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Inventia se refera la o metoda de determinare a concentratiei tritiului din aer, prezent
sub forma de vapori de apa tritiata, si la un dispozitiv pentru prelevarea probei (denumit n
continuare: colector pasiv).

Conform Publicatiei nr. 30, a Comisiei Internationale pentru Protectie Radiologica
(ICRP), limita anuala de incorporare (ALI) pentru apa tritiata este de 3 x 10° Bq, ceea ce,
pentru un lucrator expus profesional la radiatii ionizante, se traduce intr-o limita a concentratiei
derivate in aer (DAC) de 320 kBg/m®. in incinta instalatiilor nucleare monitorizarea
concentratiei tritiului Tn aer se realizeaza cu sisteme fixe si sisteme portabile, bazate pe
camere de ionizare deschise, prin care aerul se aspira cu ajutorul unei pompe, din spatiul in
care se doreste sa se realizeze monitorizarea. Pentru sistemele de monitorizare in timp real,
limitele de sensibilitate se afld in domeniul 3,7...370 kBg/m®, performantele acestora fiind
influentate de fondul extern de radiatii sau de prezenta radonului in aer. O metoda de
monitorizare, mai putin uzuala, dar mai precisa, este bazata pe prelevarea de probe de aer si
masurarea activitatii acestora in laborator.

In aplicatile de monitorizare a radioactivitati aerului atmosferic, in afara
amplasamentului instalatiei nucleare se folosesc metode de prelevare a probelor prin trecerea
unui volum de aer printr-un desicant solid (site moleculare, silicagel sau Drierite). Pentru rate
de prelevare mai mici (intre 0,1 si 1 I/min) se utilizeaza prelevatoare cu barbotare in apa ori
glicol (Environmental Monitoring of Tritium in Air with Passive Diffusion Samplers,
Fusion Science and Technology, vol. 21, no. 2P2/March 1992, pp. 529-535). Acestea sunt
mai usor de utilizat, dar mai putin sensibile decat prelevatoarele cu desicant solid, in special
pentru ca apa din desicant trebuie extrasa prin incalzire (Management of waste containing
tritium and carbon-14 - IAEA, 2004, Technical reports series no. 421). Masurarea se bazeaza
in toate aceste cazuri pe contorizarea emisiei beta a tritiului, cu scintilatori lichizi.

O alta tehnica de prelevare, aplicabila atat in interiorul, cat si in afara incintei unei
instalatii nucleare, se bazeaza pe utilizarea unui element refrigerent expus umiditatii din aer.
In general, pentru récire se poate utiliza un amestec de alcool si gheata carbonica sau azot
lichid. Tn acest caz retinerea vaporilor de apa se face prin condensarea acestora pe partile reci
ale dispozitivului de prelevare.

De asemenea, pentru prelevarea vaporilor de apa tritiata se pot utiliza colectori pasivi
cu celule de difuzie, care sunt sisteme simple a caror functionare se bazeaza pe difuzia
vaporilor de apa din aer, catre o incinta de prelevare, prin orificii cu dimensiune controlata
(Tritium Monitoring Techniques, ORNUTM-13132), retinerea acestora realizdndu-se in diferite
medii lichide (apa, etilen-glicol, scintilatori) sau solide (silicagel, zeoliti). Un astfel de colector
pasiv, dezvoltat si utilizat la Ontario Hydro Nuclear Generating Stations, bazat pe colectarea
tritiului In mediu apos, direct intr-un flacon de scintilatie, are o rata de prelevare de 37 kBg/h/m®
(Management of Tritium-Contaminated Wastes, CE Report EUR 12526 EN).

Se cunoaste, din Cererea de Brevet European EP 1879012 A1, o metoda de
determinare a continutului de tritiu dintr-un mediu poros, care cuprinde etapele de extragere
a tritiului cu un agent de extractie, si masurarea continutului de tritiu a extractului rezultat, prin
contorizare cu scintilatori lichizi. Mai specific, metoda cuprinde etapele de extractie a probei
din mediul poros, determinarea masei probei, imersarea probei intr-o cantitate cunoscuta de
agent de extractie, pentru un timp predeterminat, indepartarea probei de extract cu volum
cunoscut, masurarea probei de extract prin numaratoare de scintilatie, calcularea continutului
de tritiu din mediu poros, si calcularea concentratiei de tritiu din mediul poros.

Din articolul R. Dobrin si colab., Study of the Perfoemance of Efficiency Tracing
Techique on TriCarb 2100TR Liquid Scintilation Analyzer, International Conference,
Nuclear Energy for New Europe 2006, se cunoaste o metoda practica de cuantificare a
radionuclizilor prin contorizare cu scintilatori lichizi.
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in concluzie, metodele de monitorizare existente nu permit determinarea rapida a
concentratjei tritiului in aer la niveluri sub 1% din DAC.

Problema tehnica pe care isi propune sa o rezolve prezenta inventie consta in
realizarea unei metode care sa permitad determinarea concentratiilor de tritiu din aer la niveluri
de peste la 30 Bg/m?, prin prelevari si masurari de scurta durata (aproximativ o ora).

Solutia propusa consta in prelevarea vaporilor de apa tritiata cu ajutorul unui colector
pasiv cu material higroscopic, determinarea conditiilor de mediu (temperatura si umiditate
relativa) specifice locatiei de prelevare, masurarea activitatii tritiului din proba prelevata,
calcularea volumului de aer corespunzator masei de apa prelevate in conditiile de mediu
determinate, calcularea concentratiei tritiului din aer.

Astfel, intr-un prim aspect, inventia se refera la o metoda de determinare a
concentratiei de tritiu din aer, sub forma de vapori de apa tritiata, care cuprinde urmatoarele
etape:

- prelevarea, cu ajutorul unui colector pasiv, a unei probe de umiditate atmosferica;

- determinarea temperaturii si a umiditatii relative, specifice locatiei de prelevare;

- masurarea activitatii tritiului din proba prelevatg;

- calcularea volumului de aer corespunzétor masei de apa prelevate, cu relatia:

Voo | ] M [g]- Mi[g]

tU [g/m]

unde C,,, (;U,) este concentratia vaporilor de apa la temperatura t("C) si umiditatea relativa
U.. (%), si se determina cu ecuatia:

17,2694

13,2295 U—re'e #2383 t>0°C
t+ 27316

6140,4 +28,916
2166 U—re'e“m16 T t<0°C
T t+27316 ’

Coap(t:U g )[g/ m3] -

- calcularea concentratiei de tritiu din aer cu ecuatia:

C[Bq/m ] _ABa]
Vau []

in care A[Bq] este activitatea tritiului din flacon.

De asemenea, inventia se refera la un dispozitiv pentru colectarea pasiva a vaporilor
de apa din aer, in scopul determinarii concentratiei de tritiu prin metoda de mai sus, care este
un flacon avand atasat la capac o piesa tronconica din polietilena, pe suprafata careia se
fixeaza un strat de compus chimic higroscopic delicvescent, in forma de pulbere, selectat
dintre clorura de calciu anhidra, clorura de potasiu, clorura de zinc si un agent de fixare fara
continut de apa, compatibil cu cocteilul scintilator.

Fig. 1 reda pasii procesului radioanalitic cu ajutorul unei diagrame a metodei analitice
de determinare a concentratiei tritiului din aer. Domeniul de aplicare a metodei este
reprezentat de monitorizarea radiologica a contaminarii radioactive, cu tritiu, a aerului, in
spatiile de lucru din incinta instalatiilor nucleare ce contin materiale contaminate cu tritiu
(centrale nucleare, reactori nucleari de cercetare etc.).

Fig. 2 ilustreaza colectorul pasiv de tritiu.

Fig. 3 ilustreaza rezultatele testului de acuratete a metodei de determinare a
concentratiei tritiului Tn aer: C - concentratia tritiului Tn probele prelevate, % rec - fractia de
recuperare.
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Colectorul pasiv este un dispozitiv dezvoltat pentru prelevarea unei probe de umiditate
atmosferica din aerul prezent in locatia de monitorizare, pastrarea acesteia pentru analiza, si
asigurarea conditiilor pentru determinarea cantitativa a activitatii tritiului, prin contorizare cu
scintilatori lichizi (LSC).

Pentru indeplinirea acestor funciii s-a avut in vedere ca prelevarea si pastrarea probei
sa se realizeze chiar in recipientul in care se efectueaza masurarea LSC. Prin evitarea
transferarii probei se asigura conditiile unei determinari cantitative, fara necesitatea urmaririi
eficacitatilor, pentru etapele de prelucrare. Dispozitivul este compus dintr-un flacon din
polietilena, pentru contorizare cu scintilatori lichizi (cu volumul de 20 mL), avand capacul
modificat prin atasarea unei piese tronconice, din polietilena (ansamblu numit in continuare
piesa colectoare). Flacoanele LSC de 20 ml au dimensiuni si caracteristici standardizate, dupa
cum urmeaza: inaltime (inclusiv capacul) - 60,8 mm; diametru - 27,0 mm; grosimea peretelui -
1 mm; material - polietilena de Tnalta densitate.

Piesa colectoare (fig. 2. - componenta 1) se realizeaza prin atasarea, la partea
interioara a capacului flaconului LSC, a unei piese tronconice din polietilena, cu dimensiunile:
diametrul bazei mari - 15 mm; diametrul bazei mici - 10 mm; inal{ime - 50...55 mm. Pe
suprafata exterioara a piesei tronconice se fixeaza un compus chimic higroscopic delicvescent,
sub forma de pulbere (de exemplu, clorura de calciu anhidra, clorura de potasiu, clorura de
zinc etc.), utilizadndu-se un agent de fixare fara continut de apa, care sa fie compatibil cu
cocktailul scintilator.

Pentru a se limita hidratarea materialului higroscopic, se recomanda ca atmosfera din
camera de preparare sa fie cat mai uscata, si temperatura pulberii sa fie mentinuta ridicata prin
lucrul sub o lampa de radiatii infrarosii. Imediat dupa realizarea depunerii de pulbere
higroscopica, colectorul este inchis etans in interiorul flaconului de scintilatie.

Un exemplu de realizare a dispozitivului se bazeaza pe utilizarea clorurii de calciu
anhidre, care poate fi depusa pe suprafata colectorului in cantitate de aproximativ 0,1 g.

Descrierea metodei de determinare a concentratiei tritiului din aer

Se masoara masa dispozitivului M (precizie cel putin 0,001 g) si se inregistreaza pentru
calculele ulterioare (fig. 1 - pasul 1).

Atunci cand se doreste determinarea concentratiei de tritiu in aer, se amplaseaza
dispozitivul in locatia de monitorizare (fig. 1 - pasul 2), se extrage cu grija piesa colectoare
(vezifig. 2, componenta 1), si se asaza componentele colectorului pe o suprafata plana. Odata
cu colectorul, in locatia de monitorizare se amplaseaza si un dispozitiv pentru masurarea
temperaturii si umiditatii aerului. Dupa aproximativ o ora se recupereaza dispozitivul si
monitorul pentru temperatura si umiditatea aerului (fig. 1 - pasul 3), se introduce piesa
colectoare in flacon (fig. 2, componenta 2), inchizandu-se capacul acestuia. Se inregistreaza
valoarea medie a temperaturii t(°C) si umiditatii relative U, (%) a aerului, si se expediaza la
laborator colectorul impreuna cu datele inregistrate. In laborator se cantareste flaconul si se
inregistreaza masa M (fig. 1 - pasul 4). Se deschide capacul colectorului si se adauga 3 ml
apa distilata (fig. 1 - pasul 5). Se inchide flaconul si se agita pana la dizolvarea completa a
materialului higroscopic. Se adauga 15 ml scintilator compatibil cu solutii cu continut ridicat de
saruri (de exemplu, UltimaGold AB) si se agita puternic (fig. 1 - pasul 6). Se masoara
activitatea tritiului din flacon A (Bq), utilizdndu-se pentru aceasta un analizor cu scintilatori
lichizi (fig. 1 - pasul 7).

Volumul de aer corespunzator masei de vapori prelevati se calculeaza cu ajutorul
relatiei (fig. 1 - pasul 8):

V

aer

el M, [g]- Mi[g]
[ ]_Cvap(t;urd)[g/m3]
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unde C,,,(T;U,,) este concentratia vaporilor de apé la temperatura t(°C) si umiditatea relativa
U.. (%), si se determina cu ajutorul relatiei:

17,2694t

13,2295 U—re'e“238’3 t>0°C
t+ 27316

61404 +28,916
2.166- U—re'e“m16 T t<0PC
t + 27316

Coap(t;U g )[g/m3] =

Concentratia tritiului in aer se calculeaza astfel (fig. 1 - pasul 9):

C[Bq/m3]:\%

Acuratetea metodei de determinare a concentratiei tritiului Tn aer a fost testata
experimental prin plasarea unui set de opt colectoare pasive, cu clorura de calciu, intr-o incinta
etansa, in prezenta unui recipient contindnd o solutie de apa tritiata, cu concentratie
cunoscuta. Colectoarele au fost recuperate dupa un interval de timp de o ora, si concentratia
de activitate a apei colectate a fost masurata cu ajutorul unui analizor cu scintilatori lichizi.
Rezultatele obtinute au aratat ca sorbtia apei din aer se realizeaza azeotrop, asa cum se poate
observa din fig. 3.

Performantele metodei de prelevare sunt limitate de cantitatea de material higroscopic
care poate fi depusa pe suprafata colectorului, de conditile de mediu si de lungimea
intervalului de prelevare. Astfel, in conditiile unei atmosfere caracterizata de o temperatura de
21°C si umiditate relativa de 40%, concentratia de activitate minim detectabila cu ajutorul unui
colector pasiv cu clorura de calciu este de 9,3 Bg/m®, atunci cand procedura de monitorizare
consta intr-o prelevare cu durata de o ora, urmata de o contorizare LSC, cu durata tot de o ora.
Aceasta valoare reprezinta 0,003% din DAC, ceea ce inseamna ca metoda descrisa poate fi
utilizata pentru determinari ale concentratiei tritiului din aer la valori care se situeaza mult sub
nivelul de 1% din DAC.
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Revendicari

1. Metoda de determinare a concentratiei de tritiu din aer, prezent sub forma de vapori
de apa tritiata, caracterizata prin aceea ca va cuprinde urmatoarele etape:

- prelevarea, cu ajutorul unui colector pasiv, a unei probe de umiditate atmosferica;

- determinarea temperaturii si umiditatii relative, specifice locatiei de prelevare;

- masurarea activitatii tritiului din proba prelevatg;

- calcularea volumului de aer corespunzator masei de apa prelevate, cu relatia:

[]_ M [g]-M[g]

(LU, [g/m]

unde C,,,(T;U,,) este concentratia vaporilor de apé la temperatura t(°C) si umiditatea relativa
U.. (%), si se determina cu ecuatia:

17,2694t

13 2295. %e 1+238,3 ,t >0°C
) 31 t+
Cuen (t’Ure' )[g fm ] B 61404 ¢ 916
2166 Ui guamis o0
t+27316

- calcularea concentratiei de tritiu din aer cu ecuatia:

c[Ba/m] :vj[Br:J]

in care A[Bq] este activitatea tritiului din flacon.

2. Dispozitiv pentru colectarea pasiva a vaporilor de apa din aer, in scopul determinarii
concentratiei de tritiu prin metoda definita in revendicarea 1, caracterizat prin aceea ca este
un flacon avand atasat la capac o piesa tronconica, din polietilena, pe suprafata careia se
fixeaza un strat de compus chimic higroscopic delicvescent, in forma de pulbere, selectat
dintre clorura de calciu anhidra, clorura de potasiu, clorura de zinc, si un agent de fixare fara
continut de apa, compatibil cu cocktailul scintilator.
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