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UTICAJ KALIBRACIJE EFIKASNOSTI NA ODREDIVANJE
KONCENTRACLJE "BE 1 '°PB U VAZDUHU
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VUKANAC, Gordana PANTELIC, Natasa SARAP, Marija JANKOVIC
Univerzitet u Beogradu, Institut za nuklearne nauke “Vinca”, Laboratorija za zastitu od
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Jjnikolic@vinca.rs, Vukanac@vinca.rs, pantelic@vinca.rs, natasas@vinca.rs,
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SADRZAJ

U ovom radu je prikazan pregled metoda kalibracije efikasnosti detektora za
gamaspektromertijsko odredivanje koncentracije 7Be (477,6 keV) i 210Pb (46 keV) u
uzorcima vazduha u Laboratoriji za zastitu odzracenja, Instituta "Vinca" u periodu od
1994. godine do danas. Za prvu procenu efikasnosti koris¢eni su set tackastih
referentnih materijala (Coffret d’etalon ECGS-2, Sacle, Franse) i planseta punjena
aerosolnim prahom dobijenog za interkomparaciju u okviru projekta SEV, a od 2008.
godine u upotrebi su laboratorijski referentni materijali u matriksu aerosolnog praha u
geometriji fiole, pripremljeni sertifikovanim rastvorom radionuklida. Predenjem
vrednosti koncentracija 7Be i 210Pb dobijenih koris¢éenjem pojedinacnih metoda kali-
bracije, pokazan je njihov uticaj na rezultat merenja.

1. UVOD

U Laboratoriji za zaStitu od zracenja i zaStitu zivotne sredine ("Zastita"), Instituta
"Vinca", gamaspektromertijska metoda je u upotrebi od 1994. godine i od tada do
danas, u skladu sa geometrijom merenja i dostupnoséu referentnih materijala,
uskladivali su se i nacini odredivanja efikasnosti detektora.

O znacaju kalibracije efikasnosti detektora na konacan rezultat merenja svedoce brojni
radovi na tu temu [1, 2, 3]. U ovom radu bice prikazan pregled metoda kalibracije
efikasnosti detektora za odredivanje koncentracije radionuklida u uzorcima vazduha
koris¢enih u laboratoriji "Zastita" od uvodenja gamaspektrometrijske metode. Sam
postupak uzorkovanja i pripreme suStinski nije menjan i zasniva se na prikupljanju
aerosolnih Cestica iz vazduha na filter papirima pomoc¢u pumpi za vazduh i njihovoj
daljoj minerelizaciji na 380°C. Medutim, geomerija merenja uzorka i dostupnost
referentnih materijala se vremenom menjala [4].

U pocetku su uzorci pakovani u plansete preénika 23mm, dubine 3mm i fiksirani
alkoholom. U skladu sa tim, prva procena efikasnosti (tabele 1 i 2, nacdin broj 1,
aktivnost 1) uradena je pomocu seta tatkastih referentnih radioaktivnih materijala '**Ba,
7%0Co i 'Cs, aktivnosti reda veli¢ine 10°-10* Bq na dan 25.11.1977. god. (Coffret
d’etalon ECGS -2, Sacle, Franse) i planSete punjene aerosolnim prahom dobijenog za
interkomparaciju u okviru projekta SEV, koji je sadrzao '*’Cs, **Mn, ®Zn, *'Co i *K i
¢ije su aktivnosti na dan 09.03.1988. god. bile u intervalu od (5-207) Bq [5].

Da bi se odredila efikasnost na energiji 477,6 keV ('Be), snimljena je kalibraciona kriva
efikasnosti za geometriju tackastog izvora, i odredena razlika efikasnosti na energijama
477,6 keV 1 661 keV. Poznavajuéi efikasnost na energiji od 661 keV u geometriji
plaSete sa aerosolnim prahom kao matriksom, i pretpostavljaju¢i da je nagib kalibracio-
ne krive seta tackastih referentnih radioaktivnih materijala u intervalu energija od
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477,6 keV do 661 keV isti, kao nagib kalibracione krive u geometriji plansete sa aero-
solnim prahom, raCunskim putem se odredila efikasnost na energiji 477,6 keV u
geometriji plansete [5].

Npr. efikasnost na energiji 477,6 keV 1 661 keV u geometriji tackastog referentnog
radioaktivnog materijala, iznosi 3,45% i 2,90% respektivno. Razlika efikasnosti je
0,55%, a efikasnost na energiji 661 keV u geometriji planSete sa aerosolnim prahom kao
matriksom, iznosi 2,08%. Na osnovu ranije izloZene pretpostavke, efikasnost na energiji
477,6 keV u geometriji plansete bila bi 2,08% + 0,55% = 2.63%. Merna nesigurnost, na
osnovu ovako odredene energetske efikasnosti, procenjena je na 20%. [5]

U oblasti niskih energija pojavljuje se problem kalibracije detektora, posebno do 200
keV, zbog velikog nagiba kalibracione krive u oblasti niskih energija. Kalibracija
detektora na energiji od 46 keV (*'’Pb) uradena je snimanjem kalibracione krive
efikasnosti referentniog radoaktivnog materijala oblika filter papira IAEA-083, radijusa
5,5 cm, na kome su bili nakapani Co, PSr, 1**Ba, *'Cs i *'°Pb, ukupne aktivnosti od
4425 Bq na dan 01.01.1986. godine. Efikasnost detektora na energiji od 46 keV,
odredena na ovaj nacin, iznosila je 13,3% [5].

Od 2008. godine, mineralizovani filter papiri se pakuju u fiole pre¢nika 30 mm i visine
70 mm. Jedan od glavnih razloga zasto se sa plansete preslo na pakovanje u fiole je taj
Sto fiola, zbog svoje visine i moguénosti zatvaranja, eliminiSe gubitak dela uzorka i
potrebu za njegovim fiksiranjem. Da bi kalibraciona kriva §to viSe odgovarala realnim
uzorcima, izraduju se sekundarni referentni radioaktivni materijali matriksa aerosolnog
praha u geometriji fiole, dobijeni od primarnih referentnih radioaktivnih materijala
oznaka 9031-OL-116/08 (koris¢en u periodu 2008-2012) i 9031-OL-427/12 (period
upotrebe 2012-danas) proizvedenih od strane ¢eSkog Instituta za metrologiju (the Czech
Metrological Institute, Inspectorate for lonizing Radiation). Oba rastvora primarnih
referentnih materijala sadrzala su: 20pp 2H Am, 700, 7Cs, *Sn, e, *sr, 1%°Cd,
Y i *®Hg. Efikasnosti detektora na energijama 46 keV i 477,6 keV prikazane su u
tabelama 1 1 2, respektivno, kao nacini kalibrisanja broj 2 i 3, respektivno za periode
2008-2012. 1 2012-danas.

Cilj rada je da se ispita da li je i u kolikoj meri postignuto poboljSanje u merenju
radioaktivnosti vazduha modifikovanjem metoda kalibracije.

2. METODE

Na HPGe detektoru firme Canberra, efikasnosti 18%, u trajanju od 60.000 s, izmeren je
uzorak aerosolnog praha, uzorkovanog pomocu sistema za uzorkovanje vazduha tokom
aprila 2017. godine, na lokaciji Zlatibor. Sakupljeni filter papiri (Whatman 41, veli¢ina
pore 20-25 um, relativne efikasnosti 82%), mineralizovani su na 380°C i spakovani u
geometriju fiola. Obrada spektra izvrSena je softverskim paketom GENIE 2000 i na
osnovu izmerenih povrSina ispod spektralnih linijja na odgovarajuéim energijama
detektovanih radionukida i uptrebom razli¢itih vrednosti efikasnosti detektora (dobije-
nih na tri razli¢ita nacina kalibracije), izracunate su tri razli¢ite koncentracije aktivnosti
svakog od detektovanih radionuklida (Formula 1). Uticaj razlicitih pre¢nika geometrija
pakovanja smanjen je na dva razli¢ita nacina: 1) prepakivanjem uzorka u nekada koris-
¢enu plansSetu 1 njegovim ponovnim merenjem i 2) ukljucivanjem u prorac¢un efikasnosti
i transfer faktore za razli¢ite geomerije merenja, dobijene uptrebom softvera za transfer
efikasnosti - EFFTRAN [2].
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N

A=
E+*P,*t*1/*0,82

[1]

gde su:

A - aktivnost radionuklida po m® vazduha (Bq/m’),

N - povrsina ispod spektralne linije (imp),

Eff - efikasnost detektora na odgovarajucoj energiji (%),

P, - verovatnoc¢a emisije fotona na odgovarajucoj energiji (%),
t - vreme merenja (s),

¥ - merena zapremina vazduha (m’),

0,82 - efikasnost filter papira.

3. REZULTATI I DISKUSIJA

Merenjem uzorka aerosolnog praha (zapremine 29132,03 m”), spakovanog u geometriju
fiole, detektovane su linije ne energijama 46 keV i 477,6 keV, koje odgovaraju emisio-
nim energijama radionuklida *'°Pb i "Be, respektivno. Na ovim energijama, povrsine
ispod spektralnih linija su iznosile 3775 imp za *'°Pb i 19711 imp za 'Be. Rezultati
odredivanja koncentracije aktivnosti (Bq/m’) svakog od detektovanih radionukida, na
osnovu Formule 1 i vrednosti efikasnosti, dobijenih pomocu standarda koris¢enih od
2008. godine do danas, prikazani su u tabelama 1 i 2 (nacini br. 2 i 3, aktivnost 1).
Kada je mineralizovani aerosolni prah iz fiole prebacen u planSetu (uz gubitak od 0,89
%) 1 ponovo izmeren, na istom detektoru u istom vremenskom trajanju, nove povrsine
ispod spektralnih linija iznosile su 3723 na 46 keV i 18911 na 477,6 keV. Izracunate
aktivnosti radionuklida koje bi bile dobjene u periodu od 1994. do 2008. godine
prikazane su u tabelama 1 i 2 (nacin br. 1, aktivnost 1).
Takode, transfer faktori prelaska sa geometrije fiole na geometriju plansete, dobijenih
pomocu simulacionog softvera EFFTRAN, na osnovu njih su izracunate vrednosti
povrsina ispod spektralnih linija koje bi bile dobijene da se uzorak koji je meren u fioli
nalazio u planseti prikazani su u tabelama 1 1 2 (nacin br. 1, transfer faktori odredeni
EFFTRAN-om). Procenjene aktivnosti detektovanih radionuklida, koje bi bile dobijene
u periodu do 2008. godine, primenom ovih transfer faktora i Formula 1 i 2, prikazane su
u tabelama 1 1 2 (nacin br. 1, aktivnost 2). Prednost ovog postupka procene aktivnosti je
isklju¢enje prebacivanja uzorka iz jedne u drugu geometriju merenja (izbegava se i
gubitak dela uzorka), kao i ponovno merenje.

(Vplanéeta)

Vf iola

Nplan§eta = Nfiola*T— [2]
f

U svim sludajevima, aktivnost 'Be je, preko jednadine radioaktivnog raspada (Formula
3), izraCunata na sredinu meseca uzorkovanja (15. april 2017. godine).

) 3]

53,29 dana

Ay = A*exp (In2 *
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Tabela 1. Efikasnosti detektora i odgovarajuce aktivnosti na energiji od 46 keV

Nacin kalibisanja 1 2 3
Period 1994 - 2008 2008 -2012 2012 -2017
Originalna vrednost Eff 13,3 13,62 13,12
(o)
Aktivnost 1 (mBg/m?) 0,475 0,466 0,484
Transfer faktor 1,023 1 1
Aktivnost 2* (mBq/m’) 0,467 0,466 0,484

* odbroj ispod povrsine spektralne linije odreden je pomoéu EFFTRAN-a

Tabela 2. Efikasnosti detektora i odgovarajuce aktivnosti na energiji od 477,6 keV

Nacin kalibisanja 1 2 3
Period 1994 - 2008 2008 -2012 2012 -2017
Originalna vrednost Eff 2.6 3,003 3,090
(“0)
Aktivnost 1 (mBg/m?) 7,97 6,77 6,58
Transfer faktor 0,9454 1 1
Aktivnost 2* (mBq/m’) 8,71 6,77 6,58

* odbroj ispod povrsine spektralne linije odreden je pomoéu EFFTRAN-a

Dobijeni rezultati pokazuju da se vrednosti odredivanja aktivnosti 2'’Pb na nagine koji
su se menjali od peroda uvodenja gamaspektrometrije u laboratoriju "Zastita" do danas,
ne razlikuju vise od 2%. Takode, i relativna greska aktivnosti procenjene simulacionim
softverom u odosu na vrednost dobijenu merenjem uzorka u planseti, iznosi manje od
2%.

Kod odredivanja aktivnosti ‘Be do 2008. godine, dobijeneo je znatno veée relativno
odstupanje od rezultata dobijanih u narednim periodima (~ 20%). Medutim, i sama
procena merne nesigurnosti u tom periodu se procenjivala na 20% [5], dok su sadasnje
procene manje od 10%. Interval izmerenih koncentracija aktivnosti ‘Be za period do
2008. godine iznosi (6,38 - 9,56), dok je sadasnja procena koncentracije aktivnosti ‘Be u
istom uzorku (6,12 - 7,04). Uocava se da izmedu ova dva intervala postoji presek, sto
nam govori da, sa nesto ve€om mernom nesigurno$¢u, i tadasnji rezultati odgovaraju
vrednostima koje bi bile dobijene na osnovu trenutnih metoda procene efikasnosti
detektora.
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Takode, i kada je u pitanju simulaciono oderedivanje nekadasnje efikasnosti na energiji
477,6 keV, rezultati se razlikuju viSe nego na energiji 46 keV. U ovom slucaju, relativna
razlika izmedu procenjene i izmerene vrednosti u planseti, iznosila je 8,5%.
Najdrasti¢nija razlika dobijena je izmedu relativnih greSaka simulaciono dobijenih
vrednosti za geometriju plansete i vrednosti dobijenih merenjem u geometriji fiole. Na
energiji od 46 keV, ova razlika je iznosila 3,6%, dok je na 477,6 keV prelazila 24%.

4. ZAKLJUCAK

Na osnovu ovog ispitivanja, moze se re¢i da je poredenje rezultata merenja
koncentracije aktivnosti >'°Pb iz perioda 1994-2008. godine sa rezultatima iz kasnijih
perioda, relevantno, jer se rezultati dobijeni upotrebom efikasnost detektora na 46 keV
odredenih u tim periodima ne razlikuju vise od 2%, a to je manje od procene danasnje
merne nesigurnosti, koja iznosi ~ 8%.

Razlike u odredivanju efikasnosti na 477,6 keV unose odstupanje u rezultatu merenja
koncentracije aktivnosti ‘Be od blizu 20%. Medutim, procenjena merna nesigurnost u
periodu 1994-2008. godine iznosila je 20% i u okviru tog opsega, tadasnji rezultati
ulaze u sadasnji interval merne nesigurnosti koji se procenjuje na 10%.

Takode, ukoliko se uporede simulirane vrednosti, sa vrednostima dobijenim u periodu
1994-2008. godine, kao i sa vrednostima izmerenim na osnovu sadasnje procene efikas-
nosti detektora, uocavaju se manja relativna odstupanja na energiji od 46 keV (2% i
3,6%, respektivno) nego Sto je to slucaj na energiji od 477,6 keV (8,5% i 24%,
respektivno). Moze se re¢i da u okvirima sadasnje procene merne nesigurnosti na
energiji koja odgovara emisiji ‘Be (~ 10%), transfer efikasnosti softverom EFFTRAN
daje dobre rezultate, medutim, sama razlika u prelasku sa geometrije merenja fiole na
plansetu unosi razliku koja prelazi 20% koliko iznosi odstupanje od stvarno izmerenih
vrednosti u ovim geometrijama merenja.
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ABSTRACT

This paper presents a review of efficiency calibration methods for gamma spectrometry
detectors used in determination of 'Be (477,6 keV) and *'°Pb (46 keV) concentration in
air samples, conducted in Radiation and Environment Protection Laboratory, Institute
"Vinca", in the period from year 1994. up to date. The first efficiency estimate was
performed using a set of point sources (Coffret d’etalon ECGS-2, Sacle, Franse), then a
planchette, filled with aerosol dust obtained for the Proficiency test conducted within
the framework of SEV project, while since year 2008. the laboratory reference
materials are in use - the aerosol dust matrix placed in the vial, prepared by spiking
with the certified radioactive solution. By comparing the values for 'Be and *'’Pb
concentrations obtained using each of the mentioned calibration methods, the influence
of the calibration method on the measurement results was shown.
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