=

EUR 3334, 1963 | ﬁg E ;Egg
COMUNITA EUROPEA DELL’ENERGIA ATOMICA - EURATOM

(pr A2

DETERMINAZIONE DEL TRITIO

CON SCINTILLATORE LIQUIDO

NELLE URINE DEL PERSONALE
DI UN CENTRO NUCLEARE

di

V. CAMERA ¢ M. GIUBILEO

1963

Centro Comune di Ricerca Nucleare
Stabilimento di Ispra - Italia

Servizio Sanitario CJOYL( b
Testo presentato al XXV Congresso Nazionale di Medicina del Lavoro Lo
Taormina, Iralia - 16/10/1962 jv“l g
/ /
//)/
//(



DISCLAIMER

This report was prepared as an account of work sponsored by an
agency of the United States Government. Neither the United States
Government nor any agency Thereof, nor any of their employees,
makes any warranty, express or implied, or assumes any legal
liability or responsibility for the accuracy, completeness, or
usefulness of any information, apparatus, product, or process
disclosed, or represents that its use would not infringe privately
owned rights. Reference herein to any specific commercial product,
process, or service by trade name, trademark, manufacturer, or
otherwise does not necessarily constitute or imply its endorsement,
recommendation, or favoring by the United States Government or any
agency thereof. The views and opinions of authors expressed herein
do not necessarily state or reflect those of the United States
Government or any agency thereof.



DISCLAIMER

Portions of this document may be illegible in
electronic image products. Images are produced
from the best available original document.



AVVERTENZA

Il presente documento & stato elaborato  sotto. glii auspici della Commissione
della Communitd Europea dell’Energia Atomica (EURATOM).

Si precisa che la Commissione del’EURATOM, i suoi contraenti, o qualsiasi
altra persona che agisca in loro nome :

19 — Non garantiscono l'esattezza o la completezza delle informazioni contenute nel
presente documento, né che Puso di qualsiasi informazione, dispositivo, metodo
0 processo, descritti nel presente documento, non arrechino pregiudizio ai
diritti sulle opere dell'ingegno e sulle invenzioni industriali.

20 —— Non assumono alcuna responsabilitid per i danni che dovessero risultare dall’uso
di informazioni, dispositivi, metodi o processi divulgati con il presente docu-
mento.

Questa ' relazione e messa in .yendita al prezzo di
40,— franchi belgi, su richiesta da indirizzare a:
PRESSES < ACADEMIQUES «EUROPEENNES @ —
98, Chaussée de Charleroi, Bruxelles: 6.

11 pagamento va effettuato a mezzo di versamento :

—— alla. BANQUE DE LA SOCIETE GENERALE
&Agge&c% Ma Campagne) — Bruxelles — conto
° .558,

-~ alla BELGIAN AMERICAN BANK AND TRUST
COMPANY — New York - conto N° 121.86,

— alla LLOYDS BANK (Foreign) Ltd. — 10 Moor-
gate, London E.C.2,

menzionando il riferimento ; « EUR 333.i — Determi-
nazione del tritio con scintillatore liquido nelle urine del
personale di un centro nucleare ».

Per la riproduzione di questo documento ¢i si & serviti
della miglior copia disponibile.

Stampato da LIMPRIMERIE L. VANMELLE S.A. GAND
Bruxelles, Giugno 1963



EUR 333.i

COMUNITA EUROPEA DELL’ENERGIA ATOMICA - EURATOM

DETERMINAZIONE DEL TRITIO

CON SCINTILLATORE LIQUIDO

NELLE URINE DEL PERSONALE -
DI UN CENTRO NUCLEARE

di

V. CAMERA e M. GIUBILEO

1963

. Centro Comune di Ricerca Nucleare
. Stabilimento di Ispra - Italia

Servizio Sanitario

Testo presentato al XXV Congresso Nazionale di Medicina del Lavoro
Taormina, Italia - 16/10/1962



THIS PAGE
WAS INTENTIONALLY
LEFT BLANK



Tab,

Tab,

‘Tab,

Tab.

Fig.

Fig.

Bibliografié-

INDICE

Metodica
Ricerche preliminari

Criteri per il controllo del personale eéposto

Dati ottenuti

ELENCO DELLE TABELLE E FIGURE

1 .Cohtéggl su'urine normali : 9 campioni
_ esam1nat1 con 3 d1ver51 proced1ment1
2  Conteggi su urine normali addizionate d1_
HTO : 9 campioni esaminati con . 3 diversi
procedimenti - ‘ >
3 Cdnteggi su urine di persone esposte pro-

‘fessionalmente all'inalazione di tritio :
21 campioni esaminati con 3 d1ver51 pro-
‘cedimenti

4: L1Ve111 med1'd1 tritio neile urine dei

lavoratori, divisi per grupp1 d1 lavoro e
per anno

1 Tritio nelle urine del soggetto A.

2 Tritio nelle urine del soggetto B,

10
10

13

13

12
12



THIS PAGE
WAS INTENTIONALLY
LEFT BLANK



DETERMINAZIONE DEL TRITIO CON SCINTILLATORE LIQUIDO
NELLE URINE DEL PERSONALE DI UN CENTRO NUCLEARE

Riassunto

Su 96 djpendenti di un Centro di ricerca nucleare, ammessi a lavorare
intorno ad un reattore raffraddato e moderato ad acqua pesanta, duranto 9
masi & stata oontrollata la ooncentrazione del tritio nelle urine. Comples—

,sivamente 683 determinazioni sono state eseguite modiante conteggio degli
impulsi beta in 11quido scintillatore; 1'apparato rivelatore, con fototubi
in coincidenza refrigerati, aveva un'efficienza di 8%,

o Nel 50% dei campioni esaminati la ooncentrazione del tritio era infe- -

riore -alla.soglia di lettura (0,1 mioroourio/litro);iil livello pid elevato
risoontratd d stato di 1,6 mioroourie/litro, dorrispbndente algs% della

CMeAcee In 2 casi di contaminazione interna b Btato poaeibile verifioare che

la vita media bilologica del tritio d di 10-12 giorni,

Suﬁmarr
The conoentration of tritium was neasurod for 9 months in the urlne of
96 deponderits of a nuclour_Contof, who worked around s reactor which is
moderated and oooled by.heavy water, A total of 683 determinations were done
by counting the beta impiulses in & 1liquid sointillation counter, The epparatus )
and phototubes in coincidence were refrfgoratod and had an effidionoy'of 8,
In 50% of the samples examined the oonoontration of tritium was 1nferior
to the readxng threshold (0,41 mioroourie /liter) The highest level seen
was 1.6 microcurie /liter which corresponds to 5% of the CMsAee In 2 cases -

of internal contamination it was.possible to varify the b1ologioal ha]f—llfe
of tritium whioh iq 10-12 daye.' '



- La determinaziohé del tritio nelle urine o in altri materiali'gi fini
di un oontrollo tossicologico & statas argomento di numerose ricerche e
pubblioazibnf’(1, 2)s.l'intereése degli scienziati & SOpto oon lo sviluppo
dells ricerche ndoleaxi ed & stato stimolato;, oltre chetdalle caratteristi-
ohe.biblogiche del radioelemento, ahqhé dalla diffiocoltd teonica dell!ana~
lisi, | |
‘ Il laboratorio'foasioologioo del nostro Centro di Ricerche Nuoleari
ha dovuto~affrontaro'questo problema per la sorveglianse del personele
. @sposto presso: il reattore Iapra—1 (raffreddato e moderato ad aoqua pesanto)
ad inalare vapori di aoqua tritiata o, in minor misura, tritio gasecao.
| E' noto che nellfaoqua pesanto (D 0) dei reattori nuol@ari, sotto
1'influenza dell'i:raggiamento neutrenico, si puo’ avere la trasformazione
- del dentefio in tritioj sebbene in regime normals la sircolagione avvenga
-in oircuito ohiuso, & possibile ohe in ooccasione di operazioﬁi particolari
o di guésti 81 verifichi une fuga di vapori ooh oongeguente contaminasione .
dell%aria nellfambiente oircostante, La CMA di tritio noll’aria (40 ore/ .
settimana, ICRP) 3 di 5 mioroouris/m 6 11 maximum body burden per 1%uomo
d 1 nilliourieg tenuto conto della distribuzione ubigquitarie o della vita
media biologioa (valutata in 10-12 giorni) il livello massimo ammissibile
nelle urine 3 di 30 mioroourie/litre.

 1;.Metodion

Il moetodo da nol adottato & quello del oontoggio in ooinoidensza me-

_ . diante liquidi eointillatori, gia desoritto da altri auteri .(3,.4, 5).

“.Strumento di rivelazione e oconteggios un appareoohio Carbotrimétre Belin,
dotato di due fototubi in ocoincidenze raffreddati a oirce -10°, ls ocuil
effioienza di conteggio per le rediagioni bets del tritio & risuliate del-
19845 411 rumore di fondé, misurato oon campione in bianco, & risultato di
55—60 oap.n} I1 liquido sointillatore adoperato & oomposto da una miscela
di xilolo (5 perti in volume) 1,4-diosseno (5 parti) e alocool etilico as-
soluto (3 parti) addizionate di naftalina (80 grammi/litro) P.P.0. (5 gram—
m1/114r0) e P.0.P.0.P. (0,05 grammi/1itro).

Da un campione delle 23 h. vengono prelevatl occ 30 d°®urina, agitati
con circa gr-1 di carbone e filtratis ec 1 del filtrato cosi? decolorato
& mescolato a oc 20'11 scintillatore e dopo 10 minuti di permanenze in
frigorifero (tempo necessario per raggiungere 1'equilibrio termioo) viene
.iniziato i1l conteggio degli impulsi dovuti alla rﬂdioattivité del tritio.



Coll&teral@enté vengono preparati nello stesso modo altri due campioni,
sostituendo 1%urina nel primo (bianco) cén cc {1 di dcqua distillata e nel
secondo (standerd) con co 1 di HTO contenente 0,1 microcurie di Tj con que—
stfultima misura sl determina il rendimento dell'interb sistema.

I1 oontenuto 4di tritio sl calcola medlante la formulas
400~ (8~b)e 1ooo
R x 2,224100

dove: &8 @ c.p.B. d&l oahpione in esame, b = Cc.pol, del'biando, R = rendi~

o (micrdcurie/iitro)‘u

mento del sistema,

-

2. Bioerohe preliminari

. Poiohd per la doterminaziono del tritio nelle urine oon sointilletori
liquidi molti AA raccomandano la distillagione (6-7) per eliminare i feno-
meni di spegnimento (quenoching) dovuti ai'pigmmnti‘coiorati e ad altre so-
stanze cecontenute nelle urine, mentre‘altri consigliano la decolorazione
oon. oarbone attivo (8) oppure i1 oonteggio sulle urine senza aldun pretrat-
tamento,.abbiamo ritenuto opportuno proceders ad uno studio comparati#o dai
qucsto tre procedures ‘

i« Urine di persone non esposte sono state sottOposte a oonteggio dopo di-
etillazione, dop» dsoolorazione 6 intiere (oioé senge aloun pretrattamento).
La distillazione delle urine (cc 10) 3 stata effettuata in presenza di to-
1ueh§ (oo 20) e 1%analisi eseguita su oo g d;:diatillato'1n~oc 20 di scin-
tillatore. I dati ottenuti sono riportati nells Tab, 1. | _

2, Un'al tro sexio di detorminazioni & state eseguita oon analoghe modalitd
su urine-controllo addizionate di qﬁantita note di HTO. Sono stati prepdra—
ti 9 campioni di co 50, con 1%aggiunta di 0,2 mioroéurie al’ N® § - 2 = 3 -
4 -5 -6, 41 0,5 mioroourie al N°® 7, -di 14 ﬁibrocurié al N° 8 e di 2 mioro-
-ourie al N° 95 inoltre & stato allestito uﬁ oampioné‘d'uriﬁa Bdnza tritio
(F° 10) @ un campione di tritio (0,2 mioroourie/oo 50) in aoqua distillata
(N® 1), | | _

3, Campioni di urine prelevate da lavoratori asposti ad inalare tritio o
~ ocomposti sono stati eaaninati ocon le modalita usate per le 2 prove prece-—

denti (Tab, 3). '

Da un esame delle Tab, 2 e 3} appare che 1'analisi sulle urine intiere
comporte un errore del 20—60% in meno rispetto alle urine distillate; 1'er-
rore & prinoipalmente imputabile.al "quenching® dovuio ai pigmenti urinari
e variabile da dampione & ocampione. Pertanto a nostro pafgre l’analiéi sulle

urine intiere non & applicabile,



Tab, 1 - Cohteggi su urine normali: 9 campioni ésaminafi con 3 diversi

procedimentis. -

Campione Urine intiéré Urine decolorate | Urine distillate
- No CePolle CeDele " Cep.m.
-1 54 54 53
2 57 57 55
3 53 . 51 58
4 56 56 56
5 59 56 5?

6 55 51 - 61

1 55 54 51

8 56 55 54

9 55 57 58
media 55,5 55,9 5640

Tab. 2 -~ Conteggi su urine normali addizibnate di HTO: 9 campioni esaminati

~ocon 3 diversi prooediménti.

~N

-

Urine distillate

" Campione | HT0/oc 50 | - Urip? intiers | Urine decolorate
Ne miorocurie O+Poele Cepom., O.Pel,
1 0,2 562 686 723
2 0,2 542 732 721
3 0,2 505 753 185
4 0,2 569 721 745
5 0,2 560 122 147
6 0,2 539 705 1117
1 0,5 1448 1718 1800
8 1,0 2657 3249 3656
9 2,0 4759 6784 7161
media 1238 1774 1901
10 0,0 56 , 55 ! 54
1 0,2 in HZO distillata 770




k4

Tab. 3 - Conteggi su urine di persone esposte professionalmente all'!inala-

zione di tritio: 21 6ampioni'esaminati con 3 diversi procedimenti.

Campione Uriﬁe intiere Urine decolorate | Urine-distillate
N° ' Cep.m. o Ce.p.m. _ CeDoMs
1 88 . 98 . 101
2 64 70 10
3 73 99 .96
4 19 = " 96 o 96
5 11 | 92 91
6 128 - : 149 ' 157
7 89 o101 - | 103
8 91 95 107
9 93 16, 116
10 100 110 12
11 60 : 16 - . 80
12 98 | 1M9 116
13 106 RECI EEEETE' )
1% 73 96 ! i
15 A - 110 : 128 | 136 -
16 86 : 101 | 108
17 B 217 309 o 306
18 92. . | 134 o us
19 - 104 126 136
20 13 123 : 127 )
21 248 . 319 | 294
media 101 127 128

_ L7errore dell?analisi sulle urine decolorate varia-tra Q e -10% ri-
spetto al mefodo per'distillazipne;‘considefando che guesta approssimazio-
ne puo'! essere soddisfaciente ai fini del controllo- tossiocologioco e tenen—
do presente il minor tempo necessario all'analisi (assai importante per un
laboratorio che eSegue decine di confrolli al gidrno), abbiamo stabilito
di adottare pef la nostra routine il metodo per decolorazione.

L'analisi sul distillato offre la maggior garanzia di precisione e -

soprattutto di specificitd per i1 tritios tuttavia, tenuto conto dél'mag—



glor lavoro che essaAimplioa, ricorriamo ad essa solo nei casi in ocui ére-
oisione e specificitd devono essere assolute. A

In conclusioney oon 11 metodo desoritto 2 posalbile determinare con-
oontrazioni di tritio nelle urine fino a ur livello minimo di 0,1 mioroou-
rie/litro. Dato che il livello massimo ammissibile nelle urine delle per-
sone professionalmente esposte (40 ore/settimana) & di 30 midrocurie/litrd,

il mergine 41 sicursgzre garantito d&l metodo & molto elevato.

3, Criteri per il oontréllo del personale esposto

n obntrollo tossioolegico sul personsle esposto ad assorbimento di
tritio & inisieto nel noée di ottobre 1961, Dopo un periodo inigiale dedi-
cato alls valutasione dell®entitd dell®esposizione, sulla base delle pri-

. me determinssioni di'tritio nelle urine e'no11°a:1a_e di sopraluoghi sui
posti di lavoro, la psricdiocitd dei prelievi fu stabilita oome seéuet
i, Porsone addetto all®eseroisioc del Reattores { ocontrollo al mese, e inol-
tré &4 ogni osoasione 4i ocontaminasione (lavori di manubensione, cambilo -
depli olementi &i oombustibile). In tal modo una stecssa persona & stata
8pPOBB0O odntrollata 2-3-4 volte al mesme, affiancando alle rioceroca del triﬁio
quella 4i aliri emettitori bota o gamma nelle urine. '
2, Persone dei. Servizl di riocerce (Chimioa nuelsare, Neutronioe sporimenta—
le, Spettrometria noutronioa, Pisioa sanitaria) ammesse a frequentare l'area
sperimentale del Reattore ed ecsposti alla contaminazions in modo disoontinuo
(per diverse ore al giormo)s controllo quindioinale.

j Attraversc un spposito module venive richioesto all”intoressato un oam-
pione delle urine delle 24 ore, o il Servizio Sanitario si incariocava del
rooapito ® del ritiro dei reocipienti di politene adaiii al prelievo,

4., Dati ottenuti

Rolvporiodo ottobre 1961 - giugno 1962 sono stgti‘effettuaté su 96
persone 683 analisi di tritio nelle urines: il 40% delle determinagzioni
rivelava oconcentrazioni da 0,1 a 1,6 mioroourie/litro, mentre nel 10% dei
oesi 8i riscontravano livelli intermedi tra 0,1 mioroourio/iitro e la so-
glia di lstturd, ed ii 50% dei ocampioni presentava una attivitd inferiore
al 1imiti di sensibilitd del metodo adottato.u '

E' stato tra 1'altro osservato che numerosi campioni, durants la pri-
mavera 1962, denotavano una contaminezione da tritio in notevoléAasoesa

rispetto ad va1§r1 inizialij in seguito il significato dei dati urinari a



stato confermato dalle analisi dell'aria: si & trovato infatti un aumento

del tritio nella sala del Reattore fino a 0,550 m:’crocurie/m3 d'aria (gyb-
gno 1962)s questo aumento & probabilmente da mettersi in relazione con il

fatto che nel novembre 1961 la concentrazione di tritio nell?acqua pesante
del Reattore era di 143,5 microcurie/cc mentre nel giugno 1962 era salita

a 367 microcurie/cc.

Non & stato possibile stabilire una esatta correlazione fra la con=-
centrazione di tritio esistente nell’acqua pesante e nell'aria ed i 1li-
vellil urinaris in effetti le varianti sono molteplici, e tra esse giooano
soprattutto la rapida variabilitd della contaminazione atmosferica nel
tempo e nello spazio (dovuta al sucocedersl delle diverse operazioni e al
condizionamento dell'aria) e 1'irregolaritd nella durata dell'esposizione.
Tuttavia un tentativo di valutazione del repporto tra esposizione e valore
medio della contaminazione interna & stato fatto raggruppando le persone
in 7 gruppi relativamente omogenei dal punto di vista del tipo di ocoupa—
gione, La Tab, 4 riporta le medie dei livelli di tritio riscontrati nelle
porsoﬁo dei singoli gruppi, distinte per il 1961 e 11 19623 questa distin-
gione ha un significato se si tenga presente che nel 1962 sono stati ripe-
tutamente registrati aumenti delle concentrazione di tritio nell'aria di
34 volte rispetio al livello base. I dati esposti in tabella mostrano oches
1. in oomplesso i valori sono bassi rispetto alla C.M.A.}

2. la variabilitd dei valori & limitata, oio® che & logico attendersi da
oifre relative ad un unioo ambientej

3. un aumento della contaminazione nel tempo si & avuto solo per la Spet-
trometria neutronioca, giustificato dal reale intensificarsi del lavoro al
Reattore per quel Servizioj

4. 1 gruppl caratterizzati da valori vicini al minimo determinabile sono
quelli ohe realmente hanno una frequenza media al Reattore sporadica: in-
fattli le persone addette al condizionamento vi entrano solo per oocasiona-
11 operazioni di manutenzione, quelle della Fisica senitaria per i loro
turni di sorveglianza ambientale e quelle della Chimioca nucleare per le
saltuarie operazioni connesse con le analisi per attivazione.

Individualmente, i 1ivelli di coptaminazioni pid elevati (oomunque
inferiori al 6% della DMA) 8l sono verificati nel personale addetto al
camblo degli elementi di combustibile e nelle persone dei Servigi di ri-
cerca (Spettrosoopia neutronica, Neutronica sperimentale).,

Abbiamo potuto tracciare due curve di vita media biologica (Fig. 1-2)
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Tab. 4 - Livelli medi di. tritlo nelle urine dei, lavoratori, divisi per

grupp1 di lavoro ‘eliper annch vt A L TTalre
T - 1962
.N°.. | cono.. medla T ;f Nﬁuxg conc, media T
esami microcurle/litro esami microcur:e/lltro
o e L w | s P [ o
REATTORE ﬁﬁ??ﬁiﬁz§°"°’ 39 | 0;18 125 | o,17
magazzino '
T BTN NN PN R
FISICA SANITARIA R TR | 0,10 55 0,11
SPETTROMETRIA'ﬁEUTRONICA B 13 0,10 41 0,17
NEUTRONICA SPERTHENTALE - - - 29 0,16
CHIMICA NUCLEARE ‘ .6 0, 10 19 0,10
Totale 139 . 544

‘riguardanti due persone che, in oooasione‘di operazioni speciali effettuate
nella sala del Reattore, avevano.respirato quantita dijtritip tali 'de deter-~
minare'una concentrazione nelle urine superiore & 1 mioroqurie/litrb. Queste
due persone per circa 20 giorni non hanno pidl avuto esposizione al tritio, e
pertanto & stato possibile calcolarne la vita media biologica, risultata di
10 glorni per una persona (Fig. 1) e di 12 giorni per 1'altra (Fig. 2).\Que;

/

sti dati sono in acoordo oon quelli riportati dalla letteratura.(9).
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