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DETERMINAZIONE DEL TRITIO CON SCINTILLATORE LIQUIDO 
. . 

NELLE URINE DEL PERSONALE DI UN CENTRO NUCLEARE 

Riassunto 

Su 96 dlpendenti di un Centro dj ricerca nuoleare, .ammeasi a lavor&re . 
intorno ad un reattore raffreddato e moderato ad acqua p~aante.,,durante 9 

masi e stata oontrollata la oonoentrazione dei t~itio nelle urine. Comples­

sivamente 683 determinazioni sono state eseguite mediante oonteggio degli. 

impulsi beta in liquid~ sointillatoreJ l'apparato rivelatore, oon fototubi 

in coincidenza refr.igerati, aveYa un'efficienza :di ~. 

Nel 50J' dei cauipioni esamina.ti· la oonoentrazione del _tri tio era infe- · 

riore -alla soglia di lettura (0, 1 miorocurie/litro) J 11 li~ello piu elevate 

riaoontrato ~ stato di 1,6 mioroourie/litro, oorrispondente aF~ della 

C.DI.A~ o In 2 caai di oontaminazione interna ~ atato poasibile verifica.re o.he 

la vita medi'a biologioa del tritio e di 10-12 giorni. 

Summary-

The oonoentrution or tri tiwa was measured for 9 months in the urlno of 

96 depanderits of a nucle~~er.Center, who worked around a reactor which is 

moderated and cooled by heavy water. A total of 683 determinations were done 

by oounttng the beta implileea in a liquid oointillation counter. The apparatus 

and phototubee in coinoidenoe were refrfgerated and had &l'l efficiency of 8,Co 
In 5~ of the samples examined the oonoentration of tritium. wao inferior 

to the reading threshold ( 0.1 mioroou~ie /1 i tar). The highea t lev•l· seen 

was 1. 6 microcurie /1 iter which correspondo to 5?' of the c .M.A •• In 2 cases 

of internal contamination it was-possible to verify the biologloal ha]f-life 

of tritiUm which is 10-12 days.· 
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·.La determinazione del tritio nelle urine o in altri materiali ai fini 

di un oontrollo tc;>ssioologioo e stata argomento di numerose rioerohe e 

pubblioazioni: (1, 2)s_l'interesss degli soienziati e eorto oon lo sviluppo 

delle rioerohe nuole&ri sd e stato stimolatop oltre che dalle oaratteristi­

ohe biologiche del radioelemento, anohe dalla diffiooltA teonioa dell1 ana.­

lisi., 

Il laboratorio · tossioologioo del nostro Centro di R:t.oerohe Nuoleari 

ha dovutoaffrontars.questo· problema per la sorveglie.nza del personale 

. esposto presso·il rsa.ttore Iopra.-1 (ra:ffreddato 8 modorato ad aoqua pesantt>) 

&d. inalare vapori di aoqua tritiata o, in minor misura., tritio gassoao. 

E9 noto che nell'aoqua pesante (D20) dei r0attort nuolsari, sotto 

11 influenza dell' irr·aggiamerito neutronioo, si puo9 avsre la trastormaaione 

· del de.uterio in tri tio f aebbenG in regime normals la ,oiroolasione avvenga 

-in oircui to ohiuso, e poasibile ohe in oooasione di operasioni partioolari 

o.di guaati ai verifiohi una tugs di. vapori oon oon,~guente oontaminasione 

dell'aria nell'ambiente oiroostante .. La aNA di tritio n&ll'aria (40 ore/ 

s.ettimana, ICRP) e di 5 mioroouris/m3 
4!ll i1 maxilll\lm bod; burd~n par 1 'uoao 

~ 1 ailliourieJ tenuto oonto della distribuzione ubiquitaria a della vita 

media biologioa (valutata in 1o-12 giorni)_il livello massimo ammisaibile 

nella urine e di 30 mioroourie/litroo 

1. Metodioo. 

Il metodo da noi adottato e quello del oonteggio in ooinoidenma me­

diant& liquidi sointillstori, gil d0soritto da al.tri autori (3,.4, 5)~ 

· Struuaanto di rivolazione e oonteggioa un appare~oohio Ca.rbotrimetre Belin, 

dotato di due fototubi in ooinoidenza rattreddati a oirca -10°, l.a cui 

et:tioienza di oonteggio per le r&d.iazioni beta del tritio e r:i.sultata del-

198%J il rumore di tendo, misurato oon oampicne _in bianco, e riaul tato di 

55-60 oop.m •. Il liquido sointillatore adoperato e oompoato da una misoela 

di xilolo ( 5 parti in.: volume) 1",4-diossano ( 5 parti) 9 aloool etilioo as-

. solut·o (3 parti) addizionata di nattalina (80 gr~i/litro) .P.P.O. (5 gram­

mi/litro) e P.OoPoO.P. (0,05 grammi/litro). 

Da un campion• delle 24 h. vengono prelevati oo 30 d'urina, agitati 

con circa gr 1 di carbone e filtratia oo 1 del filtrate oosi' deoolorato 

e mesoolato a oc 20 di sointillatore e dopo 10 minuti di permanenza in 

frigorifero (tempo neoessario per raggiungere 1 1 equilibrio termioo) viene 

. iniziato 11 oontegg:l.o degli impulsi dovuti alla radioattivi ta del tri tio. 
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Collateral~ente vengono preparati nella stesso modo altri due campioni, 

sostituendo lDurina nel prime (bianco) con cc 1 ·di acqua distillata·e nel 

seoondo (standard) oon co 1 di HTO contenente 0,1 microcurie di T; con que­

st0ul tima miaura si determina i1 rendime.nto dell' intero sistema. 

I1 oontenuto di tritio si·oalcola mediante la formulaa 

·· T ( . , · 1- /l.it ) . -100- (~b) •1000 
m~crocur e ro a . 

· . ! .R X 2, 22•106 

doves am Oopemo del oampione in eaame, b 'a Oepomo del bianco, R a rendi­

aento dol sist~mao 

2. Rioerohe preliminari 

. Poioh& per la determinazione del tritio nelle urine oon sointillatori 

liquidi molti AA raooomandano la distillazione (6-7) per eliminara 1 feno­

meni di sp~gnimento (quenching) dovuti ai pigmmnti colorati e ~ altre so­

stanza caontmnutG nello urine 11 mentre · al tri. oonsigliano la. deooloraziono 

oon oarbom) attivo (8) oppurG il oontGggio s~le urine senza e.loun pretrat­

tamento, &bbiamo ritenuto opportune prooedor~ ad uno studio comparative di 

quest~ tre prooedureo 

1. Urine di persons non Qsposto sono state sottoposte a oonteggio dope di­

etillazione, dop,, deoolorazion~ e intiere (oio~ senza aloun pretrattamento). 

La distillazione dolle urins (oo 10) ~ stata e:f'fettuata. in presenza di to­

luen~· (oo 20) s· 1' Mal isi esogui ta au oo 1 di ,diatilla.to. in· oc 20 di soin­

tillatore o I dm.ti ottenuti aono riportati nell& Tab • .1 o 

2. Un'altre eerie di detQrminazioni ~ atata eseguita oon analoghe modalitl 

a·u urine-oontrollo addizionate di quantitA note di HTO. Sono stati prep&.ra­

ti 9 oampioni di oo 50, con 1 11 aggiimta di 0,2 microcurie al·No 1- 2- 3-
4- 5- 69 di 0,5 microcurie al N° 79 di 1 microcuris al N° a·e di 2 mioro-

.ourie al N9 9J inoltre ll state aliestito un osmpione d 0urina eenza tritio 

(N° 10) e \m OI!U!lJ>iona di tritio (0,2 mioroourie/oo 50) in aoqua distillata 

(N° 11)o 
J •. Campioni di urine prelev'&tG da lavoratori esposti ·ad inalare tritio o 

oomposti sono stati esaminati oon le modalita usate per le 2 prove preoe­

denti (Tab. 3). . 
Da un esame delle Tab. 2 e 3 appar~ ohe l'analisi sulle urine intiere 

oomporta un errore del 20-60J' .. in menq rispetto alle urine dis till ate J 1' er­

rore ~ prinoipalment~ illlputa"Qile. al · "q'L!-enching11 .. c;io~to .. ai pigmenti urinari 

e variabile da oampione a oampione. Pertanto a nostro parere l'analisi sulle 

urine intiere non e applioabile. 
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Tab. 1 - Conteggi su urine normali: 9 campionj esaminati con 3 diversi 

procedimenti. 

Campione Urine intiEn·e Urine decelerate Urine distillate 
NO c.p.m. c .p·.m. c.p.m. 

1 54 54 53 
2 57 57 55 
3 53 57 58 
4 56 56 56 

·5 59 56 5? 
6 55 57 61 

.7 55 54 57 
8 56 55 54 
9 55 57 58 

media 55,5 55;9 56,0 

Tab.-2- Conteggi su urine normali addiz"ionate di HTOa 9 oampioni esaminati 

. con 3 diversi procedimenti. 

Campione HTO/cc 50 Urine intiere. T.Trine decolo:rate Urine distillate 
NO microcurie o.p.m. o.p.m. o.p.a. 

1 0,2 562 686 723 
2 0,2 542 

I 
732 721 

3 0,2 505 753 785 
4 0,2 569 721 745 
5 0,2 560 722 747 
6 0,2 539 705 777 
7 0,5 1448. 1718 1800 
8 1 ,o 2657 3249 3656 

"9 2,0 4759 6784 7161 

media 1238 t774 1901 
• I 
10 o,o 56 55 I 54 I 

11 0,2 in H20 distillata 770 
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Tab. 3- Conte~gi su urine di persone esposte professionalmente a11 1 inala­

zione di tritioz 21 oampioni esaminati con 3 diversi procedimenti. 

------ - -
Campione Urine intiere Urine decal orate Urine distillate 

NO o.p.m. c.p.m. c.p.m. -
1 88 98 101 

2 64 70 70 

3 73 99 96 

4 79 96 I 96 

5 77 92. 91 
-

IS 128 149 157 

7 89 101 103 

8 91 .95 107 

9 .93 116 . 116 

10 100 110 112 

11 ,60 76 80 

12 98 119 116. 

13 106 111 113 

14 73 96 ·94 

15 110 128 136. -

16 86 101 108 

17 217 309 306 

18 92. 134 145 

19 104 126 136 
. 

20 73 123 127 

21 248 319 294 
media 101 127 128 

------ ---

L'errore dell'analisi sulle urine decolorate varia tra 0 e -10?' ri­

spetto a1 metoda per·dis:tillazioneJ considerando ohe questa approssimazio­

ne puo 1 esaere eoddiafaoiente ai fini del oontrollo·tossioologioo e tenen­

do preaente il minor tempo necessario all 1 analisi (assai importante per un 

labot'atorio ohe esegue decine di con troll i al giorno), abbiamo stabili to 

di adottare per la nostra routine 11 ·metodo per deoolorazione. 

L'analiei sul distillate offre la maggior garanzia di precisione e 

soprattutto di. speoifioita per il.tritioa tutta.via, tenuto oonto del mag-
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gior lavoro ohe essa implioa, ricorriamo ad essa solo nei casi in oui pre­

oisione s spaoificita devono essere assolllte. 

In oonolusione, oon il metodo desoritto e posaibile determinare oon­

oantrazioni di tritio nelle urine fino a un livello minimo di 0,1 mioroou­

rie/litroo Date ohe il livello massimo ammissibile nolle urine delle per­

acne profeseionalmente esposte (40 ore/settimana) e di 30 mioroourie/litro, 

11 margino 41 siourezza garantito dal metodo e molto elevato. 

3o Criteri per il oontrollo del p~rsonale osposto 

Il oontrollo tossioologioo sul personale osposto ad asaorbim.ento di 

tritio e inimiato nel mess di ottobre 1961o Dopo un pariodo iniaiale dedi• 

oato alla valutazione dell'entitl dell'esposizionc, s~la base delle pri­

me dete~rmino.sioni di tritio n~Jll411 urin«D IJI nlllll'aria e di sopraluoghi sui 

poati di lavoro, la psriodioitl dsi pr~lievi ~ stabilita oome seguea 

1o Pereone Addotte all1 esercimio dsl Reattoroa 1 oontrollo ol mese1 e in~l­

tre Ad ogni oooasiono 4i oontaainamione (lavori di manutenmione 9 ~aabio 

d~gli ~lGeonti 41 oombustibile)o In tal modo un~ stoss& p®rsona e stata 

sp•aao oontrollata 2-3-4 volte cl a~eo, mffianoando alla rioeroa del tritio 

qu~lla di altri emottitori beta o ~ n&lle urineo 

2o ~rsone dai S~rvizi di rio*roe (Chimio& nuol~are, Neutronioa sperimenta­

lel Spettrometri& noutronioag Pisioa sanitaria) ammesso a ~requentare 11 area 

speriunt&l.e 4.•1 Reattore ed osposti a.lla. e»ontamine.ziona in modo disoontinuo 

(per diverse ore a1 giorno)• oontrollo quindioinal~. 

Attravcrec un apposite modulo vsniva riohi~sto a11 1 1nteressato un cam­

pions della urine delle 24 ore, 0 11 S~rviaio Sanitaria si inoarioava del 

reoapito ~ del ritiro dmi reoip1$nti di politene adatti al prelievo. 

4. Dati ottenuti 

N~l periodo ottobre 1961 - giugno 1962 sono stati eftettuat& su 96 

p~trsone 683 analisi di tritio nellQ urinea 11 4a,' delle daterminazioni 

rivelava oonoentrazioni da 0,1 a 1,6 mioroourie/litro, mentre nel 1o% dei 

oasi -si risoontravano livelli intQrmedi tra 0,1 mioroourie/litro e la so­

glia di lsttura, ed il 5Q% dei oampioni presentava una attivitA. inferiors 

ai limiti di sensibilita del metodo adottato. 

E' stato tra i'altro osservato ohe numerosi oampioni, durante la pri­

me.vera 1962, denotavano una oentaminazione da tritio in notevole asoesa 

ri_spetto ad. valori inizialiJ in seguito 11 signi!icato dei dati urinari e - . 
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stato confermato. dalle analisi del1 1 aria: si e trovato infatti un aumento 

del tritio nella sa]a del Reattore fino a 0,550 m:icrocurie/m3 d'aria (g!u­

gno 1962) a q11esto aumen to e p'I'obabilmente da mettersi in re1 azione oon il 

fatto che nel novembre 1961 la concentrazione di tritio ne11 1 acqua pesante 

del Reattore era di 143,5 microcurie/co mentre nel giugno 1962 era salita 

a 367 microcurie/co. 

Non e stato possibile stabilire Qna esatta correlazione fra la con­

oentrazione di tritio esistente nell 1 acqua pesante e nell'aria ed i li­

velli urinaria in effetti le varianti sono molteplioi, e tra esse giooano 

soprattutto la rapida variabilita· dell11 oontaminazione atmosferioa nel 

tempo e nello spazio (dovuta al suooedersi delle diverse operazioni e al 

oondizionamento dell 1 aria) e l'irregolarita nella durata dell'esposizione. 

~uttavia un tentative di valutaziono del rapporto tra esposizione e valore 

medic della oontaminazione intern& e stato fatto raggruppando le persona 

in 1 gruppi relativamente omogenei dal punto di vista del tipo di oooupa­

zione. La Tab. 4 riporta le medio dei livolli .di tritio risoontrati nell• 

porsono dGi eingoli gruppi, dietinto per il 1961 • il 1962J questa diatin­

zione ha un signi~ioato se oi tonga prosente oho nel 1962 aono atati ripe­

tutamento registrati aumonti della oonoentraziona di tritio nell'aria di 

3-4 volt• riepet t o al livello base. I dati esposti in tabella mostrano ohea 

1~ in ooapleaso i T&lori sono bassi rispetto alla CJI.A.J 

2. la variabilitA dei v&lori ~ liaitata, oio' ohe e logioo nttendersi da 

oi~re relative ad un unioo ambienteJ 

3. un aumento della oontaainazione nel tempo si ~ avuto solo per la Spet­

trometria noutronioa, giusti~ioato dal reale intensi~ioarsi del lavoro al 

Reattore per quel ServizioJ 

4. i gruppi oaratterizzati da valori vicini al minimo determinabile sono 

~uelli ohe realmente hanno una ~requenza media al Reattore sporadicaa in­

~atti 1• persone addette al oondizionamonto vi entrano .solo per oooasiona­

li operazioni di manutenzione, quelle della Fisioa sanitaria per i lore 

turni di sorveglianza ambientale e quelle della Chimioa nuoleare per le 

saltuarie operazioni oonnesse con le analisi per attivazione. 

Individualmente, i livelli di co~taminazioni piu elevati (oomunque 

i~eriori al ~ della DMA) ai sono verificati nel personale addotto al 

oambio degli elementi di oombustibile o nelle peraone dei Servizi di ri­

oeroa (Spettrosoopia neutronioa, N6utronioa aperimentale). 

Abbiamo potuto tracciare due curve di vita media biologica (Fig. 1-2) 
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Fig. 1 - Tritio nelle urine del soggetto A. 
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. Tabo 4 - Li:vallt:!lledi d.i.: tri .. tio l'l~:~).e ... ur,:~n.~ q,_~.i: .. r;t·p.-:vor~:to.ri, divisi :per 
.gruppi. di 1avor·o:·'e::par'.'ann6::., ~ ·:·' .. ·:· .. ..,"'~'''·'·>'·", ', 

.. ,~ ...... ~ :•· '" -., • .. • f' ~- ... \ • ~- ;"~. .. 
. . .. .. .. }.961_, .· " 

~; ; .. , :; t· ... .. 1962 .. ... •. .. ., 

.. ,.l'J.o., c qno .•. 1)119d,ia .T . cone. media T 
e~-amf. microC:\{ri a/l'i tr~ 

.. , ::.·~ ~;0,::;•. 
esami -mic .. ro~uri.e/1 i tro 

... . ~.- ~ . •€ . 
}.: -~·- \.-: ~.~; :.~ -~- . Opera tori e ... ::--:\: ~-: ... _ -~ --~ : ..... ll }r 

sal a oontrollo 57 ,.~· .?,,-24:_ .. ·: '· -··· 22.2' .. o, 19· 
E5ERCIZIO 

•. . .. 

REATTORE ManU:tenzione, 
pulizia e 39 o, 18 125 o, 17 
magazzino 

-Impianti oondi- 12 o, 10. 53 0,10 zionamento aria 

~!SICA SANITARIA 12 o, 10 55 0,11 

SPETTROMETR IA NEUTRONICA 13 0,10 41 o, 17 

NEOTRONICA SPER IMENTALE - - 29 0,16 
-

CHDIICA NUCLEA.RE 6 Op10 19 o, 10 
I 

Total.e 139 544 
·-----· .. •.~ ... ·-···· .- ..... l··-·-·---

riguardanti due persona ohe, . in .oooas ione di operazioni special i eff'ettuate 

nella sala_del Reattore, avevano.respirato qu~tita di tritio tali'da deter­

minare una oonoentrazione nell«) urine superiore a 1 mioroourie/litr~. Queste 

due persona par ciroa 20 giorni non hanno piu avuto esposizione al tritio, e 
pertanto ~ stato possibila oalcolarne la vita media biologioa, risultata di 

10 giorni per un& persona (Fig. 1) e di 12 giorni per 1°altr& (Fig~ 2).~Que-. . ( 

EJti dati sono in aooordo oon quelli riportati dalla letteratura.(9).. I 

5 •· Bibliogra.fia 

1. FOSKETT AoO.a "Tritium detection and measurement". AERE, Bibl. ·133, HL 
1396 (1961). 

2. "Tritium• dosage, pr,paration de mol,cules marquees et applications bio-
logiques". AIEA, Review Series 2 (1960). 

). FARMER E.C., BERSTEIN I.A.a Science, 111• 279 (1953). 

4. HAYE3_ F.N., OOUI,D R.a Science, ill• 480 (1953)o 

5• BELL C.O. Jr., HAYES F.N.a"Liquid scintillation counting". Pergamon Press, 
London (1958). . 



- 14 -

· 6. HUTCHINSON W .P.a "The det.ermination of tritiated water in urine by liquid 
scintillation counting"~ AERE1 R 3425, HL/4180. ( 1960). 

7. SANDALLS J .• 1 11.1 method for routine determinations o! tritium in urine 
using a ooinoidenoe iiquid ~oir.tillat~on oounting".• AERE, R 3716 r( 1961). 

8. "JJethodes ·d'analys• radioohim:i.que". Rapport Comit6 ,dtexperts·mixte OIIS/FAO 
17 3 ( 1959) 0 . .. . . . ·. . . ' 

9· PINSON E.A., LANCJIUJI·W.B'.a "Physiology andtoxicoiogy of tritium in man•. 
J.· Appl. Physiol., J.Q., 108 (1957). 




