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RESUMEN  EI tritio es una herramienta fundamental para las investigaciones hidrolégicas ya que permite la identificacién
de la recarga en acuiferos, la estimacidn de pardmetros hidraulicos y la determinacién del tiempo de renovacién de aguas
subterrdneas, entre muchas otras aplicaciones. El tritio de origen natural se produce como consecuencia de la interaccién
de los rayos césmicos con los gases de la atmosfera. Por otra parte, las pruebas nucleares realizadas en la década de los 50
¥ 60 incrementaron estos niveles naturales. El tritio presente en las precipitaciones ha decrecido desde que alcanzara su
mdximo a principios de los 60 y se ha aproximado a los niveles naturales. En consecuencia, la demanda de un mayor nu-
mero de andlisis y la disminucién de su presencia en el medio ambiente ha estimulado el desarrollo de la concentracién
electrolitica como el método mas préctico y econémico para su enriquecimiento. Sin embargo, en algunas aguas subterra-
neas y en los océanos, las concentraciones de tritio suelen estar muy cercanas al limite de deteccién. En estos casos, es ne-
cesario optimizar todos los pardmetros influyentes tanto en la preparacién como en la medida para alcanzar la mayor sen-
sibilidad posible en el método.

%PRI\?VEI%ENTS ON THE DETERMINATION OF LOW LEVEL OF TRITIUM BY LIQUID SCINTILLATION
UNTI

ABSTRACT  Tritium is an essential tool for hydrological investigations such as the identification of modern recharge in
aquifers, the estimation of hydraulic parameters related to pollutant transfer and the determination of the turnover time of
groundwater. Natural tritium is produced in the upper atmosphere from the interaction of cosmic radiation with atmospheric
gases, The nuclear tests carried out in the 1950s and 1960s into the atmosphere increased the natural levels of tritium. Since
the maximum of bomb "H reached in the early 1960s, the tritium content of precipitation has decreased, and during the last
few years, has approached to natural levels. Therefore, the demand for analysis of tritium in a large number of water samples
and of decreasing tritium concentration has stimulated the development of electrolysis as the most practical and economical
tritium enrichment method. Nevertheless, in some ground water systems and in the oceans, the tritium concentration is near
the detection limit. There is therefore an urgent need to achieve a higher level of sensitivity for measurements.
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INTRODUCCION

La medida de tritio se realiza normalmente con detectores de
centelleo liquido. Los detectores de centelleo liquido fabrica-
dos por Packard Instruments estdn provistos de la técnica
TR-LSC. Esta técnica se utiliza en centelleo liquido para
diferenciar entre pulsos procedentes del fondo y pulsos pro-
cedentes de una muestra (1-5). Los pulsos de fondo se carac-
terizan electrénicamente por una serie de pequefios impulsos
(afterpulses) que siguen la componente inicial de un pulso
(figura 1). El tiempo que el detector se retrasa antes de
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empezar a buscar estos pulsos adicionales (afterpulses) des-
pués del impulso inicial, se denomina retraso antes de la
rafaga (delay before burst), en adelante DBB. Asimismo, los
detectores de centelleo Packard estdn provistos de otro cir-
cuito denominado tiempo de coincidencia, en adelante CT,
que permite programar el tiempo asignado a ambos tubos
fotomultiplicadores para detectar un evento procedente de
una muestra. Por todo ello, la optimizacién de estos circuitos
permite reducir el fondo del sistema detector, mejorando asi
la sensibilidad de la medida.

Por otra parte, es practica habitual calcular la figura de
mérito como criterio aceptado para la optimizacién de un
equipo de medida. La figura de mérito (FM) se define utili-
zando la siguiente expresion:

mM=-E
F
donde £ es la eficiencia de recuento expresada en tanto por

ciento y F' son las cuentas totales del fondo. Las condiciones
de recuento dptimas son aquellas que proporcionan una FM
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FIGURA 1. Curvas tipicas de los impulsos producidos en el caso de a) pulse beta de una muestra y b} fondo.

més elevada. Asi pues, incluso sin utilizar los dispositivos
electrénicos que reducen el fondo (DBB y CT), la simple opti-
mizacién de la ventana de recuento permite mejorar los limi-
tes de deteccidn (4, 6).

En este trabajo se han estudiado los circuitos DBB y CT,
se han revisado diferentes liquidos de centelleo, se han opti-
mizado el volumen del liquido de centelleo y la ventana de
recuento con la finalidad de alcanzar la mayor sensibilidad
posible en la medida de tritio.

EXPERIMENTAL

DESCRIPCION DEL CONTADOR DE CENTELLEO LIQUIDO

e Las medidas fueron realizadas en los contadores de cente-
lleo liquido Tri-Carb 2560 TR/XL y Tri-Carb 2770TR/SL
fabricados por Packard Instruments (figura 2). Estos con-
tadores estdn disefiados para la medida de niveles muy
bajos de radiactividad y estdn provistos de diferentes ele-
mentos para reducir el fondo y mejorar el recuento (3 ,4).

e Tl circuito programable TR-LSC (Time-Resolved Liquid
Scintillation Counting) para reducir el fondo en la cuan-

FIGURA 2. Espectrémetro de
centelleo liquido Tri-Carb
2770TR/SL disefiado para la
medida de niveles muy bajos de
radiactividad.

tificacion de muestras ambientales utilizando la técnica
de la eliminacién de fondo mediante los afterpulses. El
valor de este circuito programable puede variar entre 100
y 800 ns.

¢ E] circuito de tiempo de coincidencia (CT) entre los dos
tubos fotomultiplicadores puede variar entre 10 y 200 ns.

o El detector guarda de BGO (BiyGe;Oy3) que envuelve com-
pletamente la muesta a medir. Este circuito es utilizado
para eliminar la radiacién césmica ambiental.

¢ Kl detector dispone de un sistema que valora la estabilidad
del equipo; para ello determina eficiencias, fondos, figura
de mérito y se realiza la prueba ji-cuadrado para tritio y
carbono-14.

REACTIVOS

e Disolucién patrén de tritio de 301.5 + 7.5 dpm-mlL, prepa-
rada a partir de un patrén certificado del CIEMAT de acti-
vidad especifica de 0.0889 (£2.3%) uCi+g con fecha de refe-
rencia de diciembre de 1983.

* Agua exenta de tritio.
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LiQUIDOS DE CENTELLEQ Y VIALES

Se analizaron cinco liquidos de centelleo comerciales disefia-
dos especialmente para la medida de tritio: Ultima Gold XR
(UGXR), Ultima Gold LLT (UGLLT) y Ultima Gold AB
(UGAB) fabricados por Packard Instruments y OptiPhase
Hisafe 3 (HISAFE) y OptiPhase Trisafe (TRISAFE) fabrica- . &
dos por Wallac. Se utilizaron viales de polietileno de 20 ml
fabricados por Packard Instruments.
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ESTUDIOS REALIZADOS v e O

Los estudios realizados utilizando el sistema de centelleo - -
liquido Tri-Carb 2560TR/XL fueron los siguientes:
e Estudio de la eficiencia, fondo y figura de mérito en funcién 0 . ! : ;
del DBB, variando el DBB desde 100 hasta 800 ns, en 0 200 400 600 800 1000
incrementos de 100 ns, manteniendo un valor de CT cons- DBB (ns)
tante de 18 ns. El tiempo de recuento para los fondos fue
de 180 minutos y para los patrones de 60 minutos. La pro-
porcién de mezela muestra/liquido de centelleo fue 10 ml de
muestra con 12 ml de liquido de centelleo y la ventana de
recuento de 0.5 — 5 keV.
Estudio de la eficiencia, fondo y figura de mérito en funcién 3.0
del CT, variando el CT desde 10 hasta 200 ns, en incre- o
mentos de 50 ns (en este caso, para el primer tramo se
midié para 18 y 30 ns) manteniendo un valor de DBB cons-
tante de 100 ns. El tiempo de recuento para los fondos fue
de 180 minutos y para los patrones de 60 minutos. La pro-
porcién de mezcla muestra/liquido de centelleo fue 10 ml de
muestra con 12 ml de liquido de centelleo y la ventana de
recuento de 0.5 - 5 keV.

Los estudios realizados utilizando el sistema de centelleo 1500 T
liquido Tri-Carb 2770TR/SL fueron los siguientes:

e Estudio del liquido de centelleo. Existen un nimero eleva-
do de liquidos de centelleo para la medida de tritio pero 1,0 T T T T
s6lo unos pocos son dptimos para la medida de dicho iséto- 0 200 400 600 800 1000
po. De estos sdlo se escogieron los que fueron biodegrada- DBB (ns)
b]?SZ Se determinaron el fondo, la eficiencia y la figura de FIGURA 4. Fondo de tritio en funcién del DBB para un valor de CT de 18 ns.
mérito para cada uno de ellos.

Optimizacién del volumen de liquido de centelleo. La opti-
mizacién del volumen del liquido de centelleo se realizé
como sigue: se mantuvo fijo un volumen de 10 ml de mues-

FIGURA 3. Eficiencia de fritio en funcién del DBB para un valor de CT de 18 ns.
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tra y se varid el volumen de liquido de centelleo entre 5 ml 250 SR
y 12 ml. En estas condiciones se calculé el fondo, la efi- cELol
ciencia y la figura de mérito para las diferentes combina- —m— TRISAFE
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ciones. El tiempo de recuento fue de 100 minutos para el
patrén de tritio y 720 minutos para el fondo.

Optimizacién de la ventana de recuento. La optimizacidén
de la ventana de recuento se realizé utilizando un volumen
de 10 ml de muestra y de 10 ml de liquido de centelleo tan-
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to para el fondo como para el patrén. Posteriormente se cal- v Y,
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culd el fondo, la eficiencia y la figura de mérito para las 100+ Y

diferentes combinaciones de la ventana inferior y de la ven- \/"\*\//\*

tana superior. La ventana inferior se varié desde 0 hasta 3

Figura de mérito (cpm’)

keV y la superior desde 2 hasta 6 keV, 50 0 B0 e s o o0
RESULTADOS Y DISCUSION atcali
5 FIGURA 5. Figura de mérito de tritio en funcién del DBB para un valor de

ESTUDIO DE LA EFICIENCIA, FONDO Y FIGURA DE MERITO EN CTde 18 ns.
FUNCION DEL DBB
La eficiencia de tritio aumenta ligeramente al aumentar el
valor del DBB y, en nuestras condiciones de recuento, se alcan- de poco del liquido de centelleo y los mayores fondos se obtie-
z6 un valor maximo de aproximadamente el 20%. Las mejores nen para Ultima Gold XR (figura 4).
eficiencias se consiguieron con los liquidos de centelleo Ultima La figura de mérito presenta una ligera disminucién en
Gold AB, Ultima Gold LLT y Trisafe (figura 3). funcién del DBB para un determinado liquido de centelleo,

El fondo de tritio se incrementa al aumentar el valor del esto es debido a que el fondo aumenta m4s rapidamente que la
DBB y varia entre 1.5 y 2.5 cpm. En general, el fondo depen- eficiencia en funcién del DBB. Las mejores figuras de mérito
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FIGURA 6. Eficiencia de fritio en funcién del CT para un valor de DBB de
100 ns.

FIGURA 8. Figura de mérito de fritio en funcién del CT para un valor de
DBB de 100 ns.

se obtuvieron con los liquidos de centelleo Ultima Gold AB,
Ultima Gold LLT y Trisafe. Merece la pena destacar el méxi-
mo encontrado para Trisafe entre 400 — 500 ns (figura 5).

ESTUDIO DE LA EFICIENCIA, FONDO Y FIGURA DE MERITO EN
FUNCION DEL CT

En la figura 6 se observa como la eficiencia de tritio aumen-
ta rapidamente al aumentar el CT hasta 50 ns, debido a que
si el tiempo de coincidencia no es suficiente hay pulsos beta
procedentes del patrén que no son detectados simultdnea-
mente por los dos tubos fotomultiplicadores. Sin embargo, a
partir de 50 ns la eficiencia permanece constante, ya que se
registran en amhbos fotomultiplicadores todas las emisiones
beta detectadas y, en consecuencia, la ampliacién del CT ya
no influye para registrar mds pulsos beta. Los liquidos de
centelleo Ultima Gold AB, Ultima Gold LLT y Trisafe son los
que proporcionaron valores mas altos de la eficiencia, alcan-
zando un valor maximo de aproximadamente un 20%.

El fondo de tritio aumenta al aumentar el valor del CT y
varia entre 1 y 5 cpm. Este rango de variacién es mayor que

en caso de DBB. En general, para un CT fijado todos los valo-
res de fondo son muy similares para todos los liquidos de cen-
telleo (figura 7).

La figura de mérito disminuye al aumentar el CT para un
determinado liquido de centelleo. Esto es debido a que el fon-
do aumenta méas rapidamente que la eficiencia en funcién del
CT (figura 8). En consecuencia, es conveniente utilizar valo-
res pequerios del CT en el caso de medida de tritio.

ESTUDIO DEL LIQUIDO DE CENTELLEO

El fondo, la eficiencia y la figura de mérito se presentan en la
tabla 1 para cada liquido de centelleo. Los fondos mas bajos
se observaron para OptiPhase Hisafe 3 (0.71 + 0.03 cpm) y
Trisafe (0.79 + 0.03 cpm), v las eficiencias mds altas para
Ultima Gold LLT (22.2 = 0.6)% y Ultima Gold AB (21.8 +
0.6)%. Las figuras de mérito de OptiPhase Hisafe 3, Trisafe,
Ultima Gold LLT and Ultima Gold AB fueron estadistica-
mente iguales. Se puede concluir que todos los liquides de
centelleo, exceptuando Ultima Gold XR, presentan buenas
caracteristicas de recuento para la medida de tritio.
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FIGURA 7. Fondo de fritio en funcién del CT para un valor de DBB de
100 ns.

FIGURA 9. Figura de mérito en funcién del volumen de liquido de
centelleo (el volumen de muestra se mantuvo constante en 10 ml).
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Liquido de centelleo | SIE | Fondo (cpm) | Eficiencia (%) | FM (cpm”)
Trisafe 248.1 | 0.79£0.03 | 21.1+0.6 | 56427
Ultima Gold LLT 2857 | 0.92+0.04 | 22.2:0.6 | 537+27
Ultima GoldAB 248.9 | 0.85+£0.03 | 21.8+0.6 | 559+25
Ultima Gold XR 180.0 [ 1.98+0.05 | 17.3:0.5 151x6
OpfiPhase Hisafe 3 | 216.2 | 0.71+0.03 | 20.0:0.5 | 563+28
Las incertidumbres estén expresadas como =16.

TABLA 1. Caracteristicas de recuento del Packard 2770TR/SL para 10 ml
de muestra y 10 ml de liquido de centelleo [ventana 0.5-4.5 keV).

OPTIMIZACION DEL VOLUMEN DEL LiQUIDO DE CENTELLEQ

La figura de mérito en funcién del volumen de liquido de cen-
telleo se presenta en la figura 9. En general, se observa como
los liguidos de centelleo siguen la misma tendencia: la FM
aumenta linealmente desde 5 ml hasta 8 ml y alcanzan un
plateau desde 8 ml hasta 12 ml, entre 500 y 600 cpm™. Sin
embargo, en el caso de Trisafe, el plateau se alcanza en 9 ml
y en el caso de OptiPhase 3 en 10 ml.

El cambio en la FM en funcién del volumen de liquido de
centelleo es mayor para Trisafe y OptiPhase Hisafe 3 que
para Ultima Gold AB y Ultima Gold LLT desde 8 ml hasta 12
ml. Sin embargo, la mayor figura de mérito se obtiene para
OptiPhase Hisafe 3 utilizando 12 ml de liquido de centelleo.

Finalmente, se decidié que un volumen de 10 ml de Ulti-
ma Gold AB o Ultima Gold LLT era suficiente para alcanzar
el plateau. En el caso de Trisafe o OptiPhase Hisafe 3, seria
necesario utilizar un volumen de 11 ml o 12 ml para alcanzar
la mejor figura de mérito.

OPTIMIZACION DE LA VENTANA DE RECUENTO

La figura de mérito en funcién del canal inferior y del canal
superior presenta la misma forma para todos los liquidos de
centelleo (figura 10). Se observé un platear con un méximo
en el que la figura de mérito apenas cambiaba para diferen-
tes combinaciones de ventanas. La figura de mérito alcanzé
el valor mdximo para todos los liquidos de centelleo utilizan-
do la ventana de 0.5 — 4.5 keV, excepto para Ultima Gold
LLT, que fue de 0 — 4.5 keV.

Figura de merito (cpm’)
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FIGURA 10. Figura de mérito en funcién de los canales inferior y superior
para Ultima Gold AB (el volumen de muestra y el de liquido de centelleo
fueron 10 ml).

CONCLUSIONES

La determinacién de niveles muy bajos de tritio requiere la
optimizacién de todos los pardmetros influyentes en la medi-
da para alcanzar la mayor sensibilidad posible. En conse-
cuencia, no sélo es necesario la realizacién de la concentra-
cion electrolitica de tritio si no también la mejora en las
condiciones de recuento. En este trabajo se han revisado los
pardmetros de recuento de un contador de centelleo liquido.
Los resultados obtenidos permitieron llegar a las siguientes
conclusiones:

1. El valor del DBB para la medida de tritio debe ser estable-
cido en funcién del liquido de centelleo que se vaya a utili-
zar en la medida de las muestras, ya que si bien, parece que
la figura de mérito disminuye al aumentar el valor del DBB,
esto no sucede para el liquido de centelleo Trisafe.

2. En el caso de la medida de tritio es necesario utilizar valo-
res de CT inferiores a 50 ns ya que si no la figura de méri-
to disminuye de forma importante.

3. La mayor influencia del CT que del DBB en la figura de
mérito es debido a que los fondos de tritio aumentan
mucho mas al variar el valor del CT que al variar el DBB.

4. Una vez conocido el comportamiento de los fondos y efi-
ciencias en funcién del DBB y del CT, serfa conveniente
hacer un estudio mds detallado en la zona de interés.

5. Todos los liquidos de centelleo utilizados, con excepcién de
Ultima Gold XR, presentan buenas caracteristicas de
recuento para bajos niveles de tritio.

6. Se decidié utilizar 10 ml de Ultima Gold AB o Ultima Gold
LLT para la medida de niveles bajos de tritio. En el caso
de Trisafe o OptiPhase Hisafe 3 seria necesario utilizar un
volumen de 11 ml o 12 ml, respectivamente.

7. La ventana dptima de recuento para Ultima Gold AB, Tri-
safe y OptiPhase Hisafe 3 se establecié en 0.5 — 4.5 keV, y
para Ultima Gold LLT en 0 - 4.5 keV.

8. Finalmente, es recomendable que cada laboratorio realice
los estudios necesarios para mejorar las caracteristicas de
recuento de su sistema detector.
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