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(54) Pavadinimas:

Radioanglies (14C) savitojo aktyvumo nustatymo jrenginys

(57) Referatas:

ISradimas yra susijes bldais ir jrenginiais, kuriy pagalba vertinamas radioaktyviy bandiniy aktyvumas ir jie gali bati
panaudoti radioaktyviyjy atlieky charakterizavimo srityje. Be to, galimybé vertinti savitajj aktyvumg jvairios kiimes bandiniuose
suteikia galimybe pritaikyti naujus koncepcinius aktyvumo vertinimo metodus biologijos, medicinos ir medZiagotyros srityse.
Pasililytas jrenginys leidzia jvertinti savitajj bandiniy aktyvuma esant mazam fonui. Siuo i§radimu siekiama padidinus matavimy
tiksluma (sumazinus matavimy fong) jvertinti anglies kiekj bandinyje, radioanglies (**C) nulemta bandinio aktyvuma, '*C/'?C
izotopinj santykj bei savitajj bandinio aktyvuma tuo paciu prapleéiant jrenginio panaudojimo sritis.



RADIOANGLIES (**C) SAVITOJO AKTYVUMO NUSTATYMO JRENGINYS

Technikos sritis

ISradimas yra susijes bidais ir jrenginiais, kuriy pagalba vertinamas radioaktyviy
bandiniy aktyvumas ir jie gali bati panaudoti radioaktyviyjy atlieky charakterizavimo
srityje. Be to, galimybé vertinti savitgjj aktyvumg jvairios kilmés bandiniuose suteikia
galimybe pritaikyti naujus koncepcinius aktyvumo vertinimo metodus biologijos,

medicinos ir medZiagotyros srityse.
Technikos lygis

Zinomas radioanglies (™C) savitojo aktyvumo nustatymo jrenginys apradytas 2018
metais (https://doi.org/10.1371/journal.pone.0191677) bei 2020 metais
(https://doi.org/10.15388/vu.thesis.75).

Zinomas jrenginys susideda i§ elementinio analizatoriaus (susidedandio i3
autosamplerio, okisidacinés kolonélés, kurig sudaro degintuvas ir redukcinés
kolonélés, vandens gaudyklés, chromotografinés kolonélés, temperatiiros laidumo
detektoriaus (TCD)) ir beta detektavimo sistemos, susidedancios i$ dviejy detektoriy,
dviejy prieSstiprintuviy, dviejy vienkanaliy analizatoriy, kompiuterio bei dujy
gaudyklés. Prototipiniame jrenginyje detektoriai néra sujungti vienas su kitu,
atitinkamai, duomenys registruojami nepriklausomai i$ abiejy detektoriy. Atlikus
bandinio deginimg gaudykliy tirpalas sumaiSomas su skystiniu scintiliatoriumi. Taip
-paruosty bandiniy aktyvumas matuojamas naudojant skystiniy scintiliatriy skaitliuko
(LSC) sistemg. Gautuose LSC spektruose registruojamas grynas “C B aktyvumas,
kity B spinduoliy neaptinkama. Remiantis gautais duomenimis apskaigiuotas C

aktyvumas sudegintame grafito bandinyje.

Zinomo jrenginio trikumai yra $ie:
- Mazas C specifinio aktyvumo matavimo intervalas ir auksta "C aptikimo riba del
auksty aplinkos radioaktyviosios spinduliuotés nulemtojo fono veréiy (kosminé

spinduliuoté, gamtniai radionuklidai, urano (U) ir torio (Th) skilimo produktai).
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- Zemas statistinis "C aktyvumo nustatymo tikslumas ma2y "C koncentracijy srityje
dél trumpos '“C aktyvumo matavimo trukmes, kurig nulemia dujy srauto tekéjimo
greitis, t.y. laikas, kai "*C yra beta detekcijos kameroje.
- Sudétingas, chromotografiniu principu veikiantis CO, kiekio matavimo mazgas, su

neselektyviu CO, dujoms TCD detektoriumi.

Dél Siy trGkumy prototipo pritaikymas yra ribotas.
Sprendziama techniné problema

ISradimu siekiama sumazinti "C aptikimo ribg mazinant aplinkos fono jtaka nustatant
savitgjj C aktyvumg bandinyje, didinti statistinj matavimo rezultaty tikslumg
realizuojant laisvai pasirenkamg matavimo ekspozicijos laikg bei supaprastinti,
atpiginti ir optimizuoti CO, kiekio matavimo mazgg tuo paciu prapleciant jrenginio

panaudojimo sritis.
ISradimo esmés atskleidimas

UZdavinio sprendimo esmé pagal pasidlytg i§radimg yra ta, kad radioanglies (™C)
savitojo aktyvymo nustatymo jrenginyje, apimanciame degintuvg, kurio iSéjimas
sujungtas su vandens ir aerozoliy gaudykle, chemine CO; gaudykle, neSanciyjy dujy
baliong, tiekiantj neSancias dujas j jrenginio sistemg, B daleliy detekcijos sistemg,

numatyta

- zeolitiné CO, gaudyklé, kurios jéjimas per valdomg vozZtuvg B susietas su vandens
ir aerozoliy gaudyklés iSéjimu, o minétos gaudyklés iSéjimas per valdomo voztuvo C
pirmajj iSéjima susietas su optiniu CO; kiekio matuokliu, o kitas jo iééjimas,r skirtas
iSleidziamoms dujoms iS jrenginio pasalinti,

- kriogeniné CO, gaudyklé, kurios jéjimas per valdomus voZtuvus susietas su optinio
CO, kiekio matuoklio iSéjimu, o minétos gaudyklés iSéjimas per valdomo voztuvo F
pirmajj iSéjimg susietas su B daleliy detekcijos sistema, kuri yra  daleliy detekcijos
kamera, o kitas voztuvo F i$éjimas, skirtas iSleidziamoms dujoms i§ jrenginio
pasalinti,

- beta daleliy detekcijos kamera turi du puslaidininkinius detektorius, kuriy
iSsidéstymas artimas 41 geometrijai ir kurie generuoja elektrinius impulsus,

proporcingus detektuoty beta daleliy energijai, kurie yra intervale tarp elektroniniy
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triuk8my energijos ekvivalento iki energijos, atitinkandios maksimalig C skilimo

metu atsiradusios B dalelés energija,

- beta daleliy detekcijos kameroje esantys du puslaidininkiniai detektoriai yra sujungti
atitinkamai su dviem vienkanaliais detektuoty elektriniy impulsy amplitudés

analizatoriais, kuriy iSéjimai sujungti su antisutapciy schema,

- antisutapCiy schema sukonfiglruota generuoti i$éjimo impulsa, kai j jg ateina per
elektriniy impulsy amplitudés analizatoriy elektrinis impulsas i§ bet kurio vieno
puslaidininkinio detektoriaus ir nufiltruoti iSéjimo impulsa, kai i§ minéty abiejy
puslaidininkiniy detektoriy per elektriniy impulsy amplitudés analizatorius impulsai

ateina j antisutapcCiy schemg vienu metu,

- antisutapCiy schemos iSéjimas sujungtas su impulsy skaitikliu, kuris skaiciuoja beta
daleliy sukurty impulsy skaigiy, o impulsy skaigius yra naudojamas savitajam '“C

aktyvumui vertinti,

- beta daleliy detekcijos kamera per valdomus voztuvus, susieta su chemine CO,

gaudykle ir vakuuminiu siurbliu,
- kontroleris, skirtas duomeny apdorojimo bei jrenginio veikimo kontrolei vykdyti.

Optinis CO-, kiekio matuoklis sukonfiglruotas matuoti pratekanciy dujy misinio sraute
Sviesos sugertj, kuri priklauso nuo CO; koncentracijos, o duomenis integruoti laike,
kur integralo verté yra proporcinga pratekanéiam CO, dujy kiekiui per integruotg

laiko vieneta.

Beta detekcijos kameros geometrija yra cilindro formos, o detektoriai disko pavidalo,

kur atstumas h tarp detektoriy yra apie 2.5 karto mazesnis uz jy skersmenj d.

Savitojo aktyvumo "*C vertinimo sistema, kurioje panaudotas jrenginys pagal bet kurj

iSradimo apibrézties 1-3 punkta.
ISradimo naudingumas

Sitlomas jrenginys leidZia sumazinti *C aptikimo ribg, susietg su fono mazinimu,
kuo mazesnis fonas tuo didesnis matavimy tikslumas ir platesnis matavimo

diapazonas, todél siGlomo jrenginio pagalba iSpleéiamas matavimo diapazonas ir



padidinamas matavimo tikslumas, maZinant aplinkos fono jtakg matuojamai '“C
aktyvumo vertei. Nurodyti poZymiai padidina matavimo tikslumg ir efektyvuma, ypaé
panaudojant pasidlytg jrenginj biologijos, medicinos ir medziagotyros srityse tuo
paiu praple¢iamas panaudojimo galimybés vertinant savitgjj '“C aktyvuma
bandiniuose, pvz., biologinés kilmés bandiniuose, kuriuose C gliukozé yra kaip
radioaktyvusis Zymeklis. Pasiekiamas norimas statistinis aktyvumo matavimo
tikslumas laisvai pasirenkant matavimo ekspozicijos laikg, nepriklausomg nuo dujy
srauto tekejimo parametry. Optinis CO, kiekio matuoklis maZina jrenginio kaing ir

supaprastina prietaiso eksploatacijg bei prieZilrg.
Detaliau iSradimas paaiSkinamas bréziniais, kur

1 pav. pavaizduota jrenginio blokiné schema.

2 pav. pavaizduota beta detekcijos kameros schema.

Irenginj sudaro: degintuvas 1, vandens ir aerozoliy gaudyklé 2, zeolitiné CO,
gaudyklé 3, optinis CO, kiekio matuoklis 4, kriogeniné CO, gaudyklé 5, beta
detekcijos kamera 6, vakuuminis siurblys 7, cheminé CO, gaudyklé 8, du vieno
kanalo elektrinio impulso amplitudés analizatoriai 9' ir 9, antisutapéiy schema 10,
impulsy skaitiklis 11, skaitmeninis kontroleris 12, neSanciyjy dujy balionai 13. Beta
detekcijos kamera 6 turi du puslaidininkinius disko pavidalo detektorius 14‘ ir 14,
kuriy iSéjimai atitinkamai per vienkanalius elektrinio impulso amplitudés analizatorius
9" ir 9“ sujungti su antisutap&iy schema 10, skirta nufiltruoti impulsus, ateinangius i$
abiejy detektoriy vienu metu ir generuoti i$éjimo impulsg, kai ateina signalas i$ bet

kurio vieno i8 detektoriy 14* ir 14",

ISradimo realizavimo pavyzdys, kur pagal iSradimg pasidlytas jrenginys

pritaikomas savitgjam aktyvumui vertinti radioaktyvaus grafito bandiniuose.

Radioaktyvaus grafito bandinys patalpinamas j degituvg 1, kuriame palaikoma
auksta temperatlra apie 1000°C. Degintuve 1 deguonies aplinkoje bandinys virsta
CO; dujomis, azoto oksidais ir H2O. IS degintuvo 1 toliau | sistemg patenka CO,

dujos, azoto oksidai ir H.O garai. Analizuojamy CO. dujy perne$imas visoje
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sistemoje vykdomas neSanciyjy dujy (N2, Ar, He) 13 pagalba, kurios per voZtuvus A

ir D yra paduodamos j sistema.

Kitame Zingsnyje CO, dujy ir H,O gary miSinys praeina pro vandens ir aerozoliy
gaudykle 2, kurioje H>O garai yra sulaikomi. CO, dujy srautui vandens ir aerozoliy

gaudyklé 2 jtakos neturi.

Dujy misinys kuriame yra CO;, Rn ir kitos neSancios dujos (N2, Ar, He) 13 i$
vandens ir aerozoliy gaudyklés 2 per voztuvus A ir B toliau patenka j zeolitine CO,
gaudykle 3, kurioje vyksta radono (Rn) atskyrimas temperatirinio skirtumo pagalba.
Kambario temperatiroje gaudyklé surenka ne maziau kaip 95% CO;, o kitos dujos,
kartu su Rn pro jg praeina ir iSleidziamos i$ jrenginio per atidarytg trijy padéciy
voztuvag C, kurj atidaro skaitmeninis kontroleris 12. Sios dujos yra surenkamos duijy
gaudyklés U1 pagalba ir utilizuojamos. Pasibaigus CO; rinkimo etapui, skaitmeninis
kontroleris 12 perjungia voztuvg C, o zeolitiné CO, gaudyklé 3 pakaitinama iki 70°C

temperataros ir CO- i$ jos iSeina per vozZtuvg C j optinj CO; kiekio matuoklj 4.

ISvalytos nuo Rn, CO; dujos patenka | optinj CO, kiekio matuoklj 4. Matuoklio
veikimo principas yra pagristas gera CO; dujy infraraudonosios spinduliuotés
sugertimi 4300 nm bangos ilgio srityje, kuris bldingas Sioms dujoms. Optinis CO;
kiekio matuoklis 4 iSmatuoja nekoherentinio kietakinio S$altinio spinduliuotés
intensyvumg 4200-4400 nm bangos ilgio srityje ir palyginus iSmatuotg verte su to
paties Saltinio spinduliuotés intensyvumu 3500-4000 nm bangos ilgio srityje,
gaunamas sugerties koeficientas. Palyginus sugerties  koeficientg gautg
matuojamorﬁs dujoms su sugerties koeficientu, esant Zinoméi dujy koncentracijai,
palaikant pastovy dujy srautg, gaunamas tikslus pro optinj CO, kiekio matuoklj 4

pratekéjusiy CO, dujy kiekis. — =

IS optinio CO, kiekio matuoklio 4 CO; dujos nukreipiamos | skystu azotu Saldomg
kriogenine CO, gaudykle 5. Tarp optinio CO- kiekio matuoklio 4 ir kriogeninés CO,
gaudyklés 5 jmontuotas skaitmeniniu kontroleriu 12 valdomas voztuvas E, kuriuo
pagalba kriogeniné CO, gaudyklé 5 yra izoliuojama nuo sistemos, kai joje yra

surinktos CO; dujos.



Uz kriogeninés CO; gaudyklés 5 sumontuotas dvipusis vozZtuvas F, kuris bandinio
surinkimo metu atskiria kriogening CO; gaudykle 5 nuo beta detekcijos kameros 6.
Kriogeninéje CO, gaudykléje 5 surenkamas CO. dujy kiekis yra nustatomas
matuojat CO, koncentracijg per laiko vienetg jtekanciame dujy miSinyje (CO; ir
nesanciyjy dujy). Kriogeninés CO, gaudyklés 5 taris nuo 8 iki 10 karty mazesnis uz
beta detekcijos kameros 6 tirj, kur beta detekcijos kamera 6 yra cilindro pavidalo, o
jo matmenys lygds h=9mm d=24 mm . Suminis dujy tdris (CO2 ir neSanciyjy dujy)
matavimo metu yra lygus beta detekcijos kameros 6 tdrivi, CO, dujy frakcija
suminiame dujy tdryje, | beta detekcijos kamerg 6 pernesStame i$ kriogeninés CO;
gaudyklés 5, sudaro nuo 10 iki 25 %. Beta detekcijos kameros 6 tdris yra nuo 4 iki 10

karty didesnis uz suminiame dujy tiryje esancig CO; dujy frakcija.

CO2 dujas surinkus kriogeninéje CO, gaudykléje 5, voZtuvas H uzdaromas ir
kriogeniné CO; gaudyklé 5 kartu su beta detekcijos kamera 6 vakuuminio siurblio 7
pagalba per dvipusj voztuvg G vakuumuojamos tam, kad baty galima pasSalinti visus
nesandiyjy dujy likugius ir paruosti beta detekcijos kamerg 6 savitojo "C aktyvumo
matavimui. Kai vakuumo gylis yra pakankamas matavimams pradéti, voztuvas G
atjungia vakuuminj siurblj nuo sistemos, siekiant sumazinti parazitinj sistemos tarj.
Tuomet kriogeniné CO, gaudyklé 5 yra pasildoma iki t>185 K. Sildymo metu CO,
sublimuojasi ir tolygiai pasiskirsto tarp kriogeninés CO; gaudyklés 5 ir beta
detekcijos kameros 6. Sistemai nusistovéjus pradedamas savitojo '*C aktyvumo
matavimo procesas. Siekiant pasiekti norimg matavimo tikslumg, pasirenkamas
statistiniam tikslumui pasiekti reikalingas matavimo laikas. Rekalingas matavimo
laikas laikomas pasiektu ir yra fiksuojamas tuomet, kai signalas yra intensyvesnis uz

triukSmo lygj, t.y. signalo ir triukSmo santykis > 1.

Beta detekcijos kamera 6 turi du puslaidininkinius silicio B daleliy detektorius 14° ir
14", sujungtus atitinkamai su dviem vieno kanalo analizatoriais 9' ir 9", skirtais
signalo intensyvumo nustatymui. Dviejy vieno kanalo analizatoriy 9° ir 9%, iSéjimai
sujungti su antisutap&iy schema 10, skirta i$ abiejy detektoriy 14‘ ir 14" vienu metu
ateinanciy elektriniy impulsy nufiltravimui, o jos i$éjimas sujungtas su impulsy
skaitikliu 11, kuris skaiCiuoja beta daleliy sukurty impulsy skaitiy. Beta detekcijos
kameroje 6 du minéti puslaidininkiniai detektoriai 14‘ ir 14" jutikliais pozicionuojami

priespriediai ir jy iSsidéstymas kameroje artimas 41 geometrijai. 41T geometrija



apima visg sferos, esancCios aplink beta detekcijos kameroje 6 tiriamas dujas,
pavirSiaus plotg — sferos spindulys turi bdti ne didesnis, nei daleles siekis. 41
geometrija leidzia uzZregistruoti dalele ir jos energijg nepriklausomai nuo dalélés
judéjimo krypties Saltinio atzvilgiu. Beta detekcijos kameroje 6 atstumas h tarp
detektoriy 14‘ ir 14" yra apie 2.5 karto maZesnis uz jy skersmenj d (2 pav.). Du
minéti puslaidininkiniai detektoriai 14‘ ir 14, generuoja signalus, proporcingus
detektuoty B daleliy energijai. Kiekvienas puslaidininkinis detektorius 14‘ ir 14“tam
tikru laiko momentu generuoja elekrinj impulsg, kuris yra proporcingas j tg detektoriy
pataikiusios beta dalelés energijai. Antisutap&iy schemoje 10 detektavimo lygiai yra
nustatyti taip, kad sugeneruoty impulsg tik kai jéjimo | antisutapiy schemg 10
signalas (proporcingas [ dalelés energijai) patenka j intervalg tarp elektroniniy
triuk§my energijos ekvivalento iki energijos, atitinkan&ios maksimalig ™C skilimo
metu atsiradusios B dalelés energijg. AntisutapCiy schemos 10 iS¢jime, tuo atveju,
kai signalas ateina i$ abiejy detektoriy vienu laiko momentu, formuojamas draudimo
signalas impulsy skaitikliui 11. 18 antisutap€iy schemos 10 perduodamas draudimo
signalas tuo atveju, kai i$ abiejy puslaidininkiniy detektoriy 14’ ir 14” vienu metu
ateinana elektriniai impulsai. O registruojamas signalas tuo atveju, kai elektrinis
impulsas ateina iS vieno puslaidininkinio detektoriaus tam tikru laiko momentu.
Galutinis impulsy skaigius yra naudojamas savitgjam '“C aktyvumui vertinti. Tokia
schema yra reikalinga tam, kad uztikrinti, jog bus skaiciuojami tik "C skilimo metu
atsiradusios B dalelés, o visi kiti impulsai baty atmesti. Duomeny apdorojimg bei

sistemos kontrole vykdo skaitmeninis kontroleris 12.

Uz beta detekcijos kameros 6 sumontuota cheminé CO, gaudyklé 8 su 3 M NaOH
tirpalu. PrieS chemine CO, gaudykle 8 sumontuotas atbulinis voztuvas apsaugo nuo
reagenty patekimo iS chemines CO; gaudyklés 8 | beta detekcijos kamerg 6.
Cheminéje CO, gaudykléje 8 surinktos dujos gali bati naudojamos atliekant

matavimus skystyjy scintiliatoriy metodu, o taip pat CO, masei jvertinti.



ISRADIMO APIBREZTIS

Radioanglies (™C) savitojo aktyvymo nustatymo jrenginys, apimantis degintuvg (1),
kurio iSéjimas sujungtas su vandens ir aerozoliy gaudykle (2), chemine CO
gaudykle (8), nesanciyjy dujy baliong, tiekiantj neSancias dujas j jrenginio sistema, B

daleliy detekcijos sistemg, besiskiriantis tuo, kad numatyta

- zeolitineé CO. gaudyklé (3), kurios jéjimas per valdomg voztuvg B susietas su
vandens ir aerozoliy gaudyklés (2) iSéjimu, o minétos gaudyklés (3) iSéjimas per
valdomo voZtuvo C pirmgjj i8éjimg susietas su optiniu CO; kiekio matuokliu (4), o
kitas jo iSéjimas, skirtas iSleidzZiamoms dujoms i$ jrenginio pasalinti,

- kriogeniné CO, gaudyklé (5), kurios jéjimas per valdomus voZtuvus susietas su
optinio CO; kiekio matuoklio (4) iSéjimu, o minétos gaudyklés (5) iSéjimas per
valdomo voztuvo F pirmajj i8éjimg susietas su B daleliy detekcijos sistema, kuri yra g
daleliy detekcijos kamera (6), o kitas voZtuvo F i$éjimas, skirtas iSleidZiamoms
dujoms i$ jrenginio pasalinti,

- beta daleliy detekcijos kamera (6) turi du puslaidininkinius detektorius (14‘ ir 14“),
kuriy iSsidéstymas artimas 41 geometrijai ir kurie generuoja elektrinius impulsus,
proporcingus detektuoty beta daleliy energijai, kurie yra intervale tarp elektroniniy
triuk8my energijos ekvivalento iki energijos, atitinkandios maksimalig ™C skilimo

metu atsiradusios 3 dalelés energija,

- beta daleliy detekcijos kameroje (6) esantys du puslaidininkiniai detektoriai (14" ir
14") -yra sujungti atitinkamai su dviem vienkanaliais detektuoty elektriniy impulsy
amplitudés analizatoriais (9° ir 9%), kuriy iSéjimai sujungti su antisutapciy schema
(10),

- antisutapCiy schema (10) sukonfiglruota generuoti i$éjimo impulsa, kai | jg ateina
per elektriniy impulsy amplitudés analizatoriy (9°) ar (9*) elektrinis impulsas i§ bet
kurio vieno puslaidininkinio detektoriaus (14f) ar (14") ir nufiltruoti iSéjimo impulsg,
kai iS minéty abiejy puslaidininkiniy detektoriy (14,14“) per elektriniy impulsy
amplitudés analizatorius (9°, 9“) impulsai ateina j antisutapiy schemg (10) vienu

metu,



- antisutapCiy schemos (10) iSéjimas sujungtas su impulsy skaitikliu (11), kuris
skaiCiuoja beta daleliy sukurty impulsy skaiciy, o impulsy skaicius yra naudojamas

savitgjam "*C aktyvumui vertinti,

- beta daleliy detekcijos kamera (6) per valdomus voZztuvus, susieta su chemine CO,

gaudykle (8) ir vakuuminiu siurbliu (7),
- kontroleris (12), skirtas duomeny apdorojimo bei jrenginio veikimo kontrolei vykdyti.

2. Jrenginys pagal 1 punkty, besiskiriantis tuo, kad optinis CO, kiekio matuoklis
(4) sukonfiglruotas matuoti pratekanciy dujy misinio sraute $viesos sugertj, kuri
priklauso nuo CO; koncentracijos, o duomenis integruoti laike, kur integralo verté yra

proporcinga pratekanciam CO, dujy kiekiui per integruotg laiko vienets.

3. |renginys pagal bet kurj i§ 1-2 punkty, besiskiriantis tuo, kad beta detekcijos
kameros (6) geometrija yra cilindro formos, o detektoriai disko pavidalo, kur

atstumas h tarp detektoriy 14 ir 14" yra apie 2.5 karto mazesnis uz jy skersmen;j d.

4. Savitojo aktyvumo ™C vertinimo sistema, kurioje panaudotas jrenginys pagal bet

kurj iSradimo apibrézties 1-3 punkta.
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