervené ciary) — 186 keV

Dalej sa stanovil stupeii ekvivalencie Di, ktory je definovany ako odchylka nameranej

hodnoty od referen¢nej. Nasledne sa vypocitala rozSirena neistota U; stupna

U =2 fulz + uj Vitah 4

kde: Ui je standardna neistota merania,

ekvivalencie (k=2):

Ur je Standardné neistota referencnej hodnoty DDEP alebo vazeného priemeru

vysledkov projektu.

Kritériom uspesného porovnania je splnenie podmienky :
D;
E, = |U_| <1 Vit'ah 5
l

Kritérium tuspesného porovnania bolo vypocitané (tabulka 10) Vv prvom pripade
vzhl'adom k hodnote pravdepodobnosti emisie fotonov 186,211 keV ziskanej z DDEP
databazy (www.nucleide.org, 1995). V tomto pripade kritérium splnili len hodnoty
zmerané na CMI. Dalej sa porovnali vysledky porovnania s vaZzenym priemerom
vysledkov z projektu MetroNORM. | v tomto pripade kritérium splnili iba hodnoty
namerané na CMIL. Vysledok zJRC nesplnil ani vjednom pripade podmienku

uspesného porovnania.
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Tabul’ka 10 Prehlad vysledkov medzindrodného porovnania. Kritérium uspesného porovnania pre

186 keV
DDEP
Y ui Di Ui En
CMI-1 0,03555 0,00019 0,00000 0,00276 0,00000
CMI-2 0,03555 0,00019 -0,00010 0,00078 0,12828
CMI-3 0,03555 0,00019 0,00011 0,00076 0,14390
JRC 0,03555 0,00019 0,01560 0,00286 5,45576

Vazeny priemer MetroNORM

Y yi Di Ui En
CMI-1 0,03554 0,00023 0,00001 0,00278 0,00360
CMI-2 0,03554 0,00023 -0,00009 0,00082 0,10955
CMI-3 0,03554 0,00023 0,00012 0,00081 0,14867
JRC 0,03554 0,00023 0,01561 0,00287 5,43696

Obrazok 5 znazornuje hodnoty pravdepodobnosti emisii ziarenia XK(Rn) zmerané na
CMI a porovnané s hodnotami DDEP (www.nucleide.org, 1995). Hodnoty absolatnych
pravdepodobnosti emisii XKo namerané na CMI sa nachadzaji v rozpiti troch
Standardnych neistot hodnoty DDEP ahodnoty XK'B taktiez zmerané na CMI sa
nachadzaju v rozpiti dvoch $tandardnych neistot hodnoty DDEP. Bohuzial CMI bolo
jedinym partnerom v projekte MetroNORM, ktoré hodnoty pravdepodobnosti emisii
XK(Rn) zmeralo apreto nebolo mozné v ramci tejto prace vykonat medzinarodné

porovnanie.
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Obrdzok 5 Hodnoty absolitnych pravdepodobnosti emisii XK(Rn) zmerané na CMI (modré body)
a hodnoty pravdepodobnosti emisii XK(Rn) z DDEP (cervené body)

5.2 2%pp

210Pp je radionuklid vyskytujuci sa v premennom rade 238U a je velmi ¢asto pozorovany
v Zivotnom prostredi. Casto sa jeho pritomnost’ monitoruje V potravinach, tabaku alebo
pitnej vode. Moze sa vyskytovat i v NORM materialoch vstupujiacich do réznych
priemyselnych procedir ako napriklad produkcia kyseliny fosforecnej a fosfatovych
hnojiv, tazba ropy a zemného plynu a tazba vzacnych zemin. Pre akukol'vek z tychto
aplikacii a procesov je dolezité poznat pravdepodobnosti emisie ziarenia pre jeho
presné stanovenie. Momentalne je dostupnych len malo takychto hodndt, ktoré boli
ziskané experimentalne. Meranie !°Pb pomocou y-spektrometrie je komplikované kvoli
nizkej energii emitovaného ziarenia gama, ktoré je silne ovplyvnené samoabsorpciou
v meranej vzorke. Beta premena °Pb vedie k prechodu s energiou Ziarenia gama
46,539(1) keV, ktora silno konverguje na vrstve L avytvara tak intenzivnu emisiu
ziarenia XL z dcérskeho radionuklidu 2*°Bi s energiami medzi 9,4 keV a 16,4 keV. Ak
by boli tieto pravdepodobnosti emisie ziarenia X zname s dostato¢nou presnostou, tak
by sa mohli efektivne pouzit na kalibraciu spektrometrov ziarenia gama V oblasti

nizkych energii, pretoZe pre tento el existuje len méalo vhodnych radionuklidov.

210Pph m4 pomerne jednoduchu schému premeny (obrazok 6) (www.nucleide.org, 1995).
Premiena sa hlavne B~ premenou do excitovaného stavu (80,2%) alebo do zakladného

stavu (19,8%) 21°Bi s pol¢asom premeny 22,23(12) rokov. Bol zaznamenany i slaby alfa
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prechod na zikladnt hladinu 2®°Hg. Excitovana hladina v premene #'°Bi sa premietia do
zakladného stavu S vyziarenim fotonov gama S energiou 46,539(1) keV. V DDEP
hodnoteni boli pre uréenie pravdepodobnosti emisie ziarenia gama zohl'adnené len Styri
experimentalne hodnoty pravdepodobnosti emisii (tabulka 11) (www.nucleide.org,
1995). Prvé dva vysledky maji relativnu neistotu okolo 10% a preto iba posledné dva
experimenty, Vv ktorych bola pravdepodobnost emisie ziarenia zmerand o-
spektrometriou, maji rozhodujucu véhu v procese ohodnotenia. Vysledna hodnota

pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama bola stanovena na 4,252(40)%.

Tabul’ka 11 Pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama s energiou 46,539(1) keV

Fink (1957) 4,5(4)
Ya Gromov (1970) 4,8(6)
Hino (1990) 4,26(7)
Schoétzig (1990) 4,24(5)
Hodnota DDEP 4,252(40)

V tomto istom DDEP hodnoteni boli vzaté do uvahy taktiez Styri vysledky pre celkova
emisiu ziarenia XL(BI) (tabul’ka 12) (www.nucleide.org, 1995). Iba dva z experimentov
poskytuji detailny popis merania ziarenia XL(Bi). Avsak ani vysledky tychto dvoch
experimentov nie su v zhode ato hlavne pri ureni pravdepodobnosti emisii Ziarenia
LaaLy (tabulka 13) (METHA, a ini, 1987; SCHOTZIG, 1990; www.nucleide.org,
1995).

Tabul’ka 12 Celkové pravdepodobnosti emisie Ziarenia XL(Bi)

Fink (1957) 23,8(20)
Gehrke (1971) 22,8(15)
Mehta (1987) 25,2(3)
Schétzig (1990) 23,4(4)
Hodnota DDEP 22,0(5)
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Tabulka 13 Podrobny prehlad pravdepodobnosti emisii Ziarenia XL(Bi)

Linka Energia, keV DDEP (2008)  Mehta (1987) Schotzig (1990)
Li 9,42 0,552(17) 0,584(18) 0,55(3)

Ls 9,72 - - -

Lt 10,24 - - -

Lo 10,83 10,3(3) 10,27(32) 9,48(17)

Ln 11,71 0,075(2) 0,074(4) 0,075(4)

Lp 13,01 9,05(13) 11,6(4) 10,9(4)

Ly 15,32 1,97(3) 2,64(8) 2,36(5)

Celkom 22,0(5) 25,2(3) 23,4(4)

2223 (12) a

v Emission intensities
per 100 disintegrations

4 D~ ;46,539
1l 10 oM
v 5012 (5) d
o 210
Bi
83 127
Q =635 keV
% p™= 100

0,0000019
o*;0 /
8,32 (7) min =
0 206
Hg
80 126
Q% =3792 keV

% o = 0,0000019

Obrazok 6 Schéma radioaktivnej premeny °Ph

5.2.1 Pouzita aparatura

Meranie sa uskutoc¢nilo na detektore typu BEGe s oznacenim BES5030 (vyrobca
Canberra, FWHM 1,9 keV pre 1332 keV, relativna G¢innost’ 48%, vstupné okienko
Carbon Expory, predzosilovaé 2002CSL). Detektor bol pripojeny k elektrickému
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modulu LYNX. Detektor BEGe vykazuje v oblasti 20keV az 130 keV malu zavislost’ na

energii fotonov, ako je zrejmé z obrazku 7.

1,0E-02 -
e
o .
o »
8 -
i~ \
o
£ 1,0E-03 -
2
[+1]
=}
B
[=]
=
£
W
2
1,0E-04 . i i )
1 10 100 1000 10000
Energia (keV)

Obrazok 7: Experimentdlne (0) a vypocitané (®) hodnoty ucinnosti v piku

Kalibracia detektora BEGe, ktora bola uskuto¢nena uz v minulosti, bola v ramci tejto
prace overena EFS etalonmi s radionuklidmi 1°Cd, ?'!Am, °Co, *Ba a S!Cr.
V tabulke 14 st uvedené odchylky (vztah 6) hodnot aktivit deklarovanych vyrobcom
standardov (CMI) (A) od aktivit nameranych detektorom BEGe (B) pri pouziti

ucinnosti detekcie vypocitanych metddou MCNP.

—-A

Odchylka = (£2) + 100 Varah 6

Tabulka 14 Odchylky nameranych aktivit od deklarovanych aktivit

E, keV Radionuklid Pravdepodobnost’ emisie Ziarenia, DDEP  Odchylka, %

6,47 Co-57 XK 0,5710 8,14
14,41 Co-57 0,0915 2,52
22,01 Cd-109 XKa 0,8431 1,25
25,02 Cd-109 XKp 0,1790 -2,08
26,34 Am-241 0,0240 1,72
33,19 Am-241 0,0012 5,03
35,26 Ba-133 XKp 0,2280 -2,28
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53,16 Ba-133 0,0214 2,95

59,54 Am-241 0,3578 -0,52
88,03 Cd-109 0,0366 0,32
121,06 Co-57 0,8551 0,22
136,47 Co-57 0,1071 0,12
276,4 Ba-133 0,0716 -0,42
302,85 Ba-133 0,1834 -0,86
320,08 Cr-51 0,0989 -0,46
356,01 Ba-133 0,6205 -0,28
834,8 Mn-54 0,9998 -0,96

Utinnosti po¢itané metodou MCNP boli akceptované. Konzervativny odhad neistoty v
rozsahu 30 keV az 300 keV je 0,8% pre k=1. Konzervativny odhad neistoty pod
30 keV je 5%.

Dalej bol pouzity detektor podobného typu, ozna¢eny GXS (vyrobca Canberra, FWHM
1,9 keV pre 1332 keV, relativna ucinnost 50%, vstupné okienko Carbon Epoxy,
predzosiliovaé 2002CSL). Detektor bol vramci tejto prace Kkalibrovany
experimentalne validovanou metédou MCNP pre vzdialenost' vzorky od detektora

16,9 cm. Zavislost t¢innosti na energii je kvalitativne rovnaka ako u detektora BES030.

Dalsimi pouzitymi detektormi boli koaxialny p-typ GC4018 a GCX rovnakého typu,
ktoré sa na CMI §tandardne pouzivaju. Oba detektory pracuju s predzosiliiovatom
2002CSL a modulom MCA LYNX. Detektory boli v minulosti kalibrované taktiez

experimentalne validovanou metdédou MCNP.

Pre meranie pravdepodobnosti emisie XL(Bi) bol pouzity Si(Li) detektor ORTEC,
model SLP-06165P-OPT-0.5 s Be oknom o hriubke 0.0127 mm (rozliSenie 165 eV pre
59 keV, aktivna hibka 5 mm). U&innostna Kkalibracia  bola uskutoénena
experimentalne pomocou etaléonov CMI typu EFS vo fixnej vzdialenosti 7 cm.

Konzervativny odhad neistoty kalibracie v oblasti 8 keV az 16 keV je 5%.

5.2.2 Radionuklidové zdroje

Vzorka pre meranie bola pripravené na oddeleni vyroby Standardnych radionuklidovych

zdrojov z roztoku dodaného laboratoriom NPL v ampulke S roztokom o hmotnostnej
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aktivite 28,9(1,5) kBq k 1.8.2015. Z roztoku NPL sa odvazilo 0,03765(7)g na
polyetylénova podlozku o hribke 0,19 mm. Aktivita odparku bola 1,99(10) kBqg.
Odparok bol prekryty identickou foliou a tepelne zvareny. Folia bola zafixovana do

duralového kruhového ramiku o priemere 35 mm. Zdroj bol oznaceny EFS Pb210

A15060302.

Ako druha vzorka bol pouzity uz existujiici etalon EFS Pb210 1146002 (CMI) s
identickou konstrukciou ako mal EFS Pb210 A15060302. Aktivita etalénu bola
58,05(35) kBq k 1. 12. 2014.

Aktivita vzorky z NPL bola prili§ nizka pre priame meranie. Bola porovnana iba so
vzorkou CMI v dlhodobom merani na detektoroch GCX a GC4018 v dvoch
vzdialenostiach. Pomer odoziev vzoriek CMI/NPL bol 1,011(10).

5.2.3 Stanovenie pravdepodobnosti emisie fotonov gama s
energiou 46,54 keV

Pouzité boli detektory GXS, BE5030, GCX a GC4018. Vzdialenosti vzoriek od okna
detektoru boli 25 cm (BE5030), 16,9 cm (GXS), 26 cm (GCX) a 25 cm (GC4018).
Doby merani boli od 80000 s do 200000s. Detektory BEGe a GXS poskytuju
symetrické piky, u ktorych je stanovenie plochy presnejsie ako u detektorov GCX a
GC4018. U detektorov p-typu je pik deformovany signalom z mitvej vrstvy (obrazok
8). Signal z mftvej vrstvy vznika predovSetkym absorpciou fotonov 46,54 keV v mrtvej
vrstve a jeho prispevok k ploche piku je komplikované stanovit’. V pripade detektora p-
typu bola neistota plochy piku 5% zatial' ¢o v pripade BEGe detektora bola neistota
plochy piku len 0,5%. Vysledné¢ hodnoty pravdepodobnosti emisie a zoznam neistot
fotonov 46,54 keV st uvedené v tabul’ke 15. Vyslednou hodnotou pravdepodobnosti
emisie Ziarenia je vazeny priemer hodndt ziskanych z merani na detektoroch typu

BEGe 0,04243(34). Hodnota v tabul’kdch DDEP je 0.04252(40) (Bé, a ini, 2013).
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Obrdazok 8 Porovnanie spektier z detektora BEGe a GCX

Tabulka 15 Neistoty pre vsetky pouzité detektory a namerané pravdepodobnosti emisie pre fotony

46,54 keV
Detektor GXS BES5030 GCX GC4018
Parciilna neistota % % % %
Aktivita 0,6 0,6 0,6 0,6
Uginnost 0,8 0,8 0,8 0,8
Plocha piku 0,5 0,5 5 5
Pile-up 0,1 0,1 0,1 0,1
Pozadie 0,1 0,1 0,1 0,1
Geometria 0,1 0,1 0,1 0,1
T1/2 0,1 0,1 0,1 0,1
Kombinovana 1,14 1,14 5,10 5,10
standardna neistota, %
Pravdepodobnost’ emisie Ziarenia  0,04263 0,04223 0,04381 0,04145
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5.2.4 Stanovenie pravdepodobnosti emisie fotonov XL (Bi)

Udaje o XL(Bi) v DDEP su uvedené v tabul’ke 13. Meranie pravdepodobnosti emisie
ziarenia bolo pre ucely tohto vyskumu uskutocnené pomocou Standardne pouzivaného
detektora Si(Li) a $tandardov typu EFS (CMI). Pre ti¢innostnu kalibraciu detektora
boli pouzité radionuklidy vo forme EFS: 5Co, %zn, #1Am, %Y, 8Sr a 5SFe,
Energetickou oblast'ou 6 keV az 20 keV bol prelozeny kvadraticky polynom a nasledne
bola stanovena G¢innost’ pre fotony XL (Bi) (obrazok 9). Kalibracia nie je prili§ kvalitna.
Neistota ucinnosti bola odhadnuta na 5% pre cely rozsah. Neistota pravdepodobnosti
emisie ziarenia bola stanovena ako kombinacia neistoty ucinnosti a neistoty stanovenia
plochy. Ostatné zlozky neistot st nevyznamné. Namerané spektrum v energetickej

oblasti 0 keV az 20 keV je uvedené na obrazku 10.
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Obrizok 9 Ucinnostnd krivka Si(Li) detektora
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Obrdzok 10 Spektrum XL(Bi) z Si(Li)detektora

Multiplet vo vyobrazenej energetickej oblasti je tvoreny iba fotonmi XL(Bi), eventualne
fotonmi XL(TI), ktoré maji nepatrné pravdepodobnosti emisie radu 10%% z premeny
210Bi. V spektre pozadia v energetickej oblasti 5 az 20 keV neboli viditelné Ziadne iné
piky. Plochy zretelnych pikov a multipletov boli stanovené nelinedrnou metddou
najmenSich Stvorcov a to vzdy zvlast pre oblast La, Lp a Ly. Namerané
pravdepodobnosti emisie foténov XL (Bi) su spolu sich neistotami uvedené

V tabul’ke 16.

Tabulka 16 Parametre pikov, pravdepodobnosti emisie Ziarenia, neistoty (k=1)

E,keV Pévod Plocha Neistota FWHM Utinnost  Pravdepo- Kombinovana

plochy, dobnost’ Standardna

% emisie neistota, %
9,460 LI 9114 1,7 0,246 0,0004462  0,0059(31) 5,32
10,860 La 173843 0,25 0,254  0,0004788 0,1045(53) 5,04
11,710 Ln 814 17 0,0004918  0,0005(1) 17,73
12,697 Lp 48785 0,59 0,285 0,0005005 0,0281(14) 5,07
13,072 Lp 112853 0,61 0,287 0,0005020  0,0647(3) 5,07
13,307 LB 23954 2,66 0,288 0,0005025 0,0137(8) 5,70
13,727 Lp 3920 2,53 0,291 0,0005023  0,00229(1) 5,64
Celkom B 0,1087(70) 6,41
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15,283 Ly 11574 1,18 0,279 0,0004908  0,0068(4) 5,17

15,681 Ly 22938 0,76 0,281 0,0004852 0,0136(7) 5,09
16,292 Ly 4435 1,88 0,284 0,0004743 0,0027(1) 5,38
Celkomy  0,0231(13) 5,65
Celkom 0,2427(15) 6,39

XL(Bi)

5.2.5 Medzinarodné porovnanie

Pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama a X pochadzajuce z premeny 2°Pb boli merané
okrem CMI taktiez d’alsimi partnermi projektu MetroNORM a to CEA a ENEA. Tieto
experimentalne hodnoty boli porovnané s hodnotami ziskanymi z databdzy DDEP
(obrazok 11). Vsetky experimentalne hodnoty pravdepodobnosti emisie Ziarenia y
s energiou 46,539(1) keV ziskané od partnerov projektu MetroNORM lezia v rozpati
jednej Standardnej neistoty hodnoty DDEP (4,252(40)%) (www.nucleide.org, 1995).
Najpresnej$iec meranie bolo dosiahnut¢é na CMI. Vazeny priemer experimentalnych

hodndt pravdepodobnosti emisii Ziarenia gama je 4,243(34)%.

Dal3ia experimentalne ziskand hodnota na CMI, ktora je taktieZ vo velmi dobrej zhode
s hodnotou DDEP je hodnota pre pravdepodobnost emisie Ziarenia La. Daldim
partnerom, ktory sa pokusil tito hodnotu zmerat’ je CEA. Ich hodnota leZi v ramci troch
Standardnych neistot DDEP hodnoty. Vazeny priemer pravdepodobnosti emisii Ziarenia
La bol na zaklade ziskanych vysledkov v ramci projektu MetroNORM stanoveny na

9,58(23)%.

Vel'mi dobré vysledky boli ziskané iV pripade merania pravdepodobnosti emisie
ziarenia XL(Bi). V pripade experimentdlnych hodndt pravdepodobnosti emisii pre
celkové Zziarenie XL(Bi) bola hodnota vazeného priemeru 23,18(39)% len 0 5,4%

vyssie ako je udavané odporucana hodnota v databaze DDEP.

Ostatné merania vykazuji véacSiu nezhodu medzi experimentdlnymi hodnotami
a vypocitanou hodnotou DDEP. Napriklad v pripade pravdepodobnosti emisii pre L sa
experimentalne hodnoty nezhoduji ani len v ramci neistét aich vaZeny priemer je

0,0819(43)%. Vazeny priemer experimentalnych hodnét LI ma hodnotu 0,593(9)%
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aod hodnoty DDEP sa lisi o 7,4%. Pre hodnotu pravdepodobnosti emisie L ma
experimentalny vazeny priemer hodnotu 10,57(14)% a od hodnoty DDEP sa lisi az o
16,8%. Zaujimavy je fakt, ze sa sice vazeny priemer zna¢ne 1isi od hodnoty DDEP ale
jednotlivé experimentalne vysledky zi¢astnenych laboratérii st medzi sebou vo vel'mi
dobrej zhode. Toto by mohlo byt vysvetlené pouzitim toho istého roztoku z NPL vo
vietkych laboratoriach ale v pripade CMI sa pouzil pre uréenie pravdepodobnosti
emisie Ziarenia zdroj vyrobeny z roztoku CMI. A aj v pripade merania EFS z CMI lezi
hodnota vyssie nez je DDEP hodnota. Toto naznacuje, ze by DDEP hodnota nemusela
byt uréend spravne abolo by dobré porovnanie zopakovat’. Vazeny priemer

nameranych hodno6t pravdepodobnosti emisii pre Ly 2,276(48)% lezi o 15,5% vyssie.
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(a L]

CEA

EMEA DOEF

Obrazok 11 Porovnanie laboratornych merani (modré body) a ich priemerov (Cierne ciary) S DDEP

Kritérium tuspe$ného porovnania bolo vypocitané (tabulka 17) podla vztahu 5
vzhl'adom k hodnote pravdepodobnosti emisie fotonov ziskanej z DDEP databazy
(www.nucleide.org, 1995) ak hodnotam vazenych priemerov vysledkov z projektu
MetroNORM. Z vysledkov je mozné vidiet, ze merania pravdepodobnosti emisie
ziarenia LP a Ly st vramci laboratérii vo vel'mi dobrej zhode ale ich priemer je

niekol’kondsobne odliSny od hodnoty DDEP. Preto by bolo vhodné takéto porovnanie

hodnotami (¢ervené ciary), Y — pravdepodobnost emisie Ziarenia

v buducnosti zopakovat’ a zapojit’ do neho viacej laboratorii.

Tabul’ka 17 Prehlad vysledkov medzinarodného porovnania. Kritérium uspesného porovnania

DDEP Priemer DDEP Priemer DDEP Priemer
LI La Ln
CMI 0,53 0,04 0,12 0,75 1,38 1,57
CEA 1,07 0,01 1,18 0,16 1,61 0,05
ENEA - - - - - -
LB Ly XL (Bi)
CMI 1,28 0,21 1,27 0,12 0,70 0,34
CEA 3,71 0,03 3,80 0,37 0,87 0,06
ENEA 2,38 0,13 1,65 0,74 - -
Y
CMI 0,07 0,04
CEA 0,17 0,09
ENEA 0,02 0,05
5.3 235y

V ramci eurdpskeho metrologického vyskumného programu (EMRP), MetroNORM, sa
vykonal vyskum charakteristik premennej rady ?*U, ktory sa hojne vyskytuje v prirode
a so zvySenou koncentraciou v NORM materidloch a odpadoch. Preto existuje potreba

znalosti referen¢nych jadrovych dat pre zlepSenie a podporu radioanalytickych postupov
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pouzivanych pre identifikdciu a kvantifikdciu radionuklidu pritomného v NORM
materialoch. V tejto suvislosti, boli v ramci tejto prace merané pravdepodobnosti emisie

gama ziarenia z premeny 2>°U.

Prirodzene sa vyskytujuce radioaktivne materidly (NORM) obsahuji primordidlne
radionuklidy, ako je 2°U, pritomné v prirodnych zdrojoch. Ak st tieto materialy
priemyselne spracované, tak mozu viest’ k zvySeniu Urovne ziarenia a expozicie I'udi.
Lepsie znalosti pravdepodobnosti emisii gama Zziarenia z premeny 2*°U by umoznili
presnejSie vycislenie jeho pritomnosti prostrednictvom vy-spektrometrickych merani.
JRC v ramci projektu MetroNROM vytvorilo a §tandardizovalo zdroje s 2°U, ktoré boli
neskor zaslané partnerom projektu pre nasledné meranie emisii Ziarenia gama. 2°U sa
premiefia s dobou polpremeny 704(1).10° rokov (www.nucleide.org, 1995) pomocou
kaskad semisiou Ziarenia y, B~ a o az na stabilné 2°Pb. Najvyznamnejsie
pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama z premeny 2°U pre NORM priemysel st
uvedené v tabul’ke 18 (www.nucleide.org, 1995).

Tabul’ka 18 Vyznamné energie Ziarenia gama z premeny 2*U

Gama Energia, keV Doporuc¢ena pravdepodobnost’

emisie ziarenia DDEP

v52(Th) 109,190(7) 1,66(13)
va1(Th) 143,767(3) 10,94(6)
vs1(Th) 163,356(3) 5,08(3)
v4,0(Th) 185,720(4) 57,0(3)
v184(Th) 202,120(1) 1,08(2)
vs,0(Th) 205,316(4) 5,02(3)
v6,0(Th) 221,386(14) 0,118(5)

5.3.1 Pouzita aparatira

Pre meranie bola pouzita spektrometrickd aparatira Canberra Standardne pouzivana na
CMI. Systém pozostaval z HPGe detektora s oznatenim GC4018, predzosiliiovaca
20002CSL a jednotky MCA LYNX. Uéinnost’ detekcie fotonov pre spektrometricky
systémy bola poc¢itand metddou MCNP pre vzdialenost’ 3 cm (GC4018). Plocha piku
bola vyhodnotend programom GENIE, ktory stanovuje plochu izolovanych pikov

sumacnou metddou.
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5.3.2 Radionuklidové zdroje

Partnerom projektu boli poskytnuté zdroje s 23°U vyrobené z roztoku s objemom 0,5 ml,
ktory obsahoval 20 mg U v 1 ml 1,5M HNOs. Zdroje boli pripravené nakvapkanim
priblizne 60 pg roztoku na sklenent podlozku (vonkajs$i priemer 34 mm, vnutorny
priemer 20 mm). Standardizacia aktivity bola vykonana spektrometriou alfa na JRC
(tabul’ka 19). Do CMI bol zaslany zdroj s oznagenim U235G0910.

Tabul’ka 19 Standardizované aktivity zdrojov s 2°U

Zdroj Aktivita?®U, Bq  Absolltna neistota Relativna neistota,
24.7.2009 prek=1, Bq %
U235G0901 96.8 0,5 0,5
U235G0903 120.8 0,5 0,4
U235G0904 100.8 0,2 0,2
U235G0910 71.0 0,1 0,2
U235G0912 74.9 0,1 0,2
U235G0913 48.4 0,1 0,2
U235G0916 63.49 0,1 0,2
U235G0919 38.5 0,1 0,2

5.3.3 Stanovenie pravdepodobnosti emisie vybranych fotonov

gama

Pre stanovenie pravdepodobnosti emisie foténov gama z premeny 23U bol pouzity
HPGe detektor GC4018. Vzdialenost' vzorky od okna detektoru bola 3 cm. Meranie
prebiehalo po dobu 336 751 s. Neistoty plochy pikov nadobtdali hodnotu maximalne
okolo 0,5%. Pomocou kodu Monte Carlo boli vypocitané celkové a pikové ucinnosti.
Presny popis vzorky pre tento vypocet poskytlo JRC. Vypocet bol potrebny na urcenie
korekénych faktorov pre sumacné koincidencie. Pre geometriu merania 3 cm a detektor
GC4018 boli vypocitané korekéné sumaéné faktory pre 2%U. Vypocet bol uskutodneny
pre  najintenzivnejSie energie fotonov gama, ktoré boli vyznamne ovplyvnené
nahodnymi sumdaciami. Z vysledkov je zrejmé, Ze na ziskanie spolahlivych hodnot
pravdepodobnosti emisii Ziarenia nemozno sumacné korekéné faktory pre malé

vzdialenosti medzi zdrojom a detektorom zanedbat (tabulka 20). Na ziskanie
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kalibraénych kriviek ucinnosti pre geometriu 3 cm sa pouzili vypocitané ucinnosti
pokryvajuce energeticky rozsah 31 - 390 keV (tabulka 21). Ziskané krivky ucinnosti sa
pouzili na vypocet koincidencnych sumacnych oprav a na samotny vypocet prislusnych

pravdepodobnosti emisii fotonov gama z premeny 23°U (obrazok 12).

Tabul’ka 20 Vypocitané koincidencéné sumacné korekcné faktory (Cs) pre vzorku vo vzdialenosti 3cm

E, keV Cs
109,19 1,004905
143,77 1,005615
163,36 1,002251
185,72 1,005559
202,12 1,089456
205,32 1,002189
221,39 1

Tabul’ka 21 13 energii pouzitych pre MCNP vypocet ucinnosti

E, keV
31,59 51,18 72,25 91,7 106
109,19 143,77 185,72 202,12 205,32
221,39 246,87 390,27
R Fotopikovd uéinnostné krivka - Totéina udinnostnd krivka
am ¢ > 106 keV ”: [ piing A 2 Y
¢ o . =< 106 keV 0.07 E3 ¢
- R 0,06 * > 106 keV
o 004 J 005 W< 106 keV
0.03 " 04 s
oo |8 ol
D 100 200 s 300 20 00 | 0 100 200 s 300 400 500

Obrdzok 12 Krivky fotopikovej a totdlnej ucinnosti pocitané za pomoci MCNP kédu

Pravdepodobnosti emisie Ziarenia pre vybrané energie E v premene radionuklidu *°U
boli pocitané na zaklade vztahu 7 (DRYAK & KOVAR, 2009).
N
Y:m.cs Vitah 7



Cs = 1/(Kc-Ks)

Ps(1).P(E1,).P(E2;) _ Ps(2).P(E1,).P(E2;)

Ks(E0) =1+ P(EO0) + P(EO)

Kc(E0) = 1 — Pc(LX).T(LX) — Pc(KX,). T(KX,) — Pc. (KXg). T(KXp)
— Pc(E1,).T(E1,) — Pc(E1,).T(E1,) ...

kde A je aktivita vzorky, N je pocet zaznamenanych udalosti v piku s energiou E
opraveny na pozadie, € je pikova ucinnost’ pre energiu E, t je ziva doba merania, Y je
pocet gama kvant na jednu premenu radionuklidu pre prechod s energiou E, Cs =

K..Ks st sumacéné koincidenéné korekéné faktory pre Ks (,,summing in“) a Kc

(,,summing out®) efekty, Ps(1) oznacuju sumacné koeficienty,
P(E1,),P(E2,),P(E1,),P(E2,) a P(E0) oznatuju pikové uclinnosti pre fotony s
energiami £1,,E2,,E1,,E2,a EQ, EO = E1, + E2; =E1, + E2, = -+, Pc oznacuje

sumacné koeficienty energie EO s XL, XK, XKg, E14, E'1,.

Vysledné hodnoty pravdepodobnosti emisii aich zoznam neistot st pre jednotlivé

energie fotonov uvedené v tabul’ke 22.

Tabul’ka 22 Pravdepodobnosti emisie Ziarenia a ich neistoty

Energia, keV 109,19 143,77 163,36 185,72 202,12 205,32 221,39
Parcialna neistota % % % % % % %
Typ A 1,29 0,31 0,58 0,12 2 0,51 10
Aktivita 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28
Uginnost 0,15 0,15 0,15 0,15 0,15 0,15 0,15
Pile-up 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Geometria 1,1 1,1 1,1 1,1 1,1 1,1 1,1
Sumacie 0,1 0,1 0,1 0,3 0,1 0 0,1
Kombinovana 1,73 1,19 1,29 1,16 2,32 1,26 10,07
Standardna neistota,

%

Pravdepodobnost’ 1,8 10,92 5,11 56,6 1,05 5 0,101

emisie ziarenia, %0
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5.3.4 Medzinarodné porovnanie

Tato Cast’ uvadza vysledky pravdepodobnosti emisie fotonov ziskané v laboratdriach,

ktoré v ramci projektu MetroNORM taktiez merali pravdepodobnosti emisie fotonov

gama z premeny 2®U. Zdroje zaslané partnerom boli merané od doby jedného tyzdia az

po 1,5 mesiaca. Informacie 0 jednotlivych podmienkach merania mozno najst’ v nizsie

uvedenej tabul'ke 23.

Tabul’ka 23 Informdcie o podmienkach merania pre zdroj s 25U

Partner JRC CIEMAT ENEA CEA CMI
Detektor HPGe HPGe HPGe (p-typ), HPGe 4018
Planarny (p-typ) Relativna Canberra
BEGe Tenkd miftva ucinnost 40% FWHM
Tenka miftva vrstva FWHM 1.8 keV pre
vrstva Relativna 0.9 keV pre 1332 keV,
Relativna ucinnost’ 40% 122 keV, Pb tienenie
ucinnost’ 50% 19keVv  pre
1332.5 keV
Podmienky  Podzemné - - Implantacia Laboratérne
merania laboratérium dusika do
(Hades) komory
Implantacia proti
dusika do akumulécii
komory  proti radonu
akumulacii
radonu
Doba 41 21 5 4 4
merania,
dni
Vzdialenost® 120 150 - - 30
zdroj-
detektor,
mm
Fotopikova  Bodové Bodové GESPECOR - MCNP
ucinnost’ zdroje z PTB aobjemové 4.2
EGSnrc zdroje, MCNP

53



Vysledky tychto piatich laboratorii spolu s neistotami st zhrnuté v tabul’ke 24.

Tabul’ka 24 Namerané pravdepodobnosti emisie foténov gama v premene #°U a ich neistoty

E, DDEP JRC CIEMAT ENEA CEA CMI
keV
109 1,66(13) 1,59(8) - 2,09(16) 1,47(3) -

143 10,99(6)  11,02(52)  10,64(10) 10,92(43) 10,84(14)  10,92(13)
163 5,08(3) 5,20(25) 5,12(9) 5,13(25) 4,94(7) 5,11(7)
185  57,1(3)  583(2,7)  57,2(3) 57,622  57,6(7) 56,6(7)
202 1,08(12) 1,07(5) 1,08(9) 1,08(11) 1,20(3) 1,05(24)
205  5,02(3) 508(24)  503(11)  5,08(23) 5,13(7) 5,01(6)
221 0,118(5)  0,117(6) - - 0,101(20)  0,10(1)

Pre odhad hodnoty pravdepodobnosti emisii bol pre kazdi gama ¢iaru pouzity vazeny
priemer (POMME & KEIGHTELY, 2015). Vysledky vazeného priemeru st vo
vSetkych pripadoch vrozsahu jednej alebo dvoch Standardnych neistét hodnot
pravdepodobnosti emisii udavanych v DDEP. V tabulke 25 st porovnané odporucané
DDEP hodnoty pravdepodobnosti emisii Ziarenia S vypocCitanymi vaZenymi priemermi
hodnét pravdepodobnosti emisii Ziarenia ziskanych v ramci projektu MetroNORM
ana obrazku 13 st hodnoty zmerané jednotlivymi laboratdriami zndzornené graficky

a porovnané s vypocitanym vazenym priemerom a hodnotou DDEP.

Tabul’ka 25 Hodnoty DDEP porovnané s hodnotami MetroNORM, Y — pravdepodobnost emisie Ziarenia

DDEP MetroNORM Porovnanie
Energia, keV Y Y Odehylka,
%
109 1,66(13) 1,87(21) 13
143 10,94(6) 10,79(7) -1
163 5,08(3) 5,07(5) -0,2
185 57,1(3) 57,2(3) 0,2
202 1,08(2) 1,10(3) 2
205 5,02(3) 5,06(4) 1
221 0,118(5) 0,109(5) -8
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Obrdzok 13 Porovnanie laboratornych merani (modré body) s hodnotami vazenych priemerov

V tabul’ke 26 je uvedeny prehlad odchylok hodnét pravdepodobnosti emisii ziarenia

MetroNORM (Cierne ciary) a S DDEP hodnotami (Cervené ciary)

ziskanych na CMI od hodnét doporuéenych DDEP vyjadrenych v percentach.
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Tabul’ka 26 Odchylky hodnét CMI od hodnét DDEP

Energia, keV Odchylka, %

109 0,2
143 -0,7
163 0,7
185 2,8
202 0,4
205 16,5
221 -8

Kritérium tuspe$ného porovnania (vztah 5) bolo vypocitané vzhladom k hodnote
pravdepodobnosti emisie fotonov ziskanej z DDEP databazy (www.nucleide.org, 1995)

a k hodnotam vazenych priemerov vysledkov projektu MetroNORM (tabul’ka 27).

Tabulka 27 Prehlad vysledkov medzindrodného porovnania. Kritérium uspesného porovnania

DDEP Priemer DDEP Priemer DDEP Priemer
109 keV 143 keV 163 keV
JRC 0,23 0,62 0,08 0,22 0,24 0,25
CIEMAT - - 1,29 0,61 0,21 0,24
ENEA 3,23 2,12 0,02 0,15 0,10 0,12
CEA 0,71 0,94 0,33 0,16 0,92 0,76
CMI - - 0,07 0,44 0,20 0,23
185 keV 202 keV 205 keV
JRC 0,21 0,20 0,09 0,26 0,12 0,04
CIEMAT 0,17 0,00 0,00 0,11 0,04 0,13
ENEA 0,11 0,09 0,00 0,09 0,13 0,04
CEA 0,33 0,26 1,66 1,18 0,72 0,43
CMI 0,38 0,46 0,53 0,69 0,15 0,42
221 keV
JRC 0,00 0,49
CIEMAT - -
ENEA - -
CEA 0,45 0,22
CMI 0,71 0,40
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6 Europsky vyskumny projekt MRTDosimetry

Metrologia pre klinickl implementaciu dozimetrie v molekularnej radioterapii v skratke
MRTDosimetry (www.mrtdosimetry-empir.eu, 2016) je jednym z medzinarodnych
vyskumnych projektov v ramci Eurdépskeho metrologického programu pre inovacie a
vyskum (EMPIR) (www.euramet.org, 2017). Spaja skusenosti v oblasti vyskumu
metrologie a nuklearnej mediciny s cielom riesit’ problémy stanovenia radia¢nej davky
jednotlivych pacientov, ktori podstupuji molekularnu radioterapiu (MRT), zndmu tiez
ako "cielena radionuklidova terapia" alebo "terapia nuklearnou medicinou”. Projekt sa
zacal 1. juna 2016 a bude trvat’ tri roky. Hlavnym cielom projektu je klinicka
implementacia metrologie vypoctu absorbovanej davky v oblasti vyuzitia MRT. Projekt
spolupracuje s mnohymi eur6pskymi klinikami zaoberajucimi sa MRT, ako aj s
radiofarmaceutickymi spolo¢nostami a zameriava sa na aplikaciu vysledkov priamo na
klinikach. Specifickym cielom projektu je stanovenie pravdepodobnosti emisie Ziarenia
pre 20Y a%Ho s cielom umoznit’ spresnenie kvantitativnej zobrazovacej metody a
odhadu davky pri pouziti tychto radionuklidov. Jednym z riesitel'ov projektu bol i nas
Cesky metrologicky institut, ktory sa v rAmci projektu za¢astnil spresiiovania vybranych
radionuklidovych dat v premene Y a 1%Ho a vyvoja metody 3D tlace pre generovanie
kvazi-realistickych antropomorfnych fantomov obsahujtcich ¢asti naplnitelné zdrojmi
so zndmou aktivitou. Ked'ze sa projekt venoval 1 spresiiovaniu radionuklidovych dat,

tak tato Cast’ projektu bola rieSend v ramci tejto prace.

6.1 Y

%0y sa pouziva ako terapeuticky radioizotop pre cielenti radiaénu terapiu. V sucasnosti
moze kalibricia detektora s pouzitim *°Y dosahovat neistoty presahujice + 10%
(VALLEY at al., 2003). ®Y je pokladané za ¢isty beta ziari¢. Schéma premeny je

uvedena na obrazku 14 (www.nucleide.org, 1995).

Presné ohodnotenie *°Y je prospesné pre porovnanie vysledkov lie¢by na celom svete a
na porovnanie teoreticky vypocitanych udajov 0 davke s experimentalnymi meraniami
davky. Stanovenie aktivity *°Y sa uréuje bud pouzitim nedeStruktivnych alebo
destruktivnych metéd. Siroko vyuZivané nedestruktivne metody pre ohodnotenie Y
vyuzivaju napr. ionizaéné komory, ktoré detegujii brzdné ziarenie. Tvorba brzdného

ziarenia silno zavisi od materialu zdroja, nadoby a steny komory. Ioniza¢ny prad zavisi
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aj od pravdepodobnosti detekcia elektronov v komore, ktora sa 1isi v zavislosti od
energie elektronov a konstrukcie zariadenia. Ak sa pouzije kalibracny faktor dodavany
vyrobcom (SIEGEL at al., 2000) tak mierne odchylky v hrubke steny nadoby, v objeme

roztoku alebo umiestneni v komore mozu viest’ k zvyseniu celkovej neistoty merania.

Kalibracné faktory st vo vSeobecnosti zaloZzené na aktivitdch urcenych destruktivnymi
metédami, ako je kvapalnd scintilacnd metoéda. DeStruktivne metddy st typicky
pouzivané narodnymi metrologickymi laboratériami a mézu poskytnut’ vysledky s
neistotou az 0,40% (COURSEY at al., 1993). Avsak tato metoda predpoklada, ze vsetky
vzorky maju identickt konstrukciu, ¢o v niektorych pripadoch nemusi platit’. Variacie v
konstrukcii zdroja mozu viest’ taktiez K chybnej aplikacii kalibraéného faktora (MO at
al., 2005).

V roku 1955 Ford (FORD, 1955) predpovedal 0" stav *°Zr a dokaz o tom bol poskytnuty
Johnsonom (JOHNSON at al., 1955), ktory objavil prechod na trovni 1,75 MeV spolu
S pozitronmi s maximalnou energiou 800 keV. Ocakavana pravdepodobnost’ emisie

ziarenia prechodu z *°Y na excitovany stav 971 bola odhadnuté na 0,11%.

Greenberg a Deutsch (GREENBERG, 1956) uskuto¢nili svoj prvy experimentalny
pokus, v ktorom merali pravdepodobnosti konverzii elektron-pozitron *°Y detekciou
anihila¢nych fotonov v koincidencii. Pozitrony boli navedené magneticky na beryliovy
ter¢ a anihilacné fotony vytvorené v ter¢iku boli detegované dvoma Nal(TI) detektormi
zapojenymi v koincidencii. Pravdepodobnost konverzii elektron-pozitron  bola
stanovena na 36(9)-10°. Tento vysledok je blizky teoretickému vypoétu (THOMAS,
1940). V snahe presne vyéislit' predpovedané dva gama fotony v 0*-0" prechode *zr
boli uskutoénené d’aldie merania s vysledkom 34(4)-10° (RYDE at al. 1961), ktory je
v zhode s predchadzajucimi meraniami. Zdroj Y bol umiestneny medzi dva Nal(TI)
detektory a pocet pozitronov bol urceny z koincidencného piku 1,022 MeV. S vyuzitim
nedestruktivnej metdédy za pomoci spektrometrie je mozné tito hodnotu a neistotu

vnutornej tvorby elektron-pozitronovych parov znizit' (SELWYN at al., 2007).

Popis pouzitej aparatiury, radionuklidovych zdrojov, experimentdlneho stanovenia
pravdepodobnosti konverzii elektron-pozitron v prechode 1760,7 keV *°Y a vysledkov

merani bude d’alSou sucast'ou dizertacnej prace.
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Obrizok 14 Schéma premeny *°Y

6.1.1 Pouzita aparatira a radionuklidové zdroje

Cielom tlohy tohto projektu bolo stanovit’ pocet pozitron-elektronovych konverzii
v prechode EO medzi energetickou hladinou 1760,7 keV a zékladnym stavom jadra %°Zr
pri premene *°Y. Pocet konverzii bol uréeny z poétu emitovanych foténov o energii 511
keV pochadzajiucich z anhilacie pozitronov. Pocet konverzii bol dany poctom
emitovanych fotonov opravenych na efekt anhildcie pozitronov za letu. Velkost” tohto
efektu je zavisla na materiale absorbatoru pozitronov. Emisia fotonov o energii 511 keV
bola stanovend meranim na dvoch kalibrovanych HPGe detektoroch s pouzitim dvoch
roznych zdrojov. Prvym meranym zdrojom bola ampulka s ozna¢enim ERX 1604001
0 objeme 1 ml naplnena roztokom %°Sr v rovnovahe s *°Y a o hmotnostnej aktivite
386,413 MBq.g! k 14.10. 2016. Hmotnost' roztoku bola 1,0447 g a celkova aktivita
bola 38,041 MBq k 14.10. 2016. Tato ampulka bola vkladana do valcového duralového
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absorbatora, ktory tesne obklopoval ampulku okrem smeru od dna. Ampulka
s absorbatorom bola polozend na plexi podlozku o hrubke 12,2 mm vo vzdialenosti
25 cm od okna GC4018 detektoru a na plexi dosku o hrabke 3 mm vo vzdialenosti 26
cm od okna detektoru GCX. Oba pouzité detektory su koaxidlne detektory s uzavretym
koncom typu p a s relativnou G¢innost'ou priblizne 40%. Rozlisenie pre 1332 keV je 1,9
keV pre detektor GC4018 a pre GCX detektor 1,8 keV. Elektronicky retazec pre oba
detektory tvori predzosiliiova¢ Canberra 20002GSL a modul MCA LYNX. Druhym
zdrojom bol odparok na polyetylénovej folii iného roztoku *°Sr v nerovnovéhe s °Y
oznaceny ER3 Sr-90 1643 a vlozeny do plastovej misky. Dno misky bolo 7 mm hrubé
a steny misky boli hrubé 10,5 mm. Odparok bol prekryty vikom o hrubke 15 mm.
Miska bola umiestnena vo vzdialenosti 15 cm respektive 26 cm od oboch detektorov.
Zaroven bol z roztoku ER3 pripraveny gravimetrickou metédou roztok pre absolutne
meranie. Pre stanovenie aktivity bola pouzitd metoéda 4m merania v prietokovom
proporcionalnom pocitaci. Aktivita odparku v miske bola stanovena na 40,81 MBq
k1.12. 2017. V oboch experimentalnych pripadoch nastala anhildcia pozitronov
v obklopujiucom materiali zdroja. U€innost’ detekcie fotonov s energiou 511 keV bola
stanovena vypoctom metodou MCNP. Ako priklad modelacie je na obrazku 15

uvedeny experiment s ampulkou.

Obrazok 15 Zdroj *°Y/*°Sr v ampulke a v duralovom kontajneri (MCNP metéda)

Zdrojom fotoénov bolo teoretické spojité spektrum pozitronov vznikajucich pri pozitron

elektronovej konverzii prechodu EO zhladiny 1760,7 keV na zdkladny stav

s maximalnou energiou 738 keV (1760 keV — 1022 keV = 738 keV) zndzornené na
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obrazku 16. Pozitrony boli generované homogénne v objeme aktivneho roztoku alebo
odparku. Tvar spektra pozitrébnov je dobre aproximovany parabolou. Tvar spektra
mierne ovplyviluje oprava na anhilaciu za letu a preto bola pocitana velkost’ opravy pre
dva extrémne odlisné tvary spektra pozitrénov (konstantné a linearne rastuce). Velkost
spektra sa menila od opravy odpovedajucej spojitému spektru najviac o 0,3%. Podla
prislusnych vztahov (HEITLER, 1954) sa vypoditalo spektrum emitovanych fotonov
za letu. Najpravdepodobnejs$im procesom je vznik dvoch fotonov aab so spektrom
uvedenym na obrazku 17. Celkova pravdepodobnost’ anhilacie pozitronu za letu
a vzniku dvoch fotonov je 1,6(3)%. Pravdepodobnost’ vzniku jedného ¢i troch fotonov
je zanedbatelna. Cast’ suétového spektra v intervale 506 keV az 515 keV (anihilaény
pik) tvorila 2,8% celkovej plochy stétového spektra a prispieva K piku totalnej
absorpcie 511 keV a je treba ju od¢itat’ od celkovej pravdepodobnosti anhilacie za letu
¢o je zanedbatel'né. Validacia Gcinnosti stanovena metdédou MCNP bola uskuto¢nena
porovnanim  experimentdlnych bodov abodov ziskanych metédou MOCNP.
Experimentalna a vypoc¢itana G¢innost’ pre etalony typu EFS (odparok o priemere 6 mm
na polyetylénovej folii) vo vzdialenosti 25 cm a 26 cm od okna detektora sa v rozsahu
60 keV — 1800 keV zhodovali do 0,5%. Experimenty boli uskuto¢nené v obdobi od
aprila do novembra 2017. Korekcia mftvej doby a pile-up efektu bola uskuto¢nena
elektronicky a kontrolovana experimentalne. Pri kontrole sa stanovila pocetnost
impulzov v piku 661 keV (*¥'Cs) pri merani ampulky ERX 1604001 so zdrojom =’Cs
pri mitvej dobe 6% a potom len so zdrojom ¥'Cs pri mftvej dobe 0,17%. Rozdiel
vV poCetnosti piku oboch detektorov bol mensi ako 0,2%. Miftva doba bola pri
experimentalnych meraniach na oboch detektoroch priblizne 6%. Stanovenie plochy
piku o energii 511 keV bolo uskuto¢nené s pouzitim programu Genie 2000 a metody

Total Peak Area. FWHM piku bolo 2,6 keV.
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Obrazok 17 Spektra fotonov a, b vzniknutych pri anhilacii pozitronov

6.1.2 Produkcia fotonov o energii S11 keV brzdnym Ziarenim
vzniknutym brzdenim beta spektra *°Y

Odhad mnozstva foténov o energii 511 keV produkovanych brzdnym ziarenim od beta
prechodu 2270 keV u Y bol uskutoéneny vypoétom metédou MCNP stanovenim
poctu fotébnov 511 keV vonkajSou plochou duralového absorbatora a plastového
absorbatora. Zdrojom bolo spektrum beta °°Y. Boli po¢itané zaznamy v tizkych

intervaloch o sirke 0,1 keV. Fotony 511 keV boli superponované na doprovodnom
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spojitom spektre brzdného ziarenia s priemernou hodnotou pre bod 511 keV rovnou
1,078 107, ktora bola odgitana od hodnoty 1,96107 (zdznam intervalu 511,00 keV az
511, 01 keV) a vysledok je 8,9 (1,3) 108. Vypocitané spektrum prejdenych foténov je
na obrazku 18. Pocet fotonov 511 keV, ktoré mozu byt detekované pri merani je
polovi¢ny a teda oprava foténov 511 keV o fotény budené brzdnym Ziarenim *°Y je 4,5
10® pre duralovy absorbator. Rovnaky vypodet bol uskutotneny pre plastovy
absorbator s odparkom. Vysledok bol 2 10 na premenu a teda oprava bola 1 108 pre

plastovy absorbator. Oprava je zanedbatel’na.
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Obradzok 18 Vypocitané spektrum fotonov okolo energie 511 keV prejdenych povrchom absorbdtora
6.1.3 Vplyv pravych sumacii

Sum-out efekt moze nastat medzi konverznymi foténmi a brzdnym Zziarenim
produkovanym beta prechodom s maximalnou energiou 518 keV veducim na hladinu
1760 keV jadra ®°Zr. Pre zistenie vel'kosti tohto efektu bol uskutoéneny MCNP vypocet
totalnej ucinnosti detekcie brzdného ziarenia pouzitymi detektormi. Zdrojom v modeli
bolo spojité spektrum beta prechodu s maximalnou energiou 518 keV. Vypocitané
spektrum brzdného Ziarenia je na obrazku 19. Totalna Gcinnost detekcie je 3,2 107

a teda oprava sum-out efektu je zanedbatel’na.
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Obrazok 19 Spektrum brzdného Ziarenia od beta prechodu 518 keV

6.1.4 Stanovenie poctu Q/2 fotonov

Vysledky stanovania poétu Q/2 fotomov s energiou 506 — 515 keV pochadzajucich
z anhil4cie pozitronov pdvodom z tvorby parov pri premene °°Y apouzivanych pri
metdde PET su uvedené v tabul’ke 28. Neistoty st uvedené v tabul’ke 29. Hodnota Q/2
udava pravdepodobnost’ (1/premena) procesov tvorby parov vedicich k produkcii
fotonov s energiou z intervalu 506 keV — 515 keV. Celkova pravdepodobnost’ tvorby
parov je 1,016-Q/2.

Tabul’ka 28 Q/2 pre rozne kombindcie detektora a zdroja

Usporiadanie Q2

GC4018 a ampulka 3,196E-5
GC4018 a plastova miska 3,222E-5
GCX aampulka 3,206E-5
GCX a plastova miska 3,235E-5
Priemer 3,215E-5
Standardna odchylka, % 0,54
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Tabul’ka 29 Zdroje neistot

Parcialna neistota %
Type A 0,6
Aktivita 0,5
Utinnost’ detekcie 0,8
Sumacie 0,0
Pile-up 0,2
Kombinovana Standardna neistota 1,2
6.2 %°Ho

16Ho sa premiefia cez B-prechod s maximalnou energiou 1,8 MeV as dobou
polpremeny 26,8 hodiny. Jeho schéma premeny je zndzornend na obrazku 27
(www.nucleide.org, 1995). Tieto jeho vlastnosti ho robia vhodnym pre aplikaciu
v medicinskej radioterapii. V roku 2015 bolo v Eurdpe schvalené nové radiofarmakum
(QuiremSpheres ®, Quirem Medical BV) pre liecbu rakoviny peéene, zalozené na
vyuziti milionov mikrosfér obsahujicich radioaktivny izotop °°Ho. V oblasti
selektivnej vnatornej radiaénej terapie (selective internal radiation therapy — SIRT) bolo
nové radiofarmakum s !%Ho vyvinuté ako mozna alternativa k pouzivaniu %Y
s mikrosférami, ktoré ma rovnaky terapeuticky princip. Existuju dva druhy mikrosfér s
%0y, ktoré sa v sti¢asnej dobe pouzivaju na klinikach: Zivicové mikrosféry (SIR-Spgeres,
Sirtex) asklenené mikrosféry (TheraSphere, BTG). Pretoze °Y je &isty B-Ziari¢
S maximalnou energiou 2,3 MeV adobou polpremeny 2,67 dni, je mozné pouZit
terapeutické zobrazovanie pomocou brzdného ziarenia SPECT alebo PET zaloZené na
produkcii e*/e” parov. Vyhodou °®Ho je nasledna emisia y- Ziarenia (81 keV, 52%),
ktoré je pri jeho premene emitované a je ho tak mozné vyuzit’ pre zobrazenie SPECT.
Presnost zobrazenie tak modze byt vylepsena pri porovnani so zobrazenim z Y.
Jednou ztloh projektu MRTDosimetry bolo vytvorit primarne $tandardy °Ho
a uskuto¢nit’ nové stanovenie jadrovych dat. V ramci tohto spresiiovania jadrovych dat
sa stanovili pravdepodobnosti emisie X-fotonov ay-fotonov. Pretoze aktualne
stanovenie doby polpremeny 26,795(29) hodin (www.nucleide.org, 1995) vychadza iba

z niekol’kych hodnét, tak sa uskutocnilo i meranie doby polpremeny tohto radionuklidu.
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Obrazok 27 Schéma premeny *%Ho

6.2.1 Pouzita aparatura

Merania boli uskutocnené s tromi spektrometrickymi systémami (1.: HPGe detektor
GCX, rozlisenie 1,8 keV pre 1332 keV, relativna uc¢innost’ 41%, predzosiliiovac
2002CSL pripojeny k modulu MCA LYNX; 2.: HPGe detektor GC4018, rozlisenie
1,8 keV pre 1332 keV, relativna u¢innost’ 40%, predzosilnovac¢ 2002CSL pripojeny
k modulu MCA LYNX; 3.: HPGe detektor BEGe, rozlisenie 1,9 keV pre 1332 keV,
relativna uc¢innost’ 48%, uhlikové vstupné okienko, predzosiliiova¢ 2002CSL pripojeny
k modulu MCA LYNX). Korekcie mitvej doby a pile-up efektu boli uskutoénené

elektronicky a pri vietkych meraniach boli mensie ako 0,5%. U¢innost’ detekcie fotonov
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bola pocitana Monte Carlo metddou s pouzitim MCNP koédu. Metdda bola validovana
porovnanim s vysledkami merania zdrojov vo vzdialenosti 26 cm (GCX) a 25 cm

(GC4018 a BEGe).
6.2.2 Primarna §tandardizacia **Ho a priprava vzoriek

Pre stanovenie aktivity bola pouzita 4m(PC)B-y koincidencna metoda S extrapolaciou
ucinnosti. Koincidencny meraci systém pozostaval z valcového proporciondlneho
pocitata (2x (18 mm X 64 mm)) vV prictokovom rezime s vyuzitim metanu pri
atmosférickom tlaku a z dvoch Nal(Tl) detektorov. Gama okno bolo nastavené okolo
piku s energiou 88keV. Postupne sa zmeralo 15 vzoriek. Aktivny roztok (15,9 pg.g*
Ho(NOz3) v jednomolarnom roztoku HNO3) bol nakvapkany na pozlatena VYNS foliu
osetrenl Ludoxom a inzulinom. Zlaté folie boli pouzité i na prekrytie tychto zdrojov
a tak sa ziskala r6zna Gc¢innost’ detekcie potrebna pre extrapolaénii metdédu kde sa do
grafu vniesla zavislot NBNy/Nc na (1-N¢/Ny)/Nc/N,. Extrapola¢na krivka mala sklon
0,473(18). Zdroje neistot st uvedené v tabulke 30.

Tabul’ka 30 Zdroje neistot

Zdroj neistoty u (%)
Statistika 0,06
Extrapola¢na metoda 0,08
Vézenie 0,1
Mitva doba 0,01
Pozadie 0,02
Korekcia na premenu 0,08
Kombinovana §tandardna neistota 0,16

Nasledne boli vytvorené dva bodové zdroje typu EFS. Aktivita bola nanesend medzi
dve polyetylénové folie o hrubke 0,2 mm. Nominalna aktivita k referencnému datumu

bola 3 MBg.

6.2.3 Stanovenie pravdepodobnosti emisie fotonov gama s
energiou 80 keV

Kazdy EFS zdroj bol merany na kazdom z detektorov pri rovnakej vzdialenosti od

detektora aka bola pouzita pre jeho kalibraciu. Pre kazdu kombinaciu zdroja a detektora
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bolo zaznamenanych niekol’ko spektier. Ziva doba kazdého merania bola 1000 s. Pre
stanovenie plochy piku bola pouzita Total Peak Area (TPA) metdda ktora je sucast'ou
softwaru GENIE 2000. Mrtva doba GC4018 detektora a GCX detektora sa pohybovala
od 0,8% do 1,9%. V pripade BEGe detektora dosahovala kvoli detekcii beta Ziarenia
hodnoty od 5,8% po 12,1%. Pile-up korekcia mala preto vtomto pripade vacsiu
neistotu. Merania na BEGe detektore boli taktiez opravené na summing-out efekt
(0,206%) kvoli koincidencii beta Ziarenia o maximalnej energii Emax = 1774 keV.
TaktieZ bola vypocitana rovnaka korekcia pre detektory GC4018 a GCX (0,001%).
Kvoli kratkej dobe polremeny bola uskutocnena ikorekcia na premenu pocas
merania Ka, prepocet k referenénému ¢asu Kb, a korekcia na premenu pocas

mrtvej doby K.

_ T1/2 _ _ In(2) ,
Ko = (ln(Z)*rr) *(1 eXp( i )) Vit'ah 8
Ky = exp (_ In(2) » %) Vatah 9
Tr—T1 ,
Ke = exp <_ In(2) * 12 ) Vzt'ah 10

kde: 71/, je doba polpremeny **°Ho,

T, je realna doba merania,
T je Ziva doba merania,
To je zaciatok doby merania,

Trer j€ referencny Cas.

Pravdepodobnost’ emisie ziarenia fotonov o energii 80 keV bola nasledne vypocitana

podl'a vzt'ahu 11.

Y (80 keV) = K.P(80)/(A,K,K,K,£(80 keV)) Vifah 11
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kde: P(80) je plocha piku o energii 80 keV opravena na koinciden¢né

sumacie,
A, je aktivita zdroje v referen¢nom case,

(80 keV)  je detek¢éna Gcinnost’ piku totalnej abospcie pre fotony o energii
80 keV.

Vysledky merani pravdepodobnosti emisie fotonov o energii 80 keV na vsetkych troch
detektoroch su uvedené v tabulkéach 31 a 32.

Tabul’ka 31 Pravdepodobnost emisie fotonov o energii 80 keV pre kazdé meranie

Detektor/zdroj Y (80) Ka Kb Kc
GC4018/1 0,065974 0,99636 1,02938 0,99987
GC4018/1 0,066082 0,99636 1,02084 0,99988
GC4018/1 0,066010 0,99636 1,101183 0,99988
GC4018/1 0,066025 0,99636 0,093008 0,99989
GC4018/1 0,066248 0,99636 0,92281 0,99989
GC4018/1 0,066110 0,99636 0,91521 0,99989
GC4018/1 0,066062 0,99639 0,53656 0,99993
GC4018/1 0,066000 0,99639 0,52781 0,99993
GC4018/1 0,066202 0,99639 0,52125 0,99994
GC4018/2 0,066111 0,99635 0,96173 0,99986
GC4018/2 0,066189 0,99635 0,95031 0,99986
GC4018/2 0,066130 0,99635 0,93909 0,99986
GC4018/2 0,066521 0,99638 0,56182 0,99992
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GC4018/2

GC4018/2

GCX/1

GCX/1

GCX/1

GCX/1

GCX/1

GCX/1

GCX/2

GCX/2

GCX/2

GCX/2

GCX/2

GCX/2

GCX/2

GCX/2

GCX/2

BEGe/1

BEGe/1

BEGe/1

BEGe/1

0,066261

0,066220

0,066150

0,066340

0,066718

0,066563

0,065876

0,066351

0,066005

0,066311

0,66490

0,066059

0,066369

0,066445

0,066196

0,066199

0,066329

0,066481

0,066452

0,066445

0,066497

0,99638

0,99638

0,99637

0,99637

0,99637

0,99639

0,99639

0,99639

0,99636

0,99636

0,99636

0,99636

0,99636

0,99636

0,99639

0,99639

0,99639

0,99604

0,99605

0,99605

0,99619

0,55663

0,54307

0,99355

0,98175

0,97313

0,57833

0,57222

0,56773

1,02626

1,01268

1,00475

0,93012

0,92263

0,91504

0,53644

0,52771

0,52143

0,96139

0,95052

0,93930

0,56200

0,99992

0,99992

0,99990

0,99990

0,99990

0,99994

0,99994

0,99994

0,99987

0,99988

0,99988

0,99989

0,99989

0,99989

0,99993

0,99993

0,99994

0,99924

0,99925

0,99926

0,99954
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BEGe/1 0,066758 0,99619 0,55675 0,99955

BEGe/1 0,066370 0,99620 0,54315 0,99956
BEGe/2 0,066869 0,99593 0,99338 0,99901
BEGe/2 0,066869 0,99593 0,98153 0,99902
BEGe/2 0,066697 0,99594 0,97288 0,99903
BEGe/2 0,066617 0,99613 0,57831 0,99943
BEGe/2 0,066759 0,99614 0,57226 0,99943
BEGe/2 0,066793 0,99614 0,56752 0,99944

Tabulka 32 Priemerné pravdepodobnosti emisie fotonov o energii 80 keV pre kazdy detektor

Detektor Y (80) Standardna odchylka, %
GC4018 0,066143 0,30

GCX 0,066293 0,33

BEGe 0,066560 0,27

Priemerna pravdepodobnost’ emisie fotonov o energii 80 keV ziskana z vysledkov
merani na vSetkych troch detektoroch je 0,0663(3). Zdroje neistot st uvedené v tabulke
33.

Tabul’ka 33 Zdroje neistét stanovenia pravdepodobnosti emisie foténov o energii 80 keV

I o -
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6.2.4 Stanovenie pravdepodobnosti emisie fotonov XK
a gama o energii 1379 keV, 1581 keV a 1662 keV

Plocha pikov o energii 1379 keV, 1581 keV a 1662 keV bola urcena funkciou Total
Peak Area (TPA) v programe GENIE 2000. Pravdepodobnost’ emisie fotonov bola
vypocitand na zéklade vztahov 8-11. Plochy pikov XK fotonov boli urené taktiez
v programe GENIE 2000 avsak dablet pikov Ka a KB boli fitované dvojitou
Gausovskou krivkou s linearnym pozadim. Vysledky pravdepodobnosti emisie fotonov
0 energiach 1379 keV, 1581 keV a 1662 keV aich prislusné neistoty st uvedené
v tabulkach 34 a 35.

Tabul’ka 34 Pravdepodobnosti emisie fotonov o energiach 1379 keV, 1581 keV a 1662 keV

Detektor Y(1379) Y(1581) Y(1662)

GC4018 0,009153(203) 0,001814(71) 0,001162(54)
GCX 0,009058(198) 0,001813(59) 0,001165(41)
BEGe 0,008854(252) 0,001773(69) 0,001164(55)

Tabulka 35 Zdroje neistét stanovenia pravdepodobnosti emisie foténov o energiach 1379 keV, 1581 keV
a 1662 keV

GC4018 GCX BEGe GC4018 GCX BEGe GC4018 GCX BEGe

Neistota
1379 1379 1379 1581 1581 1581 1662 1662 1662
%

Typ A 1,78 1,73 2552 3,68 297 368 447 322 45
Aktivita 0,16 016 016 0,16 0,16 0116 0,16 0,16 0,16
Uginnost’ 0,7 07 07 0,7 07 07 0,7 07 07
Plocha 1,2 12 1.2 1,2 1,2 1.2 1,2 12 12
Pile-up 0,1 01 01 0,1 01 01 0,1 01 01
Summing-out 0,01 001 001 0,01 001 001 0,01 0,01 0,01
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Cas 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Doba polpremeny 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Vazenie 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2
Kombinovana 2,22 2,18 2,85 3,91 326 391 4,66 3,48 4,69
Standardna

neistota

Rovnakym spdsobom boli uréené pravdepodobnosti emisie fotonov Kz (48,22 keV),
Ka (49,13 keV), Ks1 (55,74 keV) a K2 (57,31 keV). Vysledky spolu s neistotami st

uvedené v tabul’kach 36 a 37.

Tabul’ka 36 Pravdepodobnosti emisie fotonov K2 (48,22 keV), Kq; (49,13 keV), Kg; (55,74 keV) a Kp;

(57,31 keV)
Detektor Y (Ka2) Y (Ka1) Y (K1) Y (Ksgz)
GC4018 0,02960(59) 0,05082(106)  0,01635(31) 0,00418(10)
GCX 0,02975(58) 0,05091(122)  0,01656(37) 0,00412(16)
BEGe 0,02929(35) 0,05310(64) 0,01676(20) 0,00446(6)

Tabulka 37 Zdroje neistot stanovenia pravdepodobnosti emisie foténov K., (48,22 keV), K. (49,13 keV),

Ksr (55,74 keV) a Kgs (57,31 keV)

GC4018 GCX BEGe GC4018 GCX BEGe
Neistota, % Kaz Kaz Kaz Kaz Kaz Kaz

(48,22 (48,22 (48,22 (49,13 (49,13 (49,13

keV) keV) keV) keV) keV) keV)
Typ A 1,05 1,02 0,36 1,16 1,73 0,41
Aktivita 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16
Utinnost 1,3 1,3 0,5 1,3 1,3 0,5
Plocha piku 1 1 1 1 1 1
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Pile-up 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Summing-out 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Cas 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Doba polpremeny 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Vazenie 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2
Kombinovana Standardna 1,97 1,95 1,21 2,03 2,40 1,23
neistota

GC4018  GCX BEGe GC4018  GCX BEGe

Neistota, % Kgz Kgz Kgz Kg2 K2 Kg2

(55,74 (55,74 (55,74 (57,31 (57,31 (57,31

keV) keV) keV) keV) keV) keV)
Typ A 0,98 1,50 0,33 1,66 3,44 0,57
Aktivita 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16 0,16
Uginnost 13 13 0,5 13 13 0,5
Plocha piku 1 1 1 1 1 1
Pile-up 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Summing-out 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Cas 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Doba polpremeny 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Vazenie 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2
Kombinovana Standardna 1,93 2,24 1,20 2,35 3,82 1,29

neistota
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6.2.5 Meranie doby polpremeny *®*Ho

Meranie doby polpremeny ®°Ho sa uskuto¢nilo za pomoci zdrojov pouzitych ina
urcenie jeho pravdepodobnosti emisie fotonov. Na experiment boli pouzité detektory
GCX a GC4018. Geometria merania bola zvolena tak, aby mftva doba neprekrocila
hodnotu 3,5%. Pocas experimentu boli zaznamenavané hodnoty pre redlnu dobu
merania T, ziva dobu merania T), ¢as zaciatku merania To a namerana plocha piku Pexp.

Pre kazdy Cas To bola vypocitana opravena plocha piku Pcor podl'a vztahu 12.
Peor = Pexp * Kc/(T1 * Kq) Vatah 12
kde: K,  jekorekcia na premenu po¢as merania (vzt'ah 8),
K. je korekcia na premenu poc¢as mftvej doby merania (vztah 10).

Vzt'ah medzi Pcor @ To bol fitovany exponencialnou funkciou, z ktorej sa ziskala doba
polpremeny Ti pre %®Ho. Hodnoty K, a K ktoré zavisia na dobe polpremeny, boli
ur¢ené pre T12 = 26,824 hod. Je dokazané, Zze odchylka tejto hodnoty o 0,5% vedie
k odchylke meranej hodnoty T12 0 10®. Preto nie je nutné hodnotu Ti/, modifikovat.
Namerané hodnoty doby polpremeny *®Ho s pouzitim dvoch detektorov su uvedené

Vv tabul’ke 38 a prislu$né neistoty v tabulke 39.

Tabul’ka 38 Vysledky merania doby polpremeny **Ho

Detektor T2 (hod.)
GCX 26,8281(282)
GC4018 26,8638(296)

Tabulka 39 Zdroje neistot stanovenia doby polpremeny *%Ho

Neistota, % GCX GC4018
Typ A 0,0316 0,0391
Pile-up 0,1 0,1
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Kaa Kc 0,001 0,001

Cas 0,001 0,001

Kombinovana Standardna neistota 0,105 0,110

Obrazky 21 a 22 znazoriuju relativne rezidua meranych dat a exponencidlnej funkcie

prelozenej tymito datami v pripade merania na detektore GCX a GC4018.

GCX
1,010 ~
1,008 - o
- 1,006 - y = 3.5353E-05x +9.9996E-01
S 1,004
g 1,002 0o o % ° »
E an0. 0.2 n°n°°° ke 0. . . BN g 0
8 1.00()'0oo er 5o v 2 A -1 — e
4 0,998 o v e o o &
0,996 -
o
0,994 T T T !
0 1 2 3 1
T-T, [d]

Obrdazok 21 Relativne rezidud experimentdlneho fitu nameranych dat ziskanych na detektore GCX

GC4018
1,006 - . .
1.004 - . o
— 1.002 - . o Lo o s ’
T 1,000 { st — -
] °° @ e® e o L] ° L o e
= 0,998 - Tt e e . ’ °
E 0,996 - .
0,994 - y = 1.3790E-06x + 1.0000E+00 .
01992 T T T T T T T 1
0 0.5 1 L5 2 2.5 3 3.5 4
T-T, [d]

Obrazok 22 Relativne rezidud experimentdalneho fitu nameranych ddt ziskanych na detektore GC4018
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7 Stanovenie jadrovych dat v ramci CMI

7.1 %RDb

Radionuklid ®Rb je kratko Zijuci radionuklid s dobu polpremeny 18,6 dni, energiou
fotonov gama 1077 keV a pravdepodobnostou emisie Zziarenia gama o0kolo 9%.
Dostupnych je iba niekol’ko hodnét jadrovych dat tohto radionuklidu (tabulka 40)
(KOCHER, 1981; BE at al., 1995; NEGRET & SINGH, 2015; Mini Table of
Radionuclides, 2015) a niektoré tidaje pre tento radionuklid v tabul’kach DDEP chybaju.
To je dovod, preCo bol tento radionuklid vybrany pre ohodnotenie jadrovych dat
V ramci tejto prace. Vysledky merani boli publikované v impaktovanom casopise a na
tvorbe ¢lanku som sa podielala ako hlavny autor (MAZANOVA, 2016). ¥Rb sa
premiefia beta premenou na #Sr podra obrazka 23 (NEGRET & SINGH, 2015).

Tabul’ka 40 Prehlad publikovanych jadrovych dat

Jadrové data Rok Hodnota Zdroj
Doba polpremeny [dni] 1981 18.66 (3) Kocher D. C.
2014 18.64 (2) Bé M Metal
2015 18.642 (18) Negret A., Singh B.
Energia [keV] 1981 1076.63 (10) Kocher, D. C.
2015 1076.78 (5) BéM M et al
Pravdepodobnost’ 1981 8.78 (6) Kocher, D. C.
emisie Ziarenia [%0] 2015 8.71 (5) Bé et al

Decay Scheme

2- 0.0 . 18.642 d Intensity: I{y+ce)
S6R1 \l'. per 100 parent
37 49 \ decays
%B=99.9948 5
Q-(g.5.)=1776.21} &
cY
- 1 % ,l:
Ep- 15 Log ft &
\ K o
700 8.64 7.936 $22 1077.0
II
“l
\ ;
1774.6 91.36  9.4423lu {0+ 0.0

86¢
38°T 48

Obrazok 23 Schéma premeny 8Rb
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%Rb sa vyuziva napriklad v ekologii. Rychlost metabolizmu zvierata je meradlom
energetického vydaja daného zvierata a odrdza jeho zivotné potreby. Metabolicka
rychlost moze byt zmerana velmi I'ahko v laboratériu s pouzitim kalorimetra, ktory
zmeria teplo vyprodukované zvieratom. Problémom je urcit metabolizmus volne
pohybujucich sa zvierat v ich prirodzenom prostredi. ®Rb sa pouziva ako alternativa
k monitorovaniu rychlosti metabolizmu v laboratoriu (TOMLINSON at al., 2014).
Existuje predpoklad, ze telo spracovava rubidium podobnym spdsobom ako spracovava
draslik, pretoze rubidium je alkalicky kov s jednym elektronom vo svojej vonkajsej
vrstve (skupina I) a nachadza sa v periodickej tabulke pod draslikom. Rychlost’
metabolizmu sa za pomoci 8Rb meria v priebehu niekol’kych dni. Tieto merania si
vyzaduju presni znalost jadrovych dat ®Rb, aviak momentilne je nedostatok

vysledkov merani jadrovych dat prave pre tento radionuklid.
7.1.1 Primarna $tandardizacia ®Rb a priprava vzoriek

Radionuklidové centrum POLATOM (Pol'sko) dodalo CMI radiochemicky ¢isty
rubidium chlorid s nominalnou hodnotou 37 MBg. Vzorka s objemom 0,125 ml bola
umiestnend v ampulke. Pred pouzitim bol roztok rubidium chloridu (20 mgl?)
nariedeny v chemickom laboratoriu CMI na 1,65 MBq g* s pridanim 3 g It HCL. Cast’
roztoku s hmotnostou 1 g bola odobrand do ampulky sobjemom 1 ml, ktord bola
pouzitd na meranie doby polpremeny. Z roztoku boli taktieZ pripravené¢ dalSie tri
bodové zdroje pre meranie pravdepodobnosti emisie ziarenia gama a merania energie.
Poslednym zdrojom vytvorenym z tohto roztoku bol odparok kvapky roztoku pouzity
pre gama spektrometrické meranie a zistenie pritomnosti necistdt s pouzitim HPGe

detektora.

Roztok bol nasledne znovu rovnakym sposobom zriedeny a pouzity pre absolttne
stanovenie aktivity. Pre tento ucel bolo zhotovenych 15 bodovych zdrojov. Neistota
vazenia bola 0,01% pre vsetky pripady. Aktivita roztoku ®Rb bola merana
extrapola¢nou metddou ucinnosti v 4nf-y koincidenénom systéme s proporcionalnym
pocitacom V B-kanale a dvoma Nal(Tl) detektormi v y-kanale. Vztah 13 predstavuje
vSeobecny vztah pre urCenie aktivity s vyuzitim uc¢innostnej extrapolacnej metody

(SOCHOROVA at al., 2008).
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ﬂNy
N =N,(@+sk,) Vztah 13

kde:

1-¢
s=—",

€p
Ng, N,, Nc su pocetnosti v B, v a koincidenénom kanale opravené na pozadie,
mftvu dobu a nahodné koincidencie,

No je aktivita zdroja,
Ke je sklon linearnej extrapolacie,
ep= Nc/ N, je detekéna ucinnost’ B Castic v proporcionalnom pocitaci.

Sklon extrapolacnej krivky zavisi na Gc¢innosti detekcie ziarenia y v proporciondlnom

pocitaci a na detekénej ucinnosti B-prechodu do zékladného stavu.

4n(PC)-y koincidencny systém pozostava z nerezového 4n cylindrického (18 mm x O
64 mm) prietokového proporcionalneho pocitaca (PC) plneného metanom pri
atmosférickom tlaku a z detekénej jednotky pre ziarenie y pozostavajucej z dvoch
protilahlych Nal(Tl) detektorov namontovanych tesne pri PC. Energetické okno v y-
kanale sa nastavilo na pik 1077 keV.

Zdroje boli pripravené nakvapkanim 20-50 mg aktivneho roztoku na vodiva foliu
(zlatom prekryté VYNS folie ~ 40 pg cm™) oetrenti Ludoxom a inzulinom. Hodnota
pomeru Nc/Ny pre siibor zdrojov s roznymi hmotnost'ami roztoku bola v rozmedzi od
0,92 az 0,97. Tieto hodnoty boli postaujuce pre u€innostni extrapoliciu. Typicka
extrapolacna krivka ziskana z jednotlivych merani je na obrazku 24. Linearita bola
skontrolovana vypoctom pre rdozne Uc€innostné rozsahy. Zistené odchylky neprekrocili
0,1%. Vysledna hodnota aktivity bola ur¢ena s kombinovanou $tandardnou neistotou
0,35% (tabul'ka 41).
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(1-eB)/ep
Obrdzok 24 Ucinnostnd extrapoldacia pre ®*Rb
Tabul’ka 41 Zdroje neistot vo vypocte aktivity
Parcialna neistota %
Neistota typu A 0,12
Neistota typu B
Vézenie 0,01
Pozadie 0,02
Mftva doba 0,01
RozliSovacia doba 0,01
Gandyho efekt 0,01
Pile-up 0,01
Extrapolacia 0,24
Doba polpremeny 0,05
Necistoty 0,02
Kombinovana Standardna neistota 0,35

7.1.2 Meranie doby polpremeny %Rb

Prvé meranie sa spustilo na konci Januara 2015 a vSetky merania boli dokoncené 6.
Marca 2015 — doba experimentu bola dlha priblizne dve doby polpremeny ®Rb. Datum

27. Januar bol urCeny ako referencny cas To. Doba naberania spektra bola vzdy
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nastavena na zivii dobu 150 000 s. Poéiatoéna pocetnost’ bola 600 imp. s a pozadie
bolo 20 imp. s*. Premena 1 g roztoku s Rb v ampulke bol merany s HPGe detektorom
umiestneného vo vnutri tienenia z olova, kadmia amedi. Detektor ma hlinikové
okienko, priemer krystalu 63 mm, aktivny objem 184 cm® a relativnu detekénti uéinnost’
40%. Vzorka bola udrzovana vo fixnej vzdialenosti od vika detektora. Energeticky
spektrometricky systém pozostaval z HPGe detektora GCX s modelom kryostatu
7500SL  apredzosilnovaéa 2002CSL. Data boli zaznamenavané s digitalnym
signalovym analyzatorom Lynx od vyrobcu CANBERRA. Korekcia mrtvej doby bola
uskuto¢nena programom Genie 2000 (doba nabehu 5,6 ps a plochym vrcholom 0,8 ps)

pomocou prediZenia Zivej doby merania.

7.1.3 Stanovenie pravdepodobnosti emisie fotonov gama

s energiou 1077 keV

Meranie sa uskuto¢nilo s gama spektrometrickym systémom pozostavajucim z HPGe
detektora GC4018 a digitalneho analyzatora signalov Lynx vyrobeného firmou
CANBERRA (diika krystalu 63 mm, priemer 60,5 mm, relativna u¢innost detektora
40%, rozlisenie 1,8 keV (FWHM) pre 1,33 MeV Ziarenie gama a 0,75 keV (FWHM)
pre 122 ziarenie gama z °°Co). Tienenie pozostava z olovenych kociek s hriibkou
10 cm, 0,1 cm hrubej vrstvy Cd a z 0,1 cm hrubej mosadznej vrstvy. Toto tienenie sluzi
na zniZenie pozadia od y-Ziarenia pochadzajuceho z okolitého prostredia. Detektor sa
energeticky kalibroval so zdojom *2Eu. S vyuzitim MCNP kédu sa vypoéitala pikova
ucinnost’ 0,0643(1)% pre energiu ziarenia gama 1077 keV. Model tohto detektoru so
zdrojom EFS sa na CMI §tandardne vyuZziva pre vypodet uinnosti. Pre vytvorenie
modelu detektora v MCNP bol vyuzity rontgenovy snimok detektora vyhotoveny na
CMI. Nasledne sa pripravil set troch bodovych zdrojov. Tieto vzorky sa merali na
HPGe detektore GC4018 vo vzdialenosti 25 cm od okienka detektora so zivou dobou
merania od 3 000 do 7 000 s. Druha vzorka bola merana este patkrat so zivou dobou
merania 50 000 s. Neistota pocetnosti zaznamenanych udalosti vo fotopiku 1077 keV
bola mensia ako 0,7%. Spolu bolo ziskanych 23 spektier: Sest pre prva vzorku
S pociato¢nou aktivitou 126,9 keV, jedenast’ pre druhu vzorku s aktivitou 122,1 keV
asest’ pre tretiu vzorku s aktivitou 119,6 keV. Spektrometricky systém bol riadeny
s programom CANBERRA GENIE 2000. Pocas experimentu nebol zaznamenany

ziaden vyznamny prispevok od interferujticich pikov, pretoze vzorka bola bez necistot.
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7.1.4 Meranie energie Ziarenia gama

Tieto jadrové data boli uréené experimentidlne z merani bodovych zdrojov (tie isté
zdroje ako v kapitole 7.1.3) na HPGe detektore GC4018. Vykonalo sa pét’ sérii merani
za rovnakych experimentalnych podmienok akazdé meranie bolo so Zivou dobou
merania 5000 s aso vzdialenostou zdroj-detektor 25 cm. V kazdej sérii merani sa
odmerali bodové zdroje so znamymi energiami ziarenia gama (°°Co, %Zn, Y (iba
898 keV), 1¥'Cs a >*Mn) (www.nucleide.org, 1995), ktoré sa nasledne pouzili na uréenie
energie iarenia gama od %Rb. Pozicie pikov boli analyzované so softvérom

CANBERRA GENIE 2000.

7.1.5 Vysledky merania - doba polpremeny

Zdroj bol merany 61-krat pocas 38 dni. Na obrazku 25a su znazornené logaritmické
hodnoty nameranych pocetnosti na jednotku hmotnosti ako funkcia ¢asu a krivka
premeny %Rb. Doba polpremeny ®Rb, 18,684(9) dni, bola vyhodnotena z linearne;
regresie cez logaritmus poctu udalosti. Sklon ziskanej krivky je hladana konstanta
premeny (A =1n(2)/t1/2). Vsetky data s s rovnakou vahou. V roztoku nebola zistena
pritomnost’ radionuklidovych necistdt a pozadie v skiimanom energetickom rozsahu
bolo zanedbatel'né. Najvacsi prispevok k sumacnému efektu od ziarenia beta bol mensi
ako 0,03%. Vzhl'adom na pomerne vysoké pociatoéné pocetnosti, boli pouzité opravy
na mftvu dobu a pile-up. Straty pocetnosti boli kompenzované softvérom CANBERRA

GENIE 2000. Tabul'ka 42 zhfna vSetky zohl'adnené a vypocitané neistoty.

Tabulka 42 Zdroje neistot pre meranie doby polpremeny uskutocnené s HPGe detektorom

Parcialna neistota %
Neistota typu A 0,045
Neistota typu B
Cas 0,003
Mitva doba a pile-up 0,010
Geometria 0,008

Kombinovana $tandardna neistota 0,047
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Obrazok 25b znazornuje kratkodoby trend rezidui, ktory je zretelny od 15. do 35. dia.
Taktiez CuSum (obrazok 25¢) rezidui poukazuje po péatnastom dni na zmenu strednej
hodnoty rezidui. CuSum je omnoho citlivejSia na takéto malé zmeny strednej hodnoty
aje vypocitana pridanim rezidua k ich predchadzajiucej sume. Tieto zmeny mozu byt
sposobené stredne castymi odchylkami (napriklad zmeny v ucinnosti detektora
zapri¢inené nestabilitou teploty, tlaku, vlhkosti, elektronickym Sumom a zmenami
polohy zdroj — detektor) (POMME at al., 2008). Dalsie zdroje stredne Gastych odchylok
boli zanedbané, pretoZze roztok bol bez neéistdt a pozadie v oblasti piku bolo nizke.
Dovod pre dislokaciu bodu oznaceného ako K1 nebol najdeny a tato neistota bola

zahrnuta do konecnej neistoty.
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Obrazok 25 Merand (body) a fitovand (Giara) krivka premeny ®Rb (25a), rezidud fitu (25b) a CuSum
(25¢)

7.1.6 Vysledky merania — pravdepodobnost’ emisie fotonov

gama

Pravdepodobnost’ emisie Ziarenia gama bola odvodena z primarne Standardizovanej
aktivity a merani emisie Ziarenia gama zo zdroja ®*Rb s vyuzitim HPGe spektrometra.
Fotopikova ucinnost’ & pre zdroj s aktivitou 1706.772 kBq bola vypocitana s MCNP
a MCNPX kodmi. Pre vypocet pravdepodobnosti emisie gama ziarenia sa pouzil

priemer tychto dvoch vypocitanych hodnot. Absolutna pravdepodobnost’ emisie Ziarenia
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gama o energii 1077 keV bola uréend na 8.74(6)% so zdrojmi neistdt uvedenymi
Vv tabul’ke 43.

Tabulka 43 Zdroje neistot pre meranie pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama o energii 1077 keV

Parcialna neistota %

Neistota typu A:
Statistika pocetnosti 0,03

Neistota typu B:

Geometria 0,3
Mitva doba and pile-up 0,01
Cas 0,002
Doba polpremeny 0,047
Aktivita 0,35
Utinnost 0,5
Kombinovana §tandardna neistota 0,68

7.1.7 Vysledky merania - energia Ziarenia gama

Zavislost’ polohy piku na energii réznych Ziareni gama, ktoré sa v ramci experimentu
pouzili (®°Co, %zn, %Y (iba 898 keV), *’Cs and 5*Mn), bola fitovana priamkou.
Nasledne sa vypocitala energia Ziarenia gama pre ®Rb z polohy piku a vypoé¢itanej
definicie krivky. Tabulka 44 uvadza vypocitané hodnoty energie spolu s finalnou
strednou hodnotou energie 1076,772 keV. Tieto vysledky su v dobrej zhode uz so skor
publikovanymi vysledkami pre tento radionuklid. Neistoty uréenej energie Ziarenia

gama su v tabul’ke 45.

Tabul’ka 44 Vysledky merania energie Ziarenia gama spolu s findlnou hodnotou uvedenou ako priemer

Meranie 1 2 3 4 5 Priemer

Energia, keV  1076,769 1076,771 1076,770 1076,776 1076,777 1076,772
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Tabul’ka 45 Zdroje neistot pre energiu Ziarenia gama

Parcialna neistota %
Neistota typu A: 0,004
Neistota typu B:
Stabilita 0,001
Poloha piku 0,001
Pouzité energetické hodnoty 0,005
Kombinovana Standardna neistota 0,007

7.1.8 Porovnanie vysledkov prace s vysledkami z dostupnych

zdrojov

Vysledna hodnota CMI pre dobu polpremeny je 18,684 (9) dni. Tento novo ziskany
udaj je v dobrej zhode s vysledkami ziskanymi z nedavnych experimentov (obrazok
26a). Tato nova hodnota (bod H) lezi v oblasti troch vazenych Standardnych neist6t od
vazeného priemeru publikovanych dat 18,647(12) dni. Trochu vysSie polozena nova
hodnota méZe byt dosledkom nestabilnych laboratérnych podmienok, ktoré moézu
ovplyvnit nestabilitu meracicho systému Vv dlhotrvajicich experimentoch (napriklad
vonkajsia teplota sa pohybovala od -7 °C v noci az po 11 °C pocas dna). Z obrazka 26b
je zrejme, Ze novy vysledok pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama ziskany na CMI
8,74(6)% je v omnoho lepsej zhode s dostupnymi publikovanymi datami nez vysledky
doby polpremeny. Tato hodnota (bod I) ma rovnakui hodnotu ako ich vazeny
priemer, ¢ize v tomto pripade sa nachadza v rozpiti jednej vazenej Standardnej neistoty
vazeného priemeru. TaktieZ v pripade merania energie gama bola dosiahnutd vyborna
zhoda (bod E) (obrazok 26c). Nova hodnota CMI 1076,77(7) keV lezi takmer na
hodnote vazeného priemeru publikovanych dat 1076,75(4) keV.

Nie je l'ahké rozhodnut’, ktora z dostupnych hodndt je najvhodnejSie pouzit’ v praxi,
pretoze existuje iba niekolko publikacii s uvedenymi hodnotami jadrovych dat ®°Rb.
Nové jadrové data pre ®Rb vyplyvajlice z tejto prace boli uréené ako vazené priemery
nezavislych publikovanych dat a hodn6t nameranych vramci tejto prace spolu
S neistotami tychto vazenych priemerov. Vyhodnotené findlne vazené priemery su

uvedené v tabul’ke 46.
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Obrazok 26 Prehlad meranych hodnét %Rb podla rokov publikdcie (kosostvorce) uvedenych spolu
S ich vazenymi priemermi (plna ciara) a vazenymi Standardnymi neistotami (bodkovand ciara): doba
polpremeny (26a), pravdepodobnost emisie Ziarenia gama (26b) a energia gama Ziarenia (26¢). Body H,

1 a E (kruzky) st hodnoty tohto vyskumu (nezahrnuté do vyobrazeného priemeru)

Tabul’ka 46 Findlne vizené priemery s neistotami

Doba polpremeny ti2, dni Pravdepodobnost’ emisie Energia gama E(®Rb), keV
gama (®**Rb), %
18,669(8) 8,74(3) 1076,756(40)

Kritérium tuspeSného porovnania (vztah 5) bolo vypocitané vzhl'adom k vazenému
priemeru hodnoét pravdepodobnosti emisie fotonov ziskanych z dostupnych zdrojov
(tabul'ka 47).

Tabulka 47 Kritérium uspesného porovnania

Doba polpremeny Pravdepodobost’ emisie Ziarenia Energia
1981 0,22 0,26 1,18
2014 0,22 - -
2015 0,19 0,21 0,21
2015 1,26 0,00 0,11
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8 Zhrnutie a zaver

V ramci tejto prace boli rozSirené aktualne dostupné jadrové data u radionuklidov
226Ra, 219Pb, 23U, 0V, 1%6Ho a #Rb ¢o prispelo k ich spresneniu. Radionuklidy boli
vybrané na zdklade potrieb europskych vyskumnych projektov ana zidklade ich

vyznamnosti pre vedu a vyskum a mnozstva dostupnych experimentalnych dat.

Uvod price zahffia prehPad najpouZivanejSich kniZnic jadrovych dat ako aj
zastarané¢ zdroje dat. Na zaklade vyhodnotenia uvedenych zdrojov dat sa ako
doporuceny zdroj dat v celej tejto praci pouzival internetovy zdroj s tabul’kami DDEP.
Nasledne sa praca zaoberala spresiiovanim jadrovych dat u vybranych radionuklidov.
Réadionuklidy boli vybrané v ramci eurdpskeho vyskumného projektov EMRP
,MetroNORM*“(?*Ra, 2Pb a?®U) ako aj na zaklade uvazenia CMI (%Rb).
V pripadoch kde bola pouzitd novéa procediira, ktora sa $tandardne nepouziva na CMI,
bolo nutné urcit’ ucinnost’ detekcie pre samotny vypocet jadrovych dat. Tato hodnota

bola dopocitana za pomoci metody MCNP.

V ramci prace sa uréila pravdepodobnost’ emisie Ziarenia gama 186,211 keV 2%Ra.
Na pripravu vzoriek pre spektrometrické meranie boli pouzité dva radioaktivne
materidly, jeden zNPL adruhy z CMI. Merania sa uskuto¢nili na dvoch
spektrometrickych systémoch s roznymi HPGe detektormi. Z radioaktivneho roztoku
NPL, sa vytvorila bodova vzorka EFS. Radioaktivny roztok CMI sa nachadzal
v ampulke, ktora bola vyrobena uz davno. Hodnota emisie fotonov gama zo zdroja EFS
(NPL roztok, detektor GCX) bola urcena na 0,0356(14). Vysledky ziskané z merania
CMI roztoku vampulke st 0,03566(33) (detektor GCX) a 0,03545(34) (detektor
GC4018). Zlozenie ampulky a jej rozmery boli uréené v ramci tejto prace. V pripade
CMI ampuly boli nasledne vypoditané pikové Gginnosti pre zvolené vzdialenosti
merania na detektoroch GCX a GC4018 tak, aby bolo mozné pravdepodobnost’ emisie
ziarenia ziskanu na zdklade merania ampuly vypocitat. Vysledna hodnota emisie
Ziarenia gama 186,211 keV bola vramci tejto prace urCena ako vazeny priemer
zmerani roztoku CMI 0,03555(23). Vysledky merania EFS zdroja vytvoreného
z roztoku dodan¢ho NPL neboli pouzité, pretoZe sa jednalo o odlisny roztok s velkou
hodnotou neistoty aktivity. Vysledky merania CMI roztoku ale aj NPL roztoku boli
porovnané s vysledkami z JRC ashodnotou z DDEP. Vazeny priemer vysledkov
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laboratorii je 3,554(23)%. V pripade, ak sa vazeny priemer vypocital iba z merani
roztoku vyrobeného na CMI s presnejsie uréenou neistotou aktivity, tak vysledna
hodnota pravdepodobnosti emisie ziarenia bola 3,555(23)%. Hodnota v DDEP je
3,555(19)%. Pre meranie pravdepodobnosti emisie XK(Rn) v premene ?%Ra bol
pouzity emana¢ny zdroj s emenaénym koeficientom pre ?22Rn bliziacim sa k 1. Tento
zdroj bol intenzivne vetrany a preto v spektre tohto zdroja nie st prispevky od fotony
dcérskych produktov premeny. Tento vhodne zvoleny zdroj ?Ra umoznil velmi dobre
zmerat’ emisie Ziarenia XKa(Rn) a XKB(Rn) v energetickej oblasti 80 keV az 101 keV.
Meranie bolo uskuto¢nené srovnakymi sektrometrickymi systémami ako meranie
emisie Ziarenia gama z premeny 2°Ra a procedura si vyzadovala vypocet pikovych
ucinnosti detektora za pomoci MCNP pre vzdialenosti 3 cm a 10 cm. Pre tento tcel sa
pouzilo zlozenie zdroja poskytnuté chemickym laboratoriom na CMI, OI Praha.
Vysledky su uvedené v kapitole 5.1.3. Vysledky merani vybranych radionuklidovych
dat u *®Ra merané na CMI boli publikované v recenzovanom ¢asopise a V publikacii

som uvedena ako hlavny autor (MAZANOVA, 2017).

Pravdepodobnost’ emisie Ziarenia gama 46,54 keV v premene 21°Pb bola merana na
Styroch detektoroch. Dva detektory boli p-typu adva detektory boli typu BEGe.
V ramci tejto prace bolo nutné vykonat ucinnostnu kalibraciu GXC detektora pre
vzdialenost’ vzorky 16,9 cm za pomoci MCNP a experimentalne ju overit. Vysledna
hodnota bola vypocitana ako vazeny priemer zhodndt ziskanych z merani na
detektoroch BEGe, pretoze neistota plochy piku bola o niekol’ko percent niz$ia nez
u detektorov p-typu. Signal z mftvej vrstvy vznika predovsetkym absorpciou fotonov
46,54 keV v mirtve] vrstve detektora p-typu a jeho prispevok k ploche piku je
komplikované stanovit. Vazeny priemer 0,04243(34) je v dobrej zhode s DDEP
hodnotou 0,04252(40). V ramci prace sa vysledok CMI porovnal s vysledkami
nameranymi v CEA a ENEA. Vsetky tri hodnoty pravdepodobnosti emisie ziarenia
46,54 keV v premene 21°Pb lezia v ramci jednej $tandardnej neistoty hodnoty DDEP.
Hodnota CMI lezi najblizsie k hodnote DDEP. Pravdepodobnost’ emisie fotonov
XL (Bi) bola ur¢ena z merani na Si(Li) detektore. Medzinarodného porovnania v ramci
projektu MetroNORM sa zcastnili i laboratoria CEA a ENEA. Najlepsie vysledky
vV porovnani s DDEP hodnotami sa dosiahli pri merani pravdepodobnosti emisii fotonov
La. Hodnota pravdepodobnosti emisie ziarenia La ziskana v CEA lezi v ramci troch

standardnych neistot hodnoty DDEP a vysledok CMI leZi v ramci jednej $tandardnej
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neistoty DDEP hodnoty. Pre celkové Ziarenie XL(Bi) bola hodnota vazeného priemeru
vSetkych zucastnenych laboratorii 23,18(39)%, ¢o je len 05,4% vysSia hodnota nez
hodnota udavana v DDEP. Vysledky merani radionuklidu 2*°Pb ziskané na CMI boli
publikované v impaktovanom cCasopise aV ¢lanku som uvedena ako hlavny autor

(MAZANOVA, 2017).

V tejto praci sa taktiez spresiovali i pravdepodobnosti emisie Ziaremia gama
z premeny 2°U. Pre Ulely stanovenia pravdepodobnosti emisii bolo najprv nutné
vypocitat’ totalne a pikové Gcinnosti pre pouziti geometriu 3 cm a detektor GC4018.
Vzorka s 23U bola vyrobena na JRC a preto boli pre MCNP vypocet pouzité tidaje
0 vzorke dodané prave z JRC. Totdlne ucinnosti bolo potrebné ziskat pre vypocet
korekénych sumacnych faktorov, ktoré su nevyhnutné v pripadoch ak je vzorka
s mnohymi energetickymi ¢iarami umiestnend blizko detektora. Z vysledkov tychto
faktorov je jasne vidiet’ ich dodlezitost’ pri korekcii vypoctu pravdepodobnosti emisii
ziarenia. Vysledky CMI su uvedené v tabulke 22. Medzindrodné porovnanie bolo
V ramci tejto prace vykonané na zaklade vysledkov z piatich eurdpskych laboratorii
(JRC, CIEMAT, ENEA, CEA a CMI). Hodnoty poskytnuté jednotlivymi
laboratoriami sa vo vacsine pripadov zhodovali s odporac¢anymi hodnotami DDEP. Iba
v niektorych  pripadoch  nastala nezhoda medzi vysledkami laboratorii.
Pravdepodobnosti emisie ziarenia boli uréené pre sedem hlavnych energii ziarenia gama
asit uvedené¢ Vtabul’ke 25. Odchylky vaZenych priemerov vysledkov
pravdepodobnosti emisii Ziarenia zucastnenych laboratorii od hodnét DDEP neboli vo
viacSine pripadov vicsie ako 2%. Vysledky CMI spolu s vysledkami z
ostatnych laboratérii boli publikované¢ v odbornom ¢asopise a vV ramci tejto publikacie

som uvedena ako spoluautorka (MAROULI at al., 2018).

V ramci projektu MRTDosimetry sa spresiiovali jadrové data u radionuklidu °°Y. Bol
stanoveny pocet pozitréon-elektronovych konverzii v prechode EO medzi energetickou
hladinou 1760,7 keV a zékladnym stavom jadra *°Zr pri premene *°Y. Emisia foténov
0 energii 511 keV sa stanovila meranim na dvoch kalibrovanych HPGe detektoroch
s pouzitim dvoch roéznych zdrojov. Prvym meranym zdrojom bola ampulka s oznacenim
ERX 1604001 0 objeme 1 ml naplnena roztokom *Sr v rovnovahe s *°Y. Druhym
zdrojom bol odparok na polyetylénovej folii iného roztoku *°Sr v nerovnovéhe s Y
oznaceny ER3 Sr-90 1643 a vlozeny do plastovej misky. Vysledky stanovania poctu

Q/2 foténov senergiou 506 — 515 keV pochadzajucich z anhilacie pozitronov
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pdvodom z tvorby parov pri premene *°Y st uvedené v tabulke 28 a prislusné neistoty

st uvedené v tabulke 29.

Dal§im radionuklidom pouZivanym pre medicinske tgely je %°Ho. V ramci tohto
spresiiovania sa stanovili pravdepodobnosti emisie X-fotonov a y-fotonov a stanovila sa
doba polpremeny. %Ho. Doba polpremeny bola uréend za pomoci merania na dvoch
detektoroch a vysledky s uvedené v tabul’ke 38. Kvoli kratkej dobe polpremeny bola
pri stanoveni pravdepodobnosti emisie Ziarenia uskutoc¢nena i korekcia na premenu
pocas merania Ka, prepocet k referencnému cCasu Kp, akorekcia na premenu pocas
mrtvej doby Kc. Priemerna pravdepodobnost’ emisie fotonov o energii 80 keV ziskana
z vysledkov merani na vSetkych troch detektoroch je 0,066337(272) a zdroje neistot st
uvedené v tabul’ke 33. Vysledky pravdepodobnosti emisie fotonov o energiach 1379
keV, 1581 keV a 1662 keV a ich prislusné neistoty st uvedené v tabulkach 34 a 35.
Vysledky stanovenia pravdepodobnosti emisie fotonov Koz (48,22 keV), Ka (49,13
keV), Kgp1 (55,74 keV) a Kgz2 (57,31 keV) st uvedené v tabul’kach 36 a 37.

U 8RD sa jadrové data merali na zéklade uvazenia CMI. Pre tento Gi¢el CMI objednalo
z radionuklidového centra POLATOM radioaktivny roztok s ®Rb. Z tohto roztoku
vyrobilo chemické laboratorium CMI ampulku s roztokom %Rb pre meranie doby
polpremeny, tri bodové zdroje typu EFS pre meranie pravdepodobnosti emisie
aenergie Ziarenia gama, odparok pre zistenie pritomnosti necistét a po dalSom
zriedeni roztoku 15 bodovych zdrojov pre absolitne meranie aktivity. Aktivita bola
zmerand 4nB-y koincidenénym systémom a neistota aktivity bola ur¢end na 0,35%.
Precizne meranie doby polpremeny sa uskuto¢nilo na HPGe detektore GCX. Vzorka
bola zmerana 61-krat. Zo zavislosti zmeranych pocetnosti v zavislosti na case bola
vypocitana doba polpremeny 18,684(9) dni. Pravdepodobnost’ emisie ziarenia bola
zmerana na detektore GC4018. Pre tento ucel sa za pomoci MCNP a MCNPX kodu
vypocitala pikova ucinnost pre energiu 1077 keV. Nabratych bolo dohromady 23
spektier z ktorych sa urcila vysledna pravdepodobnost’ emisie Ziarenia 8,74(6)%. Zo
zavislosti plochy pikov na energii Ziarenia gama pochadzajiceho od rdéznych
radionuklidov bola uréeny vzt'ah popisujuca tito zavislost’. Nasledne sa do tohto vztahu
doplnila plocha piku energie Ziarenia gama z premeny ®Rb a vypocitala sa energia
tohto ziarenia. Meranie vzorky sa uskutoc¢nilo péatkrat a vysledna hodnota energie bola
urcena na 1076,772 keV. Hodnota pravdepodobnosti emisie Ziarenia gama 8,74(7)% je

rovnaka ako vazeny priemer publikovanych hodnot. Vybornd zhoda s publikovanymi
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datami bola dosiahnuta i v pripade merania energie ziarenia gama. Ziskana hodnota v
ramci tejto prace lezi takmer na hodnote vazené¢ho priemeru publikovanych dat. Nové
jadrové data boli ur¢ené ako vazeny priemer publikovanych hodnét a hodnét ziskanych
V tejto praci: doba polpremeny 112(3*Rb) = 18.669 dni, pravdepodobnost’ Ziarenia
gama Y(%Rb) = 8.74% a energia Ziarenia gama E(®*Rb) = 1076.756 keV. V3etky
tieto merania, vysledky a porovnania boli publikované v odbornom casopise a v ¢lanku

som uvedena ako hlavny autor MAZANOVA, 2016).

Hlavnym prinosom prace je rozsirenie doposial’ publikovanych hodnét jadrovych dat
atym ich spresnenie. Velky prinos predstavuje hlavne spresnenie dat premeny
u radionuklidu ®Rb, pre ktory doposial’ neexistujii odporti¢ané data v databaze DDEP.
Velmi uzitoénymi vysledkami st istanovenia pravdepodobnosti emisii Ziarenia X
v premene 2%Ra a?%Pb. V buducnosti by bolo vhodné zopakovat medzinarodne
porovnanie pravdepodobnosti emisie Ziarenia XL(Bi) (Lp a Ly). Data ziskané v ramci
medzinarodného porovnania neboli v stilade s hodnotami DDEP ato ani v pripade
pouzitia vzoriek vytvorenych zrozdielnych radioaktivnych roztokov. Pre meranie
pravdepodobnosti emisii ziarenia X v premene 2?°Ra bol velmi vhodne zvoleny
radionuklidovy zdroj, ktory umoznil odvetrat’ dcérske produkty ?°Ra a tak dopomohol
k stanoveniu  pravdepodobnosti  emisie  ziarenia X SmenSimi  neistotami.
Nezanedbatel'ny prinos maju i vysledky sprestiovania jadrovych dat u radionuklidov *°Y

a 1%Ho, ktoré sa pouzivaji na medicinske tcely.
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