PANSTWOWY WZORZEC JEDNOSTKI MIARY
AKTYWNOSCI PROMIENIOTWORCZE]
RADIONUKLIDOW

Panstwowy wzorzec jednostki miary aktywnosci promieniotworczej radionuklidow
(JMAPR) stanowi zesp6! trzech ukltadéw pomiarowych, w ktérych stosuje si¢ 12 bezwzgled-
nych metod pomiarowych, a obiektami pomiaru s dwa rodzaje zrédel. Powyzsze meto-
dy i Zrédta pomiarowe stanowig integralng cze$¢ wzorca panstwowego znajdujacego si¢ na
wyposazeniu Laboratorium Wzorcéw Radioaktywnoséci (LWR) Osrodka Radioizotopow
POLATOM wchodzacego w sktad Instytutu Energii Atomowej w Swierku.

Uktlady detekcyjne i elektroniczne panstwowego wzorca JMAPR

Podstawg zastosowanych metod pomiarowych, za wyjatkiem jednej, jest tzw. technika
cieklych scyntylatoréw. Zasadniczym jej elementem jest zmieszanie roztworu promienio-
twodrczego z mieszaning scyntylacyjna (tzw. koktajlem scyntylacyjnym) i rejestracja powsta-
jacych scyntylacji w uktadzie detekcyjnym z fotopowielaczami. Zaletg tej techniki jest fa-
twos¢ stosowania i fakt, iz nie wystepuje problem samoabsorpcji w Zrédtach pomiarowych,
aistotna jest jedynie ich jednorodno$¢ i stabilnos$¢. Typowa mieszanina scyntylacyjna sktada
sie z rozpuszczalnika (diizopropylonaftalen DIN lub ksylen), scyntylatora (2,5-difenyloksa-
zol PPO) oraz tzw. przesuwacza widma (bis-MSB). Zrédta pomiarowe sg przygotowywane
w zakrecanych naczynkach pomiarowych szklanych (o obnizonej zawartosci potasu) lub
polietylenowych.
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Naczynka pomiarowe wykorzystywane w ukladach panstwowego wzorca JMAPR

Dzialanie panstwowego wzorca JMAPR

Dzialanie panstwowego wzorca JMAPR polega na odtwarzaniu jednostki miary przez
wyznaczanie aktywnosci promieniotwoérczej danego zrédla za pomocg odpowiednio wy-
branych ukladéw i bezwzglednych metod pomiarowych, opracowanych w LWR.

Uktad pomiarowy 4n(LS)-y koincydencji i antykoincydencji

System detektoréw zawiera w sumie 4 fotopowielacze umieszczone w plaszczyznie po-
ziome]j wokot komory optycznej ze zrédtem pomiarowym.

W torze gamma, zawierajagcym dwa fotopowielacze ze scyntylatorami krystalicznymi
Nal(Tl), pracujacymi w uktadzie sumy celem zwigkszenia wydajnosci deteke;ji, rejestrowa-
ne s3 fotony y w wybranym zakresie energetycznym widma (tzw. parametr toru gamma).
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Schemat ideowy ukladu pomiarowego 4n(LS)-y koincydencji i antykoincydencji: LS - ciekty scyntylator,
WN - zasilacz wysokiego napiecia, 7 - uktad czasu martwego

20 Metrologia. Biuletyn Informacyjny Gtéwnego Urzedu Miar « Nr1(12) 2009



Inne promieniowanie (&, f, X, e,) jest rejestrowane w torze beta z cieklym scyntylatorem
i dwoma fotopowielaczami pracujagcymi w koincydencji celem obnizenia zliczen tla
pochodzacych od szuméw. Zaleznie od rodzaju radionuklidu i emitowanego promienio-
wania mozna moéwic o roznych bezwzglednych metodach pomiaru aktywnosci promienio-
tworcze;j.

Rejestrowane sg czestodci zliczen impulséw: w torze beta N, w torze gamma N,

)
oraz w torach koincydencji N, i antykoincydencji N, .. Zmieniane jest wysokie napiecie na

fotopowielaczach toru beta, aby uzyska¢ zmiang wydajnosci detekeji ¢ . Czgstos¢ rozpa-

déw promieniotwdrczych N, w roztworze otrzymuje si¢ z ekstrapolacji liniowych dla dwéch

metod:
N, N 1- .
— L 3N, przy “T8s 50 gdzie &g = Ne
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Pomiary kilku réznych parametréw toru gamma wzajemnie sie weryfikuja. Srednia
ze wszystkich ekstrapolowanych wartoéci jest przyjmowana jako koncowy wynik pomiaru
aktywnosci promieniotworczej mierzonego zrddta.

Gdy radionuklid rozpada si¢ bez emisji promieniowania y, woéwczas stosowana jest
tzw. metoda traserow. Na przyklad w przypadku ®Ni, bedacego tzw. ,czystym” emiterem
B, jako traser wybierany jest ©°Co bedacy emiterem f3—y, a nastepnie wyznaczana jest jego
aktywno$¢ promieniotworcza A za pomocg omdéwionej wczesniej metody. Do mieszaniny
scyntylacyjnej dodawany jest ,czysty” emiter 5, po czym wyznaczana jest aktywnos¢ pro-
Co+Ni* Co+Ni ACO) w funk-
cji zwigkszanej ilosci ®Ni w zrdédle sumarycznym wyznacza aktywnos$¢ promieniotworczg
Ni.

mieniotwdrcza sumarycznego zrédla A Ekstrapolacja roznicy (A

Uktad pomiarowy potrojno-podwdjnych koincydencji TDK

Uktad pomiarowy TDK zawiera trzy fotopowielacze umieszczone koncentrycznie
w plaszczyznie poziomej, co 120° wokdt komory optycznej ze zrédlem pomiarowym
w scyntylatorze ciektym. Metoda potréjno-podwdjnych koincydencji TDK jest przeznaczo-
na gtéwnie do pomiaru aktywnosci promieniotworczej radionuklidéw rozpadajacych sie
bez emisji promieniowania y, czyli tzw. ,czystych" emiteréw a, i ,czystych” emiteréw roz-
padajacych sie przez wychwyt elektronu.

Czestosci zliczen impulséw sg rejestrowane réwnoczesnie w trzech torach koincyden-
cji podwojnych (N, ., N,
logicznej trzech koincydencji podwdjnych (N). Stosunek K = N /N, stanowi charakte-

N,.), w torze koincydencji potréjnych (N,) oraz w torze sumy

rystyczny parametr metody TDK. Stosujac teoretyczny model detektora z cieklym scyntyla-
torem z dobranymi parametrami oraz uwzgledniajac schemat rozpadu radionuklidu i dane
scyntylatora, mozna obliczy¢ wydajno$¢ detekcji ukladu pomiarowego &(K). Zmieniajac
e przez zmiane potencjalu elektrody skupiajacej fotopowielaczy uzyskuje si¢ seri¢ punk-
tow pomiarowych o réznych wartosciach parametru K i dla kazdego z nich oblicza sie
N, (K) = N /e (K). Gdy spetniony jest warunek, ze prosta regresji N) wzgledem K jest pozio-
ma, to warto$¢ $rednia N, wyznacza aktywnos$¢ promieniotworczg mierzonego zrodta.
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Schemat ideowy ukladu pomiarowego potréjno-podwéjnych koincydencji: LS - ciekly scyntylator,
WN - zasilacz wysokiego napiecia, 7 - uktad czasu martwego

Uktad pomiarowy X-y koincydencji

Uktad pomiarowy X-y koincydencji sklada si¢ z systemu dwoch detektoréw z foto-
powielaczami i cienkimi krysztatami NaI(T1). W szufladce miedzy nimi umieszczane jest
punktowe Zrédlo pomiarowe przygotowane na podstawce z folii Mylar, naklejonej na pier-
$cien ze stali kwasoodpornej. Zrédlo stanowi odwazka roztworu promieniotwérczego na-
niesiona na czes$¢ centralng podstawki i wysuszona. Trwalos¢ zrédta zapewnia dodanie sub-
stancji tworzacej trwale i nierozpuszczalne sole z jonem radionuklidu.
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Schemat ideowy uktadu pomiarowego X-y koincydencji: P — Zrédlo punktowe na folii Mylar,
WN - zasilacz wysokiego napiecia, 7 - uktad czasu martwego

Metoda X-y koincydencji wyznacza si¢ aktywno$¢ promieniotwdrczg radionuklidow

takich jak '*°I, rozpadajacych si¢ w wyniku wychwytu elektronu z emisja fotonéw X i y
o energiach bardzo zblizonych do siebie, ktére trudno odseparowac w procesie detekcji.
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Zarejestrowana czestosci zliczen fotonéw X i y w torze ,gamma 1” (N,), w torze ,gam-
ma 2” (N,) oraz w torze koincydencji (N) wyznacza czgsto$¢ rozpadéw promieniotwor-
czych N, w mierzonym Zrédle:

Niepewno$¢ pomiaru

Niepewno$¢ zlozona pomiaru aktywnosci promieniotwdrczej liczona jest jako pier-
wiastek z sumy kwadratéw niepewnosci sktadowych, zwigzanych ze statystycznym charak-
terem rozpadéw promieniotwdrczych oraz z niepewnoscig parametréw aparatury pomiaro-
wej, masy roztworu promieniotwoérczego i danych jadrowych. Niepewno$¢ pomiaru zalezy
tez od rodzaju radionuklidu, stosowanej metody pomiaru i stabilno$ci pracy aparatury,
ktora jest sprawdzana zrédtami kontrolnymi *H, *C, ®°Co i **Ba w zaleznosci od ukladu.
Roéwnolegle stosowanie kilku metod pomiaru pozwala na weryfikacje uzyskanych wynikow
i zmniejsza niepewnos¢ okreslenia aktywnosci promieniotworczej. Wyznaczona niepew-
nosé¢ zlozona wzgledna wzorcéw I rzedu dla réznych radionuklidéw wynosi okoto 1-2 %
przy wspdlczynniku rozszerzenia k = 2 (co odpowiada poziomowi ufnosci okoto 95 %).

Niepewnos¢ okreslenia aktywnos$ci promieniotwdrczej wzorcow nizszych rzeddw jest
tym wyzsza, im dluzszy tancuch poréwnan dzieli je od panstwowego wzorca JMAPR.

Ustugi $wiadczone za pomocg panstwowego wzorca JMAPR

Przekazywanie jednostki miary aktywnosci promieniotworczej radionuklidéw na
wzorce nizszego rzedu, wzorce robocze i przyrzady uzytkowe odbywa sie zgodnie z hierar-
chicznym ukfadem sprawdzan, zatwierdzonym przez Prezesa GUM.

W procesie wzorcowania wykorzystuje si¢ roztwory promieniotwdrcze réznych radio-
nuklidéw. Roztwor promieniotworczy, ktorego stezenie promieniotwdrcze (kBq/g) zostalo
obliczone na podstawie pomiaru w ukladach panstwowego wzorca JMAPR oraz jego masy
dodanej do zZrédta pomiarowego, staje si¢ wzorcem I rzedu. Stosowanie wychytowej rézni-
cowej metody rozcienczania umozliwia uzyskanie wzorcow II i III rzedu.

Wzorce w postaci roztworu o zagdanym stezeniu promieniotwdrczym, sa dostarcza-
ne klientom dla wzorcowania ich przyrzadéw pomiarowych, takich jak komory jonizacyj-
ne, liczniki scyntylacyjne czy spektrometry gamma. LWR wykonuje réwniez wzorcowa-
nie przyrzadéw pomiarowych dostarczonych przez uzytkownika. Dotyczy to w wiekszosci
miernikéw aktywnosci z komorami jonizacyjnymi, ktére sa wykorzystywane przez zaklady
medycyny nuklearne;j.

Z roztworéw wzorcowych wytwarzane sa zrédta wzorcowe o réznych ksztaltach i bu-
dowie, odpowiednio do potrzeb klientéw, a w szczegdlnosci:

-  wzorcowe zrédia punktowe zamkniete migdzy krazkami folii polietylenowej lub kraz-
kami pleksi, przeznaczone do wzorcowania spektrometréw gamma;

- wzorcowe zrdédla objetosciowe multigamma w zlewkach typu Marinelli;

- wzorcowe zrodta kontrolne do miernikéw aktywnosci;
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wzorcowe zrédla symulacyjne np. MOCK "'I lub *F;
inne nietypowe zrédla wzorcowe wykonywane na specjalne zamowienia.
LWR w swojej dzialalnosci wykorzystuje takze szereg uktadéw do wzglednych pomia-

réw aktywnosci promieniotworczej. Na wyposazeniu Laboratorium znajduja si¢ m.in.:

spektrometr scyntylacyjny beta WALLAC 1411,

spektrometr gamma z krysztalem HPGe GX2018,

miernik aktywnos$ci z komora jonizacyjng i licznikiem scyntylacyjnym Nal(T1)
CAPINTEC CRC-15beta,

miernik aktywnosci z komorg jonizacyjng ISOMED 2000,

zestaw licznikéw scyntylacyjnych Nal(Tl) o réznych geometriach krysztatow.
Wymienione przyrzady pomiarowe, wzorcowane w odniesieniu do panstwowego

wzorca JMAPR, umozliwiaja m.in. atestacje zrodet i materialéw promieniotwoérczych oraz

preparatow radionuklidowych dostarczanych przez klientéw, a takze okreslanie metodami

spektrometrii gamma czystosci radionuklidowej i aktywnoéci promieniotworczej poszcze-

golnych radionuklidéw w prébkach.

Spektrometr scyntylacyjny beta WALLAC 1411

Przyklad wzorcowania

Przyktad pokazuje wzorcowanie spektrometru promieniowania gamma z detektorem

germanowym HPGe w odniesieniu do panstwowego wzorca JMAPR. Przekazywanie jed-
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Spektrometr gamma GX2018 z kriostatem i krysztalem HPGe
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nostki miary aktywnosci promieniotworczej radionuklidéw odbywa sie za posrednictwem
roztwordw promieniotworczych. Metoda spektrometrii gamma sprawdza sie¢, czy w roztwo-
rach nie wystepuja zanieczyszczenia radionuklidowe.

Prébki roztworéw réznych radionuklidéw sg przygotowywane wagowo w scyntyla-
torze cieklym. Wyznaczane jest ich stezenie promieniotwoércze metodami pomiarowymi.
Roztwory te (wzorce I rzedu), o odmierzonych masach (m) i okreslonych aktywnosciach
(A), sa mieszane. Roztwér multi-gamma (wzorzec II rzedu), zamkniety w butelce szklanej,
jest ustawiany na detektorze HPGe i rejestrowane jest widmo promieniowania y.
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Widmo promieniowania roztworu multigamma zarejestrowane przez detektor HPGe

Mierzone s3 pola pod pikami (Sy) dla linii y o energiach (Ey) i intensywno$ciach (Iy)
znanych z tablic. Obliczana jest wydajnos$c (e ) detektora HPGe dla poszczegdlnych energii
oraz jej niepewnos¢ ztozona dla poziomu ufnoéci 95 %. Empiryczna funkcja ¢ (E ) umozli-
wia okreslanie aktywnosci promieniotworczej radionuklidéw w badanej prébce na podsta-
wie zarejestrowanego widma .
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Wydajno$¢ detektora HPGe w funkcji energii fotonow y

Powigzanie ze $wiatowym systemem wzorcow

Panstwowy wzorzec JMAPR jest powigzany ze $wiatowym systemem wzorcow dzie-
ki miedzynarodowym poréwnaniom pomiaréw aktywnosci radionuklidéw, organizowa-
nym m.in. przez Mi¢dzynarodowe Biuro Miar (BIPM), EUROMET (obecnie EURAMET)
i Migdzynarodowy Komitet Metrologii Radionuklidéw (ICRM). Uczestniczace w poréwna-
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niu laboratoria metrologiczne z calego $wiata, stosujac rézne bezwzgledne metody pomiaro-
we, okreslaja stezenie promieniotwodrcze rozestanego roztworu wybranego radionuklidu.
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Przyktad rezultatéw miedzynarodowego poréwnania wynikéw pomiarédw aktywnoéci roztworu '*’Eu
(BIPM, pazdziernik 2000). Wynik LWR oznaczony jako RC (Radioisotope Centre)

LWR w ostatnich 30 latach bralo udzial w ponad 30 poréwnaniach miedzynarodo-
wych, uzyskujac zadowalajace wyniki.

System zarzgdzania

Laboratorium Wzorcéow Radioaktywnosci posiada wdrozony system zarzadzania
zgodny z wymogami normy PN-EN ISO/IEC 17025:2005. Potwierdzeniem jest przyznanie
Laboratorium przez Polskie Centrum Akredytacji w grudniu 2008 roku statusu akredyto-
wanego laboratorium wzorcujacego, numer akredytacji AP 120. Akredytacja obejmuje swo-
im zakresem wzorcowanie roztwordéw promieniotwdrczych i zrédet stalych pojedynczego
radionuklidu oraz wzorcowanie miernikéw do pomiaru aktywnosci.

Dzialalno$¢ Laboratorium

Laboratorium Wzorcéw Radioaktywnosci zorganizowato w 2007 r. w placéwkach me-
dycyny nuklearnej w Polsce poréwnanie pomiaréw aktywnosci radionuklidéw stosowa-
nych powszechnie do diagnostyki i terapii — eluatu *Tc™ i kapsutek **'I. Celem poréwnania
byla ocena dokladnosci pomiaréw aktywnosci w tych placoéwkach i poréwnanie wynikéw
z panstwowym wzorcem jednostki miary aktywnosci promieniotwoérczej radionuklidow.
Organizacja poréwnania zostala dofinansowana z dotacji Panistwowej Agencji Atomistyki
i zyskata poparcie Polskiego Towarzystwa Medycyny Nuklearne;j.

W poréwnaniu pomiaréw wzigto udzial 37 placowek sposréd 58, do ktérych wystano
zaproszenia. Zrédta do pomiaréw, eluat *Tc™ w szklanych fiolkach prézniowych oraz nisko-
i wysokoaktywne kapsutki 'I, byly wytwarzane w OR POLATOM, wzorcowane w ukta-
dzie pomiarowym z komorg jonizacyjng 4n w odniesieniu do panstwowego wzorca JMAPR
i dostarczane uczestnikom poréwnania sukcesywnie w ciggu 4 miesiecy do pomiaru ich
wlasnymi miernikami aktywnosci. Uczestnicy przesytali wyniki pomiaréw do LWR.
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Wynik podany przez uczestnika poréwnania i wynik wzorcowania w LWR przelicza-
no na te sama date referencyjng i liczono ich stosunek. Do oceny wynikéw zastosowano
statystyczne kryterium znormalizowanego odchylenia standardowego, przyjmujac, ze dla
pomiaréw aktywnos$ci w placéwkach medycyny nuklearnej zadowalajacy jest wynik lezacy
przedziale +5 % w stosunku do panstwowego wzorca JMAPR, a akceptowalny nie r6zni sie
wiecej niz o £7.6 %. Zastosowanie kryterium stopnia réwnowaznosci E_nie byto mozliwe,
gdyz nie wszyscy uczestnicy poréwnania oszacowali niepewnosci swych pomiardéw.

Uczestnicy poréwnania uzyli do pomiaréw mierniki aktywnosci 22. réznych typow.
Nadestano w sumie 118 wynikéw pomiaréw, w tym - 23 wyniki niezadowalajgce. Wyniki
zadowalajace i akceptowalne wynosity: 75 % (eluat **Tc™), 69,2 % (niskoaktywne kapsutki
P1T) 1 82 % (wysokoaktywne kapsutki "*'I).

Doktadnos¢ wigkszo$ci pomiaréw aktywnosci *Tc™ i *'I wykonanych przez uczestni-
kow poréwnania byta zadowalajaca. Zaplanowano réwniez organizacje kolejnych tego typu
poréwnan w Polsce dla innych radionuklidéw.

Podsumowanie

Od ponad 30. lat w LWR w OR POLATOM IEA wykonywane sg wzorcowania roztwo-
réw radionuklidéw za pomoca metod bezwzglednych. Zgromadzone doswiadczenie oraz
uczestnictwo w wielu miedzynarodowych poréwnaniach pomiaréw aktywnosci zaowoco-
walo ustanowieniem panstwowego wzorca JMAPR. Podstawa funkcjonowania tego wzorca
jest technika cieklych scyntylatoréw. LWR dysponuje metodami pomiarowymi wzorcowa-
nia aktywnosci promieniotwdrczej roztworéw dowolnych radionuklidéw. W przypadku
wzorcow I rzedu niepewnos¢ ztozona wzgledna wynosi okoto 1-2 %, przy wspoélczynniku
rozszerzenia k = 2. Przygotowywane w OR POLATOM wzorce nizszego rzedu sa powiazane
z panstwowym wzorcem JMAPR za pomocg hierarchicznego ukladu sprawdzan.

Tomasz Dziel
dr Ryszard Broda

Laboratorium Wzorcéw Radioaktywnosci
Osrodek Radioizotopéw POLATOM
Instytut Energii Atomowej w Swierku
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