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(57) 1 Спосіб визначення аісгивності тритію в кон-
тейнері (1) з радіоактивними відходами, який
містить деяку КІЛЬКІСТЬ радіоактивних ВІДХОДІВ (2) і
має вільний об'єм, який відрізняється тим, що він
включає визначення КІЛЬКОСТІ 3Не, який утво-
рюється в результаті розпаду тритію, що міститься
в радіоактивних відходах (2), протягом певного
періоду часу і обчислення на основі цих даних
активності тритію, який міститься в радіоактивних
відходах (2)

2 Спосіб за п 1, який відрізняється тим, що КІЛЬ-
КІСТЬ 3Не, який утворюється, визначають за допо-
могою детектора витоку (4)
3 Спосіб за п 2, який відрізняється тим, що він
включає стадії
а) відбір зразка газу, що міститься в контейнері (1),
і визначення КІЛЬКОСТІ Не, який міститься в зразку,
з використанням детектора витоку (4),

б) визначення вільного об'єму контейнера (1),
в) визначення ступеня герметичності контейнера
(1) для визначення ступеня витоку з нього,
г) обчислення ступеня витоку 3Не на основі даних,
одержаних при виконанні стадій а), б) і в),

д) обчислення активності тритію в контейнері (1)
на основі інтенсивності витоку 3Не, обчисленої на
стадії г)
4 Спосіб за п 3, який в ідрізняється тим, що на
стадії а) перед визначенням КІЛЬКОСТІ 3Не із зразка
видаляють паразитні гази

5 Спосіб за п 3 або 4, який в і д р і з н я є т ь с я тим,
що на стадії а) КІЛЬКІСТЬ 3Не визначають шляхом
порівняння зразка, який аналізується, із газом, що
знаходиться під тим же тиском і який має відому
концентрацію 3Не

6 Спосіб за будь-яким з пп 3-5, який в ідрізняєть-
ся тим, що на стадії б) в контейнер (1) вводять
відому КІЛЬКІСТЬ 4Не, визначають парціальний тиск
4 Не в контейнері (1), а потім на основі відомої КІЛЬ-
КОСТІ 4 Не і результатів визначення парціального
тиску 4 Не визначають вільний об'єм контейнера

(1)
7 Спосіб по п 6, який в ідрізняється тим, що пар-
ціальний тиск 4 Не визначають шляхом відбору
зразка газу, який міститься в контейнері (1), і ви-
значення КІЛЬКОСТІ 4Не, який міститься в зразку, з
використанням детектора витоку (4)
8 Спосіб за будь-яким з пп 3-7, який в ідрізняєть-
ся тим, що на стадії в) в контейнер (1) вводять
відому КІЛЬКІСТЬ 4Не, визначають парціальний тиск
4 Не в контейнері (1) і через певний відрізок часу
знову визначають парціальний тиск 4Не, а потім на
основі значень парціальних тисків 4 Не і проміжку
часу між визначеннями парціального тиску обчис-
люють ступінь витоку із контейнера (1)

9 Спосіб за п 2, який відрізняється тим, що у
випадку, коли наявний витік 3Не із контейнера (1)
оцінюється як рівний КІЛЬКОСТІ 3Не, що утворюєть-
ся в результаті розпаду тритію, який міститься в
радіоактивних відходах (2), визначення КІЛЬКОСТІ

Не, який утворюється, здійснюють шляхом розмі-
щення контейнера (1) в ємності, яка призначена
для збору 3Не, який просочується з контейнера (1),
і визначення КІЛЬКОСТІ 3Не з використанням детек-
тора витоку (4)
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Винахід стосується радіохімії і, зокрема, спо-
собів визначення активності тритію в контейнері з
радіоактивними відходами

Тритій це радіонуклід, який присутній в радіо-
активних відходах Він Є нестійким ізотопом водню
Його розпад з утворенням гелію-3 супроводжуєть-
ся випусканням негативно заряджених (і-частинок,
тобто електронів Відстань, яку можуть проходити
(і-частинки, значно скорочується в різних середо-
вищах Вона не перевищує бцм у воді і 5,7мм у
повітрі Ця властивість робить неможливим визна-
чення випромінювання тритію крізь стінки контей-
нера або всередині твердих або рідких ВІДХОДІВ

Для визначення КІЛЬКОСТІ тритію в радіоактив-
них відходах, повинні бути використані ІНШІ спосо-
би, які грунтуються на основних характеристиках
тритію, які дозволяють виявити його присутність
Атомна маса тритію робить можливим його виді-
лення методами масспектрометрм і хроматографії,
якщо він знаходиться в газовій фазі І3> випроміню-
вання дозволяє використати методику сцинтиля-
ційного рахунку, яка особливо широко використо-
вується для рідкого середовища Поглинання (і-
випромінювання оточуючим середовищем супро-
воджується виділенням тепла Цей тепловий потік
може бути визначений методами калориметрії

У більшості випадків якраз ці фізичні та ХІМІЧНІ
властивості використовуються для визначення
тритію Відходи, ЩО МІСТЯТЬ тритій, не є виключен-
ням із цього загального правила Однак для вико-
ристання вказаних вище методів, часто виявля-
ється необхідним включати стадію приготування
зразків, що містять тритій Ці попередні стадії, ІНО-
ДІ вельми складні, залежать від фізичних та ХІМІЧ-
НИХ умов знаходження тритію і матриці, в якій він
знаходиться Рівень активності, яка визначається,
хімічна форма тритію і матриці визначають, таким
чином, критерії вибору метода визначення, який
повинен бути використаним

Тритій також присутній в органічних твердих
відходах, наприклад, в поліетилен/вінілацетаті
(ЛЕВА) або в ПОЛІВІНІЛ ацетаті або ПВХ, які утво-
рюються при виробництві калош, рукавичок, під-
кладок рукавичок і т д Різноманітність цих ВІДХОДІВ
значно затрудняє визначення їх характеристик
Одночасно спостерігався високий ступінь гетеро-
генності в розподілі їх характеристик При змішу-
ванні всіх типів цієї продукції, ймовірність того, що
декілька грамів будуть являти собою характерний
зразок, дуже невелика Тим не менш, спалювання
зразка, вага якого знаходиться в межах від 0 1 до
1г, в потоці водню дозволяє оцінити активність
деяких проб на рівні декількох Бк/г

Визначення тритію в газовій або рідкій фазі
дозволяє застосовувати традиційні методики, які
себе виправдали, при цьому найбільш поширеною
є сцинціляційна лічба У випадку однорідного се-
редовища простий відбір зразків дозволяє одер-
жати надійний КІЛЬКІСНИЙ результат в межах мак-
симального діапазону концентрацій

Однак, визначення активності ВІДХОДІВ, ВІДНОС-
НО слабо забруднених тритієм, все ще залишаєть-
ся особливо важким Якраз в цьому випадку вико-
ристання руйнуючих аналітичних методів не
дозволяє одержати задовільні результати, оскіль-

ки не ясно, наскільки репрезентативним виявиться
кожний конкретний зразок До нашого часу не існує
простого надійного способу для тестування техно-
логічних ВІДХОДІВ, забруднених тритієм

Для того щоб надійно і ефективно утилізувати
відходи, забруднені тритієм, необхідно визначити
КІЛЬКІСТЬ тритію в контейнері Персоналу, якому
доведеться працювати з цими відходами, повинно
бути гарантовано, що активність тритію є меншою
певного порогу, наприклад, 109Бк (0 027Кі) в двох-
сотлітровому контейнері В наш час не існує еко-
номічно прийнятних і надійних способів, які б від-
повідали цій вимозі Калориметричний аналіз
може бути проведений з двохсотлітровими кон-
тейнерами, однак цей метод не дозволяє виміряти
активність тритію менше 1 8х101 Бк (5000Кі)

Слабо забруднені тритієм відходи дуже важко
охарактеризувати, якщо тільки вони не знаходять-
ся в рідкій або газоподібній формі, особливо орга-
нічні відходи, у відношенні яких не ясно, наскільки
репрезентативним є кожний конкретний зразок
Цю проблему можна спробувати вирішити гомоге-
нізацією ВІДХОДІВ шляхом подрібнення Недостатня
чутливість калориметричного аналізу не дозволяє
його використати 3 цієї точки зору аналітичні ме-
тоди мають значні недоліки Розв'язання цієї про-
блеми може полягати в розробці способу аналізу
контейнера, який не був би руйнівним і не утворю-
вав би ВІДХОДІВ

Розкриття суті винаходу
Для розв'язання поставленої задачі в

цьому винаході запропонований спосіб, неруйнів-
ний, надійний і економічний і який дозволяє визна-
чати активність забруднених тритієм ВІДХОДІВ, ЯКІ
поміщені в пакети, наприклад полівінілхлорид ні
(ПВХ) мішки або в контейнери, які мають невідо-
мий вільний об'єм і невідомий ступінь витоку

Запропонований метод грунтується на визна-
чені КІЛЬКОСТІ Згелію, який утворюється при розпаді
тритію, в зразку газоподібної атмосфери, яка ото-
чує відходи КІЛЬКІСТЬ гелію, який утворився, про-
порційна активності наявного тритію, наприклад,
відходи з активністю 109Бк (0 027Кі) ведуть до
утворення на протязі одного року гелію-3 з концен-
трацією 0 0055млн 1 (проміле) в об'ємі 200 літрів

Тритій (і-радюактивний Він розпадається з
утворенням гелію-3, електрона і антинейтрино у
ВІДПОВІДНОСТІ з реакцією

Т-»3Не+е+ v
Період напіврозпаду тритію складає

12 34±0 02 року КІЛЬКІСТЬ атомів гелію-3, які утво-
рилися, пропорційна КІЛЬКОСТІ присутніх атомів
тритію згідно рівнянню

N3He=NT (1-ext),
де Ызне - КІЛЬКІСТЬ гелію-3, який утворився за

час t,
NT - КІЛЬКІСТЬ спочатку присутнього тритію,
X - стала розпаду тритію
Таким чином, предметом винаходу є спосіб

визначення активності тритію в контейнері з радіо-
активними відходами, який містить деяку КІЛЬКІСТЬ
радіоактивних ВІДХОДІВ І ВІЛЬНИЙ об'єм Спосіб
включає визначення КІЛЬКОСТІ 3Не, який утворився
внаслідок розпаду тритію, який знаходиться в ра-
діоактивних відходах, на протязі певного періоду



часу, і обчислення на основі цих даних активності
тритію, який міститься в радіоактивних відходах
КІЛЬКІСТЬ 3Не, який утворюється, може бути успіш-
но визначено за допомогою детектора витоку

Забруднені тритієм відходи, які поміщені в мі-
шки, в цілому являють собою джерело гелію-3,
який виділяється у вільний об'єм контейнера Пар-
ціальний тиск присутнього газу є функцією інтен-
сивності потоку гелію-3 від джерела тритію і, (от-
же, активності), вільного об'єму, герметичності
ущільнення контейнера (частина газу, який утво-
рюється, буде виходити із нього) і часу знахо-
дження в контейнері

У ВІДПОВІДНОСТІ із винаходом, визначення
включає три стадії калібровки і визначення конце-
нтрації Згелію, визначення вільного об'єму контей-
нера і ступінь його герметичності

Спосіб, у ВІДПОВІДНОСТІ із винаходом, може та-
ким чином включати наступні стадії

а) відбір зразку газу, який міститься в контей-
нері, і визначення КІЛЬКОСТІ 3Не, який міститься в
зразку, з використанням детектора витоку,

б) визначення вільного об'єму контейнера,
в) визначення ступеня герметичності контей-

нера для визначення інтенсивності витоку з нього,
г) обчислення інтенсивності потоку 3Не з вико-

ристанням даних, одержаних на стадії а), б), в),
д) обчислення активності тритію в контейнері

на основі інтенсивності потоку 3Не, обчисленого на
стадії г)

При виконанні стадії а) перед визначенням КІ-
ЛЬКОСТІ 3Не із зразка краще видаляються паразитні
гази На цій стадії визначення КІЛЬКОСТІ 3Не може
являти собою порівняння зразка, який аналізуєть-
ся, з газом, який знаходиться при такому ж тиску і
має відому концентрацію 3Не

Стадія б) може бути здійснена шляхом вве-
дення відомої КІЛЬКОСТІ 4Не в контейнер, наступ-
ному вимірюванні парціального тиску 4Не в кон-
тейнері і, нарешті, визначенні вільного об'єму
контейнера на підставі відомої КІЛЬКОСТІ 4Не і вимі-
рювання парціального тиску 4Не Парціальний тиск
Не можна визначити шляхом відбору зразка газу,

який міститься в контейнері, і визначення КІЛЬКОСТІ
4Не, який міститься в цій пробі, з використанням
детектора витоку

Стадія в) може бути проведена шляхом вве-
дення відомої КІЛЬКОСТІ 4Не в контейнер, першого
визначення парціального тиску 4Не в контейнері і
потім, через певний проміжок часу після першого
визначення, другого визначення парціального тис-
ку 4Не в контейнері Потім на підставі парціального
тиску 4Не і проміжку часу між визначеннями парці-
ального тиску обчислюють ступінь витоку з кон-
тейнера

У випадку, коли витік 4Не з контейнера оціню-
ється рівним КІЛЬКОСТІ 3Не, який утворюється в
результаті розпаду тритію, який міститься в радіо-
активних відходах, вимірювання КІЛЬКОСТІ 3Не, який
утворюється, може бути проведено просто шля-
хом розміщення контейнера в ємності, яка призна-
чається для збору 3Не, який просочується з кон-
тейнера, і визначення КІЛЬКОСТІ 3Не з
використанням детектора витоку

Перелік фігур
Краще розуміння винаходу, а також ІНШІ ЙОГО

5 7 1 3 6 6

переваги і ознаки будуть очевидні при читанні
опису, наведеного нижче як приклад, що не є об-
межуючим, із посиланням на Фігуру, яка додається
і яка ілюструє спосіб визначення активності тритію
в контейнері з радіоактивними відходами у ВІДПО-
ВІДНОСТІ з цим винаходом

ВІДОМОСТІ, ЯКІ підтверджують можливість здій-
снення винаходу

На Фігурі, яка додається, зображено контейнер
1, закритий кришкою 6 і який містить радіоактивні
відходи 2, вміщені в ПВХ мішки так, щоб в контей-
нері залишалося вільне місце 3 Цифрою 4 позна-
чено детектор витоку, оснащений мас-
спектрометром Трубка 5 для відбору зразків має
ємність порядку 2-х літрів і дозволяє відбирати
зразки газу з вільного простору 3 контейнера че-
рез кришку 6

Сигнал, який подається детектором витоку,
залежить, поряд з іншими факторами, від величи-
ни потоку газу і тиску газу, що містить радіоактив-
ний ізотоп, перед місцем витоку

Величину концентрації 3Не в трубці 5 одержу-
ють після калібровки, використовуючи трубки з
відомими концентраціями 3Не за однакових умов

Концентрація 3Не в трубках для відбору зраз-
ків є низькою, порядку міліардних часток Однак,
після видалення всіх газів крім 3Не, 4Не і Ne із цієї
трубки з використанням активованого вугільного
уловлювача, в ній може бути досягнуто тиску по-
рядку 10 мілібар (1кПа) За цих умов концентрація
Не для відбору зразків помножується на 100

На Фігурі, яка додається, трубка 5 показана
відключеною від контейнера 1 і підключеною до
уловлювача 7 із активованого вугілля, зануреного
в рідкий азот Після ТОГО ЯК уловлювачем 7 були
захоплені всі гази крім 3Не,4Не і Ne, трубка 5 з'єд-
нується з детектором витоку через мікрометрич-
ний клапан 8 Зразок, який аналізується, потім
розміщують перед відкаліброваним місцем витоку
для детектора 4

Калібровка здійснюється шляхом заміщення
відібраного газу газом, який знаходиться під тим
же тиском і має відому концентрацію 3Не

Вільний об'єм (яким є об'єм, що може бути за-
йнятим 3Не, інакше кажучи, об'ємом, який оточує
мішки з відходами і об'ємом в мішках, в які 3Не
може дифундувати) контейнера 1 визначають
шляхом введення в нього відомої КІЛЬКОСТІ 4Не
Після дифузії цього газу в об'єм контейнера, пар-
ціальний тиск Не визначають так само, як і для
3Не Величину вільного об'єму обчислюють ВІДПО-
ВІДНО до рівняння

.. _ Кількість4Не
втьн Парціальний тисК(1=0)

Для визначення герметичності контейнера па-
рціальний тиск 4Не ще раз визначають через три
МІСЯЦІ після першого визначення Ступінь витоку
Окон є функцією зміни тиску у вільному об'ємі Ця
функція змінюється за законом дифузії для гелію
крізь полімери

[початковий тиск((=0) -тиск((=зНІСЯця)]х V
Q = функция від

(ЗМІСЯЦІ)

Програма обчислення дозволяє одержати
значення інтенсивності потоку від джерела 3Не в



функції концентрації Не, вільного об'єму, герме-
тичності контейнера і часу знаходження ВІДХОДІВ В
контейнері

Активність тритію обчислюють на основі вели-
чини інтенсивності потоку від джерела 3Не

При заданому порядку величини герметичнос-
ті контейнера з відходами (10 3Пахм3/с), після де-
кількох років знаходження їх в контейнері парціа-
льний тиск 3Не всередині контейнера такий, що
система сама себе стабілізує При цьому наявний
витік із контейнера гелію-3 дорівнює інтенсивності
потоку 3Не, який утворюється від джерела тритію
В цих умовах відбір зразків із контейнера вже не
потрібний Достатньо визначити наявний витік із
контейнера, щоб знати активність тритію в ньому
Це визначення можна здійснити, якщо розмістити
двохсотлітровий контейнер приблизно на 200 го-
дин в ємність, яка має трохи більші розміри, так,
щоб обмежити незайнятий об'єм приблизно два-
дцятьма літрами, і, як описано вище, визначити
концентрацію 3Не

Запропонований спосіб був використаний для
визначення активності тритію в двох сталевих кон-
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тейнерах, які містили джерело тритію (який являє
собою 0,1 літра тритієвої води) і які мають вільний
об'єм 12,7 літра Активності джерел, які містились
в цих контейнерах, складали 0,455x109Бк (12,ЗмКі)
для першого контейнера і 4,55x109Бк (123мКі) для
другого контейнера Оточуючий газ, який міститься
в цих контейнерах, аналізували через рівні промі-
жки часу згідно винаходу

В таблиці І (для першого контейнера) і в таб-
лиці II (для другого контейнера) наведено теоре-
тичні значення очікуваних концентрацій 3Не і екс-
периментальні значення концентрацій, одержані
результаті визначень в залежності від КІЛЬКОСТІ
ДНІВ, минулих від дня розміщення джерел в кон-
тейнерах Також показана різниця між теоретич-
ними і експериментальними значеннями концент-
рацій

Результати, одержані для джерела
0,455*109Бк (12,ЗмКі) показують, що при викорис-
танні способу цього винаходу вдалось визначити
активність джерела з активністю нижче порогового
значення, яке складає 109Бк (27мКі)

Таблиця

100 мл води - сумарна активність 12,ЗмКі (4,55-10 Бк)

КІЛЬКІСТЬ ДНІВ

14
21
28
35
42
49
72
77

Теоретична концентрація ^Не
(млн 1 об'єм) ± 5%

0,0021
0,0033
0,0041
0,0050
0,0058
0,0067
0,0085
0,0105

Експериментальна концент-
рація 3Не (млн 1 об'єм)

0,0029
0,0043
0,0051
0,0060
0,0070
0,0083
0,0079
0,0104

Різниця (%)

38
ЗО
24
20
21
24
-7
-1

ЮОмл тритієвої води - сумарна активність 123мКі (4,55-10 Бк)

100 мл тритієвої води - сумарна активність 123 мКі (4,55*10 Бк)

Таблиця

КІЛЬКІСТЬ ДНІВ

0
8

17
28
50

Теоретична концентрація ^Не
(млн 1 об'єм) ± 5%

0
06008
0,019
0,031
0,056

Експериментальна концент-
рація 3Не (млн 1 об'єм)

-
0,009
0,018
0,028
0,052

Різниця (%)

13
-5

-10
4
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