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RADIOAKTIVNOST

Spontani proces pretvorhe nestabilnih jezgri u nove jezgre uz emisiju energije (zracenja)
Nekoliko vrsta raspada: o, B, B raspadi, zahvat elektrona
Jezgre podloZne vise vrsta raspada

Mogu ali nemoraju emitirati y zracenije (fotoni)
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Znanstvenici zasluzni za otkrice radioaktivnosti. Slijeva
nadesno: Antoine Henri Becquerel, Pierre Curie i Maria

Sktodowska-Curie
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ALFA RASPAD
X =2+ a+E

226 222 4
ssRd = RN+ ,He+E

s* o Cestica = jezgra He

+* Velika masa i naboj (4 v; +2e) — mala prodornost

**|zuzetno $tetne u organizmu

+*Dikretne energije Cestica, red velitine nekoliko MeV

+¢* Mala prodornost — samoapsorpcija — teSka pouzdana detekcij
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llustracija a raspada
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BETA NEGATIVAN RASPAD

X > Y+B +v+E

40 40 - =
oK — ,Ca+e +v+E

llustracija B~ raspada

+s* 3 testica = elekiron

+* Mala masa i naboj (~ 0,0005 u; -1e) — srednja prodornost

+*Stetne unesene u organizmu

+* Kontinuirane energije, maksimum: nekoliko desetaka keV do nekoliko MeV
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BETA POZITIVAN RASPAD

X =Y +B +v+E

40 40 +
oK —=> Ar+e +v+E

llustracija B* raspada

** 3 testica = pozitron (anti-elektron)

+¢* Mala masa i naboj (~ 0,0005 u; +1e) — srednja prodornost

+*Stetne unesene u organizmu

+* Kontinuirane energije, maksimum: nekoliko desetaka keV do nekoliko MeV
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LZAHVAT ELEKTRONA

A — A
X+e = Y+v+E s

40 — 40
oK+e = JAr+v+E

llustracija zahvata elektrona

s* Jezgra hvata elekiron iz K ljuske elekirondskog omotata
+* Elektron iz L okupira orbitalu uhvaéenog elekirona — x zrake
+* Prilikom prelaska elektrona iz viSe ljusek moguéa ionizacija — Augerovi elkironi
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GAMA ZRACENJE

jezgre produkti u pobudenom stanju

Relaksacijo emisijom fotona (analogno kemiluminiscenciji)

Diskretne energije, nekoliko keV do nekoliko MeV

198Au, 2.7d

25PS  4087.7 keV

8PS 411.8kev

198Hg

Dijagram raspada '*®Au. Vidljiva su 3 natina B~ raspada v razlitite
energetska stanja jezgre '"*Hg i moguée y emisije.
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NUKLIDI OD INTERESA

210p} (#,,= 122,23 0, 100% B-*, gama emiter) —
primordijalni nuklid iz uranijevog niza, roditelj *'°Po (7, ,
= 138,38 d, 100% ™)

YSr (#,,= 50,57 d 100% [3*) — antropogeni nuklid,
znak nedavne kontaminacije

"0Sr (#,,= 28,8 0 100% B, *) — antropogeni nuklid
ugraduje se u kosti i zuhe — dugotrajna izloZenost i
karcinom

"Ba (#,,= 10,54 0, 100% B~ *)— antropogeni nuklid

* Laboratoire National Henri Becquerel

Raspadni niz 238U
TOMISLAV ILIEVSKI, KEMIJSKI SEMINAR 1

8 /22



(@) T

GAMA SPEKTROMETRIJA MR
(b) ) ++1+ \j‘_ )

Poluvodicki detektori, Si (prije) ili Ge (sada) —T o
. ‘§\

Oerdivunie Vi‘s,e v emill.eru iSTovremeno q) Nqstqiqnie zone osiromq‘s’eniq S n_ﬁp i
p-tip spoju poluvodiéa, b) Prosirenje

Ne zahtjeva kemijsku predpripremu nakon narinutog napona

Fotoni nemaju masu niti naboj — slabo medudijelovanie, velika prodornost

Medudijelovanje s fotonima: Fotoelekiricni efekt, Comptonovo rasprsenie,
tvorba parova — nepotpuna apsorpcija v zracenja
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GAMA SPEKTROMETRIJA - PROBLEMI

Simulirani spektar monoenergetskog zracenja (662 keV)

Niskoenergetski dio |
. . 10° 3
spekira jako populiran -
Pozadinsko zracenje <
%103
Dugo vrijeme brojanja %
& 10?
Niska efikasnost . IIus'rrac.iFa MC simulavciie.
i ; apsorpcije gama zracenja
ekSperImenTﬂ|nog “ toékastog izvora energije 662
10° 5
pOSTuvu - 0 100 200 300 400 500 600 kev (]37CS).

Energija / keV

Simulirani spektar monoenergestkog zracenja. Spektar
sadrzi fotovrh pune energije i kontinuum manje energije.
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TEKUCE SCINTILACIJSKO BROJENJE

Scintilacijski koktel

| 1

g 2
N hv
* / \ *
ap- —» — —p
(o)
Ionizirajuée zracenje

s an = - N - - n

e J
Pobudeno otapalo Pobudeni scintilator Fotoni

Schematski prikaz principa rada tekuceg scintilacijskog brojenja

+* Fotone detektiraju 2 fotomultiplikatroske cjevi — broje se dogadaiji u koincidenciji

% Cerenkovljeno zratenje — testice brie od svjetlosti u mediju — emisija fotona - analogno
probijanju zvutnog zida

«» Cerenkovlieno brojenje — nije potreban koktel, visokoenergetski B emiteri
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*Hidex

TEKUCE SCINTILACIJSKO BROJENJE

Efikasnosti metode tekuceg scintilacijskog brojenja za odredene nuklide®

Nk EJkev Efikasnost / %

Niskoenergetski B emiteri 3H 19

210py, 17
241py 20
63N 64
14C 156

167

Visokoenergetski B emiteri

Cerenkovljevo brojenje D 1700
S 1500

o emiteri (aktinoidi)

60-70

80
90-95
90-95

95

45

30

do 100

1-5
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KEMIJSKO ODJELJIVANJE STRONCIJA

Klasicne metode bazirane na tekucinsko tekucinskoj kromatografiji:Vremenski dugo
traju, puno koraka, puno kemikalija i Stetnosti za anlitiara *

Tehnike ekstrakcije na krutoj fazi - jednostavno protciScavanje, visoka selektivnost™*

*Vojda, Nora et al., 2010.
** Cerda, Victor et al., 2019.



EKSTRAKCIJA NA KRUTOJ FAZI

+* Jednostavnije odjeljivanje kationa zemnoalkalijskih metala
s*Visokoselektivne smole Analig®Sr-01 i SuperLig®620, pogodne za

vezanje stroncija, olovoa i barija * O
** Modificirani 18-kruna-6-eter kovalentno vezan za silika gel \/\O/\

**Pogodne za visestruku uporabu i automatizaciju **

O
*Swearingen, K. J. et al., 2016. K/O\/\O

**DeVol, T. A. et al., 2009.
Struktura 18-kruna-6-etera
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ODREDIVANJE KOEFICJENATA RASPODIJELE

KD _ Co —C *\n/] *(mgL—l)

AR

* ¢,(mg L") pocetna koncentracija elementa u vodenoj ofopini

* ¢ (mg L") koncentracija elementa u vodenoj otopini nakon ravnoteZe sa smolom
* V(mL)je volumen vodene faze

* m(mg) masa smole

AR

AR

o



ODREDIVANJE KOEFICJENATA RASPODJELE

@ %lgm{o3 S :%5}15503 @ HI\ L ?n?)]ilch1 " E:EH]I:CEI
10000 . . . .
*%*vezanje stroncijo jaCe nego na Sr
4
1000 E v e @ . Sm(?IU .
**optimalno vezanje: HNO, 0,5 mol dm"
< . I +* Juko vezanie pri visokim konc. —
100 S Y
“ } nema potrebe za razriedivanje nakon
. razaranja vzoraka
10
1
0 0.5 1 1.5 2 2.5 3

cavoyuct ( mol L)
Koeficjent raspodiele s’rronc||u za razlitite parove smola i anorganskih

kiselina™
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OPTIMIRANJE ELUIRANJA (;_<C’

0,8 g AnaLig®Sr-01 smole natoplieno s 2,5 mL HNO, koncentracije 2

mol dm-3 !
|
0,5 mg Sr (stabilnog) + 30 Bq ®Sr ( emiter) i 30 Bq '3*Ba (y emiter) . 0
)*,**

Eluens Na,H,EDTA pri razlicitim pH vrijednostima (4,5-11 ')
skupljanjem frakcija od 5 mL (Sr) odnosno 3 ml Kompleksa EDTA* s metalnim
katinom M

Aktivnosti u frakcijoma odredene y spektrometrijom

*Dulanska, S. et al., 2020.

** Coha, |. et al., 2021.
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4

L)

®

* 0Olovo: Na,H,EDTA 0,01 mol dm; pH 4,5*

0 P.I. | MALN O ELU | RANJE +* Stroncij: 0,05 mol dm-3 Na2H2EDTA; pH 6-6,5**
** Barij: 0,05 mol dm-3 Na2H2EDTA; pH 9-9,5**
_} oPb @Sr
100 ‘ 100 |
90 -
80 1 '{' 80
& 2
; 70 - E
£ o] go0
§ =1 é 40
83] £3]
30 1
20 - 20
10
pH 4.5 6 7 4.5 6 7 4.5 6 / 4.6 55 6 6.5 7 K 10 11
0.005 mol L 0.01 mol L 0.02mol L
Na;H,EDTA Na;H,EDTA NazH,EDTA pH
Eluiranje olova i stroncija pri razlic¢itim pH i koncentracijama Elviranje stroncija i barija pri razli¢itim pH i koncentraciji
Na,H,EDTA * Na,H,EDTA 0,05 mol dm™3 **

* Dulanska, S. et al., 2020.
** Coha, I. et al., 2021. TOMISLAV ILIEVSKI, KEMIJSKI SEMINAR 1 18 /22



(POLU)AUTOMATIZACIIA

peristalticka pumpa
2 elektronicki kontrolirana ventila
razvijen software za kontrolu ventila i pumpe

offline detekcija



(POLU)AUTOMATIZACIJA

Slijed automatizitanih koraka za separaciju olova, stroncija i barija

Brzina protoka / mL min”! Volumen eluensa / mL

*

(1,10) Ispiranje kolone deioniziranom vodom

(2) Kondicioniranje s HNO, (2 M za Analig®Sr-
01, 0,5 M za SuperlLig®620)

(3) NanosSenje uzorka u odgovarajuéoj matrici

(4) Ispiranje s 0,5 M HNO
(5) Ispiranje kolone deioniziranom vodom

(6) Elviranje Pb s 0,01 M Na,H,EDTA, pH 4,5

(7) Ispiranje kolone deioniziranom vodom
(8) Elviranje Sr s 0,05 M Na,H,EDTA, pH 6-6,5

(9) Elviranje Ba s 0,05 M Na,H,EDTA, pH 9-9,5

*Coha, I. et al. 2021
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REZULTATI

Validacija: IAEA-TEL-2018-03 uzorak vode, IAEA-TEL-2017-03 uzorak mlijeka

u prahu i IAEA A-12 uzorak kostiju: prisiranost do 6% za 2'%Ph, ®Sr i '33Ba do
12% za 7%r

210ph j 133Bq - gama detekcija; 3% - detekcija Cerenkovljevim brojenjem

Razvijena je metoda za brzo odredivanje *°Sr i 2'%Ph v rutinskim mjerenjima,
odnosno za odredivanje *°Sr i '3Ba v slutaju nuklearne nesrece
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KRAJ

HVALA NA PAZNJI!
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