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SADRZAJ

U radu je prikazana optimizacija uslova merenja na tecnom scintilacionom
spektrometru Ultra Low Level Liquid Scintillation Spectrometer Quantulus 1220 u cilju
odredivanja tricijuma u uzorcima voda. Opisan je postupak odredivanja efikasnosti,
optimalnog odnosa zapremine uzorka i scintilacionog koktela i optimalno vreme
merenja. Instrument je predviden za merenje niskih aktivnosti tricijuma u uzorcima
prirodnih voda. U tu svrhu uzorci povrsinskih voda i padavina su elektroliticki
obogaceni i kao takvi mereni na spektrometru. Rezultati pokazuju da su dobijene
aktivnosti  tricijuma u datim vodama ispod granica predvidjenih zakonskom
regulativom.

1. UVOD

Tricijum (*H) je radioaktivni izotop vodonika sa vremenom poluraspada od 12,32 god.
[1] i sa maksimalnom energijom beta zra¢enja od 18 keV (srednja vrednost energije je
5,7 keV). Vodonik je najrasprostranjeniji element u Svemiru, 90,79 %, dok je na Zemlji
zastupljen sa 0,88% [2]. Njegov izotop protijum (‘'H) zastuplien je sa 99,985%,
deuterijum (*H) sa 0,015%, dok je tritijum zastupljen sa samo 10™° % (i u Svemiru i na
Zemlji).
Tricijum nastaje u prirodi prevashodno interakcijom sa kosmickim zracima [3]:
“N+n— "C+°H-43 MeV

“N+n—3*He+ H-11,5MeV,
dok koli¢ine tricijuma koje dospevaju u atmosferu kao proizvod ljudske delatnosti
poticu od: energetskih nuklearnih reaktora, proizvodnje nuklearnog oruzja, atmosferskih
1 podzemnih nuklearnih eksplozija, postrojenja za proizvodnju teske vode i tritijuma,
postrojenja za separaciju tritijuma. dok je veca koli¢ina tritijuma prisutna u atmosferi i u
celom hidroloskom ciklusu antropogenog porekla, nastalog iz nuklearnih eksplozija od
1945 -1963. Koncentracija ovako nastalog tritijuma se stalno smanjuje, medutim i dalje
predstavlja glavni izvor kontaminacije zivotne sredine ovim radioizotopom. S obzirom
na nisku aktivnost uzorke je potrebno elektrolticki obogatiti.
Za detekciju tricijuma koristi se tecni scintilacioni spektrometar Quantulus 1220,
proizvodaca Perkin Elmer. Cilj ovog rada je da se odrede optimalni uslovi za merenje
tricijuma u vodama iz Zivotne sredine na tecnom scintilacionom detektoru nakon
elektrolitickog obogacenja.
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2. Eksperimentalni deo

Instrumentacija

Quantulus 1220 spada u tecne scintilacione detektore koji mogu da mere izrazito niske
energije. Detektor ima sopstveni sistem redukcije fona oko komore u kojoj se nalaze
uzorci, koji se sastoji iz aktivne i1 pasivne zastite. Pasivna zastita je napravljena od
olova, bakra i kadmijuma, dok aktivnu zastitu ¢ini scintilator na bazi mineralnog ulja.
Detektor poseduje analizator oblika impulsa: PSA (Pulse Shape Analysis) i komparator
amplituda impulsa PAC (Pulse Amplitude Comparator) — komparator amplituda
impulsa. Takode ima i viSekanalni analizator [4].

Odredivanje optimalnog odnosa zapremine uzorka i scintilacionog koktela

Za merenje uzoraka na tecnom scintilacionom detektoru koriste se plasticne bocice
zapremine 20 ml. Za odredivanje najoptimalnijeg odnosa zapremina uzorka — scin-
tilacioni koktel kori$éen je scintilacioni koktel OptiPhase Hisafe 3. Napravljena je serija
razli¢itih odnosa zapremina standarda *H 9031-OL-548/13 Czech Metrology Institute
Type: ERX aktivnosti 5,060 MBq na dan 01.10.2013. godine i scintilacionog koktela.

Efikasnost detekcije

Prilikom odredivanje efikasnosti te¢nog scintilacionog spektrometra koris¢en je gore
navedeni sertifikovani standardni rastvor tricijuma. Efikasnost detekcije odredena je na
osnovu sledece jednacine [5]:

R,y — R, !
E=—"""-
A )

DWTS

dok je merna nesigurnost odredivanja efikasnosti detektora izracunata na osnovu
sledec¢e jednacine:

Rpyrs n R, ,
u(g) _ | tows b n 82[”(ADWTS )] )
Aprs Apyrs

gde je Apwrs - aktivnost destilovanog standarda tricijuma (Bq); R - fon (cps); Rpwrs -
odbroj standarda tricijuma (cps); u(4pwrs) - merna nesigurnost standarda tricijuma (Bq);
tpwrs - vreme merenja standarda tricijuma (s); ¢, - vreme merenja fona (s).

Odredivanje minimalne detekcione koncentracije

Za odredivanje minimalne detekcione koncentracije kori$éen je uzorak destilovane vode
iz dubokog bunara koja sluzi za merenje fona. Minimalna detekciona koncentracija
racuna se na osnovu sledeée jednacine:

2,71+ 4,65:/R, -t
MDC = b b

60-¢-V-1,-Z

)

545



XXIX Cumnosujym A33CHT

gde je: MDC - minimalna detektovana koncentracija (Bg/l); R, - odbroj fona (cpm); ¢ -
vreme merenja fona (min); V' — zapremina merenog uzorka (l); Z — faktor obogacenja
(definisan u delu priprema uzoraka za elektroliticko obogacenje).

Priprema uzoraka za elektroliticko obogacenje

Priprema uzoraka za odredivanje aktivnosti tricijuma sastoji se od preliminarne
destilacije kako bi se uklonile sve necistoce i da bi se izdvojili svi eventualno prisutni
katjoni i anjoni i1 elektrolitickog obogaéenja. Za elektrolizu se koristi set od 16
elektrolitickih ¢elija postavljenih u hladnjak, ¢ija se temperatura odrzava od -4°C do
+4°C. Elektroliticko obogacenje *H vrsi se u serijski vezanim ¢elijama. Radni napon za
set od 16 celija je 48 V, dok je jaCina struje 5 A. Elektroliza uzoraka, kao i vode
obelezene poznatom aktivnoséu “H, vrsi se oko 5 dana sa ukupnom strujom od 600-700
Ah. Za to vreme zapremina uzoraka se smanji 10 puta, tj. zaostala zapremina uzoraka u
¢elijama iznosi 20 — 30 ml. Po zavrSenoj elektrolizi, vr$i se destilacija, kako bi se
uzorak odvojio od elektrolita [6]. Priprema uzoraka za merenje na te¢nom
scintilacionom spektrometru sastoji se u odmeravanju 8 ml uzorka u polietilensku
plasti¢nu bocicu zapremine 20 ml i dodavanju 12 ml scintilacionog koktela (OptiPhase
Hisafe 3). Uzorci se mere na te¢nom scintilacionom spektrometru.

Aktivnost *H odreduje se pomo¢u sledeée jednacine [7,8]:

R —R
A=z @

gde je: R, — odbroj za mereni uzorak (cps); R, - odbroj fona (cps); & - efikasnost
brojaca; V' - zapremina uzorka (1); 4 - konstanta poluraspada za tricijum (In2)/t;; t1> -
vreme poluraspada tricijuma (4510 dana), ¢ vreme proteklo od uzorkovanja do brojanja
(dani); Z — faktor obogacenja, definisan jednac¢inom (5):

_ PQ 14
Z = exp(m In 7 J %)

gde je P - parametar obogacenja, definisan jednacinom (6); Q — broj amper ¢asova za
datu elektrolizu (Ah), V; - pocetna zapremina uzorka (ml); V; - krajnja zapremina
uzorka (ml); F' - Faradejeva konstanta (2,975 Ah/g).

i—V (6)

gde je Z;s faktor obogacenja ¢elije definisan jednacinom (7):

Zs = Ry — Ry 7
RBE B Rb
gde je Rsyy — odbroj spajkovane destilovane vode nakon elektrolize (cps); Rpz - odbroj
vode obelezene tricijumom pre elektrolize (cps).
Prozor za merenje tricijuma podesen je izmedu 1 i 250 kanala. Vreme merenja uzoraka

je 18000 s. Svi rezultati merenja dati su sa mernom nesigurno$¢u koja je izrazena kao
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prosirena merna nesigurnost za faktor k = 2 koji za normalnu raspodelu odgovara nivou
poverenja od 95%.

3. REZULTATI I DISKUSIJA

Na slici 1 prikazana je zavisnost odbroja standarda Rpprs u funkciji razlicitih odnosa
zapremina standarda tricijuma — scintilacioni koktel. Scintilacioni koktel koji je
koriS¢en je OptiPhase Hisafe 3. Na osnovu datog grafika odreden je najoptimalniji
odnos zapremina uzorak-scintilacioni koktel koji iznosi 8:12 (uzorak-koktel).

40 -

Rpwrs (cps)

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
V (ml)

Slika 1. Zavisnost odbroja standarda tricijuma od razli¢itih odnosa zapremina
standard — scintilacioni koktel. Na x osi je prikazana zapremina standarda, dok je
ostatak do 20 ml scintilacioni koktel

Efikasnost detektora odredena na osnovu formule (1) i iznosi (27,5 + 0,5)% za odnos
standarda 1 scintilacionog koktela 8:12. Standard je meren u dva ciklusa po 5 min.

Na slici 2 prikazana je zavisnost minimalne detekcione koncentracije (dobijene za
uzorak vode sa niskim sadrzajem tricijuma koja se koristi za merenje fona) u funkciji
vremena merenja. Na slici su prikazani rezultati dobijeni koriS¢enjem scintilacionog
koktela OptiPhase Hisafe 3 i efikasnosti od 27,5. Minimalna detekciona koncentracija
za vreme merenja od 300 min iznosi 0,45 Bg/l za zapreminu uzorka od 8 ml. Za
izratunavanje MDC po jednacini (3) za faktor obogacenja Z uzeta je vrednost 7, kao
srednja vrednost za faktor obogacenja vise vise elektroliza.
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Slika 2. Zavisnost MDC od vremena merenja

Na osnovu gore prikazanih rezultata optimizacije uslova merenja na tec¢nom
scintilacionom detektoru, odreden je sadrzaj tricijuma u uzorcima povrsinskih voda i
padavina (koji su rezultat jedne elektrolize). Rezultati su prikazani u tabeli 1.

Tabela 1. Aktivnost tricijuma u uzorcima povrSinskih voda i padavina

Uzorak H (Bq/))
Reka Sava april 2017. 1,25+0,19
Padavine Lazarevac mart 2017. 1,64 £0,20
Reka Gradac mart 2017. 1,13+£0,19
Kravaricka reka mart 2017. 1,21 £0,19
Zlotska reka mart 2017. 1,33+0,19
Reka Kolubara mart 2017. 1,17 +0,19
Reka Veliki lug mart 2017. 1,36 £ 0,19
Padavine Meteo Stub mart 2017. 2,69 £0,24
Padavine Kragujevac april 2017. 1,56 £ 0,20
Reka Dunav april 2017. 2,88 £0,05
Padavine Zeleno Brdo februar 2017. 1,60 £ 0,20
Potok Mlaka april 2017. 6,16 + 0,38
Padavine Nis april 2017. 1,87 +£0,21
Padavine Zeleno Brdo april 2017. 1,83 +£0,21

Na osnovu rezultata prikazanih u tabeli 1, prvenstveno se moze zakljuciti da su uslovi
koji su odredeni za merenje na teCnom scintilacionom detektoru pogodni za merenje
tricijuma u uzorcima voda iz zivotne sredine. Aktivnosti tricijjuma u uzorcima
povrsinskih voda i padavina prikazuju niske vrednosti i ne razlikuju se mnogo kada su u
pitanju povrsinske vode i padavine. Meditim, sa druge strane iz tabele 1 se moze videti
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da uzorak Padavine Meteo Stub mart 2017. ima skoro duplo vecu aktivnost od ostalih
uzoraka padavina. Meteoroloska stanica Meteo Stub se nalazi u krugu Instituta "Vinca".
U Institutu za nuklearne nauke "Vinca", u Beogradu, nalaze se dva istrazivacka
reaktora, RA 1 RB, koji predstavljaju glavni izvor tritijuma u okruZenju. Istrazivacki
reaktor RA je teskovodni reaktor, koji je radio od 1959. do 1986. god., sa nominalnom
snagom od 6,5 MW. Teska voda (5,3 tone) koriSéena je i kao moderator i kao te¢nost za
hladenje i imala je koncentraciju tritijuma od oko 0,2 TBq I"'. Sekundarni rashladni
sistem koristio je vodu iz Dunava posredstvom izmenjivaca toplote. U aprilu 1986. god.
reaktor RA je stavljen van pogona, a teSka voda je drenirana i odloZena u rezervoare
1987. godine [9]. Tako odlozena teSka voda i dalje predstavlja potencijalni izvor trici-
juma. Dakle, aktivnost dobijena za padavine Meteo Stub je veca nego na referentnim
meteoroloskim stanicama u Beogradu ili u Lazarevcu, Kragujevcu ili Nisu. Isto vazii za
uzorak Potok Mlaka koji protice kroz Institut Vinca i1 preko BolecCice se uliva u Dunav.
Aktivnost dobijena u ovom uzorku je 6,16 Bg/l, dok je aktivnost ostalih uzoraka reka
bila u opsegu 1,13-2,88 Bg/l. Takode moze se videti da je aktivnost tricijuma u uzorku
reke Dunav veci nego u drugim rekama ispitivanim u ovom radu, $to ukazuje na to da
tricijum u Dunav dospeva u odredenoj meri iz drugih izvora lociranih uzvodno. Svi
dobijeni rezultati pokazuju da su dobijene aktivnosti tricijuma u datim vodama ispod
granica predvidjenih zakonskom regulativom [10].

4. ZAKLJUCAK

U radu su odredeni optimalni uslovi merenja na te€nom scintilacionom detektoru
Quantulus 1220 u cilju odredivanja aktivnosti tricijuma u vodama nakon elektrolitickog
obogacenja. Odreden je optimalni odnos zapremina uzorak - scintilacioni koktel koji
iznosi 8:12, odredena je efikasnost brojaca koja iznosi 27,5% i1 minimalna detekciona
koncentracija koja iznosi 0,45 Bg/l za vreme merenja od 300 min. Dati uslovi prime-
njeni su na odredivanje tricijuma u uzorcima povrsinskih voda i padavina i pokazano je
da se dati spektormetar uz metodu elektrolitickog obogacenja moze koristiti za
odredivanje niskih aktivnosti tricijuma u vodama.
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ABSTRACT

The paper presents the optimization of the measurement conditions for Ultra Low Level
Liquid Scintillation Spectrometer Quantulus 1220 in order to determine the tritium
activity in water samples after electrolytic enrichment. The procedure included
determination of efficiency, background, minimal detectable activity, the optimal ratio
of the sample volume and scintillation cocktail and the optimal measurement time. The
instrument is designed to measure low activity of tritium in natural water samples. For
this purpose, samples of surface waters and precipitation are electrolytically enriched
and as such are measured on a spectrometer.
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