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Abstract : The nadioactive tracers methods presently in
use in hidrology are based on "in situ" Low nesolution
aamma-ray spectrometry measurements, However sometimes
the indoamation sbtained in this way 48 not conclusive
and the need for better spectrometry systems is evident.
Tneaefdne the authons present a method fon measuning in
Ltabonatony conditions samnles of radioactive tracers
collected "in situ" and concentrated on ions exchange
nesins, using Low level gamma-ray spectromeiry with
Gelld) deiictaa. The advantages of this method in compa-
nison with the methods based on Na{TL) detectorns ane
also presented in the papenx,
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1. INTRODUCERE

MEsurasres distributiel spatlale si temporale a radicacti-
vititl]! aspelor marcate crv trasori radiocactivi se efectueazd Tn mod
uzusl prin misurltori de teren cu detectori Celger-Huller sau cu
sonde de scintilagle cu crfstal de Nal(T1), acesti detector! asigu-
rind fie’e eflcacitate de detectie ware, fie o rezolutie energetl~
cl suficlentd pentru decelares Tn snectrul radliatiilor gama a unor
1IntE eeplrtate in spectru in cazu! marcErii Sliultan cu mal milgl
traserl,

Bezvoltaraa tehnicli de m¥surare a radiosctivititii aama
cu de.ector! cu semiconducteri cu crista) de Ge(Li) Tn instalagii
de fond sc¥zut, ¢it sJ utilizares risinflor schimbitoare de ifoni
pentru concentraree izotoollor radioactivi permit utilizares lor
in hliurltorllo de truseri radioactivl, cu urmitoareie avantaje:

- se¢ pot vcrlflc; rezultatele obtinute Tn misurlitorile

de teren;

- se miireste sansa de reupitd a marciri! cu trasorl ro-
clogctivl asigurind o rezerv3d de date in ~e2zul unor
defectiunl ale aparsturli de teran;

- se pot decels flc . tuagille radlioactivitdtil datorate
marclirl]l cu traser] vadleactivi fatd de cele dotorate
tzotepilor radicactivli naturall (ex. ¥, Th si descen-
dengl Tn ape termsle);

~ se pot efeactus marcir! simultan cu mhtl muit¢l fzotopl
radiocactivi care emit radiati} gams avind energif
aproplase ca valoare; etec.

Scopul prezeatel lucrilirl este elaborarsa weel metodl ¢}

de lucry Tn. slsurNer)le d¢ spectromstirie goms cu detector de



Ce\li) pe probe de trasori radioactivl colectate pe r3sinl schimbi-

toare de ioni.

2. PREPARAREA PROBELOR

Probele de rlisind schimb3toare de ioni constau din apro-
ximativ 150 cm3 rdsind tip Vion.t introdusy Tn sdculete de tlfon
marcate 1izibil cu vopsea pentru ldentiflcare. Colectarea {zotupi-
lor radiocactivi se efectueazd prin Intreducerea acestor saculeti cu
r3sind Tn lichidul marcat pe un interval de timp care depinde de:
concentratia estimatd pentru lzotopul de marcare, timpul de tranzit
al lichidulul prin punctul de observatie, )Imita de detectle a sis-
temulul spectrometric cu detector de GefL!) nentru izotopul respec-
tlv, etc. La terminareas colectlirii flecare slculet se Introduce in
cite o pungX de plastic care se leagl otons entru evitarea contanmi-
nriril intre probe in timpul transportulul. Agest lucru esie cu
stTt mal Important cind se utllizeozi fzotop! radioactivi volatilli
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1 st Br. Odatd transportate in laborator, nrobels trebule
transferate Tn alte pungl din plastic etans legate. Fiind probe de
sctivitoce mick, misurarea Yor se face plasindu-le dlrect pe
detéctor, ' |
Decarsce misurlitgrile de spectrometrie game sint misurd-
torl relstive, este nscesard etalonares lnstf'itlol cu ajutorul.
wet prabe stalon. Aceste prodbe trebuie sl satisfacd utmitoarele
corinte:
- 33 aitbe camginutul, matricil g1 forma asqnlu&tparo cu 8
probslor care se misoari;
- s} contind I;otopl radiesctivi amitlicori.gams » clvor
activitate 83 fle cunoscutd, s& emitd roadiagil ceme

~Jdentice ssv Tn acelagl domenlw ib.onor,!i cu-probilo
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de miygrat;

- tiepul de'injum3tstire al lzotop\lo}-radlbacttvl'con?
tinugi, spre deosebiye de cei u&lllzati la marcare, s
fle suficient de ma;e (de ordinul anitor, ddcs este
posibil);

- izotopii radloactivi s3 fie distrlbulfl uniform in
matrice;

- activitatea izotopilor radiéaciivi contlinuti s3 fie Tn
domenlul 13-100 nCi (37-370 Be).

128

‘In cazul Tn care se folosesc ca lzotop! de marcare Au

“zar (55%.3 keV) consider3m c3 cel

(411,86 kev), 31 (364,5 kev),
mai bun etalon se ppatg realiza utilizind o SursZ ‘3'1 Mock, tu
ajutorul acesteia putind etelona spectrometrul pentru domeniul ,200-

700 keV (Fig. 1}).

3. INSTALATIA DE MASURARE

instalatia de misurare & probelor de trasorl radioactivi
colectatl pe r3sink schimb3toare de lont cuprinde. urmitoarele: de-
tectorul de radiatil gama cu cristal de Ge{ll), preamptificatorul
de sarcin¥, sursa de Tnaltd tenslune._ampllflcatoru! de Impulsurl,
analizatorul multicanal, periferice .pentru scos date, incints de
fond. redus.

Detectoru! cu cristal semiconductor de Ge(Ll) este un
detector care asigurX o rezclutie ehergetic3d suficlentd pentrv se-
pararea liniilor pama in snectre e¢omplexe, Tn schimb are o efica-
cltate mal! mic* Jecit alte tipuri de detector! gama. In misurltp-
riile de probe de trasori radfoactivi, deoarece se urmireste obti-

neres uwnor iimite de detectie cit mai bune, se recomand’:
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'~ utilizarea unor detectori cu o rezolugle energetich
Tt sal bunk (limita de detectie variazd proportional
cu radicalul rezolutliel energetice);

- utlllizeres unor detectori de volum mare pentru a asligu-
ra o eficacitate mare;

- plasares probelor intr-0 geometrie cit mal apropiatd
de detector;

- utillizarea unor Incinte de- fond redus in care s3 fie
plasat capul detectorulul pentru a obtine un fond gama
constant sl cis mal mwic.

Analizorul multicanal permite Tnregistrarea, vizualiza-
rea 3!l cu sjutorul unul periferic, scoaterea Informagiilor privind
'notura sl cantitatea lzotopilor radioactivl prezentl in probe.
Este necesard ut%l!znrca’unul analizor multicanal cu cel putin
1026 canale pentru mEsuracea probelor continind mal multl trasori
radloasctivl.

Incinta*de fond redus asigurd un fond gama mic in jurul
capulul detectorulul prin folos!rea unor materiale de ecranare
covespunzltoare g1 trebuie Tn acelagl timp s¥ albe un voltum sufi-
cient de rare pentru cazul mlsurliri! simultane a mal multor probe,

in mEsurltorile efectuste am utilizat urmdtorul sistem:
speg:trometric gama cu detector Ge(Ll):

- detectoru) de Ge(Li) Canberra mode! 7229 de eflcacita-
te relotivd 7% 31 rezolutie 2,5 keV pentru radiatia
gama de 133225 keV emisi de °9co;

- preamplificatorul de sarcin¥ Canberrs model 970;

- surse de Tnasits tensiune Canberrs model 3002;

- analizorul multicanal Canberrs mode! 8184 cu 4094 ca-

n»le 3} microprocesor 8008 intel;



- inscriptorul XY Hewllet Packard model 7004 B;

- incinta de fond redus tip [FR (dimensiunile Interioare

ale incintei 30x30x30 cm).

In figura 2 sint prezentate spectrele fondului gama care
se obtin cu detectorul Ge{Li) Tn si Tn afara Incintei de fond re-
dus pentru un timp de m3surare de 60.000 s. Pentru domeniul ales
de m3surare 50 - 2850 keV se obtine o reducere a fondulul sub
ecran de aproximativ 123 ori, valoarea fondulul sub ecran flind
aproximativ 0,8 Inp./s. Se observd c3 atenuarea cea mai mare este
la valori micl ale energiei rad'atlilo: gama: de 249 orf la 100 keV

fatd de 19 or! la energia de 2400 keV.

4. MASURAREA PROBELIR S1 INTERPRETAREA REZIULTATELOR

Pentru misurarea probe or de trasori radioactivi colec-
tati pe r3sind schimbitoare de ionl este necesard calibrarea in
eficacitate 2 sistemului spectrometric cu ajutorul unef probe eta-
lon pozitionatd in geometria de m3surare a probeior.

Se efectueazd una sau mai multe m3surdtorl asupra etalonulul pe un
interval de timp mare pentfu a avea erori statistice ale arlilor

fotopicurilor cit mai mici (sub 1%). Cu ajutorul) relatiei:
e(Ef):-' A(ET)
tAI(E,)

unde: E(E*) = eficacitatea de detectie a radiatliei gama de energie

(1)

E (cuprinde Tn afara eficacitdzil intrinseci de fo-

topic s! fartoril geometriel de detectie a probelor):
A(EY) = aris netd a fotopicului corespuniitor radlistiel

gams de -energfie E;

t » timpul! de misurare s etalonulul;



A = activitatea izotooulul radiocactiv care emite radla-

tia qama cu energle E;

J (EY) = intensitatea absolutd a lintei de energie E; se
calculeazd valorile eficacltiti! de detectle pentru radlatiile gama
emise de etalon Tn domeniul de interes.

Pentr. energii mai mari de 200 keV, dependenta eficacl ti-

tli detectorului de.Ge(Li) de energlia radiatiilor gama se poate

pune sub forma relatiel urmitoare:

e(E )=c1E’b (2)

unde a si b sint doud cons*ante care depind de volumul activ al
detectorului si geometria de misurare a probelor.

Cu ajutorul va! rilor midsurate pentru eficacitatea de de-
tectie folosind proba etalon, se determin3 parametrif a si b prin

metoda celor mal micli p3trate:

= Q:Ioge.)(ZlogE )-& logE:loged(XlogE.)
NZlogE - (EilogEJr

log 3)

b= NHogEloge.)-EllogE:lloge:) (*)
NZlogE:-(FlogE: )*

unde N este numirul de lIniI gama ale probei etalon in domenlul de
calibrare. Pentru orice radiatie gama emis3 de probe in domeniu!
de energie al etalonulul, eficacitatea de detectlie se va calcuia
cu ajutorul relatiei (2).

M3surar .a probelor se va efectua in conditil in conditli
in alegeres cdrora intervin dol parametrii Important! si care nu
sint dependenti: limits de detectlie a sistemului spectrometric sl

timpul de misurare.
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Limita de detectie a» sistemulul spectrometric este acti-
vitatea minim3 care Se poate misurg cu o anumit¥ oreéig!e, pentru
un timp de masurare dat si un anumit nivel de Tncredere. .

In cazul activitidtilor mie!, relatia ic calcul a limitei

de detectie este urmidtoarea:

kIEJVFE(E]
LD~ e (s)

unde: L.D, = limita de dete:tle (Bg):

h = factorul de Tncredere (k=), 2 sau 3 pentru

nivelele de incredere de 68%, 95% sau 99%);

'(EV) = numdrul de Impulsuri corespunzfitor fondului
pe zona corespunzitoare fotopicului de ener-
gle E;
€ o) ™ eroarea statistic3d relativd asupra arlei
nete a fotopiculuil;
t = timpul de m3surare a probel.

.

Parametrii k, I(Eyg si e . au valorl fixq care nu se pot
modiflca. '

Fondul de radiatil gama se poate reduce prin utillzarea
unei ecranari.coresounzitoare.'Astfe\.‘de exemplu, folosind incin-
ta | .F.R., se obtine o 1imitd de detectie de 6 ~ 7 ori mal mick
pentru midsurarea izotopilor 828r s ‘3'|'(fondul se reduce in do-
meniul 300 - 550 keV de 50 ori - flg. 2). |

Eficacitatea de detectie se poate m3rl prin folosirea
unel geomeérll de m3surare a probelor cit mai apropiatid de capul
detectorulul.

Timpu! de m3surare influenteazd Tn rod considerabli)

limita de detectlie. Alegerea valorii optime - acestula depinde d:



num3rul probelor de.misufbt sl de timpul de TnjumitStire a izoto-
pului de marcare.

Calculul! (impuluil de m3surare optim pentru probe gu timp de inju~
m3t3tire comparabil ca valoare -u timpul de m3surare se poate efec-

tua cu ajutorul relatiel (1).

n .

t - - N-1 (6)
mas A

unde: N = numirul probelor de risurat

A = constanta de dezintegrare a izotopulul radioactiv avind

timpul! de Tnjum3t3tire ce! wmai mic, contlinut Tn probe;
In unele cazuri, o modalitate de estimare a timpulul de m3surare
se roate face prin misurarea simultand a tuturor probelor colecta-
te (sau cel putin cite Tncap in Incinta de misurare) si se alege
ca timp de masurare timpul minim pentru detectarea trasorulul
.respectiv.

0dat¥ efectuate m3sur3torile asupra orobelor, misuritori
ce trebuie sa contind cel putin calculul ariel nete a fotopicului
corespunzdtor radiatliel gama cea mail Intens3 si ercarea statisticad
aferent3d acestela, se calculeszd pentru flecare prob¥ activitatea

la momentul misurdrii, cu sjutorul relatliei:

A= AlE) (7)

unde A(E') este arla netd s fotoplculul corespunzltor radiatiel

gama emise de trasor.

Le calculcl erorii de care este afectatd valoerea calcu~
Tatd & activitdtil probel (e'e') se va lua in consldersre, in afe-
ra eroril statistice a ariel fotoplculul (eA) s} erorile de call-

brare in eflicaclitate a sistemulul spectrometric (eef)' eroarea de
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reproducere a pozitliel probei (e’).

2

P

De mentionat faptul ¢¥ ponderea cea mal mare o au erorile

YY)
erel-VeA-'-eef*'e (8)

statistice asupra ariel fotopicului, deoarece se Yucresz3d, in gene-
ral, la Vimita de detectie a Instalatiel (erori statistice de ordi-

nul zecilor de procente).

5. REIULTATE EXPERIMENTALE

tn cazul concret al utiliz3ril ca trasori radiocactivi »

azﬂr, 1311

si '98Au propunem utilizarea cs etslon a unel probe de
r3sind schimb3toare de fonl uniform contaminatd cu ‘3II Mock,
deoarece:
~ permite calibrarea cu mal- muite (cinci) linii aama in
domeniul 200 - 790 keV (flo. 1);
- izotopil radiocactivi continuti au un timp de Tnjumdts-
tire mare (‘3383 are Ty, 9= 10,6 ani far 137¢s are
Ty/p= 30,0 ani),
in cadru! acestel lucrdri am rreparat un etalon care contine:
75,5 + 1,4 nct de '334 51 8,87 + 0,18 nct de '3cs (1a data de
1.06.1981) .

Un asemene2 otalon emite urmitoarele 1inli goms Tn do-

meniul de interes:



1zotopu! Eneraia radiatiel gama{keV) Intensitatea (%)
1335, /2 276 ,4 B RT

302,59 18,32

356,9 62,50

383,8 8,33
137¢a 13/ 661,6 84,62

Analizorul pe care am lucrat tio Canberra 8180 este do-
tat cu un microprocesor Intel 8008 si are implementat un proaram de
calcul, printre altele, a ariei nete sl erorit statistice aferente.

Calculul ariel nete a unul pic se face dup® relatia

(h):
A=T- Ncieca)

(9)
unde: T = arja intearald a zonei indexate pentru pic;

n = numdrul de canale al zonel indexate;

€= numdrul. de Impulsurl Tn primul canal al zonel indexate;

cy= numdrul de lmpulsu?i in ultiomu)l canal al zonel indexste;

lar eroarea statistlc5:165 \/LT—"(Q')?C’-I- Cz)
A

Ea£94ﬂ:ﬁ

(ro)

corespunde unul nivel de Tmcredere de 90%,
Am mAsurap proba etalon 600008 pozitionatd de detector (geometria
de m3surare a probelor cu trasori) si am obtinut prin metods celor

mai mici patrate, curba de eficacitate urritoare:

e=3£22E'1'O416 ()

cu ajutorul cirels am calculat valorile eficacit3gil de detectie



-1,

37y 1 825,. (364,5 kev) = 0,007 si (54,3 kev) = 0,0050.

pentry
Am efectuat mai multe m3surdtorl asunra efalonului pus pe detector
Tn‘difarlte pozlglil si am obtinut o atatere standard de 2,4% (in-
cluzind ercarea statistic® de misurare a ariel fotopicului si ne-
reproductibillitatea pozitiei) valoare- pe care o considerd3m satis-,
ficitosre.

In figurtle 3, 4, & si 6)nrezentém spectrele obtinute
pentru o probd care contine 133 misuratd pe intervale diferite de
timp. Se observ3d influenta pe care o are timpul de misurare asupra
limitei de detectle la m3surarea probelor. In cazul probel prezen-
tate cu activitatea de aprbximatlv 0,7 Ba. (19 pCi) picul radiatiei
gama de 36k,5 keV se observ3 c3 apare clar abla dup3 10000 s de

misurare.

6. CONCLUZII

Utilizarea spectrometriel guma de fond redus cu detec-
torl de Cel(L}} 1a misurarea in laborator a probelor de trasori ra-
Gloactivi colectat! pe risind schimb3toare de lonl asigurd inter-
pretare operatiilor de masurare si posibilitatea marcidrii simul-
tan~ cu mal multi trasorl care emit radiatlii aama Tn domenll apro-
plate. M3surdtorile necesit3d prepararea unor probe etalon adecvate
care s3 contlIn3 tzotop! radloactivi de viatd lungd distribulti
uniform Tn masa probeil etalon,

Conditiile de m3surare care se aplicd sint cele impuse
probelor de medlu ambiant Jar la calculu) timpulul de mdsurare
se poate anlica o relatie utilisatd la analiza prin activare 8 pro-

belor cu timp de Tnjumitdtire mic,
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