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PRIMENA SOFTVERA EFFTRAN U ANALIZI SPECIFICNIH AKTIVNOSTI
UZORAKA UGLJA, SLJAKE I PEPELA IZ TERMOELEKTRANA

Aleksandar KANDIC *, Bojan SESLAK *, Mirjana PURASEVIC ', Mili¢ ERIC ?,
Ivana VUKANAC %, Zoran MARKOVIC ? i Zoran MILOSEVIC*
1) Institut za nuklearne nauke “Vinca”, Laboratorija za nuklearnu i plazma fiziku,
Univerzitet u Beogradu, Beograd, Srbija, akandic@vinca.rs
2) Institut za nuklearne nauke “Vinc¢a”, Laboratorija za tertmotehniku i energetiku,
Univerzitet u Beogradu, Beograd, Srbija, milic@vinca.rs

SADRZAJ

Ugalj, sljaka i pepeo iz termoelektrana sadrze prirodne radionuklide cije se specificne
aktivnosti mogu odrediti pomocu poluprovodnicke gama spektrometrijske analize. Ove
specificne aktivnosti su uglavnom niske, pa se stoga uzorci mere na malim rastojanjima
od detektora, gde su izrazeni efekti koincidentnog sumiranja. U radu su prikazani
korekcioni faktori za sumacione efekte za radionuklide iz uranovog (**"Pa, 2*'Th,
2%%Ra, 2Bi i *MPb) i torijumovog niza (*®Ac, **Ra, *?Ph, ??Bi i “®®*TI) dobijeni
primenom softvera EFFTRAN, kao i korigovane vrednosti specificnih aktivnosti.

1. Uvod

Pouzdano odredivanje specifiénih aktivnosti radionuklida u uzorcima iz okoline
zahtevaju dobro definisanu proceduru uzorkovanja, odgovarajuce tehnike pripreme i
merenja uzoraka, kao i sveobuhvatnu analizu dobijenih rezultata. Specifi¢ne aktivnosti
uzoraka iz okoline su uglavnom niske, pa se stoga uzorci mere na malim rastojanjima
od detektora, gde su izrazeni efekti koincidentnog sumiranja. Ovi efekti su naro€ito
izrazeni kod visokoefikasnih poluprovodnic¢kih germanijumskih detektora Sirokog
energetskog opsega i ne mogu se zanemariti. Zbog toga, za pouzdano odredivanje
specificnih aktivnosti radionuklida u uzorcima iz okoline, neophodno je odrediti i
korekcione faktore za koincidentno sumiranje kod prirodnih radionuklida.

Korekcioni faktori za koincidentno sumiranje zavise od vrste uzorka, geometrije
merenja 1 karakteristika samog detektora, tako da koriS¢enje nekih opStih tablica sa
korekcionim faktorima, kao $to su Debertin i Schotzig [1], ne daje dovoljno precizane
rezultate. Medutim, postoje brojni numeri¢ki programi zasnovani na Monte Carlo
prora¢unima, kao §to su GESPECOR, ETNA, EFFTRAN, ANGLE, pomocu kojih je
moguce za svaki konkretan slucaj izracunati ove faktore.

U radu su prikazani korekcioni faktori za sumacione efekte za radionuklide iz uranovog
(3*™Pa, 2'Th, #*Ra, ?Bi i ?*Pb) i torijumovog niza (*®*Ac, ?*Ra, #?Pb, ?*?Bi i °TI).
Korekcioni faktori su dobijeni za matrikse uglja, sljake i pepela, smestene u cilindricne
PVC kutije od 125 ml i poluprovodni¢ki HPGe spektrometar p-tipa, primenom softvera
EFFTRAN [2], kao i korigovane vrednosti specifi¢nih aktivnosti.

2. Ugalj, Sljaka, pepeo

Ugalj kao sedimentna stena organskog porekla osim ugljenika i ugljovodonika, izmedu
ostalog sadrzi i tragove radionuklida iz uranovog i torijumovog niza. Upravo zbog toga
Sto sadrzi prirodne radionuklide, ugalj se moze svrstati u NORM (Naturally Occurring
Radioactive Materials), kao uostalom i §ljaka i pepeo, odnosno, nesagorivi i nesagoreli
ostatak pri sagorevanju uglja. U slucaju kada se odlazu u Zivotnu sredinu mogu dovesti
do uvecanja i/ili promene raspodele sadrzaja prirodnih radionuklida. Takode, treba imati
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u vidu i ¢injenicu da u Srbiji svake godine nastaje viSe miliona tona Sljake i pepela kao
produkata sagorevanja uglja u termoelektranama, od ¢ega se samo mali deo koristi u
gradevinske svrhe. Ipak, prema nekim autorima [3], potrebno je da se u Republici Srbiji
Sljaka 1 elektrofilterski pepeo upotrebljavaju u vecim koli¢inama u gradevinarstvu,
putogradnji i kao sirovina za proizvodnju gradevinskog materijala. Medutim, bez obzira
da 1i se $ljaka ili pepeo odlazu na deponije ili se upotrebljavaju u gradevinske svrhe
potrebno je pouzdano odrediti njihove specificne aktivnosti. Da bismo dobili Sto
pouzdanije rezultate merenja specificnih aktivnosti Sljake i pepela koristili smo i softver
EFFTRAN [2] pomoc¢u koga su odredeni korekcioni faktori za sumacione efekte kod
radionuklida iz uranovog i torijumovog niza.

3. Softver EFFTRAN

Softver EFFTRAN [2] je numericki Monte Carlo program zasnovan na metodi transfera
efikasnosti [4], u kojoj se za odredivanje totalne efikasnosti koristi ili gausijanska ili
Monte Carlo integracija po zapremini detektora i uzorka. Njegovom primenom mogu da
se odrede i korekcioni faktori za koincidentno sumiranje. Ulazni podaci koje Koristi
EFFTRAN [2] su parametri detektora koji se obi¢no nalaze u specifikaciji proizvodaca,
a to su: dimenzije i materijal kristala, drzaca kristala, kuéista i prozora detektora kao i
debljina mrtvog sloja. Takode, kao ulazni podaci, potrebni su i parametri koji se odnose
na uzorak, a koji uklju¢uju dimenzije i materijal posude u kojoj se nalazi uzorak,
koli¢inu tj. masu 1 visinu punjenja, kao 1 hemijski sastav uzorka.

4. Uzorkovanje i priprema uzoraka

Tokom periodi¢nih testova na jedinici A2 termoelektrane “Nikola Tesla”, koja su
obavljena krajem septembra 2012. godine, prikupljena su i analizirana po tri uzorka
uglja i sljake, kao i Sest uzoraka pepela. Ugalj je uzorkovan na dodavacima uglja, pre
procesa mlevenja i susenja uglja u mlinskim postrojenjima. Sljaka je prikupljena tokom
procesa transporta iz kotlovskog postrojenja ka deponiji, dok je lete¢i pepeo prikupljen
iz levkova elektrofilterskog postrojenja.

Uzorci za analizu su pripremljeni (mlevenje, susenje, prosejavanje) odgovarajuc¢im
standardnim metodama u Labotatoriji za termotehniku i energetiku Instituta za
nuklearne nauke “Vinca”, gde su obavljene i laboratorijske analize. U akreditovanoj
Laboratoriji za nuklearnu i plazma fiziku Instituta za nuklearne nauke “Vinca”
pripremljeni uzorci smesteni su u cilindricne PVC kutije od 125 ml, zatopljeni
prirodnim voskom 1 skladiSteni tokom Sest nedelja, da bi se uspostavila radioaktivna
ravnoteza izmedu **Ra i njegovih potomaka. U zavisnosti od gustine, u kutije su
smesteni uzorci Cije su mase bile u opsegu od 73.91 g do 105.17 g. Srednje vrednosti
gustina koje su koris¢ene u softveru EFFTRAN za odredivanje korekcionih faktora za
koincidentno sumiranje su: 0.420 g/cm®, 0.617 g/cm® i 0.758 g/cm?®, za ugalj, $ljaku i
pepeo, respektivno.

5. Gamaspektrometrijska merenja

Uzorci uglja, Sljake i pepela mereni su na poluprovodnickom HPGe spektrometru
(ORTEC GEM-30, & = 37 %, FWHM = 1.8 keV), kalibrisanom pomoc¢u odgovaraju¢ih
standarda spajkovanih uobi¢ajenom smeSom vestackih radionuklida. Merenja su trajala
izmedu 70 000 s 1 250 000 s da bi se postigla prihvatljiva statisticka greska.

Specifi¢na aktivnost 28U odredena je preko potomka **™Pa (1001.01 keV i  766.42
keV), uz korekciju za doprinos #“Bi (768.36 keV), uz dodatnu proveru odredivanjem
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specifi¢ne aktivnosti potomka **Th (63.3 keV). Specifi¢na aktivnost *Ra odredena je
analizom pika na energiji 186.21 keV uz korekciju za doprinos **°U (185.72 keV), uz
dodatnu proveru odredivanjem specifi¢nih aktivnosti potomaka **Pb (295.21 keV i
351.92 keV), kao i *MBi (609.31 keV, 1120.29 keV i 1764.49 keV). Specifi¢na
aktivnost **°U, potrebna za odredivanje doprinosa **U u analizi pika *°Ra na energiji
186.21 keV, odredena je analizom pika na energiji 143.77 keV.

Specifi¢na aktivnost >*°Th odredena je preko potomka *®Ac (911.16 keV i 968.97 keV)
uz dodatnu proveru odredivanjem specifi¢ne aktivnosti potomka ?**Ra (240.99 keV) uz
korekciju za doprinos 2**Pb na energiji (242.00 keV), kao i specifi¢nih aktivnosti
potomaka “*?Pb (238.58 keV), #2Bi (727.25 keV) i “®T1 (583.19 keV i 860.56 keV).

6. Korekcioni faktori za sumacione efekte dobijeni pomoc¢u softvera EFFTRAN

Za potrebe analize specifi¢nih aktivnosti uzoraka uglja, $ljake i pepela iz termoelektrane
“Nikola Tesla”, odredeni su korekcioni faktori za sumacione efekte za radionuklide iz
uranovog i torijumovog niza, za poznate parametre analiziranih uzoraka i koaksijalnog
poluprovodni¢kog HPGe detektora p-tipa, koriS¢enjem softvera EFFTRAN [2]. U Tabeli 1.

prikazane su vrednosti korekcionih faktora za energije koje su korisCene u analizi
specificnih aktivnosti za pojedine radionuklide iz uranovog i torijjumovog niza.

Tabela 1. Vrednosti korekcionih faktora za energije koje su koriS¢ene u
analizi specifiénih aktivnosti za pojedine radionuklide iz uranovog i
torijumovog niza

Radionukidi Energija Korekcioni faktori
[keV] Ugalj Sljaka Pepeo
22mp 766.42 1.003 1.003 1.003
1001.01 0.996 0.997 0.996
24T 63.3 1.000 1.000 1.000
2Ra 186.21 1.000 1.000 1.000
609.31 1.092 1.096 1.094
2ug; 768.36 1.112 1.117 1.115
1120.29 1.100 1.104 1.102
1764.49 0.997 0.998 0.998
242.00 1.001 1.001 1.001
214pp 205.21 1.000 1.000 1.000
351.92 1.001 1.001 1.001
28, 911.16 1.021 1.022 1.022
968.97 1.021 1.022 1.022
2Ra 240.99 1.000 1.000 1.000
22py, 238.58 1.000 1.000 1.000
300.09 1.049 1.048 1.048
212Bj 727.25 1.028 1.029 1.028
2087 583.19 1.112 1.116 1.114
860.56 1.032 1.035 1.034
2 143.77 1.006 1.006 1.006
185.72 1.006 1.006 1.006
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7. Rezultati primene softvera EFFTRAN za odredivanje specificnih aktivnosti
pojedinih radionuklida iz uranovog i torijumovog niza

Specifi¢ne aktivnosti pojednih radionuklida iz uranovog i torijumovog niza U analiziranim
uzorcima korigovane su na koincidentno sumiranje, a srednje nekorigovane i
korigovane vrednosti sa prosirenim mernim nesigurnostima prikazane su u Tabelama 2.
i 3. za uranov, a u Tabelama 4. i 5. za torijumov niz. Treba napomenuti da je specifi¢na
aktivnost 2Tl normirana za faktor granjanja 0.3593 da bi mogla da se poredi sa
specificnim aktivnostima ostalih radionuklida iz torijumovog niza.

Nesigurnosti merenja mase (< 0,2 %) i kalibracije efikasnosti (5 %), kao i statisticka
nesigurnost (< 30 %) ukljucene su u proSirenu mernu nesigurnost sa faktorom k = 1.
Srednje vrednosti i njihove prosSirene merne nesigurnosti dobijene su na osnovu

uteznjene aritmeticke

nesigurnosti uzoraka.

sredine uzimajuci

za tezinske faktore proSirene merne

Tabela 2. Nekorigovane srednje vrednosti sa prosirenim mernim nesigurnostima
sa faktorom k = 1, za specifi¢ne aktivnosti radionuklida iz uranovog niza

Radionuklid 23mpg 24Th 2Ra 214pp 214
Uzorak [Ba/kg] [Ba/kg] [Bag/kg] [Ba/kg] [Ba/kg]
Ugalj 31.0+4.7 30.1+3.6 33.8+22 36.8+15 33.2+1.8
Sljaka 50.8+7.8 54.6 +3.9 53.1+4.1 526+2.1 48.0+25
Pepeo 93.6 + 8.8 103.3+8.3 101.7+£6.5 104.1£45 955+4.3

Tabela 3. Korigovane srednje vrednosti sa proSirenim mernim nesigurnostima sa
faktorom k = 1, za specifi¢ne aktivnosti radionuklida iz uranovog niza

Radionuklid 23mpg Z4Th *Ra 214pp 214Bj
Uzorak [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Barkg]
Ugalj 34.3+5.2 39.1+3.6 337+22 36.8+1.5 356+1.9
Sljaka 57.0+8.8 54.6 + 3.9 52.8+4.1 52.6 +2.1 527+2.7
Pepeo 104.6 +10.0 | 103.3+8.3 101.0+6.5 1042 +4.5 104.4+5.1

Tabela 4. Nekorigovane srednje vrednosti sa prosirenim mernim nesigurnostima
sa faktorom k = 1, za specifi¢ne aktivnosti radionuklida iz torijumovog niza

Radionuklid ZAc “'Ra 2pp 22| 0TI

Uzorak [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg]
Ugalj 246+1.6 239+1.8 26.2+24 25.3+2.7 253+16
Sljaka 344+23 35.0+2.6 35.3+2.1 37.1+3.2 33.5+20
Pepeo 75.2+2.38 749+3.6 774+34 75.0+3.6 68.3+2.7

* specifi¢na aktivnost “TI normirana za faktor granjanja 0.3593

Tabela 5. Korigovane srednje vrednosti sa proSirenim mernim nesigurnostima sa
faktorom k = 1, za specifi¢ne aktivnosti radionuklida iz torijjumovog niza

Radionuklid 2ZAc *'Ra ?2pp 22Bj 287>

Uzorak [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg]
Ugalj 252+ 1.6 239+1.8 26.4+24 259+2.7 275+1.8
Sljaka 355+24 350+ 2.6 355+2.1 38.4+3.3 379+23
Pepeo 76.7+2.9 749+ 3.6 77.7+3.4 77.4+3.8 77.1+£3.3
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* specifi¢na aktivnost *®TI normirana za faktor granjanja 0.3593

Na osnovu analize korigovanih specifi¢nih aktivnosti radionuklida iz uranovog i
torijumovog niza U analiziranim uzorcima prikazanih u tabelama moze se zakljuciti da su
vrednosti dobijene za specifi¢ne aktivnosti medusobno konzistentne, narocito za uranov
niz, uzimaju¢i u obzir proSirene merne nesigurnosti, $to donekle nije slucaj za
nekorigovane vrednosti. Drugim re¢ima, primenom softvera EFFRTAN mogu se dobiti
pouzdanije vrednosti za specifi¢ne aktivnosti radionuklida iz uranovog i torijumovog niza
u analiziranim uzorcima sa relativno niskim specifi¢nim aktivnostima.

8. Zakljucak

U ovom radu su prikazani korekcioni faktori za sumacione efekte za radionuklide iz
uranovog (3*™Pa, **Th, ?*°Ra, #*Bi i #Pb) i torijumovog niza (***Ac, **Ra, 2'?Pb,
212Bj i “%T]) dobijeni primenom softvera EFFTRAN [2]. Takode, prikazane su i
korigovane srednje vrednosti specificnih aktivnosti uzoraka uglja, §ljake i pepela iz
termoelektrane “Nikola Tesla”.

Na osnovu analize korigovanih specifi¢nih aktivnosti radionuklida iz uranovog i
torijumovog niza U analiziranim uzorcima prikazanih u tabelama moze se zakljuciti da su
vrednosti dobijene za specifi¢ne aktivnosti medusobno konzistentne, narocito za uranov
niz, uzimaju¢i u obzir proSirene merne nesigurnosti, §to donekle nije slucaj za
nekorigovane vrednosti. Drugim reé¢ima, primenom softvera EFFRTAN [2] mogu se
dobiti pouzdanije vrednosti za specificne aktivnosti radionuklida iz uranovog i
torijumovog niza U analiziranim uzorcima sa relativno niskim specifi¢cnim aktivnostima.
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ABSTRACT

Coal, slag and ash from thermal power plants contain natural radionuclides whose
specific activity could be determined by semiconductor gamma spectrometry. These
specific activities are generally low, and therefore the samples should be measured at
small distances from the detector, where coincidence summing effect are very
pronounced. The corrections factors, obtained by using software EFFTRAN, for
coincidence summing effects in the case of radionuclides from uranium (***"Pa, %*Th,
22%Ra, #“Bi and *M*Pb) and thorium (*®®Ac, **Ra, **?Pb, **?Bi and 2°’TI) serie are
presented in this paper, as well as corrected values for specific activities.
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