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Ovim putem Zeleo bih da se zahvalim svim [judima Roji su bili
uz mene tokom SRolovanja, profesorima, Rolegama a najvise
svojoj porodic, i jednom clanu vise Roji tek treba da se pojavi.

Nema potrebe nabrajati sve te divne l[jude, prepoznace se sami,

jos jednom veliko HVALA!
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Uvod

Izotop vodonika, tricijum, je radioaktivni izotop, u vecéini slucajeva se nalazi
vezan za molekule koji zamenjuju vodonik. Moze se naci u prirodi kao produkt
interakcije kosmickog zracenja sa molekulima vazduha odnosno atmosferskim
azotom, takav tricijum je prirodni.Postoji i antropogeni tricijum koji doprinosi
uvecanu nivoa prirodnog tricijuma. Vestacki proizveden tricijum nastaje u
probama nuklearnog oruzja, u radu nuklearnih elektrana i preradom
nuklearnog goriva. U ovom radu bice opisane metode detekcije tricijuma
tecnim scintilacionim detektorom Quantulusom 1220 direkthom metodom u
trajanju od 300min na katedri za nuklearnu fiziku. Uzorci povrsinske vode sa
tricijumom uzete su sa lokacije JP Nuklearni objekti Srbije iz potoka Mlaka.
Monitoringom je zabelezeno povecanje sadrzaja tricijuma na dve lokacije, sto
nam ukazuje o propustima skladistenja nuklearnog otpada.
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1. Jonizujuce zracenje

Sva nestabilna jezgra spontano se raspadaju u procesu radioaktivnosti prilikom cega
dolazi do emisije radioaktivnog zraCenja alfa, beta i gama zraCenja. Na taj naCin prelaze u
niza i stabilnija stanja. Radioaktivno zraCenje spada u jonizujuce zracenje jer jonizuje atome
materije sa kojom dolazi u kontakt tj. izbacuje elektrone iz njihovih atomskih omotaca.
Prema nacinu interakcije sa materijom deli se na:

1. Cesti¢no — jonizacija, ekscitacija i radijacioni efekti (kod lakih naelektrisanih Gestica),
2. Fotonsko — fotoefekat, Komptonov efekat i efekat stvaranja parova.

2. Radioaktivnost

2.1. Prirodna radioaktivnost

Prirodna radioaktivnost predstavlja emisiju jonizujueg zraCenja iz prirodnih
radioaktivnih izvora c¢ijem dejstvu su izlozena sva ziva bi¢a na planeti. Ova vrsta
radioaktivnosti primecena je kod nestabilnijih jezgara, kod onih na kraju tablice Periodnog
sistema elemenata, prema tome prirodna radioaktivnost je pojava spontanog pretvaranja
nestabilnih jezgara jednog hemijskog elementa u jezgra drugih elemenata uz emisiju alfa i
beta Cestica i gama zracenja.

Svi elementi ¢iji je atomski broj ve¢i od 83 su radioaktivni. Ti elementi se grupiSu u
lance, tzv. radioaktivne nizove, u kojima dolazi do sukcesivnih raspada. Rodonacelnik niza je

izotop koji stoji na vrhu niza i ¢ijim raspadom nastaju svi ¢lanovi niza koji se nazivaju
potomci.

U prirodi postoje Cetiri radioaktivna niza (Tabela 1), pri ¢emu su se ¢lanovi Cetvrtog,
23"Np niza, odavno raspali zbog relativno kratkih perioda poluraspada:

1. Uranijumov (*%U) niz
2. Torijumov (*2Th) niz
3. Aktinijumov (**U) niz
4. Neptunijumov (Z’Np) niz

2.2 Radionuklidi kosmogenog porekla

Brojni radionuklidi se proizvode kontinuirano interakcijom Cestica kosmickih zraka
sa jezgrima gasova u zemljinoj atmosferi. Kosmogeni izotopi su stvoreni od strane interakcije
visoko energetskih primarnih i sekundarnih Cestica kosmicko zradenje sa jezgrima gasovitih
molekula u atmosferi (npr. N2, Oz, Ar, itd.)
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Ovi procesi §to rezultira fragmentacijom ciljnih jezgara ili zahvatom termalnih
neutrona od naleta kosmickog zracenja sa jezgrima gasova koji se nalaze u atmosferi.

Sekundarne cestice kosmiCkog zracCenjaproizvode nuklearne reakcije po znatno
smanjenoj stopi sa povrsinskim delovima Zemlje, ukljucujuci hidrosferu, kriosferu i litosferu.

Primary Cosmic Ray
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Slika 1. Prikaz primarnog kosmickog zracenja sa interakcijom
molekula vazduha, prilikom cega nastaju elementarne Cestice.

Kosmogeni radionuklidi suproizvedeni u najve¢oj meri u zemljinoj atmosferi. Tabela
2. sadrzi spisak kosmogenih nuklida, njihovih vremena poluzivota, stopa proizvodnje u
atmosferi i globalnomasa tih prirodnih nuklida. Kratkotrajni radionuklidi nisu obuhvaceni
ovde. Jednom kada se proizvedu u atmosferi, radionuklidi, poput 3H, 'Be, °Be, Al i **Cl,
posle nekog vremena stignu na zemljinu povrSinu. Radionuklidi u gasovitom obliku, kao $to
su COz, ¥ Ar, *Ar i 8Kr, posle nekog vremena stignu u okeane i reke putem cirkulisanja
vazduha.[16]
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izotop tip
H 1233 g
'Be 53.3d
""Be 1.51%10° g
Mo 5730 g
*’Na 26g
4] 7.17%10° g
28 172 ¢
2p 14.26 d
e 3.08*10° g
P41 269 g
“Mn 3.74*10° g
Ni 7.6%10% g
YKy 2.29%10° g

Tabela 2. Prikaz kosmogenih radioizotopa i njihova vremena poluraspada.[16]

2.2. Vestacka radioaktivnost

Radioizotpoi koji su vestackog porekla, dobijaju se preko stabilnih izotopa koji se
nalaze prirodi u nuklearnim reakcija. Prilikom interakcije u nuklearnoj reakciji izmedu neke
Cestice 1 jezgra, ili interakcije dva jezgra, stvara se jezgro koje ima drugaciji sastav i oslobada
se nova Cestica, u tabeli su dati neki vestacki radioizotopi sa vremenom poluraspada[15]:

X+a=Y+b+Q (1.0)
Gde je: X — jezgro meta,

a — projektil Cestica,

Y — novo jezgro,

b —nova Cestica, i

Q —energija reakcije.

Kada je predznak negativan reakcije je endoenergetska, a kada je predznak pozitivan
reakcija je egzoenergetska.

Milog Garabandi¢, master rad 7
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Kiseonik-15 0 2m
Fosfor-32 “p 143d
Renijum-186 '""Re 90,6 h
Rubidijum-82 “Rb 75 s
Selen-75 “Se 1185d
Stroncijum-89 “Sr 50,5d
Tehnecijum-99m ¥ Te 6.02 h
Talijum-201 2007 73,1 h
Tricijum(vodonik-3) *H 123 ¢
Ksenon-127 Xe 3641d
Ksenon-133 i xe 525d
Itrijum-90 My 641h

g - godina; d -dan;

h - sat; m - minut;

s - sekund ™ - metastabilno stanje

Tabela 1. Prikaz neki vestackih radioizotopa i njiova vremena poluraspada.

3. 3H Tricijum
3.1.  Opste osobine

Koncentracija tricijuma na zemlji je veoma mala. Atmosfera ima samo koli¢ine u
tragovima, nastale interakcijom njegovih gasova sa kosmickim zracima. atomsko jezgro je
nestabilno i raspada se sa jednim vremenom poluraspada od 12,32 godina po emisiji jednog
elektrona u 3He (beta raspad), opste osobine tricijuma date su u tabeli 3.

Tricijum opSte osobine
Spin jezgra Yot
Period poluraspada 12.3 godine
Atomska masa 3.01605u
Tacka topljenja -2525C
Tacka kljucanja -248.1C

Tabela 3. [23]

Tricijum je radioaktivan. Vestacki proizvedeni tricijum je povisio nivo prirodnog
tricijuma u atmosferi posebno posle nuklearnih proba od 1954. do 1962. godine, a kasnije i
proizvodnjom nuklearnog oruzja, kao i prilikom rada nuklearnih elektrana i reprocesuiranja
nuklearnog goriva.

Tabela 4.
Nadin raspada Energija Produkt
Beta 18.6 keV *He Os

Milo§ Garabandi¢, master rad 8
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Kako vodonik ima jedan proton vidi se da izotopi mogu nastati dodatkom neutrona.
Ukoliko vodonikovo jezgro primi jedan neutron nastaje deuterijum, dok sa proSirenjem
vodonika sa dva neutrona stvara jezgro tricijuma[11]. Vidi se da su zajedno malo jezgro kao
Sto je vodonik dva neutrona tako da se moze intiutuvno zakljucitida nije stabilno. Raspadom
se emituje mala koli¢ina beta zracenja.U prirodi postoje tri izotopa vodonika, to su elementi
sa razli¢itom atomskom masom, sa istim atomskim brojem, tako da razlikujemo[12]:

1. Vodonik *H;
2. Deuterijum ?H;
3. Tricijum 3H;

Protium Deuterium Tritium
[C) 1€ o
o ap @
1 2 3
' H T H TH

Slika 2. Prikaz vodonikovih izotopa

Tricijum ili vodonik-3 (3H) je redak i radioaktivni izotop vodonika. Nukleus
tricijuma (koji se ponekad naziva i triton) sadrzi jedan proton i dva neutrona, dok jezgro
uobi¢ajenog izotopa vodonika-1 (protium) sadrzi samo jedan proton, a vodonik-2
(deuterijum) sadrzi jedan proton i jedan neutron .[1]

1-29

°*H

Tabela 5. Tabela nuklida (kompletna). Sadrzi isotope poredane protonskim
brojem levo nadesno | brojem neutrona odozgo prema dole, plava boja
predstavlja stabilne izotope, a roze simbolizuje nestabilne izotope.[23]

Milo§ Garabandi¢, master rad 9
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3.2.

Kriti¢na temperature 40,6 K
Kritiéna zapremina 57.1 cm™ mol™
Kriti¢ni pritisak 18,1 atm
Temperatura trojne tacke 205K
Pritisak trojne tatke 0,207 atm
Temperatura klju¢anja 249K
Period poluraspada 12,32 god
Srednja energija zratenja 5.7 keV
Maksimalna energija zracenja 18,6 keV
Maksimalni domet (B-Cestica u vazduhu 5,7 mm

Maksimalni domet B-¢estica u vodi 6 pm
Maksimalni domet B-Cestica u tkivu 6,5 um

Tabela 6. fizicko-hemijske osobine tricijuma

Izotopski efekti

U fizickoj organskoj hemiji, kineticki izotopski efekat (KIE) je promena brzine
reakcije hemijske reakcije kada je jedan odatoma u reaktantima zamenjen jednim od njegovih
izotopa. Ova promena brzine reakcije je kvantno mehanicki efekat koji pre svega proizlazi iz
tezih izotopa koji imaju nize vibracione frekvencije u poredenju san jihovim lakSim
susedima. U vecini slucajeva to podrazumeva veci energetski unos potreban da tezi
izotopolozi dostignu prelazno stanje (ili, u retkim slué¢ajevima, granicu disocijacije), a samim
timi sporiju brzinu reakcije, podela izotopskih efekata prikazana je u tabeli 8.. [13]

Izotopski efekti

Nuklearni

|
Atomski/Molekulski

Fizicki
Difzija
Gustina

Pokretljivost jona u
mag. i el. polju

Ostali

3.3.  Dobijanje tricijuma

1. Iz izotopa litijuma,®Li litijuma-6, u nuklearnim reaktorima- Neutronsko zradenje
litijuma (najcesc¢e iz LiF) je jedna od osnovnih metoda dobijanja tricijuma (otkrili

|
I [ [ I

Hemijski  Bioloski  Geoloski  Ostali
— Spektroskopski
— Kineticki

Termodinamicki

Ostali

Tabela 7. [14]
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Chadwick | Goldhaber). U reakciji uéestvuju termalni neutroni, a ako se koriste brzi
neutroni, pogodan je ’Li.u takvom procesu stvaranja u keramici obogadene ovim
izotopom litijuma, mogucéa je sa neutronima bilo koje energije i predstavlja
egzotermnu reakciju koja daje 4.8 MeV. Za poredenje, fuzija deuterijuma sa
tricijumom oslobada oko 17.6 MeV energije .[3]

SLis+n— *Hez(2.05 MeV) + 3H1(2.75MeV) (1.2)
2. 1z borona - Ozra¢ivanjem izotopa bora,°Bbora-10 visoko energetski neutronima.[4]
©Bs+n — 2*He,+3T1 (1.3)

3. Iz izotopa vodonika,deuterijuma- kod reaktora sa teSkom vodom kao moderatorom
svaki put kada jezgro deuterijuma zahvati neutron. [6]

4. 1z nuklearne fisije- tricijum je nespecifican produktnuklearne fisije sa?°U, 2°Pu, 23U
pricemu se stvori 1 atom na 10000 fisija.[7]

5. Iz izotopa helijuma, 3He helijuma 3- prireakciji*He | termalnih neutrona, pri éemu se
izbacuje proton | nastaje tricijum. [7]

3Hez + n —H; +3Hy (1.4)

6. lz kosmickog zracenja- Neutronskom iradijacijom azota stvara se tricijum, pod
uslovom da postoji izvor visokoenergetskih neutrona. Prirodno nastaje kao posledica
interakcije kosmickih zraka sa gasovima u atmosferi, kada brzi neutroni c¢ija energija
mora biti ve¢a od 4.0 MeVa interaguje sa azotom.[8][9]

N7 + n —12Cg+ 3H; (1.5)

3.4. Bioloski efekti tricijuma

Prolaz zracenja kroz Ziva bi€a izaziva promene na ¢elijama, organima ili cielom tielu.
Te promene koje zracenje izaziva na zivim tkivima nazivamo bioloSkim efektima zracenja.
Prolaskom kroz tielo zracenje jonizuje molekule §to moze dovesti do promena, oStecenja ili
¢ak razaranja organskih makromolekula tiela. Ti fizicko-hemijski procesi u tkivima mogu
izazvati cieli lanac bioloSkih promena ¢iji je rezultat bioloska reakcija na zracenje. Bioloski
efekti zracenja mogu se pojaviti na ozratenom pojedincu (somatski efekti), kao i u potomstvu

ozrac¢enog pojedinca ako se oStetio nasledni mehanizam (genetski efekti).

U zavisnosti uticaja radionuklida na organizam, odreduju se doze koje organizam sme
da primi a da pri tome ne bi doslo do osteéenja éelija, tako su pored tricijuma *Ni i *°Fe jedni
od radionuklida sa najve¢im dozvoljenim dozama od 37MBq, po preporuci Medunardone
komisije. lako tricijum pri raspadu emituje beta zraCenje niskih energija slabe jonizacione

Milog Garabandi¢, master rad 11
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moc¢i, voda HTO sa ve¢im koncentracijama tricijuma, kao i u gasnom stanju u obliku pare,
mogu da se difunduju kroz kozu coveka. Pri udisaju 1 izdisaju gasa HT, samo se mala
koli¢ina od 0.005% deponuje u plu¢ima. Najvecu opasnost predstavlja udisanje para ili
gutanje tricijumske vode HTO. Posto se vezuje za kiseonik u vodi, kretanje tricijuma kroz
organizam je isto kao i kretanje vode. ICRP preporucuje da doze mogu biti i do 100 puta
vece za tricijum u gasovitom stanju u odnosu na HTO.

Transpiration
Respiration

o

HTO . _

* Skin sbsorpti i \Y
Transpiration e Iabalatio ‘
Respiration

B ! Ao,

=7
i i\
' \

HTO .

HTO"
-

0BT 4
y “
| \
8

FOODSTUFFS

Diffusion
Runoff

Microorganisms

Slika 3. Proces kruzenja tricijuma u prirodi.

Pojam RBE- relativna bioloSka efikasnost kvantitativno opisuje efekte zraCenja i
relativne rizike. Kod tricijuma RBE je u intervalu od 1.0 do 2.0 jer zavisi od doze i
referentnog zracenja.

Bioloski period poluraspada je 9.4 dana odnosno efektivni period je od 10-12 dana,
pri ¢emu unos vec¢ih koli¢ina vode ga redukuje za faktor 2 ili viSe. U zavisnosti od
metabolizma pojedinaca, odnosno razli¢itih brzina izlu¢ivanja, temperature i unosa tecnosti,
moze biti skra¢en na 2-3 dana ako je unos tecnosti povecan sa 21 na 201, ili ¢ak na 4-8 sati
dijalizom. Na grafiku dole, prikazana je brzina opadanja tricijuma u ljudskom organizmu.
NCRP-Nacionalni savet za zastitu od radijacije, je propisao godiSnji limit maksimalnog unosa
tricijuma u vrednosti od 2.96 GBqg dok je efektivni ekvivalent unete doze u mekom tkivu
1.7x10! SvBg.[22]

Milog Garabandi¢, master rad 12
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Grafik 1. Procenat aktivnosti u ljudskom organizmu, baziran na predvidanju
bioloskog poluzivota tricijuma od 10 dana sto vazi za prosecnu vrednost za ljude,
I 0od 3 dana prilikom poveéanog unosa vode u organizam.[22]

3.5.  Primena tricijuma
3.5.1. Hidrogeologija

Tricijum postoji u globalnom okruzenju prevashodno kao deo molekula vode. Stoga
je potencijalno koristan trejser hidroloskog ciklusa i idealan trejser za pracenje strujanja vode
unutar okeana.

Na primer, analiza koncentracije tricijuma za Severni Atlanski okean, na primer,
pokazuje da su promena vodene pare i direktne padavine bili dominantan doprinos tricijuma
sredinom 1960-ih, kada se dogodio tritijumski 'pik’. Do 1970-ih, medutim, glavni doprinos
postao je dotok vode sa Arktika sa slanom vodom. Znacajan popis tricijuma od bombi
dostavljen je i cuvan unutar arktickog sistema slatke vode, da bi se postepeno pusStao u
subpolarne okeane, a potom i u severni Atlantik.[25]

2.5
w— \lapor exchange
* Pracipitation
=2 2t — Runoff §
e w— Southern inflov
£ — Archicfow
215}
©
2 1
-
<
0.5
0
1950 1960 1970 1980 1990

Year

Grafik 2. Prikaz najvece koncetrantacije tricijuma 1964 godine usled nuklearnih proba[25]
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Nauka gde je tricijum pronasao jednu od najvecéih upotreba je hidrogeologija, grana
geologije koja se bavi kretanjem vode, daje principe za reSavanje problema kao $to su
podzemne vode. Ova nauka se bavi i istrazivanjem leziSta mineralnih sirovina. Sama
hidrogeologija i radioaktivnost vode su dva parametra koja su usko povezani u ovom radu. 1z
hidrogeologije je nastala grana radiohidrogeologija koja se bavi ispitivanjem radionuklida u
datoj vodi, kao i propisivanjem i definisanjem uslova koji su vezani za bezbednost
radioaktivnih voda. Jedne od grana hidrogeologije su opsta hidrogeologija, regionalna
hidrogeologija, dinamika podzemnih voda, kriohidrogeologija i druge.[14]

Slika 4. Prikaz cirkulisanja vode u prirodi.

Rezim cirkulisanja vode

Izmene nivoa vode kao i drugih elemenata tokom vremena mogu biti:

1. Dnevni:
e promene slobodnog nivoa vode
e relativno plitko
e uticaj dnevnih izmena isparavanje i transpiracija
2. Sezonski:
e sezonski ciklus meteoroloSkih faktora( temperatura vazduha,atmosferski
pritisak i evapotranspiracije)
¢ hidrogeoloski(nivo vode i proticaj)
3. Godisnji:
e ciklicne promene u toku nekoliko godina
e uticaj vlaznih 1 suSnih perioda u godini
4. Visegodisnji:

Milo§ Garabandi¢, master rad 14



Monitoring tricijuma u povrsinskim vodama u JP ,,Nuklearni objekti Srbije’’

e ciklicne izmene padavina, vodostaj i proticaj reka
e period duzi od 10 godina

Milog Garabandi¢, master rad 15
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4. Zakonska regulativa

Ovim zakonom se ureduju mere radijacione 1 nuklearne sigurnosti i bezbednosti,
uslovi za obavljanje delatnosti sa izvorima zracenja, postupanje u situaciji planiranog,
postojeceg 1 vanrednog izlaganja jonizujuéem zraCenju u cilju obezbedivanja zaStite
pojedinaca, stanovniStva i Zivotne sredine od Stetnog uticaja jonizujuceg zracenja, sada i
ubuduce.[23]

4.1. Tricijum i zakonska regulative

Aktivnosti tricijuma u prirodnim vodama iznose: A(PH)=0.6 Bgl? , vrednosti
aktivnosti tricijuma danas : A(*H)=1-2 Bql™. Gornja dozovoljena granica aktivnosti tricijuma
u povrsinskoj vodi je A(*H)=100 Bql™.

Drziava Maksimalne dozvoljene
vrednosti[Bgl™]
Australija 76103
Japan 60000
Finska 30000
Svajcarska 10000
Rusija 7700
Sjedinjene Americke drzave 790
Svetska zdravstvena organizacija 10000

Tabela 9. Maksimalne dozvoljene vrednosti aktivnosti tricijuma
U pijacoj vodi pojedinim drzavama[24]

Analizirajuéi prirodne povriinske vode, prisutan je jedan atom tricijuma na 10
atoma vodonika.Parametar TU (Tritium Unit) odgovara aktivnosti od 0.11911(21) Bql™.

1TU=0.11911(21) Bql*

Treba uzeti u obzir vrednosti tricijuma pre nuklearnih testova koje su iznosile 5 TU,
nakon stotine nuklearnih testova, najveéa koncetracija tricijuma u Severnoj hemisferi je
izonisla 5000 TU, 1963 godine u prolece. Nivoi tricijuma danas imaju vrednosti 5-10 TU i
10-15 TU za Severnu i Juznu hemisferu.

Tricijumska voda (super teSka voda) je radioaktivni oblik vode u kojoj se uobicajeni
atomi protiuma(uobicajeni, stabilni izotop vodonika, za razliku od deuterijuma i tricijuma)
zamenjuju tricijumom. U svom ¢istom obliku moZe se nazvati tricijum-oksidom (T20 ili
3H20) ili super-teskom vodom. U razblazenom obliku se sastoji od vode H.O sa dodacima
HTO odnosno *HOH.[22]
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Procena uskladenosti rezultata merenja sa parametirskim vrednostima[23]

1.Parametarske vrednosti za radon, tricijum i indikativnu dozu za vodu za pice.

Tabela 10.
Parametar Parametarska vrednost
Radon 100 Bql*
Tricijum 100 Bgl*
Indikativna doza 0.10 mSv

PoviSeni nivoi tricijuma mogu ukazati na prisustvo drugih vestackih radionuklida, ako
koncetracija tricijuma prelazi parametarsku vrednost, treba izvrSiti analizu prisustva drugih
veStackih radionuklida.Doprinos efektivnoj dozi koja potice od unosa tricijuma,
kalijuma,radona i torona, i radonovih potomaka vodom namenjenom za ljudsku potro$nju
nije ura¢unat u graniénu vrednost efektivne doze od 0.1 mSv god*

Slika 5. Molekul tricijum oksida (dva atoma tricijuma
bela boja, jedan atom kiseonika crvena boja).

Tricijumska voda sadrzi radioaktivni vodonik izotopski tricijum. Kao niskoenergetski
beta emiter sa poluzivotom od oko 12 godina, spolja nije opasan jer njegove beta Cestice ne
mogu da prodru u koZzu. Medutim, opasnost od zracenja predstavlja ako se udiSe, unese u
hranu ili vodu ili apsorbuje kroz kozu.Disperziju i distribuciju tricijma u covekovom
okruzenju prati kinetika voda u hidrosferi.

Inhalacija i ingestija HTO vode nosi rizik po zdravlje populacije, kao i difuzija HTO

para, kroz kozu coveka, bioloski period je 9.4 dana. Koncentracija tricijuma je najveca u
formi HTO:
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Hidrosferi 90%
Stratosferi 9.7%
Troposferi 0.3%

Kao i drugi gasovi HT, CH3T i vezani tricijum u organskim molekulima.

Mo

_— ’ e evaponation  exchange
— @D
- i ““ y
oxidation
soil EHO
¢ diffusion

HT: tritium gas HTO: triiated water  OBT: organically bound tritium

Slika 6. Proces kruzenja tricijuma u prirodi.

5. Nuklearni objekti Srbije

Javno Preduzece ,,Nuklearni objekti Srbije” osnovala je Vlada Republike Srbije, (SI.

Glasnik RS, br. 50/09), kao okosnicu i oslonac nuklearne radiacione bezbednosti i sigurnosti
gradana, objekata i Citave drzave Srbije.

=]

T

Slika 7.[17]
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Javno Preduzece ,,Nuklearni objekti Srbije” je jedina institucija na teritoriji Republike

Srbije koja je, u skladu sa odredbama Zakona o zastiti od jonizujucih zracenja i o nuklearnoj
sigurnosti , ovlaS¢ena za obavljanje sledecih poslova u cilju odrZzavanja neophodnog stepena
nuklearne bezbednosti, zastite ljudi i ouvanja Zivotne sredine[17]:

1.

10.

11.

Obavljanje radijacionih delatnosti koje se odnose na sigurno koriS¢enje izvora
jonizujucih zraCenja, kao i promet izvora jonizujucih zraCenja, radioaktivnih i
nuklearnih materijala

Preduzimanje mera radijacione i nuklearne sigurnosti na lokaciji nuklearnih objekata
u skladu sa zakonom (operativna radijaciona dozimetrija, sistem kvaliteta,
dekontaminacija ljudi, radne i Zivotne sredine, sistematsko ispitivanje radioaktivnosti
u zivotnoj sredini na lokaciji nuklearnih objekata, merenje interne radioaktivnosti,
medicinski tretman profesionalno izlozenih lica)

Obezbedivanje propisanih uslova za lociranje, projektovanje, izgradnju, probni rad,
pustanje u rad, koriS¢enje, trajan prestanak rada i dekomisiju nuklearnog objekta

Upravljanje radioaktivnim otpadom

Sprovodenje mera kojima se sprecava da radioaktivni otpad prouzrokuje
kontaminaciju Zivotne sredine

Obezbedivanje fizicke zastite, protivpozarne zastite i drugih mera bezbednosti
nuklearnog objekta, nuklearnog materijala 1 radioaktivnog otpada, ukljucujuci i mere
bezbednosti u toku transporta nuklearnog materijala

Dekontaminaciju radne 1 Zivotne sredine

Sistematsko ispitivanje radioaktivnosti u Zzivotnoj sredini u okolini nuklearnog
objekta.Vodenje evidencije o izvorima jonizuju¢ih zrafenja, o profesionalno
izlozenim licima i o radioaktivnom otpadu

Organizovanje studijsko-istrazivackih radova u oblasti razvoja nuklearnih tehnologija

Ostvarivanje saradnje sa Medunarodnom agencijom za atomsku energiju i drugim
medunarodnim telima i nadleznim organima drugih drzava u saradnji sa nadleznim
drzavnim organima, a u vezi sa delatno$¢u Javnog preduzeda

Poslove spoljnotrgovinskog prometa i usluge u spoljnotrgovinskom prometu iz okvira
svoje delatnosti
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Delatnosti od opsteg interesa, u smislu ovog zakona, jesu delatnosti koje su kao takve
odredene zakonom u oblasti: rudarstva i energetike, saobracaja, elektronskih komunikacija,
izdavanja sluzbenog glasila Republike Srbije i izdavanja udzbenika, nuklearnih objekata,
naoruzanja i vojne opreme, koris¢enja, upravljanja, zastite, uredivanja i unapredivanja dobara
od opsteg interesa 1 dobara u opstoj upotrebi (vode, putevi, Sume, plovne reke, jezera, obale,
banje, divljac, zaSti¢ena podrucja i dr.), upravljanja otpadom i drugim oblastima.[17]

JK NOS nalazi se na 8 km od Begorada, i na toj lokaciji u blizini Dunava , nalazi se
Istrazivacki reaktor RA koji je stavljen van pogona 1986 godine. Bez obzira na prestanak
rada, i dalje se tretira kao potencijalni izvor tricijuma. TeSka voda koja se koristila kao
moderator, drenirana je 1 postavljena u rezervoare 1987 godine. Posto se u hali nalazi sistem
za ventilaciju moguce je ispustanje tricijuma u obliku vodene pare. Iz samog ventilacionog
dimnjaka RA, moze do¢i do potencijalnog ispustanja tricijuma u atmosferu $to dovodi do
povecanih atkvinosti tricijuma u padavinama u okolini JP NOS. U ovom radu je izvrSen
monitornig na tri lokacije u potoku Mlaka koji prolazi kroz objekat JP NOS.

5.1. Odlaganje nuklearnog i drugog radioaktivnog otpada

Sektor za upravljanje radioaktivnim otpadom poseduje neophodnu stru¢nost i opremu
da obezbedi i sve aspekte i obavi sve delatnosti vezane za rukovanje radioaktivnim otpadom,
Sto ukljucuje:

e sakupljanje radioaktivnog otpada

e Cuvanje radioaktivnog otpada

e transport radioaktivnog otpada

e karakterizaciju i vodenje evidencije o radioaktivnom otpadu
e tretman i skladiStenje radioaktivnog otpada

e demontaZu izvora jonizujucih zrac¢enja

e transport i kondicioniranje izvora jonizujucih zrac¢enja

e bezbedno skladistenje izvora jonizujucih zracenja

Odgovorno upravljanje radioaktivnim otpadom zahteva vrhunsku stru¢nost i opremu,
kao i doslednu primenu mera koje ¢e obezbediti zastitu zdravlja i Zivotne sredine.[17]
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Slika 9. Potok Mlaka sa pove¢anom koncetracijom aktivnosti
tricijuma u JP Nuklearni objekti Srbije.
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6. Metode ispitivanja tricijuma

Posto tricijum ima znacajan uticaj na zivotnu okolinu, analiza i ispitivanje su pronasle
znaCajnu ulogu u pracenju stanja nuklearnih objekata, javne zaStite, dozimetije 1
hidrogeologije. Ispitivani tricijum koji se danas koristi za ispitivanje i analize nije u
potpunosti kosmickog porekla. Velika koli¢ina ovog izotopa nastala je kao posledica coveka,
nakon 40 tih godina, testovima nuklearnog oruzja. Kao $to smo naveli, tricijum je slab beta
emiter sa energijom od Emax=18.6keV.

Postoji desetak metoda koje se koriste u merenju tricijumske vode iz uzoraka zivotne
sredine. Vecina ovih metoda se zasniva na tehnici destilacije. Jedna metoda Kkoristi postupak
alkalne destilacije, nakon ¢ega sledi te¢no scintilaciono brojanje destilata. Druge metode
koriste tehnike suSenja zamrzavanjem, gde se tricijumska voda zadrzava na niskoj
temperaturi, a zatim destilovana u alkalnim uslovima.[18]

Pri detekciji tricijuma koriste se gasni proporcionalni i te¢ni scintilacioni detektori.U
vedéini slucajeva koriste se te¢ni scintilacioni detektori zbog vece efikasnosti u odnosu na
gasne, direktnih merenja i jednostavne pripreme uzoraka.
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6.1. GPC metoda

Gasni proporcionalni brojaci-ova metoda koristi se za prebrojavanje tricijumskog
gasa vodonika dobijenog hemijskim proizvodima iz smanjenog tricijumskog uzorka vode.
Tricijumski uzorak vode je u potpunosti redukovan na gas vodonika pre njegovog
postavljanja na proporcionalni broja¢ gasa. Ove metode redukcije obi¢no koriste zagrejani
magnezijum. Zbog visoke temperature redukciona reakcija ne stvara izotopi¢nost kod
frakcionisanja. Novoformirani gas vodonika se postavlja u zamrznutom bocicu od nerdajuceg
celika koji sadrzi ugljenik. Bocica u kojoj se nalazi vodonik je od nerdajuceg celika.
Temperatura vodonika koji se nalazi u bocici treba da se izjednaci sa sobnom temperaturom,
zatim quenching gas se postavlja zajedno sa izolovanim tricijumskim vodonikom na
proporcionalni brojac.[20]
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Slika 10. Princip rada proporcionalnog brojaca.

6.2. Tecni scintilacioni detektori
6.2.1. Podela

Gajger i Marsden su prvi koristili ovaj tip scinitilacionog detektora u eksperimentu
gde su rasejane alfa Cestice uocavane preko scintilacionog svetla koje su proizvodile na ZnS
ekranu. Razli¢iti materijali su razli¢ito delovali na jonizujuée zraCenje, kada su otkrili
materijale koji su prozirni za sopstvenu svetlost, dobijena je mogucost da se naprave
scintilacioni detektori kod kojih bi cela zapremina bila obuhvacena jonizuju¢em zracenjem, a
ne samo njihova povrsina. Ova vrsta detektora je bila neophodna za registrovanje beta i gama
zraCenja zbog velike prodorne moc¢i (gama) jer je njima potrebna veca zapremina da bi
doziveli interakcije.
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Princip rada ovih detektora bazira se na luminescenciji te¢nih, ¢vrstih i gasovitih
materijala pod dejstvom jonizujuéeg zraCenja. Luminescencija koja je izazvana dejstvom
jonizujuéeg zracenja, pretvara se pomocu fotomultiplikatora u odgovarajuéi elektricni impuls
(slika 11), koji se dalje pomocu elektronskih uredjaja pojacava.
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Slika 11. Fotomultiplikatorska cev.

Scintilacionibroja¢ se sastojiodsamogscintilatorakojimoZebiti u oblikumonokristala,
fotomultiplikatora 1 elekronskoguredaja za pojaCavanje [ obradusignala. Deo
ispitivanogzracenja se u scintilatorupretvara u kvantesvetlosti, ¢ijibrojzavisiodtipazrac¢enja I
materijalascintilatora. Velika zastupljenost ovih uredjaja je posledica njihovih sledeéih
osobina:

1. Velikabrzina I kratkovremerazlaganja
2. Velikaefikasnost u odnosunagasnebrojace
3. Dvarezima rada- spektrometri Cestica i spektrometri odredjivanja energija zracenja
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Grafik 3. Prikaz signala kod plasticnih scintilatora.
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Scintilatori se dele na;

1. Organske- u oblikukristala, rastvaraju se u cvrstoj prozirnoj plastici(plasti¢ni
scintilatori) kao i u organskim te¢nostima (tecni scintilatori)
Cvrsti organski - monokristali organskih jedinjenja, gde se najéesce koriste antracen i
stiben. Pristustvo aktivatora nije potrebno, pogodni za detekciju naelektrisanih Cestica
I brzih neutrona preko uzmagnutog protona. Osetljivi na gama zrake, loSa energetska
rezolucija.
Plasticni organski - sastoje se iz Cvrstih rastvora i za detekciju gama, beta, alfa
Cestica 1 brzih neutrona. Sli¢na svojstva kao te¢ni organski, ali je prednost u tome jer
se ne stavljaju u merne viale, moguce ih je praviti u raznim oblicima i geometrijama
(folije i vlakna) pokazuju intertnost prema vodi, vazduhu, mnogim hemikalijama, pa
mogu diretkno da reaguju sa radioaktivnim uzorkom. Visina signala u zavisnosti od
energije alfa i beta Cestica kod ovih sicntilatora prikazana je na slici 15.

2. Neorganske - monokristali alakalnih metala sa malom koncetracijom necistoca

Transformacija izgubljene energiju u svetlost se naziva konverzija, a definise se kao
odnos izmedju izgubljene energije cestice po jedinicnom putu na izracenu svetlost |
odgovarajuce izgubljene energij enajonizaciju, data je izrazom:

dE
_ (Gsv

- dE
(a)jon

(1.6)

gde oznake sv i jon odreduju tip transformacione energije.

Kvalitet samog scintilatora izrazava se svetlosnim prinosom, $to je svetlosni prinos
veci, laksa je detekcija Cestice. Sam prinos zavisi od vrste energije Cestice. Kod vecine
scintilatora sam svetlosni prinos je u slucaju elektrona Ili gama zraka proporcionalan energiji,
dok se ova proporcionalost gubi kod teskih Cestica.

Vreme gorenja t — od trenutka kada naelektrisana cestica zapali Kristal-scintilator,
posle 1072 s, emitovana svetlost dostize maksimalnu vrednost. Posle vremena t koje je
duzeod to (101%s), emisija svetlosti opada po eksponencijalnom zakonu:

Talasna duzina emitovane Cestice mora odgovarati maksimumu spektralne osetljivosti
fotokatode fotomultiplikatora, zbog kvaliteta transformacije u struju.

Tabela 11. Prikaz izgubljene energije(C) u procentima uzavisnosti od gustine materijala
scintilatora (p) I talasne duZine zracenja(l) za vreme gorenja (t)

Scintilator p ] A[nm] t[s] C [%]
Antracen 1.25 440 2.7x10°8 4.2
Stilben 1.15 410 (2-3)x10'8 2.8
Nal(TI) 3.67 410 2.5x1077 8
ZnS(TI) 4.1 450 1x10°° 28
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6.2.2. Tec¢ni organski scintilatori

Rastvaranjem primarnih organskih scintilatora u odgovaraju¢im rastvara¢ima dobijaju
se tecni organski scintilatori. Efikasan energetski transfer od molekula rastvaraca (kao
aktivatori u neorganskim scintilatorima) je kljucan. Potrebno je drzati ih u zatvorenim
bocama, jer | malo pristustvo rastvorenog kiseonika, kod ovih tipova scintilatora deluje kao
prigusivac, pri ¢emu znatno moze smanjiti efikasnost detekcije. Otporniji su na intezivniju
radijaciju od Cvrstih I plasti¢nih scintilatora jer nemaju Cvrstu reSetku (¢ak do 105 Gy).
Primena im je u eksperimentima gde je potrebno koristiti detektore velike zapremine.

Sam proces rastvaranja radioizotopa u ovim scintilatorima, same emitovane Cestice
koje prolaze kroz ovaj scintillator mogu se detektovati sa efikasno$¢u do 99%, jer je
obezbedjena 4m geometrija. Imaju primenu kod merenja niskoenergetskih beta emitera,
detekcije kosmickih zraka i snimanja neutronskog energetskog spektra u opsegu do nekoliko
MeV-a.

Idealan scintilacioni materijal trebalo bi da poseduje sledec¢a svojstva:
Pogodnost za interakciju sa nuklearnim zra¢enjem

Sto bolju konverziju kineti¢ke energije u detektabulnu svetlost
Konverzija treba da bude linearna

Medijum trasnparentan

Vreme raspada Sto krace

Dobre opticke karakteristike

Indeks refrakcije kao kod stakla

© N o g B~ N PE

Scintilator da ima $to bolju rastvorljivost 1 §to manje osetiljv na supstance prigusivaca

6.2.3. Quantulus 1220

Quantulus 1220 je te¢ni scintilacioni dektektor proizvodaca Perkin Elmer, napravljen
sa mogucénos€u merenja izrazito niske energije veStackih, kosmickih 1 drugih prirodnih
radionuklida. Upotrebljava se u svrhu detekcije a-, B- i y-zradenja, X-zraka, Cerenkovljevog
zraCenja, Auger-ovih elektrona i luminiscencije.

Uredaj je visine 156 cm, duzine 101 cm, duzine 92 cm, a tezak je 1000 kg (slika 18).
Frekvencije na kojima uredaj moze da radi se kre¢u od 50-60 Hz, pod naponom od 100, 115,
120, 220, 240 V. Da bi Quantulus 1220 radio, potrebno je da budu ispunjeni optimalni
spoljasnji uslovi, kao §to je vlaznost vazduha od 75 % I temperatura od oko 30°C.
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Slika 12. Izgled quantulusa 1220.

Uredaj poseduje zastitu koja je podeljena na aktivnu i pasivnu , §to je osnova izuzetno
niskog fona prilikom merenja. Sloj olova niske radioaktivnosti i sloj bakra ¢ine pasivnu
zaStitu. Uloga olova jeste da atenuira veliku koli¢inu y-zracenja iz okoline, kao i kosmicko
zraCenje. Tezina ovog sloja je 600 kg, a dimenzije su: Sirina 20 cm iznad komore za merenje,
sa donje strane komore debljina je 15 cm, i sa boc¢nih strana 7-11 cm (olovna zastita
prikazana je i na slici 20). Sloj bakra atenuira termalne neutrone i X-zracenje stvoreno u
olovnoj zastiti i ne dozvoljava prolazak X-zraka do scintilacione te¢nosti.

Quantulus poseduje dva fotomultiplikatora za koincidentno snimanje signala, kao i
dva koja se koriste za detekciju pozadinskih efekata i rade u antikoincidenciji sa prvim parom
PMT-a. Aktivna zastita se sastoji od te¢nog scintilatora na bazi mineralnih ulja, ona se nalazi
oko merne komore sa uzorkom za analizu i €ini je asimetricni §tit koji funkcioniSe kao beta
detektor pozadinskog zracenja. Aktivna zaStita funkcioniSe na sledec¢i nacin: ukoliko oba para
fotomultiplikatora detektuju scintilacionu svetlost, ta svetlost se morala emitovati pri
prolasku Cestica background-a i kroz scintillator na bazi mineralnih ulja i kroz scintillator u
mernom vialu; dakle, nakon prikupljanja i obrade signala, oduzimaju su svi signali koji su
detektovani od strane oba para PMT-a kao fon pri merenju. To znaci da dva para PMT-a rade
u antikoincidentnom rezimu. Aktivna zaStita, redukujuci pozadinske efekte, daje informacije
o gama i kosmickom zrac¢enju. To sve postize bez gubitaka u efikasnosti detekcije.
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Slika 13. Princip pasivne i aktivne zastite detektora: S-par fotomultiplikatora koji rade u
koincidenciji i snimaju dogadaje iz uzorka, G- par fotomultiplikatora iz aktivne zastite koji
rade u antikoincidenciji sa S-parom fotomultiplikatora.

Odbroj po éasu po kanalu

Broj kanala

Grafik 4. Prikaz razlika u signalu koji poti¢e od uzorka (kriva broj 1) i signala koji je
dobijen snimanjem aktivne zastite (kriva broj 2). Signal koji potice od fona je konstantanduz
merenja, ali nije beznacajan tako da se radi povecanja taCnosti merenja mora uzeti u obzir.

Princip rada

Kako bi se prikupili i obradili podaci na Quantulus-u, potrebno je podesiti nekoliko
parametara 1 obezbediti adekvatne uslove merenja. Na pouzdanost dobijenih rezultata uti¢u
statistika brojanja, stabilnost uzoraka, promena efikasnosti detektora usled moguceg
prigusenja u uzorku (quench efekata), kao 1 podeSavanje odredenih optimalnih parametara
koji su karakteristi¢ni za datu metodu merenja. Princip merenja (slika 12) se zasniva na
koriS¢enju visSe MCA (MultiChannel Analyzer), kako bi se podaci $to preciznije prikupili.
Quantulus 1220 se sastoji od dva MCA, oba su podeljena na dve polovine, stoga se nakon
merenja dobijaju Cetiri spektra od po 1024 kanala rezolucije. Prvi MCA sadrzi spektar iz
aktivne zastite, a drugi belezi spektre dobijene iz uzorka. Analiza dva viSekanalna analizatora
pruza informaciju o broju dogadaja, kao 1 o energetskoj distribuciji merenog izotopa. Svaki
kanal sadrzi energetsku distribuciju, a broj dogadaja je ukupan broj odbroja po kanalima.
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Time zaklju¢ujemo da viSekanalni sistem podrazumeva sadrzaj Sto veceg broja kanala i
memorije koja moze da skladisti Sto vecu koli¢inu podataka.
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Slika 14. Princip merenja na Quantulus-u.

Za funkcionalnost ovog sistema potrebni su slede¢i elementi: A/D konvertor,
komparator amplitude impulsa PAC (Pulse Amplitude Comparator), analizator oblika
impulsa PSA (Pulse Shape Analysis), kolo za korekciju na hemiluminiscenciju DCOS
(Delayed Coincidence Circuit) kao i mnogi drugi.

Funkcija A/D konvertora jeste da odredi visinu pulsa, pozicionira I memorise, pri
tome se podaci selektuju po odgovaraju¢im skalama. Pri ovako preciznom memorisanju,
omogucena je analiza tatno odredenih delova spektra, a s obzirom da prethodna merenja
ostaju sacuvana, mogu¢ je 1 prekid merenja u bilo kom trenutku. PSA, uz separaciju alfa 1
beta spektra, dodatno umanjuje pozadinske efekte.
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On identifikuje Cestice jonizujuceg zraCenja i smanjuje background. PAC funkcionise
kao discriminator, koji smanjuje pozadinsko zracenje, nastalo meSanjem elektromagnetnih
signala u toku LSC merenja.

DCOS koriguje zakasnele koincidencije, a zatim ih Salje na viSekanalni analizator,
koji ga tretira kao hemiluminescentni spektar. Nakon toga se na preostale viSekanalne
analizatore $alje preostali signal i snima kao spektar uzorka.

Uredaj sadrzi tri tacne sa prostorom za bocice (slika 14), koje postavlja laborant.
Materijal za izradu bocica, oblik i dimenzije su propisane i u skladu sa standardom
predvidenim za rad Quantulus-a 1220. Zapremina svake bocice je 20 ml, a one mogu biti
napravljene od stakla ili plastike.

Messurement chamber, Lead shielding

t Seal '.;l- r.-' \u

Sample changer

Slika 15. Tok premestanja tacni sa bo¢icama i prostor za merenje

Preko rac¢unara i programa WinQ se saopstava naredba koja tacna ¢e biti povucena na
analizu. Ovaj program daje i informacije o duzini merenja i broju tacne i bocice za analizu,
koje Quantulus 1220 razlikuje po mestu postavljanja na tacni. Kada je tacna u centralnom
delu uredaja, ona se namesta u polozaj zadat programom i bocica sa uzorkom ulazi u
centralni deo. Bocica se nakon isteka zadatog vremenskog trenutka vraca u prvobitan polozaj,
da bi sledeca istim postupkom dosla na analizu.

Kada se pokrene program WinQ, otvara se prozor u koji se unose komande u vidu
davanja naziva i definisanja protokola, (slika 15) U programu postoji opcija Queue, ona
protokol uvrStava u posebnu kolonu (tre¢u), to znaci da je taj protokol zadat za analizu i
prema definisanom nalogu u protokolu, uredaj pomera tacne i analizira bocice.
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Slika 16. Izgled prozora u koji se unose komande za protokol.

Definisanje protokola: pokretanjem opcije New, otvara se prozor sa zaglavljem
General Parameters, dobija se informacija o nazivu protokola, mesta gde ¢e biti sacuvani
merenjem dobijeni podaci i broj ponavljanja merenja za jedan uzorak (bo¢icu).

Nakon toga se potvrdi naredbom OK, a zatim se podeSavaju parametri u drugom
zaglavlju MCA & Window Settings. Signali se dodaju iz oba fotomultiplikatora oko uzorka
(signal trigger L*R), tada se istovremeno detektuje svetlost. Merenje se blokira kada se
istovremeno detektuju 1 ¢uvaju (signal blokira G). Mesto gde se fotomultiplikatorima signali
pojacavaju i registruju jeste viSekanalni spektar (MCA).

Opcijom Send spectar vrsi se selekcija spektra koji ¢e biti saCuvan na disku. Zaglavlje
MCA se sastoji iz dve verzije — MCA1 i MCA2, obe verzije se dele na dva dela koja sadrze
spektar, spektar je kodiran brojevima 11, 12, 21, 22.

Coincidence Bias se koristi za biranje pragova pri merenju. High Coincidence Bias —
ima funkciju merenja beta Cestica visoke energije, Low Coincidence Bias — generiSe spektar i
beta Cestica niskih energija.

Na dodatnu analizu pulsa mogu da uticu i elektronski dodaci, kao $to su: PAC (Pulse
Amplitude Comparation), komparacija amplitude signala, analiza oblika signala i PSA(Pulse
Shape Analyzer). Trece zaglavlje, Sample Parameters, sluzi za unos podataka vezanih za
poziciju, redosled i duzinu merenja bocica na tacnama.

Definisanje protokola: opcijom New, otvara se prozor koji je prikazan na slici . U
prvom zaglavlju General Parameters daju se informacije za naziv protokola, mesta gde ¢e
sesaCuvati merenjem dobijeni podaci i o broju ponavljanja merenja za jedan uzorak (bo¢icu)
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Slika 17. Podesavanje protokola za tricijum.
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6.2.4. LSC metoda

Prvo i najvaznije kod LSC metode, radioaktivni uzorak (na primer tricijumsaa voda
posle sagorevanja) treba kombinovati sa scintilacijskim koktelom, tako da u direkthom je
kontaktu sa supstancom koja poseduje sklonost ka fluorescesiji kada su atomi pobudeni,
stvaraju¢i tako scintilacije, tj. fotone. Supstanca koja se obi¢no oznaceno kao "fluor"
pokazalo se prikladnim. Fluor je prikladan naziv zbog osobine supstance da vrsi scintilacije
odnosno svetli kada se pobude atomi, dakle ne misli se direktno na element fluor.[18]
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Slika 18. Glavni princip na kojem se zasniva metoda LSC. Radioaktivni izotop
koji se podvrgava ispitivanju pobudi molekule rastvaraca koji se zatim de-ekscitiraju
u prizemna stanja putem emisije svetlosti, tj. fotona. Ovi fotoni se registruju u PMT-u

preko foto-elektrona koji daju elektri¢ni izlazni signal koji je direktno
proporcionalan oslobodenoj energiji pocetnog raspada

Ta¢no merenje prirodnih nivoa tricijuma nije jednostavan zadatak. Glavni problem je
to da je tricijum je izuzetno slab beta-emiter, i dobro je poznato da je efikasnost detekcije
najniZa u regionu niske energije.

Drugi problem, ova merenja su za prilicno niske aktivnosti tritijuma u uzorcima koji
se analiziraju zbog brzog mesanja prirodno generisanog tricijuma sa velikim koli¢inama vode
1 vodoniak u atmosferi Sto zahteva dalje sloZenije metode pripreme uzorka. Napredovanje
LSC tehnike kao i poboljsanje postojecih metoda pripreme uzorka, ova tehnika se pokazala
dobrom u nadgledanju prirodnih koncentracije aktivnosti tricijuma u vodama.

Postoji nekoliko metoda ispitivanja tricijuma putem tecnih scintilacionih detektora, a one su:

1. ASTM- standardna metoda za ispitivanje tricijuma
2. Elektroliticko obogacenje
3. Direktna metoda
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1. ASTM-standardna metoda za ispitivanje tricijuma

Primenjuje se za odredivanje koncentracije aktivnosti a-emitera iznad 0,037 Bl i
B-emitera sa koncentracijom aktivnosti iznad 0,150 Bgl. Ovom metodom nije mogude
utvrditi koji su alfa, odnosno, beta radionuklidi prisutni i u kojoj meri u analiziranomuzorku.

Odmah po wuzorkovanju, najduze 5 dana nakon sakupljanja, uzorak vode
se konzervira 2 M azotnom kiselinom (5-10 ml 2 M azotne kiseline po litru uzorka) da bi se
pH vrednost dovela do , i da bi se eliminisao uticaj polimerizacije, stvaranja koloidnih
formacija i prekoncentrovanja sporim uparavanjem. Uzorak vode se zatim filtrira kroz 0,45
pum filter-papir. Zakiseljeni uzorak ¢uva se najmanje 16 h pre pocetka analiziranja (a najduze
4 dana nakon kojih je potrebno ponovo proveriti pH i eventualno ponoviti dodavanje 2 M
azotne Kiseline) i zatim polako uparava do zapremine 4-5 ml, nakon Cega se prebaci u
scintilacionu bocicu 1 dopuni sa 0,1 M HNO3 a zatim se uparava do suvog ostatka.
Zapremina vode koja se uparava odreduje se tako da masa suvog ostatka ne bude veca od
najveCe mase suvog ostatka kalibracionog standarda. Suvi ostatak uzorka koristi se kao
parameter prigusenja, QIP, i rastvara sa 5 ml 0,1 M HNO3 nakon ¢ega mu se dodaje 15 ml
scintilacionog koktela. Uzorak treba da bude bistar, homogeni rastvor, bez vidljive fazne
separacije. Ukoliko se pojavi fazna separacija ili u mernoj posudi ostane suvi ostatak, uzima
se manja zapremina uzorka za analizu i ponavlja se postupak pripreme uzorka. Ovako
pripremljeni uzorci mere se u prethodno kalibrisanom te¢nom scintilacionom brojacu.
Merenja standarda i uzoraka treba da se vrSe na osnovu istih operativnih parametara
instrumenta i na istoj temperaturi (pri hladenju uzoraka moguée je da se pojavi fazna
separacija). Rezultat merenja zavisi od toga da li je uzorak meren odmah po pripremi, pri
¢emu se identifikuju i kratkozive¢i radionuklidi (npr. 224Ra), ili se meri kasnije da bi se
merili radionuklidi koji su u ravnotezi. Radionuklidi prisutni u uzorku mogu biti van
ravnoteze sa svojim precima. Mnogi faktori, ukljucujuéi rastvaranje iz originalne matrice u
kojoj se nalaze radionuklidi preci, mogu narusiti radioaktivnu ravnotezu. Ukoliko ti
radionuklidi imaju period poluraspada reda veli¢ine nekoliko dana ili krace, potrebno je
prema interesima | kvalitetu merenja definisati maksimalno vreme koje moze da protekne od
uzorkovanja do pocetka merenja

Prednost ASTM metode je u nizoj granici detekcije zbog procedure uparavanja
uzoraka koja za set uzoraka traje 10-14 dana, pa je ASTM metoda prihvacena kao adekvatna
u okviru kontinuiranog monitoringa uzoraka u zivotnoj sredini.[22]
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Slika 19. Aparatura za destilaciju.

2. Elektroliticko obogacenje

Jednacine na koje predstavljaju osnovni princip kod elektrolitickog obogacivanja
tricijuma su:

H,0-> 0o/2+2H" + 2¢° (1.8)
2H* + 2" SH, (1.9)
H,0-> 02/2 + H2 (2.0)

Ove jednaine predstavljaju reakciju na anodi i katodi, odnosno celu reakciju
elektrolize, respektivno. U vodi, deuterijum, tricijum I lak vodonik postoje u obliku THO,
DHOi H20, respektivno. To je eksperimentalno potvrdeno da se H20 elektrolizuje lakse
nego DHO ili THO. Tako se tricijum i deuterijum obogacuju u vodi nakon kontinuirane
elektrolize.[21]
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Slika 20. Elektroliticko obogacivanje tricijuma u vodi. Plavi kvadratiéi predstavljaju
H20 molekule, a oni sa relativno debljom ivicom pokazuju THO i DHO. Otvoreni i napunjeni
krugovi predstavijaju gas kiseonik, odnosno vodonik. Elektroliza potice od
leve strane do desne strane, odnosno broja THOorDHOmMmolekula nisu tako smanjene
iako se oni H20 postepeno smanjuju u procesu elektrolize.[21]

Slika 21. Oprema za elektroliticko obogacenje vode tricijumom na Institutu Ruder Boskovi¢ u
Zagrebu, Hrvatska [22]

3. Direktna metoda za ispitivanje tricijuma

Ova metoda se naziva direktna jer ne zahteva elektroliticko obogacéenje, direktno se
odreduju vrednosti tricijuma. Metoda spada u brze testove, koristi se kao I metoda za
ispitivanje grani¢nih vrednosti radionuklida u vodi za pic¢e. Primenjuje se I kod provere
radijacije vode kod nuklearnih reaktora koja sluzi za moderaciju odnosno hladenje.[22]

Metoda koristi scintilacioni detektor koji ima moguénost detekcije malih vrednosti
energija u ¢ijem opsegu spada I emisija beta Cestica koja prati raspad tricijuma.

Od aparature se koristi:
1. Tecni scintilacioni detektor

2. Bocice od 20ml (plasti¢ne)
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3. Aparatura za filtraciju

4. Aparatura za destilaciju

7. Rezultati merenja

Priprema uzoraka

Merenje aktivnosti tricijuma je radeno preko direktne metode, te¢nim scintilacionim
detektrorom Quantulus 1220. Uzorci iz padavina sa Zelenog brda kao referentne vrednosti i
potoka Mlaka uzete sa tri lokacije u odnosu na recipijent, zapremine 8 ml su pomesani sa 12
ml scintilacionog koktela i smesteni u plasti¢ne viale od 20 ml, nakon ¢ega su ostavljeni da
stoje 1 dan pre merenja radi eliminacije hemiluminescencije i fotoluminescencije. Specifi¢no
tricijumov spektar se ¢ita na kanalu 1-250. U tom opsegu takode mozemo da vidimo odbroje
uzokka r, backgrounda b, i standarda s. Dodatno za hemiluminescentni spektar rqg, koji se
nalazi na kanalu 1-250, te podatke je moguce ocitati ako se merenja na Quantulusu pre toga
definiSu u posebnom setup-u.

Slika 22. Spektar tricijuma u opsegu 1-250
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Optimizacija

Efikasnost detekcije se odreduje preko formule:

S
€, =— 2.1
t~ga, (2.1)
gde su:
-A,[Bg/I]-koncentracija aktivnosti ®H rastvora
r—(b+71y)
A=—"- (2.2)
60,V
160 L 3 1 s 1 L 1 L 1 Lt | 4 I ¥ 1 ’ =l
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Grafik 6. Efikasnost detekcije za Ultima Gold LLT i Optiphase, treba
napomenuti da se u radu koristio Ultima Gold LLT.[27]

Minimalna detektabilna aktivnost tricijuma MDA koja je postignuta za vreme merenja
od 300min racuna se preko formule:

2.71+4.65 /(b+r )T
MDA = : 2.3)

60V
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Grafik 7. Prikaz minimalne detektibilne aktivnosti u zavisnosti od
vremena merenja za Ultima Gold LLT.[27]

Parametizacija krive je data relacijom 3.2:
_ __x X 1 p2-
y = 0,95(11) + 68(8) exp [~ ( 5)] +3,8(3) exp| - 5= o |: 72 =0.9984
(2.4)
Pre merenja definiSemo lokacije i referetne vrednosti.
Lokacije:

e Mlaka 1- Mesto bez ikakvih uticaja nuklearnih objekata na okolinu.
e Mlaka 2- Mesto uzorkovanja kod recipijenta.
e Mlaka 3-Mesto uzorkovanja nizvodno od recipijenta.
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Slika 23. Lokacije uzorkovanja.
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Za detekciju tricijuma u padavinama kao referentna vrednost je uzeto uzorkovanje sa
lokacije Zeleno brdo koje se nalazi na 7km od JP NOS, dok je za detekcju tricijuma u
povrsinskoj vodi uzeta Mlaka 1.

Obrada rezultata

Na osnovu dobijenih rezultata koji su postignuti direktnom metodom u Ultima Gold
LLT koktelu, za vreme merenja od 300min, u Quantulusul220 preko programa WinQ
dobijeni su sledeci rezultati:

S——
Wnd sp | Crate | (
1 [1[250  sTNOS 57-3 8848
2 1250 s2 NOS_52-1 0.033
3 [1|250 s3 NOS_52-2 0.036
4 [1|250 s4 NOS 52-3 0.039
5 1250 |s5 NOS_53-1 0.046
"6 |1|250 s6 NOS_53-2 0.043
7 [1]250 s7 NOS_53-3 0.047
8 |1|250 B NOS_54-1 0026
| 9 11]250 s9NOS 54-2 0026
| 10 1l250___s10 NOS 543 0.025
11 [1.250 s11 NOS_55-1 0.021
12 [1.250 s12NOS 552 0020
13 [1.250 s13 NOS_55-3 0.022
14 1.250 514 NOS_56-1 0.019
15 1.250  s15 NOS_56-2 0.020
16 [1.250 s16 NOS_56-3 0.018
17 1.250  s17 NOS_57-1 0.020
18 1.250 518 NOS_57-2 0.021
19 1.250 s19VINCA | 0.019
20

Slika 24. Tabela rezultata za mesec April 2018. Ubacivanjem vrednosti iz kolone C rate u
program Microsoft Excel, gde je definisana formula za aktivnost.

e NOS 53-1 Lokacija Mlaka 2
e NOS 52-1 Lokacija Mlaka 3
e NOS 54-1 Lokacija Mlaka 1
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Na osnovu prikupljenih 1 obradenih podataka u periodu 19 meseci, aktivnosti
tricijuma od decembra 2017 do juna 2019 su navedeni u tabeli 12:

Lokacija Datum Aktivnost[Bql?]
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Decembar 2017 19+0.6
Mlaka 3 18+0.8
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Februar 2018 16+0.4
Mlaka 3 12+0.6
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Mart 2018 10.8+0.3
Mlaka 3 7.610.6
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 April 2018 8.3+0.3
Mlaka 3 5.2+0.4
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Maj 2018 6.2+0.7
Mlaka 3 6+0.5
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Jun 2018 11.2+0.6
Mlaka 3 8.4+0.5
/ /
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Jul 2018 6.1+0.5
Mlaka 3 5.940.3
/ /
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Lokacija Datum Aktivnost[Bgl*]
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Avgust 2018 6.7+0.4
Mlaka 3 6.2+0.3
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka2 Septembar 2018 2.6£0.6
Mlaka3 2.3+x0.4
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Oktobar 2018 7.9+0.7
Mlaka 3 7.6+0.9
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Decembar 2018 9.940.3
Mlaka 3 8.8+0.3
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Januar 2019 9.7+0.6
Mlaka 3 9.4+0.9
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Februar 2019 8.940.7
Mlaka 3 8.3+0.7
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Mart 2019 6.1+0.8
Mlaka 3 6.1+0.5
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 April 2019 6.6+0.9
Mlaka 3 6.6+0.6
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Maj 2019 6.8+0.5
Mlaka 3 4,53+0.3
Zeleno brdo <2.2
Mlaka 1 <2.2
Mlaka 2 Jun 2019 6.3+0.7
Mlaka 3 6.6+0.9
Zeleno brdo <2.2

Tabela 12 rezultata aktivnosti tricijuma za date lokacije u

periodu od decembra 2017 do juna 2019.
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Aktivnost [Bql”
3

Dec17 Feb18 Mart18 Apr18 Maj18 Jun18 Jul18 Avg18 Sept18 Okt18 Dec18 Jan19 Mart19
Datum

Grafik 7.(Origin 9.1) Prikaz specificne aktivnosti u periodu od godinu dana

Srednje vrednosti koncentracije tricijuma za Mlaku 2 Mlaku 3 u period od decembra
2017 do juna 2019 racunate su preko formule:
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19

Asr(3H) = (2.4)

. Vrednosti dobijene za Mlaku 2:

Asr(3H)M|aka2=7.84 qul

« Vrednosti dobijene za Mlaku 3:

Asr(3H)|\/||aka3:6.81 Bql-l

—_ —_ —_ — - N
o ] BN ()] o o
| 1 I 1 I 'l I 1 I 'l I J

Aktivnost [Bql™]

8 4

Decembar2017 Sr. vrednost (19 meseci) Septembar 2018
Vreme

Grafik 8. Statisticki prikaz maksimalnih, minimalnih i srednjih vrednosti aktivnosti tricijuma
u periodu od 19 meseci.
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8. Zakljucak

Izotop vodonika, tricijum, je radioaktivni izotop vodonika, u vecini slu¢ajeva se nalazi
vezan za molekule koji zamenjuju vodonik. Moze se naci u prirodi kao produkt interakcije
kosmickog zraCenja sa molekulima vazduha odnosno atmosferskim azotom, takav tricijum je
prirodni.Postoji 1 antropogeni tricijum koji doprinosi uvecanu nivoa prirodnog tricijuma.
Vestacki proizveden tricijum nastaje u probama nuklearnog oruzja, u radu nuklearnih
elektrana i preradom nuklearnog goriva kao $to je navedeno u radu.

Za ispitivanje sadrzaja tricijuma u ovom radu je koriS¢ena direktna metoda pripreme uzorka
(mesanjem 8 ml uzorka vode sa 12 ml scintilacionog koktela UltimaGold LLT), posto je u
vodi potoka Mlaka sadrzaj tricijuma iznad granice detekcije za ovu metodu koja iznosi 2.2
Bql™.

Tecni scintilacioni detektor Quantulus 1220 je ,,ultra-low-level brojac i kao takav je
pogodan za merenje izuzetno niskih koncentracija aktivnosti alfa i beta emitera, pa kao takav
pruza Sirok spektar moguénosti za rad 1 merenja ne samo tricijuma ve¢ i drugih radionuklida.
Kalibracija detekroskog Sistema Quantulus 1220 direkthom metodom za vreme od 300min
preko LLT koktela iznosi 2.2 Bql™?, $to zadovoljava granice detekcije. Za efikasnost detekcije
je uzeta vrednost od 31.2%.

Monitoringom je utvrdeno da se poveéane vrednosti tricijuma nalaze u okolini recipijenta.

Tokom obrade rezulata pokazano je da su maksimalne koncentracije tricijuma u
potoku mlaka ¢ak 19 Bql™ a minimalne skoro na granici minimalne detektibilne aktivnosti
2.3 Bl . Takode ove vrednosti ne premasuju parametarne vrednosti u vodi za pi¢e koje su
definisane ,,Sluzbenim glasnikom RS od 100 Bgl™ . Sve izmerene vrednosti ne premasuju
zakonom propisane vrednosti i daleko su ispod kriti¢nih.

Maksimalne vrednosti tricijuma koje su detektovane u potoku Mlaka mogu se
pripisati remontu nuklearnog objekta, kao i nacinu skladi$tenja nuklearnog otpada na koje bi
trebalo da se obrati dodatna paznja.
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