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Anotacija. Siame darbe nagrinéjama naudoty plutonio 3altiniy izotopiné sudétis ir galimy priemaisiniy radionuklidy jtaka
7moniy saugai. Pateikti radionuklidy americio **'Am ir plutonio **'Pu aktyvumo diimy jutikliuose skai¢iavimo rezultatai.
Gautos vertés kinta nuo 0,934+0,028 MBq iki 91,2+4,6 MBq. ISmatuota gama spinduliuotés sukelta lygiavertés dozés galia.
Nustatytos lygiavertés dozés galios vertés kinta nuo 220 nSv/h iki 500 nSv/h. Vidutiné dozés galia patalpoje yra apie 140
nSv/h. [vertinta i§oriné ap§vita, sukelta dirbtinés kilmés americio *' Am radionuklidy, esanéiy naudotuose diimy jutikliuose.
Nustatyta, kad metiné iSoriné apSvita zmogui, dirbanc¢iam patalpoje, kurioje imontuotas diimy jutiklis, kinta nuo 0,06 mSv iki

0,31 mSv.

ReikSminiai ZodZiai: diimy jutikliai, gama spektrometriniai tyrimai, aktyvumas, iSoriné gama apsvita.

Ivadas

Dirbant su jonizuojanciosios spinduliuotés Saltiniais,
susidaro radioaktyviyjy atliecky. Lietuvoje daugiausia
jonizuojanciosios spinduliuotés Saltiniy naudoja Ignalinos
atominé elektriné (AE), stambiis pramonés objektai ir
medicinos jstaigos.

Nuo 1989 m. Ignalinos AE saugyklose sukaupta ap-
ie 15 400 naudoty plutonio $altiniy, o Lietuvos imonés
tebeturi per 22 tukst. Saltiniy, i§ ju 99 % — dimy jutikliai
RID (Mokrik et al. 2008). Kiekviename RID, kaip nuro-
dyta techniniame pase, yra du Saltiniai su radioaktyviuoju
plutonio izotopu **’Pu.

Pu radionuklidams buidinga tai, kad branduoliy
virsmo metu spinduliuojamos alfa dalelés. Jas visiSkai suge-
ria oro sluoksnis arba pavirSinis odos sluoksnis, todél Sio
radionuklido Saltiniai nelemia papildomos iSorinés apsvitos.
Taciau Saltiniuose esantys kiti radionuklidai, laikui bégant ir
senstant Saltiniams, gali buti svarbts tiek Zmoniy saugos,
tiek $iy Saltiniy laidojimo saugos pozitiriais.

Sio darbo tikslas — patikrinti, ar naudoty plutonio
Saltiniy izotopiné sudétis atitinka Saltiniy pasuose dekla-
ruojama sudétj ir ivertinti galimy priemaiSiniy radionuk-
lidy jtaka zmoniy saugai.

Plutonio savybés ir jo naudojimas

Plutonis yra transuraninis radioaktyvusis elementas,
kurio eilés numeris periodinéje elemento sistemoje — 94.

1940 m. Kalifornijoje Berklio laboratorijoje Glenas
Teodoras Siborgas (Glenn Theodore Seaborg) ir Edvinas

Matisonas Mak Milanas (Edwin Mattison McMillan)
pirma karta susintetino plutoni.

Atrasta ir apibiidinta dvide$imt skirtingy plutonio
izotopy. Pats ilgaamzikiausias yra ***Pu, kurio puséjimo
trukmé (7,) siekia 80,8 miIn. m. Svarbiausi plutonio
izotopai yra §ie (Nuclear Energy... 2008): ***Pu (T}, =
87,74 m.; o skilimas); 2py (T, = 24100 m.; a skilimas);
240py (T, = 6560 m.; a skilimas); 2ipy (T, = 14,35 m,;
B skilimas); ***Pu (T}, = 376000 m.; a skilimas).

9Py dazniausiai pasitaikantis plutonio izotopas
branduoliniuose reaktoriuose, kuris duoda daug tos pa-
&ios energijos kaip ir 2°U.

29py susidaryma iliustruoja lygtis:

238

1 239 B™ (239 i
92U*0n > 92U 93Np

239
o4 PU

Reakcija vyksta, kai urano radioizotopas ***U pagau-
na létaji neutrona. Susidaro radioaktyvusis izotopas *°U,
kurio skilimo puséjimo trukmé — 23,5 min. Sis urano izo-
topas yra B radioaktyvusis, todél vyksta radioaktyvusis
skilimas, kurio metu susidaro ***Np (Butkus 2006). **Np
puséjimo trukmé — 2,3565 d. Neptinio izotopas taip pat yra
B~ radioaktyvusis ir vykstant skilimui susidaro ***Pu.

9Py radionuklidy kiekis gali biiti panagus kaip
**Ra, kartais didesnis. Abu $ie radionuklidai turi skilimo
produkty, kuriy puséjimo trukmé gali biti dar ilgesné
(Crossland 2006).

*%pu nuklidai, veikiami neutrony srauto, virsta
#0py, o sie — **'Pu nuklidais. Sis plutonio izotopas yra p~
radioaktyvusis ir virsta **' Am:

239
94

240 () (241 BT 241
94Pu ? 94Pu 7 95 Am.

Pu (n,7)

© Vilniaus Gedimino technikos universitetas
http://www.mla.vgtu.lt

ISSN 2029-2341(print)/ISSN 2029-2252 (online)



Lengvojo vandens reaktoriuose pasigaminancio plu-
tonio iprastiné izotopiné sudétis yra tokia: apie 53 %
2%pu, 24 % Pu, 15 % **'Pu, 6 % ***Pu, 2 % “**Pu (Nu-
clear Energy... 2008).

Plutonio skleidziamos alfa dalelés nejveikia odos
sluoksnio, taciau jos gali paveikti vidinius organus. Plu-
tonio radionuklidai { Zmogaus organizma gali patekti
prarijus, per atviras Zaizdas ir ikvépus (Luciani, Polig
2000). Plutonio kiekis Zzmogaus organizme nustatomas
tiriant i§ organizmo $alinamas medziagas.

1945 m. buvo pagamintos dvi atominés bombos.
Viena i$ plutonio bomby pirma karta panaudota eksperi-
mentiniam sprogdinimui bandymy poligone. Kita ty pa-
¢iy mety rugpji¢io mén. numesta ant Nagasakio
Japonijoje.

Plutonio naudojimo sritys:

— medziaga branduolinéms bomboms;

— medziaga branduoliniam kurui gaminti;

— energijos Saltiniuose (Sirdies stimuliatoriuose,
erdvélaiviuose, pvz., Amerikoje plutonis buvo
naudojamas kaip energijos Saltinis 24 kosminiuo-
se aparatuose, kurie daré tolimyjy planety nuo-

traukas);
— dimy jutikliuose;
— statinio elektros kriivio neutralizatoriuose.

Americis pirma karta susintetintas 1944 m. Cikagoje
Argono laboratorijoje. Americio izotopy atominé masé
yra nuo 231 iki 249. Visi 13 susintetinty americio izotopy
nestabilis. Patys ilgaamziSkiausi americio izotopai yra
Am (T) = 7370 m.), *'Am (T, = 432,2 m.) ir **Am
(T, =141 m.) (Nakamura et al. 2007).

Am yra **'Pu radionuklido skilimo produktas.
Vykstant branduoliniam virsmui **' Am branduoliai virsta
gerokai ilgaamziskesnio neptiinio >*’Np branduoliais. Jo
puséjimo trukmé — 2,14 mln. mety.

Kadangi **' Am yra ne toks pavojingas nei **’Pu, tai
Siuolaikiniuose prietaisuose dazniau naudojamas **'Am.
Sio 3altinio aktyvumas buitiniuose diimy jutikliuose yra
apie 1000 karty maZesnis nei **Pu 3altiniy aktyvumas.
Skirtingai negu plutonio radionuklidai, *' Am spinduliuo-
jane tik a daleles, bet ir nedidelés energijos gama spindu-
lius. Pacios intensyviausios gama linijos yra $iy
energijy — 14 ir 59,5 keV (Unger, Trubey 1982).

Tyrimo objektas ir metodika

Tirti parinkti diimy jutikliai, naudojami patalpy
priesgaisrinéje signalizacijoje. Buvo tirti KI-1 prietaisy su
ABI-KI saltiniai, kuriy aktyvumas — 37,0 MBq (1 pav.).
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Germanio detektorius

Kompiuteris |
Nesiojama spektroskopijos
darbiné stotis

InSpector2000 | /

1 pav. Gama spektrometriné sistema ir ADI $altinis su Pu
izotopais

Fig. 1. Gama spectrometric system ADI derivation with Pu
isotope

Sie prietaisai buvo pagaminti 1970-1980 m. Tiksli
data néra zinoma, nes $altiniai neturi jokiy Zymy.

Tyrime naudota jranga pateikta 1 pav. Matavimai at-
likti panaudojus spektrometra (Canberra, JAV) su gryno
germanio detektoriumi (HPGe). Detektoriaus vakuuminé
sistema prijungta prie detektoriaus Saldymo strypo, ter-
miskai sujungto su skystuoju azotu (Chadysiené et al.
2004).

Gama spektry tyrimai atlikti pagal aplinkos apsau-
gos normatyviniame dokumente LAND 36-2000 pateikta
metodika. Prietaisas buvo i§ anksto paruostas — tinkamai
atSaldytas ir energiSkai sukalibruotas. Speciali gama
spektry apdorojimo iranga leidZia identifikuoti radionuk-
lidus. Matavimo trukmé turi bti tokia, kad gama smailé-
je biity sukaupta ne maziau kaip 1000 impulsy.

Eksperimento metu kiekvieno tiriamojo Saltinio
gama spektro kaupimo trukmé — 300 s, todél spektrus
nesunku tarpusavyje palyginti vizualiai. Tam, kad tiria-
masis Saltinis blity kuo artimesnis taskiniam Saltiniui,
matavimo metu tiriamasis $altinis buvo gana didelis —
0,5 m atstumu nuo gama spektrometro jutiklio. Kartu
buvo iSmatuotas ir zinomo aktyvumo taskinio kalibraci-
nio **'Am spektras. Matavimai atlikti pagal 59,5 keV
energijos gama smailg. Kity bent kiek reikSmingesniy
gama smailiy nepastebéta. Aktyvumas méginyje apskai-
¢iuojamas pagal Sia formule:

A= 4
s,

)

¢ia: A — tiriamojo S$altinio (bandinio) aktyvumas, MBq;
Ay — kalibracinio Saltinio aktyvumas, MBq; S — bandinio
gama smailés plotas, imp.; Sy — kalibracinio $altinio gama
smailés plotas, imp.

#1py radionuklido aktyvumas apskai¢iuojamas taip:



Ay(Ay —2y)
}\‘2 (677\.11‘ _6*7\.21‘)

4= 2

¢ia: A, — americio izotopo *'Am aktyvumas, MBq;
Aq— plutonio izotopo #1py skilimo konstanta, s '; hy—
americio izotopo 2 Am skilimo konstanta, s’l; t — laikas,

prabéges nuo izotopy atskyrimo (Saltinio pagaminimo), s.

*'Am aktyvumo kitimas laikui bégant apskaiéiuo-
jamas pagal formulg:

(ef}‘lt—efxzt)—i-A 02.6—7\2:’

3)

A

Ay (t)=4 2
2( ) 01 7"2 7\1
&ia: Ay, — americio izotopo **' Am aktyvumas laiko mo-
mentu ¢ = 0, MBq; 4(; — plutonio izotopo #1py aktyvu-

mas laiko momentu ¢ = 0, MBq.

Zinomo aktyvumo jonizuojanéiosios spinduliuotés
nulemta doz¢ H atstumu d (m) nuo Saltinio galima ap-
skaiciuoti pagal formule

r-4

et

“4)

¢ia: H— dozé atstumu d nuo Saltinio, mSv; I'— gama
konstanta 1 m atstumu nuo Saltinio, I' = 8,48'1075
(mSv-mz)/(h~MBq) (Unger, Trubey 1982); T — laikas, h.

ISoriné dozés galia 0,1 m atstumu nuo Saltinio ma-
tuota ESM FH 40 G-L dozimetru, kurio matavimo diapa-
zonas — 10 nSv/h iki 100 mSv/h. Nuolat matuojama,
vienoje vietoje atliekant ne maziau kaip 10 matavimy.
Galutinis matavimo rezultatas nustatomas apskaiciavus
matavimo rezultaty vidurki. Matavimo paklaida £10 %.

Darbo rezultatai ir jy aptarimas

Kaip jau minéta, buvo istirti penki Saltiniai. Be to, papil-
domai buvo istirta ekrano, sulaikancio alfa daleles, itaka
gama spektrui — vieno Saltinio gama spektras buvo iSma-
tuotas pakélus §i ekrana, o paskui nuleidus. Kadangi re-
zultatai skyrési labai mazai (maziau nei 2 %), tai kity
Saltiniy spektrai buvo matuojami nepakélus minéty ekra-
ny. Taciau | gama kvanty sugertj ekranuose buvo atsi-
velgta darant atitinkama pataisa.

Visy tiriamy Saltiniy gama spektruose identifikuota
labai ryski— apie 60 keV — energijos gama smailé
(2, 3 pav.). Si smailé tiksliai atitinka americio **'Am ga-
ma kvanty energija ir yra priskirtina Siam nuklidui. Kity
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bent kiek reikSmingesniy gama smailiy nepastebéta. IS 3
pav. akivaizdziai matyti, kad 2-ojo Saltinio **' Am spindu-
livotés intensyvumas didesnis negu kituose tirtuose Salti-
niuose. Matavimy duomenys apibendrinti 1 lenteléje.
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2 pav. Plutonio Saltinio (su pasalintu ekranu) gama spektras

Fig. 2. Gama spectrum of Plutonium derivation (with outside
screen)

20000 24Am

16000

12000

/kan

imp

8000

4000

i

T
50

T T T T T 1
200 250 300 350 400
Energija, keV

T T
100 150

3 pav. Méginio Nr. 2 gama spektras

Fig. 3. Gama spectrum of sample

Nustatyta, kad daugiausia americio radionuklido **'Am
yra 2-ame méginyje, kurio aktyvumas siekia 2,250+
0,068 MBq. Papildomai buvo matuota gama dozés galia,
0,1 m atstumu nuo $altinio. Kaip rodo atlikti eksperimen-
tiniai tyrimai, didziausia iSorinés lygiavertés dozés galia
buvo 2-ame méginyje — apie 500 nSv/h, o 1-o0 — tik 220
nSv/h. Kity Saltiniy dozés galia svyravo apie 450 nSv/h.
Vidutiné dozés galia patalpoje yra apie 140 nSv/h.

Reikia pazymeéti, kad gama dozés galios matavimai
yra nelabai patikimi, nes matavimo prietaisas néra skirtas
registruoti tokios mazos energijos (14 ir 60 keV) gama
kvantus. Todél Siuos gama dozés galios matavimus gali-
ma laikyti tik orientaciniais.

Pradinis plutonio radionuklido **'Pu aktyvumas bu-
vo jvertintas taikant (2) formulg. Kadangi tiksli Saltiniy
pagaminimo data néra Zinoma, skai¢iavimai buvo pakar-
toti laikant, kad Saltiniy amzius — 30 ir 40 mety. Skaicia-
vimy rezultatai pateikti 1 lenteléje. Plutonio **'Pu
aktyvumas tiriamuose $altiniuose kito nuo 37,9+1,9 MBq
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Table 1. Results of gama spectromectic measurement and estimated activities of **' Am and **'Pu

Meginys Smail_és plotas, 1 Am aktyvumas, Pradini_s 21py aktyvumas Pradini_s 1py aktyvumas
imp. MBq (T=30m.), MBq (T=40m.), MBq

1 12991+123 0,934+0,028 37,9+1,9 34,3+1,9

2 31298+188 2,250+0,068 91,2+4,6 82,6+4,6

3 27514£176 1,978+0,059 80,2+4,0 72,6+4,0

4 17957+145 1,291+0,039 52,3+£2,6 47,442.6

5 213054158 1,53240,046 62,143,1 56,343, 1

Kalibracinis 3299+68 0,233+0,007 - -
iki 91,2446 MBq (darant prielaida, kad nuo Saltiniy —--—-1méginys == =2méginys — - =3 méginys
pagaminimo prabégo 30 m.). Nustatytas vidutinis pluto- 4méginys - - - -5 meginys
nio **'Pu aktyvumas diamu jutiklivose yra 64,7+ 5 —
3,2 MBg. 7 S~
Bitina pabrézti, kad tirtyjy Saltiniy radioizotopiné % {,-" e i :‘- —

sudétis ir aktyvumai akivaizdziai neatitinka verciy, ga- E 3 ‘;' el — T -
mintojo deklaruoty Saltiniy pasuose. Juose nurodyta, é f- f\ -
kad $altiniuose esancio plutonio **’Pu aktyvumas nevir- E 2 "{ o iR
Sija 37 MBq. Kity plutonio izotopy, jeigu tokiy buty, & ‘:,' o -
aktyvumai nenurodyti. IS 1 lenteléje pateikty rezultaty r 4
matoma, kad kai kuriuvose Saltiniuose pradinis plutonio 0 : , ; ; ,
2'py aktyvumas §ia verte virsijo daugiau nei du kartus. 0 50 100 I\}[g?al 200 250 300

IS to galima daryti labai svarbias iSvadas:

1) Soviety Sajungoje plutonio Saltiniams gaminti
buvo naudojamas plutonio izotopy miSinys, kuriame
plutonis Z**Pu galéjo sudaryti gana nedidele dalj.

2) Plutonis buvo dozuojamas labai netiksliai ir Sal-
tiniai buvo kur kas didesnio aktyvumo.

Taciau minétoms iSvadoms patvirtinti biitini daug
iSsamesni tyrimai.

Pagal (3) formulg¢ buvo {vertinta americio M Am
aktyvumo kaita laikui bégant. Siems vertinimams buvo
pasirinktas 30 m. Saltiniy amzius — konservatyvesnis
atvejis, atitinkantis didesnes plutonio **'Pu aktyvumo ir
americio **'Am maksimalaus aktyvumo vertes. Kaip
matyti i§ 4 pav., dirbtinis radionuklidas americis **'Am
visuose tirtuose Saltiniuose pasiekia didziausia savo
aktyvuma po mazdaug 80 mety. Paskui americio radio-
nuklido aktyvumas pradeda mazéti.

Apskaigiuotos americio **'Am aktyvumo vertés
buvo naudotos skaiciuojant Zmoniy, dirbanciy sédimaji
darba kambaryje, kuriame irengta gaisriné signalizacija,
iSorines dozes (2 lentelé). Buvo taikoma (4) formulé.
Kadangi 1,2 m aukstyje vir§ grindy buina patalpose esan-
¢io zmogaus kino dalis, pasizyminti didZiausiu jautriu
apsvitai (Butkus ef al. 2005), tai atstumas iki Saltinio
parinktas lygus 1,5 m.

45

4 pav. 241 Am aktyvumo kitimas laikui bégant (prielaida, kad
Saltiniai pagaminti prie§ 30 mety)

Fig. 4. Reduction of 241 Am activity (Premise, that derivite are
made before 30 year)

[vertinus apgvita, kuria gali lemti americio **'Am
radionuklidai, nustatyta, kad didziausia apsvita, kuria
gauty zmongs, dirbdami patalpoje su jrengta prieSgaisrine
po 1760 lygi
0,31£0,02 mSv. Tai nevirsija metinés dozés — 1 mSv.

signalizacija, kasmet val. bity

ISvados

1. Visuose tirtuose Saltiniuose aptikta reikSminga
plutonio **'Pu ir jo skilimo produkto americio **'Am
priemaiga, todél galima teigti, kad Saltiniai, zymimi ***Pu,
buvo gaminami ne i$ gryno plutonio, bet i$ neutrony srau-
tu apsvitinto branduolinio kuro arba i$ atliekinio plutonio,
pasilikusio i§skyrus branduoliniam ginklui tinkama **’Pu.

2.
tiné iSorinés lygiavertés dozés galia dél tiriamy Saltiniy

Kaip rodo atlikti eksperimentiniai tyrimai, vidu-

itakos yra apie 410 nSv/h, t.y. tris kartus didesné nei
iSmatuota vidutiné lygiavertés dozés galia patalpoje.

3.
radionuklidy turin¢io 2-o Saltinio dirbantis darbuotojas,

Nustatyta, kad 3alia daugiausia americio **'Am



2 lentelé. 241 Am jonizuojanciosios spinduliuotés nulemtos metinés dozés

Table 2. 241 Am ionizeble radiation determine yearlong dose

Dabartinis americio Dozé, dél americio 2*TAm Didziausias americio | DidZiausia dozé, dél americio >*'Am
Nr. 2! Am aktyvumas, jonizuojanciosios spinduliuotés, 241 Am aktyvumas, jonizuojanciosios spinduliuotés,
MBq mSv MBq mSv
1 0,934+0,028 0,060+0,002 1,968+0,118 0,13+0,01
2 2,250+0,068 0,150+0,004 4,74140,284 0,31+0,02
3 1,978+0,059 0,130+0,004 4,168+0,250 0,28+0,02
4 1,291+0,039 0,090+0,003 2,721+0,163 0,18+0,01
5 1,53240,046 0,100+0,003 3,228+0,194 0,21+0,01
veikiamas $ios spinduliuotés, kasmet patirty apie ICRP-67 model for plutonium dose calculation, Health

0,15 mSyv iSoring dozg. Senstant Saltiniui $i dozé didéja ir
gali sudaryti iki 1/3 ribinés dozés vertes.

Rekomendacija

Kadangi visi tirtieji naudoti plutonio $altiniai sklei-
dzia gama spinduliuote, didelés skiriamosios gebos gama
spektroskopija leisty aptikti ir identifikuoti Siuos Saltinius
ivairiy radioaktyviyju atlieky miSinyje.

Padéka

Darbo autoriai reiskia nuo$irdzia padéka Radioakty-
vigju atliecky tvarkymo agentiiros darbuotojui Baliui
Morkvénui uz pagalba atliekant Saltiniy aktyvumo mata-
vimus.
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ADMIXTURES IN SPENT PLUTONIUM SOURCES AND
GAMMA-RADIATION

I. Pelanyté, S. Motiejiinas, A. Gudelis
Summary

The isotopic composition of several spent smoke detectors
containing plutonium has been investigated. The article also
presents the calculated results of **'Am and **'Pu activities in
smoke detectors. The received values vary from (0.934+0.028)
MBq to (91.2+4.6) MBq. The eguivalent dose rate of the estab-
lished gamma radiation vary from 220 nSv/h to 500 nSv/h. A
dose caused by artificial radionuclides in spent smoke detectors
was evaluated and compared in the article. It has been found out
that due to smoke detectors, an annual dose varies from 0.06
mSv to 0.31 mSv.

Keywords: smoke detectors, gama spectrometric research,
activity, external gama irradiance.
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