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Abstrakt

Vznik mimofadné radiacni situace nasledkem radiologické udalosti ma vyznamny
dopad na jakoukoliv vojenskou operaci a vliv na rozhodovani velitele. Pro pfijeti
v€asného rozhodnuti o dal$im vedeni operace a ptijeti i€innych opatieni radiacni ochrany
Vojsk je proto nezbytné poskytnout potiebné idaje o vzniklé radiaéni situaci. Prvotni
informace o sloZeni uvolnénych radionuklidt a stupni radioaktivni kontaminace vzorka
zivotniho prostiedi, zejména v okamzité a véasné fazi monitorovani radiaéni situace,
poskytuji polni laboratote. Jejich ukoly v oblasti analyzy alfa radionuklidi souvisi
se zjisStovanim sumdarnich alfa/beta aktivit u vzorkti vzduchu, stéru a vody.

Bakalaiska prace se zabyva rychlym stanovenim sumarni aktivity alfa radionuklidi
v polnich podminkach. Zaméfuje se zejména na zvySeni schopnosti a efektivity
provadénych méfeni za pouziti separacni radiochemické metody pfi piipravé vzorku.
Cilem préce bylo vytvoreni metodiky stanoveni sumarni aktivity alfa radionuklida
pomoci kapalinové scintilace.

Uvodni &ast prace byla vénovana soutasnému stavu v systému monitorovani radia¢ni
situace, popisuje moznosti polnich a stacionarnich laboratofi, zejména ve vztahu
k analyze alfa radionuklidd, a seznamuje se sumarni aktivitou a jejim stanovenim.
Nasledn¢ charakterizuje zakladni fyzikalni zakonitosti pfemény a zafeni alfa a zabyva se
soucasnymi moznostmi detekce. Jsou zminény zejména principy a pouziti detektorti
vhodnych pro detekci alfa zafeni a méfeni alfa aktivit, tj. detektorim s plynovou néplini,
polovodiCovym a scintilaénim detektorim. Teoreticka ¢ast je zakoncena podrobné&jSim
popisem metody kapalinové scintilace a extrakéni chromatografie, které jsou vyuzity
ve vyzkumné préci.

Ve druhé c¢ésti bakalarské prace byla experimentalné ovéfovana moznost vyuziti
extrak¢éniho sorbentu Actinide Resin firmy Eichrom pro rychlou prekoncentraci alfa
radionuklidti ze vzorku vody a pifimé méfeni metodou kapalinové scintilace. Sorbent
vykazuje vysokou afinitu k aktinoidim a je velice efektivni pfi dlouhych extrakénich
a méticich dobach. Na zdklad¢ toho byla zkoumdna extrakéni kinetika pfi pouziti

kratkych cast ve tfech sledovanych objemovych aktivitaich - 1 000 Bg/l, 100 Bg/l



a 20 Bqg/l. Vysledky byly porovnavany s rychlymi metodami méfeni vzorku bez tpravy
pomoci pevnolatkového a kapalinového scintilaéniho detektoru. Nasledné byly
sledovany faktory, které by mohly ovliviiovat extrakci alfa radionuklidti do sorbentu
Actinide Resin. Prvnim faktorem byl vliv pH stanovovaného roztoku, druhym faktorem
pak ptitomnost beta radionuklidu.

Meéfeni byla provedena za pomoci pevnolatkového scintilaéniho detektoru
HandECount a LSC analyzatoru Triathler™ s 20 ml HDPE scintila¢nimi lahvi¢kami.
Jako scintila¢ni koktejl byl pouzit AquaLight. Pro vyzkum byly vybrany dva vojensky
vyznamné alfa radionuklidy, 2*Am a 2*®Pu, a beta radionuklid *°Sr.

Z vysledkil vyplyvé, Ze jiz po 30 minutové dobé extrakce jak v piipadé 2*1Am,
tak i 28Pu, dochazelo k vice jak 90 % vyt&znosti u vech sledovanych objemovych alfa
aktivit. Nejlepsich vysledkd bylo dosazeno u nizSich aktivit (100 a 20 Bg/l), kdy po
30 minutové dobé extrakce bylo dosahovano vytéznosti 94 - 95 % u 21Am a 95 - 96 %
pro 28Pu. V souvislosti se sledovanim vlivu pH stanovovaného roztoku bylo zjisténo,
ze velmi kyselé pH zasadnim zpisobem narusuje extrakéni vlastnosti sorbentu Actinide
Resin. Pfi extrakci radionuklidii v tomto prostfedi byla Gi¢innost snizena az o 20 %. Byl
rovnéz pozorovan vliv piitomnosti beta radionuklidu. °°Sr také vykazuje afinitu
K pouzitému sorbentu. Po 60 minutové dobé extrakce bylo pomoci sorbentu
vyextrahovano ptiblizné 36 % uvedeného beta radionuklidu.

V navaznosti na dosazené vysledky lze konstatovat, Ze kapalinova scintilace
ve spojeni s pfipravou vzorkll pomoci extrakénich sorbentii je vhodnou metodou pro
stanoveni sumarni aktivity v polnich podminkach. Vytvofena metodika pro rychlé

stanoveni sumarni aktivity alfa radionuklidii je soucasti ptilohy bakalarské prace.

Kli¢ova slova: sumérni alfa aktivita; polni laboratof; extrakéni chromatografie;

kapalinova scintilace; alfa radionuklidy; Actinide Resin



Abstract

The emergence of a radiological emergency as a result of radiological incident has
a significant impact on a military operation and also on making commanders' decision.
Details about the radiological situation are necessary for making timely informed
decisions concerning the operating posture and for radiation exposure management. The
initial information about identifying what radioactive materials are presented and the
level of radioactive contamination of the environment, especially during the immediate
and urgent phases of monitoring of radiation situation, are provided by field deployed
laboratories. Their tasks in analysis of alpha particle emitters are related to gross
alpha/beta activity determination of air filters, swipes and water samples.

The bachelor thesis deals with rapid determination of gross alpha activity in field
conditions. The thesis is focused mainly on increasing the capability and efficiency
of measurements using the radiochemical separation method for sample preparation.
The aim of this bachelor thesis is formation of an analytical method for rapid
determination of gross alpha activity using liquid scintillation counting.

The first part is focused on the current state of monitoring in a radiological
emergency, then describes the capabilities of field deployed and stationary laboratories,
especially in relation to alpha activity measurements, and introduces the gross activity
and its determination. Subsequently it characterizes fundamentals of alpha decay and
radiation and deals with current possibilities of detection. The principles and applications
of detectors suitable for the alpha measurement and counting, i.e. Gas-Filled detectors,
Semiconductor detectors and Scintillation detectors, are also mentioned. The last part of
the theoretical part describes in details liquid scintillation counting and extraction
chromatography, which are used in research.

In the empirical part of the bachelor thesis the possibility of using Eichrom's Actinide
Resin for rapid preconcentration of alpha particle emitters out of aqueous samples was
investigated and then counted directly by liquid scintillation. The resin shows a strong
affinity for actinides, and is very effective in accordance with long extracting and
counting times. Based on that, kinetics of extraction was investigated by using relatively



short extracting and counting times in three observed levels of gross alpha activity
in water - 1 000 Bg/L, 100 Bq/L and 20 Bg/L. The results were compared with the rapid
methods of measurements using the sample without modification by using the solid-state
and liquid scintillation detector. Then factors possibly affecting the extraction of alpha
radionuclides into the Actinide Resin were monitored. The first factor was the influence
of pH of the appointed solution and the presence of beta radionuclide as the second factor.

The measurements were realized by using Solid-state Scintillation Counter
HandECount and Liquid Scintillation Counter Triathler™ with 20 ml HDPE scintillation
vials. AquaLight was used as LSC cocktail. 2*Am, #8Pu and °°Sr were selected as
radionuclides for their military significance.

The results showed that even after 30 minutes’ extraction time, as in the case of
21Am and 2%8Pu, recovery was more than 90% in all observed levels of gross alpha
activity in water. The best results were achieved at lower activities (100 and 20 Bg/L),
when after 30 minutes’ extraction time recovery was 94 - 95 % for 2 Am and 95 - 96 %
for 2%Pu. In the context of the pH effect of solution, it was found that a very acidic pH
substantially disrupts extraction properties of the Actinide Resin. During the extraction
of radionuclides in the high acidic environment, the efficacy was reduced up to 20 %.
The effect of the presence of beta particle emitter was also observed. The resin showed
affinity for °°Sr. After 60 minutes’ extraction time approximately 36 % of %°Sr was
extracted.

Based on the results it can be stated that the liquid scintillation counting combined
with sample preparation by resin is a suitable method for rapid determination of gross
alpha activity in field conditions. Analytical method for the rapid determination of gross

alpha activity is included in Annex of the thesis.

Keywords: Gross alpha activity; deployed laboratory; extraction chromatography; liquid
scintillation counting; alpha particle emitters; Actinide Resin
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Seznam pouzitych zkratek

AEP
ACR
ARMS

PPCHL AL-2/r

CBRN
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EC
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HEDPA
HPGe
IAEA
ICRP
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LSC
MDA
NATO
NRF
PERALS
PDA
PHOSWICH
PIPSi
PLI
RDD
SBD
SIRA
UOPZHN
VITF
WHO

Allied Engineering Publication
Armada Ceské republiky

Armadni radia¢ni monitorovaci sit

Polni pfevozni chemicka laboratoi AL-2/radiometricka

Chemicky, biologicky, radiologicky, jaderny
Diffused Junction Detector

Extraction Chromatography

Gross Alpha-particle Activity
1-hydroxyethane-1,1-diphosphonic acid
High-Purity Germanium

International Atomic Energy Agency

International Commission on Radiological Protection
Linear Energy Transfer

Liquid Scintillation Counting

Minimum Detectable Activity

North Atlantic Treaty Organization

NATO Response Force

Photon-Electron Rejecting Alpha Liquid Scintillation
Personal Digital Assistant

Phosphor Sandwich

Passivated lon-implanted Planar Si Detector

Pulse Length Index

Radiological Dispersal Device

Surface Barrier Detector

Sampling and Identification of Radiological Agents
Ustav ochrany proti zbranim hromadného ni¢eni
Very High Readiness Joint Task Force

World Health Organization
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Uvod

Radia¢ni ohrozeni vojsk je ve vojenské praxi spojovano s jadernymi nebo
radiologickymi udalostmi, které jsou vSeobecné oznacovany jako CBRN udalosti.
Zatimco jaderné udalosti vyplyvaji z pouziti jadernych zbrani, pravdépodobnéjsi
radiologické udalosti zahrnuji jakykoliv unik radioaktivnich latek jako dusledek pouZiti
radiologickych zbrani a zatizeni (RDD) nebo neimysiného, ale i zamérného, poSkozeni
infrastruktury, ve kterém se nachazi radioaktivni materidl. Mtze se jednat o havarii
jaderného energetického zatizeni, poptipadé nehodu pti prepravé radioaktivnich latek.
Jako zdroj pro ziskani radioaktivniho materidlu mize slouzit zatizeni ke skladovani
radioaktivniho odpadu, vyrobni zafizeni produkujici radioaktivni material a sklady tohoto
materialu nebo zdravotnickd, primyslova, vzdélavaci a jind vyzkumna zatizeni.

Rozptyleni radioaktivnich latek a nasledny vznik kontaminovanych prostorit mohou
mit vyznamny dopad na jakoukoli vojenskou operaci a vliv na rozhodovani velitele. Aby
velitelé vSech stupiii mohli redln¢ zhodnotit disledky CBRN udalosti a ucinit spravna
rozhodnuti, potfebuji vCasné, piesné a vyhodnocené informace o téchto udalostech.
Shromazd'ovani, vyhodnocovani a vyména informaci je u Armady Ceské republiky
(ACR) zabezpeteno v souladu se standardizaénimi dohodami Severoatlantické aliance
Systémem monitorovéani radia¢ni, chemické a biologické situace ACR.

Bakalafska prace se zabyva oblasti polni radiometrické analyzy, ktera je vyznamnou
soucasti systému monitorovani zejména pii vzniku radiaéni udalosti a pfispiva
k presnéjsimu odhadu vzniklé radiacni situace a mozného radia¢niho ohrozeni vojsk
a obyvatelstva. Polni radiometrickd analyza je Vv soucasnosti zabezpeCovana
radiometrickou ¢asti Polni pfevozni chemické laboratoie AL-2 (PPCHL AL-2/r). Ta je
pro stanoveni a identifikaci vétSiny vojensky vyznamnych radionuklidd vybavena
polovodi¢ovou gamaspektrometrii S HPGe detektorem. Tato technika oviem neni ptilis
vhodna pro detekci nebo identifikaci alfa radionuklidi, kterym je v poslednich letech
ptikladana stale vetsi pozornost. Ve vybaveé se nachazi detekéni piistroj pro stanoveni
sumarni alfa a beta aktivity, jeZ je osazen pevnolatkovym scintilaénim detektorem.
Souc¢asny systém stanoveni je vSak zna¢né neefektivni, vzhledem k ¢asové naro¢né

ptipravé vzorki a nizké detekeni Gi€innosti.
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V souvislosti s moznym dovybavenim polni laboratofe AL-2/r, a zejména pak se
zavadénim nové polni laboratofe AL-3, byly hledany nové metody a postupy, které by
zefektivnily stanoveni sumarni alfa aktivity, a to jak z hlediska ¢asu potiebného pro
ptipravu vzorkll a analyzu, tak Vv pfipadé univerzalnosti metod. Oba tyto parametry
spliiuje metoda kapalinové scintilace, ktera je zatim uplatfiovana pouze ve stacionarni
laboratofi Ustavu ochrany proti zbranim hromadného ni¢eni (UOPZHN) a jejiz moznosti
pouZiti v polnich podminkach jsou v poslednich letech ovéfovany.

Metoda kapalinové scintilace je velice efektivni pro kapalné a lehce upravitelné
vzorky, které jsou vkladany piimo do scintilaéni kapaliny. Tim je zna¢né zjednoduSena
ptiprava, vzorek mize byt rychle proméfen pro orientacni stanoveni sumarni aktivity
a informace jsou ve velmi kratkém case predany kompetentnim organiim. AvSak se
zkracovanim doby méfeni stoupa minimalni detekovatelna aktivita a z toho divodu miize
méfeni nizkych aktivit vykazovat znacnou chybu. Tuto skute¢nost 1ze ovlivnit nékterymi
separa¢nimi metodami, které jsou vyuZivany zpravidla v oblasti spektrometrie alfa
radionuklidd, kdy dochazi k prekoncentraci nebo separaci radionuklida. Pro efektivni
ptipravu vzorku se jevi vyuziti komeréné dostupnych extrakénich sorbenti vyuzivanych
v separa¢nich metodach, jejichz podstatou je iontova vyména nebo extrakéni
chromatografie a touto problematikou se zabyva vyzkumna ¢ast prace.

Cilem bakalafské prace je vytvofit metodiku stanoveni sumarni aktivity alfa
radionuklidi pomoci kapalinové scintilace.

Teoreticka cast bakalafské prace se veénuje soucasnému stavu v Systému
monitorovani radiac¢ni situace, zejména ve vztahu k analyze alfa radionuklidd, stru¢né
charakterizuje fyzikalni zakonitosti pfemény a zafeni alfa a pojednava o soucasnych
moznostech jeji detekce. Vyzkumna ¢ast prace ovéfuje navrzenou metodiku pro rychlé
stanoveni sumarni aktivity alfa radionuklidii a na zaklad¢é vysledkt a diskuze se snazi

nalézt odpovéd na vyzkumnou otazku.

Pokud neni stanoveno jinak, je v bakalaiské praci pouzita vojenskéd terminologie

Vv souladu s Vykladovym slovnikem pojmu a definic NATO - AAP-6, edice 2013.
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1 Teoreticka ¢ast

Po vzniku radiologické udalosti je nutné zabezpecit nezbytné informace pro potieby
v€asného rozhodnuti o dal$im vedeni operace a ptijeti i¢innych opatieni radiacni ochrany
vojsk a obyvatelstva. Prib¢h udalosti a jeji monitorovani se déli podle ¢asového priabéhu
na tii faze, okamzitou, v€asnou a pozdni. V kazdé z nich probiha specifickd ¢innost ve
vztahu Kk jednotlivym druhiim radiologickych udalosti a jsou vymezeny ur¢itym, ne vSak
pevné danym, ¢asovym usekem (NATO, 2010).

U nékterych druhti udalosti je urcity ptedpoklad, Ze mohou byt, mimo jiné,
doprovazeny uvolnénim alfa radionuklidii ze skupiny aktinoidd, zejména pak transurany.
Pro tyto udalosti jsou v alian¢ni publikaci AEP-66: Handbook for Sampling and
Identification of Biological, Chemical and Radiological Agents (NATO, 2015)
vyjmenovany ¢innosti z hlediska odbéru zajmovych vzorki, jejich analyzy a identifikace

charakteristickych radionuklid.

1.1 Soudasny stav v systému monitorovani radia¢ni situace

Monitorovani radia¢ni situace v okamzité fazi je smétovano zejmena k minimalizaci
bezprosttedniho zdravotniho ohroZeni vojsk v prvnich minutach az nékolika hodinach po
vzniku udalosti. Pfedevsim s vyuZitim pfenosnych dozimetrickych piistroji se zjistuje
charakter a rozsah vzniklé udalosti a stanovuji se hranice kontaminovanych prostor.
Cilem vcasné faze, ktera navazuje na okamzitou fazi a trva zpravidla n€kolik hodin az
dnt, je zejména stanovit druh uniklych radionuklidd, uréit smér arozsah Sifeni
kontaminovaneho oblaku a stanovit rozsah kontaminace terénu a objektd. Po splnéni
ukoli v€asné fdze monitorovani nastdva pozdni faze, kterd mize trvat nékolik dnd az
mésicii. V priibéhu této faze je nutné zahajit podrobné monitorovani rozsahu a urovné
vzniklé radioaktivni kontaminace s cilem omezit nebo zamezit vnéjsi ozafovani vojsk
a minimalizovat mozny pfijem radionuklidi jejich inhalaci nebo ingesci, napiiklad
z potravin nebo vody (NATO, 2015).

Analyza vzorki radioaktivnich latek a identifikace radionuklidi se az na vyjimky

provadi v polnich nebo stacionarnich laboratotich (NATO, 2010).
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1.1.1 Moznosti polnich a staciondrnich laboratoii

Polni laboratote, které se zpravidla rozmist'uji pobliz mista vzniku udalosti, nebo se
udalost stala v jejich operaénim prostoru pusobeni, jsou vhodné pro rychlou analyzu
vzorki, které nevyzaduji zvlastni ptipravu, Gpravu nebo specialni radiochemické metody
a instrumentaci. Jejich vyuziti je proto stéZejni zejména v prub&éhu okamzité a véasné faze
monitorovani. Provadénim nékterych analyz také redukuji pocet vzorki odesilanych do
stacionarnich laboratofi. Velmi ¢asto jsou uréovany jako mista soustfedéni vzork, které
odpovidaji za ptijem a shromazd’ovani odebranych vzork, kontrolu zplisobu odbéru a za
odeslani téchto vzorki uréenym laboratofim.

Stacionarni laboratofe jsou na druhé strané¢ schopny pouZivat citlivéjsi analytické
metody, a proto poskytuji presnéjsi a divéryhodnéjsi vysledky. To klade velky diraz na
samotnou ptipravu vzork pro jednotlivé metody méfeni, kde je jiz mnohdy vyzadovéano
provedeni chemické separace radionuklidi nebo naro¢nych radiochemickych tprav. Tyto
metody jsou zpravidla nad ramec schopnosti polnich laboratofi (NATO, 2015).

Ukoly polni laboratofe systému monitorovani pIni polni laboratoi AL-2/r, ktera je
dislokovana u 31. pluku radia¢ni, chemické a biologické ochrany v posadce Liberec.
Kromé pouziti ve vojenskych operacich, naptiklad pro podporu sil rychlé reakce NATO
(NRF), sil velmi rychlé reakce (VJTF) nebo narodnich Gkolovych uskupeni, je
vyCletiovana i pro potieby nevojenskych operaci. Laboratof je zafazena mezi
pohotovostni sloZky Armadni radiaéni monitorovaci sit¢ (ARMS), kterd je soucasti
Celostatni radiaéni monitorovaci sité (ACR, 2015). Jeji schopnosti jsou v souladu
s alian¢ni publikaci (NATO, 2015) a standardiza¢ni dohodou (NATO, 2005).

Pro oblast analyzy alfa radionuklidt je AL-2/r je vybavena pfistrojem HandeCount
prvni generace (Thermo, USA), ktery je urCen k méfeni sumarni aktivity ve vzorcich
vzniklych upravou pevnych a kapalnych latek, jakoZ i vzorka Upravu nevyZadujicich,
napf. stéru a filtri pro vzorky vzdu$ného aerosolu, a déle pak ptistrojem MicroCont 11
(RADOS, Finsko) pro méfeni povrchové alfa kontaminace (Cuda et al., 2004).

Stacionarni laboratof systému monitorovani je zabezpetena UOPZHN ve Vyskové,
ktery je v organiza¢ni ptisobnosti Univerzity obrany. Laboratot plni ukoly centralni
laboratote ARMS a radiometrické laboratofe SIRA v ramci NATO (ACR, 2015).
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1.1.2 Sumarni aktivita a jeji stanoveni

Sumarni alfa aktivita (Gross alpha activity, GAA), v ¢eské terminologii nazyvana
celkovou aktivitou alfa, poskytuje informaci o celkové drovni alfa radionuklida
ptitomnych ve vzorku (MARLAP, 2004). Zjisténi sumarni aktivity si nedava za cil
rozlisit, jaka ¢ast aktivity ptipada na jaky radionuklid (Arndt, 2010).

V piipadé¢ monitorovani radiacni situace by mély byt polni laboratofe schopny
provadét stanoveni sumarni alfa (ale i beta) aktivity u vzorku vzduchu (v podobé
vzduchového filtru), vzorku stéru z kontaminovaného povrchu a vzorku vody, zejména
ve vztahu K vojensky vyznamnym alfa radionuklidim (NATO, 2015).

Sou¢asné vybaveni Al-2/r umoZiuje provadét méfeni vSech tfi typi zajmovych
vzorkl. Pokud je odbér vzduchu a stéru proveden podle platnych metodik pro odbér
vzorkl radioaktivnich latek, je mozné vzorky méfit pfimo v zavedené instrumentaci.
V ostatnich ptipadech jsou upraveny podle metodik, naptiklad metodou eluce do elu¢niho
roztoku nebo Zihanim (RADAL, 2009). VVzorky vody jsou nej¢astéji upravovany metodou
odparku, ktera je vyuZivana v technickych norméch (CSN 757611, 1SO 9696:2007,
EPA 900.0), a méteny pevnolatkovym scintila¢nim detektorem. Hlavnim omezenim této
metody je doba potfebna k odpafeni vzorku vody, ptiprava homogenni plochy,
samoabsorpce vzorku a detekéni Géinnosti detektortt (Happel et al., 2004).

V souvislosti s vyzkumem rychlych metod pro stanoveni sumarni alfa aktivity za
pouZiti zavedené instrumentace a jednoduchych tkond byla zavedena metodika pro
operativni stanoveni sumarni alfa aktivity pomoci odparku malého mnoZstvi vzorku

(RADAL, 2009). Tato metodika bude ve vyzkumné ¢asti pouZita pro porovnani.

1.1.3 Vojensky vyznamné radionuklidy

Jako vojensky vyznamné alfa radionuklidy jsou publikaci AEP-66 (NATO, 2015)
stanoveny pfedevSim izotopy uranu, plutonia, americia a curia. Vybér je nejcastéji
ovlivnén Cetnosti vyskytu, pouziti a mozného zneuziti jednotlivych radionuklidu ¢i jejich
smési. Alfa radionuklidim je vénovana velkd pozornost i v zavislosti na jejich
radiotoxicité, nebot’ jsou z velké ¢asti zarazeny do skupiny s obzvlasté vysokou toxicitou.

Piehled vojensky vyznamnych alfa radionuklidd je v Ptiloze A.
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1.2 Vybrané veli¢iny charakterizujici zdroj zareni

Zéakladni veli¢inou, se kterou je v rdmci prace operovano, je aktivita. Tato veli¢ina
se pouZziva pro charakterizaci mnozstvi radionuklidu ve specifickém energetickém stavu
v daném case. Publikace ICRP 103 (2007, str. 18) ji definuje jako ,,o¢ekavanou hodnotu
poctu jadernych pfemén uskuteciujicich se v daném mnozstvi latky za jednotku Casu®.

Pro matematické vyjadieni se pouzije vztah (1):

A=-= )

dt’
vyjadiujici podil stfedniho poctu jadernych premén N za ¢asovy interval t (Turner, 2007).
Jednotkou aktivity je reciproka sekunda [s?] se zvlastnim nazvem becquerel [Bq].

Aktivita neni konstantni veli¢inou, ale klesa s casem podle vztahu (2):
Ay = Age ™™, (2)

kde A¢ je aktivita v Case t, Ao aktivitou v Case 0, t Casovy interval a A pfeménova konstanta
(Turner, 2007). Grafem vztahu je exponencidlni kiivka.

Radionuklidy jsou ¢asto soucasti pevnych latek, pripadné jsou adsorbovany na né¢,
nebo latek kapalnych ¢i plynnych a jsou doprovazeny stabilnimi izotopy stejného prvku.
Jejich mnoZstvi jsou pak definovana nasledujicimi veli¢inami:

a. hmotnostni aktivitou [Bq.kg?] - aktivita radionuklidu ve vzorku délena
celkovou hmotnosti vzorku;

b. objemovou aktivitou [Bq . m?] - aktivita radionuklidu v objemu vzorku délena
objemem vzorku;

c. plodnou aktivitou [Bq . m?] - aktivita radionuklidu na povrchu plochy délena
touto plochou (ICRP 103, 2007).

1.3 Fyzikdlni zakonitosti pfemény a zafeni alfa

Atomova jadra povaZujeme za stabilni jen pfi urcitém poméru poctu protont
a neutront. V piirodé se oviem vyskytuji i atomy s nestabilnimi jadry, které se pomoci
samovolné jaderné ptremény nebo zménou energetického stavu jadra snazi piesunout na
stabilngjsi, energeticky vyhodné&jsi konfigurace. Transformace je doprovazena emisi

jednoho nebo vice druhil zafeni, pomoci které¢ se jadro zbavuje piebytecné energie.
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Samotny proces méni chemickou podstatu latky a je nezavisly na vnéjSich podminkach.
Popsany jev se oznacuje jako radioaktivita (L"Annunziata, 2007).

Emitujici zafeni oznacujeme jako ionizujici, nebot’ je schopno pfimo nebo nepiimo
ionizovat nebo excitovat atomy Vv prostiedi, a je tvofeno cCasticemi nebo
elektromagnetickym vIinénim. Pro jaderné pfemény jsou charakteristické zejména zafeni

alfa, beta anebo gama. V rdmci prace je pojednavano pouze o problematice zafeni alfa.

1.3.1 Preména alfa

Pfeména je typickd pro tézka jadra, jejichZ velikost ovliviiuje schopnost silné
interakce udrZet celé jadro ve stabilnim stavu. Kénya a Nagy (2012) uvadi, Ze k ni mtize
dochézet jiz u prvka s nukleonovym &islem vét§im jak 150, bézné tuto pfeménu vSak
vykazuji jadra od nukleonového ¢isla 210. AZ na vyjimky (napt. Sm, Nd) v§echny pFirodni
radioizotopy podléhajici pifeméné alfa maji protonové Cislo Z > 83 (Turner, 2007).

Pro pfeménu alfa je charakteristické vyzafovani a Castice, ktera obsahuje dva protony
a neutrony. Castice je strukturné ekvivalentni k jadru atomu hélia (L”Annunziata, 2007).
Transformaéné vzniklé dcefiné jadro bude mit nukleonové c¢islo zmenSené o Ctyti
a protonové o dvé jednotky. Tim se v periodické tabulce prvkid posune o dvé mista doleva.
Rozdil energii mezi matefskym a dcefinym jadrem je odnasen pravé o ¢astici.

Pfeména probiha do zakladniho nebo excitovaného stavu. Doprovodnym jevem tedy
muze byt zafeni gama vznikajici pti deexcitaci excitovaného jadra (Magill, Galy, 2005).
Piikladem je preména 238U na 24Th, ktera probihd do zakladniho stavu (79 %)
a excitovanych stavi s energii 49,5 keV (20,9 %) a 162,5 keV (0,078 %). Pti deexcitaci
234Th jsou emitovany fotony gama zafeni o energii 49,5 a 113 keV (Hala, 2013).

Energetické spektrum zafeni je ¢arové, nékdy také nazyvano diskrétni. To znamena,
Ze nuklid podléhajici pfeméné je charakterizovan definovanymi energiemi a ¢astic, které
emituje. Tyto energie se pohybuji v rozmezi od 3 do 9 MeV (Kbénya, Nagy, 2012).
Knoll (2010) udava pro vétsinu a Castic energii pfiblizné¢ od 4 do 6 MeV. Emitovana
a Castice musi mit dostatecnou energii k pfekonani potencidlové bariéry vazebné energie
jadra, kterd je ptiblizné 25 MeV (Magill, Galy, 2005). Z pohledu klasické fyziky je

kineticka energie Castice ptili$ nizka, nez aby mohla proniknout potencialovou bariérou.
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Nicméné¢ Konya a Nagy (2012) vysvétluji, ze castice piekonavaji bariéru pomoci
takzvaneho kvantového tunelovani, ktery je fesen ve vztahu k vinové-korpuskularnimu
dualismu v ramci kvantové fyziky.

V souvislosti s energii je vhodné také zminit jeji nepfimo wumérnou zavislost
k polo¢asu rozpadu. Obecné plati, Ze radionuklidy emitujici a ¢astice s nizkou energii
maji dlouhy polocas pfemény, zatimco ptiemitaci ¢astice s vysokou energii jsou polocasy
kratké (L"Annunziata, 2012a). Tuto zavislost experimentalné¢ zkoumali a matematicky
formulovali Hans Geiger a John M. Nuttall vroce 1911. Korelaci méfeni polocasu
rozpadu a intervalu dosahu a ¢astic riznych radionuklidu stanovili vztah, ktery je znamy

jako Geiger-Nuttalltiv zakon (Fényes, 2011). Jeho matematicky vyjadienim je (3):
logA =alogR, + b, (3)

kde /1 je pfeménova konstanta daného radionuklidu, R, je dosah a Castice ve vzduchu,
»aa,,b” jsou empirické konstanty (Das, Ferbel, 2003). Jako piiklad lze uvést srovnani
dvou radioizotopt polonia, kdy 2°°Po emitujici a ¢astici o energii 4,88 MeV mé polodas
rozpadu 102 let a 2!2Po emitujici o ¢4stici o energii 8,78 MeV ma polodas rozpadu pouze
0,299 us (Vajda et al., 2012). Vzhledem k tomu, ze dosah Castice je imérny jeji rychlosti,

V obecné roving plati i inverzni zavislost polo€asu rozpadu a rychlosti ¢astice.

1.3.2 Interakce alfa zareni s hmotou

Diky velké hmotnosti, a zejména velkému néaboji dvou protonu, je pro dréhu letu
a Castice charakteristicka vysoka specifickd (linearni) ionizace, pii které dochazi
vytvarenim velkého poétu iontovych paru k rychlé ztraté energie a naslednému zabrzdéni
(Martin, 2013). Béhem pruchodu prostfedim interaguje primarné prostiednictvim
coulombovskych sil mezi svym kladnym ndbojem a z&pornym nabojem elektronu
v elektronovém obalu (Knoll, 2010). Svymi silnymi ioniza¢nimi Géinky je schopna
vytvafet tisice iontovych part. Pfi znalosti energie ¢astice a mnozstvi energie, potiebné
Kk vytvofeni iontového paru, lze tento pfiblizny pocet kalkulovat. Napiiklad castice
0 energii 5 MeV vytvoti ve vzduchu az 1,4.10° iontovych part (L Annunziata, 2007).
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Energie potfebna k vytvofeni iontového paru je charakteristickd vzdy pro konkrétni
prostiedi; ve vzduchu se jedna pfiblizné 0 35 eV, uargonu 25 eV a polovodi¢ovy materiél
vyZaduje pouze 2 - 3 eV na vznik iontového paru (Choppin et al., 2013). Zde nalezneme
souvislost s problematikou detekce zatreni a pouzZivanymi materialy pro detektory.

Diky svym zna¢nym energetickym ztratdm je dolet a ¢astice velmi kratky. Radové
se jedna ve vzduchu o centimetry, v materialech desitky mikrometru. Naptiklad Castice
0 energii 5,5 MeV dosahuje ve vzduchu dolet okolo 4 cm, v papiru 34 um, mylaru 36 pum,
hliniku 24 pm a ve zlatu pouze 7,5 um (L"Annunziata, 2012a).

Graf specifické ionizace (Obrézek 1), jinak také Braggova kiivka, zobrazuje, Ze

nejvEtsi ionizaéni G¢inky a ¢astice jsou na konci jejiho doletu, v tzv. Braggové maximu.
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4x10°

lonizace (iontovy pér/mm)

2x10°

| | | ] |
0 1 2 3 4 5 6 7

Dolet castice ve vzduchu {cm)

Obrazek 1 Braggova kiivka ionizace #°Po a ?*Po v zavislosti na doletu ve vzduchu
Zdroj: upraveno podle Martina (2013)

1.4 Moznosti detekce zareni alfa

Jakékoliv ionizujici zafeni nelze méfit pfimo. Detekce se provadi nepiimo za pouziti
materialt citlivych vici zafeni. Pfi interakci zafeni s timto materialem, ktery tvofi citlivy
objem detektoru, dochazi ke generovani urcitého signalu, kterym mohou byt impulsy,
proud, svételné zafeni apod. Detekce tedy ve svém principu zavisi na konkrétnich
interakcich daného druhu zéteni s citlivym objemem detektoru (Choppin et al., 2013).

Detektory lze rozdélit podle riznych hledisek. Pro tGcely této préce je postacujici
rozdéleni detektort na zakladé toho, zda je pouzivan pro provadéni spektrometrického

nebo, z pohledu préce postacujiciho, nespektrometrického méfeni.
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U nespektrometrického detektoru je signal vytvoten pouze pocitanim interakci ¢astic
nebo kvant zafeni v citlivém objemu detektoru. Takovy detektor se oznacuje jako ¢itac
(counter) a udava pouze intenzitu zafeni, tedy naptiklad impulsy, ze kterych mize byt
stanovena aktivita. Pro pojem ¢ita¢ je v ¢eské terminologii pouzivan pojem detektor. Za
predpokladu, ze je méfena nejen intenzita, ale i energie dopadajiciho zateni, lze detektor
nazvat jako spektrometr (spectrometer). Ty jsou uréeny pro spektrometrii, na jejimz
zaklad¢ je generovano energetické spektrum znazorfiujici zavislost intenzity zafeni na
energii (Silva, 2015). Spektrometrie je vyuZivana pro identifikaci zdroje zafeni.

Pii popisu interakci a Castic byly zminény nckteré vlastnosti, které negativné
ovlivituji samotnou detekci zateni alfa. Detektor proto musi byt upraven tak, aby bylo
zajisténo dosazeni citlivého objemu bez signifikantnich ztrat. To znamend sniZeni nebo
odstranéni absorpce (Samoabsorpce) ve zdroji, zadné absorpcni vrstvy mezi zdrojem
a detektorem a minimalni v okn¢ detektoru. Nékteré faktory lze snizit aplikaci velmi
tenkych okének detektoru nebo zajisténim ptimého kontaktu mezi zdrojem a citlivym
objemem detektoru, napf. umisténim zdroje zafeni ptimo do tzv. bezokénkového
detektoru (Knoll, 2010; Vajda et al., 2012).

V soucasnosti je pro méfeni zafeni alfa k dispozici velké mnozstvi detekénich ptistroj
a metod, které jsou zpravidla uzptisobeny konkrétnimu typu méteni. Piistroje vyuzivaji
vétsinu pouZivanych detektort zafeni (Janda, 2012). Nasledujici podkapitoly pojednavaji
0 principu a vyuZiti nejrozsifenéjSich druhti detektort, tj. detektorti s plynovou néplini,

polovodi¢ovych a scintila¢nich detektort, v souvislosti s méfenim zateni alfa.

1.4.1 lonizaéni detektory s plynovou naplini

Detektory s plynovou népini (Gas-Filled Detectors, Gas lonization Detectors)
se fadi mezi nejstar§i a nejpouzivanéjsi detektory zafeni. Jejich princip je zaloZzen na
interak¢énich vlastnostech ionizujiciho zafeni pifi prichodu plynem mezi dvéma
elektrodami (Vajda et al., 2012). Nasledkem vniknuti zafeni do prostoru plynu, ktery je
za normalnich podminek nevodivy, dochazi k ionizacim molekul plynu, nasledné tvorbé
iontovych parti a s pomoci napéti na elektrodach, které v citlivéem objemu detektoru

vytvari elektrické pole, jejich shromazd’ovani na prislusné elektrodé (Saha, 2006).
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Rozliduji se t¥i zakladni typy: ioniza¢ni komora, proporcionalni detektor a Geiger-
-Miilleruv detektor. Od sebe se vzajemné odlisuji, kromé druhu a tlaku pracovniho plynu,
predevsim velikosti a rozloZzenim intenzity elektrického pole, které je dosahovéano
vhodnym pracovnim napétim (Buchtela, Steinhauser, 2012). Pro kazdy typ detektoru je
charakteristicka ur¢ita oblast pracovniho napéti v zavislosti na poctu iontovych part
nashromazdénych na elektrodach detektoru (Gupta, 2013). Graf této zavislosti
(Obréazek 2) je také nazyvéan jako pracovni charakteristika plynovych detektort.
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Obréazek 2 Graf zavislosti po¢tu iontovych parti na pracovnim napéti
Zdroj: upraveno podle Knolla (2010)

Plynovou naplni mize byt i vzduch, ale castéjsi je pouzivani vzacnych plyna
(napf. argon, helium) nebo smési plynu (Vajda et al., 2012). V literatufe je cCasto
zminovana smés P-10, sloZena z argonu a metanu v procentualnim poméru 90:10.

Samotna konstrukce zavisi predevsim na vyuziti detektoru (Buchtela, Steinhauser,
2012). Uplatiiuje se n€kolik zakladnich geometrii, pomoci kterych se dosahuje pfijatelné
elektrické pole pro dosaZeni konkrétnich oblasti: deskova (planérni), valcova (koaxiélni)
a kulova (sférickd), popt. polokulova (hemisféricka) geometrie (Knoll, 2010).

Ioniza¢ni komory

Ioniza¢ni komora je nejjednodussim typem detektoru s plynovou naplni. Pracuje
v oblasti nasyceni (oblast Il, Obrazek 2), pfi které je napéti dostatecné vysoké na to, aby
kazdy vygenerovany iontovy par dosahl elektrody a nedoSlo k rekombinaci kladného
a zaporneho iontu na neutrélni atom nebo molekulu (Silva, 2015).
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Generovany signal se vyhodnocuje Vv proudovém nebo impulsnim rezimu.
V proudovém reZzimu je méfen elektricky proud, ktery odpovida ionizacemi vytvofenému
naboji za jednotku Casu a nejcastéji Se vyuziva pro méfeni dozimetrickych veli¢in jako je
napiiklad expozice, davka, nebo jejich ptikony. V impulsnim rezimu je vyhodnocovan
naboj vznikly v disledku interakci jednotlivych ¢astic, kdy pocet impulsti odpovida poctu
Castic, které interagovaly v citlivém objemu detektoru (L"Annunziata, 2007). Mezi
vyhody ioniza¢nich komor s impulsnim reZimem patfi citlivost a schopnost métit energii
zareni. Byly, a v nekterych ptipadech stale jsou, vyuzivany pro alfa spektrometrii, kdy
rozliSeni muze byt v nékterych ptipadech dokonce srovnatelné s rozlisenim
u polovodic¢ovych detektorti (Kada et al., 2010). V dnesni dobé jsou vSak pro tyto ucely
z velké ¢asti nahrazeny pravé polovodi¢ovymi detektory (Griffin, 2011).

Ionizaéni komory nalezly své uplatnéni pfi monitorovani vzduchu obsahujici
radioaktivni plyny, a které mohou byt méfeny jejich zaclenénim jako soucast plniciho
plynu (Knoll, 2010). Upravené ioniza¢ni komory, tzv. elektretové detektory, vyuZivaji
kladné nabity dielektricky material (elektret), ktery je plisobenim ionizovanych ¢astic ve
vzduchu postupné vybijen. Zmétenim rozdilu napéti elektretu pied a po méfeni umoziuje
stanoveni mnoZzstvi ionizace (Buchtela, Steinhauser, 2012). Elektretové detektory jsou
pouZivany pro monitorovani radonu v zivotnim prostiedi, véetné ptd (Grossi et al., 2011),
podzemnich vod (Amrani et al., 2000) nebo stavebnich materialti (Lavi et al., 2009).

Hartmann et al. (2016) se v soucasné dobé zabyvaji konstrukci a u¢innosti bezokénkové
ioniza¢ni komory pro méteni nizkych drovni alfa aktivit, vyuZitelnou i pro in-situ méteni. Pfi
konstrukci byla vyuzita metoda Frischovi mrizky. Ta je zakladnim konstrukénim prvkem
U tzv. ioniza¢ni komory s Frischovou miizkou (Frisch Grid lon Chambers). Ve svém
principu jde o upravenou paralelni deskovou bezokénkovou komoru, v niz je vloZena
rovnobézné orientovana miizka, kterd komoru rozdéluje na dva prostory a ma za ukol
usmérnovat vzniklé elektrony (Choppin et al., 2013). Takto upravené komory jsou velmi
vyuZzitelné pro rychlé stanoveni aktivity zejména z environmentalnich vzorku. Nékteré
parametry, jako napiiklad u¢innost a rozliSeni, jsou podobné hodnotam dosahovanym

u polovodi¢ovych detektorti (Bunata, Filgas, 2007).
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Oproti nim m& komora s mtizkou ur¢itou prednost. Diky technickému uspoifadani lze
pracovat se vzorky o velikosti do 500 cm? (Scarpitta et. al, 2003). Toho lIze efektivné
vyuzit u velkoplodnych vzorkd, napfiklad odbérovych nebo kominovych filtra,
a provadét pfimé méfeni bez pifedchozich radiochemickych nebo jinych uprav
(Sill, 1992). Je mozné piimo méfit i kapalné nebo sypkeé vzorky, nutnosti je ovsem velmi
tenka vrstva vzorku z dtivodu samoabsorpce zafeni alfa ve vzorku. Rychlym stanovenim
alfa kontaminace ve vzduchu, vodé a dalSich vzorcich pomoci Frischova detektoru
a vybérem vhodnych filtr pro tato méfeni se zabyvali napt. Bunata a Filgas (2007), ktefi
pro méteni vyuzili model 8210A (ORDELA, USA; Piiloha B Obrdzek B1).

Proporcionalni detektory

Pti zvySovani pracovniho napéti na elektrodach nad oblast nasyceni za¢ne dochazet
k jevu, ktery je oznaCovan jako plynové zesileni (Gas multiplication). Dochazi k nému
od oblasti proporcionality (oblast Ill, Obrézek 2), ve které pracuji proporcionalni
detektory (Martin, 2013). Plynové zesileni je dasledkem silnéjsiho elektrického pole
v citlivém objemu detektoru, kdy jsou elektrony vlivem tohoto pole urychlovany k anodé.
Anodu tvoii zpravidla jemny drat umistény v ose trubice, ktery ve svém okoli vytvaii
silné nehomogenni pole, které je potfebné pro vznik nérazové ionizace. Elektrony
ziskavaji vysokou kinetickou energii a na draze letu jsou schopny vyvolat sekundarni
ionizace. V priabéhu jejich nasledného unaseni podstoupi kolizim s dalSimi molekulami
neutralniho plynu, a tak mohou vytvofit dal$i ionizace (Konya, Nagy, 2012). Proces
plynového zesileni ma proto podobu laviny (kaskady), kterd je znama také jako
Townsendova lavina.

Proporcionélni detektory pracuji v impulsnim rezimu (Knoll, 2010). Vlivem
plynového zesileni jsou dosahovany podstatné vyssi impulsy, nez pti pouZiti ionizaéni
komory. Velikost vystupniho impulsu je zavisla (proporcionalni) na energii primarniho
zareni a jeho ionizacni schopnosti (Buchtela, Steinhauser, 2012). Jahoda a McCammon
(1988) dokazali moZnost vyuZiti této zavislosti, v omezené miie, pro spektrometrii zafeni
za predpokladu, Ze ¢astice uvolni celou svou energii v citlivém objemu. AvSak diky

plynovému zesileni maji horsi rozliSeni nez ioniza¢ni komory (Knoll, 2010).
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Proporcionalni detektory patii mezi jedny z nejrozsitenéjSich detektort pro métreni
aktivit pomoci detekce impulsid. Jsou ¢asto pouzivany pro jejich schopnost rozliseni mezi
alfa a beta zafenim ze smiSeného zdroje, kdy a Castice, diky vysokému LET, vytvaii
mnohonasobné vice iontovych parti na jednotku urazené drahy oproti B castici, které
znamenaji mnohem vyssi pocet interakci. Zateni alfa ze smiSeného zatice je tak mozné
registrovat pfi niz§im napéti, na tzv. alfa plato (Buchtela, Steinhauser, 2012).

Jednou z vyhod proporcionalnich detektorti je moznost technického usporadani
do velkoplosného provedeni. V praxi se lze stimto provedenim setkat u ptenosnych
monitort radioaktivni kontaminace. Mezi nejznaméj$i, a v polnich podminkéch
nejpouzivangjsi, patii MicroCont Il (RADOS, Finsko, Ptiloha B Obrézek B2, B3). Sondu
tvoii velkoplo3ny priutokovy proporcionalni detektor, ktery umoziiuje selektivni méteni
alfa nebo alfa/beta zafeni. Microcont Il ve své alfa/beta sondé¢ HGZ 190 vyuzZiva smés
propan-butanu (85 : 15), ktery je do detektoru dodavan z integrovaného zasobniku.
Detekéni plocha je 177 cm? (Dvoiék et al., 2005). Piistroj se pro stanoveni sumarnich
aktivit nepouziva, nicméné moznostmi odhadu sumarni hmotnostni aktivity vysoké
kontaminace vody a vzorki Zzivotniho prostfedi alfa radionuklidy pomoci pfistroje
MicroCont | se zabyvali Hillka, Beckova a Malatova (2007).

Velkoplo$né pratokové proporcionalni detektory jsou hojné vyuZivané
v laboratornich automatickych systémech pro aplikace vyZadujici kratké doby poéitani
pro velké mnozstvi vzorkli v podobé stérti, vzduchovych filtrii nebo jinych vzorki
zivotniho prostiedi, které nevyZzaduji zasadni radiochemické Upravy (Ortec, 2014).

Proporcionélni detektory technicky umoziuji i pouziti vétsiho poétu anodovych
drat misto jedné centralni anody. Mtizka anodovych dratl je nejcastéji umisténa mezi
dvé ploché katodové desky, coZ v nejjednodusSim piipadé vede ke zvySeni detekéni
uc¢innosti zvétSenim plochy detektoru (Buchtela, Steinhauser, 2012). Takové detektory se
nazyvaji multianodové (Multiwire Proportional Counter). Zminéné uspofadani vyuziva
napiiklad Model 8600A-LB (ORDELA, USA, Piiloha B Obrazek B4), bezokénkovy
prutokovy multianodovy proporcionalni detekéni systém navrZen a vyroben pro rychlou
analyzu nizko-uroviiové povrchové alfa kontaminace velkoplosnych vzorkt s detekéni

plochou 1440 cm? a vysokou uéinnosti az 94 % (Ordela, 2011).
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Geiger-Mullerovy detektory

Detektory pracuji v Geiger-Miillerové oblasti (oblast V, Obrazek 2). Konstrukéné se
podobaji proporciondlnim detektorim, ale elektrody pracuji piitakovém napéti, Ze
vlivem velké intenzity elektrického pole budou podminky pro ndrazovou ionizaci splnény
v celém citlivem objemu (Knoll, 2010). Vysledkem je rychlé $iteni Townsendovych lavin
celym citlivym prostorem detektoru a trvaly vyboj. Ke zhaSeni vyboje se pouZivaji
zhaseci latky, jako je naptiklad ethanol, nebo snizeni napéti (Buchtela, Steinhauser, 2012).

Pro detekci alfa zateni neni pouzivani Geiger-Miillerovych detektort ptili§ bézné.

1.4.2 Polovodicové detektory

Polovodi¢ovy detektor (Semiconductor detector) je mozné, ve svém zjednodusenem
principu, piirovnat k detektoram s plynovou naplni stim rozdilem, Ze k ioniza¢nim
u¢inkiim zafeni nedochazi v plynu za vzniku péru elektron-kladny iont, ale ve vhodném
polovodi¢i, kde naopak vznika pér elektron-dira (Verplancke et al., 2012).

Z&kladnimi materidly jsou germanium (Ge) a kiemik (Si). Princip jejich fungovani
je obvykle vysvétlen pomoci pasové teorie pevnych latek. V zakladnim stavu jsou
elektrony ve valen¢nim pasu. Pii dodani energie se elektrony mohou pohybovat pies
zakdzané pasmo do pasma vodivosti, ¢imz se zvySuje vodivost. Pokud se elektron
pohybuje do pasma vodivosti, vyrobi volné misto, takzvanou diru. Par elektron-dira se
pohybuje v opa¢nych smérech (Kdnya, Nagy, 2012). V piipadé, Ze z&kladni materidl
polovodice je dopovany donorem elektront (Casto fosfor) nebo akceptorem elektronil
(naptiklad bor, galium), je produkovano vétsi mnozstvi elektront a dér pii nizsi excitacni
energii. Tyto typy polovodi¢t se nazyvaji "n-typ" (negativni) s donorem nebo "p-typ"
(pozitivni) s akceptorem (Knoll, 2010; Verplancke et al., 2012).

Funkce polovodicovych detektorii je zalozena na elektrickych vlastnostech p-n
rozhrani. VloZi-li se na detektor vysoké napéti tak, Zze zaporna polarita je pfipojena
k materidlu p a kladna k n, migruji volné nosice naboje vlivem elektrického pole
k prislusnym elektrodam. Na rozhrani p-n vznik4 prostor s vysokym odporem, diky velmi
malé koncentraci volnych nosi¢t naboje. Tento prostor piedstavuje citlivou oblast

detektoru, tedy tu cast, ktera ma schopnost registrovat ionizujici zafeni (Janda, 2012).

25



Pro detekci nabitych castic se pro své vlastnosti vyuzivaji kiemikové polovodicové
detektory. V zavislosti na vyrobni technologii a konstrukci se rozliduji tfi zakladni typy:
detektory s difundovanym ptechodem (DJD), detektory s povrchovou bariérou (SBD)
a pasivovane iontov¢ implantované planarni detektory (PIPSi), které se v soucasnosti fadi
mezi state-of-the-art technologii, tedy na nejvy3$i mozné Urovni. Jedna se 0 nejCasté&ji
pouZivany detektor voblasti alfa spektrometrie (Vajda et al., 2012). Konstrukce
PIPSi detektoru vychazi z pouZiti velmi tenkého a mechanicky odolného implantovaného
vstupniho okna z hliniku, coZz ma& umoznit rozliSeni vysokych energii a malé ztrty ve
vyrobé naboje, nizsi elektronicky Sum a vyssi geometrickou efektivitu pro nékteré alfa
spektrometrické aplikace (Ortec, 2012). Pfednimi vyrobci jsou firmy Ortec a Canberra,
kteti nabizeji i zcela integrované alfa spektrometrické systémy pro své kiemikové
polovodi¢ové detektory (Ptiloha B Obrazek B5).

Kifemikové polovodi¢ové detektory sehrdvaji nezastupitelnou roli pii alfa
spektrometrii, zejména pro jejich vynikajici spektrometrické vlastnosti a Sirokou
variabilitu. Z hlediska rozliSeni nemaji mezi ostatnimi druhy detektorti konkurenci.
Zna¢na vyhoda vychazi i z malé energetické narocnosti pro vytvoteni paru elektron-dira.
Dalsi vyhodou je absence chlazeni detektoru, na rozdil od germaniovych polovodic¢ovych
detektord (Janda, 2012). |pies tyto piednosti je vSak jejich pouzivani v polnich
podminkéach velice problematické, pfednostné diky zna¢né naro¢né tpravé vzorku, jak
z hlediska ¢asu, materialu, tak i zkuSenosti laboranta.

Nicméné 1 PIPS® detektory mohou byt vyuzity u prenosnych detekénich systémi
pro méteni alfa-beta aktivit. Prikladem muize byt iSolo® Alpha/Beta Counting System
(Canberra Industries, Inc., USA, Ptiloha B Obréazek 6), optimalizovany pro méfeni filtra
do priméru 100 mm, ale po Gpravé vzorku mize byt pouzit i pro jiné typy vzorku.

Canberra Industries (USA), ve spolupraci se Savannah River Nuclear Solutions
(USA), vyrobila prototyp detekéniho systému pro in-situ méfeni aktivit alfa-beta
radionuklidti s oznacenim Easy Count HPIC 2014 (Ptiloha B Obrazek B7), ktery je taktéZ
osazen PIPS® detektorem a podle dostupnych informaci by mél snizovat naroky na

ptipravu vzorki za zachovani vysoké ti¢innosti (Arnold, 2015).
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1.4.3 Scintila¢ni detektory

Detekce ionizujiciho zafeni pomoci scintilacnich detektora (Scintillation Detectors)
je zaloZena na emisi svételného zareni v disledku interakce zateni s citlivym materidlem,
kterym miiZe byt pevna latka i kapalina, nazyvanym jako scintilator (Vajda et al., 2012).

Po absorpci méfeného zafeni scintilatorem dojde k procesu vlastni scintilace, kdy
dochazi ke konverzi absorbované energie na energii emitovanych scintila¢nich fotont.
Svétlovodicem, ktery se vyrabi zpravidla ze syntetického skla nebo jiného materialu
s velkou pruhlednosti, je nasledn¢ foton pienesen na fotokatodu. Fotokatody jsou
odpovédné za preménu fotonil na fotoelektrony. Mnozstvi fotoelektronii emitovanych
z fotokatody se nasobi na dynodach fotonasobice a vysledny tok fotoelektront je potom
sebran na anodé fotonasobice jako vystupni signdl (Knoll, 2010). Zesileni byva v rozsahu
10° az 108 (Choppin et al., 2013). Obecné schéma detektoru je zobrazeno na Obrazku 3.
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Obrazek 3 Obecné schéma scintilaéniho detektoru
Zdroj: http://image.slidesharecdn.com/atomic-absorption-spectrophotometer-32-638.jpg

V soucasné dobé je vétSina aplikaci za pomoci scintilaénich detektorii spojena
s méfenim sumarnich aktivit alfa, beta a gama zafeni diky vysoké G¢innosti méfeni,
nizkym nakladim na pfistrojové vybaveni a provozni nendrocnosti, zatimco
spektrometrie zafeni je omezena nedostatenym rozliSenim, aby byla umoznéna
identifikace radionuklidi v izotopové smési (Kdnya, Nagy, 2012).

Scintilaéni detektory zahrnuji anorganické a organické scintilatory. Druh scintilatoru
podstatné ovliviiuje charakter scintila¢niho procesu (Vajda et al., 2012). Pro zjednoduSeni
jsou scintilatory rozdéleny na pevnolatkové a kapalné, pri¢emz kapalinové scintilaci bude

vénovana, vzhledem k zaméfeni na tuto metodu, samostatné podkapitola.
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Mezi Sirokou Skélou pevnolatkovych scintilator je pro detekci a ¢astic vyluéné
pouzivany anorganicky polykrystalicky scintilator vyrobeny ze stiibrem aktivovaného
sulfidu zine¢natého ZnS(Ag), ktery je deponovany na svétlovodu z organického skla
(NUVIA, 2013). Jeho hlavni nevyhodou je, Ze se krystalizuje jako polykrystalicky prasek,
ktery neni vhodny pro spektrometrické méteni. Pro deponaci na povrch organického skla
se pouzivaji tenké vrstvy, okolo 20 - 30 mg/cm?. Tlustsi vrstva ZnS ztraci prithlednost
(Vajda et al., 2012). Jedno z nejznaméjsich pouziti je v detektoru Lucasova typu, ktery
byl navrzen pro méfeni radonu v Zivotnim prostedi (L"Annunziata, 2012c¢).

Technicky je mozné vytvofit detektor s vice scintilatory. Pokud se sklada ze dvou
nebo vice opticky spojenych scintilacnich materiala, ze kterych je svételny vystup
zobrazen jedinym fotonasobi¢em, nazyva se takovy detektor jako ,,PHOSWICH*
(L”Annunziata, 2012c). Casté je také oznaGeni Dual phosphor. Tyto detektory jsou pak
vhodné pro detekci vice druht zatfeni, kdy pomoci analyzy tvaru impulsu je detektor
schopen rozliSit signaly z vice scintilatort a identifikovat, ve kterém doSlo k detekci
(Biswas et al., 2015). Toto technické feSeni je Casto vyuzito u alfa/beta sond pro méfeni
povrchové kontaminace, kde se vyuZiva organicky plastovy scintilator potaZzeny alfa
scintilaitorem ZnS(Ag). Vznikly kombinovany detektor je vhodny pro méfeni a rozliseni
alfa 1 beta zareni (NUVIA, 2013).

Popsany kombinovany scintilacni detektor je vyuZivan iv pfenosném pfistroji
HandeCount (Thermo, USA; Piiloha B Obrazek B8), ktery byl pro ucely méfeni
sumarnich alfa a beta aktivit zaveden v polni laboratoii AL-2/r. Pfistroj umoziuje
simultanni méfeni alfa a beta aktivity. Je ovladan ptes PDA Palm™, ktery mizeme
Vdne$ni dobé oznacit jako zastaraly. U nov&jsi verze piistroje HandeCount,
oznacovaném jako RadEye HEC (Thermo, USA), je jiz proveden upgrade fidici jednotky
vyuZivajici novou generaci detektort zafeni z rodiny RadEye (Thermo, 2012). Pro vlastni
efektivni méfeni je kladen velky diraz na kvalitni Upravu vzorku. HandeCount je moZné
pouzivat pro provadéni rychlého stanoveni sumarnich aktivit, nicméné diky mensim

naroklim na ptipravu vzorkl ucinnost pfistroje znacné klesa.
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1.5 Metoda kapalinové scintilace

Metoda kapalinové scintilace (LSC) naSla své uplatnéni piednostné pti méfeni
nizkoenergetickych beta zati¢t nebo radionuklidi emitujicich Augerovy elektrony. Casto
je ale pouZivana i pro méteni alfa zateni. Jedna se o jednu z velmi u¢innych metod jak
Z hlediska méteni aktivit, tak i spektrometrie ionizujiciho zafeni (L"Annunziata, 2012b).

Princip metody spociva v pfidani vzorku do vhodného scintilaéniho koktejlu, ktery
prevadi energii zafeni na detekovatelné svételné zablesky. Aby tento déj byl mozny,
vSechny scintila¢ni koktejly musi obsahovat dvé slozky, organické rozpoustédlo
a samotnou scintila¢ni latku. Vzhledem k tomu, Ze velka ¢ast vzorka aplikovanych v LSC
je na vodni bazi, do vétsiny koktejli se kromé& zminénych dvou zakladnich slozek ptidava
jesté vhodny detergent (povrchové aktivni latku). Pfitomnost detergentu umoziuje
vodnému vzorku pfijit do bezprostiedniho kontaktu s rozpoustédlem za tvorby Ciré
mikroemulze, kterd je nezbytna pro stabilni podminky béhem méteni (Sdnchez, 2013).
Pro kapalinovou scintilaci se jako nejlepSi ukazala aromaticka organicka rozpoustédla
z davodu vysoké hustoty elektrond. U rozpoustédla dochdzi k excitacim molekul vlivem
emitovaného zatfeni ze vzorku a ty jsou schopny energii dale piedat scintila¢ni slozce,
kterou také uvedou do excitovaného stavu. Pii deexcitaci molekul scintilaéni slozky
dochazi k emitaci fotonu v podob¢ modrych zablesku. Tento jev je souhrnné nazyvan
luminiscenci (L"Annunziata, 2012b). Svételna intenzita je fotonasobi¢em konvertovana
na elektricky impuls, ktery je umérny intenzité svétla. Velikost elektrickych impulsu je
proporcionalni kinetické energii danych Castic, coz umoznuje pouziti techniky pro
spektrometrické ucely (Janda, 2012).

Lahvicka se vzorkem a koktejlem je umisténa tak, Ze je v ptistroji obklopena
fotonasobi¢i. Diky tomu geometrie méfeni dosahuje témét 4 © (L"Annunziata, 2012b).
Detekéni uéinnost méfeni pro alfa zafeni je téméf 100 %, predevsim diky absenci ztrat ze
samoabsorpce. Mezi dalsi vyhody této metody patii moZnost snadného rozliSeni alfa
zateni od ostatnich druhi zéafeni. Je tedy mozné méfit smiSeny vzorek napf.
s radionuklidy emitujici alfa i beta zafeni. Méfeni pomoci kapalinové scintilace také
vynika nenaro¢nou instrumentaci. I samotna ptiprava vzorku je pro nékteré typy vzorkd,

zejména kapalné, rychla a zaroven velice efektivni (Vajda et al., 2012).
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Pro pouZziti kapalinové scintilace v polnich podmink&ch je velice atraktivni,
vzhledem ke svym velmi malym rozmérim, hmotnosti a zna¢né univerzalnosti, pienosny
piistroj Triathler™ (Hidex Oy, Finsko). Jedna se o jednokomorovy LSC detektor
s vestavénym multikanalovym analyzatorem, umoziujici diskriminaci alfa a beta zareni
a operativni stanoveni sumarnich aktivit alfa a beta zafeni. Ve spojeni s externim
pocitacem je schopen exportovat 2D spektra a celkova data z méfeni, coz je vyhodné pro
moznost optimalizace a korekce méfeni ve vyhodnocovaci aplikaci. Obsluha pfistroje je

mozna pres pocitacovy software CommPFiler (Vajda et al., 2012; Hidex, 2005).

1.5.1 Zhéaseni

Na pribeh scintilaéniho procesu ma vliv ptitomnost interferujicich latek, diky
kterym muize dochazet ke snizeni intenzity svételnych zableskd méfenych fotonasobici.
Tento jev se nazyva zhaSeni (L"Annunziata, 2012b). Zhé&Seni je nejcastéji zpisobeno
dvéma hlavnimi faktory, a to pfitomnosti chemickych nebo barevnych latek ve
scintilaénim koktejlu (Knoll, 2010).

Vajda et al. (2012b) oznacuji chemické zhaSeni jako jeden z nejbéznéjsich
mechanismi, ktery mize mit vSeobecné nejvétsi negativni vliv na detekéni ucinnost.
Chemické zhaSeni je zpuisobeno ptitomnosti chemickych latek ve vzorku, které ve
scintilaénim procesu absorbuji energii z jaderné ptemény. Tim do ur¢ité miry brani
pfenosu energie na rozpoustédlo ve scintilacnim koktejlu. Kromé snizeni poctu
svételnych zableski, coz vede ke snizeni poctu impulsi, dochazi do urc¢ité miry u vétsiny
vzorki k procesu chemického kaleni, ktery mize snizit intenzitu svétla, ¢imz se snizuje
vyska impulst (L"Annunziata, 2012b). V praxi je chemické zhaseni Casto pozorovatelné
u smesi mineralizacnich kyselin, které se pouzivaji v ptipravé pfi mineralizaci vzorku.

K barevnému zhaseni dochazi v pfipad¢ barevného zabarveni vzorku a ptsobi tak,
7e absorbuje fotony vzniklé ve scintila¢ni lahvicce pied tim, nez je foton detekovan
a kvantifikovan fotonasobi¢em. Tento typ zh&Seni je obvykle mén¢ problematicky, nebot’
nékteré druhy vzorku lze upravit odbarvenim (L"Annunziata, 2012b). Zabarveni
scintilaéniho koktejlu je zptisobovano naptiklad barvou vzorku po nedokonalém rozkladu

vzorki (ptady, masa, porostu aj.). Obecné schéma zhaseni je zobrazeno na Obrazku 4.
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Obréazek 4 Obecné schéma procesu zhaseni
Zdroj: http://toolbox.vetonline.swin.edu.au/SourceFilessPMLTEST500/quenchProcess.qgif

1.5.2 Priprava zjmovych vzorki pro LSC

Metoda umoziuje piimé vlozeni vSech zdjmovych vzorki pfimo do scintila¢niho
koktejlu. MoZnostmi stanoveni sumarni alfa aktivity filtrti a stérti v podminkach ACR,
véetné vybéru nejvhodnéjSich material, se zabyval napiiklad Sas et al. (2010) nebo
Cerné (2013).

Stanoveni sumarni alfa aktivity vody pomoci LSC je jiz bézn¢ vyuzivana metoda,
véetné pouziti v technickych norméach (napt. ISO 11704:2010). V souvislosti
s vyzkumem rychlych metod pro stanoveni sumarni alfa aktivity pomoci LSC byla
zavedena metodika pro rychlé stanoveni sumarni aktivity pomoci pfimé aplikace vodného
vzorku do scintila¢niho koktejlu a méfeni v kratkém casovém tuseku (RADAL, 2009;
Cerna, 2013). Tato metodika bude ve vyzkumné &asti pouzita pro porovnani.

Rychlé stanoveni se zpravidla vyznacuje relativné vyssi minimalni detekovatelnou
aktivitou (MDA), kterd je ovlivnéna nejen pozadim, ale také pravé dobou méfeni.

Bylo zkoumano né€kolik extrakcnich sorbentl, které by mohly byt vyuzity pro
ptipravu vzorkli vody pomoci instrumentalné a casové jednoduchych Uprav,
aplikovatelnych i v polnich podminkéach. Tim by mohly byt pfesnéji stanoveny sumarni
aktivity alfa radionuklidu, které se nachazeji blizko nebo pod trovni MDA zavedenych
ptistroji. Tato moznost by zvysila operativni schopnosti polnich laboratofi pro stanoveni
sumarnich alfa aktivit. Na zakladé¢ zkoumani extrak¢nich charakteristik jednotlivych
sorbentu se nejefektivnéji jevi sorbent Actinide Resin (Eichrom Tech., USA), vyvinuty

pro piipravu vzorku s alfa radionuklidy pomoci extrakéni chromatografie.
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1.6 Extrakéni chromatografie

Extrak¢ni chromatografie (EC) je, spolecné se srdZeci metodou, iontovou vyménou
a extrakci kapalina-kapalina, jednou z metod pro chemickou separaci alfa radionuklid.
Vyuziva se pii piipravé vzorka pro alfa spektrometrické méfeni a naslednou identifikaci
radionuklidt. Chemickou separaci se rozumi oddéleni zajmové latky, poptipadé skupiny
zajmovych latek, od vychozi matrice a jejich prekoncentraci (Vajda et al., 2012).

EC technika kombinuje selektivitu extrakce kapalina-kapalina se snadnosti
a rychlosti chromatografickych metod (Horwitz et al., 1997). Separace radionuklidi je
zalozena na distribuci zajmovych kationtll mezi organickou a vodnou fazi (neutralni nebo
kyselou), kdy se extrakéni sorbent adsorbuje na povrch inertniho nosi¢e a odpovida
organicke, stacionarni fazi (Burnett et al., 1997). Jako sorbent jsou vyuZity fady pryskyfic.

Studovany Actinide Resin je zaloZen na extrakénim sorbentu DIPEX®. Vykazuje
mimofadné vysokou afinitu k aktinoidim a diky tomu je velmi uZiteGny pro
prekoncentraci a separaci aktinoidt z kapalnych vzorka (Horwitz et al., 1997). Pro
stanoveni sumarni alfa aktivity byla firmou Eichrom Technologies vyvinuta metoda,
ktera umoziuje ptimou aplikaci sorbentu Actinide Resin do vzorku vody a za stalého
michani je ponechan po stanovenou dobu. Po dosaZeni extrakéni doby je pienesen piimo
do scintilacniho koktejlu a méfen metodou kapalinové scintilace. Zna¢nou vyhodou je
jeho rozpustnost ve vétsing scintila¢nich koktejlti. Tim dochazi k zamezeni samoabsorpce
zafeni alfa, coz Casto zpuisobuje sniZzeni u¢innosti detekce.

Pii dodrzeni vyvinuté metodiky ACW11 (Eichrom, 2014), zejména pak doby
extrakce (4 h) a doby méfeni metodou LSC (4 h), mize byt dosahovana minimalni
detekovatelna objemové aktivita aZ 30 mBg/l. U polnich laboratofi neni vyzadovano
dosahovani takto nizkych objemovych aktivit. Nicméné vzhledem k tomu, Ze se jedna
o selektivni, jednoduchou, nenaro¢nou, v polnich podminkach lehce aplikovatelnou
metodu a muZe slouzit k pfesnéjSimu stanoveni sumarni alfa aktivity, popfipadé k jinym
aplikaci, je ve vyzkumné cCasti posuzovéna jeji efektivita, zejména pii zkraceni
extrak¢nich a méficich Casu.

Pouziti uvedené metody pro rychlé stanoveni sumarni alfa aktivity nebylo, podle

dostupnych udaji, v odborné literatufe nebo impaktovanych ¢asopisech prozatim feseno.
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2 Vyzkumna otazka a metodika vyzkumu

2.1 Vyzkumn@ otdzka

Formulace vyzkumné otdzky byla zaloZzena na ptedpokladu vyuziti extrakénich
sorbenttl, jejichz podstatou je iontova vyména. V pribéhu studia vyménnych
charakteristik vojensky vyznamnych alfa radionuklidd bylo zjisténo, ze sorbenty na této
bazi nejsou piili§ vhodné pro ptipravu vzorkd, z hlediska jejich obtizného zpracovani do
vhodné podoby pro kapalinovou scintilaci. Na druhou stranu sorbenty urcené pro
extrakéni chromatografii vykazuji daleko vétsi moznost pouziti, ale nebyly zahrnuty do
vyzkumné otdzky. Z tohoto diivodu byla vyzkumna otazka zménéna na soucasné znéni:

Je kapalinova scintilace ve spojeni s piipravou vzorkd pomoci extrakénich sorbentti

vhodnou metodou pro stanoveni sumérni aktivity v polnich podminkach?

2.2 Metodika vyzkumu

Jako zajmovy vzorek byl vybran vzorek d&isté vody. Vyzkumna préce byla,
v souvislosti s rozsahem a charakterem méfeni, rozdélena na dvé zakladni ¢asti.

V prvni ¢asti byly zjistovany relativni u¢innosti méieni sledovanych objemovych
aktivit kontaminovaného vzorku vody (1 000 Bg/l, 100 Bg/l a 20 Bqg/l) pomoci téi metod
pro stanoveni sumarni alfa aktivity:

(1) méfeni vzorku bez iipravy pomoci pevnolatkového scintilaéniho detektoru, které
predstavuje zavedenou rychlou metodu v polni laboratofi;

(2) méreni vzorku bez upravy metodou kapalinové scintilace, pro které je zavedena
rychld metoda stanoveni, ale pfistroj je teprve zavadén. Pfi méfeni bude dale
sledovana zavislost mnozstvi vzorku pipetovaného do scintilaéniho koktejlu;

(3) meéreni aktivity extrakéniho sorbentu metodou kapalinové scintilace, které je pro
pouZiti rychlého stanoveni v polni laboratofi ovéfovano. U téchto méfeni byla dale

sledovéna extrak¢ni kinetika, tedy zavislost extrakce na Case.
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Vzorek pro kazdou metodu byl vzdy ptipraven celkem tiikrat. Samotné méteni pomoci
ptistroje bylo opakovano rovnéz tiikrat. Postupy byly provedeny pro oba vybrané alfa
radionuklidy. Pozadi bylo prométovéano vzdy pied a po skonceném souboru mefeni.

Ve druhé ¢asti byly sledovany faktory, které by mohly ovliviiovat extrakci alfa
radionuklidii do sorbentu Actinide Resin. Prvnim faktorem byl vliv pH stanovovaného
roztoku, kdy byl vzorek vody zamérné piekyselen, a byla sledovana ucinnost extrakce.
Druhym faktorem pak byla p¥ritomnost beta radionuklidu a moznost vyuZiti alfa/beta

separace za ruznych rusivych podminek (pH, vysoka aktivita, aj.).

2.2.1 Pouzitd instrumentace

Pro méteni metodou kapalinové scintilace byl pouZit jednokomorovy multikanalovy
LS analyzator Triathler™ (Hidex Oy, Finsko; Obrazek 5) se softwarem ComFiler (v2.07).

Obrazek 5 Triathler™ Liquid Scintillation Counter a PC se softwarem ComFiler
Zdroj: vlastni vyzkum

Pfi vlastnim méteni byly pouzity 20 mL HDPE scintila¢ni lahvicky (Wheaton, USA).
Pro méfeni pomoci pevnolatkoveého scintila¢niho detektoru byl vyuzit HandeCount
(Thermo, USA) s PDA Palm™ (model m515). Vlastni méteni probihalo s vyuZitim

sklenénych méticich misek o pruméru 50 mm.
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2.2.2 Chemikalie

Po celou dobu vyzkumu byl pouzivan scintila¢ni koktejl AquaLight (Hidex, Finsko).

Actinide Resin byl dodan firmou Eichrom Technologies (USA), velikost ¢astic
100-150 pm.

Minerélni kyseliny pouzivané pro okyselovani vzorkli a fedéni standardi byly
ziskany od firmy Penta, a.s. Jednalo se o kyselinu chlorovodikovou 37% (bez As)

a dusi¢nou 65%, ob¢ v Cistoté p.a.

2.2.3 PouZité radionuklidy

Pro vlastni vyzkum byly vybrany dva vojensky vyznamné alfa radionuklidy, a to
241Am a 2*8Pu. Pro méfeni vzorki s beta radionuklidem bylo vyuzito *°Sr. Radionuklidy
dodala firma EUROSTANDARD CZ. Radioizotopovy roztok byl zhotoven pomérovym

fedénim standardu pomoci 0,1M-HCI.

2.2.4 Pracovni postupy

Méreni vzorku bez ipravy pomoci pevnoliatkového scintilaéniho detektoru

U vzorku byla zkontrolovana hodnota pH a vzorek byl okyselen koncentrovanou
HCI na pH 2. Ze vzorku bylo odpipetovano 5 ml, které byly rovnomérné rozvrstveny na
mé&fici misce a odpafeny do sucha (Obrdzek 6). Z davodu nefunk¢nosti infralampy byl
odparek ziskan pomalym ohfevem na topné desce. Métici miska byla vlozena do pfistroje

HandECount. Méteni probihalo 300 s.

Obréazek 6 Odparek na méfici misce (vlevo) a miska pro méfeni pozadi (vpravo)
Zdroj: vlastni vyzkum
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Meéreni vzorku bez upravy metodou kapalinové scintilace

U vzorku byla zkontrolovana hodnota pH a vzorek byl okyselen koncentrovanou
HCI na pH 2. Ze vzorku bylo odpipetovano 1 - 5 ml a aplikovano piimo do scintila¢ni
lahvicky s 15 ml scintilacniho koktejlu. Po uzavteni byla lahvicka intenzivné protiepana.
Meéteni probihalo 300 s pti hodnoté diskriminace PLI 300. Nésledné bylo vyhodnoceno

2D spektrum a piipadné provedena korekce PLI na potfebnou hodnotu.

Méreni aktivity extrakéniho sorbentu metodou kapalinové scintilace

Do 150 ml kadinky bylo odméteno 100 ml vzorku. Stejné jako v ptedchozich
ptipadech bylo zkontrolovano pH a piipadné upraveno na hodnotu pH 2 (Obrazek 7).
Bylo odvézeno 0,5 g sorbentu Actinide Resin a pfiddin do kadinky spole¢né
s magnetickym michadlem (Obrézek 8). Za stalého michani na magnetické michacce byl
vzorek ponechan po kontaktni dobu, ktera byla 30, 60, 120, 180 nebo 240 minut podle

experimentu.

oNd

= i/
Obrazek 7 Kontrola pH Obrazek 8 Vzorek se sorbentem
Zdroj: vlastni vyzkum Zdroj: vlastni vyzkum

Po uplynuti sledované doby extrakce bylo magnetické michadlo vyjmuto a vzorek
byl zfiltrovan na filtraéni aparatuie za sniZzeného tlaku (Obrézek 9) pomoci filtra¢niho
papiru (FILTRAK-390) o pruméru 25 mm a sorbent dukladné proplachnut. Filtra¢ni
papir se sorbentem byl opatrné pfenesen na malou Petriho misku (Obrazek 10) a pfiblizné

15 minut suSen v horkovzdusné susarné pii teploté 70 °C.
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o
Obrazek 9 Filtra¢ni aparatura Obrazek 10 Sorbent po filtraci
Zdroj: vlastni vyzkum Zdroj: vlastni vyzkum

VysuSeny sorbent byl nasledné kvantitativné ptenesen z filtraéniho papiru do
scintila¢ni lahvic¢ky (Obrazek 11) pomoci 1 ml 0,5M-HCI, do které bylo nasledné ptidano

10 ml scintila¢niho koktejlu, a po uzavieni byla cela smes intenzivné protiepana.

Obréazek 11 Sorbent pted pienosem do scintilaéni lahvicky
Zdroj: vlastni vyzkum

Slepy vzorek byl pfipraven z 10 ml scintila¢niho koktejlu, 0,5 g sorbentu Actinide
Resina 1 ml 0,5M-HCI.

Scintilaéni lahvi¢ka se vzorkem byla umisténa do piistroje Triathler™ a méfena po
dobu 300 s pti hodnot¢ diskriminace PLI 128. Nasledné bylo vyhodnoceno 2D spektrum

a ptipadné provedena korekce PLI na potfebnou hodnotu.
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Sledovani vlivu pH a pFitomnosti beta radionuklidu na extrakéni vlastnosti sorbentu

V piipadé experimentu se vzorkem s velmi nizkym pH a smésnym vzorkem
obsahujici beta radionuklid byl pracovni postup shodny jako u méfeni aktivity
extrakéniho sorbentu metodou kapalinové scintilace. Doba extrakce byla stanovena na
60 min.

Piekyseleny vzorek byl kontaminovan obéma alfa radionuklidy na sumarni
objemovou aktivitu 1 750 Bq/I.

Smésny vzorek byl kontaminovan obéma alfa radionuklidy na sumarni objemovou

aktivitu 2 510 Bqg/l a beta radionuklidem na objemovou aktivitu 2 500 Bg/I.

2.2.5 Nastaveni hodnoty alfa/beta diskriminace u p¥istroje Triathler™

Jednou z vyhod piistroje Triathler™ je moZnost nastaveni hodnoty pro diskriminaci
(separaci) alfa/beta impulsi. Tato hodnota se oznac¢uje jako PLI (Pulse Length Index) a je
zalozena na rizném case dosvitu pulsu zptisobeného alfa ¢astici (del$i doba) a beta Castici
(kratsi Cas vysviceni). Ve 2D spektru je zobrazena jako horizontalni ¢ara, kterd spektrum
rozdéluje na alfa a beta ,,0kno*. V téchto oknech jsou ndsledné¢ pocitany impulsy
jednotlivych zatfeni. Pii nevhodné zvolené hodnoté PLI (viz Ptiloha C) mize dochazet
k prelivu alfa impulsii do beta ,,0kna“, coz ve svém dusledku vede ke zmenseni hodnoty
alfa impulsti a chybnému vypoctu sumdrni alfa aktivity vzorku. Jakékoliv pfimés do
scintilacniho koktejlu, véetné samotného vzorku vody nebo pouzitého sorbentu,
zpusobuje zhdseni a tim i posuny ve spektru. Proto bylo pro pfesné méfeni sumarnich
aktivit nastaveni hodnoty PLI kritické. V ramci vyzkumné prace byla hodnota alfa/beta
diskriminace vzdy experimentalné ovétena a v ptipadé potieby upravena na pozadovanou
hodnotu. Z tohoto diivodu nebyly vSechny pouzivané hodnoty PLI uvedeny v pracovnim

postupu.
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3 Vysledky a diskuze

Pro posuzovéni vysledkl jsou uvadény relativni U¢innosti méfeni, které jsou dany
pomérem teoretické a detekované aktivity daného vzorku ve vztahu ke standardu.
Z tohoto dtivodu je rozptyl hodnot oboustranny a mohou nabyvat hodnot vysSich nez
100 %. Nejedna se vSak o u¢innost detektoru jako takového.

Uvedend rozSifend nejistota je soucinem kombinované standardni nejistoty
a koeficientu rozsiteni k = 2, coz pro normalni rozdéleni odpovida pravdépodobnosti

pokryti ptiblizng 95 %.

3.1 Stanoveni minimélnich detekovatelnych aktivit

Minimalni detekovatelné aktivity (MDA) pro jednotliva méteni byly na zakladé
Cetnosti impulst a doby méfeni vzorku pozadi (300 s) stanoveny podle vztahu (4):

MDA [Bq] _ 2,71+4,65 NB, (4)

tp
kde Ng je celkovy pocet detekovanych impulst vzorku pozadi a tg je doba méteni
vzorku pozadi. Piehled MDA je uveden v Tabulce 1, vzavorce pak minimalni

detekovatelné objemové aktivity vztazené k pouzivanému 100 ml vzorku vody.

Tabulka 1 Minimalni detekovatelné aktivity

Druh zareni
MDA pro:
Alfa Beta
Pevnolatkovy scintila¢ni detektor 0,15 Bq (150 Ba/l) nestanovovano
Kapalinovy scintilaéni detektor
Pro méreni vzorku bez tpravy 0,25 Bq (250 Ba/l) 0,22 Bq (220 Bq/l)
Pro méreni aktivity sorbentu 0,42 Bq (4,2 Bo/l) 0,38 Bq (3,8 Bg/l)

Zdroj: vlastni vyzkum

39



3.2 Zjistovani relativnich G¢innosti méreni
3.2.1 Sledovanéa objemova4 alfa aktivita 1 000 Bg/I

Prvni sledovanou objemovou aktivitou kontaminovaného vzorku vody bylo
1 000 Bg/l. Tato hodnota je nad minimalni detekovatelnou aktivitou pfi pipetovani
1 - 5 ml vzorku bez Upravy pro ptimé méteni pevnolatkovym i kapalinovym scintilaénim

detektorem. Vysledky méfeni vzorku bez Upravy pro oba radionuklidy udava Tabulka 2.

Tabulka 2 Méteni vzorku bez Gpravy (A =1 000 Bg/l)

Objem pipetovaného Priumérné relativni u¢innosti méreni
vzorku [ml] 21 m 238py
Pevnolatkovy scintila¢ni detektor
5 88,7% +5,6% 76,7% + 6,1 %
Kapalinova scintilace
1 108,3 % + 19,4 % 111,6 % £ 19,7 %
2 106,7 % + 11,4 % 1048 % +12,1 %
3 107,7 % + 8,0 % 106,3% +7,5%
4 1093%+7,1% 1054 % £ 7,0 %
5 107,4 % + 6,2 % 101,5% + 6,0 %

Zdroj: vlastni vyzkum

Z tabulky je ziejma niZsi relativni G¢innost méteni pro oba stanovované radionuklidy
pfi pouziti metody odparku a méfeni na pevnolatkovém scintilaénim detektoru. Primérna
relativni a¢innost méfeni dosahovala u >*Am 88,7 % a 76,7 % pro 2Pu, coz je ptiblizné
v souladu s hodnotami dosahovanymi v ramci vyzkumu rychlych metod (RADAL, 2009).
Krom¢ samotné detekéni ucinnosti detektoru mé na vytéznost velky vliv samoabsorpce
alfa zafeni. V prib&hu piipravy vzorku bylo pozorovano slévani kapaliny k okrajim
mé&fici misky, a proto nedochazelo k rovnomérnému rozvrstveni odparku na méfici misce.
Vrstveni u okrajii a ndsledny vznik krusty byl jesté zietelnéj$i u nerezovych méticich
misek, u kterych je tento jev zpsoben vlivem kyseliny na kovovy material misky a soli
rozpusténych ve vodé¢. Z tohoto divodu nebyly béhem vyzkumu vyuZivany i piesto, ze

jsou soucasti vybavy polni laboratofe Al-2/r.
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Pfi mé&feni metodou kapalinové scintilace byly dosahovany relativni G¢innosti méfeni
nad 100 %, spolecné s vyssi relativni chybou méfeni. To je pfi mensim mnozstvi vzorku
zpusobeno blizkosti hodnot k minimalni detekovatelné aktivité. Z tabulky je patrné, Ze
pfi zvySovani pipetovaného mnozstvi vzorku do scintila¢ni kapaliny dochazi, vlivem
zvysujici se aktivity, ke zptesniovani relativni uc¢innosti méfeni a paralelné s tim klesa
i relativni chyba méfeni. Na druhou stranu, se zvySujicim se mnoZstvim vody ve
scintilaénim koktejlu dochazi sice K naristu poc¢tu detekovanych impulsd, lze ale

pozorovat zh&Seni v podobé posunu piku v alfa spektru, které znazorfiuje Obrazek 12.

35 1000 Bg/L

— 5ml (Am)
= 3 ml (Am)

— 1ml (Am)

Cnt

— 5ml (Pu)
= 3 ml (Pu)

1 ml (Pu)

900 1000

Channel/Energy

Obrazek 12 Alfa spektra 2*Am a ?*Pu v zavislosti na mnoZstvi vzorku (1 000 Bg/l)
Zdroj: vlastni vyzkum

V dalSim kroku byla provedena Uprava stanoveného mnozstvi vzorku vody pomoci
extrakéniho sorbentu Actinide Resin ve zvolenych extrakénich dobéch. Zjisténé vysledky
jsou uvedeny v Tabulce 3. 2D spektra, ve srovndni s métenim vzorku bez Gpravy, jsou

zobrazena v Piiloze D.
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Tabulka 3 Méteni aktivity extrakéniho sorbentu (A =1 000 Bg/l)

. Priamérné relativni ucinnosti méreni
Doba extrakce [min] il 38
Am Pu
30 916 % £13% 90,6 % +1,3%
60 97,6% +1,2% 95,0%+13%
120 98,0%+12% B5%+12%
180 101,7% +1,1% 96,3% +1,2%
240 101,0%+1,1% B,7%+12%

Zdroj: vlastni vyzkum

Hodnoty relativni G¢innosti méteni prevysuji 90 % jiz po 30 minutové dob¢ extrakce
jak v piipadé 2*1Am, tak i 2Pu. U americia byla pii vys§ich extrakénich dobach dosazena
ptiblizné 100% extrakce, na rozdil od plutonia, které vykazovalo maximalné 96%
vytéznost. Z vyzkumu extrakénich vlastnosti materidlu DIPEX (Horwitz et al., 1997),
ktery je pouZzit v pouzivaném sorbentu Actinide Resin, vyplyvaji niz§i extrakéni
koeficienty pro plutonium, oproti americiu. Proto v prubéhu vyzkumu plutonium
vykazovalo niz$i vytéznosti, a tedy i niz8i relativni i¢innosti métent.

U téchto méteni byla sledovana extrakéni kinetika, tedy zavislost extrakce na Case,
v ¢asech az do extrakéni doby ¢ty hodin. Cilem bylo zjistit a ovéfit, jak dochazi
k extrakci i v kratSich ¢asovych intervalech. Vzhledem k tomu, Ze prace zkouma zejména
rychlé metody stanoveni, tak na zadklad¢ dosahovanych vysledk byla pro nasledné
méfeni upravena extrakéni doba na 30, 60 a 120 minut.

Porovnani alfa spekter z méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (pii extrakéni dobé
30 min), spole¢n¢ se srovnanim alfa spektra z méteni vzorku bez upravy (5 ml vzorku),

je zobrazeno na Obrazku 13.
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Obrazek 13 Alfa spektra méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (1 000 Ba/l)
Zdroj: vlastni vyzkum

V pribéhu méfeni se stanovenou objemovou aktivitou byla dale ovéfovana hypotéza
zkraceni doby potfebné pro ptipravu vzorku a to tim, ze by mohl byt filtracni papir
s extrakénim sorbentem ptfenesen rovnou do scintilacni lahvicky. Takto by se zkratil ¢as
vénovany suSeni extrakéniho sorbentu a vlastnimu pteneseni vysuseného sorbentu, které
Casto vyzadovalo zna¢nou miru zru¢nosti a muselo byt provedeno preciznim
kvantitativnim zptisobem, nebot’ se jedna o krok, pfi kterém by mohlo dochazet
Kk nejvétsim ztratam a tvorbé chyb. Vyhodou bylo, Ze byl zvolen relativné maly pramér
filtracniho papiru (25 mm), se kterym se pfi prendSeni do lahvicky dobfe manipulovalo.

Vysledky experimentu s filtraénim papirem shrnuje Tabulka 4.

Tabulka 4 M¢feni aktivity extrakéniho sorbentu a filtra¢niho papiru

) Priamérné relativni aéinnosti méreni
Doba extrakce [min] L - > -
Am Rozdil Pu Rozdil
30 871%+13% -4,5 % 87,0%+12% -3,7%
60 941%+1,1% -3,5% 921%+1,1% -2,8 %
120 935%+1,1% -4,4 % 90,9% +1,1% -4,6 %

Zdroj: vlastni vyzkum
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V piipadé méfeni aktivity sorbentu za pfitomnosti filtracniho papiru byly zjistény
niz8i hodnoty relativni u¢innosti méfeni nez u piedchozich méfeni. To je s nejveétsi
pravdépodobnosti zplisobeno absorpci malo pronikavého alfa zateni v ptitomném filtru.
Pti pouziti vétsiho priiméru filtraéniho papiru by se tento jev zcela jisté jesté vice projevil.
Rozdily se pohybovaly od 3,5 % do 4,5 % u vzorku s americiem a od 2,8 % do 4,6 %
u vzorku s plutoniem. Pokud bychom uvaZzovali v hodnotéch aktivit, rozdily by byly
fadové v desitkach Bg/l, coZ je chyba, kterou si v podminkach rychlého stanoveni lze
dovolit. Porovnani alfa spektra z méfeni s a bez piitomnosti filtru u vzorku s 23®Pu po

extrak¢ni dobé 60 minut doklad4a Obrézek 14.
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Obrazek 14 Alfa spektra s a bez ptitomnosti filtra¢niho papiru
Zdroj: vlastni vyzkum

3.2.2 Sledovana objemové alfa aktivita 100 Bg/I

Druhou sledovanou objemovou aktivitou kontaminovaného vzorku vody bylo
100 Bg/l. Tato hodnota je na hranici minimalni detekovatelné aktivity pii pipetovani
1 - 5 ml vzorku bez Gpravy pro pfimé méfeni pro pevnolatkovy i kapalinovy scintila¢ni
detektor.

Vysledky méteni vzorku bez Gpravy pro oba radionuklidy udava Tabulka 5.
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Tabulka 5 Méteni vzorku bez Gpravy (A = 100 Bg/1)

Objem pipetovaného Priamérné relativni aéinnosti méreni
vzorku [ml] 21Am Z38p|y

Pevnolatkovy scintila¢ni detektor
5 90 % +18 % 86,7 % + 17,9 %

Kapalinova scintilace

1 < MDA < MDA
2 < MDA < MDA
3 147,4 % + 29,3 % 146,3 % + 58,7 %
4 163,9 % + 26,1 % 136,1 % + 45,0 %
5 148,0 % + 22,1 % 138,9% + 37,1 %

Zdroj: vlastni vyzkum

Z vysledku vyplyva piiblizné shodna relativni Gcinnost méfeni ve srovnani
S métenim pii pouziti metody odparku a méteni na pevnolatkovém scintilacnim detektoru
v pfedchozi ¢asti, ale diky nizSim aktivitam se projevuje vyssi relativni chyba méfeni.
| vtomto pfipadé je to zplisobeno zejména detekéni ucinnosti, samoabsorpei vzorku
a méfenim nizkych aktivit. Stale jsou ovSem poskytovany hodnoty, se kterymi lze pti
rychlém operativnim stanoveni sumarni alfa aktivity kalkulovat.

Pfi mé&feni metodou kapalinové scintilace byly dosahovany relativni G¢innosti méfeni
vysoko nad 100 % a méfeni probihala s vysokou relativni chybou méteni. Pfi méteni
mensSich mnoZzstvi vzorku bylo méfeni vyhodnoceno jako statisticky nesignifikantni,
nebot’ probihalo jiz pod urovni MDA. Pii pipetovani vétsiho mnozstvi vzorku do
scintila¢ni kapaliny bylo, stejn¢ jako v pfedchozi ¢asti, pozorovano zpiesiovani vysledkil
vlivem rostouci aktivity ve scintila¢nim koktejlu. Na Obrazku 15 je moZné pozorovat
nepatrny pik na alfa spektru, ktery je jiz velmi blizky hodnotdm pozadi jak u vzorku

s americiem, tak plutoniem.
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Obrazek 15 Alfa spektra 5 ml vzorku s ?*Am a **Pu (100 Bg/l)
Zdroj: vlastni vyzkum
DalSim krokem bylo provedeni Gpravy stanoveného mnozstvi vzorku vody pomoci
extrakéniho sorbentu ve zvolenych extrakénich dobdch 30, 60 a 120 minut. Zjisténé
vysledky jsou uvedeny v Tabulce 6. 2D spektra, ve srovnani s méfenim vzorku bez

Upravy, jsou zobrazena v Ptiloze E.

Tabulka 6 Méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (A = 100 Bg/l)

. Prumérné relativni uc¢innosti méreni
Doba extrakce [min] o TR
Am Pu
30 954%+3,7% 952% +3,7%
60 99,6 % +3,4% 975%+3,6%
120 101,4% +3,4% 97,0% + 3,6 %

Zdroj: vlastni vyzkum

Zjisténé hodnoty relativni i€¢innosti méteni prevysuji 95 % u americia i plutonia jiz
pti extrakéni dobé 30 min. Jak je ztabulky patrné, vlivem nizSich aktivit dochazi
k nepatrnému zvySeni relativni chyby méfeni, v porovnani s piedchozi ¢asti. Ve srovnani
s méfenim vzorku bez Upravy bylo stanoveni sumarni aktivity mnohem efektivnéjsi.
Porovnani alfa spekter z méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (pfi extrakéni dobé 30

min), spole¢n¢ se srovnanim alfa spektra z méfeni vzorku bez tGpravy (5 ml vzorku),

je zobrazeno na Obrazku 16.
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Obrazek 16 Alfa spektra méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (100 Bg/l)
Zdroj: vlastni vyzkum

3.2.3 Sledovana objemova alfa aktivita 20 Bq/l

Posledni sledovanou objemovou aktivitou kontaminovaného vzorku vody bylo
20 Bg/l. Tato hodnota je pod Urovni minimalni detekovatelné aktivity pro pevnolatkovy
i kapalinovy scintila¢ni detektor. Vybér hodnoty souvisi s nejvyssi ptipustnou urovni
radioaktivni kontaminace tekutych potravin po jaderné havérii nebo jiném ptipadu
radiaéni mimotadné situace, udavané v pfiloze Nafizeni rady (Euratom) 2016/52,
a vychézejici z doporuceni TAEA, WHO nebo ICRP. Smérné hodnoty jsou v narodni
legislativé uréeny ve vyhlasce SUJB &. 307/2002 Sb., o radiaéni ochrang. Nejvyssi
ptipustné trovné podle Natizeni rady (Euratom) 2016/52 jsou zminény V Ptiloze J.

Vysledky méfeni vzorku bez upravy pro oba radionuklidy udava Tabulka 7.

Tabulka 7 Méteni vzorku bez tpravy (A = 20 Bg/l)

Objem pipetovaného Priimérné relativni icinnosti méreni
vzorku [ml] 21am Z8p|y

Pevnolatkovy scintila¢ni detektor

5 | < MDA | < MDA
Kapalinova scintilace
5 | < MDA | < MDA

Zdroj: vlastni vyzkum
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Me¢fteni vzorku bez Gpravy ve sledované objemové aktivité bylo vyhodnoceno jako
statisticky nesignifikantni z dtivodu hodnot pod minimalni detekovatelnou aktivitu obou
ptistroju.

Pro dosazZeni alespoii hranice minimalni detekovatelné aktivity metodou kapalinové
scintilace by muselo byt odpipetovano mnozstvi vody vysSi neZz samotného scintila¢niho
koktejlu, coz by ovSsem znamenalo velkou relativni chybu méfeni a dochazelo by ke
zna¢nému zhéseni.

Jak je zobrazeno na Obréazku 17, alfa spektra z méteni 5 ml vzorku obou radionuklidt

jsou na hodnot¢ pozadi.
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Obrazek 17 Alfa spektra 5 ml vzorku s **Am a #*Pu (A = 20 Bg/l)
Zdroj: vlastni vyzkum

Nésledné byly provedeny upravy stanoveného mnozstvi vzorku vody pomoci
extrakéniho sorbentu ve zvolenych extrakénich €asech 30, 60 a 120 minut. ZjiSténé
vysledky jsou uvedeny v Tabulce 8. 2D spektra, ve srovnani s méfenim vzorku bez

Upravy, jsou zobrazena v Priloze F.
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Tabulka 8 Méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (A = 20 Bg/l)

. Priamérné relativni ucinnosti méreni
Doba extrakce [min] o TR
Am Pu
30 942% £8,3% 95,9% £95%
60 101,9% = 8,6 % 939% £94 %
120 101,0% £ 8,6 % 97,0% £95%

Zdroj: vlastni vyzkum

Vysledné relativni ucinnosti méfeni dosahovaly vysokych hodnot i pfi velmi nizké
sledované objemové aktivité a v kratkych extrakénich dobéch. Relativni chyba méteni,
ktera se vlivem nizkych aktivit opét nepatrné zvysila, se hodnotami pohybuje v fadu
jednotek Bg/l. Neni proto pro potieby rychlé¢ho stanoveni sumarni aktivity vyznamna.

Porovnani alfa spekter z méteni aktivity extrakéniho sorbentu (pii extrakéni dobé 30
min), spole¢né se srovnanim alfa spektra z méfeni vzorku bez upravy (5 ml vzorku),

je zobrazeno na Obrazku 18.
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Obréazek 18 Alfa spektra méfeni aktivity extrakéniho sorbentu (20 Bg/l)
Zdroj: vlastni vyzkum
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3.3 Vliv pH stanovovaného roztoku

V dalsi ¢asti vyzkumné prace byl zkouman vliv pH stanovovaného vzorku vody na
extrakéni vlastnosti sorbentu Actinide Resin. Stanovovany roztok byl cilené okyselen na
hodnotu pH ~ 0, které by mohlo vzniknout pii nedodrZeni metodiky odbéru vzorkt nebo
chybou laboranta ptipravujiciho vzorek. Pro okyseleni byla pouZita koncentrovand HNOs3,
kterd je b&ézné pouzivana pro chemickou tpravu pii odbéru radioaktivnich vzorku i pfi
ptipravé a upravé vzorku v polni laboratoti. Ze vzorku bylo odpipetovano 5 ml do 15 ml
scintila¢niho koktejlu. Tabulka 9 shrnuje vysledky relativni u¢innosti méfeni vzorku bez
Upravy u optimalniho a velmi nizkého pH vzorku vody a aktivity extrakéniho sorbentu

po extrakéni dobé 60 min metodou kapalinové scintilace.

Tabulka 9 Vliv pH stanovovaného vzorku

Prumérné relativni ac¢innosti méreni

Vzorek bez Upravy
Optimalni pH 973%+4,4%
Velmi nizké pH 77,8% + 3,9 %

Extrakéni sorbent v piitomnosti velmi nizkého pH

78,1 % 0,8 %
Zdroj: vlastni vyzkum

Pfi optimalnim pH byly dosazeny vysoké relativni uc¢innosti méteni. Na druhou
stranu okyseleny vzorek vykazoval o pfiblizné 20 % nizsi relativni u¢innost méfeni.
Pouzita HNOs ve scintilatnim koktejlu zpisobuje znaéné zhaSeni, jak je patrné i na
Obrézku 19. Kromé chemického zhaseni dochazelo zcela jisté i k barevnému zhaseni,
nebot’ se po pfiddni vzorku vody do scintila¢niho koktejlu zacalo projevovat jeho
nazloutlé zabarveni. 2D spektra z méfeni vzorku s optimalni a velmi nizkym pH jsou

soucasti Prilohy G.
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Obrazek 19 Porovnani alfa spekter vzorku bez Upravy s riznym pH
Zdroj: vlastni vyzkum

Pii méfeni aktivity extrakéniho sorbentu dosédhla relativni i€¢innost méteni pouze
78 %. Z divodu nedostatku sorbentu Actinide Resin nebylo provedeno méfeni sledované
aktivity se vzorkem sobéma alfa radionuklidy pfi optimalnim pH. Pokud se bude
vychazet z jiz dostupnych vysledkt, mtizeme piiblizné stanovit, Ze vlivem velmi nizkého
pH doslo ke sniZeni extrakce o necelych 20 %. Lze tedy konstatovat, Ze neoptimalni
podminky rapidné snizuji extrak¢ni u€¢innost a GspéSné stanoveni sumarni alfa aktivity je
na optimalnim pH zna¢né zavislé. To potvrzuje i odborna literatura (Horwitz et al., 1997),
ktera udava nizsi extrakéni koeficient pro vSechny aktinoidy v prostiedi se zvySujici se
koncentraci mineralnich kyselin.

Alfa spektrum z méfeni aktivity extrakéniho sorbentu, ktery byl pouzit ve velmi
kyselém prostiedi, je zobrazeno na Obrazku 20. Je na ném patrny nepravidelny nardst
piku, ktery by mohl byt zpusoben vlivem kyseliny na extrakéni sorbent. Na 2D spektru,
které je zobrazeno v Ptiloze H, je tento narust patrnéjsi.

Ur¢itym feSenim tohoto problému se jevi neutralizace vzorku vhodnym hydroxidem,
okyseleni na spravnou hodnotu pH a aZ nasledna extrakce alfa radionuklid. Vznikla sil
by vSak mohla ovlivnit extrakéni vlastnosti sorbentu a proto tato problematika bude

fesena v dalSim vyzkumu.
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Obrazek 20 Alfa spektrum sorbentu po extrakei ptekyseleného vzorku
Zdroj: vlastni vyzkum

3.4 Vliv pritomnosti beta radionuklidu

Pii tomto experimentu byl zkoumdn jednak samotny vliv pfitomnosti beta
radionuklidu na extrakci alfa radionuklidii do extrakéniho sorbentu, a také moznost
vyuZiti sorbentu k alfa/beta separaci v ptipadé, ze vzorek bude vykazovat vysokou alfa
aktivitu, ale nizkou beta aktivitu.

V prvnim piipadé byl vzorek vody kontaminovan stejnou objemovou aktivitou
S vyuzitim obou alfa radionuklidi a beta radionuklidu. Sumarni aktivita vzorku byla
nejprve ovéena pomoci 1 ml vzorku odpipetovaného do 15 ml scintilacniho koktejlu.
Alfa/beta spektrum smiSeného vzorku je zobrazeno na Obrazku 21 a 2D spektrum pak
v Ptiloze | (Obrazek 11). Nasledné bylo ptidano 0,5 g sorbentu Actinide Resin a jeho dalsi
Uprava byla shodnd s ptedchozimi méfenimi. Doba extrakce byla 60 minut. Po filtraci byl

proméien jak samotny filtrat, tak extrakéni sorbent.
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Obrazek 21 Alfa/beta spektrum smiSeného vzorku
Zdroj: vlastni vyzkum

Relativni u¢innost méfeni sumarni beta aktivity filtratu dosahla 63 % + 2 %. Hodnota
sumarni alfa aktivity nepfesahla minimalni detekovatelnou aktivitu, ale z alfa spektra
a 2D spektra méfeni bylo zjiSténo, ze ve filtratu pravdépodobné budou piitomny alfa
radionuklidy, které nebyly extrahovany. Z vysledku je ziejmé, Ze ptiblizné 37 % + 2 %
beta radionuklidu, tedy °°Sr, bylo extrahovano spole¢né s alfa radionuklidy. Tato
skute¢nost ovlivnila i nasledné vyhodnoceni 2D spektra (Pfiloha | Obrdzek 12), zejména
pak nalezeni vhodné hodnoty diskriminace PLI, nebot’ vlivem vys$ich aktivit doSlo ke
slévani spektra. Po provedenych korekcich bylo stanoveno, ze relativni u¢innost méteni
sumarni alfa aktivity dosahla 81 % + 1 % a sumarni beta aktivity 36 % + 1 %. Vysledek
méfeni sumarni beta aktivity potvrdil pivodni pfedpoklad hodnoty extrahovaného beta
radionuklidu. Z vysledku méteni sumarni alfa aktivity vyplyva, ze ptiblizné 19 % smési
alfa radionuklidi nebylo extrahovano a radionuklidy jsou ptitomny ve filtratu. Pro jejich
stanoveni by bylo nutné proveést dalsi radiochemické Gpravy, které vyZaduji instrumentaci

nenachazejici se v polnich podminkach.
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Ve druhém piipadé byl vzorek vody kontaminovdn dvojnasobnou objemovou
aktivitou svyuzitim obou alfa radionuklidi a stejnou objemovou aktivitou beta
radionuklidu jako v predchozim pfipadé. Pii tomto experimentu byla ovéfovana moznost
alfa/beta separace. Vychodiskem byl fakt, Zze pii méfeni vzorku bez Gpravy metodou
kapalinové scintilace, které je pti takovych aktivitich mozné, dojde na 2D spektru ke
slévani alfa a beta ,,0kna“ a nebude mozné tato okna relevantné rozdélit, jak je vyobrazeno
na Obrazku 22. Uréitou moznost pro stanoveni skytd pouziti mendiho mnozstvi vzorku,
ktery je pipetovany do scintilacniho koktejlu. Tato moznost ovSem nese riziko, ze
dominantnéj$i radionuklid bud’ zakryje spektrum druhého, nebo bude sumarni aktivita

diky malému mnozZstvi vzorku pod hodnotou miniméalni detekovatelné aktivity.

PLI

S 23 38R LY NG EHBRER E T8
Channel/Energy

Obrazek 22 2D spektrum vzorku s vysokou alfa aktivitou, 5 ml mix (PLI 320)
Zdroj: vlastni vyzkum

Pti ptipravé vzorku bylo postupovano stejné jako v prvnim ptipadé. V prubéhu
méfeni filtratu a extrakéniho sorbentu v§ak bylo zhodnoceno, Ze tento zpisob pouZiti neni
vhodny pro mozZnost alfa/beta separace, a to z toho divodu, Ze sice bylo mozné zméfit
zbytkové sumarni alfa/beta aktivity ve filtratu, ale vzhledem k vysokym alfa aktivitam

nebylo mozné uspésné vyhodnotit spektrum extrakéniho sorbentu.
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3.5 Dalsi experimenty

Vyzkumnd préce na svém pocatku piedpokladala vyuziti extrakénich sorbentd,
jejichz podstatou je iontova vyména. Z odbornych ¢lankt (Burnett et al., 1997) vyplyva,
ze vysokou afinitu k aktinoidim vykazuje i sorbent Diphonix® (Eichrom Tech., USA),
ktery ve své struktufe obsahuje geminalné substituované skupiny difosfonové a sulfonové
kyseliny, chemicky vazané polymerni matrici na styrenové bazi. Je povazovan za analog
k pouzitému sorbentu DIPEX® a jeho vyuZiti proto bylo experimentalné zkoumano.

Experiment probihal za stejnych podminek, jako v ptipadé studovaného sorbentu
Actinide Resin. Po 30 minutové extrakéni dobé ve vzorku vody, kontaminovaném
pomoci **Am na objemovou aktivitu 1 000 Bg/l, byl pfenesen do scintilaéniho koktejlu

(Obréazek 23) a prométovan metodou kapalinové scintilace.
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Obrazek 23 Sorbent Diphonix ve scintilacnim koktejlu
Zdroj: vlastni vyzkum

Tato moznost vyuziti byla vyhodnocena jako neefektivni, nebot’ relativni i¢innost
méfeni dosahovala jen n€kolika procent. Pfi bliz§im studovani sorbentu bylo zjisténo, ze
neefektivita pouZziti v zamyslené podobé souvisi sjeho masivni strukturou, ktera
pravdépodobné zplsobuje absorpci malo pronikavého zafeni alfa. Pfitomnost
radionuklidu v sorbentu byla ovéfena za pouziti polovodicové gamaspektrometrie
pomoci HPGe detektoru, pii které byla vySetfovana gama linie >**Am v energii 59,5 keV.
Diky metodé standardniho ptidavku a piepoctu pravdépodobnosti pfemény gama bylo
kalkulovano, Ze se v sorbentu nachazi pfiblizné 60 - 70 % vloZené aktivity. Byly proto

hledany moznosti, jak radionuklid ze sorbentu vyvazat.
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L"Annunziata (2012b) uvadi, ze vzhledem ke struktufe sorbentu je vyvazani
radionuklidli zna¢né problematické. Predkladd vSak dvé moZnosti, pouziti silnych
komplexotvornych ¢inidel nebo rozlozeni sorbentu. Prvni moznost byla studovana
pomoci kyseliny 1-hydroxyethan-1,1-difosfonové (HEDPA) tak, Ze do scintila¢niho
koktejlu byl pifidavan 0,5M roztok. Nicméné diky zhaSeni a omezenému mnoZstvi
vkladané kyseliny nevykazovala vytéznost vice nez 30 %.

Druhou moznosti, kterd se jevila mnohem slibné¢ji, byl rozklad sorbentu. Byla
zkouSena béznd i méné Castd organickd rozpoustédla, véetné jejich smési. Vzhledem
k tomu, Ze tento zpusob rozkladu se pfili§ neosveéd¢il, sorbent byl nakonec rozkladan
pomoci mikrovinného rozkladného zafizeni MWS4 Speedwave (Berghof, Némecko)
Vv tlakové nadobé DAK-100. Sorbent byl pomoci smési minerdlnich kyselin Uspé$né
rozloZen a vykazoval slabé nazloutlé zabarveni. Po zfedéni rozkladné smési a odpateni
do minimalniho podilu byl roztok posléze odpipetovan do scintilaéniho koktejlu. T pies
to, Ze smés byla v pribéhu odpafovani minimalné 10 krat zfedéna vodou, dochézelo
k markantnimu zhaseni scintilatniho koktejlu, jak je patrné na Obrazku 24. Velky vliv na
to mélo zejména pouziti kyseliny dusiéné v rozkladné smési. V nésledujicim vyzkumu by
proto mohly byt hledany takové mineralni kyseliny pro rozkladné smési, které by byly

pro nasledné méteni metodou kapalinové scintilace vhodnég;jsi.

Pif

b e = S

=

Channel/Energy

Obrazek 24 2D spektrum rozloZeného sorbentu Diphonix (PLI 128)
Zdroj: vlastni vyzkum
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4 Zavér

Piedkladana bakalaiska prace se zabyvala moznostmi rychlého stanoveni sumarni
aktivity alfa radionuklidii v polnich podminkach. V souvislosti se zavadénou metodou
kapalinové scintilace byly hledany nové zpusoby, jak zefektivnit pfipravu vodnych
vzorkl, které jsou kontaminované vojensky vyznamnymi alfa radionuklidy a vykazuji
nizké sumdarni aktivity, jejichz méfeni bylo pomoci rychlych metod bez upravy vzorku
zna¢né neefektivni.

Pro ptipravu vzorkl byl vybran sorbent Actinide Resin, ktery je zpravidla vyuzivan
pro extrakéni chromatografii. Vzhledem k jeho vlastnostem je mozné ho rovnéz pouZzit
ve spojeni s metodou kapalinové scintilace.

V priibéhu vyzkumné prace byla pozornost sméfovana zejména k extrakeni kinetice
sorbentu, tedy zavislosti extrakce na case, pfi riznych objemovych alfa aktivitach
kontaminovaného vzorku vody. Z vysledku je patrné, Ze jiz po 30 minutové dob¢ extrakce
jak v ptipadé *Am, tak i *®Pu, dochazelo k vice jak 90 % vytéZnosti u viech
sledovanych objemovych alfa aktivit. Nejlepsich vysledki bylo dosazeno u niz$ich aktivit
(100 a 20 Bg/l), kdy po 30 minutové dobé¢ extrakce bylo dosahovano vytéznosti 94 - 95 %
u 2Ama 95 - 96 % pro *8Pu. Nicméné méieni nizkych aktivit v kratkych ¢asech bylo
zatizeno vzrustajici chybou méteni, kterd je ovSem v podminkach rychlého stanoveni
sumarnich aktivit v polnich podminkdch wvykoupena rychlosti ziskani prvotnich
informaci, zejména v prvnich fazich monitorovani mimotadné radiacni situace.

Soucasti vyzkumu bylo i sledovani vlivu dvou faktort, které by mohly mit vliv na
ucinnost extrakce. U prvniho faktoru, vlivu pH stanovovaného roztoku, bylo zjisténo, ze
zasadnim zptisobem narusSuje extrakéni vlastnosti sorbentu Actinide Resin. Pfi extrakci
radionuklidli v prostiedi velmi nizkého pH byla ucinnost snizena az o 20 %. Pro
dosahovani relevantnich vysledki je tedy bezpodmine¢né nutné dodrZet optimalni pH
stanovovaného roztoku. V piipadé druhého faktoru, vlivu pfitomnosti beta radionuklidu,
bylo pozorovano, Ze ®Sr rovnéz vykazuje afinitu k pouzitému sorbentu. Po 60 minutové
dob¢ extrakce bylo pomoci sorbentu vyextrahovano pfiblizné 36 % uvedeného beta

radionuklidu. Pouzitd extrakéni metoda tedy neni ptili§ vhodna pro alfa/beta separaci.
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Samotnad piiprava vzorku pomoci extrakéni metody se vyznacovala rychlosti
a jednoduchosti, zejména ve spojeni s pouzitim v podminkach polni laboratofe. Pti
vyzkumu byly pouZzity pouze nastroje a pomicky, které jsou soucésti polnich laboratofi.
Vzhledem k tomu, Ze v pribéhu nebyla zaznamenana Z&dna komplikace v souvislosti
S pouzitym materiadlem, neni nutné laboratofe dopliiovat zadnym specidlnim vybavenim.

V nasledujicim vyzkumu by méla byt pozornost sméfovana k ovétreni extrakénich
vlastnosti vzorkli kontaminovanych dvéma a vice alfa radionuklidy a ke zlepSeni
podminek pro extrakci alfa radionuklidd, zvlasté pak ve vztahu k pH stanovovaného
roztoku. Budou hledany zptisoby, jak upravit prekyseleny vodny vzorek a jak tako uprava
ovliviiuje extrakéni vlastnosti sorbentu Actinide Resin. V souvislosti s experimentem za
pouziti sorbentu Diphonix, bude pokracovat snaha o jeho zpracovani do podoby vhodné
pro metodu kapalinové scintilace.

V kontextu s poloZenou vyzkumnou otézkou, a v ndvaznosti na dosazené vysledky
Ize konstatovat, ze kapalinova scintilace ve spojeni s pripravou vzorkid pomoci
extrakénich sorbenti je vhodnou metodou pro stanoveni sumarni aktivity v polnich
podminkach.

Cilem bakalaiské prace bylo vytvofit metodiku stanoveni sumarni aktivity alfa
radionuklid pomoci kapalinové scintilace. Metodika byla zpracovana na zakladé
vysledku vyzkumné prace a je soucasti PFrilohy K. Ve vojenské praxi dojde k jejimu
zavedeni mezi metodiky analyzy vzorku pro radiometrickou ¢ast polni laboratote Al-3.
V ptipadé dovybaveni potiebnou instrumentaci pro méfeni metodou kapalinove scintilace
rovnéz pro zavedenou polni laboratot Al-2/r.

Je nutné poznamenat, Ze vytvofend metodika stanoveni si nedava za cil nahrazovat
jakoukoliv stavajici metodu, ale spise je vhodné dopliovat za Gcelem zvySeni stavajicich
schopnosti a moznosti provadéni polni radiometrické analyzy, zejména pak vzorku
vykazujici nizké alfa aktivity. Pfipouziti metody je mozné, jiz za hodinu od pfijeti vzorku,
poskytnout relevantni informace o sumarnich alfa aktivitich na urovni smérné hodnoty
nejvyssi pfipustné rovné radioaktivni kontaminace pitné vody pro mimotadnou radiacni

situaci.
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Priloha A Piehled vojensky vyznamnych alfa radionuklida

Radionuclide Half-Life E”FQS\B;](E) proEbrggﬁ't;”(Pr)
U-234 2.457 10° a 4774.8 0.725
4722.6 0.275
U-235 7.037 108 a 4597 0.05
4556 0.04
4400 0.57
4368 0.18
4344 0.02
4324 0.05
4216 0.07
U-234 2.457 10° a 4774.8 0.725
4722.6 0.275
U-235 7.037 108 a 4597 0.05
4556 0.04
4400 0.57
4368 0.18
4344 0.02
4324 0.05
4216 0.07
U-238 4.468 10° a 4197 0.77
4150 0.23
Pu-238 87.7 a 5499.07 0.715
5456.3 0.285
Pu-239 2.411 10%a 5156.6 0.733
5143.8 0.151
5105.0 0.115
Pu-240 6.563 10% a 5168.17 0.7351
5123.68 0.2639
Pu-242 3.73510°a 4900.5 0.770
4856.2 0.230
Am-241 433.0a 5485.60 0.852
5442 .90 0.131
Cm-242 162.94 d 6112.77 0.738
6069.42 0.262
Cm-244 18.10 a 5804.82 0.764
5762.70 0.236

Tabulka Al Vojensky vyznamné alfa radionuklidy
Zdroj: NATO (2015)




Priloha B Ptiklady vhodnych pfiistroji pro detekci a spektrometrii zafeni alfa

Obrazek B1 Ionizaéni komora s Frischovou miizkou ORDELA Model 8210A
Zdroj: ORDELA, Inc.; dostupné z http://www.ordela.com/pics/8210a.jpg

Obrazek B2 MicroCont Il Obrazek B3 Sonda HGZ k MicroCont 11
Zdroj: vlastni Zdroj: vlastni

Obréazek B4 ORDELA Model 8600A-LB
Zdroj: ORDELA, Inc. Dostupné z: http://www.ordela.com/pics/8600A-LB.jpg



Obrazek B5 Alfa spektrometr Model 7401 VR se ¢tyfmi alfa detekénimi komorami
Zdroj: vlastni

Obrazek B6 iSolo® Alpha/Beta Counting Systém

Zdroj: Canberra Industries, Inc.;
dostupné z: http://www.canberra.com/products/radiochemistry_lab/alpha-beta-counters.asp

Obréazek B7 Prototyp Easy Count HPIC 2014

Zdroj: Savannah River Nuclear Solutions, LLC.;
dostupné z: http://hpicorg.com/downloads/Easy%20Count%20HP1C%202014



Obréazek B8 Alpha/Beta Counter HandECount
Zdroj: vlastni



Piiloha C Ukézka nastaveni hodnoty alfa/beta diskriminace (PLI)
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Obrazek C2 Vhodné zvolena hladina alfa/beta diskriminace (PLI)
Zdroj: vlastni vyzkum




Piiloha D Ukézka a porovnani 2D spekter u sledované aktivity 1 000 Bg/I
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Obrazek D1 2D spektrum méfeni vzorku bez tpravy - 1 ml, **Am (PLI 384)
Zdroj: vlastni vyzkum
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Obrazek D2 2D spektrum méfeni vzorku bez tpravy - 5 ml, **Am (PLI 288)
Zdroj: vlastni vyzkum
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Obrazek D3 2D spektrum méfeni extrakéniho sorbentu - extrakce 30 min, **Am (PLI 160)
Zdroj: vlastni vyzkum



Piiloha E Ukézka a porovnani 2D spekter u sledované aktivity 100 Bg/l
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Obrazek E1 2D spektrum méfeni vzorku bez tipravy - 5 ml, 2*Am (PLI 320)

Zdroj: vlastni vyzkum
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Obréazek E2 2D spektrum méfeni extrakéniho sorbentu - extrakce 30 min,
Zdroj: vlastni vyzkum

21Am (PLI 224)
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Obrazek E3 2D spektrum méfeni vzorku bez upravy - 5 ml, 28Pu (PLI 288)
Zdroj: vlastni vyzkum
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Obrazek E4 2D spektrum méfeni vzorku bez tipravy - 5 ml, 2*Pu (PLI 192)
Zdroj: vlastni vyzkum



Piiloha F Ukazka a porovnani 2D spekter u sledované aktivity 20 Bg/I
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Obrazek F1 2D spektrum méfeni vzorku bez tupravy - 5 ml, Am (PLI 288)

Zdroj: vlastni vyzkum
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Obréazek F2 2D spektrum méfeni extrakéniho sorbentu - extrakce 30 min,
Zdroj: vlastni vyzkum

21Am (PLI 224)
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Zdroj: vlastni vyzkum
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Piiloha G Ukazka 2D spekter ze zkoumani vlivu pH stanovovaného roztoku
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Obrazek G2 2D spektrum méfeni pii velmi nizkém pH, 5 ml mix *Pu/***Am (PLI 192)
Zdroj: vlastni vyzkum



Priloha H Ukazka 2D spektra extrakéniho sorbentu po extrakci z kyselého prostiedi
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Obrazek H1 2D spektrum méfeni extrakéniho sorbentu, extrakce 60 min, mix (PLI 192)

Zdroj: vlastni vyzkum



Piiloha | Ukazka 2D spekter ze zkoumani vlivu ptitomnosti beta radionuklidu
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Obrazek 11 2D spektrum smiSeného vzorku, 1 ml mix 2®Pu/*Am + *Sr (PLI 384)
Zdroj: vlastni vyzkum
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Obrazek 12 2D spektrum extrakéniho sorbentu, extrakce 60 min, mix (PLI 448)
Zdroj: vlastni vyzkum



Priloha J Nejvyssi ptipustné trovné radioaktivni kontaminace potravin

Nejvyssl pipustné tirovné, které se poufiji pro potraviny, nesméji pfekroéit tyto:

Potraviny (Bg/ke) (1)
Skupina izotopi/skupi fravi Jiné potraviny,
Hpina 1zotaptjskuptna potravin Potraviny pro Mléko a mléené | s vijimkou méné Tekuts
kojence %) vyrobky (7) vyznamnych potraviny (°}
potravin ()

Souhrn izotopt stroncia, zejména Sr-90 75 125 750 125
Souhrn izotopti jodu, zejména 1-131 150 500 2 000 500
Souhrn izotopd plutonia a transplutoniovych 1 20 80 20
prvka  vysilajicich  zdfend alfa, zejména
Pu-239 a Am-241
Souhrn viech ostatnich nuklidii s polocasem 400 1 000 1 250 1 000
premény piekracujicim 10 dnd, zejména
Cs-134a Cs-137 (%)

")

&

=

Y]
%)

|:E

Uroven pouzitelnd pro koncentrity nebo dehydratované produkty je vypoctena na zdkladé roziedéného produkru piipraveného ke
spotiebé. Clenské stity mohou doporuéit podminky fedéni tak, aby byly dodrieny nejvyzsi pHipustné tirovng stanovené v tomto na-
fizeni.

Potraviny pro kojence jsou definoviny jako potraviny uréené pro vi#ivu kojencit v prilbéhu prvnich dvandcti mésich #ivota, které
samy o sobé spliuji nutriéni pozadavky pro tuto kategorii osob a do maloobchodniho prodeje jsou uvidény v balenich, kterd jsou
jasné urcena a oznatena jake potraviny pro kojence.

Mlééné virobky jsou definoviny jako vyrobky ndsledujicich kédi KN, v piipadé potieby, vietné jakychkoli dprav, které by mohly
byt provedeny pozdéji: 0401, 0402 (kromeé 0402 29 11).

Méné vyznamné potraviny a odpovidajici tirovné pouzitelné pro tyto potraviny jsou stanoveny v piiloze IL

Tekuté potraviny jsou definoviny v poloice 2009 a v kapitole 22 kombinované nomenklatury. Hednoty jsou vypocteny s ohledem
na spotiebu vodovedni vody, pficem? stejné hodnety by mohly byt pousity na doddvky pimé vody pedle uvdzeni piisluinych
organil ¢lenskych stari

Uhlik 14, tritium a draslik 40 nejsou do téte skupiny zahrnuty.

Obréazek J1 Nejvyssi pripustné trovné radioaktivni kontaminace potravin
Zdroj: Euroatom (2016)



Priloha K Metodika stanoveni sumarni aktivity alfa radionuklida

METODIKA ANALYZY VZORKU

EXTRAKCNI METODA STANOVEN:I
SUMARNI ALFA AKTIVITY

- VZORKY VODY -

Verze 1.1
2016

|. ROZSAH A URCENI METODIKY

Metodika je ur€ena pro rychlé stanoveni sumarni alfa aktivity kapalného vzorku,
prednostné vodného, ktery je upraven pomoci separacni metody.

Je vhodna pro pfesnéjsi stanoveni vzorku vykazujici nizké sumarni alfa aktivity,
které jsou v fadové blizkosti minimalni detekovatelné aktivity rychlych metod
analyzy.

ll. PODSTATA STANOVENI

Stanoveni je zaloZzeno na extrakci alfa radionuklidu, pfednostné aktinoidu v tri-,
tetra- a hexavalentnich oxidacnich stavech, zkapalného vzorku pomoci
extrakéniho sorbentu Actinide Resin (Eichrom Technologies, LLC). Sorbent je
pfeveden do scintilaCni lahvicky se scintilaCnim koktejlem a pfimo méfen
metodou kapalinové scintilace.

l1l. RUSIVE VLIVY

Extrakeni vlastnosti sorbentu jsou silné ovlivnény hodnotou pH stanovovaného
vzorku. Je proto nutné dodrzet stanovenou hodnotu pH.

Extrakéni sorbent Actinide Resin vykazuje vysokou afinitu ke kovovym iontliim
v uvedenych oxida¢nich stavech, napf. Al(lll), Ti(IV), Bi(lll) a Fe(lll). S rostoucim
obsahem téchto latek ve vodé mlze dojit ke snizeni Ucinnosti extrakce.

Sorbent Actinide Resin vykazuje urcitou miru zhaseni scintilacniho koktejlu.

EXTRAKCNI METODA STANOVENI SUMARNI ALFA AKTIVITY | 1



METODIKA ANALYZY VZORKU

IV. BEZPECNOSTNi OPATRENI

Pfi praci musi byt dodrZzovany vsSechny bezpec€nostni opatfeni ve vztahu
k nakladani s radioaktivnimi vzorky a nebezpecnymi chemikaliemi.

Analyza musi byt provedena v souladu se spravnou laboratorni praxi, za
zachovani kontroly kvality a laboratornich standardu.

V. PRISTROJE A POMUCKY

= kapalinovy scintilacni detektor se schopnosti alfa/beta diskriminace
= 20 mL scintilacni lahvicky

= analytické vahy

* magneticka michacka a michadla

= filtraCni zafizeni pro filtraci za snizeného tlaku

» kadinky o riiznych objemech

= petriho miska nebo hodinové sklo s dostate€nym pramérem pro filtr
= hodinové sklo

= filtraCni papir, porozita 0,45 pm

VI. CHEMIKALIE

= Actinide resin

= deionizovana voda

= Kkyselina chlorovodikova 37% (bez As)

= scintilacni koktejl (AquaLight, Ultima Gold nebo ekvivalent)

Pozn.: vSechny pouZivané chemikalie musi byt v Cistoté p.a. Metodika byla
experimentalné ovéfovana s vyuziti scintilaniho koktejlu Aqualight (Hidex)
ve 20 mL HDPE scintilacni lahvi¢ce (Wheaton).

Prostor pro poznamky:
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VII.

METODIKA ANALYZY VZORKU

PRACOVNI POSTUP

KROK 1 - PRIPRAVA VZORKU VODY

Pfipadny sediment nebo necistoty odfiltrovat na filtraCnim zafizeni, pevny
podil analyzovat podle odpovidajici metodiky.

Alikvotnich 100 mL vzorku pfevést do kadinky o vhodné velikosti.

Zkontrolovat hodnotu pH; v pfipadé potfeby upravit vzorek pomoci
koncentrované HCI na hodnotu 2.

KROK 2 - EXTRAKCE ALFA RADIONUKLIDU POMOCIi SORBENTU

Do okyseleného vzorku pfidat 0,5 g sorbentu Actinide Resin.

Do kéadinky vlozit magnetické michadlo a k&dinku umistit na magnetickou
michacku. Za stalého michani ponechat po extrakéni dobu 30 nebo 60 min,
v zavislosti na pozadované rychlosti a presnosti.

Minimalni vytéznosti byly experimentalné zjiStény pro dobu extrakce:
30 min - 91 % pro 2**Am, respektive 90 % pro 2*¢Pu
60 min - 98 % pro 2*!Am, respektive 95 % pro 2*¢Pu

KROK 3 - ZPRACOVANI SORBENTU

Z kadinky vyjmout magnetické michadlo a roztok Zzfiltrovat za snizeného
tlaku ve filtracnim zafizeni s filtrem o porozité 0,45 pm.

Sorbent proplachnout vodou.

Prenést filtraCni papir se sorbentem na hodinové sklo nebo petriho misku
a lehce susit pod infralampou nebo v horkovzdusné susarné po dobu
pfiblizné 15 minut.

Opatrné kvantitativné prenést lehce vysuSeny sorbent z filtracniho papiru
do pfipravené scintilacni lahvi¢ky za pouziti 1 mL 0,5M-HCI.

Do scintilacni lahvicky pfidat 10 mL scintilacniho koktejlu a intenzivné
protfepat, nejlépe za pouziti kontaktni trepacky (vortex apod.).

Pripravit slepy vzorek pomoci 10 mL scintilacniho koktejlu, 0,5 g sorbentu
Actinide Resin a 1 mL 0,5M-HCI.
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METODIKA ANALYZY VZORKU

KROK 4 - MERENi AKTIVITY EXTRAKCNIHO SORBENTU

= Zméfit celkovy pocCet impulsl sorbentu a slepého vzorku pomoci
kapalinoveého scintilaéniho detektor se schopnosti alfa/beta diskriminace.

Poznamky k nastaveni instrumentace:
pfi experimentalnim ovéfovani metodiky byl pouzit LSC analyzator
Triathler™ se softwarem CompFiler (v2.07)
mérfeni probihalo 300 s
Alpha window bylo nastaveno na hodnotu O - 1000 keV z duvodu
vySetifovani celého alfa spektra
hodnota diskriminace (PLI) v pribé&hu experimentalniho ovéfovani
nejCastéji dosahovala 160 (5). Nasledné bylo provedeno vyhodnoceni
2D spektra a v pfipadé potfeby provedena korekce hodnoty PLI a vzorky
opakované proméreny.

VIII. KALKULACE SUMARNI ALFA AKTIVITY VZORKU

= Provést vypocCet sumarni alfa aktivity podle vztahu:
CNTs_CNTp
A[Bq- L] = ——~2 kde
CNTs je celkovy pocet impulst vzorku;
CNTs je celkovy pocet impulst slepého vzorku;
ts je doba méfeni vzorku v [s];
ts je doba méfeni slepého vzorku v [s];
E je detekCni ucinnost (efektivita) detektoru;

V je objem vzorku v [L].

Prostor pro poznamky:
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