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Spektrometry wykorzystywane w badaniach
radioaktywnosci srodowiska

Scyntylacyjne = scyntylator + fotopowielacz
+MCA

Potprzewodnikowe

- analogowe
dioda+przedwzmacniacz+wzmianicza+MCA
. cyfrowe

dioda+przedwzmacnicz+analizator impulsu

Spektrometry masowe



Zrodia tla

Tto ziemskie (gamma, neutrony)

Promieniowanie kosmiczne (miony,
neutrony, gamma)

Radon (gamma, beta, alfa)

Zanleczyszczenia detektora (alfa, beta,
gamma)

Inne radionuklidy w badanej probce (alfa,
beta, gamma, XRF)



U(238,23
Cm(242,24

(241)



beta, gamma,

ce (alfa,



Specyfika pomiaru

» Maty zasieg — koniecznosc prac
radiochemicznych (usuwa sie
nieaktywna matryce ale i| separuje sie
pierwiastki radioaktywne, gestosc
zrodta <0.1 mg/cm?

 tatwa redukcja tta (dobor materiatow! —
unika sie duraluminium)

* Proznia niezbedna



Radiochemia
(podstawowe etapy)

Dodanie znacznikow wewnetrznych
Petna mineralizacja, czasem wymywanie

Prekoncentracja 1| wydzialenie selektywne -
ekstrakcja, wspotstrgcanie, chromatografia
jonowymienna

*Przygotowanie Zrodet (mikrowspolstrgcanie,

elektroliza, elektroforeza, elektrokapilarne napylanie).






Znaczniki (wzorce) wewnetrzne

Isotope Used tracer

238U, 234U, 235U 232U

239Pu, 238Pu 236Pu, 242Pu

232Th, 230Th, 228Th 2291

226R 3 133B a(y)

147Sm, 144Nd, 148Gd, 155Eu W), 154Eu W), 152Eu(y)
241Am, 244Cm 243Am

Czystos¢ radionuklidowa znacznika!



239+240p,,

236p, (znacznik)

3‘310 3895 4421 4935 5461 5986 6511 1026 7551 8076 8602 9116

E [keV]

imp. 148cq

macznik

a.
1574 20852 2538 3888 3496 3984 4472 5448 5935

E [keV]

Czynnik separacji do ok. 1/10000






Zrodia tha (beta)

Tto ziemskie (gamma, neutrony)

Promieniowanie kosmiczne (miony,
neutrony, gamma)

Radon (gamma, beta, alfa)

Zanleczyszczenia detektora (alfa, beta,
gamma)

Inne radionuklidy w badanej probce (alfa,
beta, gamma, XRF)



Specyfika pomiaru

Widma ciggte — koniecznosc prac
radiochemicznych (usuwa sie
nieaktywna matryce ale i| separuje sie
pierwiastki radioaktywne)

Pasywna | aktywna redukcja tta
Termoemisja (chtodzenie, pomiar
koincydencyjny, podwojny lub potrojny)
Wymagania wobec koktajli
scyntylacyjnych (p-poz, toksykologia,
niskie Z)



Radiochemia
(podstawowe etapy)

Dodanie znacznikow wewnetrznych (aktywnych lub
nieaktywnych). Ale Istnieje metoda absolutna*
(podwajne | potrojne koincydencje)

Petna mineralizacja, czasem wymywanie
Prekoncentracja 1| wydzialenie selektywne -
ekstrakcja, wspoftstrgcanie, chromatografia
jonowymienna, synteza zwigzkow

* TDCR method, Schwerdtel and Pochwalski



Budowa gtowicy pomiarowej

ostona bierna - 5 cm olowiu

Scyntylator
plastikowy

fotopowielacz E fotopowielacz

fotopowlielacz fotopowlielacz

popychacz — Prébka

f element zmieniacza prébek f fpreparat zmieszany z ciektym
scyntylatorem/




Widma LSC

T T T T T
200 400 600 800 1000
kan.

210p (alfa)

T T T
200 400 600 800
kan.

908r

90Y

T T T T T
200 400 600 800 1000
kan.

0gy4+90y
/promieniowanie Czerenkowa/

T I T T T
200 400 600 800 1000
kan.




Promieniowanie GAMMA

Cs(137,134, 136), K(40), Pb(210), Na(22),Be(7),
1(131,132), Ru(103,106), Ce(142,144),Zr(95), Nb(95),
Ag(108m, 110m), Sb(125, 127), Th(234),Am(241), Bi(207)....



Zrodia tla

Tto ziemskie (gamma, neutrony)

Promieniowanie kosmiczne (miony,
neutrony, gamma)

Radon (gamma, beta, alfa)

Zanleczyszczenia detektora (alfa, beta,
gamma)

Inne radionuklidy w badanej probce (alfa,
beta, gamma, XRF)



Systemy oston — ostony bierne

«Konieczne, bo promieniowanie gamma
przenikliwe I wszechobecne

*Pozadane duze Z, malejace do wnetrza (od
otow1u do akrylu) - XRF!

*Pochtanianie neutronow — kadmowe przektadki
*Redukcja radonu — przeptyw azotu,
wypelnianie styropianem (wodg) hermetyzacja |
opOznianie wiaczenia pomiaru etc.

*Optymalna grubos¢ 15 cm — efekty neutronowe



Osi1ggalna redukcja tla dzigka
ostonom biernym

Ostona 10 cm otowiu, kadm, 2 cm miedzi, pomiar 5 dni

g99
1"
[slx]
458
200
1508
/ xeu: 921

Ostona 15 cm otowiu, kadm, 1 cm miedzi, pomiar 12 dni



Czystosc¢ radiochemiczna
materiatow konstrukcyjnych

U, Th 1 K obecne wszedzie w sladach

1 ppm U to 12 Bg/kg *3°U

1 ppm Th to 5 Bg/kg #34Th

1%0 K to 32 Ba/kg “°K

Getter, kriostat, przedwzmacniacz, itd....

Typowe aluminium 0.5 ppm U, Th
ultraczyste ~1 ppb (0.001 ppm)

Kriostat — miedz, stal nierdzewna (wyzsze Z),
kompozyty weglowe (kleje!)



Niskottowy spektrometr PBSRS IFJ
PAN (1998-2001), dzia

ruchoma ostona gérma

- detektor miondw
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Detektora/czas pomiaru =

E’

koaksjalny,
Eff ~20%
ostona anty- koincydencyjna
wlaczona,
| ok. kompoz
Energia lzotop Uwagi nt. 12 dni
[keV] pochodzenia linii (10.2002).
46.5 21%pp Szereg U <0.00007
53 "MGe+*Ph  "2Ge(n,y)"°Ge
+szereg U 0.00031(12)
63.3 24T Szereg U <0.00005
72.8 Pb-X Koo |
7497  Pb-X K 10.00063(17)
84.8 Pb-X Kg1 10.00055(15)
87.4 Pb-X Ky ]
92.6 “4Th Szereg U <0.0001
1395  ™MGe "“Ge(n,y)"Ge 0.00037(9)
1438 U Szereg Ac <0.00005
1633 U Szereg Ac <0.00003
186 2®Ra+?°U  Szeregi U, Ac <0.00004
1983  ""Ge Ge(n,y)"*Ge 0.00061(11)
2386  “Pb Szereg Th 0.00031(11)
2419  *pp Szereg U 0.00019(11)
2951  *pp Szereg U 0.00049(8)
3383  “®Ac Szereg Th <0.00006
3519  *Pb Szereg U 0.00056(8)




511.0 (e'e) Prom. kosm. 0.00398(9)
569.7  '°Ge "°Ge(n,n’) 0.00008(4)
583.2 07| Szereg Th 0.00017(5)
595.9*  "Ge "“Ge(n,n’) 0.0015(2)
609.3  “Bi Szereg U 0.00090(6)
661.6  ¥'Cs Kontaminacja <0.00001
669.6  °Cu %3Cu(n,n’) 0.00023(4)
691.3* "“Ge ?Ge(n,n’) 0.0011(2)
7273 *%Bj Szereg Th <0.00002
7708  ®Cu ®Cu(n,n’) 0.00016(4)
846.8* “‘Fe >®Fe(n,n’) 0.00011(4)
9112  **Ac Szereg Th 0.00013(4)
9340  *“Bi Szereg U 0.00005(3)
962.1  *Cu **Cu(n,n’) 0.00029(4)
969.0  *®Ac Szereg Th 0.00005(4)
1001.0 **™pa Szereg U <0.00001
11155  ®zn “Ge(n,2na)*Zn 0.00011(3)
11203  2“Bi Szereg U 0.00017(3)
11732 *Co %Cu(n,a)®°Co 0.00011(3)
12388  2“Bi Szereg U 0.00008(3)
1327 3Cu 3Cu(n,n’) 0.00012(3)
13325 ®Co %Cu(n,a)*°Co 0.00008(3)
14608 “K Naturalny 0.00015(3)
15925 T yieer 2615-1022 keV 0.00004(2)
17646  ““Bi Szereg U 0.00015(3)
21035 BTl Lgeer 2615 —511 keV <0.00002
2204.1  *“Bi Szereg U 0.00005(2)
126145 FTI Szereg Th 0.00017(3)




Niskotlowy spektrometr promieniowania
gamma w IFJ PAN (2017)

» ,Etrusek 2” o S
* Ta sama ostona bierna, LN2 e or
przeptukiwanie BLocks
* Ostona czynna z 5 duzych
scyntalatorow e
 Detektor BEGe Canberra

e Cyfrowy ukiad akwizycji (CAEN | LR DE)
digitizer DT5725

« Optymalizacja | oprogramowanie -
praca doktorska K.Gorzkiewicz,

(prom. J.W.Mietelski, p.p. R. Kierepko)

BEGe
DETECTOR




Optymalizacja parametrow
digitizera (FWHM) — przyktad 1

FWHM (dla 137Cs) vs.
Trapezoid Rise Time
Optimum jest funkcja
obcigzenia (dla niskich
obcigzen linia
przerywana, dla
wysokich ciggla)

Trapezoid Rise Time [us]



« FWHM (*37Cs) vs.

Optymalizacja parametrow
digitizera (FWHM) — przyktad 2

Ns Peak (liczba
punktow
uzywanych do
wyznaczanie
poziomu zera)

MNs Peak [samples]




Wzajemne opoznienie
detektorow

« Wyznaczono

badajac liczbe — -Delay REAR TOP
I —-.Delay REAR BOTTOM
korelacji w Delay REAR FRONT

funkcji czasu 200000 | |— Delay REAR SIDE
..

150000

100000

-2500  -2000 -1500  -1000
Delay [ns]

Delay [ns]



Dyskryminacja gamma/miony
dla plastikowych scyntylatorow

Wyznaczono
do$wiadczalnie obszar S P [FTorsmmeorweann

oo : : n of counts in whole spectrum
energii czuly na "tia E sducion of countsin 511 ke\/ paak
promieniowania N PR
gamma 1 prog sygnatu i P
dla mionow ustawiony o 2381 kv

ponad nim (400 kanat)
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Rejestrowane widma mionow

= sanfillaor REAR
= cointillator TOP
= contillaor BOTTOM
== sanfillaor FRONT
== goinfillator SIDE

* Inny ksztalt
widm
detektorow
poziomych i
pionowych z 10°
racji depozycji
Innej czescl
energil w
detektorze.

Count rate [1/5]

Strumien
mionoOw zmienia 10* |
sie jak cos*0

(0 - kat zenitalny).

1000 2000 3000 4000 000
ADC channels



Redukcja tta po
wiaczeniu
ostony czynnej
| przedmuchu
LN2

Widmo tta gamma
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Widmo tla gamma < 1 MeV

) - ETO OFF _UErGﬂFF+LN2 _"-"EFGON +Lr"'||2
» Redukcja tta po
wiaczeniu
ostony czynnej

| przedmuchu
LN2
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1000
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Redukcja ciggtego tla

Redukcje nie Redukcja [%]
dodajg si¢ z racji Scyntylator
koincydencji! Cate widmo 511 keV
Gtowny udziat REAR 2.9 3.7
poziomych ale
czesciowo wynika TOP
to z ograniczen
NG BOTTOM
rozmiarow
detektorow FRONT
pionowych —
konstrukcja ostony SIDE

ALL




Redukcje lini1 ,,kosmicznych”

Energy [keVV] Reaction/Isotope Reduction [%]

Zysk na granicy 55Cu(n,y)*5Cu
oznaczalnosci zZAC
L, =2.71 + 4.65B2 e
[Currie, 1968] Annihilation
207Pb(n,n”)?°"Ph
36% dla 21°Pb, 206ph(n,y)207Ph
38% dla 137Cs Ge(n,y)7*Ge
38% dla 490K “Ge(n,n’)"*Ge
Najwiccej dla linii Bi i e
Pb-214 ponad 50% 65Cu(n,n’)f5Cu

85Cu(p,n)®Zn
208T|
208ph(n,n”)2%8Ph
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Bonus! — badanie strumienia

Rozktad czestosci
strumienia

mionow, widoczny cykl
dobowy (24h 1 jego
harmoniczne), cykl
zwigzany z obrotem
Stonca (27 dm), by¢
moze cykl 68 dni o nie
znanej naturze. Dane
1.09.2018 — 30.04.2020,
skorygowane na zmiany
ci$nienia
atmosferycznego

L
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=
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mionow

68 d? 27 d — Scintillator TOP |
[/

v v

10

o \ \ |

107 10° 107 10

Frequency [1/h]



Inny problem - redukcja efektu Comptona

Cs134 Ac 228

Cs134 Cs:137
S | Cs134

*dodatkowe detektory wewnatrz ostony, uktad
antykoincydencyjny
*analiza ksztattu sygnatu w uktadach cyfrowych




Dyskryminacja ksztaltu sygnatu

Dr K.Panas (UJ) praca doktorska 2018
https://fais.uj.edu.pl/documents/41628/139367252/KPanas_Ph
DThesis.pdf/f64bedcc-47bd-4c24-a5f2-4bd0b552dd9e

« Metoda wprowadzona w
ekperymencie Gerda
(podwojny bezneutrinowy
rozpad beta)

* Rozroznienie pomigdzy - ,
przypadkami, gdy energia BT,
deponowana jest w | ,
detektorze w jednym
miejscu * (SSE — Single |
Site Event) lub w kilku SEP  Comptonedge  Multipl
(MSE — Multi Site Event). W
Poszukiwany rozpad jest Fig. 2.8: 22Th energy spectrum with the marked energy regions rich in single- (green) and multi-site events

(red). Event topology characteristic for each region is shown below. Red circles in the schematic

SS E drawing of the detector are the sites of the energy deposition. Abbreviations: DEP — Double Escape
Peak, FEP - Full Energy Peak, SEP - Single Escape Peak, SSE - Single-Site Event, MSE - Multi-
Site Event.

Counts per keV

* - odlegtosci rzedu 1 mm



Dyskryminacja ksztaltu sygnatu

K.Panas (UJ) praca doktorska 2018

https://fais.uj.edu.pl/documents/41628/139367252/KPanas_Ph
DThesis.pdf/f64bedcc-47bd-4c24-a5f2-4bd0b552dd9e

Uczenie sieci
neuronowej
rozroznienia
przypadkow,
Parametr A/E

f  —Chage
== Current

trmj

Fig. 2.9: Preamplifier traces characteristic to the different event topologies in the BEGe detector [45].
Top left ~ Single-Site Event, topology typical to the OvBS decay and pair production interaction
with an escape of annihilation y-rays.
Top right — Multiple-Site Event. multiple peaks in the current signal can be seen, each one from an
interaction point in the detector’s active volume. Maximal current amplitude, A, is smaller than in
its SSE counterpart.
Bowom left - a fast signal typical to the interaction near p* contact (caused most probably by a or
B emitters). The A/E value is greater than for the SSEs,
Bottom right — a so called "slow pulse”, caused by the charge diffusion (rather than drift) from the
wransitional n* layer.
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Dyskryminacja ksztaltu sygnatu

K.Panas (UJ) praca doktorska 2018
https://fais.uj.edu.pl/documents/41628/139367252/KPanas_Ph
DThesis.pdf/f64bedcc-47bd-4c24-a5f2-4bd0b552dd9e
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Dyskryminacja ksztattu sygnatu
K.Panas (UJ) praca doktorska 2018
https://fais.uj.edu.pl/documents/41628/139367252/KPanas_Ph
DThesis.pdf/f64bedcc-47bd-4c24-a5f2-4bd0b552dd9e
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W|dma Th_ I e [ ] == MLP < 0.40 (max. FoM,,..)
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Fig. 3.19: “**Th spectrum, with the visualized effects of the SSE (fixed at 90% DEP acceptance) and the
MSE (optimized for a highest FoM,,,,., see text for details) PSD cuts. Two highlighted spectrum
ranges show the effect of the PSD on small intensity MSEs peaks (full energy and summation)
from “2*T1 (left inset) and DEP/FEP doublet (right inset).

2600




Dyskryminacja ksztattu sygnatu

K.Panas (UJ) praca doktorska 2018

https://fais.uj.edu.pl/documents/41628/139367252/KPanas_Ph
DThesis.pdf/f64bedcc-47bd-4c24-a5f2-4bd0b552dd9e

« Tlopo
dyskryminacji
* Widmo z MSE

(MSE cut) zawiera

fotopiki,

« SSE-cut jest
tlem dla
poszukiwanego
rozpadu

Counts [(keV x day) ]

Counts {(keV = day) ']
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-
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Fig. 3.21: Energy spectra of the = 6d background run in the DSG60 n-type semi-coaxial detector. Various

peaks, originating mostly from fast neutron interaction can be seen in the 500 1000 keV energy
range — for the detailed explanation of background components see the text. Abbreviations stand
for: MV - muon veto (see. Fig. 3.13, MSE cut - multi-site events cut (optimal FoMy,,,,,), SSE cut
- single-site events cut (90% 1592.5 keV DEP acceptance).




Plany obecnie realizowane w |FJ-
drugi spektrometr z veto

« HPGe (Baltic Scientific Instruments, L.otwa, 35%
wydajnosci, kriostat ULL (~1 ppb U, Th)

5 scyntylatorow 70x70 cm , bardziej catosciowe
przekrycie kata brytowego dla mionow (etap:
przygotowanie przetargu)

* Ostona bierna 10 cm Pb (duza, wew. 50x50c60
cm)

* Testuyjemy wode jako wewnetrzng ostong
(12x5=60 litrow)

* Digitizer CAEN z pakietem umozliwiajacym
analiz¢ ksztaltu sygnatu



| detektor

Drug

a




Co dalej?

L_aboratoria podziemne — Sieroszowice?,
Wieliczka!?

* Mozliwos¢ korzystania z laboratorium

HADES (JRC, Geel) — 1/100 tta naszego
Etruska 2

* Koincydencje gamma/beta wewnatrz ostony



Zliczenia
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Tta spektrometru promieniowania gamma umieszczonego w podziemnym
laboratorium (30 m) : A — bez wlaczonej ostony antykoincydencyjnej, B — z
taczong ostong antykoincydencyjng. Czas pomiaru w obu przypadkach okoto

100 000 s. (Lab. MAEA w Monaco)



Nieostoniety detektor HPGe 20 % w
Sieroszowicach (V) _(eoumis)

76 0,05917
89 0,01560
0,00301
0,03069
0,05966
0,09608
0,00096
0,06315
0,00137
0,00118
0,00628
0,00139
0,00290
0,01280
0,00040
0,00020
0,00411
0,00092
0,00263
0,00015

‘ 0,00109
|||. il | | \ 0,00331
[‘Hw ‘ i ”'l 0,00112
0,00043

0,00033
0,00028

0,00125
‘ ‘ 0,00801
1

0,00068
0,00222
0,00038
0,00017
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