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MJEREN JE
UKUPNE BETA-RADIOAKTIVNOSTI

U PRIRODNIM VODAMA NOVOM METODOM
UPARAVAN]JA

M. Picer
Institut za medicinska istrafivanja i medicinu rada JAZU, Zagreb
(Primljeno 14. 11 1968)

Razraden je veoma jednostavan, precizan, osjetljiv i relativno kratak
postupak za odredivanje ukupne beta radioaktivnosti u prirodnim vo-
dama.

Pokusi su radeni s uzorcima kiSnice, rije¢nih i cisternskih voda umjet-
no kontaminiranim sa smjesom Sr-90, Cs-187 i Ce-144 i na normalnim
uzorcima prirodnih voda kontaminiranim radioaktivnim padavinama.

Postupak sc sastoji u tome da se u uzorak vode od I litre doda izvje-
sna koli¢ina otopine kalcijeva acetata i vodena otopina 1 N citronske
kiseline, odnosno 1°/0 otopine kompleksona III, upari do malog volumena
na plinskom kuhalu i kvantitativno prenese u planiete promjera 55 mm.
Sadr¥aj plangeta ispari se do suha i mjeri pomoéu protoénog GM bro-
jaca niskog osnovnog brojenja.

Preciznost metode je vrlo dobra, tako da se standardna relativna gre-
$ka od mjerenja 10 paralelnih uzoraka kreée unutar gre$ke brojenja.
Brojenjem uzoraka ki$nice i rijeka od 100 min. i osnovnog brojenja
mjernog sistema oko 1.5 imp/min. greska iznosi oko 10%, a kod cistern-
ske vode i manje.

U literaturi je opisano vife metoda za odredivanje ukupne beta-radio-
aktivnosti u vodi. NajéeS¢e upotrebljavana metoda sastoji se od upara-
vanja veceg volumena vode do suha, te Zarenja i brojenja ostatka (1, 2,
8). Opisane su i metode direktnog mjerenja ukupne beta-radioaktivnosti
uparene ili neuparene vode pomijefane s tekuéim scintilatorom (4), ili
mjerenje sa specijalno konstruiranim uredajima za kontinuirano praée-
nje radioaktivnosti tekuée vode (5).

U naSoj se zemlji jo§ od 1961. godine prati nivo radioaktivne konta-
minacije biosfere kao posljedica testova nuklearnim oruzjem (6). U ve-
¢ini na$ih centara za pradenje kontaminacije biosfere, za odredivanje
ukupne beta-radioaktivnosti prirodnih voda upotrebljava se metoda upa-
ravanja uzoraka i brojenje alikvotnog iZarenog ostatka (7). Medutim,
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neka usporedna mjerenja beta-radioaktivnosti navedenom metodom po-
kazala su veoma velike varijacije rezultata zbog slabe preciznosti me-
tode.

Radi pronalazenja prikladnije metode, pristupilo se istrazivanjima o
mogucénosti mjerenja opce beta-radioaktivnosti suhog ostatka prirodnih
voda bez prethodnog Zarenja i prenoSenja izarenog ostatka. Na taj bi se
nacin izbjegao gubitak radionuklida Zarenjem i adsorpcijom na stijen-
kama lonc¢i¢a za zarenje, koji je naroCito izraZzen kod obrade uzoraka
ki$nice s malim sadrzajem krutog ostatka.

MATERIJAL I METODE

Priredivanje otopina reagencija

U radu su upotrebljavane 1 N vodene otopine solne, dusi¢ne, sumpor-
ne, oksalne, octene, citronske, vinske, askorbinske i sulfosalicilne kiseline,
te 19/o otopina kompleksona III (dinatrijeva sol etilendiamintetraoctena
kiselina) priredene na uobiéajeni nadin.

Otopina 1 N salicilne kiseline te 1% kompleksona I (nitrilotrioctena
kiselina) 1 kompleksona II (ctilendiamintetraoctena kiselina) dobivene su
otapanjem navedenih tvari u 0.1 N otopini amonijaka u vodi.

Radionuklidska smjesa

Dodavana radionuklidska smjesa sastojala se od *'Ce (35.6%0), 9°Sr
(38.5%) 1 137Cs (25.6%0). Sastav navedene smjese odgovara prema Hun-
teru (8) smjesi fisionih produkata starih oko 4 godine.

Buduéi da su se istrazivanja vrsila sredinom 1967. godine, a posljed-
nji veliki pokusi s nuklearnim oruZjem (povriinske eksplozije) vrieni su
tokom 1963. godine — to starost upotrijebljene fisione smjese relativno
dobro odgovara starosti fisionih produkata u radioaktivnim padavinama.

Fripremanje uzoraka

Istrazivanja su vriena na &istim vodenim otopinama kalcijevog ace-
tata, na kiSnici, cisternskoj i rije¢noj vodi. Vodena otopina kalcijevog
acetata sluzila je kao nadomjestak prirodnih voda (3) u ispitivanjima
efikasnosti prenoSenja smjese radionuklida iz ¢afe za isparavanje u plan-
Setu za brojenje. Uzorci ¢istih otopina Ca(CH,COQ), kontaminirani su
neposredno prije analize dodavanjem radionuklidske smjese. Uzorci pri-
rodnih voda, umjetno kontaminiranih, priredeni su tako da se u plastiéni
kanister od 25 litara stavilo 20 litara ki¥nice, rije¢ne ili cisternske vode
1 dodala odredena koli¢ina radionuklidske smjese.

Prije svakog uzimanja uzorka, radi homogeniziranja sadr¥aja kanister
se dobro potresao. PoSto je razradena metoda na umjetno kontaminira-
nim uzorcima prirodnih voda, analizirani su i uzorci vode kontaminirani
radioaktivnim padavinama.
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Priredivanje uzoraka za brojenje

U casu od 600 ml stavi se 500 ml destilirane vode, 3 ml otopine kali-
jevog acetata 100 mg/ml i 5 ml otopine radionuklidske smjese 0.49 nCi/
ml, pH 5. Zatim se stavi 10 ml otopine pojedinog dodatka. Kod obrade
umjetno kontaminiranih prirodnih voda dodaje se samo kalcijev acetat
1 pojedini dodatak.

Sadrzaj u ¢asi upan se na plmskom kuhalu do malog volumena (10-
15 ml) 1 uz pomo¢ staklenog Stapica s gumicom ostatak se uz ispiranje sa
19/0 otopinom upotrijebljenog dodatka prenese kvantitativno u odvag-
nutu aluminijsku plansetu pr omjera 55 mm. PlanSeta sa sadrZajem stavi
se pod infracrvenu SV_]etlleLl 1 sadrzaj ispari do suha. Suhi ostatak u
planseti poravna se pomocu metalnog, dobro uglatanog tucka koji ta¢no
pristaje u plamctu Nakon suSenja od oko 1 sat na 110° C, planseta se
ohladi, vaze 1 broji. Kod nekih pokusa brojenje uzoraka 1zv0d110 se radi
uspor edbe prije 1 poslije poravnavanja metalnim tu¢kom. U pokusima je
obi¢no obradivano po 10 uzoraka.

Brojenje uzoraka

Brojenje umjetno kontaminiranih uzoraka izvodilo se pomoéu GM
brejaca s prozorom debljine 1.9 mg/cm?, efikasnosti 20.8%/0 s obzirom na
K-40 u KCl1O;.

Prirodno kontaminirani uzorci brojeni su pomoéu protoénog GM bro-
jaca s tankom folijom promjera 6 cm i visine 6 cm, efikasnosti 23.2%b.
Odredivanje efikasnosti prototnog GM brojata vr$eno je pomocu K-40
sadrzanog u K,C,0,. U pogledu sastava dodataka (kalcijev acetat, ci-
tronska kiselina odnosno komplekson 111), taj oblik kalijeve soli relativ-
no dobro odgovara sastavu ostataka brojenih prirodno kontaminiranih
uzoraka. Pri ra¢unanju pravog broja impulsa umjetno i prirodno konta-
miniranih uzoraka uzeta je u obzir velidina samoapsorpcije zralenja u
samome izvoru.

REZULTATI I DISKUSIJA

Utjecaj vrste dodataka na efikasnost prenosenja

Vel je otprije poznato da se dodavanjem nekih organskih 1 anorgan-
skih kiselina te raznih kompleksirajuéih agensa (3, 9) pospjeSuje dekon-
taminacija staklenog posuda kontaminiranog fisionim produktima. Zbog
toga se pristupilo ispitivanju efikasnosti prenofenja uparenog ostatka iz
¢ase u planSetu za brojenje, uz dodavanje raznih organskih i anorgan-
skih kiselina te nekih kompleksiraju¢ih agensa. Obradivano je po pet
paralelnih uzoraka; rezultati su srednje vrijednosti mjerenja pet uzo-
raka. Efikasnost prenofenja izralunata je na taj nalin da su usporedene
brzine brojenja isparenog prenesenog i su$enog ostatka uzorka s brzinom
brojenja samo isparene iste koliCine radionuklidske smjese u planseti.
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Na slici 1 prikazane su u obliku histograma nadene efikasnosti preno-
$enja radionuklida iz ¢ade u planSetu za brojenje s dodacima raznih or-
ganskih 1 anorganskih kiselina te kompleksirajuéih agensa.
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Sl 1. Efikasnost prenoienja radionuklida iz ¢ade u planietu za uparavanje

Efikasnost prenofenja krece se od 85% — odredena pri dodavanju
dusiéne kiseline — pa do 95% — pri dodavanju citronske kiseline i kom-
pleksona II.

Medutim, za odabiranje najpovoljnijeg dodatka nije va¥na samo vri-
jednost efikasnosti prenofenja, vazno je i ponaSanje uzorka za vrijeme
isparavanja, oblik i koli¢ina ostatka nakon isparavanja i sufenja, te pre-
ciznost prenofenja, ‘ime je definirana i sama preciznost metode. Tako
je, npr., opaZeno da su uzorci u koje su dodane otopine vinske i askor-
binske kiseline potkraj uparavanja skloni prskanju.

Na slici 2 prikazane su standardne relativne greke (S;) prenofenja
radionuklida iz ¢afe u planfetu uz razne dodatke.

Sto se preciznosti prenofenja tite, vidi se da su najpovoljniji ostaci
nakon dodavanja otopina sumporne, citronske i oksalne kiseline, te oto-
pine kompleksona III.

Pri brojenju uzoraka niske radioaktivnosti vrlo je vano da samoap-
sorpcija zratenja u uzorku bude $to manja, da efikasnost brojenja bude
Sto bolja. Na slici 3, na kojoj su prikazane brzine brojenja ostataka uzo-
raka obradenih uz razne dodatke, jasno se vidi utjecaj apsorpcije na
brzinu brojenja uzoraka.
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Sl. 2. Preciznost prenoSenja ra-
dionuklida 1z ¢ale za upa-
ravanje u plansetu za bro-
jenje uz razne dodatke

Pokusi s umjetno kontaminiranim prirodnim vodama

Nakon ispitivanja na sintetskim otopinama, istrazivanja su nastavlje-
na na umjetno kontaminiranim prirodnim vodama. Na tablici 1 prika-
zane su standardne relativne devijacije mjerenja radioaktivnosti i efika-
snosti prenosenja umjetno kontaminiranih prirodnih voda, uz dodatke
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Tablica 1

Preciznost i efikasnost prenoienja ostatka uparavanja umjetno kontaminiranih
prirodnih voda

sk | 5 [ ot | Bk
Ki$nica bez kalcijeva acetata
Citronska 8.4%0 6.2°/0 ‘ 94.1%0
Oksalna 3.6 85 | 95.0%
Komplekson III 12.2% : 11.1% ‘ 97.5%%
Ki$nica + 800 mg kalcijevog acetata
Citronska 3.1% | 1.8% 95.3%0
Oksalna 4.0% 2.2% 94.3%0
Komplekson 111 7.2%/o ‘1 6.3% 97.0%0
“ Cisternska voda + 200 mg kalcijevog
! acetata
Citronska [ 4.71% | 3.20/0 95.00/0
Oksalna 5.8%0 4.5%0 96.1%0
Komplekson III 6.7% 6.0 96.8%/0
Rijeéna voda
Citronska 5.6%0 4.8%0 938.1%0
Oksalna 3.4%, 3.1% 96.0%0
Komplekson 111 2.5% 2.4%0 97.0%0

10 ml 1 N citronske i oksalne kiseline, te 1% otopine kompleksona III.
Ki$nica je obradivana uz dodatak 300 mg kalcijevog acetata, kao i bez
njega. U cisternsku vodu dodano je 200 mg kalcijevog acetata, dok u
rije¢nu vodu nije dodavano kalcijevog acetata.

Mjerenje radioaktivnosti prirodnih voda kontaminiranih
radioaktivnim padavinama

Iz rezultata istraZivanja na umjetno kontaminiranim prirodnim vo-
dama zakljuceno je da se kod mjerenja radioaktivnosti prirodnih voda
uzorcima voda dodaju slijedeéi dodaci:
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Na 1 litru ki¥nice 300 mg kalcijevog acetata i 10 ml 1 N vodene oto-
pine citronske kiseline.

Na 1 litru cisternske vode 200 mg kalcijevog acetata i 10 ml 1 N ci-
tronske kiseline, a na 1 litru rijene vode samo 10 ml 1% vodene otopine
kompleksona III.

Na tablici 2 prikazani su rezultati mjerenja ukupne beta-radioaktiv-
nosti prirodnih voda kontaminiranih radioaktivnim padavinama. Pokusi
su radeni sa 10 paralelnih uzoraka.

Tablica 2

Rezultati mjcrenja ukupne beta-radioaktivnosti prirodnih voda

1 Broj l |

Uzorak ‘ srika. | Spec. aktivnost S; Sp
|
= , | i
Kinica 5 (18.9%1.19) pCill 6% 5.6
|
Cisternska voda 5 (44.6 + 2.09) pCi/l 4.7% | 3.6%
‘.
Rijetna voda 5 (11.0£0.79) pGi/l 79% | 6.7%

Relativna standardna gre$ka (S:) jest greSka metode dobivena mjere-
njem radioaktivnosti pet paralelnih uzoraka, dok je s: relativna stan-
dardna devijacija brojenja radioaktivnosti (10).

ZAKLJUCAK

S obzirom na sam postupak obrade uzoraka, opisana metoda uparava-
nja je jednostavnija i brza od do sada upotrebljavane metode uparava-
nja za odredivanje ukupne beta-radioaktivnosti u prirodnim vodama.
Velika prednost ove metode pred prije opisanim metodama, gdje se
ostatak zari, jeste i u tome $to se gubitak radionuklida volatizacijom
smanjio na minimum. Naime, u opisanom postupku najvisa temperatura
je 110° C, dok kod ostalih postupaka temperature Zarenja iznose 500-
600° C pa i viSe. Ta okolnost je od osobitog znataja kod mjerenja ukup-
ne beta-radioaktivnosti povriinskih voda, gdje se mnogi radionuklidi
vefu za organski materijal (npr. humusne kiseline), $to dovodi do volati-
zacije tako vezanih radionuklida i kod relativno niskih temperatura Za-
renja. Preciznost metode je vrlo dobra, te su varijacije rezultata gotovo
unutar grefaka brojenja radioaktivnosti. Jedina nezgodna strana metode
je u potrebi prototnog antikoincidentnog GM brojata relativno velike
povriine za brojenje slabo aktivnih prirodnih voda.
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Summary

DETECTION OF GROSS BETA RADIOACTIVITY
IN NATURAL WATERS BY A NEW EVAPORATION
METHOD

A very simple, reproducible and relatively short evaporation procedure for detect-

ing gross beta radioactivity of natural waters has been worked out.

The experiments were performed on the samples of rain, river and cystern waters

artificially contaminated with 4-year-old fission products and on the samples of nat-

ural waters contaminated with the fall-out.
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