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Abstrakt

Disertac¢ni prace se zabyva spektrometrii zareni beta pomoci kiemikovych polovo-
dicovych detektoru a jeji aplikaci pro rozvoj metrologie beta radionuklidi. Hlavnim
prinosem realizovaného vyzkumu je navrh a ovéreni metodiky pro kvalitativni i kvanti-
tativni stanoveni radionuklidovych piimési ve vzorcich tvorenych ¢istymi zdroji zafeni
beta. Tento druh analyzy nachézi uplatnéni zejména pri hodnoceni radionuklidové ¢is-
toty radiofarmak, muze vsak byt upotifeben i pri kontrole vlastnosti radioaktivnich
latek uzivanych pro jiné ucely (naptiklad vyrobu kalibra¢nich standardi). Navrzeny
postup je zalozen na srovnani namérenych beta spekter s odezvami detektoru prisluse-
jicim jednotlivym radionuklidim. Ty jsou ziskdny Monte Carlo vypoc¢tem provedenym
v geometrii odpovidajici presnému popisu méfici sestavy. Soucdsti prezentované ex-
perimentalni ¢innosti tedy je i charakterizace Si(Li) detektoru, sestaveni modelu pro
simulaci v prostfedi MCNP a jeho validace na zdkladé méfeni radionuklidovych stan-
dardt. V neposledni fadé je pozornost vénovana problematice vlastnosti vzorkia pri-
pravenych odparovaci metodou, nebot ty zasadnim zpusobem ovliviiuji opakovatelnost
provadénych méreni a limituji tak vyuziti analyzy beta spekter pro zamyslené tcely.

Abstract

The PhD thesis deals with beta radiation spectrometry using silicon semiconductor
detectors and its application for beta radionuclide metrology development. The main
contribution of the research performed is the proposal and verification of a technique
for both qualitative and quantitative determination of radionuclide impurities in mix-
tures of pure beta-emitting nuclides. This type of analysis is mainly applicable to the
radionuclide purity assessment of radiopharmaceuticals. However, it can also be used
in the control of the properties of radioactive substances utilized for other purposes
(e.g. calibration standards production). The proposed method is based on the compa-
rison of measured beta spectra with the detector responses to individual radionuclides.
These are obtained using a Monte Carlo calculation performed in the geometry corre-
sponding to the measuring assembly exact description. Therefore, the characterization
of a Si(Li) detector is a part of the experimental work presented in the thesis. This task
also includes the development of a model for simulation in the MCNP software pac-
kage and its validation based on the measurement of radionuclide standards. Finally,
attention is paid to the properties of the samples prepared by the evaporation method
as they have a major influence on the measurement repeatability, and thus limit the
use of beta spectra analysis for the purposes intended.
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Uvod

Radioaktivni latky podstupujici preménu beta jsou bézné vyuzivanymi zdroji ionizuji-
ciho zareni v ruznych aplikacich. Jedna se napriklad o méfeni tloustky tenkych vrstev,
jako jsou textilie, kovové a syntetické folie ¢i povlakové vrstvy, pomoci prichodu nebo
rozptylu svazku elektronu [I}, s. 234].

Dalsi aplikaci ionizujictho zafeni, ve které jsou hojné pouzivany zdroje emitujici
zatreni beta, je nukledrni medicina. S ohledem na charakter interakce lehkych nabitych
castic s hmotou slouzi beta radionuklidy pri terapeutickych procedurach. Nejcastéjsim
nuklidem pro tyto téely je 1, déle jsou téz uzivany 3*P, 133Xe, %Mo a Y [ s. 2].
Radionuklidovd éistotam je jednim z prirozenych pozadavkid kladenych na vyrobu ra-
diofarmak. Divodem je predevsim zamezeni nadbytecnému ozatreni pacienta, dale pak
dosazeni vyssi kvality pfi zobrazovani a snizeni nejistot pfi mérfeni in-vivo [3 s. 21].
Konkrétni naroky na jednotlivé preparaty jsou uvedeny v narodnich a mezindrodnich
lékopisech. Prikladem budiz pozadavky stanovené Mezinarodnim lékopisem vydavanym
Svétovou zdravotnickou organizaci (WHO) []. V piipadé 3*P musi byt radionuklidova
Cistota lepsi nez 95 %. U Y je pozadovéna 99% &istota a obsah 2°Sr musi byt pod
1073 %. Odtud je patrné, ze medicinské uplatnéni beta radionuklidi je spojeno s ur-
¢itymi naroky na méreni dozimetrickych veli¢in. Soucasné moznosti jejich urceni vSak
ne zcela odpovidaji kladenym pozadavktm. Zvyseni presnosti tudiz vyzaduje jak lepsi
znalost jednotlivych energetickych spekter, tak i rozvoj mérici techniky a metod.

K preméné beta ve velké mire téz dochazi v jaderném reaktoru, jelikoz produkty
vzniklé pri stépeni jsou bohaté na neutrony. Zdokonaleni poznani procesu premény by
tak mohlo byt uplatnéno pti vypoctech zbytkového tepla reaktoru [5] nebo pfi jeho mo-
nitorovani [6]. Navrhované zafizeni by s vyuzitim hodnot o toku antineutrin umoznilo
externé a online sledovat vykon reaktoru. Jelikoz energetické spektrum antineutrin je
zévislé na izotopickém slozeni, téz by bylo mozné ziskani ¢asového prubéhu zmén v ja-
derném palivu, diky ¢emuz by slo zaznamenat kupiikladu neopravnénou manipulaci se
stépnymi materialy, jako je plutonium. Budouci vyuziti uvedené metody se neobejde bez
presnéjsich spekter antineutrin, coz je pfimo spojeno i s rozvojem popisu jednotlivych
beta spekter.

Vedle problémi praktickych aplikaci nastinénych vyse vyvstava potieba presnéjsi
beta spektrometrie i pfi feseni otdzek fundamentalnich. Jde napriklad o stanoveni hmot-
nosti neutrina [7]. Déle téZ o absolutni méfeni aktivity pomoci hojné vyuzivané metody
kapalnych scintilatort. Jejich detekéni ti¢innost je ovlivnéna tvarem piislusného beta
spektra, a jak ukézaly studie vénujici se standardizaci nuklid %Ni [§] a %°Co [9], volba
spravného je krucidlni.

Vyzkum v oblasti metrologie beta radionuklidi byl v letech 2016 az 2019 na trovni
narodnich metrologickych instituci feSen v projektu MetroBeta [10], ktery byl vyhlisen
v ramci Evropského metrologického programu pro inovace a vyzkum (EMPIR). Jeho
teoreticka Cast byla vénovana analytickym vypoctim beta spekter. Ziskané poznatky
byly implementovany do pocitacového programu BetaShape, nové vyvinutého za uce-
lem zpresnéni jadernych dat (stfedni energie, komparativni polocas premény, spektra
elektroni a neutrin) vztahujicich se k beta pfeméné ruznych radionuklidu [11]. Expe-
rimentalni ¢ast projektu byla zamérena na rozvoj metod méreni spekter zareni beta
pomoci magnetickych spektrometri, magnetickych mikrokalorimetri nebo téz kiemi-
kovych detektort.

LPodil aktivity piislusného nuklidu a celkové aktivity zdroje.
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Uvod

Jednou z ptipadnych aplikaci méfeni beta spekter se zabyva i tato disertacni prace.
Problematika byla fesena na pracovisti Ceského metrologického institutu (CMI) v Praze
v ramci vySe zminéného projektu MetroBeta. Cile vyzkumu byly nasledujici:

1. Zpfesnit charakterizaci kiemikového detektoru pouzivaného v CMI pro beta spek-
trometrii a na zakladé ziskanych tdaju vytvorit jeho Monte Carlo model v pro-
stredi MCNP.

2. S vyuzitim stavajici instrumentace a ziskaného Monte Carlo modelu navrhnout
rutinni metodu pro identifikaci radionuklidovych piimeési ve zdrojich ionizujiciho
zéfeni tvorenych ¢istymi beta radionuklidy.

Obsah predlozené prace je rozdélen do dvou hlavnich kapitol. Prvni tvoii teore-
ticky zdklad a jsou v ni shrnuty stézejni fyzikalni poznatky tykajici se radioaktivni
premény beta. Detailné je vysvétlena Fermiho teorie, pomoci niz je mozné teoreticky
vyjadrit tvar spektra emitovanych elektroni. Déle je prehledové popsan charakter in-
terakce elektront s hmotou. Posledni ¢ast kapitoly je pak vénovana predstaveni metod
vyuzitelnych pro spektrometrii zareni beta. S ohledem na zaméreni prace je kladen du-
raz predevsim na polovodi¢ové detektory. Nejsou vsak opomenuty ani dalsi metody —
poc¢inaje magnetickymi spektrometry pres scintila¢ni detektory az po nové vyvijené
aparatury s magnetickymi mikrokalorimetry.

Kapitola druhé obsahuje vysledky vlastni experimentdlni prace. Na jejim pocatku
je popsan postup charakterizace detektoru, jejimz vysledkem je Monte Carlo model.
Dalsi ¢ast se vénuje studiu beta spekter, které sméruje k otestovani moznosti identifi-
kace jednotlivych slozek naméreného smésného spektra pomoci simulovanych odezev na
individualni radionuklidy. Nakonec jsou taktéz diskutovany zjisténé meze pouzitelnosti
navrzené metody.
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1. Zaklady beta spektrometrie

1.1 Fyzika beta premény

Premeéna beta je jednim z druht radioaktivni premeény, pii které je emitovano zatreni
(tok elektroni nebo pozitroni) [12], s. 432]. Je rozliSovana preména 5~

X = 24Y + e+ o, (1.1)

pri niz dochézi k emisi elektronu a zvyseni protonového éislo Z dcetiného jadra o jedna
oproti matefskému, a preména B+

éX — Z_I?Y + +(1)e + Ve, (12)

ktera je doprovazena emisi pozitronu a naopak snizenim protonového ¢isla Z o jedna.
Jelikoz obdobny tc¢inek ma i elektronovy zdchyt, byva téz zarazovan mezi procesy beta
premény. Pfi ném je jidrem pohlcen elektron z atomového obalu, coz vede k transfor-
maci jednoho protonu na neutron, jak ukazuje reakéni schéma

X+ %e— , 4V + 1. (1.3)

Symboly v a Ve v az je v uvedeném poradi oznaceno elektronové neutrino
a antineutrino. Jednd se o elektricky neutrdlni ¢astici s nulovou nebo velmi malou
klidovou hmotnosti. Jeji existenci navrhl Wolfgang Paulﬂ aby objasnil skutec¢nost,
ze spektrum elektronii emitovanych pfi preméné beta je spojité a dale téz zdanlivé
nezachovani momentu hybnosti.

Z hlediska energetické bilance je pfeména beta spojena s uvolnénim energie

Eog- = ch2 — (mz41+ me)02 = (Mz — Mz+1) 62’ (1.4)
respektive
E05+ = ch2 — (mz—1 + me) = (Mz — Mz_1 —2m,) 02, (1.5)

kde myz oznacuje klidové hmotnosti jader a Mz klidové hmotnosti atomii. Tato energie
je odnédsena v podobé kinetické energie emitovanych castic. Hodnota FEyg+ téz udava
koncovy bod beta spektra, tedy maximalni moznou energii zareni beta.

1.1.1 Klasifikace prechoda — vybérova pravidla

Pozadavek zachovani celkového momentu hybnostiE] klade urcitd omezeni na mozné pre-
chody pfi pfeméné beta [16], s. 137]. Tyto restrikce zmény stavu kvantovémechanického
systému jsou obecné nazyvany vybérovymi pravidly.

Pii Fermiho prechodu jsou spiny emitovanych leptoni vzajemné antiparalelné ori-
entovany (singletovy stav). Jejich celkovy spin S je roven nule, a tudiz vztah mezi

Vysvétleni beta premény pomoci nové postulované &astice — neutrina — uvedl Wolfgang Pauli roku
1930 v otevieném dopise [13] (jeho anglicky pieklad je k dispozici napfiklad v ¢lanku [I4]). Existence
této Castice byla experimentdlné prokazana az roku 1956 pri studiu inverzniho rozpadu beta — reakce
antineutrina s protonem, pfi které vznikd pozitron a neutron [I5]. Vytvorené ¢dstice byly registrovany
prostiednictvim vzajemné zpozdéné dvojice pulzl, pficemz prvni z nich odpovidal anihilaci pozitronu
a druhy emisi fotonu po radia¢nim zachytu zpomaleného neutronu jadrem kadmia.

2Celkovy moment hybnosti je dn slozenim orbitélnich momentti hybnosti a spinti viech &astic
systému [12] s. 447].
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1. Zéklady beta spektrometrie

celkovym momentem hybnosti materského Jx a dcefiného jadra Jy je nasledujici
Jx=Jv+ 1L, (1.6)

kde L je orbitadlni moment hybnosti dvojice elektron-antineutrino nebo pozitron-neu-
trino. Naproti tomu v pripadé Gamowova—Tellerova prechodu nabyva tento vztah tvaru

Jx=Jvy+L+1, (1.7)

nebot orientace leptont je paralelni (tripletovy stav), a tedy S = 1 [I7] s. 225]. Obé vyse
uvedend vybérova pravidla se uplatnuji pfi popisu premény beta, ve vétsiné pripadu se
vSak jednd o prechody Gamowovy—Tellerovy [I8], s. 221].

Orbitdlni moment hybnosti, pfesnéji feceno jeho velikost L = |L|, téz urcuje, zda pri
daném typu prechodu dochazi ke zméné parityﬂ vinové funkce materského a dceriného
jadra. Tato skutecnost je matematicky popsana rovnici

mi=ms- (—1)F, (1.8)

ve které m; a my znaci paritu vinové funkce jadra pfed a po preméné. Faktor (—1)L
vyjadfuje paritu spojenou s orbitdlnim momentem hybnosti leptonu [19] s. 289].
Prvni rozdéleni radionuklidu podléhajicich beta preméné podle typu prechodu na-
stinil Sargentiv diagram [20} s. 671] zobrazujici pro nékolik beta radionuklidu zévislost
logaritmu preménové konstanty na logaritmu maximéalni energie emitovanych beta c¢as-
tic (viz obrazek . Body v grafu vytvari dvé témeér primé linie, pricemz pro danou
energii se prislusné hodnoty preménovych konstant lisi o dva az tii fady. Prechody
odpovidajici kratsi dobé zivota byly oznaceny za dovolené, ty s dobou delsi pak za za-
kdzan@ Klasifikace prechodt pouze do dvou skupin se vSak ukazuje jako nedostacujici.

8 T T T T T
234m
r 207 o '®
Tl &) @) 208TI
214 ,
6 21 Pb O 214 )
P o) / Bi
5L o 212g; 4
o 2120, 6 yos Bi
2 4 ©) / Ac 4
iy  210
=) 3| 234-|—h QO Bi i
@]
2+ dovolené zakazané 5
1k i
210py,
O LY 1 1 1 1
4 4.5 5 55 6 6.5 7

log EHI‘(\X
Obrazek 1.1: Sargentuv diagram [20] s. 671]

Do samostatné skupiny super—dovoleny’chﬂ jsou vyclenény dovolené ¢isté Fermiho
prechody 0 — 0 u lehkych jader (A < 44), ve kterych nesparovany nukleon po premeé-
né setrvava na stejné hladiné [I8], s. 221]. Ve vétsiné piipadu lze tento typ prechodu

3Parita je vlastnost vlnové funkce ¢ popisujici jeji chovani pii prostorové inverzi. Pokud funkce
zustane nezménéna, tedy ¥ (z,y, z) = ¥(—x, —y, —z), ma paritu sudou. Naopak, jestlize dojde ke zméné
znaménka, tedy ¢¥(z,y, z) = —(—z, —y, —z), mé paritu lichou [12} s. 414].

4V daném smyslu oznadeni piechodu jako zak4zaného neznamend, Ze by nemohl vitbec nastat, jako
spise vyjadreni skutecnosti, ze jevu je vice branéno, a tudiz probihd s nizsi pravdépodobnosti nez
v pripadé prechodu dovoleného.

5V anglické literatuie jsou tyto pfechody oznadovany jako super-allowed nebo favoured.
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1.1. Fyzika beta premény

pozorovat mezi vzajemneé Zrcadlovymﬁ materskymi a dcefinymi jadry, jejichz pocet
protonu a neutroni se lisi o jednicku.

Zakazané prechody jsou spojeny s emisi leptont, jejichz celkovy orbitalni moment
hybnosti L je odlisny od nuly. Pravdépodobnost takového prechodu klesé s rostouci
velikosti L. Podle jeji hodnoty je oznacovan jako jednou zakdzany (L = 1), dvakrdt za-
kdzany (L = 2)... N-krat zakdzané Gamowovy—Tellerovy prechody, pfi nichz se celkovy
momentu hybnosti jaddra méni o AJ = |[Jx — Jy| = n+ 1, jsou nazyvany unikdtni [21],
s. 179].

Vybérova pravidla pro jednotlivé typy prechodi shrnuje tabulka [I.1] sestavend s po-
moci udaju z [I7), s. 225-228].

Tabulka 1.1: Typy prechodu — vybérova pravidla

AJ
T fechodu L AT log ft
YPP Fermi Gamow-Teller 8 f
super-dovoleny 0 ne 0 X 2,7 az 3,7
dovoleny 0 ne 0 (0), 1 4 a7 6
jednou zakézany 1 ano (0), 1 (0), 1, 2" 6 az 10
dvakrat zakazany 2 ne (1), 2 (2), 3 10 az 14
ano’
n-krat zakdzany n s (m—1),n (n),n+1 X
ne
*S vyjimkou prechodii 1 — 0 a % — % “Pro n liché. " Pro n sudé.

Zavorkou vyznacené prechody nejsou mozné, pokud je pociteéni nebo koncovy stav nulovy.

L — velikost orbitdlniho momentu hybnosti neseného dvojici elektron-antineutrino (v jednotkéch h)
Am — zména parity jadra

AJ = |Jx — Jy| — zména celkového momentu hybnosti jadra (v jednotkdch h)

ft — komparativni polo¢as pfemény (viz definici v podkapitole

1.1.2 Fermiho teorie beta premény

Popis procesu premény beta formuloval roku 1934 Enrico Fermi [22] (anglicky pfe-
klad viz [23]). Jeho teorie vychazela z Pauliho hypotézy o existenci neutrina a byla
vybudovana na zakladé analogie mezi emisi elektronu a neutrina pri beta premeéné a
emisi fotonu z excitovaného atomu. Fermi predpokladal, Ze elektron a neutrin(ﬂ nejsou
soucasti atomového jadra, ale vznikaji az v okamziku premeény, obdobné jako kvanta
elektromagnetické energie emitovana pii pfechodech v elektronovém obalu nebo jadre.
S ohledem na podobnost popisu obou procesti byl hamiltonidn pro odvozeni teorie beta
premény sestaven jako soucet Clenti popisujicich v reakci vyskytujici se ¢astice, ktery je
naruen interakénim elementem H'.

Vysledkem casové teorie poruch je vztah udavajici pravdépodobnost prechodu kvan-
tového systému z pocatecniho stavu ¢ do koncového stavu f [24, s. 134]. Pomoci tohoto
Fermiho zlatého pravidla lze pravdépodobnost emise elektronu o hybnosti lezici v in-
tervalu pe a pe + dpe pri beta preméné N (pe) vyjadrit coby

27

N (pe) dpe = ’<f ’H

=+ Z>’2 dN (1.9)

.diEO'

Faktor % ve vztahu 1} je hustota moznych konecnych stava [25 s. 279]. Jinymi

slovy, timto ¢lenem je vyjadfovan pocet zptisobl, kterymi je mozno celkovou energii Fy

6 Zrcadlové jadro k jadru 4X% je jadro §XZ a opaéné [12] s. 430].
"Ptesnéji vyjadieno, v piipadé B~ pfemény se jedna o antineutrino.
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1. Zéklady beta spektrometrie

uvolnénou pri preméné rozdélit mezi e~ a v 16l s. 127]. Symbol h znaéi redukovanou
Planckovu konstantu.

Prvek matice Hamiltonova operatoru mezi pocateénim a koncovym stavem se da
dale rozepsat jako

(F|H|i) = g- (vevwus |H'| i), (1.10)
kde g je konstanta vyjadfujici intenzitu interakce [24, s. 135]. VInové funkce 1; a 9y
popisuji pocatecni a konecny stav jadra. Jelikoz oba leptony interaguji slabéﬂ je mozné
jejich vlnové funkce 1, a 5 vyjadiit v tvaru

Y =Aexp (1;;r> ; (1.11)

jenz odpovida feseni Schrédingerovy rovnice pro volné éésticeﬂ Hodnota multiplikativni
konstanty A ve vyrazu (1.11)) plyne z pozadavku na normalizaci vlnové funkce, tedy

/V Piae dV = /V Vi dV =1, (1.12)

a rovna se vyrazu #, pfricemz V je objem jadra [16, s. 127].

Jezto 1; a 1Py jsou nenulové jen v oblasti jadra, taktéz vinové funkce ve(r) a ¥p(r)
prispéji k integralu jen pro r < R, kde R znac¢i polomér atomového jédram [24,
s. 136]. S ohledem na skutecnost, ze R je vyrazné mensi nez vinova délka de Broglieho
vlny pro e~ a v, je mozné vlnové funkce leptont v objemu jadra nahradit konstantni
hodnotou pro r = 0. Vyuzitim téchto tivah je vychozi vyraz (1.9) upraven na

27 1 dN
N(pe) dpe = — — ¢* |M;f|* — 1.1
(pe) dpe = — 739 | My B, (1.13)
kde M;; oznacuje prvek matice jddra [25), s. 279-280], jenz je dan vztahem
Mig = (vy [H'| ). (1.14)

Tato veli¢ina vyjadriujici pravdépodobnost prechodu mezi pocitecnim a kone¢nym sta-
vem jadra je uréena pouze jeho strukturou.

K odvozeni faktoru % v a lze dojit nasledujici avahou [24] s. 481—
482]. Stav kazdé objevivsi se Castice je reprezentovatelny vektorem v Sestirozmérném
fazovém prostoru souradnic a hybnosti. Uvedené dvé veli¢iny jsou vsak spolu svazany
Heisenbergovymi relacemi neurcitosti, a proto namisto jednoho bodu bude stav systému
ve fazovém prostoru urcen elementarni bunkou o objemu

Az Ay Az Ap, Apy Ap, = h3. (1.15)

Predpoklddejme nyni ¢astici nachézejici se v objemu V' v prostoru souradnic o hybnosti,
jejiz velikost |p| lezi v intervalu ohrani¢eném p a p + dp. Potom objem odpovidajiciho
fazového prostoruE je roven V - 4mp?dp. Podil této hodnoty a velikosti elementarni
bunky

B 47V p? dp

= 73

udava pocet moznych stavi v uréitém objemu fazového prostoru.

dn (1.16)

8Slabd interakce je jednou ze &ty zdkladnich fyzikalnich sil. Vyznacuje se malym dosahem Fadu
10~ ¥ m [I2] s. 417]. Skuteénost, ze k pfeméné beta dochézi jejim prostfednictvim, se téz ukazuje mensi
pravdépodobnosti pfechodu (a tudiz vyssi stfedni dobou zivota) oproti procestim zpusobenym silnou
nebo elektromagnetickou interakei [25] s. 272].

9Odvozeni pifslugné vinové funkce je popsino napiiklad v uéebnici [26} s. 41-42].

10Polomér koule, kters ve zjednodusené piedstavé reprezentuje jadro atomu. Raddové odpovidé dosahu
jadernych sil (107° m) [1Z, s. 429].

"1 Objem fizového prostoru je dan soucinem objemu v prostoru soufadnic a objemu v prostoru hyb-
nosti (v uvedeném piipadé se jedna o kulovou slupku).
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1.1. Fyzika beta premény

Vyse uvedeny vztah lze pfimo aplikovat na pripad emise elektronu e~ a
antineutrina v pii beta preméné [16], s. 129]. Pocet stavi, které mohou uvedené dvé
¢éstice o hybnostech lezicich mezi pe a pe +dpe (elektron) a pp a pp +dpp (antineutrino)
v objemu V' zaujimat, je roven

1672V2

dN = e Pe P2 dpe dps. (1.17)

Vychézejice z relativistického vztahu mezi energii a hybnostﬂ a za predpokladu,
ze klidova hmotnost antineutrina je nulova, mtzeme jeho hybnost py vyjadrit jako

E, Ey—E
pp= 20" "e (1.18)
C C

P1i konstantni hodnoté energie elektronu E, taktéz plati
dEy
dpy = —.

Dosazenim vyrazu (1.18) a (1.19)) do rovnice (1.17)) obdrzime vysledny tvar hledaného
statistického faktoru

(1.19)

dN  167%V?

dE() - h663
Celkem pak pro pravdépodobnost emise elektronu o uréité hybnosti N (p.) plati nasledu-
jici relace

pg : (EO - Ee)2 dpe. (1.20)

1
N (pe) dpe = m!f |M;s? 2 (Eo — Ee)® dpe. (1.21)

Pro nékteré vypocty je vhodné vyjadrit zavislost (1.21)) jako funkci energie elek-
tronti. S ohledem na potiebné tpravy je uzitecné hybnost a energiﬂ uvadét v priro-
zengjch jednotkdch moc a moc?® [25) s. 281] a zavést niZe uvedené veli¢iny

De E. Ey

= ’62 3 ae():
MeC MeC

— 1.22
sk (1.22)
pomoci nichz lze pravdépodobnost emise elektronu v zavislosti na jeho celkové energii
€ formulovat zpiisobem

5.4
N(e)de = ;‘;;7 9% [ M e/ =1 (eg — €)? de. (1.23)

V predchozich tivahach této podkapitoly byl dosud pomijen vliv ndboje dcefiného
jadra Z na kinetickou energii emitovaného elektronu (nebo pozitronu) [16, s. 130]. Cou-
lombické ptisobeni, jehoz vliv na tvar spektra je patrny na obrazku je do vztahu
(1.23) zahrnuto pomoci dalstho multiplikativniho korekéniho faktoru F(Z, E.) nazyva-
ného Fermiho funkce. Jeji hodnoty jsou pro vybrané kinetické energie elektronti tabe-
lovényE Pro nerelativistické elektrony téz existuje zjednoduseny vzorec

2 Ze?
ST , kde 7 =+ ¢
1_6271'7'

F(Z,E,) = (1.24)

Ameghve
Kladné znaménko v definici 7 plati pro elektrony (pfeména ), zdporné pro pozitrony
(pfeména 371). Symbolem v, je oznacena rychlost emitovaného elektronu, nebo ptipadné
pozitronu, ve velké vzdalenosti od jadra [17), s. 222].

12Mezi energii F a hybnosti p plati vztah E? = p?c? + m2c?, ve kterém mo znaéi klidovou hmotnost
Castice a c rychlost svétla ve vakuu. Energie E je dana souctem kinetické energie ¢astice a jeji klidové
energie.

13 Jedn4 se o celkovou energii, jez je ddna soudtem kinetické a klidové energie Eastice.

Tabelované hodnoty Fermiho funkce F(Z, E.) jsou uvedeny napiiklad v [27 s. 28-69] nebo [28]
s. 22-61]. Oproti notaci v tomto textu je v publikaci [27] symbolem Z minéno atomové éislo rozpada-
jiciho se (matetského) jadra.
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1. Zéklady beta spektrometrie

5

N(E)

B+

Obrazek 1.2: Znazornéni vlivu coulombického plisobeni mezi emitovanou c¢astici a ja-
drem na tvar spektra [29, s. 167]. Piipady 5~ a 87 pfemény jsou doplnény hypotetickou
variantou, pri niz by doslo k emisi nenabité beta castice.

Na podobu spektra mé téz vliv typ prechodu (viz podkapitolu @ , na néjz je
zavedena dalsi multiplikativni korekce puvodné odvozeného vztahu @ , respektive
. Tvarovy faktor rovny jedné je mozné vedle prechodu dovolenych pouzit i pro vét-
sinu jednou zakazanych (neunikatnich), jelikoz dané spektrum je takika neodlisitelné
od tvaru prislusejictho dovolenému piechodu [30, s. 1308]. U dvakrat zakézanych (neu-
nikdtnich) prechodu jiz tato podobnost tvaru spekter neni obvykld, na druhou stranu
je stéle mozna [31], s. 646]. Pro unikdtni jednou zakazané prechody lze tvarovy faktor
vypocitat podle vztahu

1
u__ - 2
Ot = (Lo +9L1), (1.25)
obdobnym zpusobem je tato veli¢ina vyjadrena i pro unikdtni dvakrat zakdzané pre-
chody, konkrétné

1 1

Proménna €, v a je energie neutrina (v jednotkéch moc?), vyrazy Lo, L1
a Lo jsou kombinacemi radidlnich vlnovych funkei, jejichz hodnoty jsou tabelovany [27,
s. 142-147 a 162-195].

Formule pro popis spektra zareni emitovaného pri beta preméné finalné nabyva
tvaru

N(e)de = konst - O F(Z, Eo) e Ve2 —1- (g — €)* de. (1.27)

1.1.3 Aplikace Fermiho teorie pri analyze spekter
Komparativni poloCas premény

Prostfednictvim Fermiho teorie je mozné odvodit vztah mezi dobou zivota radionuklidu
a energii emitovaného beta zafeni [24, s. 139]. Jako vychozi budiz vyraz N (pe)dpe
vyjadiujici pravdépodobnost emise elektronu s hybnosti lezici v intervalu (pe, pe + dpe)
v jednotkovém case. Preménovou konstantu A, tedy pravdépodobnost emise elektronu
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1.1. Fyzika beta premény

s libovolnou hybnosti, obdrzime integraci celého spektra

In2 Po
1/2 0

piicemz T /o znaci polocas premény. Po dosazeni (1.21)) za N(pe) dpe, véetné zahrnuti
korekce vyjadirené Fermiho funkci, 1ze dale psét

In2 g°
T1/2 2773h763

2y [ P(Z,Ee) 92 - (Bo — . dpe (1.29)

a s pouzitim vyrazu (1.22)) vztah dale upravit na

In2 m5c492
Ton = 2 |M; ¢ |? / n? - (eg — €)? dn. (1.30)

Hodnota integrélu v ((1.30)), dile oznacend jako f(Z, Ey), je bezrozmérna veli¢ina zavise-
jici na dvou parametrech — protonovém c¢isle Z a mezi integrace odpovidajici koncovému
bodu spektra.

Rovnici ([1.30)) mizeme prepsat do tvaru
f(Z,Eo) Ty ja = konst - |[M;z| 2. (1.31)

Soucin ft = f(Z, Ey) T /2 na levé strané je nazyvan komparationi polocas premeény. Jak
je vidno, tato veli¢ina je zavisld nepfimo tmérné na ¢tverci prvku matice jadra a odrazi
tedy vlastnosti dané jeho strukturou [I7), s. 240].

Na zéakladé velikosti komparativniho poloc¢asu premény mohou byt radionuklidy
tfidény do skupin dle jednotlivych druha prechodu (viz tabulku . Jelikoz velic¢ina
nabyva hodnot pies nékolik fadi (od 10% do 10?Y), byva obvykle vyjadiovana ve formé
dekadického logaritmu [16, s. 136].

Kurieho diagram

Formuli popisujici tvar beta spektra vyplyvajici z Fermiho teorie lze upravit do néasle-
dujici podoby )
1/2
(F(g(b]?l))pg) — komst - (Eo — Eu), (1.32)
kterda se ukazuje jako uzite¢na pro vyhodnoceni experimentdlné ziskanych hodnot.
Vykreslime-li vyraz na levé strané v zavislosti na energii emitovaného elektronu, ob-
drzime klesajici primku, jejiz prisecik s osou nezavisle proménné urcuje hodnotu kon-
cového bodu (viz obrazek . Uvedeny typ grafu se jmenuje Kurieho dz’agmmﬁ podle
jednoho z autoru této metody analyzy spekter [32].

Jelikoz vztah byl odvozen pro dovolené prechody, lze ocekavat, ze v pripadé
zakdzanych budou pozorovatelné odchylky od primkového charakteru zévislosti [16),
s. 130]. Ty je mozno korigovat zahrnutim tvarového faktoru.

Cést diagramu v blizkosti energie koncového bodu je zajimava i z hlediska otazky
hmotnosti neutrina. Jeho nenulovd hmotnost by totiz vedla k malému zaktiveni zévis-
losti ve sméru k nizsim energiim. Vysledkem analyzy beta spektra tritia@ bylo stanoveni
horniho odhadu hmotnosti elektronového neutrina na 2 €V (na 95% hladiné vyznam-
nosti) [7].

15y nékteré literatuie téz Fermiho—Kurieho diagram.

16Nuklid *H je vhodnym kandiddtem pro tento typ studie, jelikoz energie jeho koncového bodu
je nizkd (18 keV). Krivka v Kurieho diagramu je citlivéjs{ viéi rozdilné hmotnosti neutrina pravé
v piipadech nizkych maximalnich energii [24] s. 143].
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Obrazek 1.3: Ukizka Kuricho diagramu pro radionuklid 3?P. Zobrazené hodnoty jsou
prevzaty z publikace [33].

Kurieho diagram také poslouzil k otestovani Fermiho teorie [34, s. 1366-1368],
zejména v obdobi kratce po jejim publikovani. Prvotni studie poukazovaly na rozpor
mezi teoril a experimentem, protoze namérena zavislost se zejména v oblasti nizkych
energii vzdalovala od teoretické linedrni. Méfen{ (dovolenjch) spekter 23S a ®4Cu vedlo
ke zjisténi, ze pozorované odchyleni je funkci tloustky zdroje a jeho homogenity, a nema
tedy pric¢inu v néjaké nezndmé a teorii nepopsané fyzikalni skutecnosti.

1.2 Interakce elektronu s latkou

Elektrony, jakozto nabité ¢astice, interaguji s hmotou dominantné prostirednictvim elek-
tromagnetické sily. K predani energie dochazi jednak pfi srazkach s obalovymi elektrony
atomu materialu, které vedou k jonizaci nebo ezcz’tacﬂ druhym vyznamnym procesem
pak je emise brzdného zci?‘enﬁ Celkova linearni brzdna schopnost

dFE dFE dE
o _(<E o 1.
dz < dx )col * ( dz )rad ( 33)

je tudiz pro elektrony ddna dvéma ¢leny — srazkovym a radia¢nim.

1.2.1 Linearni brzdna schopnost

Srazkové procesy pozorujeme pri interakci libovolnych nabitych ¢astic, le¢ pro pripad
elektrontt musime vzit v potaz dvé odlisnosti od ¢astic tézkych [35] s. 37]. S ohledem
na nizsi hmotnost nalétavajicich ¢astic jiz neni platny predpoklad, se kterym byla od-
vozena Betheho—Blochova formuldﬂ a to konkrétné, ze k vychyleni ¢dstice z puvodni

1"Pokud je energie pfedana nabitou &astici orbitalnimu elektronu vétsi nez p¥islusnd hodnota vazbové
energie, dojde k jeho odtrzeni od atomu a vzniku iontového paru. V opacném ptipadé je elektron
pouze vybuzen do vyssi energetické hladiny v atomovém obalu. Prvni pripad nazyvame ionizaci, druhy
excitaci.

8 Elektromagnetické zaFeni emitované nabitou &stici pohybujici se s nenulovym zrychlenim.

9Vztah pro vypodet linedrni brzdné schopnosti tézkych nabitych &astic.
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1.2. Interakce elektronu s latkou

drahy dochézi minimalné. Dal$im aspektem je interakce mezi totoznymi ¢asticemi (elek-
trony), procez ve vypoctu musi byt zohlednéna jejich nerozlisitelnost. Pfi uvazeni uve-
denych skutecnosti pak korigovany vztah urcujici ztraty energie elektronti v dusledku
ionizace a excitace nabyva tvaru

_<(C1£>c01:27;j;])\;2‘ (lnm_IHQ- <2m—1+62)
(o) (i) ),

kde F je energie nalétavajiciho elektronu, v jeho rychlost, IV je hustota poctu elektronu
v materialu, Z protonové cislo atomu absorbatoru, me klidovd hmotnost elektronu,
e elementarni elektricky néboj, ¢ rychlost svétla ve vakuu a 8 = % [36), s. 42].

Vybuzeni brzdného zatreni je naopak procesem, ktery hraje vyznamnou roli jen u ¢as-
tic lehkych. Miru radiac¢nich ztrat popisuje vzorec

E NEZ(Z 4+ 1)e* 2F 4
—<d> - (Z+1)e -(41n —), (1.35)
dzr ) 1aq 137m2ct mec? 3

(1.34)

pricemz znaceni veli¢in je stejné jako v predchazejicim vyrazu [36, s. 43]. Rov-
nice mimo jiné napovida, ze vyznam radiac¢nich ztrat roste s protonovym ¢islem
absorbujiciho materidlu Z (kvadraticky) a energii elektroni E. Naproti tomu kvadrét
hmotnosti ¢astice me ve jmenovateli vysvétluje, pro¢ pro tézsi nabité Castice je mozné
tento interakéni proces zanedbat?}

1.2.2 Dosah

Uvazujme nyni experiment, pri kterém bude kolimovany monoenergeticky svazek na-
bitych éastic kolmo dopadat na absorbator, za nimz bude umistény detektor [36] s. 34
a 43]. Pro ruzné tloustky absorbatoru budeme zaznamenavat pocet Castic proslych
materidlem. Vysledkem budou kfivky vykreslené na obrdzku [[.4] Drahy tézkych ne-
bitych c¢astic jsou primé, a proto se pocet zaznamenanych castic pro malou tloustku
absorbatoru pfilis neméni. K prudkému poklesu dojde, az kdyz rozméry absorbatoru
odpovidaji dosahu ¢astic. Naproti tomu elektrony jsou podstatné vice rozptylovany a
pokles v poctu proslych castic tak zaznamename i pro malou tloustku absorbatoru.
Draha lehkych nabitych castic je zktivenda a jeji délka je typicky vétsi nez vzdélenost
pruniku do materidlu ve sméru ptuvodniho vektoru rychlosti ¢astice.

Pro zdroj emitujici elektrony pri beta preméné (spojité spektrum energii) je situace
jiné [36], s. 45]. Plati, ze zavislost poctu detekovanych ¢astic N na tloustce absorbéatoru
t vykazuje témeér exponencialni prﬁbéh@ Ten 1ze popsat rovnici

N = Ny exp(—nt), (1.36)

kde Ny udava pocet castic detekovanych v pripadé méreni bez absorbatoru a koeficient
n charakterizuje absorpéni vlastnosti prozarované latky.

Vztah na prvni pohled mtze pripominat popis zeslabeni svazku fotonového
zafeni. Mezi obéma situacemi je vSak zasadni a principidlni rozdil — zatimco v pripadé
fotonti exponenciala plyne z charakteru interakce zareni, a je tedy podlozena fyzikalni
teorii, u beta ¢astic jde o empirickou aproximaci.

20Pro miony, které jsou druhé nejlehéi nabité dstice a maji pFiblizné 200krat vétsi hmotnost nez
elektrony (105,66 MeV /c? [37, s. 36]), bude za stejnjch podminek ztrita energie prostfednictvim emise
brzdného zareni cCtyTicettisickrat mensi.

21y semilogaritmickém grafu bude zavislost pFimkova.
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1. Zéklady beta spektrometrie

t t
(a) tézké nabité Castice (b) lehké nabité castice

Obrazek 1.4: Zavislost poc¢tu ¢astic v monoenergetickém svazku N na tloustce ab-
sorbujici vrstvy t pro pripad tézkych a lehkych nabitych castic. Grafické znazornéni
vychéazi z [38, s. 23-24].

Na zakladé absorpéniho méfeni je mimo jiné mozné urcit maximalni energii elek-
tront emitovanych pii beta preméné [39]. Metoda vyuziva skutecnosti, Ze existuje ko-
relace mezi energii koncového bodu Ejy a absorpcnim koeficientem n, kterou lze mate-
maticky aproximovat vztahem

n=KtE,*, (1.37)

kde K a a jsou konstanty zavisejici na pouzitém absorbatoru a geometrickém usporadani
méreni. V pozdéjsi zpresnujici studii [40] autor dale uvadi, ze zévislost podobného
charakteru existuje téz mezi absorp¢nim koeficientem n a velikosti plochy pod krivkou
spektra, pricemz odchylky mérenych hodnot od modelovych jsou v tomto pripadé mensi
nez v predchozim. Kromé zpresnéni stanoveni hodnoty koncového bodu by tak pomoci
absorpéniho méreni mélo byt mozné ziskat urcitou informaci ohledné tvaru spektra,
s ¢imz je spojen i typ prislusného prechodu (viz kapitolu . Presto, obvyklejsi
postup urceni uvedenych charakteristik je pfimé méfeni spektra [36, s. 45].

1.3 Spektrometrie zareni beta — polovodicové detektory

Prechozi ¢asti teoretického zakladu disertaéni prace byly zaméieny na fyzikalni popis
beta pfemény a charakter interakce emitovaného zareni s hmotou. V nésledujicich je
pozornost vénovana moznostem detekce a méreni spekter.

V této podkapitole jsou nejprve popsany zakladni vlastnosti polovodi¢t. Déle je
diskutovana jejich aplikace pro detekci ionizujiciho zareni, zejména s ohledem na po-
tfeby beta spektrometrie. Vétsi mira pozornosti vénovand instrumentaci na bazi po-
lovodicovych detektorii je v prvni radé motivovana skutecnosti, ze tato byla vyuzita
v experimentalni ¢asti prace. Obecné ale téz plati, ze uvedeny druh detekéni techniky
patii mezi béznéjsi a dostupnéjsi vybaveni laboratori zabyvajicich se radioaktivitou a
jejim méfenim, nez je tomu v pripadé pokrocilych spektrometrickych systémi (mag-
neticky spektrometr nebo magneticky mikrokalorimetr) struéné predstavenych v dalsi
podkapitole

1.3.1 Pasova struktura pevnych latek

Periodicka miizka krystalickych pevnych latek vede k vytvoreni past energii, které uda-
vaji vSechny pfipustné energetické stavy elektront nachézejicich se v pevné latce [41]
s. 203]. Existenci pasové struktury lze ukézat feSenim Schrodingerovy rovnice pro pohyb
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elektronu v periodickém potencidlovém poli. Jeji vznik téz mutze kvalitativné priblizit
nasledujici ivaha. Méjme soustavu izolovanych atomi, které budeme k sobé postupné
priblizovat. V pripadé jednotlivych atom mohou elektrony obsazovat pouze diskrétni
hladiny energie, které vychazi z korent prislusné Schrodingerovy rovnice. Kdyz se pri
priblizeni zac¢nou elektronové obaly atomt prekryvat, dojde s ohledem na Pauliho vy-
lucovaci princip k rozstépeni hladin. Pocet hladin v pasu odpovida poctu interagujicich
atomil.

V pevné latce tak vznika sada energetickych pasi dovolenych energii, které se mo-
hou vzajemné prekryvat, nebo byt oddéleny pasem zakazanych stavi. Dovolené stavy
jsou obsazovany ve shodé s vystavbovym principem znamym pro izolované atomy. Ji-
nymi slovy, elektrony zaplnuji hladiny v souladu s Pauliho principem tak, aby mély co
nejmensi energi

zcela prazdny
vodivostni pds

témér prazdny
vodivostni pds

Castecné obsazeny
vodivostni pds

vodivostni pds

plné obsazeny témér obsazeny . . .
., . ., . valencni pds valencni pds
valencni pds valencni pds
Izolanty Polovodice Kovy

Obrazek 1.5: Pasova struktura pevnych latek (podle [42] s. 10])

7 hlediska elektrické vodivosti latky jsou dulezité nejvyssi energetické pasy — va-
lenénzF_g] a vodivostm@ [43, s. 14]. Zjednoduseny diagram pasové struktury pro polo-
vodice, izolanty i vodice je znazornén na obrizku Je patrné, ze toto usporadani
je pro jednotlivé typy pevnych latek podobné a hlavni odlisnost je ve velikosti zakaza-
ného pasu. U kovu je nejvyssi energeticky pas zaplnén elektrony jen ¢astecné [43) s. 17].
Dvé moznosti vedouci k takové konfiguraci jsou naznaceny na obrazku — v prvnim
pripadé vidime c¢astec¢né obsazeny vodivostni pés, v druhém piekryvajici se valencni a
vodivostni pasy. V obou ptipadech je tudiz k dispozici dostatek volnych energetickych
hladin, na které mohou elektrony prechizet s dodanim jen malého mnozstvi energie.
Pevna latka tohoto typu se proto vyznacuje dobrou vodivosti. Izolanty maji zakazany
pés znac¢né sirky (vétsi nez cca 3,5 eV [41], s. 205]), a proto ani vyrazna tepelnd excitace
nepostacuje k vybuzeni nékterého elektronu do vodivostniho pasu, a latka elektricky
proud nevede. U polovodicu, jejichz zakdzany pas je mensi bariérou, je naproti tomu
takovy prechod nositeli ndboje mozny.

Nécrtek na obrézku [I.5] je ovSem jen vyrazné zjednodusenym zndzornénim pésové
struktury. O néco podrobnéjsi nahled prindsi graf v némz je informace o energii
dovolenych kvantovémechanickych stavit doplnéna o krystalovou hybnost[f] [44 s. 9].
Lze tak rozlisit dvé situace s ohledem na vzijemny vztah minima ve vodivostnim pésu

22Uvedené plati za predpokladu, Ze elektrony v ltce nejsou v diisledku réiznych procest excitoviny
[41] s. 204]. Takovy stav nastavé pfi teploté 0 K za predpokladu, Ze na latku zdroven nepusobi zaddné
zareni.

Z3Valenéni pés je poslednim elektrony zcela obsazenym pasem energetického spektra pasové struktury
[12] s. 464].

2Vodivostni pés je prvni pas energii, ktery je elektrony ne zcela obsazen [12] s. 464].

ZPfipadné o vinovy vektor; vztah mezi krystalovou hybnosti p a vlnovym vektorem de Broglieho
viny k je p = hk, kde h je redukovana Planckova konstanta.
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a maxima v pasu valenénim. Maji-li elektrony nebo diry obsadivsi tyto stavy stejnou
hodnotu hybnosti, hovoiime o polovodici primém (viz obrazek minimum vodi-
vostniho pasu je pfimo nad maximem pdsu valen¢niho). V opa¢ném piipadé, kdy je
hodnota hybnosti rozdilna, jde o polovodic¢ neprimy (viz obrazek . Prikladem pri-
mého polovodice je arsenid gallity (GaAs), nepfimymi polovodiéi jsou kfemik nebo
germanium.

vodivostni pds vodivostni pds

Energie (eV)
[y
[
Energie (eV)
[y

valenéni pds

valencni pds

[111] 0 [100] [111] 0 [100]
Hybnost Hybnost
(a) Pfimy polovodi¢ (GaAs) (b) Nepfimy polovodi¢ (Si)

Obrazek 1.6: Pasovd struktura primych a nepiimych polovodi¢u (podle [45) s. 32]).
Diagram znézornuje zavislost energie na krystalové hybnosti ve dvou smérech® [111]
a [100]. E4 oznacuje velikost zakdzaného pasu.

*Pro stanoveni sméru je v krystalografii uzivana notace indext zapsanych do hranatych zdvorek [46]
s. 36]. Jde o soubor nejmensich celych éisel, jejichz vzadjemny pomér je stejny jako pomér mezi slozkami
vektoru urcujiciho dany smér vici krystalovym osam.

1.3.2 Nositelé naboje v polovodiéich

Elektron excitovany do vodivostniho pasu za sebou ve valenénim pasu zanechava vol-
nou pozici. Ta je nazyvana dirou a chova se efektivné jako kladna cCastice. Néktery
z dalsich valen¢nich elektronti mtze tento uprazdnény energeticky stav obsadit, ¢imz
dojde k posunu diry. Pohyb obou nositelti ndboje, elektronti i dér, prispiva k celkovému
elektrickému proudu tekoucimu polovodicem. To je odlisnosti ve srovnani s vedenim
proudu v kovech, v nichz je zprostredkovano pouze elektrony.

Vznik paru elektron-dira

Péry elektron-dira produkované pfti interakci ionizujictho zareni v polovodi¢ovém ma-
teridlu vytvai{ elektricky signal, ktery je vyuzivin pro tucely deteked™] Je nutné ale

26Nabité ¢astice pfi priichodu materidlem ztrici energii pfedevdim v pruznych srazkach s elektrony,
coz je proces vedouci ke vzniku paru elektron-dira. Céast energie je ale téz deponovana v podobé exci-
tace mrizovych vibraci nebo neradiac¢nich ztrat, jako je vyrazeni atomu z puvodni polohy v krystalové
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vzit v tvahu, Ze ke vzniku paru muze v polovodic¢i dojit i v dusledku nékolika dalSich
procesu, jako je tepelnd nebo opticka excitace [42] s. 21-24].

Tepelné generovani nositelt naboje neni zddoucim jevem, nebot vede ke zvySeni
sumu superponovanému na uzitecny signdl. Detektory vyrobené z materialu s nizkou
sirkou zakazaného pasu, u nichz je za pokojové teploty mozné primé excitace velkého
poctu elektront z valenéniho do vodivostniho pasu, je proto nutné pri jejich provozu
chladit. Vybuzeni elektronu do vodivostniho pasu muze zptlisobit i absorpce fotonu
elektromagnetického zéfenﬂ, ¢ehoz se vyuziva ve fotodiodach, fototranzistorech nebo
solarnich clancich.

Energeticky prah tvorby paru elektron-dira je o néco vétsi nez hodnota sitky za-
kazaného pésu@ nebot c¢ast absorbované energie vede k excitaci miizovych vibraci
krystalu [47, s. 256-257]. To nastdva v pripadé neprimého pfechodﬂ kdy elektron
excitovany z valen¢niho do vodivostniho pasu neméni pouze svij energeticky stav, ale
téz hybnost. Primérna energie potiebnd pro vytvoreni paru elektron-dira nezavisi na
druhu dopadajiciho zafeni, nybrz na pouzitém materidlu a jeho teploté.

Ve srovnani s energii potfebnou na produkci jednoho paru iont-elektron v plynovém
detektoru, poptipadé jednoho fotoelektronu ve scintilaéni detekéni jednotce, je energie
nutnd pro vznik paru elektron-dira v polovodi¢i o Fad, respektive o dva fady, mensi [35],
s. 228]. Pro stejné velkou hodnotu absorbované energie tak v polovodié¢i vznikne nejvice
nositelt naboje, coz je vyhodou, kterd se obecné projevuje v dobrém energetickém
rozliseni polovodicovych detektort.

Pohyb elektroni a dér

V polovodic¢ovém materidlu, ktery dosahl tepelné rovnovihy, se pri nenulové teploté
volni nositelé ndboje pohybuji nahodile krystalickou miizkou [43], s. 19]. Jejich stFedni
kineticka energie, odpovidajici tepelné energii mrizovych vibraci, je rovna %kT, kde
k je Boltzmannova konstanta a T absolutni teplota. P#i pohybu jsou rozptyloviny na
elektricky neutralnich atomech mrizky kmitajicich kolem svych rovnovaznych poloh
nebo pusobenim coulombickych sil na ionizovanych atomech primési. Pro kvantifikaci
miry téchto interakci je zavedena veliCina stredni volnd drdha, eventualné stredni doba
Zivota.

V pripadé, ze v polovodic¢i vznikne nehomogenni distribuce volnych nositeld naboje
nebo je na néj aplikovano elektrické pole, projevi se dalsi fenomény transportu naboje,
které prispéji k celkovému elektrickému proudu tekoucimu materidlem.

Pisobenim elektrického pole jsou volni nositelé ndboje mezi jednotlivymi srazkami
unéseni (driftovani) ve sméru uréeném timto polem [42] s. 17]. Drift je superponovan
na nahodily tepelny pohyb (popsany v prvnim odstavci této podkapitoly), a v dusledku
toho je stfedni hodnota jejich rychlosti, na rozdil od situace bez plisobeni elektrického
pole, nenulova. Zavislost mezi driftovou rychlosti v a intenzitou elektrického pole E je
dana vztahem

v =sgn(e) u E, (1.38)

kde konstanta imérnosti p se nazyva pohyblivost a sgn(e) vyjadiuje znaménko naboje.
Plati, ze pohyblivost nositele naboje je tim vétsi, ¢im mensi je jeho efektivni hmotnost
a ¢im delsi je odpovidajici stfedni doba zivota. Dale pu vykazuje zavislost na teploté,

miizi [47), s. 255]. Vytvoreni téchto poruch je pfi¢inou vzniku radiaéniho poskozeni, které se v makro-
skopickém pohledu projevuje zménou elektrickych charakteristik polovodicové soucastky v obvodu.

2TEnergii srovnatelnou s §fikou zakézaného pasu polovodi¢i mé viditelné svétlo.

28Pro fadu polovodiéll plati empirické pravidlo, Ze energie potiebné na vznik jednoho paru elektron-
dira w je zhruba trojndsobek $ifky jejich zakdzaného pasu E,. Studie [48] uvAdi presnéjsi vyjadieni
zévislosti w(Ey) = 2,78 E4 + 0,55 €V ziskané prokladem dat pro deset ruznych materiali.

2 Rozdilng hybnost maxima valenéniho a minima vodivostniho pasu [42] s. 28], viz obrizek
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kterou lze v intervalu 100-400 K pfiblizné vyjadrit jako T~", kde m je konstanta
charakterizujici material a nositele naboje’}

Linearita ve vztahu plati jen tehdy, je-li zména rychlosti zpusobend elek-
trickym polem mald ve srovnani s rychlosti tepelného pohybu. Této situaci odpovidaji
intenzity elektrického pole maximéalné 103V - em ™! [49] s. 51]. V elektrickém poli o vétsi
intenzité se zavislost od linedarniho pribéhu vyrazné odchyluje, driftova rychlost roste
pomaleji, az se nakonec stava na intenzité nezavislou a nabyva saturované hodnoty radu
10" cm - s

Druhym fenoménem, ktery prispiva ke vzniku elektrického proudu v polovodici, je
difize [43), s. 21]. Tento proces nastavé, pokud je prostorova distribuce ééstiﬂ neho-
mogenni. Céstice z oblasti s vyssi koncentraci maji tendenci piechazet do oblasti s kon-
centraci nizsi. Jsou-li tyto ¢astice nabité, projevi se vznikly diftzni tok jako elektricky
proud. Matematicky je tento jev popsan Fickovym zdkonem

F=—-DVn, (1.39)

kde F' je tok éésti@ a Vn gradient koncentrace ¢astic. Diftizni konstanta D a pohyb-
livost p charakterizujici drift jsou vzajemné zavislé veli¢iny [42] s. 18], coz vyjadiuje
Einsteintv vztahP?]

D=—y, (1.40)
e

v némz e znac¢i velikost elektrického naboje nositele.

Hustota elektrického proudu je déna soucinem hustoty elektrického naboje a rych-
losti pohybu jeho nositeli. Jde o vektorovou veli¢inu, jejiz smér odpovida sméru pohybu
kladného naboje. V polovodici, kde k vedeni proudu prispivaji elektrony i diry, je celkova
proudova hustota J vyjadfena vyrazem

J =enu,E + epu,E +eD,Nn —eD,Vp, (1.41)

ve kterém n znad¢i koncentraci volnych elektroni a p koncentraci dér (stejné symboly
jsou pouzity pro odliseni obou druht nositeltl naboje i v indexech dalsich ve vyrazu se
vyskytujicich veli¢in). Prvni dva s¢itance v ((1.41)) prislusi driftovému proudu, zbyvajici
¢leny pak popisuji proud difizni. Je patrné, ze za podminek, kdy plati linearita mezi
driftovou rychlosti a intenzitou elektrického pole, odpovidé vyjadreni hustoty driftového
proudu Ohmovu zakonu

J=0E. (1.42)
Srovnanim (1.41)) a (1.42)) 1ze pro celkovou vodivost o (soucet elektronové a dérové

vodivosti) psat
o= e (npn + ppp). (1.43)

Zachyt a rekombinace

Opacnym procesem ke vzniku paru elektron-dira je priméa rekombinace, pri niz elektron
prejde za vyzéareni fotonu z vodivostniho do valenéniho pasu [35) s. 219]. S ohledem
na zachovani energie a hybnosti nemohou libovolny elektron a libovolna dira spolu
zrekombinovat, a tudiz se tento mechanismus jen fidce podili na zaniku volnych nositela

39Hodnota m je v kifemiku rovna 2,5 pro elektrony a 2,7 pro diry; v germaniu 1,66 pro elektrony
a 2,33 pro diry [35 s. 218].

31V diskutovaném piipadé volnych nositeldt ndboje.

32Pocet ¢astic prochizejicich jednotkovou plochou za jednotkovy ¢as.

33Einsteiniv vztah lze odvodit z vyrazu aplikovaného na systém v tepelné rovnovaze,
kdy proudova hustota v kazdém jeho bodé je rovna nule. Podrobnéji v [42] s. 18-19].
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naboje v neptimém polovodiéilfl V pfimém polovodici je tento druh zarivé rekombinace
castéjsi, ¢ehoz se vyuziva pri vyrobé svétlo emitujicich polovodi¢ovych soucééstek.

Neni-li mozné rekombinace primé, dochdzi dominantné k zaniku volnych nositela
naboje prostrednictvim rekombinacnich center, ktera v polovodi¢ovém materidlu vzni-
kaji vlivem pritomnosti primeési v krystalﬂ [36, s. 375]. Ty zpusobuji zménu pésové
struktury priddnim novych energetickych hladin do zakazaného pésulﬂ Primési chova-
jici se jako rekombinaéni centra mohou postupné zadrzet volny elektron i diru a zptsobit
tak jejich rekombinaci. Hladiny hlubokych primési se téz projevuji jako zdchytnd centra,
jejichz chovani se od rekombinac¢nich mirné odliSuje. Jsou schopna zachytit pouze jeden
z druht nositell naboje, a tudiz v nich nedochazi k rekombinaci paru elektron-dira.
Znehybnéni nositelé jsou po urcitém case opét uvolnéni, ale pokud je doba zadrzeni
delsi nez doba sbéru naboje, neprispéji k mérenému impulzu.

Rekombinace a zachyt jsou sice dva odlisné procesy, nicméné ve své podstaté oba
vedou ke stejnému vysledku — ztratdm nositelti ndboje a snizeni jejich stfedni doby
zivota. PTi vyuziti polovodice coby detektoru je obecné zadouci, aby veskery naboj,
ktery je v ném vytvoren pii interakci ionizujictho zareni, byl kompletné sebran. Je proto
nutné, aby doba sbéru naboje byla kratsi stfedni doby zivota.

1.3.3 Vlastni a nevlastni polovodice
Vlastni polovodice

Viastnim (téz intrinsickym) je nazyvan takovy polovodi¢, v kterém nejsou pritomny
zddné elektricky aktivni primési, respektive jejich vliv na vodivost je minimdlni [47,
s. 251-252]. Prakticky totiz neni mozné dosdhnout stoprocentni éistoty, a tudiz v redl-
nych materialech jsou, byt v nizkych koncentracich, primési vzdy pritomné.

V intrinsickém polovodici existuje rovnovaha mezi elektrony excitovanymi do vo-
divostniho pésu a témi, které rekombinuji. Jinymi slovy, pocet volnych elektront n je
roven poctu dér p. Pro jejich intrinsickou koncentracilﬂ n; a p;, plati vztah

)
n; =p; = AT? exp <g> ) (1.44)

2kT
kde T je absolutni teplota, A materidlova konstanta, F, sitka zakdzaného pasu a k Bol-
tzmannova konstanta [35), s. 217].

Nevlastni polovodice

Jak jiz bylo uvedeno v predchozi kapitole elektrické charakteristiky polovodica
mohou byt ovlivnény pfitomnosti jingch prvki v krystalu. Rizenym vnesenim piimési
do objemu intrinsického materidlu lze zvysit koncentraci volnych elektronti nebo dér,
coz povede k narustu jeho vodivosti. Tento proces je nazyvan dopovdni nebo také
dotovani. Mezi vyuzivané technologické postupy patri termicka difﬁz@ nebo iontova

34Pro tplnost dodejme, e rekombinace neni procesem, ktery by vedl k anihilaci, to znamens fyzic-
kému zaniku castic. Volny elektron je pouze zachycen ve valenénim pasu a nemuze prispivat k vedeni
elektrického proudu materidlem.

35Kromé pifmési mohou ke vzniku rekombinaénich nebo zichytnych center vést té7 poruchy krysta-
lové mfizky, at jiz jde o bodové (vakance, ¢éstice v intersticidlni poloze) nebo ¢arové (dislokace) [36]
s. 376].

36P¥imési, které vytvaii nové hladiny p¥iblizné v poloviné zakizaného pésu, jsou nazyvany hluboké
[36l s. 375]. Naproti tomu piimési dopliujici donorové nebo akceptorové hladiny (viz kapitolu [1.3.3))
jsou oznacovany jako melké.

3TPocet &astic na jednotkovy objem.

38Polovodi¢ zahfaty na vysokou teplotu je ponoren do plynné atmosféry, ktera obsahuje pozadovanou
primés [36, s. 387]. Jeji atomy difunduji do objemu materidlu skrze jeho povrch.
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1. Zéklady beta spektrometrie

implantacﬂ Vysledkem je nevlastni (téz extristicky) polovodi¢, pricemz v zévislosti
na pridané primési je rozlisovan typ N s prebytkem elektront ve vodivostnim péasu a
typ P s prebytkem dér v pasu valencnim.

V nésledujicich iivahach bude predpokladano, ze vychozi polovodi¢ovy material je
tvofen ¢tyfmocnym prvkem (kfemik, germanium). Pfi nahrazeni nékterého z atomu
v krystalové mrizce pétimocnoﬂ primeési jsou ¢tyri z péti valenc¢nich elektrond vy-
uzity pro vytvoreni kovalentni vazby s okolnimi atomy (viz obrézek [1.7a). Zbyvajici
elektron obsazuje energetickou hladinu utvorenou v zakazaném pasu v blizkosti pasu
Vodivostnihﬂ Je jen slabé vazan, a proto pouze velmi méalo energie postaci, aby se
stal vodivostnim elektronem (bez vzniku diry). Pfimés tohoto typu poskytuje volné
elektrony, procez je oznacovana jako donor. Nadbytek elektront vznikly ionizaci atomii
donoru vede k sniZeni koncentrace dér. V materidlech s touto ptimeési (polovodi¢ typu N)
je tudiz vedeni elektrického proudu dano predevsim pohybem elektrontu, zatimco diry
prispivaji jen velmi méalo. V polovodiéi typu N jsou proto elektrony majoritnimi nositeli
naboje a diry minoritnimi.

vodivostni pds vodivostni pds

= . i akceptorové hladiny
donorové hladiny

valencni pds valencni pds

(a) typ N (b) typ P

Obréazek 1.7: Nevlastni polovodice (podle [47, s. 254 a 256]). Na horni ¢asti obrazku
jsou znazornény kovalentni vazby mezi jednotlivymi atomy v krystalu. Vlevo je jeden
atom kfemiku nahrazen pétimocnym fosforem (donorem), vpravo tfimocnym borem
(akceptorem). V dolni ¢asti jsou pro oba piipady doplnéna zjednodusend schémata
pasové struktury, v nichz jsou znazornény donorové/akceptorové hladiny v zakdzaném
pasu.

39Polovoditovy material je umistén do svazku ionizovanych atomt piimési produkovaného urychlo-
vaCem [36] s. 389]. Energie iontti uréuje hloubku, do niz pfimési v materidlu proniknou.

“0Prvek z V. skupiny periodické tabulky; kupiikladu arsen, fosfor nebo antimon [35, s. 221].

“IEnergeticky rozdil mezi touto hladinou a vodivostnim pasem je v germaniu 0,01 eV a v kiemiku
0,05 eV [35] s. 221].
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1.3. Spektrometrie zareni beta — polovodicové detektory

Vodivostni charakteristiky polovodi¢e podobnym zptsobem ovlivni i trojmocna pti-
méﬂ jejiz atom mé valencénich elektroni méné, nez je pocet kovalentnich vazeb se
sousednimi atomy, a jedna tak zlstava nesaturovana. V disledku toho dochazi k ovliv-
néni pasové struktury materialu, a to se projevi vznikem nové energetické hladiny v za-
kazaném pasu v blizkosti pasu valen¢niho, kterd mutze byt snadno obsazena, napriklad
vlivem tepelné excitace. Pfimés tohoto typu elektrony prijima, a proto je oznacovana
jako akceptor. Obsazenim akceptorovych hladin dochazi ke zvysSeni koncentrace dér.
V takovém polovodic¢i (typu P) jsou tedy diry majoritnimi nositeli ndboje a elektrony
minoritnimi.

Obecné vzato, dopovanim se zvysuje celkova koncentrace nositeli ndaboje, a tedy
i elektrickd vodivost materidlu [36] s. 372]. Nezavisle na typu v nevlastnim polovodici
vsak plati, ze sou¢in koncentrace elektroni n a dér p je roven kvadratu intrinsické
koncentrace n; dané vztahem [35, s. 221]. Déle, jelikoz dopovany krystal zistava
jako celek elektricky nenabity, velikost kladného a zdporného naboje musi byt identicka,
tak jak vyjadfuje rovnice

Np +p=Na+n, (1.45)

kde Np a N4 jsou koncentrace donoru a akceptori. V polovodic¢i typu N je pocet
akceptorovych primési nulovy a déle plati, ze n > p. Z toho plyne, Zze koncentrace
volnych elektronil n zhruba odpovidd koncentraci donorit Np. V polovodici typu P lze
dovodit podobny vztah mezi koncentraci dér p a akceptoria N 4.

Typické koncentrace dopantu jsou fadu 10'3 atomi na cm?, zatimco koncentrace
atomil zakladniho materidlu jsou 10?2 na cm? [35] s. 221]. Vyssiho dopovani trovné az
10?Y atomti na cm? se pouziva pfi vyrobé tenkych vrstev uréenych napiiklad pro kon-
strukci elektrickych kontaktti polovodicovych soucastek. Nizka koncentrace minoritnich
nositeli ndboje v silné dopovanych polovodicich (oznac¢ovanych Nt a PT) umoziiuje vy-
tvoreni blokovacich (neinjektujicich) struktur.

Kompenzované polovodice

Pokud je polovodi¢ dopovan jak donorovymi, tak akceptorovymi pfimésemi ve stejnych
koncentracich, dochéazi k jejich vzajemnému vykompenzovani a material se tak svymi
vlastnostmi blizi vlastnimu (intrinsickému) polovodiéﬁ [36, s. 374-375]. Kompenzova-
ného polovodice neni obecné snadné dosdhnout, nebof i mala odchylka v koncentracich
jednotlivych primési vede ke zméné vlastnosti materidlu na typ N, nebo P. V soucas-
nosti jedinym uzivanym postupem pro vytvoreni kompenzované oblasti vétsiho objemu
je driftovani kfemiku nebo germania ionty lithia (podrobnéji v kapitole .

1.3.4 Materialy pro polovodicové detektory

Pro konstrukci polovodic¢ovych detektorii ionizujiciho zareni se v nejvétsi mire vyuziva
kiemiku nebo germania (ptehled jejich zakladnich vlastnosti je uveden v tabulce
[36] s. 486—-487]. Vyhodou uvedenych materidla jsou dobré charakteristiky sbéru ndboje
(pohyblivost a stfedni doba Zivota nositeli), diky kterym je mozné vyrobit detektory
dostatecné velkych objemt, aniz by dochazelo k vyraznému nérustu ztrat vlivem za-
chytu a rekombinace. Dalsi zadouci vlastnosti je dobré energetické rozliSeni, které ma

vvvvv

na vytvoreni jednoho paru elektron-dira, zvysuje pocet nositeld naboje vzniklych pri

42Prvek z III. skupiny periodické tabulky, napifklad galium, bor nebo indium [35, s. 221].
43Vzhledem k vlastnostem blizkym intrinsickym polovodi¢tim se téZ pro oznaceni kompenzovanych
oblasti uziva pismeno I.
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1. Zéklady beta spektrometrie

absorpci daného mnozstvi energie, a tudiz vede ke snizeni statistickych fluktuaci sig-
nalu. Nevyhodou vsak je nartst tepelné generovaného sumu, v disledku ¢ehoz se provoz
zejména germaniovych (ale i nékterych kiemikovych) detektort neobejde bez chlazeni.

Pri vyuziti polovodicového detektoru pro spektrometrii zafeni gama je dalsim dule-
zitym parametrem (efektivni) protonové ¢islo materidlu, jelikoz G¢inny prutez fotoelek-
trického jevu je na ném vyrazné zéwislylﬂ V tomto kontextu je germanium (Z = 32)
lepsi kfemiku (Z = 14). Pro detekei elektroni (zafeni beta) je naopak kiemik vhod-
néjsi, nebot v ném dochéazi v mensi mire k nezddoucim jevim, jako je zpétny rozptyl
¢astic nebo produkce brzdného zafeni |36, s. 483].

Tabulka 1.2: Vlastnosti kfemiku a germania

Si Ge
Protonové ¢islo 14 32
Hustota (g - cm™3) 2,33 5,32
Sitka zakazaného pasu pii 0 K (eV) 1,165 0,746
Sitka zakazaného pasu pii 300 K (eV) 1,115 0,665
Energie na vytvoreni jednoho paru pii 77 K (eV) 3,76 2,96
Energie na vytvoreni jednoho paru pri 300 K (eV) 3,62 X
Pohyblivost elektroni pii 77 K (em? - V=1 .s71) 2,1-10*  3,6-10*
Pohyblivost elektront pti 300 K (cm? - V=1 .s71) 1350 3900
Pohyblivost dér pti 77 K (cm? - V=1 .s71) 1,4-10*  4,2-104
Pohyblivost dér pti 300 K (cm? - V~1.s71) 480 1900

Data v tabulce jsou pfevzata z [36] s. 368].

V mensi mife jsou v detektorové technice vyuzivany i dalsi materidly, které jsou
nadale hledany s cilem, aby prinesly zlepSeni téch parametrii, v nichz tradi¢ni kiremik
nebo germanium nevynikaji. Jako perspektivni se jevi nékteré slouceninové polovodice
— napriklad tellurid kademnaty (CdTe), jodid rtutnaty (Hgls) nebo tellurid zine¢nato-
kademnaty (CdZnTe), které jsou v dnesni dobé jiz komeréné vyuzivané [306, s. 487-490).
Jejich vyhodou je vétsi sitka zakazaného pasu, kterd umoznuje provoz detektoru bez
nutnosti Chlazenﬁ Dalsi prednosti, ve vztahu k detekci zareni gama, je vysoka hodnota
efektivniho protonového éislaﬁ Pres uvedené slibné vlastnosti se vyuziti slou¢eninovych
polovodici potyka s urcitymi problémy, jako je napiiklad sbér naboje. Ve srovnani
s kifemikem nebo germaniem se ve vétsi mire uplatiuje rekombinace a zachyt na pastech,
procez podstatna c¢ast vytvoreného naboje neni sebrana, a tudiz neprispéje k mérené
odezvé. Slouceninové polovodice se také obvykle vyznacuji radove nizsi pohyblivosti dér
vici elektrontim, coz se projevuje zhorsenim energetického rozliSeni a zavislosti odezvy
na misté interakce.

1.3.5 Princip polovodicovych detektort ionizujiciho zareni

Tonizujici zareni pri interakcich v polovodicovém materialu zpisobuje vznik volnych
nositeli naboje. Jejich sebrani (a tedy i zaznamenani dané interakce) je zajisténo elek-

4 Zsvislost Géinného prifezu fotoefektu o, na protonovém &isle Z popisuje formule o, = Z"/ E$,57
kde E, znadi energii fotonti a n je Cislo lezici mezi 4 a 5 [47] s. 85].

45V nékterych aplikacich je chlazeni vyuzito pro sniZzeni Sumu, jelikoZ méfeny signal je slaby. Postadéi
vSak elektrické chlazen{ pomoci Peltierova ¢lanku, neni nutné dosdhnou teplot kapalného dusiku (77 K)
[36] s. 488].

46Protonovs &isla prvki tvoricich uvedené sloudeniny: Cd 48, Te 52, Hg 80, I 53, Zn 30.
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trickym polem pusobicim v celém citlivém objemu detektouﬂ Pro vytvoreni takového
pole vSak nepostaci prosté pripojeni polovodice pomoci ohmickych kontaktti do obvodu
ke zdroji vysokého napéti, nebot tepelné generovany Sumovy proud by o nékolik rada
prevysil méreny signé Resenim je vyuziti konfigurace s blokujicimi (neinjktujicimi)
kontakty, kterd zajisti sniZzeni elektrického proudu tekouciho polovodic¢em. Priikladem
struktury tohoto typu je PN prechod.

PN prechod

Ptrechod PN vznikd na rozhrani mezi polovodici typu P a Nlﬂ V disledku rozdilné
koncentrace nositeltt naboje v jednotlivych ¢astech dochézi k pocatecni difizi dér do
oblasti N a volnych elektront do oblasti P [36], s. 380-381]. Majoritni nositelé naboje,
kteri takto prejdou do oblasti, v niz tvori nositele minoritni, rychle zrekombinuji. Tak-
téz za sebou zanechavaji nepohyblivé ionizované atomy piimési — v oblasti typu N
v blizkosti rozhrani dochézi k odkryti kladného néboje, v oblasti typu P zépornéhﬂ
V ptvodné elektricky neutralnim materidlu vyvstava nabojova nerovnovaha, ktera vede
ke vzniku vtisténého pole, jez pusobi proti difizi nositell naboje, a jejich dalsi pohyb
tak zastavi.

Zo6na vytvorena na rozhrani polovodic¢t rizného dopovani neobsahuje volné nositele
nédboje a je nazyvana vyprdzdnénd vrstva (pfipadné ochuzend nebo hradlovd) ¢i téz
oblast prostorového ndboje. Jeji velikost je mozné urcit reSsenim Poissonovy rovnice.
Za predpokladu homogenni distribuce vazaného naboje pro celkovou sitku vyprazdnéné
oblasti d plati

1/2
iy (251/0 _ NA+ND> | (1.46)

(& NAND

kde e je velikost elementarniho elektrického naboje, € permitivita prostiedi, V4 je kon-
taktni potencidl (difizni napéti), Nao a Np jsou koncentrace akceptoru a donoru [35]
s. 225]. Vyprazdnénd vrstva zasahuje do obou oblasti tvoficich PN prechod. Obvykle
je vsak jedna z c¢asti vyraznéji dopovana nez druhé. V takovém piipadé je oblast pro-
storového naboje lokalizovana nesymetricky podél rozhrani a je vice rozsitend do méné
dopované CGasti.

Polovodicovy prechod PN ma& vlastnosti diody, mize tedy byt zapojen do elek-
trického obvodu ve dvou polaritich. Pri zapojeni v propustném sméru — tedy anody
(oblast P) ke kladnému pélu zdroje a katody (oblast N) k zdpornému — muze elektricky
proud diodou protékat. Vnéjsi elektrické pole je v tomto pripadé opac¢ného sméru vzhle-
dem k poli vtisténému, a diky tomu je jeho plusobenim hradlova vrstva, kterd tvori
barieru branici pohybu majoritnich nositel naboje, redukovana. Propustny smér je

4"Hodnota vysokého napéti vytvarejiciho elektrické pole pro sbér nositeld nidboje se lisf podle typu
detektoru a nabyva obvykle hodnot stovek az tisict voltu [35] s. 243].

48 Uvazujme kiemikovy detektor tloustky 1 mm a plochy 1 cm? vybaveny dvéma ohmickymi kontakty.
Mérny elektricky odpor intrinsického kemiku je 2,3 - 10° Q- cm (p¥i teploté 300 K) [36] s. 368]. N
detektor je privedeno napéti 1000 V, dle Ohmova zakona jim tedy protékd proud Inoise = 575 =
43 mA. ’

Pro ilustraci velikosti uzitecného signalu poslouzi pripad absorpce castice o energii 1 MeV. Na vytvo-
fen{ jednoho péru elektron-dira v kiemiku (300 K) je potfeba primérné 3,62 eV, pii iplné absorpci tak
v daném piipadé vznikne n ~ 2,76 - 10° part. Intenzita elektrického pole je dostateéné vysoka, tudiz
nositelé ndboje dosahuji saturované driftové rychlosti fadu 107 cm - s—1 [36] s. 370]. Doba sbéru nédboje
tedy fddové bude ¢t = 10 ns. Stiedni hodnotu proudu tak je mozné odhadnout jako Isignal = ™% = 4 A
(e znadi elementéarni elektricky ndboj).

49PN prechod neni mozné realizovat prostym spojeni dvou samostatnych polovodi¢ovych krystalt
[35] s. 223]. Nezbytné je vytvoreni oblasti P a N v jednom krystalu bez poruseni krystalové miizky,
¢ehoz je dosazeno zménou koncentraci primési pomoci dopovacich technik.

50Jako celek ziistéva polovodi¢ elektricky neutrdlni, k pfesunu néboje dochézi jen lokdlng.
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1. Zéklady beta spektrometrie

vyuzivan v elektrotechnice napiiklad pro ucely usmérnovani, ale pro detekci a spektro-
metrii ionizujiciho zareni vétsi vyznam nema.

Pri zapojeni v zdverném sméru — anody k zdpornému pdélu zdroje a katody ke
kladnému — elektricky proud diodou neteéﬂ Vnéjsi elektrické pole plisobi ve stejném
sméru jako pole vtisténé, a dochazi proto k zvétSeni rozméra vyprazdnéné oblasti. Ta
se s ohledem na absenci volnych nositeli ndboje nabizi k vyuziti coby citlivy objem de-
tektoru ionizujiciho zafeni. Jeji sitku lze uré¢it podle vztahu , v némz je kontaktni
potencial Vy nahrazen souctem Vj a predpéti Vg.

Na vyprazdnénou oblast lze z elektrického hlediska pohlizet také jako na kondenzé-
tor (izolator mezi dvéma elektrodami), ktery je charakterizovan urcitou kapacitou C.
Pro planarni geometrii prechodu jeji hodnotu urcuje vztah pro deskovy kondenzator

: (1.47
kde S je plocha elektrod a d jejich vzédjemnd vzdédlenost (v tomto pripadé sitka hradlové
vrstvy). S vyuzitim vztahu (1.46) je mozné vyjadieni kapacity upravit do tvaru

C'ES-<

eeN ))1/27 (1.48)

2-(Vo+ Vs

v némz N oznacuje koncentraci dopantii na méné dopované strané piechodu (predpo-
kldddme, ze No > Np, nebo Np > Np). Z hlediska minimalizace Sumu je vhodné,
aby kapacita detektoru byla co nejmensi [36, s. 387], ¢ehoz lze podle dosahnout
pouzitim vysokého predpéti Vz. Maximalni provozni zavérné napéti je limitovano hod-
notou prurazného napéti, pri jehoz prekroceni by vysoka intenzita elektrického pole
zpusobila zni¢eni PN prechodu.

Na obrazku [I.8]je schematické zndzornén{ vyuzit{ PN pfechodu zapojeného v zavér-
ném sméru jako detektoru. Dopadajici ionizujici zafeni vytvari ve vyprazdnéné oblasti
volné elektrony a diry, které se pusobenim vnéjsiho elektrického pole pohybuji (vza-
jemné v opacném sméru) a tvori pritom elektricky proud, ktery je mozné mérit. Jeho
velikost je imérnad mnozstvi deponované energie.

vyprazdnéna oblast

- 3 > +

Obrazek 1.8: Vyuziti PN pfechodu jako detektoru

Detektory zalozené na prostém PN prechodu jsou vyrdbény z monokrystalu polo-
vodice s typem vodivosti P nebo N, jehoz ¢ast je nasledné predopovana na opacény typ
vodivosti. Uziva se ruznych technologickych postupu (viz kapitolu , které ovliv-
nuji vysledné vlastnosti detektoru. Uplatnéni tohoto typu polovodicovych senzoru je

1Pfesnéji vzato, prechod blokuje pouze majoritni nositele ndboje, minoritni nosi¢e ptes hradlovou
vrstvu prochazet mohou, coz se projevuje existenci malého zavérného proudu.
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predevsim ve spektrometrii nabitych ¢astic, pricemz kfemikové detektory s povrchovou
bariéroﬂ byly v minulosti vyuzivdny i pro tcely spektrometrie beta [50]. Kfemikové
diody poskytuji vyborné energetické rozliseni a ¢asové charakteristiky, stabilitu a tenké
vstupni okénko. Urcitou nevyhodou je malé sitka vyprazdnéné oblasti, kterd v detek-
torech obvykle dosahuje maximélné 1-2 mm [36, s. 467].

PIN struktura

Reseni problému nedostateéné velikosti vyprazdnéné oblasti detektort zaloZenych na
prostém prechodu PN muze byt vyuziti struktury PIN. Ta je tvorena vysoce ¢istou nebo
kompenzovanou oblasti polovodi¢e (I), kterd se nachdzi mezi ¢astmi dopovanymi na
typ P, respektive N, jez predstavuji neinjektujici kontakty pro pripojeni do elektrického
obvodu. Na rozdil od PN prechodu neni v tomto pripadeé citlivy objem urcen velikosti
prilozeného napajeciho napéti, ale fyzickymi rozméry stiedni oblasti I. Vnéjsi elektrické
pole tak jen zajistuje rychly sbér nositelil ndboje vytvorenych zarenim.

Prikladem struktury PIN vyuzivané pro méfreni zareni beta jsou kfemikové detek-
tory driftované lithiem [29, s. 206]. Oproti vyse uvedenym detektorim s povrchovou
bariérou nabizi citlivy objem o typické tloustce 5 az 10 mm [36] s. 467], coZ je jiz do-
statecné pro uplnou absorpci elektronti bézné emitovanych radionuklidy pfi pfeméné.

P1i vyrobé detektoru Si(Li) je jako vychozi materidl obvykle bran krystal kifemiku
typu P [36], s. 467-469]. Na jeden z jeho povrchi je naneseno lithium, které v disledku
diftize pronika do hloubky materialu. Jelikoz atom lithia se v kfemiku chova jako donor,
dochézi u exponovaného povrchu k vytvoreni vrstvy polovodice typu N. Vznikly pre-
chod PN je nasledné zapojen v zédvérném sméru. Plisobenim elektrického pole jsou za
zvysené teploty lithiové ionty driftovany do oblasti typu P. Koncentrace donorti a ak-
ceptoru se v materidlu vyrovnava, a vzniké tak oblast kompenzovaného polovodice. Na
strané, ze které driftovani lithia zapocalo, je vytvorena tenkd vrstva NT slouzici jako
jeden z elektrickych kontaktti detektoru. Druhy je zhotoven pokovenim protilehlého
povrchu nekompenzované ¢asti polovodice typu P. Na rozdil od germania je pohybli-
vost lithiovych ionti za pokojové teploty v kiemiku nizka, a neni proto nutné fixovat
vzniklou strukturu trvalym ochlazenim na teplotu kapalného dusiku (77 K). Po dobu
méfeni je vSak chlazeni nezbytné, nebot s ohledem na velikost kompenzované oblasti
jsou tepelné fluktuace zavérného proudu nezanedbatelnym zdrojem sumu.

Si(Li) detektor je obvykle instalovin v evakuovaném kryostatu, coz znamend, ze
elektrony ztraci Cast své energie ve vstupnim okénku (a okolnim vzduchu) [51]. To
¢ini problematickym méfeni ¢astic o nizkych energiich (< 50 keV). Resenim miize byt
pouziti bezokénkového systému, ve kterém je detektor spolu se vzorkem umistén do
spole¢né komory, z niz je nasledné vzduch odcerpan.

Obdobnym zplsobem byly konstruovany i germaniové detektory driftované lithiem,
které byly vyuzivany pro spektrometrii zafen{ gama. Ty jsou vSak v dnesni dobé jiz
prakticky nahrazeny detektory typu HPGe, v nichz je citlivy objem (oblast I) vyroben
Z Vysoce éistéhﬂ germania. Vyhodou HPGe detektoru je cyklovatelnost teploty, tedy
ze na rozdil od Ge(Li) nemusi byt chlazeny permanentné, ale jen za provozu.

52Detektory s povrchovou bariérou vyuZivaji pfechodu vzniklého na rozhrani kov-polovodié (napfiklad
kfemik typu N a zlato nebo kfemik typu P a hlinik) [35] s. 233].

33 7Zbytkova koncentrace pifmési mensi nez 10'° atomt na cm?® [35] s. 240]. Technologie pro dosazeni
pozadované cistoty existuje pro germanium, le¢ pro kfemik nikoli. Dtivodem muze byt vyssi bod tani
(kfemik 1410 °C, germanium 959 °C), ktery znesnadinuje vylouceni neéistot pfi rafinaci [36] s. 415].
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1. Zéklady beta spektrometrie

1.4 Spektrometrie zareni beta — dalsi metody

Vedle kiremikovych detektori diskutovanych v pfedchozi podkapitole je mozné zis-
kat spektrum elektroni emitovanych pri beta preméné radionuklidu téz s pouzitim
jiného pristrojového vybaveni. Nasledujici ¢ast prace prinasi popis zédkladnich principa
a vlastnosti jednotlivych systém.

1.4.1 Magnetické spektrometry

Mezi metody umoznujici méreni beta spekter s nejvétsi presnosti patii ty vyuzivajici
vlivu magnetického pole na pohyb elektronu. Nabita ¢astice nesouci naboj e a pohybujici
se rychlosti v v roviné kolmé k poli popsanému velikosti magnetické indukce B je
z puvodniho sméru odchylena na kruhovou drahu o poloméru R, pficemz plati

va

Bev = —— 1.49
ev R ( )

kde m je relativistickd hmotnost ¢astice. Uvedeny vztah (1.49) lze upravit do tvaru
p = BeR, (1.50)

jenz ilustruje aplikaci vySe popsaného jevu pro méreni spekter beta zareni. Je-li hodnota
poloméru R zndma, potom je hledana hybnost p piimo tmérna velikosti magnetické
indukce B prislusného pole.

Magnetické spektrometry se skladaji ze tfi zakladnich ¢asti: zdroje, magnetického
fokusa¢niho systému a detektoru [I7, s. 211-212]. Poloha zdroje a detektoru, tedy i
hodnota poloméru R, je obvykle fixovana a volba hybnosti, respektive energie, je pro-
vadéna zménou velikosti magnetické indukce. Vzajemna odlisnost jednotlivych typu
nize popsanych spektrometri je predevsim v rozdilném zptsobu aplikace magnetického
pole.

Magneticky spektrometr transverzalniho typu

Konstrukce polokruhového transverzalniho (pfiéného) typu magnetického spektrome-
tru je naznacena na obrazku Elektrony emitované ze zdroje v ne prilis odlisnych
smérech jsou fokusovany do mista detektoru. Homogenni magnetické pole ptisobi kolmo
k jejich pohybu (tedy kolmo k nékresné).

Cerpani vakua

Obrazek 1.9: Schematické znazornéni transverzalniho magnetického spektrometru
(nakresleno podle vzoru v [24] s. 123])
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Nevyhodou vyse zminéného systému je skutecnost, ze fokusac¢ni vlastnosti magne-
tického pole se projevuji jen v jedné roviné (roviné obrazku). Reseni tohoto nedostatku
nabizi metoda dvojité fokusace, které je dosazeno zménou pole homogenniho za axidlné
symetrické nehomogenni [52]. Magnetickd indukce B vhodného pole se s polomérem R

0 R ’ '

kde n € (0, 1) je konstanta a By hodnota B na orbité o poloméru Ry [24] s. 125].

Pro vysvétleni principu dvojité fokusace nyni uvazujme, ze zdroj zareni se nachazi
v magnetickém poli popsaném vykazujicim symetrii podle osy z. Je umistén
ve vzdalenosti Ry od osy z v roviné z = 0, jez téz urcuje zrcadlovou symetrii problému.
Elektron emitovany v této roviné ve sméru kolmém k privodic¢i Ry se bude pohybovat
po takzvané referencni kruznici ihlovou rychlosti wg, pro niz dle plati

_ Boe

= (1.52)

wo

Céstice opustivsi zdroj pod mirné odli$nym thlem vykazuji harmonické oscilace pohybu
jak ve sméru radidlnim, tak ve sméru z [I7) s. 213]. Prislusné tthlové rychlosti jsou rovny

Wr=V1—n-wy, w,=+n"wp. (1.53)

Pro dosazeni fokusac¢niho efektu je nezbytné, aby oscilace byly synchronizoviny v tom
smyslu, Ze navrat na referen¢ni kruznici po poloviné obratky v obou smérech probéhne
ve stejny okamzik, tedy wr = w,. Tato podminka je splnéna pro n = % Jelikoz wp =
wy, = %, dvojitd fokusace se projevi, pokud je mezi zdrojem a detektorem vymezen

thel 254°33'.

Magneticky spektrometr longitudinalniho typu

Funkce spektrometri longitudinalniho typu je postavena na obdobnych principech, ja-
kych je vyuzito pfi konstrukeci magnetickych ¢ocek [I7, s. 213—-214]. Magnetické pole
u tohoto systému puisobi podél osy spektrometru, kterd pro dalsi ivahy budiz ozna-
¢ena z. Na obrazku [I.10] je schematicky zndzornéna trajektorie elektronu emitovaného
vzhledem k z pod tthlem 6 rychlosti v. Jelikoz slozka rychlosti ve sméru intenzity mag-
netického pole jim neni ovlivnéna, je pro drahu podél osy z v zévislosti na ¢ase t mozné
psat

z = vtcos . (1.54)

V roviné kolmé k ose elektron vykazuje kruhovy pohyb charakterizovany tithlovou rych-
losti w odpovidajici cyklotronové frekvenci definované vztahem (([1.52)).
Vzdalenost, kterou ¢astice urazi podél osy z za dobu odpovidajici jedné periodé
T = %’T, je rovna
2mmu

L =vTcosf = cos 0. (1.55)

Pokud je tedy detektor vzdalen od zdroje o L, pak mezi hybnosti elektronu p a mag-
netickou indukeci B existuje linedrni zavislost

2
LB = —Wp cosb. (1.56)
e

Konstanta timérnosti v rovnici (1.56) vSak zavisi na dhlu emise ¢éstice 6. Interval mé-
fenych thld je mozné vymezit pouzitim prstencové clony.
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kruhova clona I

0 [z
L

zdroj detektor

-« h -
<« V.

Obrazek 1.10: Princip longitudindlniho magnetického spektrometru (nakresleno podle
vzoru v [17), s. 214))

1.4.2 Scintila¢ni detektory

Nejen k spektrometrickému méreni beta radionuklida jsou vyuzivany i scintilatory, tedy
materidly transformujici ionizujici zafeni na viditelné, pripadné ultrafialové svétlo [36),
s. 356]. Charakter jejich odezvové funkce je ovlivnén druhem pouzitého materialu a jeho
rozméry. Podobné jako u kiemikovych detektorii je mozné pro monoenergeticky svazek
elektronii pozorovat rozsifeni peaku uplné absorpce smérem k nizs$im energiim v du-
sledku zpétného rozptylu a tniku brzdného zareni. Jelikoz vliv obou nezadoucich jevi
narusta spolu protonovym c¢islem materidlu, jsou pro spektrometrii elektronti prefero-
vany zejména organické scintildtory. Pouzivany jsou ve formé pevné i kapaln@ ktera
maé tu vyhodu, ze odstranuje problém absorpce zareni v okénku detektoru a vzorku.

Své misto vSak ve vyzkumu beta premény mély a maji i anorganické krystaly [53].
Jednéa se o techniku vyuzivajici pfitomnosti nékterych radionuklidi v samotném scin-
tilatoru, do kterého mohou byt inkorporovany pfi rustu krystalu, nebo jsou v ném
prirozené piitomné (pr. 1388 v LaBrs:Ce). Scintilujici materidl tak slouzi jako zdroj
zareni i detektor zaroven.

1.4.3 Magnetické mikrokalorimetry

Magnetické mikrokalorimetry jsou typem kryogennich detektort, u nichz je ¢astici v ma-
teridlu deponovand energie E méfena prostrednictvim zmény teploty AT [54] s. 302 a
303]. Tyto dvé veli¢iny jsou spolu provdzany vztahem

E
AT = o (1.57)
v némz C' oznacuje tepelnou kapacitu absorbatoru. Je vyhodné, aby métfeni probihalo
pfi nizkych teplotach (typicky 10 az 50 mK), nebot diky tomu je maximalizovin z&-
douci signdl (tepelnd kapacita materidlu klesa s teplotou) a naopak minimalizovan vliv
tepelného Sumu. Za tc¢elem obnoveni definovanych podminek méteni po kazdé interakci
je absorbator tepelné spojen s rezervoiarem udrzovanym na konstantni teploté.
Paramagneticka slitina, jejiz magnetizace se v pritomnosti magnetického pole (fadu
mT) vyrazné s teplotou méni, jsouc v dobrém tepelném kontaktu s absorbédtorem,
slouzi jako teplotni senzor. Odecet hodnot je provadén nizkoSumovym magnetometrem
SQUID (angl. superconducting quantum interference device — supravodivé kvantové in-
terferencni zafizeni zalozené na principu Josephsonova jevu).
Pri uziti magnetickych mikrokalorimetri pro beta spektrometrii je zdroj zareni
zcela obklopen absorbujicim materidlem [54] s. 303] Toho je dosazeno zasazenim tenké

®Kapalné scintildtory jsou vyrabény rozpusténim organického scintildtoru ve vhodném organickém
rozpoustédle [36] s. 227].
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folie, na niz je nanesena aktivni vrstvicka, mezi dva dily absorbatoru, nebo pfimym
deponovanim aktivity na jednu z jeho ¢asti. Jsou-li rozméry absorbujici vrstvy dosta-
tecné k zastaveni emitovanych ¢astic vsech energii (1ze ovérit Monte Carlo simulaci), je
s ohledem na méfici geometrii 47 sr detekéni ic¢innost zafizeni takika 100 %.

1.5 Zpracovani signalu z detektoru

Vystupem detektoru provozovaného v pulznim rezimu je urcité mnozstvi naboje, jenz
je v jeho citlivém objemu uvolnovan pusobenim ionizujiciho zareni. To dava vzniknout
elektrickému impulzu[5_5]7 jehoz dal$im zpracovanim lze extrahovat informace o probéhlé
interakci. Amplituda nese informaci o deponované energii, coz je hodnota dilezitd pro
spektrometrické aplikace. Druhy tdaj, vztahujici se k ¢asu interakce, je potiebny v ko-
inciden¢nich mérenich nebo pfi vyhodnoceni méreni drahovych detektort v experimen-
tech casticové fyziky.

Obecné existuji dva fundamentalni pristupy pii zpracovani signilu — jeho tuprava
a vyhodnoceni pomoci fady analogovych obvodu, nebo konverze originalniho signalu
z detektoru analogové-digitdlnim prevodnikem na Cislicovy tdaj a nasledné zpracovani
s vyuzitim prvka digitdlni techniky. Ani digitalni zpracovani signalu vsak zcela neeli-
minuje potrebu analogovych obvodil, nebot i v tomto pripadé je napred nutné pulzy
z detektoru prinejmensim zesilit a nékdy i tvarovat.

Zakladni komponenty spektrometrické trasy jsou znazornény na blokovém schématu
na obrazku Princip jejich funkce a vlastnosti jsou podrobnéji rozvedeny v nésle-
dujicich ¢astech podkapitoly. Jednotlivé obvody analogového fetézce jsou obvykle vy-
rabény v provedeni standardizovanych modulﬁ[ﬂ které 1ze vzadjemné propojovat bez
problému s kompatibilitou mezi zarizenimi od rtznych vyrobcti. Komercéni systémy
digitalniho zpracovani signalu maji obycejné podobu kompaktniho elektronického zaii-
zeni, které v jednom boxu integruje vSechny potiebné elektronické obvody. Je ovladano
softwarem z pocitace, k némuz je pfipojeno pres univerzalni sériovou sbérnici (USB),
nebo prostrednictvim sitového rozhrani (napiiklad Ethernet).

Napdjeci zdroj

!

Detektor — Predzesilova¢ [ Zesilovac =

Zdroj VN
pro detektor

Mnohokanalovy
analyzator

Obrazek 1.11: Zakladni elektronické moduly spektrometrického retézce

1.5.1 Predzesilovaé

Elektrické pulzy produkované vétsinou detektort ionizujiciho zareni jsou prilis malé na
to, aby mohly byt pfimo pocitany a piipadné méfena jejich amplituda [36, s. 614-615].
Slaby signal je proto nejprve zesilen predzesilovacem, ktery téz plni roli impedanc¢niho

55Nestabilni zména ustdleného stavu proudu nebo napéti.

56 Nejpouzivanéjsi moduldrni systémy v aplikacich jaderné elektroniky jsou NIM (Nuclear Instrumen-
tation Methods), CAMAC (Computer Automated Meausurement and Control) a VME (Versa Module
Europe) [36] s. 801].
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prizpusobeni mezi detektorem s vysokou vystupni impedanci a prenosovym vedenim
s charakteristickou impedanci malou. Predzesilova¢ obvykle tvori s detektorem jeden
celek, nebot co nejkratsi spojovaci vodi¢e minimalizuji kapacitni zatéz detektoru, ktera
ovliviiuje pomér signdl-Sum. Na rozdil od dalsich zesilovacich stupnu, predzesilovac
impulzy vétsinou nijak netvaruje. Predzesilovac¢ taktéz zpravidla zajistuje privedeni
vysokého napéti z napajeciho zdroje na detektor.

Obrazek 1.12: Schéma napétoveé citlivého predzesilovace

Podle konstrukce rozlisujeme dva druhy predzesilovact — napétoveé citlivy a ndbojoveé
citlivy |36, 615]. Schéma prvniho typu z uvedenych je zndzornéno na obrizku
V tomto zapojeni plati, Ze amplituda vystupniho napéti U,y je timérna vstupnimu
napéti Uy, pficemz konstanta imeérnosti (zesileni) je ddna velikosti odpori R; a Rj
zapojenych do zpétné vazby zesﬂovaée{ﬂ Hodnotu napéti Uy lze vyjadriit vztahem

— Qin
Ca

U, (1.58)

kde Qi je velikost sebraného naboje z detektoru a Cyq znaci vstupni kapacitu obvodu,
v niz je zahrnut vliv predzesilovace i detektoru. Celkové se vystupni napéti rovna

U o~ Ri+ Ry Qi
out =— R2 Cd'

(1.59)

Z je patrné, ze odezva tohoto typu predzesilovace zavisi na kapacité detektoru.
To neni problémem v pripadech, kde je jeji hodnota konstantni, nebot pak neni pro-
porcionalita mezi ndbojem a vystupnim napétim narusena. Pro polovodi¢ové detektory
vsak tento predpoklad neni splnén.

Qin

Cq

Obrazek 1.13: Schéma nabojové citlivého predzesilovace

Vyse uvedenou nepriznivou zavislost vystupu na kapacité detektoru resi konstrukce
nébojové citlivého predzesilovace (viz schéma na obrazku [1.13)) [47, s. 468]. Do zpétné

57Za predpokladu, Ze zesileni zesilovate bez zpétné vazby je velké (v ideélni aproximaci nekonecné).

42



1.5. Zpracovani signalu z detektoru

vazby zesilovace je vlozen kondenzator o kapacité C'z, na némz dochézi k integraci zare-
nim vytvoreného ndboje Qin. Lze ukizat, ze kondenzator ve zpétné vazbé se v obvodu
projevuje jako dynamicka kapacita velikosti (A + 1) - Cz pripojena paralelné k Cyq na
vstup. Pro vystupni napéti tudiz plati

AQin ~ Qin

U‘““:A'(U+_U‘):_Cd+(A+1).cZ: Cy’

(1.60)

kde A je vlastni zesileni zesilovace. Opét predpokladame, Ze jeho hodnota je natolik
velkd, Ze je mozné posledni tpravu v provést. Je ziejmé, ze podminky v obvodu
jsou urceny zpétnou vazbou, ¢imz je vliv proménné kapacity detektoru eliminovan.

Aby nébojové citlivy predzesilova¢ mohl kontinudlné zpracovavat prichazejici sig-
naly z detektoru, musi byt néjakym zpusobem zabezpeceno vybijeni zpétnovazebniho
kondenzéatoru [47), s. 471-474]. Prvni moznosti je odporovd zpétnd vazba. V tomto pri-
padeé je paralelné s kondenzatorem zapojen odpor, diky kterému dochézi k postupnému
vybijeni integrovaného naboje. Pribéh poklesu napéti je exponencialni s ¢asovou kon-
stantou danou parametry soucéastek tvoricich zpétnou vazbu. Nevyhodou uvedeného te-
Seni je skutecnost, ze zpétnovazebni odpor je zdrojem Johnsonova Sumu a zhorsuje tak
rozlisovaci schopnost méridla [36, s. 616]. Alternativou je systém nazvany aktivni reset,
ktery je zalozen na vyuziti elektronicky ovladaného spinaciho prvku@ U aktivné rese-
tovaného nabojové citlivého predzesilovace tudiz dochazi k postupné integraci naboje
bez prubézného vybijeni. Az v okamziku, kdy se napéti na vystupu blizi k saturované
hodnoté, je vytvoreno elektrické propojeni slouzici k rychlému vybiti kondenzatoru.
P1i resetovani predzesilova¢ nemuze zpracovavat prichazejici vstupni signdly a jemu
prislusici cas tudiz prispiva k mrtvé dobé celého elektronického fetézce. Obvod své
inhibovani indikuje pomoci hradlovaciho signalu, ktery je vyuzivan pro tizeni dalsich
modult v systému [49, s. 69)].

1.5.2 Zesilovac

Zesilova¢ plni v méficim fetézci dvé zakladni tlohy [35, s. 280]. Kromé lineérnihﬂ
zesileni jde predevsim o tvarovdni, protoze pribéh signalu prichézejiciho z predzesilo-
vace neni vhodny pro dalsi analyzu. Divodem je jeho strmy nabéh a dale skutecnost,
ze jednotlivé impulzy se mohou casové prekryvat, a byt tak superponoviny na jim
pfedchézejic@ Pro ucely spektrometrickych méreni jsou proto tvarovanim ziskavany
signaly se zaoblenym priubéhem maxima, diky ¢emuz je stanoveni vysky (amplitudy)
pulzu usnadnéno [47, s. 480]. Volba tvaru a $ifky pulzu umoziiuje téz ovlivnit Sumové
charakteristiky.

Tvarovani lze realizovat riznymi zpusoby, vedle vyuziti zpozdovaci linky [36, s. 637]
se jednd zejména o rozliéné aplikace filtra¢nich obvodu [36, s. 625]. Piikladem tako-
vého zapojeni budiz pasmova propust, kterd je tvorena kombinaci deriva¢niho (CR)
a integracniho (RC) ¢élanku. CR ¢ldnek mé vlastnosti horni propusti zeslabujici nizké
frekvence, naopak RC clanek je propust dolnofrekvencni. Oproti obvodu z pasivnich
soucastek dava lepsi vysledky s ohledem na pomér signdlu k sSumu kombinace dvou ak-
tivnich filtra — derivatoru a integratoru [47, s. 488], v nichz jsou navic zapojeny aktivni

58Muze se jednat o tranzistor, piipadné o fotocitlivou sou¢dstku, u niz je otevieni vybijeciho kanslu
realizovano pomoci optického signélu. Vyhodou druhého pripadu je elektrické oddéleni fidici logiky od
vstupu predzesilovace, ¢imz je i minimalizovan vliv na Sumové vlastnosti [47, s. 474].

%9Zachovani proporcionality mezi vyskou vstupniho a zesfleného pulzu (a tedy i mezi deponovanou
energii a vystupem zesilovade).

50Nakupen{ impulzt (pile-up). U pfedzesilovace s odporovou zpétnou vazbou kazdy pulz exponenci-
alné odpadd k zdkladn{ referenéni drovni (baseline), pri vyssi éetnosti tak muze novy impulz z detektoru
prijit v okamziku, kdy predchozi jesté zcela neodeznél. U aktivné resetovaného predzesilovace dochézi
k nas¢itani impulza z podstaty fungovani zatizeni v kazdém piipadé.
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prvky, jako jsou operac¢ni zesilovace nebo tranzistory. Tvar ¢asového priubéhu vystup-
niho signalu je podobny Gaussidnu, procez je tento typ tvarovani oznacovan jakozto
semigaussovsky.

Samotny proces tvarovani muze mit i nékolik nepriznivych dopadi na zpracovavany
signél, jez by vedly ke zhorseni rozliSeni [49] s. 71]. Proto je soucasti zesilovace nékolik
dalsich pomocnych obvodu, které tyto efekty koriguji. Kompenzace polu nulouﬁ (pole-
zero cancellation — PZC) zajistuje odstranéni nezddouciho podkmitu, ktery vznikéd pii
derivaci impulzu ptichézejiciho z predzesilovace s odporovou zpétnou vazbou CR, obvo-
den@ K podkmitu signdlu vSsak muze dojit i v dalsi ¢asti trasy, tedy po provedeni PZC.
Pokud rada unipolarnich pulzt prochazi sériové zapojenym kondenzatorem, posouva se
zékladni hladina, na niz jsou pulzy superponovany, pod skute¢nou hladinu nulového
napéti [49, s. 76]. Déje se tak proto, ze stejnosmérny proud nemize kondenzitorem
prochézet, a tedy jeho primérna hodnota v ¢asti obvodu za kondenzatorem musi byt
nulova. Uvedenému posunu lze zamezit pouzitim bipolarniho tvarovénﬂ stejnosmeérné
vazby@ nebo specidlniho obvodu obnovovace zdkladni hladiny (baseline restorer — BLR),
ktery mezi jednotlivymi pulzy prubézné zajistuje ndvrat vystupu k nulové hladiné [36),
s. 636-637]. Kromé toho téz redukuje dal$i nechténé efekty, jako je nizkofrekvencni
brum a mikrofonni Sum. BLR je obvykle umistén jako posledni stupen zesilovace a jeho
vystup je priveden do mnohokanalového analyzatoru.

Soucasti linearnich zesilovact je také pomocny obvod PUR (pile-up rejector), ktery
potlac¢uje vliv nakupeni pulzi (ndhodné sumace) [49] s. 77]. K tomuto jevu dochézi,
kdyz nastane vice interakci v detektoru v rychlém sledu za sebou tak, ze je vyhod-
nocovaci elektronika nedokéZe zpracovat jako samostatné udslosti. U¢elem PUR je
takové pripady identifikovat a vyloucit je z dalsiho zpracovani. Funkce pfislusného ob-
vodu muze byt postavena na tvarové analyze vychazejici z odliSnosti mezi norméalnim a
sumovanym impulzem [36] s. 657]. Druhou moznosti je rozdéleni signalu do dvou vétvi —
v pomalé je provadéna obvykla spektrometrickd analyza, zatimco podle idaji z rychlé
je rozhodovano o zpracovani nebo zamitnuti (indikace pfichodu vice nez jednoho im-
pulzu béhem doby potfebné na fadné zpracovani jednoho v pomalé vétvi).

1.5.3 Mnohokanalovy analyzator

Uéelem mnohokanélového analyzétoru je zmé¥it vysku pFichézejicich impulzi a na je-
jim zékladé tyto roztridit a urcit jejich pocet. Vystupem tohoto modulu elektronického
Fetézce je spektrum — histogram znézornujici pocet zaznamenanych udalosti vici pora-
dovému c¢islu kanalu. U idedlniho mnohokanalového analyzatoru je predpokladano, ze
konverze vysky impulzu na ¢islo kandlu je dokonale linearni. Ve skutec¢nosti tomu tak
nemusi presné byt, coz je charakterizovino dvéma parametry vyjadiujicimi nelinea-
ritu systému [36, s. 709]. Integrdlni nelinearita uddvd maximalni odchylku naméfené
zavislosti vysky impulzu na ¢isle kanalu od predpokladaného primkového priubéhu. Di-
ferencidlni nelinearita je mirou konstantnosti sirky jednotlivych kanélﬁ@ V neposledni

51 Pojmenovani vychazi z terminologie analyzy elektrickych obvodil pomoci Laplaceovy transformace.

62V piipadé aktivniho resetu neni kompenzace pélu nulou nezbytné, nebot pribéh signéla nevykazuje
exponencidlni pokles, kvili némuz pfi derivaci k podkmitu dochdz{ [35] s. 281].

53Nevyhodou bipolarniho tvarovani ve srovnani{ s unipolarnim je obecné horsi pomér signalu k Sumu
(pro stejnou sitku pulzi v obou piipadech) [36] s. 636].

54Stejnosmérné vazba neni vzdy vhodnd, napifklad maly ofset na vstupu stejnosmérné pfipojeného
linedrntho zesilovace by byl vyrazné zesilen a dale propagovéan na vystup [36} s. 636].

55Tento parametr mize byt uréen pomoci méfeni, pfi kterém je na vstup mnohokanélového analyza-
toru pripojen generator pulzi, jejichz vyska podléhd rovnomérnému rozdéleni. Uvedené distribuci by
mélo odpovidat i spektrum ziskané po uréité dobé méfeni (dostatecné dlouhé, aby vliv statistickych
fluktuaci byl maly).
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1.5. Zpracovani signalu z detektoru

radé je téz dulezitou charakteristikou mnohokanalového analyzatoru stabilita, tedy sku-
tecnost, ze se jednotlivé vlastnosti pristroje v ¢ase vyrazné nemeéni [47, s. 499)].

Blokové schéma takovéhoto zarizeni zalozeného na analogovém zpracovani signédli
je zndzornéno na obrazku Signal ze zesilovace prochazi pres zpozdovaci obvod na
vstup linedrniho hradla, které je ovladano fidicim signalem z jednokanalového analyza-
toru. Hradlo propusti k dalsimu zpracovani jen takové pulzy, jejichz vyska lezi mezi defi-
novanou dolni a horni diskrimina¢ni hladinou. Timto krokem je zabranéno zbyteénému
zahlceni ostatnich obvodi analyzatoru signaly, které lezi mimo oblast zajmu. Impulzy
akceptované ke zpracovani déle prochazi vstupnim hradlem do analogové-digitalniho
prevodniku (ADC), ktery je klicovou souc¢asti mnohokandlového analyzétoru, nebot
provadi samotné stanoveni vysky impulzu. Uéelem vstupniho hradla je blokovat signély
prichazejici v case, kdy je jiz ADC zaneprazdnén prevodem drive pfisedsiho impulzu,
protoze ADC miize najednou zpracovavat impulz jen jeden. Do vstupniho hradla téz
mohou byt zapojeny dalsi fidici signaly z ostatnich moduld fetézce.

hradlovaci signdl ze zesilovace
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©
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Obrazek 1.14: Blokové schéma mnohokanalového analyzatoru analogového typu.
Na obrazku jsou pro nazornost barvou linek rozlieny analogové (Cervend) a digitalni
(modrd) signaly [49, s. 83].

ADC mnohokanéalového analyzatoru v analogové trase pracuje v odlisSném rezimu
nez rychlé prevodniky uzivané k digitalizaci signalu pro tucely néasledného ¢islicového
zpracovani [36], s. 711]. Tyto, nékdy téz nazyvané spektroskopické ADC@, jsou navr-
zeny tak, aby ke kazdému zpracovanému impulzu produkovaly na vystupu pravé jeden
(¢islicovy) tdaj odpovidajici jeho velikosti. Dulezitou soucasti prevodnikii v analogo-
vych analyzatorech je vzorkovaci obvod typu sample and hold. Pomoci ného je docasné
na kratkou dobu zapamatovana maximalni hodnota napéti pravé analyzovaného pulzu,
ktera je nasledné prevedena na c¢islo. Podle jeho velikosti je dale inkrementovana za-
znamenand ¢etnost na prislusné adrese pamétového registru.

S6Existuje nékolik typt spektroskopickych ADC, které se vzjemné odliduji konstrukei i svymi pa-
rametry jako je rychlost prevodu, linearita nebo rozliSeni [36] s. 716]. Wilkinsoniv typ je zaloZen na
méfeni doby linedrniho vybijeni kondenzdtoru nabitého pfichozim analogovym impulzem [49] s. 85].
Vyznacuje se malou integrdlni i diferencidlni nelinearitou, ale urcitou nevyhodou muze byt zavislost
doby prevodu na amplitudé. Druhym casto uzivanym typem je ADC' s postupnou aproximact, ktery ¢is-
licovou hodnotu urcuje postupnym porovnanim mérené amplitudy se sadou referen¢nich napéti. Doba
prevodu v tomto pripadé je na vysce signalu nezavisla.
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1. Zéklady beta spektrometrie

Spektroskopicky analogové-digitalni prevodnik vyrazné prispiva k mrtvé dobé@ ce-
lého spektrometrického retézce. Pro jeji kvantifikaci je mnohokanalovy analyzator ob-
vykle vybaven generatorem casového signédlu (pravidelné pulzy synchronizované s krys-
talovym oscildtorem). Je predpokladéno, ze podil hodinovych pulzi blokovanych vstup-
nim hradlem je stejny jako podil spektrometrického signalu blokovaného stejnou sou-
¢astkou [36, s. 711]. Hodnoty redlné a zivé doby méreni byvaji tradi¢né uklddany do
prvnich dvou kanalu spektra, prestoze jsou dnes pro tento tcel vyuzivany i samostatné
pamétové registry.

57Casovy interval, béhem ného? systém nemtiZe zaregistrovat dalsi udalost (angl. dead time).
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2. Studium beta spekter pomoci
kremikového detektoru

Jak jiz bylo detailnéji popsano v ¢astech a predchozi kapitoly, méfeni spekter
zareni beta lze provadét vice zplsoby za pouziti rizné instrumentace. Nékteré z nich,
prikladem budiz magnetické spektrometry, umoznuji realizovat velmi precizni spektro-
metrii nezbytnou pri vyzkumu, avsak s ohledem na cenu zafizeni a dlouhou dobu méreni
se nehodi pro rutinni pouziti.

Pro uvedené tcely je v laboratofi Ceského metrologického institutu pouzivan spek-
trometr s polovodicovym detektorem typu Si(Li)E] instalovanym v olovéném stinéni
tloustky 5 cm. Impulzy z detektoru jsou zpracovavany v mnohokanalovém analyzatoru
Lynxﬂ Demonstrace moznosti vyuziti tohoto zafrizeni pro beta spektrometrii jiz byla
prezentovana v publikaci [56], na kterou tato price navazuje. Motivaci k provedeni
nové charakterizace detektoru byla snaha o zpfesnéni jeho popisu a tim i dosazeni lepsi
shody mezi simulovanymi a skutec¢né namérenymi spektry.

2.1 Charakterizace Si(Li) detektoru

Otéazka charakterizace polovodi¢ového detektoru je v dostupné literature dobie popsana
a dokumentovana na fadé méricich zafizeni. Stanoveni vnitini G¢innosti detekce spek-
trometrického systému se Si(Li) detektorem je vénovana studie [57]. Verifikaci modelu
jeji autori provedli srovnanim simulovanych odezev ziskanych pomoci dvou rtznych
transportnich kéda (MCNP a GEANT4) s hodnotami naméfenymi. Jako kalibra¢ni
zdroje poslouzily radionuklidy emitujici zafeni v a X a dale téz charakteristické zareni
indukované proudem tézkych nabitych éésticE] z urychlovace. Pozorované rozpory mezi
simulaci a experimentem si vyzadaly zpresnéni modelu. Toho bylo dosazeno pomoci
radiografie, pti které vyslo najevo, ze citlivd ¢ast je mirné vyosend a jeji rozméry jsou
odlisené od deklarovanych.

Obdobné tloha popisu kfemikového detektoru slouzicitho pro méfeni zafeni X je
fesena i v préci [58]. Opét bylo vyuzito srovnani vysledki ze simulace s experimentem,
které si vynutilo provést optimalizaci nékterych rozmeéra oproti nominalnim hodnotam
poskytnutych vyrobcem.

2.1.1 Vlastnosti a parametry mériciho zarizeni

Ke zvolenému detektoru byly z dokumentace vyrobce [59] k dispozici nasledujici udaje.
Citliva c¢ast kfemiku ma tvar valce o priméru 6 mm a vysce 5 mm. Vstupni okénko
tloustky 0,0127 mm je beryliové a citlivy objem je od néj vzdalen 7 mm. Dalsimi absor-
bujicimi vrstvami jsou zlaty kontakt (20 nm) a tenka necitliva ¢ast kfemiku (0,1 pm).
Rozliseni (FWHM) pro energii 5,9 keV (°°Fe) je 165 keV.

ISLP Series Lithium-Drifted Silicon Low-Energy Photon Spectrometer, model &. SLP-06165P-OPT-
0.5, vyrobce Ortec.

2Zafizeni Lynx vyrobce Mirion Technologies je uréené pro spektrometrické vyhodnoceni signali
z ruznych druht detektort ionizujiciho zéfeni [55]. Jedna se o kompaktni modul postaveny na technice
digitalniho zpracovani signdlu. V jednom kovovém krytu se nachdzeji vSechny potrebné obvody spek-
trometrického fetézce (zdroj vysokého napéti pro detektor, obvody pro tpravu analogového signdlu,
rychly analogové-digitalni prevodnik, programovatelné digitalni filtry, automatickd kompenzace pdélu
nulou, digitdlni stabilizidtor, baseline restorer a osciloskop).

3V literatufe taktéz oznatovano zkratkou PIXE vychéazejici z anglického ndzvu particle-induced X-
ray emmision.

47



2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru

Jelikoz uidaje o rozmérech poskytnuté ve specifikaci nemusi presné odpovidat sku-
tecnosti [58] s. 135], [60} s. 230], a navic nemusi byt ani uplné, byla konstrukce detektoru
podrobnéji popsana s pomoci radiografického zobrazeni. Jako detekéni medium byl po-
uzit defektoskopicky ﬁlnﬁ a Timepixﬂ s 300um kiemikovym senzorem.

P1i zobrazovani pomoci filmu bylo vyuzito rentgenové zareni standardni kvality
RQR 4. Zobrazovany predmét byl umistén cca 1,5 m od zdroje a expozice trvala po dobu
280 s. Ziskany radiogram (v inverznich barvach) je zobrazen na obrazku Druhy
snimek detektoru v jiném pohledu (viz obrazek byl ziskdn Timepixem pii ozareni
150kV nefiltrovanym svazkem zareni X. Vzhledem k rozmértm citlivé plochy byl tento
obrazek sestaven z 15 dil¢ich stosekundovych akvizic. Kvalita snimku byla zlepSena
aplikaci metody primé kalibrace signalu v kazdém pixelu vuci tloustce absorbatoru
(hlinikové filtry tloustky az 52 mm) [62, s. 115].

Obrazek 2.2: Radiogram Si(Li) detektoru ziskany pomoci detektoru Timepix

Zjednoduseny ndkres vnitiniho usporaddni Si(Li) detektoru ukazuje obrézek
Tvary a pomér velikosti jednotlivych soucasti byly urceny podle radiogramt a
S vyuzitim znalosti skute¢né hodnoty vnéjsiho prumeéru kryostatu (70 mm) byly na-
sledné rozméry prepocitany do prislusnych délkovych jednotek.

4Agfa Structurix D5 Pb Vacupac
>Timepix je univerzaln{ ¢p pro &eni polohové citlivych detektorti. Je rozdélen do matice 256 x 256
pixelfi o rozmérech 55 x 55 ym?. Citlivd plocha m4 tedy celkové velikost 1,98 cm? [61 s. 488].
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2.1. Charakterizace Si(Li) detektoru
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru
2.1.2 Monte Carlo model a jeho validace

Na zakladé stanovenych parametri byl pripraven model detektoru pro vypocty me-
todou Monte Carloﬂ pomoci viceucelového transportniho kodu MCNPX ve verzi 2.7
[65] s vyuzitim standardnich knihoven MCPLIB84 a €el03 pro popis interakei fotont
a elektront. Geometrii vytvoreného modelu, zahrnujiciho kromé samotného detektoru
té7 kalibracni zdroj a plexisklovy drzék, zndzortiuje obrazek 2.4l Barevné jsou odliSeny
jednotlivé materidly (zelena: kiemik, Seda: hlinik, ¢ervend: berylium, fialova: polyethy-
len a tyrkysova: plexisklo). Hodnota spodniho limitu energie (cutoff) byla v simulacich
nastavena na 1 keV pro fotony a 10 keV pro elektronyﬂ

(a) uspofadani pro méfeni fotona X (b) detail detektoru

Obréazek 2.4: Znazornéni geometrie Monte Carlo modelu Si(Li) detektoru

Validace MC modelu byla provedena srovnanim experimentalnich a simulovinim
vypoctenych hodnot peakové detekéni uc¢innost pro fotony v energetickém intervalu
od 5 do 136 keV. Pro méfeni byly vyuzity zdroje ionizujiciho zafeni v a X typu EFSﬂ
vyrobené v Ceském metrologickém institutu a navézané na Gesky statni etalon jednotky
aktivity radionuklidiﬂ Konkrétni radionuklidy, presnéji receno prislusné energetické
linky, jsou shrnuty v prvnich tfech sloupcich tabulky Kalibra¢ni standardy byly
poloZeny na plexisklovém drzaku v ose detektoru ve vzdalenosti 63,5 mm od konce
kryostatu.

5Slovy autorti ¢lanku z roku 1949, v némz byl tento postup FeSeni matematickych problémi po-
prvé zminén, ,metoda [Monte Carlo] je, v podstaté, statisticky pristup ke studiu diferencidlnich rovnic
nebo obecnéji integro-diferencidlnich rovnic, které se vyskytuji v rizngch odvétvich prirodnich véd* [63].
Metoda nachézi uplatnéni pro reseni tloh, kdy analytické vyjadreni celého procesu je obtizné az ne-
mozné, ale diléi ¢asti, z nichZ je sloZen, jiz popsatelné jsou [64] s. 1 a 2]. Statistickym zpracovanim
velkého mnozstvi jednotlivych udélosti lze ziskat vysledek v podobé odhadu stfedni hodnoty hledané
veli¢iny a jejiho rozptylu. Nutnym predpokladem spravného reseni problému je dostatecné navzorkovani
ptislusného prostoru vsech moznych stavi.

"Pohybu elektronu o energii 10 keV odpovid4 v kfemiku dréha 1,5 pm. Lze tedy predpokladat,
absorbovany.

8Standardy typu EFS jsou bodové zdroje uréené pro kalibraci spektrometrickych sestav. Aktivita je
nanesena mezi dvé polyethylenové folie tloustky mensi nez 0,2 mm. Folie jsou upevnény do kovového
krouzku, jehoz vnéjs{ prumér je roven 35 mm [66] s. 11].

9Podrobnosti o stitnim etalonu aktivity jsou uvedeny v [67, s. 115-117].
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2.1. Charakterizace Si(Li) detektoru

Experimentalni peakova tc¢innost ng byla stanovena podle vzorce

S

kde A je certifikovand aktivi‘calﬂ7 t ziva doba méreni a Y radiacni vytézek, jehoz hodnoty
byly ¢erpany z tabule Cista plocha piislusného peaku S byla z naméfeného spektra
urcena v programu Genie 2000 [69]. Pro jednoduché peaky (singlety) byla poc¢itdna jako
rozdil celkového poctu impulzi v oblasti zdjmu a pozadi popsaného skokovou funkci.
nejmensich c¢tverci. Korekce na pravé sumace byly v daném pripadé povazovany za
zanedbatelné. Standardni nejistota veli¢iny je dana slozenim jednotlivych nejistot
vstupnich veli¢in. Relativni standardni nejistota aktivity pouzitych standardt nabyva
hodnot od 1,0 % do 1,9 % [66]. Nejistoty radiacniho vytézku byly prevzaty spolu s ta-
belovanou hodnotou, pficemz linky zndmé s mensi presnosti (relativni nejistota Y cca
10 %) byly z kalibrace vylouceny.

Tabulka 2.1: Srovnani experimentalnich a simulovanych peakovych t¢innosti

Nuklid Linka  E (keV) ng - 104 ns - 10 D (%)
Mn [70]  Cr Ka 5,41 2,1(1) 2,291(5) 4,3+5,6
5o 70 Fe K/oz 6,40 2,73(5) 2,673(5) —2,1+1,9

Fe K'B 7,058 2,94(7) 2,888(5) ~1,9+2,2
210py, 71] Bi Loy 10,839 3,6(2) 3,407(6) —5,4+5,7
2Am [71]  Np La; 13,946 3,59(8) 3,529(6) —1,742,2

57Co [70] v 14,413 3,67(7) 3,541(6) —3,54+2,0
10904 [72 Ag Kas 21,99 3,49(14) 3,536(6) 1,3+4,1

Ag Koy 22,163 3,59(14) 3,525(6) ~1,8+3,8
1398, 73 Cs Koy 30,625 2,47(7) 2,484(5) 0,6+ 2,8

Cs Kog 30,973 2,37(4) 2,482(5) 4,74+1,6
1925y [71] Sm Koy 39,522 1,49(4) 1,495(3) 0,342,6

Sm Koy 40,118 1,36(4) 1,441(3) 5,84 3,0
133Ba [73] v 53,161 0,71(2) 0,6904(14) —2,8+2,2
2 Am [71] v 59,54 0,46(1) 0,483(1) 5,0+2,4
133Ba, [73] v 80,9971 0,200(3) 0,1880(4) —6,0+1,3
152Fy [70] v 121,7817 0,052(2) 0,0522(1) 0,4+3,3

57Co [70] v 136,4743  0,0380(10) 0,03647(7)  —4,0+2,3

E — energie prislusného prechodu (tabulkovd hodnota, viz uvedené odkazy u jednotlivych nuklidi)
ne — peakova Ucinnost stanovend experimentalné

ns — peakova ucinnost stanovend MC simulaci

D — relativné vyjadieny rozdil mezi peakovou tc¢innosti z experimentu a simulace

VSechny nejistoty v tabulce jsou uvedeny pro koeficient rozsiteni k = 1.

Vypocitand hodnota ti¢innosti v peaku tiplné absorpce ng byla nalezena pomoci tally
typu F8 slouzici pro simulaci energetické distribuce impulzu v detektoru [65, s. 5-113].

10 Aktivity pouzitych zdrojt zafeni byly fadové desitky az stovky kBq.

HDoporutené hodnoty jadernych dat, které jsou vysledkem mezinarodniho vyhodnocovani v rdmci
projektu DDEP (Decay Data Evaluation Project), jsou prubézné publikovdny v jednotlivych svazcich
monografie BIPM-5 Table of radionuclides. Vsechny zvefejnéné tdaje jsou téz dostupné online v aplikaci
na webu francouzského narodniho metrologického institutu (Laboratoire National Henri Becquerel) [68].
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru

Ve vsech vypoctech byl zdroj definovan jako monoenergeticky a emitujici fotony o ener-
gii odpovidajici prislusné linii méfenych vzorku. Simulace byla provedena pro takovy
pocet historii, aby relativni standardni nejistota typu A hledané veli¢iny byla mensi
nebo rovna 0,2 %.

Relativni rozdil mezi simulaci a experimentem byl pro kazdou studovanou energe-
tickou linku vy¢islen prostrednictvim veli¢iny D definované predpisem

p="_1. (2.2)
e

Jeji standardni nejistota up byla vypocitana podle vzorce odvozeného z obvyklého
vztahu pro vypocet nejistoty nepfimo mérené veli¢iny [74, s. 18-19]
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Obrazek 2.5: Udinnostni kiivka detektoru stanovens Monte Carlo vypoctem a jeji
srovnani s experimentalnimi hodnotami

Na zakladé vypoctenych hodnot D byl vytvoreny model detektoru postupné upra-
vovan takovym zpusobem, aby odchylky byly co nejmensi, a tedy bylo dosazeno co
nejlepsi shody nameérenych a vypocitanych hodnot. Modifikace se tykala vyhradné cit-
livé ¢asti detektoru s ohledem na skutecnost, ze jeji efektivni velikost je obvykle mensi,
nez by odpovidalo geometrickym rozmérum krystalu [60, s. 230]. Ptvodné pouzity a
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2.2. Polovodicova beta spektrometrie

vyrobcem deklarovany rozmér detekujiciho valce kfemiku byl upraven nasledujicim zpt-
sobem. Pramér oblasti byl zmensSen o 0,1 mm a déle byla uvazena existence necitlivé
vrstvy kremiku v podobé zadniho kontaktu, jejiz tloustka byla odhadnuta na 1 mm.
Finalni hodnoty tc¢innosti ziskané obéma postupy véetné vyjadieni odchylky mezi
nimi shrnuje tabulka Uvedena data jsou téz vizualizovdna na obrazku V jeho
vrchni ¢asti je vykreslena uc¢innostni kfivka pouzitého detektoru Si(Li) v daném geo-
metrickém usporaddani. Simulaci ziskané hodnoty detekéni Géinnosti ng pro vybrané
energie fotoni F z intervalu 5 az 136 keV byly prolozeny empirickou krivkou tvaru

3
Inng =Y a;-(In E), (2.4)
i=1

kde a; oznacuje fitované parametrylﬂ [36l s. 458]. Spodni ¢ast obrazku ukazuje
relativni rozdil D mezi experimentem a simulaci, ktery ve vsech studovanych bodech
spadé do pasma +6 %. Chybové tisecky v grafu odpovidaji standardni nejistoté hodnoty
(koeficient rozsiteni k = 1).

2.1.3 Diskuse vysledkt

Mira souladu mezi vystupem Monte Carlo modelu a méfenim, které bylo pro detektor
Si(Li) v laboratoii CMI dosaZeno, je plné srovnatelna s jiz publikovanymi vysledky, jez
udévaji pro obdobny typ detektoru shodu na tdrovni do 10 % [57]. D4 se tedy konsta-
tovat, ze s ohledem na experimentalni nejistoty se podarilo detektor charakterizovat
s prijatelnou presnosti a vytvoreny model je mozné vyuzit pro simulovani jeho odezev
prii raznych aplikacich véetné spektrometrie beta.

Kvalita vytvoreného modelu, pod niz mizeme rozumét pravé soulad simulace a
experimentu, je zasadnim zptusobem ovlivnéna dostatecnou znalosti geometrie méreni
a konstrukce modelovaného detektoru. Jak jiz bylo uvedeno v pfedchozim textu této
podkapitoly, relevantni technické ddaje poskytnuté vyrobcem pro uvedené tucely ne-
dostacuji. Se zpresnénim geometrickych rozméru jednotlivych komponent znacné po-
mohlo radiografické zobrazeni predmétné ¢asti méridla. Vétsi nejistotou naopak zistaly
zatizeny parametry citlivého objemu detektoru, které byly pouze odhadnuty a dile mo-
difikovany tak, aby bylo dosazeno co nejlepsi shody s experimentem. Proto by dalsi
potencialni zpresnéni modelu mohlo prinést urceni necitlivé vrstvy kiemiku mérenim.
Pro dany zamér by byl vhodny systém obdobny skenovaci stanici HEROICA [75], kterd
je vyuzivana pro charakterizaci HPGe detektoru [76]. Zafizeni umoznuje urcit prosto-
rovou zavislost odezvy detektoru na bodovy radionuklidovy zdroj, z ¢ehoz lze odvodit
rozméry citlivé ¢asti polovodi¢ového materialu.

2.2 Polovodicova beta spektrometrie

Pri méreni beta spekter pomoci kiemikového detektoru popsaného v predchozi ¢asti
kapitoly se geometrické uspordadani odlisuje od varianty uzivané pro fotony v a X.
Ke spodni ¢éasti kryostatu je z duvodu omezeni vlivu rozptyleného zareni pripevnén
specidlni kolimétor vyrobeny ze slitiny hliniku (viz fotografie a . Sestava
z drzéku zdroje, ktery je v definované vzdalenosti od detektoru (35 mm) fixovan pomoci
spojovaciho dilu. V jeho horni ¢asti primykajici se ke kryostatu je otvor o priméru
4 mm.

2Hodnoty vypoditané pro danou geometrii: a; = —13,7(3), a2 = 4,5(2), as = —0, 88(3).
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(¢) koliméator doplnény do Monte Carlo
modelu detektoru

(b) spojovaci dil

Obréazek 2.6: Pridavny kolimator k Si(Li) detektoru pro méfeni beta spekter
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Obrazek 2.7: Nakres pridavného kolimatoru pro méfeni beta spekter (vlevo drzak
zdroje zatreni, vpravo spojovaci dil). Rozméry jsou uvedeny v milimetrech.
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2.2. Polovodicova beta spektrometrie

Zakomponovani pridavného kolimatoru do geometrie Monte Carlo modelu je znézor-
néno na obrazku Barvami jsou opétovné odliSeny jednotlivé materidly (zelena:
kremik, Sedd: hlinik, ¢ervend: berylium, tyrkysova: polyethylen a zluté: olovo).

Detailni nékres pridavného kolimatoru udévajici presné hodnoty vsech jeho roz-
mért poskytuje obrazek vytvofeny metodou pravouhlého promitani v 1. kvadrantu
(ISO-E). Nalevo je v poloviénim fezu zobrazen drzdk zdroje zafeni, vpravo stejnym
zpusobem spojovaci ¢ast.

Vzorky pro méfeni touto aparaturou jsou pripravoviny univerzalni metodou od-
patovani alikvotniho mnozstvi na podlozku (polyethylen o tloustce 0,1 mm), kterd je
upevnéna do kovového krouzku o primeéru 35 mm. Do stfedu umélohmotné folie je
pomoci specidlniho pripravku ,lisovatko“ (viz obrazek vytvorena mala prohluben,
do niz je posléze nanesena kapka roztoku (podrobnéjsi popis postupu je uveden v pri-
lozeE[). Diky této upravé je presnéji vymezen prostor vzniklého odparku, coz usnadnuje
definici zdrojového ¢lenu v Monte Carlo modelu. Typické aktivity pouzitych zdroji jsou
radu desitek kBq.

@35.05

@23
RO.SJ 14
T L T 9y

Wit W vl

f
ﬁ

B

A= @4.0 (dolni dil)
A=@6.1 (horni dil)

(a) fotografie soucasti (b) ndkres (rozméry jsou uvedeny v milimetrech)

Obrazek 2.8: Lisovatko — pripravek na tpravu podlozek pro vyrobu vzorku. Na fo-
tografii vlevo se mezi hornim a dolnim dilem soupravy nachazi kovova kulicka slouzici
k vytvoreni prohlubné v podloZce a prstenec, do néhoz je polyethylenova folie upinana.

2.2.1 Uprava Monte Carlo modelu pro vypocet beta spekter

Vyjma tprav geometrickych, uvedenych v odstavcich vyse, byly v modelu provedeny
jesté nasledujici zmény. Lepsiho vzorkovani energetického a tthlového rozptylu elektrontu
v oblasti mezi zdrojem a detektorem bylo dosazeno zvysenim hodnoty ESTEP na kartach
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru

definujicich prislusné materiély@ Tento parametr umoznuje ovladat pocet dil¢ich kroku
pripadajicich na jeden krok simulace transportu elektronu [65) s. 5-27]. Jejich zvySeni
je vhodné provést zejména v pripadé existence struktur malych rozmért v modelu.

Doba vypoctu byla optimalizovana nastavenim parametru ELPT (cell-by-cell energy
cutoff [65] s. 5-56]) pro vybrané bunky na 100 keV (drzak zdroje a olovéné dno) a 200 keV
(plast spojovaciho dilu). Touto volbou je potlacena simulace drah éastic, u kterych jiz
vzhledem ke geometrii a jejich nizké energii lze predpokléddat, ze neprispéji do spektra.
Uéinnost vypoctu byla téz zvysena aplikaci metody redukee variance. Definice zdroje
byla upravena kartou sb (biasing zdroje [65, s. 5-89]) tak, aby byla preferoviana emise
castic do poloprostoru ve sméru k detektoru.

2.2.2 Beta spektra vybranych radionuklidi

Spektra Sesti radionuklidi, jejichz vlastnosti shrnuje tabulka byla naméfena spek-
trometrickou aparaturou s vySe popsanym Si(Li) detektorem. Geometrie méfeni byla
definovana pridavnym kolimdtorem (viz obréazek [2.7)).

Tabulka 2.2: Vlastnosti uzitych radionuklid

Nuklid ~ Typ pfechodu  Ey (keV)  Chemicka forma @ C‘I’n -3
32p 70 dovoleny 1710,66(21
o0 oo ey G621 NH,),PO, 3,0 161
P [70] dovoleny 248,5(11)
sogp g DX ZAKAANT 00 1 99)  GiCly - 6H,0 1,96
(unikétni)
1x zakazany
90 ; Y )
Y [73] (kg 2278706) YCls - 6 H,0 2,18
PrCls - 7H,0 2,250
Wpm 77l 1x zakdzang  224,1(3) Pl ’
NdCl; - 6 H,0 2,282
iy DX zakdzany o geg 2o g T1,S0, 6,77

(unikétni)

Udaje o energii koncového bodu Ey a typu prechodu byly prevzaty z tabulek (viz uvedené
odkazy u jednotlivych nuklidi).

p — hustota materidlu tvotriciho méfeny vzorek, Cerpano z [78] a [79] (v pfipadé fosforu je uvedena
hustota bezvodého fosfore¢nanu amonného, jelikoz tidaj nebyl pro hydrat k dispozici)

Ptislusné piistrojové odezvy byly téz simulovany pomoci Monte Carlo modelu de-
tektoru (v upravé dle ¢ésti . Zdroj zareni byl modelovan jako valec tvoreny ma-
teridlem o hustoté a sloZeni podle tdaju uvedenych v tabulce 2:2] Zatimco polomér
podstavy byl odhadnut s ohledem na rozméry odparku na 1,5 mm, vyska valce (fadové
jednotky az desitky um) byla volena pro kazdy radionuklid individudlné tak, aby byly
co nejlépe vystizeny absorpéni vlastnosti konkrétniho vzorku, a tedy bylo dosazeno co
nejlepsi shody vici spektru namérenému. Emisni spektrum elektroni bylo stanoveno
podle Fermiho teorie s vyuzitim vzorce , pri¢emz pro jednou zakdzané (unikétni)
prechody byl tvarovy faktor pocitan dle , v ostatnich pripadech byl roven jedné.
Pro vypocet potiebné tabulkové hodnoty funkci F(E, Z) a L; byly ¢erpany z [27].

3Hodnoty ESTEP pro jednotlivé materidly v Monte Carlo modelu upraveném pro vypoéty beta spek-
ter: beryllium 10, citlivd ¢ast kiemiku 30, tenka necitlivd kfemikova vrstva 200, zlato 100, material
zdroje 50, vzduch 50.
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Obrazek 2.9: Srovnani namérenych a simulovanych spekter vybranych ¢istych beta
radionuklidu (1. ¢ast)
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Obrazek 2.9: Srovnani namérenych a simulovanych spekter vybranych ¢istych beta
radionuklidu (2. ¢ast)
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2.2. Polovodicova beta spektrometrie

Spektra namérend spolu se spektry simulovanymi znazornuji grafy na obrizku
Vysledky simulace byly normalizoviny podle naméfenych dat tak, aby integral poctu
impulzti od urcité hodnoty energie@ byl v obou pripadech totozny.

JelikoZ prosté vizudlni srovnéni spekter na obrézku [2.9] umoziiuje jen omezené a
neobjektivni posouzeni vzajemné shody nebo neshody, bylo téz provedeno kvantitativné
podlozené Setfeni s vyuzitim Kolmogorovova—Smirnovova testu (K-S testu) pro dva
vybéry. Tento statisticky test dovoluje posoudit, zda oba vybéry pochazi z jednoho
zékladniho souboru dat [80, s. 99-103].

Kolmogorovtiv—Smirnoviav test — princip pouziti

Pri aplikaci K-S testu jsou rozlisovany dva pripady v zavislosti na velikosti studovaného
souboru. Pro malé vybéry[l?] je testovaci kritérium tvaru

Dy = max |N1; — Nojl, (2.5)

ve kterém symboly N ; a N3 ; oznacuji kumulativni absolutni ¢etnosti prvniho a dru-
hého vybéru v j-té tridé. Kritické hodnoty jsou pro tyto vybéry tabeloviny (viz napfi-
klad [80, s. 232]).

U velkych Vybérfm je testovaci kritérium vyjadieno obdobnym zpusobem, tento-
kréte vSak pomoci kumulativnich relativnich ¢etnosti Fy ; a Fb ; jako

D2 = Hl]aX |F1’j — FQJ“ . (26)

V tomto piipadé jsou kritické hodnoty Ds., pocitany z rozsahti obou vybérti ni a no

podle néasledujicich vztaht
Daoos = 1,36+ | L2 (2.7)
ni - N9
Daoon = 1,63+ | 212 (2.8)
ni - n9

které udavaji vypocet Do., pro nejcastéji volené hladiny vyznamnosti p = 0,05 nebo
p=0,01.

Postup testovani shody dvou malych/velkych vybéria pomoci K-S testu sestava
z nasledujicich kroki:

1. formulace nulové hypotézy: oba vybéry pochazi z téhoz zakladniho souboru;
2. volba hladiny vyznamnosti p testu;

3. roztridéni vysledkid z obou vybért do zvolenych skupin;

4. vypocet kumulativnich absolutnich/relativnich ¢etnosti pro oba vybéry;

5. vypocet absolutni hodnoty rozdilit kumulativnich absolutnich /relativnich ¢etnosti
v kazdé skupiné;

6. urceni testovaciho kritéria Dy — maxima z hodnot ziskanych v predchozim kroku;

7. srovnani Dy s kritickou hodnotou Dy, pro De > Ds.), zamitnuti nulové hypotézy.

17volend hranice: 500 keV pro 2P, 89Sr a 2°Y; 200 keV pro 2°*T1; 100 keV pro 3P a "Pm.
150ba, vybéry jsou stejného rozsahu, jenz je mensi nebo roven 40.
16Rozsahy obou vybéri jsou vétdi nez 40 a vzijemné se mohou ligit.
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Porovnani tvaru experimentalnich a simulovanych beta spekter

U vsech Sesti studovanych nuklidt bylo dle vztahu vypocitano testovaci kritérium,
které bylo porovnano s prislusnou kritickou hodnotou . Testovani shody bylo po-
vedeno v celém energetickém intervalu jednotlivych spekter s vyjimkou oblasti nizkych
energii (cca do 50 keV), ve kterych dochazi k jejich deformaci v disledku Sumu a dalsich
pristrojovych efektii. Na zakladé tdaji uvedenych v tabulce je mozné konstatovat,
ze na hladiné vyznamnosti p = 0,01 nulovou hypotézu (oba vybéry pochdzi z jednoho
zékladniho souboru) pro zadny radionuklid nezamitdme.

Tabulka 2.3: Vysledky K-S testu

Nuklid D2 D2;0.01 Nuklid D2 D2:0.01
32p 0,0022 0,0033 Ny 0,001 0,0051
33p 0,0079 0,0083 7Py 0,0065 0,0115
899y 0,0013 0,0054 2041 0,0061 0,02

D2 — testovaci kritérium pocitané podle vztahu (2.6)
D2.0.01 — kritickd hodnota vypocitana podle vzorce ([2.8))

Urceni koncového bodu

Vedle tvaru, jenz byl diskutovan v predchozi ¢asti podkapitoly, je kazdé beta spektrum
charakterizovano téz hodnotou koncového bodu, tedy maximalni mozné energie emi-
tovaného elektronu. S ohledem na spojity charakter spektra se jedna o klicovy udaj,
nebot umoznuje do jisté miry identifikovat, o ktery radionuklid se jedna.

Pro v8echny studované radionuklidy byl s pomoci Fermiho-Kurieho diagramu (viz
kapitolu stanoven koncovy bod EjP. Jelikoz spektrum je v diisledku absorpce ve
vzduchu mezi zdrojem a detektorem pozménéno, dochazi k posunu koncového bodu
smérem k nizsim energiim. Absorpce se téz projevuje odchylenim zavislosti
od primky. Z toho duvodu byla pro odecteni hodnoty maxima energie ve spektru vo-
lena pouze jeho cast v oblasti blizké koncovému bodu, kterou bylo mozné povazovat
za linearni.

S vyuzitim existujictho Monte Carlo modelu byla vypocitana energie odpovidajici
absorpci v materidlech tvoricich prostiedi mezi zdrojem a citlivym objemem detektoru.
Prubéh simulované odezvy detektoru na monoenergeticky svazek elektronu o energii
odpovidajici tabelované hodnoté koncového bodu E(t)ab byl proloZen exponencialné mo-
difikovanou Gaussovou distribucﬂ se skokovym pozadim ve tvaru chybové funkcﬂ
Tento proklad je ilustrovan pro nuklid 2°4T1 na obrazku m 7 nafitovanych parame-
trit byla poté stanovena stfedni hodnota deponované energie a jejim ode¢tenim od E§*P
vypocitana energie absorbovand prostredim AE.

"Exponenciilné modifikovans Gaussova distribuce je definovéna jako konvoluce exponencialni dis-
tribuce a normélnfho rozdéleni [81) s. 345]. V piipadé levostranné modifikace je odpovidajici hustota
pravdépodobnosti rovna

A (/\ 2 z — pu+ Ao?
r) = —-€ex — 21‘—2 +)\O’ )'GI'fC e . 29
f@) =75 e (5 ( 1 ) ( oo (2.9)
Stredni hodnotu lze vypocitat jako u — %, pro rozptyl plati o2 + %
¥Funkce pouzitd pro popis pozadi:
A _
Bla) =73 - [1 —erf (%'“)} . (2.10)
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Obrazek 2.10: Simulovand odezva Si(Li) na monoenergetické elektrony (763,7 keV)

Srovnani korigovanych hodnot koncového bodu EF = E;™® 4+ AE spolu s referenc-

nimi E§*P poskytuje tabulka Je patrné, ze v ramci uvedené standardni nejistoty
nameéiené hodnoty odpovidaji tabulkovym. Tudiz, idaje o koncovém bodu ziskané po-
moci této aparatury lze spolehlivé vyuzit pro ucely identifikace radionuklidi.

Tabulka 2.4: Urceni koncového bodu beta spekter

Nuklid EF® (keV) AFE (keV)  EET (keV)  EfP (keV)
32p 1685(17) 10(2) 1695(17)  1710,66(21)
33p 240(2) 13(3) 253(4) 248,5(11)
898y 1478(13) 11(2) 1489(13) 1495,1(22)
Ny 2249(16) 14(4) 2263(16) 2278,7(16)

Upm 213(4) 16(4) 229(6) 224.1(3)
2047 745(11) 11(2) 756(11) 763,72(18)

E5™ — hodnota koncového bodu stanovend z naméfeného spektra
AFE — absorpce v materidlu mezi zdrojem a detektorem (MC vypocet)
EX°T — hodnota koncového bodu korigovans na absorpci AE

E§® — tabulkova hodnota koncového bodu [68]

2.2.3 Diskuse vysledkt

Vytvoreny Monte Carlo model kiemikového detektoru umoznuje vypocet beta spekter
zvolenych radionuklidd. Ziskané odezvy jsou v dobré shodé s méfenim, coz bylo kromé
vizualniho srovnani posouzeno i statistickym testem. Problematickou ¢asti modelu vsak
zustava popis zdroje, nebot neni presné zndma hustota odparku ani jeho tloustka. Pro
hustotu byly v modelu vyuzity tabulkové hodnoty prislusnych chemikalii, které vsak
nereflektuji, ze vznikla struktura je nehomogenni a v dusledku pritomnosti vzduchu
mezi krystalky budou realné vlastnosti vzorku jiné. Tloustka aktivni vrstvyIE byla
odhadnuta a nasledné upresnéna podle srovnani odezev vypocéitanych a naméfenych.

19Jde spiie o efektivni tloustku ndhradniho geometrického modelu (homogenni vélec malé vysky) nez
o realny rozmeér.
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Jak nastinuje obrézek se simulovanymi odezvami na zafeni Y, tloustka zdroje
je v této tloze velmi dulezity parametr. I jeho malé zmény vedou k vyraznému pozmeé-
néni spektra v oblasti nizsich energii (do 500 keV). Mensi rozdily vsak lze pozorovat az
do energie 1 MeV. Vyuziti modelu je tedy do jisté miry limitovano, nebot v uvedené po-
dobé neni mozné vypoctem ziskat reprezentativni spektrum libovolného radionuklidu,
aniz by bylo provedeno srovnani s méfenim.
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Obrazek 2.11: Simulovans spektra *°Y odpovidajici zdrojam t¥ech riznych tlousték
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Obrazek 2.12: Naméfens spektra dvou vzorki 3?P stejného provedeni

Vétsim problémem nez samotnd neznalost presnych rozméru je fakt, ze pouzity
zpusob pripravy vzorki nezajistuje dostatecnou opakovatelnost. Zvoleny postup je sice
jednoduchy na provedeni, avSak vlastnosti zdroji jsou nedostatecné s ohledem na za-
myslené méreni. Jedna se zejména o nehomogenitu nanesené aktivni vrstvy a lokalni
rozdily tloustky v dusledku procesu krystalizace [34), s. 1367]. Tyto skutecnosti zpuso-
buji nezanedbatelné rozdily mezi spektry, coz je naznaceno obrdzkem [2.12} Na ném jsou
vykresleny naméfené odezvy od dvou vzorka radionuklidu 3?P, které byly vyrobeny ze
stejného vychoziho materidlu, stejnym postupem a za totoznych podminek. Presto se
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2.2. Polovodicova beta spektrometrie

spektra (vzdjemné normalizovana v intervalu energii od 600 keV) viditelné odlisuji, coz
znesnadnuje pripadné provadéni jejich analyzy v oblasti nizkych energii.

Pr1i hledani zptusobu zajisténi lepsi opakovatelnosti provadéného méreni byl téz uci-
nén experiment s hmotnymi vzorky vétsich, le¢ presnéji definovanych rozmeéra. Zdroje
byly pFipraveny dispergovanim radioaktivniho roztoku obsahujiciho smés nuklida “°Sr
a Y v radioaktivni rovnovize do silikonového kauéuk Tento material byl nalit
do malé plexisklové nadobky o objemu 0,5 ml, v niZz nasledné ztuhnul. Méfeni spek-
ter bylo provedeno v konfiguraci s kolimatorem popsanym na zacatku podkapitoly
S ohledem na odlisné rozméry zdroje zareni byl do jeho spodniho dilu doplnén pomocny
duralovy podstavec (viz obrazek [2.13a]). Jeho nakres v fezu je zndzornén v levé ¢dsti
obrazku 2.13DB] vpravo jsou uvedeny téz rozméry pouzité plastové nddobky.

~—@25—
e
164 921 3
N n | -
18 7
i f o5 !
— @15 —
J35
(a) podstavec vlozeny do spod-  (b) nédkres podstavce a plastové naddobky (roz-
niho dilu kolimatoru meéry jsou uvedeny v milimetrech)

Obrazek 2.13: Pomocny duralovy podstavec

Namérena spektra Ctyr vyse uvedenym zpusobem pripravenych vzorka jsou vykres-
lena v grafu na obrazku Jednotlivé odezvy jsou vzajemné normalizoviny v inter-
valu energif od 1000 keV. Z prezentovanych vysledki je patrné, ze pro energie elektroni
do 500 keV vykazuji spektra stile vyrazné rozdily. Poc¢ateéni hypotéza, ze spektrum
hmotnych zdroji sice bude znacné deformovano, avSak vétsi kontrola nad fyzickymi
rozméry povede ke zlepseni opakovatelnosti méreni, se tak nepotvrdila.
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Obrazek 2.14: Naméiend spektra ¢ty vzorka 2°Sr/?°Y stejného provedeni

208]ozeni materidlu (hmotnostni zlomky): uhlik 0,324; vodik 0,0816; kyslik 0,216; kfemik 0,379.
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru

Lze uvazovat, ze urcitého zlepsSeni stavu by Slo dosdhnout zasadnéjsi zménou po-
stupu vyroby mérenych vzorku. Vyhotoveni kvalitnich spektrometrickych zdroji je
mozno provést vice metodami, napiiklad katodovym rozpraéovdm’rﬂ vakuovym na-
parovdnint®?] nebo vymrazovinimf®| [29, s. 245-248]. Ve studii [54] vénujici se méfeni
beta spekter pomoci mikrokalorimetra bylo téz dosazeno dobrych vysledka pri vyuziti
zdrojui vyrobenych elektrolytickﬁ Nevyhodou vsech téchto postupt je skutecnost, ze
nejsou univerzalné vhodné pro libovolny radionuklid. Dale téz oproti odparovani jsou
drazsi a narocnéjsi co do pristrojového vybaveni. Jejich pouziti by znamenalo zcela
opustit puvodné definovany cil, Ze vyvijend metodika identifikace Cistych beta radio-
nuklidi ve smésich bude rutinné proveditelna v bézné vybavenych laboratorich.

2.3 Moznosti zpresnéni popisu zdrojového ¢lenu v Monte
Carlo modelu

Zévéry predchozi podkapitoly uvedené v jeji ¢dsti [2.2.3] poukazuji, Ze zajisténi dosta-
te¢né opakovatelnosti vyroby zdroju zafeni (s ohledem na beta spektrometrii) je pii po-
uziti odparovaci metody obtizné realizovatelné. Zaroven je z prezentovanych vysledki
patrné, ze i drobné rozdily mezi jednotlivymi vzorky se projevi odliSnostmi ve spek-
trech, zejména pak v jejich nizkoenergetické ¢asti. Tuto skutecnost je nutné zohlednit
pti provadéni kterékoliv analyzy zalozené na vzidjemném porovnani spekter (namére-
nych i vypoctenych). Pokud neni z libovolného divodu mozné zménit vyrobni postup
a minimalizovat tak rozptyl vlastnosti individualnich vzorki, nabizi se jako castecné
teSeni podrobnéjsi charakterizace prostorové distribuce odparku, kterd umozni zpresnit
popis zdrojového ¢lenu pro danou konkrétni Monte Carlo simulaci.

2.3.1 XRF analyza vzorkt pro beta spektrometrii

Pro detailni studium prostorového rozlozeni materidlu odparku byla zvolena rentge-
nové fluorescenéni analyza (XRF). Jednd se o nedestruktivni analytickou metodu, kterd
umoznuje ziskat kvalitativni i kvantitativni informaci o prvkovém slozeni zkoumaného
vzorku [83, s. 1-3|. Jednotlivé prvky jsou identifikoviny na zdkladé spektrometrického
méfeni charakteristického zareni X, které je v materidlu vybuzeno externim zdrojem zé-
fenﬁ Princip metody je zaloZen na skutecnosti, ze v disledku ionizace atomu (vyrazeni
nékterého z orbitalnich elektroni) se jeho elektronovy obal dostane do nestabilni kon-
figurace. K pfechodu do energeticky vyhodnéjsiho stavu dochazi béhem kratkého casu
(fadové 10715 s) zaplnénim vzniklé vakance elektronem pieskociviim z vnéjsi slupky
do vnitini. Kazdy z takovych prechodt elektronu je v souladu se zdkony kvantové me-

'Metoda vyuziva jevu odprasovani katody, ke kterému dochézi pii doutnavém vyboji [29] s. 261]. Po-
vrch katody je ndrazem iontu plynu lokalné zahrat, v disledku ¢ehoz dojde k odpareni atomi kovu. Ty
v okoli elektrody vytvori oblak kovového plynu. Pokud do néj vlozime desticku z libovolného materialu,
dosédhneme jejiho rovnomérného pokryti kovovou vrstvou.

22P¥i tomto zplisobu vyroby zdroje je odpafovany materidl umistén do vakua a ndsledné ohifvin
na teplotu, pfi niz tlak jeho vlastnich par nabyvd asi 1 Pa [29] s. 264]. Odpafované atomy ve vzdu-
choprazdnu putuji ze zdrojového materidlu piimocare. Je tedy mozné jim do cesty umistit podlozku
ptipravovaného zdroje, na kterou se usadi.

ZVymrazovani je vylepsenim klasické odpafovaci metody, diky kterému se zvysuje homogenita aktivni
vrstvy [82) s. 1392]. Roztok naneseny na podlozku je vlozen do vakuového exikdtoru. Snizenim tlaku
dojde k jeho zamrznuti, nasledna dehydratace se tedy déje sublimaci.

24Radionuklidy p¥{tomné ve vhodném roztoku se v pribéhu elektrolyzy deponuji na jednu z elektrod
[29] s. 279].

%K vybuzeni charakteristického zafeni se vyuZivaji rentgenové nebo gama fotony, piipadné té7 nabité
Castice.
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2.3. Moznosti zpresnéni popisu zdrojového ¢lenu v Monte Carlo modelu

chaniky doprovazen uvolnénim energie, jejiz velikost odpovida energetickému rozdilu
jednotlivych hladin, naptiklad ve formé fotonu rentgenového zéfen@

XRF analyza vzorki byla provedena pomoci mikro-XRF zafizeni instalovaného na
Katedie dozimetrie a aplikace ionizujictho zateni FJFI CVUT v Praze [84]. Zdrojem
budiciho zafeni v této aparature je rentgenka s molybdenovou anodou, jez je vybavena
fokusacni polykapilarni optikou, diky které je prumér ohniska mensi nez 15 pym ve
vzdéalenosti 4 mm od jejiho konce. Rentgenka miize byt provozovana pti napéti do 50 kV
a anodovém proudu do 1 mA. Zkoumané predméty jsou upindny do XY polohovaciho
systému, jenz zajistuje postupné skenovani zvolené oblasti. Emitované charakteristické
zateni je registrovano spektrometrem s kifemikovou PIN diodou@

Zdroje zéfeni analyzované v .CMI prostiednictvim beta spektrometrie jsou p¥ipra-
vovany jako téméf bezhmotné tenké vrstvy malych rozméra (prumér aktivni plochy
mensi nez 3 mm). Jelikoz nebylo ziejmé, zda odparky téchto vlastnosti bude mozné
vyse popsanym mikro-XRF systémem tspésné analyzovat, bylo nejprve méteni prosto-
rové distribuce prvkového slozeni ovéfeno na neaktivnich vzorcich. Ty byly zhotoveny
stejnym zplisobem a za pouziti totoznych chemickych latek jako aktivni, pouze do
roztoku nosice nebyl primichdn zadny radionuklid. Vysledky Skenovénjﬁg] dvou neak-
tivnich odparkt (obsahujicich rtzné prvky — fosfor a stroncium) jsou zndzornény na
obrazku Vykreslena XRF odezva byla v kazdém bodé analyzované oblasti ziskdna
stanovenim ¢isté plochy peaku v energetickém okné spektra odpovidajicim linkdm cha-
rakteristického zareni daného prvku[z_gl
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Obrazek 2.15: Prostorova distribuce prvku v neaktivnich odparcich

Vysledky méreni neaktivnich vzorkh potvrdily, ze mikro-XRF analyza na aparature
KDAIZ je vyuzitelna i pro charakterizaci odparkt obsahujicich minimum hmoty. V dal-
$im experimentu bylo proto realizovano obdobné skenovaci méreni, pricemz studovan jiz
byl skute¢ny vzorek pro beta spektrometrii, ve kterém byl piftomen radionuklid 89Sr.
Nastaveni méfici sestavy bylo totozné s predchozimi pripady, pouze byla prodlouzena
doba akvizice jednoho spektra z 5 s na 30 s. Ziskana prostorova distribuce stroncia
v jednom z aktivnich odparku je graficky znazornéna na obrazku [2.16

26Konkurenénim procesem je emise Augerovych elektrontl.

2T Amptek X-123, rozméry citlivého objemu 6 mm? x 0,5 mm, beryliové okénko tloustky 25 pm.

Z8Méten{ probéhlo pii nastaveni parametrii rentgenky na 50 kV a 1 pA. Doba zdznamu spektra
v jednom bodé byla 5 s. Skenovani oblasti bylo provedeno s krokem 100 pum, pro vizualizaci prostorové
distribuce XRF odezvy (a tedy i pfitomnosti danych prvki) byla data interpolovéana (pixely na obrazcich

a[2.16| maji rozméry 50 pm).

"Stroncium: Kay 14,165 keV a Kag 14,0979 keV; fosfor: Koy 2,0137 keV a Kas 2,0127 keV [85].
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XRF odezva (a

0 0.5 1 1.5 2 25
X (mm)

Obrazek 2.16: Prostorova distribuce stroncia v aktivnim odparku (vzorek Sr89 07,
radionuklid 89Sr)

2.3.2 Uprava definice zdrojového &lenu v simulaci

Zatimco pti prvotnich vypoctech beta spekter pomoci vytvoreného Monte Carlo modelu
byl zdroj zafeni modelovéan jako vélec homogenné vyplnény materidlem (viz ¢ast [2.2.2)),
pouziti XRF analyzy pro blizsi charakterizaci méfeného vzorku umoznilo geometrii
zdrojového ¢lenu v simulaci piiblizit jeho redlné podobé.

Na obrazku [2.16] je patrné, ze v pifpadé vzorku Sr89 07 je material tvofici odparek
dominantné situovan po obvodu prohlubné v podlozce, do niZ je pfi vyrobé zdroje na-
nesen radioaktivni roztok (viz podkapitolu a prilohu [A]). Zakladni (nultd) varianta
zdrojového clenu pripomenutéd v predchozim odstavci byla proto doplnéna o dalsi dvé;
schematicky vSechny t¥i uvazované moznosti v pudorysném pohledu znazortuje obrazek
V prvni modifikaci méd zdroj tvar prstence, ktery je vytvoren pomyslnym odstra-
nénim vnitiniho valcového objemu (se stejnou osou) vymezeného polomérem 1,25 mm
(odhad zalozeny na méfeni prostorového rozlozeni materialu odparku). Druhd varianta
je pak dalsi tpravou prstence, jenz je rozdélen do dvou oblasti o ruzné vysce. Tato
zména byla motivovdna skutecnosti, ze na obrazku [2.16] 1ze sledovat dvé hlavn{ oblasti
vyskytu stroncia, pficemz priméry hodnot XRF odezvy v nich jsou vzajemné odlisné.
Pri¢inou tohoto rozdilu je pravdépodobné nestejnad mocnost jednotlivych ¢asti odparku.

(a) varianta 0 (b) varianta 1 (c) varianta 2

Obréazek 2.17: Schématické zndzornéni (v pudorysném pohledu) t¥ech variant tvaru
zdrojového ¢lenu pouzitého v Monte Carlo vypoétu beta spektra radionuklidu 39Sr

Srovnani experimentalné naméreného spektra se vSemi provedenymi variantami
Monte Carlo simulace je graficky vyobrazeno spektry na obrdzku [2.18 Vysledky si-
mulace byly normalizovany podle namérenych dat tak, aby integral poctu impulzi
v casti spektra od 500 keV vyse byl v obou pripadech totozny. Ke kvantitativnimu
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Obrazek 2.18: Srovnani simulace provedené pro nékolik variant popisu zdrojového
¢lenu v MC modelu s naméfenym beta spektrem radionuklidu 8°Sr
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posouzeni shody byl opét vyuzit Kolmogoroviiv—Smirnovtv test pro dva vybérylﬂ Dle
vztahu bylo spocitdno testovaci kritérium Do, které bylo pro vsechny tii pripady
srovnano s kritickou hodnotou Ds.g.g; = 0, 0039 stanovenou vzorcem . Pouze v jed-
nom piipadé (varianta 2) nebyla na zékladé provedeného testu na hladiné vyznamnosti
p = 0,01 zamitnuta hypotéza, ze oba vybéry pochazi z jednoho zdkladniho souboru,
pro zbyvajici dva byl parametr Do vyssi nez kriticka hodnotaEL

2.3.3 Diskuse vysledki

Provedenymi experimenty bylo potvrzeno, ze mikro-XRF skenovani je analytickd me-
toda uplatnitelnd pro ziskani presnéjsi predstavy o skutecné distribuci hmoty v odpar-
cich vyuzivanych pii spektrometrii beta v CMI. Méfeni radioaktivnich vzorki sice neni
obvyklou tlohou, ke které aparatura na KDAIZ slouzi, ale pfesto bylo mozné v zazna-
menanych datech identifikovat hledany signal charakteristického zareni daného prvku.
Odlisnosti od pripadu vzorkt neaktivnich je predevsim zvySené pozadi zptusobené pii-
tomnosti zdroje ionizujiciho zareni, pricemz jeho velikost neni v celé skenované plose
konstantni — pri méreni se méni poloha detektoru, a proto i mira jeho ovlivnéni zarenim
emitovanym vzorkem se odlisuje (viz obréazek . Pti zpracovani spekter za ticelem
vytvoreni prostorové distribuce zvoleného prvku je proto nutné od celkového poctu za-
znamenanych impulzi v uréitém energetickém intervalu odecist hodnotu odpovidajici
pozadﬁ Ta byla ziskdana urc¢enim plochy lichobézniku daného hranicemi oblasti zajmu
a primkou spojujici levé a pravé okoli peaku.

Obrazek 2.19: Znazornéni ovlivnéni detektoru pti XRF skenovani riiznych ¢asti radio-
aktivniho vzorku

Obrézek [2.20] ukazuje spektrum naméfené v jednom bodé pii XRF analyze vzorku
Sr89_07. Podle tabulek [85] je v ném mozné identifikovat peaky charakteristického za-
feni, které prislusi prvkim tvoticim material odparku (stroncium a chlor)ﬁ Dale jsou
patrné K linky argonu (slozka vzduchu) a molybdenu (material anody rentgenky, kohe-
rentni rozptyl). Vyrazny je peak nekoherentné zpétné rozptyleného charakteristického
zareni z anody a téz kontinuum odpovidajici dalsim riznym rozptyltim zareni.

XRF analyzou ziskana informace o konkrétnim vzorku je vyuzitelna pro zpresnéni
popisu zdrojového ¢lenu v Monte Carlo modelu. Diky pribliZzeni se k redlné geometrii
vede takova tuprava k lepsimu souladu mezi mérenim a simulaci, na coz poukazuji i zé-
véry provedeného statistického testu. Lze konstatovat, ze tento postup alespon c¢astecné
kompenzuje jevy, které jsou spojeny s limitovanou opakovatelnosti vlastnosti vzorki

39Podrobnéjsi vysvétleni pouziti uvedeného statistického testu je souddsti sekce m

31Hodnoty testovaciho kritéria Do pro jednotlivé varianty simulovanych spekter jsou rovny 0,0129
(varianta 0), 0,0057 (varianta 1) a 0,0019 (varianta 2). Vypocet byl proveden pro ¢dst spektra zdola
omezenou hranici 100 keV.

32Vyhodnoceni spekter neaktivnich i aktivnich vzork# bylo provedeno stejnjm zptisobem, tedy jako
XRF odezva byla brana cistd plocha pfislusného peaku charakteristického zatfeni. U neaktivnich vzorkt
by byl v principu mozny i postup, kdy by pozadi nebylo odecitdno, nebof jeho hodnota byla v celé
skenované oblasti obdobné (a tudiz by byly pouze odezvy ve vSech bodech v priméru o tuto konstantu
vy$si).

33Chemické forma odparku je chlorid strontnaty (SrClz).
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pripravenych odpatrovanim (viz diskusi v ¢dsti predchozi podkapitoly). Znamend
v8ak zaroven casové prodlouzeni celého procesu, nebot charakterizace kazdého odparku
XRF skenovanim bude na pouzité aparatute probihat fadové jednotky hodir@
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Obrazek 2.20: Spektrum charakteristického zareni v jednom bodé skenované oblasti
vzorku Sr89 07

2.4 Stanoveni primési na zakladé beta spekter

Moznym vyuzitim beta spektrometrie je stanoveni jednotlivych nuklidu ve smésich
tvorenych Cistymi zdroji beta. Tato tloha mé nejvétsi vyznam zejména vzhledem k jiz
v tvodu zminénému pozadavku na radionuklidovou ¢istotu radiofarmak, mize vsak téz
najit dalsi uplatnéni i pri kontrole vyroby radioaktivnich materiali pro jiné ucely.

Identifikace slozek smési radionuklidi podléhajicich beta preméné z naméreného
beta spektra je fesena studii [86], ve které jeji autofi na datech z magnetického spek-
trometru demonstrovali vyuziti metody odecitani spekter. Spektra prislusejici indivi-
dualnim nuklidim byla popsana funkci definovanou predpisem

8
Za,; sin(b;E + ¢;), (2.11)
i=1

jez matematicky dobre vystihuje tvar spekter, avsak nevykazuje v daném pripadé zad-
nou fyzikalni souvislost. Parametry a;, b; a ¢; byly ureny fitovinim experimentalnich
dat. Prezentovanid metoda byla vyzkousena p¥i analyze smési radionuklida 32P, 2°Y a
106Rh o rtizném vzajemném zastoupeni. Spravnost stanoveni poméru aktivit byla lepsi
nez 2 %.

Odlisny pristup k reseni vyse diskutovaného problému nabizi postup, ve kterém je
naméfené smésné beta spektrum rozdéleno do nékolika oblasti (napiiklad péti) [87].
Uvazujeme-li smés tii radionuklidia A, B a C, je mozné v kazdé dil¢i ¢asti spektra pro

34P¥i volbé hodnot parametr méfent (rozmér skenované oblasti, krok skenovéni, doba méfeni jednoho
spektra) obdobnych tém, jez byly pouzity pfi experimentech popsanych v této praci.
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru
pocet zaznamenanych impulza N; psat
Ni = 0 Xa +npXp +nf Xc, (2.12)

kde symbol n znac¢i ic¢innost detekce. Hledané hodnoty aktivity X jsou vypocitany
minimalizaci odpovidajiciho vyrazu vyjadiujiciho varianci metodou nejmensich ¢tverca.
Techniky analyzy studované v ramci této prace vyuzivaji rozlozeni smésného spektra
na diléi pomoci zndmé odezvy na jednotlivé radionuklidy. Ta ovSem, na rozdil od [86],
neni popsana empirickou funkci, ale pouziva hodnoty ziskané z Monte Carlo simulace.
Konkrétni kroky navrhovanych postupt jsou rozvinuty v nasledujicich odstavcich.

2.4.1 Metoda dvou oken

Priklad spektra smési ¢istych zdroji beta je ve zjednodusené formé znazornén obrazkem
Ten odpovida situaci, kdy zdkladni nuklid obsahuje piimés o vy$sim koncovém
bodu, nez mé sdm. P1i logaritmickém zobrazeni svislé osy je pritomnost piipadné ne-
Cistoty snadno zjistitelna. Jak bylo ukézano v kapitole kvalitativni informaci o ni
je do jisté miry mozno ziskat na zékladé odec¢tené hodnoty koncového bodu (korigované
na absorpci v prostredi). Pripad, kdy pfimés mé nizsi koncovy bod nez zakladni nuklid
smeési, se muze jevit méné prehledné, nebof jeji vliv na spektrum nemusi byt na prvni
pohled patrny. Postup vypoctu pri kvantitativni analyze je vSak pro obé varianty to-
tozny.

pocet impulst

energie

Obrazek 2.21: Princip stanoveni radionuklidovych primeési z beta spektra

Prvnim krokem této metody je vymezeni dvou oken — oblasti zdjmu — ve spektru tak,
jak je naznaceno na obrazku [2.21] Zény jsou vytyceny takovym zptsobem, aby v prvni
byly registrovany impulzy od obou slozek smeési, zatimco v druhé jen ty zpiisobené
radionuklidem s vyssim koncovym bodem. Pro pocet impulzi Ny v oblasti 1, respektive
Ny v oblasti 2, plati vztahy

Ny = Ani*t + BnPt,

2.13
Ny = Bnbt, (2.13)

v nichz 7; oznacuje ucinnost detekce v i-tém okné pro hornim indexem specifikovany
nuklid, A a B jsou v uvedeném potadi aktivity radionuklidi s vyssi a niz$i hodnotou
koncového bodu a t je 7iva doba méfeni. Upravou soustavy (2.13) obdrzime vztah
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2.4. Stanoveni primési na zdkladé beta spekter
udavajici vzajemny pomér aktivit

B B
A:’b.<Nl_771>, (2.14)

Vyse vysvétleny postup byl vyzkouSen na smési tvofené zékladnim nuklidem %9Sr
s nedistotou v podobé P°Sr. K jejimu vzniku bé&mé dochazi p¥i vyrobé nuklidu 8Sr
v disledku parazitnich reakci, a to jak v pifpadé vyuziti tepelnych — ¥Sr(n,~)%"Sr,
tak rychlych neutront — 29Y (n, p)3°Sr [88]. Hodnota energie koncového bodu pifmési je
sice nizs#f nez u zakladniho nuklidu, ale °Sr je téz radioaktivni a pfeménuje se na Y.
S ohledem na velikost polocastu premény dochézi k ustaveni sekuldrni (dlouhodobé)
rovnovahy a mnozstvi “°Sr je mozné stanovit prostfednictvim *°Y, jehoz koncovy bod
je proti 8Sr naopak vyssi.

Detektorem Si(Li) byla zaznamenana spektra odpovidajici Sesti ruznym koncentra-
cim piimési v zdkladnim nuklidu (viz obréazek . Hledany pomér aktivity nuklida
908r (respektive P°Y) a 8Sr byl vypoéitan na zakladé vzorce , do kterého byly
dosazeny d¢innosti ziskané z prislusného Monte Carlo modelu (viz podkapitolu [2.1)).
Oblasti zdjmu byly uréené energetickymi intervaly (700-1400) keV a (1500-1700) keV|*°}
Vysledky analyzy jsou shrnuty v tabulce jejich standardni nejistota byla stanovena
podle pravidel pro vypocet nejistoty neptimo mérené veli¢iny (viz [74, s. 18-19]).

Tabulka 2.5: Pomér aktivity primési “°Sr/°Y a zakladniho nuklidu 3Sr

Deklarovano (%) Zméteno (%) Deklarovano (%) Zméteno (%)
0,1 0,15(1) 1 1,04(3)
0,3 0,35(2) 2 2,07(4)
0.5 0,52(2) 3 3,08(5)

Hodnoty byly stanoveny metodou dvou oken.
Vsechny nejistoty v tabulce jsou uvedeny pro koeficient rozsireni k = 1.

Metoda dvou oken byla stejnym zptisobem otestovana i pro analyzu druhé sady
spekter pochézejicich od smési totoznych radionuklidi, jejichz pomér aktivit vsak byl
opacny. Jednalo se tedy o pifmés %Sr v 90Sr/%0Y. Vypoétené poméry aktivit jsou
shrnuty v tabulce [2.6]

Tabulka 2.6: Pomér aktivity pifmési %St a zdkladniho nuklidu %°Sr/%0Y

Deklarovano (%) Zméieno (%) Deklarovéno (%) Zméieno (%)
1 1.1(5) 5 5,4(5)
2 2,1(5) 8 8,7(5)

Hodnoty byly stanoveny metodou dvou oken.
VSechny nejistoty v tabulce jsou uvedeny pro koeficient rozsiteni k = 1.

2.4.2 Metoda odecitani spekter

Alternativnim fesenim problému analyzy smési ¢istych beta radionuklida je aplikace
metody odecitani spekter. Ta obecné funguje na principu postupného odecitani knihov-
nich spekter odpovidajicich jednotlivym nuklidim ve smési od namérené odezvﬂ Pri

35Energie koncového bodu ?Sr je 549,5(14) keV [73], z éeho# plyne, Ze tento nuklid pifmo nepfispiva
k odezvé ve zvolenych oknech.
36ptedpokladéno, e spektra naméfend a knihovni jsou vzéjemné normalizovéna.
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru

pocet impulst

il

1000 1500 2000

E (keV)

0 500

(a) podil aktivity pfimési 0,1 %

2500

pocet impulst

1

10° : : : :
0 500 1000 1500 2000
E (keV)
(c) podil aktivity piimési 0,5 %
10°

2500

pocet impulsu

N
o
™

o
LN

1

1000 1500 2000

E (keV)

0 500

(e) podil aktivity piimési 2 %

2500

=) o =) =)
N w S o

pocet impulst

o

il

o
°
o

500 1000 1500 2000 2500

E (keV)
(b) podil aktivity p¥imési 0,3 %

pocet impulst
=) > =)
% > 2

=)
N

o

]

o
°

1000 1500 2000 2500

E (keV)
(d) podil aktivity pfimési 1 %

500

o
w

pocet impulst

o
N

o

10°

]

1000 1500 2000 2500

E (keV)

500

(f) podil aktivity primeési 3 %

Obrazek 2.22: Spektra radionuklidu ®Sr s riiznym podilem piimési 2°Sr/%0Y
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2.4. Stanoveni primési na zdkladé beta spekter

tomto procesu se postupuje od vyssich energii (tj. v nasem pripadé od nuklidu majicich
vyssi hodnotu koncového bodu) smérem k nizsim.

Spektra odpovidajici samostatnym nuklidim lze obecné stanovit Monte Carlo vy-
poctem. Existuji vSak pripady, ve kterych je mozné ziskat potiebné spektrum bez pii-
mési i méfenim. Pifkladem budiz studovany vzorek %°Sr/°°Y obsahujici stopy °Sr.
Jelikoz se 8°Sr premétiuje rychleji nez °Sr, po urcitém ¢ase vznika material bez uvedené
necistoty a jeho spektrum muze poslouzit jako referenc¢ni pri porovnani s ostatnimﬂ

Pri analyze smésného beta spektra touto metodou nejprve definujeme oblast zajmu.
S ohledem na obtize pfi modelovani odezvy pro elektrony nizsich energii je vhodné jeji
spodni mez volit cca od 500 keV vySe (podrobnéji rozebrano v ¢ésti této kapi-
toly), nastaveni horni je shora limitovdno nejnizsi hodnotou energie koncového bodu
ve smési. V prislusném energetickém intervalu nasledné stanovime integral poc¢tu im-
pulzii v naméfeném a referenénim bezpiimésovém spektru. Pro nejjednodussi pripad
binarni smési rozdil obou hodnot udéva pocet impulzi zpisobenych primési Na, po-
¢et impulzl odpovidajici druhému nuklidu Ny je roven integralu v knihovnim spektru.
Hledany pomér aktivit je dan nasledujicim vztahem

A B NAnB
B Ngp?’

(2.15)

v némz 7 a nB jsou pifslusné detekéni Gcinnosti pro jednotlivé nuklidy vypoéitané
Monte Carlo modelem.

6000 | ; : .
90gy/%y g primasi sr

5000 - 905r/%0Y pez pfimési J

4000

3000 F

pocet impulst

2000

1000

0 1 1 1
0 500 1000 1500 2000 2500
E (keV)

Obrazek 2.23: Spektrum 2°Sr/%0Y s p¥imési 8Sr

Tabulka 2.7: Pomér aktivity pifmési 3Sr a zdkladniho nuklidu %°Sr/%0Y

Deklarovano (%) Zméieno (%) Deklarovéno (%) Zméieno (%)
1 1,0(4) 5 5,2(4)
2 2,1(4) 8 8,3(4)

Hodnoty byly stanoveny metodou odecitani spekter.
VSechny nejistoty v tabulce jsou uvedeny pro koeficient rozsiteni k = 1.

Metoda odecitani spekter byla otestovana na ¢tyrech spektrech odpovidajicich rtiz-
nym koncentracim piimési 8°Sr v 2°Sr/?°Y. Ukdzka naméfeného spektra ve srovnani

3TPolocas premény %°Sr je 50,57(3) d [70], zatimco pro 2°Sr je roven 28,80(7) y [73].
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2. Studium beta spekter pomoci kiemikového detektoru

s odezvou na zdroj ?°Sr/?9Y startho data vyroby (tedy prakticky bez pifmési) je na ob-
réazku [2.23. Pomér aktivity 8°Sr a %°Sr byl vypoditan podle vzorce , pfi¢emz 2°Sr
bylo opét stanovovano prostfednictvim °Y (piedpokliadana radioaktivni rovnovéha).
Vyhodnoceni bylo provedeno v energetickém intervalu (1000-1490) keV. Srovnéni vy-
pocitanych hodnot s deklarovanymi je uvedeno v tabulce 2.7 Standardni nejistota vy-
sledkii byla urcena v souladu s pravidly pro vypocet nejistoty neprimo mérené veliciny
(viz [T4, s. 18-19]).

2.4.3 Diskuse vysledku

Stanoveni poméru aktivit radionuklidi ve smésich ¢istych zdrojt beta na zdkladé simu-
lovanych odezev bylo vyzkouseno pro radionuklidy, jejichz spektra zasahuji do oblasti
nad 1 MeV. Provedeni analyzy v intervalu vyssich energii umoznilo vyhnout se jiz
diskutovanému problému s opakovatelnosti vyroby vzorkl projevujicimu se v nizko-
energetické ¢asti mérenych spekter.

Konkrétné uvedeno, studovana byla spektra odpovidajici smési tvorené nuklidy 8°Sr
a 9981r/%9Y v rfizngch pomérech. Variantu, kdy pifmés ma vyssi koncovy bod nez za-
kladni nuklid, je snazsi analyzovat. Piitomnost necistoty je ve spektru dobie patrna i
pro nizké koncentrace. Namérené poméry aktivit slozek smési (viz tabulku v ramci
nejistoty métreni odpovidaji deklarovanym pro hodnoty od 0,5 %. Pro nizsi koncentrace
0,3 % a 0,1 % jsou vysledky mirné nadhodnocené.

Opacné situace, tedy primés s koncovym bodem mensim proti zakladnimu nuklidu
je komplikovanéjsi, jiz jen z divodu, Ze vliv pfimési neni ve spektru na prvni pohled
viditelny. I zde je ale mozné vyuzit stejného postupu jako v predchozim pripadé (viz
tabulku , le¢ nejistota stanoveni poméru aktivit je vétsi z diivodu odecitani bliz-
kych hodnot ve vztahu . O néco presnéjsi (spravnéjsi i preciznéjsi) vysledky byly
ziskdny alternativni metodou odecitani spekter (viz tabulku . Oba zptsoby vyhod-
noceni vsak umoznuji ur¢it pomeér aktivity primeési a zakladniho nuklidu pouze na trovni
jednotek procent. Citlivost je tedy v porovnani s prvnim pripadem cca desetkrate nizsi.

Rozsiteni moznosti vyuziti uvedené metody i pro nuklidy majici nizsi hodnotu kon-
cového bodu (fddové nizsi stovky keV) brani zejména jiz diskutovany problém opa-
kovatelnosti pri vyrobé vzorku odpatovaci technikou (viz diskusi v sekci . Pro
ilustraci, jak zasadni tento problém pti vyhodnoceni je, muze poslouzit pripad dvou
spekter nuklidu 3?P, které jiz byly uvedeny na obrazku Pokud spektrum prisluse-
jici vzorku 2 vyhodnotime na piitomnost radionuklidové piimési **P vyse popsanou me-
todou dvou oken a budeme uvazovat, ze odezva na ¢isty *P odpovid4 spektru vzorku 1,
obdrzime vysledny pomér aktivity primési vici zékladnimu nuklidu 13,4(5) %. Ve sku-
te¢nosti viak zadny 3P v materidlu piftomen nebyl. Tento vipocet dobfe ilustruje, e
systematickd odchylka (nejistota typu B) pri analyze v nizkoenergetické oblasti spekter
muze radové prevysovat ocekdavané koncentrace primeési radu desetin, eventudlné jedno-
tek procent, coz ¢ini takovy vysledek prakticky neupotiebitelnym. Vyhodou odpafovaci
metody je na druhou stranu jeji jednoduchost a univerzdlni pouzitelnost pro piipravu
vzorkl radionuklidd, které by mohly byt predmétem zajmu pouziti diskutované ana-
lyzy. Na cestu, kterd mozni zistat u jejich prednosti a zaroven omezi vliv uvedenych
nevyhod u nuklidd s niz$im koncovym bodem, poukazuji zavéry predchozi podkapitoly
Jednd se o zpresnéni popisu zdrojového ¢lenu v Monte Carlo simulaci tak, aby
co nejvice odpovidal redlné geometrii méreného vzorku. Tento krok se vSak neobejde
bez podrobné charakterizace kazdého studovaného vzorku, coz zvysSuje naroky jak na
celkovou dobu analyzy, tak na potiebné pristrojové vybaveni.
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Zaveér

S vyuzitim radiografického zobrazeni byl vytvoren Monte Carlo model kiemikového
detektoru typu Si(Li) uzivaného v Ceském metrologickém institutu pro méfeni beta
spekter. Model byl pfipraven v podobé vstupniho souboru pro k6d MCNPX, jenz je
vSeobecné vyuzivan pro feseni tloh transportu ionizujiciho zareni. Jeho validace byla
provedena srovnidnim namérenych a simulovanych ucinnosti v peaku tuplné absorpce
pro fotony o vybranych energiich z intervalu 5 az 136 keV. Relativni odchylka mezi
experimentem a simulaci se nachdz{ v pdsmu +6 %, coz lze s ohledem na nejistoty meé-
feni povazovat za prijatelny vysledek. Validovany model detektoru muze na pracovisti
Ceského metrologického institutu najit uplatnéni v riiznych aplikacich, které zahrnuji
kromé spektrometrie beta, feSené v této praci, i méreni fotonového zareni nizkych ener-
gii (X a gama).

MCNP model byl nasledné tispésné vyzkousen v tloze simulace odezev kfemikového
detektoru na beta zafeni od Sesti radionuklida (32P, 33P, 89Sr, 90y, 47Pm a 204T1).
Shoda mezi vypoc¢tem metodou Monte Carlo a méfenim byla posouzena statistickym
testem. Nulova hypotéza, tedy tvrzeni, ze oba vybéry (naméfené a vypocitané spek-
trum) pochazi z jednoho zakladniho souboru, nebyla ani pro jeden z vySe uvedenych
nuklid@ zamitnuta.

Hlavnim piinosem prace je navrh metodiky pro stanoveni radionuklidové cistoty
zdroju zareni beta postavené na analyze tvaru beta spekter, konkrétné na srovnani
nameétrenych spekter s odezvami ur¢enymi vypoctem metodou Monte Carlo odpovida-
jicimi jednotlivym radionuklidim pfitomnym ve vzorku. Predlozené postupy (ve dvou
variantach) byly zddrné vyzkouseny pro uréeni poméru aktivit jednotlivych slozek smési
tvofené nuklidy 8%Sr a %°Sr/%°Y. Moznost identifikace pifmési na zikladé emitovaného
zareni beta se jevi perspektivné zvlasté v pripadé, kdy je zkoumana smeés tvorena izo-
topy jednoho prvku, a tedy neni mozné vyuzit citlivéjsich chemickych analyz (pfikladem
89Gr a 908r, piipadné téz 32P a 33P).

Provedena méreni beta spekter poukazala na problém nedostatecné opakovatelnosti
pouzité metody pripravy vzorku zaloZené na odparovani alikvotniho mnozstvi roztoku
obsahujiciho radionuklid na podlozku. Z duvodu nehomogenit vzniklych pii krystalizaci
se jednotlivé vzorky mohou vzajemné odlisSovat, coz se projevuje i rozdilnostmi v tvaru
spekter, zejména v oblastech nizsich energii do 500 keV. Uvedené aspekty predstavuji
urcitd omezeni vyuzitelnosti navrzeného a vyse uvedeného postupu pro analyzu smeési
radionuklidtt majicich koncovy bod pod uvedenou hranici. Eliminaci tohoto problému,
nebo alespon jeho potlaceni, by mohlo skytat pouziti jiného (vhodnéjsiho) vyrobniho
postupu pro pripravu mérenych vzorkt. Pro pripady, kdy z riznych divodi neni jina
technologie k dispozici, nabizi se jako reseni zpresnéni popisu zdrojového ¢lenu v Monte
Carlo modelu individudlné pro kazdy vzorek. K ziskani informaci o prostorové distri-
buci hmoty odparku se osvédcéilo rentgenova fluorescenéni analyza v rezimu skenovani
s vysokym prostorovym rozliSenim.
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A. Uprava podlozek p¥i vyrobé
vzorku pro beta spektrometrii

Vzorky pro polovodi¢ovou beta spektrometrii v CMI (viz kapitolu jsou pripra-
vovany metodou odpafeni na podlozku. Pro presnéjsi vymezeni prostoru odparku je
polyethylenové folie (podlozka) upravena nésledujicim zpisobem. Nejprve je uchycena
do kovového mezikruzi (obrazek [A.1a). Nésledné je (spolu s mezikruzim) vloZena mezi
dolni a horni dil ptipravku lisovatko (obrézky. Stisknutim obou ¢éasti k sobé
je zajisténa fixace folie do mezikruzi. Nakonec je do kruhového otvoru v hornim dilu
vloZena kulicka (obrazek [A.1€]), kterd je zatlacena ve sméru dolt (obrézek [A.1f). Tim
je ve stiedu folie vytvorena prohluben, do niz je nasledné nanesen radioaktivni roztok.

(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)
Obrazek A.1: Postup tupravy podlozky pomoci pripravku lisovatko
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radionuclide standards. A comparison of measured and calculated beta spectrum of a radionuclide
Pm-147 is presented.
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with matter, interaction of photons with matter, interaction of hadrons with matter, etc); Gamma
detectors (scintillators, CZT, HPG, Hgl etc)

!Corresponding author.

© 2018 IOP Publishing Ltd and Sissa Medialab https://doi.org/10.1088/1748-0221/13/01/P01021



Contents

1 Introduction 1
2 Materials and methods 2
2.1 Si(Li) spectrometer 2
2.2 Confirmation of the spectrometer parameters 2
2.3 Monte Carlo model 2
2.4  MC model validation 3
2.5 Beta spectrum comparison 4
3 Results 4
3.1 Parameters of Si(Li) spectrometer 4
3.2 MC model validation 4
3.3 Beta spectrum comparison 5
4 Conclusions 7

1 Introduction

Motivation for the presented work is to adapt a routine method that enables identification and
quantification of pure beta impurities in pure beta radionuclides resulting in the reduction of
minimum detectable activities, e.g., mixtures of Sr-89 and Sr-90, or Y-90 and Sr-90. This is very
important especially for absolute activity measurement by liquid scintillation counting, or using
radiopharmaceutical Y-90 for PET diagnosis, where Sr-90 impurity would be very dangerous for
human body. Namely in nuclear medicine, determination of radiochemical purity is required by
TRS 454 [1].

There are various methods for measurement of beta spectra but the majority of them, e.g.
magnetic spectrometry, cannot be used for routine laboratory measurements, as they are suited for
research purposes and the measurement is expensive and time consuming. For routine measurements
we continued the work published in [2] and selected a Lithium-Drifted Silicon Low-Energy Photon
Spectrometer (Si(Li) spectrometer). With a sufficient accuracy it allows determination of the end
point that is, together with the spectrum shape, the main parameter of a continuous beta spectrum.

Comparison of beta spectrum obtained experimentally with the one determined by a Monte
Carlo (MC) simulation aims to find the ratio of activity of different pure beta radionuclides in
mixtures. To achieve this, a MC model of a Si(Li) detector used in a spectrometric laboratory of
the Czech Metrology Institute (CMI) was created for beta spectra calculation. The correctness of
the detector model was verified using point-like standard sources with X-ray and y-ray emitting
radionuclides produced by CMI. The verified MC model was then used for preliminary comparison
of simulated and measured beta spectrum.



Characterization of a Si(Li) spectrometer has been reported by several authors, e.g. [3] and [4],
exploiting different techniques. In the presented paper, description of the detector was performed
by using X-ray radiography with a film and with a Timepix detector. Compared to the work [2],
this work describes a new piece of the detector after the replacement of the former one. Structure
of the new detector was analysed by additional methods and the developed Monte Carlo model is
more precise resulting in significantly better agreement between measured and simulated photon
detection efficiencies and beta spectra.

2 Materials and methods

2.1 Si(Li) spectrometer

The CMI’s spectrometric laboratory uses an SLP Series Lithium-Drifted Silicon Low-Energy
Photon Spectrometer model SLP-06165P-OPT-0.5 (Ortec®; [5]) for both X-ray spectrometry and
beta spectrometry. Nominal detector parameters are as follows: active diameter 6 mm, sensitive
depth 5 mm, absorbing layers: Be 0.0127 mm, Au 20 nm, and Si 0.1 mm. Resolution at 5.9keV is
160V (full-width at half maximum). The detector is installed inside a 5 cm thick lead shielding.
For measurement of X-ray and y-ray sources, a stand made of acrylic glass is inserted into the
shielding fixing the measurement position of the sources. For measurement of beta sources, the
acrylic glass stand is replaced with a special collimator and source holder made of aluminium alloy.
Its presence significantly reduces scattered radiation and allows a better description of the beta
particle beam. Diameter of the collimator aperture is 4 mm.

Typical beta sources measured with this detector are produced by dropping a radionuclide
solution onto a 0.1 mm thick polyethylene terephthalate (PET) foil. Source activity ranges from 50
to 100kBgq. Distance between the source and the detector end cap is 35 mm.

2.2 Confirmation of the spectrometer parameters

Description of the crystal and the construction elements provided by the detector manufacturer was
confirmed using X-ray radiography with a defectoscopic film sheet (Structurix D5 Pb Vacupac,
AGFA) and a Timepix detector equipped by 300 um thick Si sensor. Timepix is a single photon
counting semiconductor pixel detector with 256x256 square pixels 55 um in size [6]. The sensitive
area is about 2 cm?, so the Si(Li) detector had to be imaged in several steps. The radiography also
allowed to determine other parameters not provided by the manufacturer, and to obtain an accurate
picture of the detection system inner construction, especially the shape of the crystal and its position
within the cap, and the cryostat structure. The film was exposed to 60 kV RQR4 X-ray radiation
quality for 280 s delivering the total air kerma of 4 mGy at a distance of 1.5 m from the X-ray source.
The Timepix detector was exposed to unfiltered 150kV X-ray beam. Each imaging sequence took
100s. The response of each individual pixel was calibrated by direct thickness calibration method
using Al filters up to 52 mm thick [7].

2.3 Monte Carlo model

The MC model consisted of the Si(Li) detector and its cryostat, collimator, shielding, and an
appropriate source on a stand (figure 1). MC simulations were performed using the general-
purpose MC code MCNPX™ in version 2.7.E [8]. Continuous-energy photoatomic data library



MCPLIBS84 [9] and electron condensed-history library el03 with 1keV and 10keV energy cut-off
were used for photon and electron transport, respectively. The el03 tables are based on the Integrated
TIGER Series 3.0 and their description is provided in [10].

For beta spectra calculation only, to sufficiently sample electron energy and angular straggling
in materials between the source and the detector in condensed-history electron transport, values of
two parameters influencing the straggling were modified — efac in PHYS:E card and ESTEP on
material card. The efac controls stopping power energy spacing and it was changed from the default
value of 0.917 to 0.96 [8]. The parameter ESTEP defines the number of electron sub-steps per
energy step [8] and it was increased to 30, 200, and 100 in sensitive silicone, insensitive silicone,
and gold, respectively. Also, ESTEP value was increased in the air and in the material of the source.
Their value depended on the end point of a calculated beta spectrum.

In addition, the efficiency of beta spectrum calculation was increased by implementation of
two variance reduction methods: cell-by-cell electron energy cut-off and source bias. Cell-by-cell
energy cut-off for electrons was used for aluminium alloy outer collimator, except for its small part
close to an aperture, by setting an ELPT card [8] to 300 keV. This method suppressed tracking of
low energy electrons in parts of the geometry from which they cannot contribute to the detector
spectrum. The exponential source bias with the parameter a = 1 [8] allowed to emit the electrons
from the source preferentially towards the detector increasing the probability to contribute to the
detector spectrum.

Figure 1. Visualizations of the MC model of the Si(Li) detector. Left — set-up for beta spectra measurement;
centre — set-up for MC model validation; right — detail of the detector. Colours distinguish different
materials. Main parts of the set-up are numbered as follows: 1 — Si crystal, 2 — crystal cover and inner
collimator, 3 — Be entrance window in the cryostat cover, 4 — acrylic glass stand, 5 — photon source, 6 —
beta source, 7 — aluminium alloy holder of beta sources and outer collimator.

2.4 MC model validation

The MC model of the Si(Li) detector was validated by comparison of experimental and calculated
full-energy peak (FEP) detection efficiencies. Experimental FEP efficiencies were determined in
the energy range from 5 to 136 keV using point-like sources with a range of X-ray and y-ray emitting
radionuclides (see table 1) prepared in CMI and traceable to the Czech national standard for activity
of radionuclides. The calculated FEP efficiencies were obtained using the detector pulse-height tally



of type F8 [8] for monoenergetic source photons of the energy matching the measured sources. The
particles were emitted from the source into a cone oriented towards the detector crystal to increase
computational efficiency. The outer aluminium collimator was removed for these measurements.
The sources were placed on an acrylic glass stand and positioned on the detector axis at a distance
of 63.5mm from the end cap. The part of the MC model outside the cryostat was modified
appropriately to match the geometry of the measurement. The MC simulation was stopped when
the statistical standard uncertainty of the FEP efficiency reached 0.2%.

2.5 Beta spectrum comparison

The preliminary comparison of a measured and calculated beta spectrum was performed for the
pure beta emitter Pm-147. The beta spectrum of Pm-147 has the end point of 224.1 keV and the
yield of 1.00 electrons per decay [11]. The source was prepared at CMI by dropping an aqueous
solution of Pm-147 onto a PET foil creating a very thin source with a radius of 1.5 mm. The source
activity was 18.77kBq (£1.5% [12]) at the reference date of 11 October 2017. The beta spectrum
acquisition time was 18.34 h.

In the simulation, the Pm-147 emission spectrum was taken from the beta spectra compilation
available at [13]. The source was modelled as a cylinder with 50 um height, 1.5 mm radius, the
density of 0.1 g/cm?, and the elemental composition PrCl; + NdCl3 [12]. The ESTEP value was
set to 10 and 15 in air and in the source, respectively, resulting in average 52 energy sub-steps in air
between the source and the detector window.

3 Results

3.1 Parameters of Si(Li) spectrometer

Figures 2 and 3 show a radiogram of the Si(Li) detector obtained with the film and the Timepix
detector, respectively. The radiogram from the Timepix is composed of 15 individual exposures.
Both radiograms clearly show shapes of individual parts of the detector that is necessary for the
development of a precise MC model. A schematic drawing of the Si(Li) detector with parameters
obtained from the radiograms and then used in the MC model is presented in figure 4. The following
thicknesses of insensitive volumes of the Si crystal were defined in the MC model: 500 um at the
rear, 175 um on the side, and 0.1 um at the front. In addition, there is an additional attenuation layer
at the Si front made of 0.02 um of gold foil.

3.2 MC model validation

The net peak areas were calculated by the total peak area method with a step function for continuum
subtraction [14]. True coincidence summing corrections were negligible. The combined standard
uncertainty of the experiment consists of the uncertainty of the net peak area, the source activity,
and the photon yield. All these components are presented in table 1. The uncertainty of the
photon yield was taken from [11]. The standard uncertainties for dead-time measurement and for
random summations were negligible. The standard uncertainty of the relative difference between
experiment and simulation was obtained according to [15], section 5.1.2, assuming no correlation
between uncertainty components.



Figure 2. Si(Li) detector radiogram obtained with a film. Image is in inverse colours. The arrow points to
the Si crystal.

Figure 3. Si(Li) detector radiogram obtained with a Timepix detector. Image is in inverse colours. The
arrows point to the entrance window in the end cap (the bottom one) and to the Si crystal.

Results of the comparison of the calculated and the experimental values of the FEP efficiencies
are summarized in table 1 and visualized in figure 5. For all measured photon energies, relative
differences vary within £5% which the authors consider to be an acceptable result with respect to
uncertainties of the experimental efficiency values. Therefore, the MC model of the Si(Li) detector
is validated and can be used for beta spectra simulations.

3.3 Beta spectrum comparison

The preliminary comparison of the measured beta spectrum of Pm-147 with the one calculated
with the validated MC model is presented on figure 6. The spectra are compared absolutely in the
number of counts per decay per energy interval of 2 keV width.
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Figure 4. A schematic drawing of the Si(Li) detector and dimension obtained from radiograms and used in
the MC model. Dimensions are given in millimetres.

Table 1. Comparison of experimental () and calculated (1¢) values of full-energy peak efficiency. E is
photon energy, u(A), u(Y), and u(S) are experimental relative standard uncertainty of source activity, photon
yield, and peak area, respectively, u(ng) is experimental relative combined uncertainty, and RD is a relative
difference obtained as RD = nc/ng — 1. Calculated relative standard uncertainty is always 0.2% and it
consists of the statistical uncertainty of the calculation only.

Nuclide Line E (keV) NE u(A) w(Y) u®S) u(mg) 1Nc RD

Mn-54 CrKa 5.41 2.122E-04 1.0% 5.3% 0.3% 54% 2.192E-04 (3.3+5.6)%
Co-57 Fe Ka. 6.40  2.732E-04 12% 15% 0.1% 1.9% 2.710E-04 (-0.8+1.9)%
Co-57 Fe K’p1 7.06 2.935E-04 12% 19% 03% 22% 2.939E-04 (0.1 £2.3)%
Pb-210 BiLal 10.84  3.581E-04 1.5% 5.8% 0.2% 6.0% 3.479E-04 (-2.8 +5.8)%
Am-241 Np Lal 1395 3.593E-04 1.9% 1.0% 0.6% 2.2% 3.575E-04 (-0.5+2.2)%
Co-57 Y 1441  3.671E-04 12% 1.6% 0.2% 2.0% 3.579E-04 (-2.5+2.0)%
Cd-109 AgKa2 2199 3488E-04 1.5% 3.7% 0.6% 4.1% 3.452E-04 (-1.0+4.0)%
Cd-109 AgKal 2216 3.593E-04 1.5% 3.6% 0.3% 3.9% 3.440E-04 (-4.3 +£3.7)%
Ba-133  CsKo2 30.63 2467E-04 1.0% 2.6% 0.1% 2.8% 2478E-04 (0.5+2.8)%
Ba-133  Cs Kal 3097  2.372E-04 1.0% 1.1% 0.1% 1.5% 2.432E-04 (2.6 +1.5)%
Eu-152 SmKo2 3952 1487E-04 1.0% 24% 0.4% 2.6% 1471E-04 (-1.1+2.6)%
Eu-152 SmKal 40.12  1.362E-04 1.0% 2.6% 0.3% 2.8% 1.420E-04 (4.2 +2.9)%
Am-241 Y 59.54 4.603E-05 19% 1.1% 0.4% 22% 4.823E-05 (4.8+2.4)%
Eu-152 Y 121.78 5.185E-06 1.0% 0.2% 3.1% 3.3% 5.233E-06 (0.9 £3.3)%
Co-57 Y 122.06 5.468E-06 1.2% 0.2% 0.6% 1.3% 5.197E-06 (-5.0+1.3)%
Co-57 Y 136.47 3.777E-06 1.2% 0.7% 19% 2.4% 3.651E-06 (-3.3+2.3)%

The excellent agreement of the measured and simulated detector spectrum of Pm-147 confirms

significant improvement of the beta spectra measurement and calculation originally published in [2]

and prove the accuracy of the developed MC model of the Si(Li) detector and the whole geometry

for the measurement of beta spectra.
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Figure 6. Comparison of measured (dark red) and calculated (light blue) beta spectrum of Pm-147 obtained
with the Si(Li) detector.

4 Conclusions

A Si(Li) spectrometer was characterized by X-ray radiography and the obtained detector parameters
were used for preparation of an MCNPX™ input file usable for Monte Carlo calculations of beta



spectra. The MC model was validated using a set of point-like standard sources with X-ray and
v-ray emitting radionuclides. Measured and calculated full-energy peak efficiencies agreed within
+5%. The accuracy of the MC model was demonstrated on the comparison of the calculated beta
spectrum of a radionuclide Pm-147 with the one measured by the Si(Li) detector.

The MC model will be used for calculation of beta spectra mixtures and minimum detectable
activities determination, especially for radionuclides Sr-89, Sr-90, Y-90, P-32 and P-33. The results
will permit to decrease the uncertainty of absolute activity measurement of pure beta radionuclides
and radionuclide impurities determination in radiopharmaceuticals.
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