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1. Prirodna radioaktivhost

Prva saznanja o atomskom jezgru formirana su 1896. godine, kada je A. Bekerel otkrio da uran i
njegova jedinjena spontano emituju radioaktvino zracenje. Ustanovljeno je da to zradenje
joniuzuje vazduh i da izaziva hemijske procese.

Analizom uranovih ruda izdvojena su jo$S dva hemijska elementa, radijum i polonijum.
Ispitivanjem osnovnih svojstava ovih radioaktivnih elemenata dokazano je da je emisija
nuklearnog zra¢enja spontana i da se na njenu brzinu ne moze uticati dodavanjem energije.

Kasnije je utvrdjeno da se jezgro moze bombardovatii nekim ¢esticama (protonima, neutronima,
deuteronima...), pri ¢emu bi se stvorila nova jezgra koja su radioaktivna, ovakva vrsta
radioaktivnosti nazvana je vestacka radioaktivnost.

Prirodna radioaktivnost izaziva emisiju jonizujué¢eg zracenja iz prirodnih radioaktivnih izvora ¢ijem
dejstvu su izloZzena sva Ziva bi¢a na planeti. Ova vrsta radioaktivnosti primeéena je kod
nestabilnijih jezgara, kod onih na kraju tablice Periodnog sistema elemenata, prema tome
prirodna radioaktivnost je pojava spontanog pretvaranja nestabilnih jezgara jednog hemijskog
elementa u jezgra drugih elemenata uz emisiju alfa i beta Cestica i gama zracenja.

Slika 1.Prikaz 238U niza
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Svi elementi Ciji je atomski broj veci od 83 su radioaktivni. Ti elementi se grupiSu u lance, tzv.
radioaktivne nizove, u kojima dolazi do sukcesivnih raspada. Rodonacelnik niza je izotop koji stoji
na vrhu niza i €ijim raspadom nastaju svi ¢lanovi niza koji se nazivaju potomci. Na slici 1 prikazani
su ¢lanovi 238U niza. U prirodi postoje Cetiri radioaktivna niza (Tabela 1), pri ¢emu su se &lanovi

Cetvrtog, 22’Np niza, odavno raspali zbog relativno kratkih perioda poluraspada:

Uranijumov (?33U) niz
Torijumov (3°Th) niz

AR LWNR

Aktinijumov (?>°U) niz
Neptunijumov (?*’Np) niz

Tabela 1. Pregled radioatkivnih nizova u prirodi

/ZOtOp 238U 235U 232Th 237Np
(niz uranijuma) (niz aktinourana) | (niz torijuma) | (niz neptunijuma)
Prirodna ob.(at. 99274 7202 100 -
%)
T1/2(god) 4.468x10° 0.704x10° 1.405x101° 2.14x10°
Krajnji proizvod 206pp 207pp 208pp 209
Tip niza 4n+2 4n+3 4n 4n+1

Zakon radioaktivnog raspada

Atomska jezgra se sa aspekta radioaktivnog raspada mogu podeliti na stabilna i nestabilna
(Krmar, 2013). Stabilna ée Ziveti sve dok nesto ne uti¢e na njih, odnosno ne deluje dovoljnom
energijom da ih razdvoji ili spoji u neko vece jezgro, a ako se nista od toga ne desi, trajace vecno.
Nestabilna jezgra ¢e postojati samo neko vreme, a onda se spontano raspasti prema zakonu
radioaktivnog raspada. Vreme poluraspada (T1/2) je vreme za koje pocetni broj radioaktivnih
jezgara N, opadne na polovinu,

In2
T1/2 = 2

2 (1.1)

pri Cemu je 1 — konstanta radioaktivnog raspada. Zakon radioaktvinog raspada moze se izvesti na
osnovu izraza:
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dN = —ANdt (1.2)
gde je dN — promena broja jezgara,
N — broj radioaktivnih jezgara,
dt — vremenski interval.

Integracijom jednacine (1.2) dobija se eksponencijalna zavisnost broja preostalih radioaktivnih
jezgara N od vremena t:

N = Nye ™ (1.3)
gde je No — pocetni broj jezgara.
Aktivnost je broj raspada jezgara u jedinici vremena, i predstavljena je promenom broja jezgara

dN tokom vremena dt, izrazom:

A =‘Z—’:=)\N (1.4)

gde je N-broj preostalih radioaktivnih jezgara. Jedinica je bekerel. Radioaktivni izvor ima aktivnost
od jednog bekerela ako se u njemu u toku jedne sekunde desi jedan radioaktivni raspad, Bg=s.

Ako i levu i desnu stranu zakona radioaktivnog raspada (1.3) pomnoZimo konstantom
radioaktivnog raspada dobija se aktivnost u eksponencijalnom obliku i data je izrazom:

—t
AN = AN, 272 (1.5)
—t
A=A4,2"72=Age™™M (1.6)
gde su:
Ao— pocetna aktivnost datog radioaktivnog izvora,

A — preostala aktivnost tog izvora u trenutku t.

Specifi¢na aktivnost predstavlja aktivnost po jedinici mase, data je izrazom:

— AlBdl

= k] 4-7)

Ukoliko se nekom radioaktivhom uzorku zna masa m, broj jezgara N, i molarna masa M, tada se
trenutna aktivnost odredjuje pomoéu formule:

mN,

A=AN =

(1.8)

gde je Na — Avogadrov broj.
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2. Radioaktivna ravnoteza

Sekularna ravnoteZa

Kada se potomci brZe raspadaju od roditeljskog niza, posle odredenog vremena koje je duze od
nekoliko perioda poluraspada potomka dolazi do uspostavljanja rezima koji se zove sekularna
ravnoteza. Kada kazemo da je doslo do ravnoteze mislimo na to da aktivnost svih ¢lanova u nizu
postaje jednaka aktivnosti rodonacelnika niza.

Do ravnoteZe dolazi kada se brzina nastajanja izjednacava sa brzinom nestajanja za sve ¢lanove u
samom nizu, osim prvog i poslednjeg, pa se na taj nacin broj atoma za svaki izotop u nizu odrZzava
stalnim. Kada je radioaktivni niz u ravnotezi, same aktivnosti svih radionuklida u nizu su iste, te
se koncetracija predaka odredjuje merenjem inteziteta gama zraCenja bilo kog potomka.
Odredivanje perioda poluraspada, broja atoma, konstante radioaktivnog raspada bilo kojeg ¢lana
se reSava razmatranjem cCitavog radioaktivnog procesa koji se opisuje sistemom diferencijalnih
jednacina, te se za radioaktivni niz od n ¢lanova moze pisati:

dNy _
dr ANy
dN,
—=AN;{—\N
dt 14V1 14V1
dN,
W = }\ZNZ - }\3N3
dNy,
—2=Mn-1Ny—1 — Ny (2.1)
Primenom sledeéeg uslova na ¢lanove niza:
dN
—=0 (2.2)
dt

pokazujemo da se u nekom trenutku vremena raspadne onoliko atoma koliko se i stvori.
Matematicki gledano ovi uslovi nikad nisu ispunjeni ali stanja bliska radioaktivnim ravnotezama
su moguca, kada period poluraspada pretka T1/2tezi beskonacnosti, ili je znatno veci u odnosu na
period poluraspada potomka (Marinkov, 2010). U sekularnoj ravnotezi vaZi uslov:

M KAy il T > T (2.3)

}\1N1 = AZNZ = e = AnNn (24)
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Aktivnost

sekulama
ravnoteza
T1 ==T2
|
0 7Tz T

Slika 2. Graficki prikaz sekularne (trajne) radioaktivne ravnoteZe koja nastupa nakon 7 perioda
poluraspada direktnog potomka uz uslov T1/2 M) >> T/,

Na slici 2 prikazana je vremenska zavisnost aktivnosti u slu¢aju raspada dva radionuklida &iji se
periodi poluraspada odnose kao T2 >> T1/,(?. Aktivnost potomka raste sa vremenom, tako da
se aktivnosti pretka i potomka izjednacavaju nakon vremena t>7 Ty, (-

Aktivnost potomka iskazuje se funkcijom:
A=21Ny; =ANy1 (1 —e2b) (2.5)
Apsolutna aktivnost je jednaka sumi aktivnosti pretka i potomka:
Aror = MNo1 + 23Ny = ANo1 (2 —eh2t)  (2.6)

Tranzitna ravnoteZa

Ovaj tip ravnoteZe nastaje kada je period poluraspada pretka veéi od perioda poluraspada
potomka, tada vazi uslov:

(1) (2)
Ty > Thjs (2.7)

p—hat < oMt

Iz navedenih uslova broj atoma potomka ce biti:

Ay

2—-A1

Ny e Mt (2.8)

N, =
2=

Prema datoj jednacini sledi da kada se radioaktivha ravnoteza uspostavi, apsolutna aktivnost
opada sa periodom poluraspada pretka:



DIPLOMSKI RAD Garabandi¢ M.

N 1= N01e_}‘1t (29)
Odnos broja pretka i potomka dat je relacijom:

Ny . M
Ny = A=)y

(2.10)

Odnos aktivnosti pri datoj radioaktivnoj ravnotezi dat je kao:

A2 _ LNy XN

Aq - AlNl - 7\2—11 (211)

A
A=\
aktivnosti pretka, potomka, kao i ukupne aktivnosti u tranzitnoj ravnoteZi prikazana je na slici 3.

. Zavisnost

Iz relacije vidimo da je aktivnost potomka veca od aktivnosti pretka za faktor

LogN

% lzolovanipotomak
N

\
5

Vreme

Slika 3. Graficki prikaz tranzitne (prelazne) ravnoteze

3. Jonizujuce zraCenje

Sva nestabilna jezgra spontano se raspadaju u procesu radioaktivnosti prilikom ¢ega dolazi do
emisije radioaktivnog zracenja alfa, beta i gama zracenja. Na taj nacin prelaze u niza i stabilnija
stanja. Radioaktivno zradenje spada u jonizujuée zradenje jer jonizuje atome materije sa kojom
dolazi u kontakt tj. izbacuje elektrone iz njihovih atomskih omotaéa. Prema nacinu interakcije sa
materijom deli se na na:

1. Cesti¢no — jonizacija, ekscitacija i radijacioni efekti (kod lakih naelektrisanih ¢estica)
2. Fotonsko — fotoefekat, Komptonov efekat i efekat stvaranja parova.

U ovom radu prvenstveno ¢éemo se bazirati na beta zracenju.
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Slika 4. Prikaz prodornosti jonizujuceg zracenja: alfa Cestice zaustavlja vec list papira, beta
Cestice se zaustavljaju aluminijuskom folijom, dok se gama zraci mogu zasutaviti blokovima od
betona ili olova (potrebna debljina materijala zavisi od energije gama zracenja)

Beta raspad

U beta raspade spadaju: beta minus raspad (elektronski beta raspad), beta plus ili pozitronski
beta raspad i zahvat elektrona. Pri elektronskom beta raspadu oslobadaju se elektroni koji
jonizuju materiju kroz koju prolaze.

Elektronskom beta raspadu podlozina su nestabilna jezgra koja imaju viSak neutrona. Jedan
neutron iz jezgra transformiSe se u proton koji ostaje u jezgru, a iz jezgra izlaze electron i
antineutrino. Novonastalo jezgro pomera se za jedno mesto udesno u periodnom sistemu
elemenata. Proces elektronskog beta raspada prikazan je naslici 5 i dat je izrazom:

X - 7 3Y + Qe+ v (3.1)

Slika 5. Prilikom beta minus raspada emituje se elektron i ¢estica antineutrino.

Emitovane beta Cestice iz jezgra imaju kontinualan spektar energija. Karakteristican energetski
spektar beta ¢estica prikazan je na slici 5, i to za sluéaj raspada 21°Bi, pri éemu se dobija jezgro
210pg,
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Energy spectrum of beta
decay electrons from 210 B

Intensity

0 02 04 0.6 08 10 12
Kinetic energy, MeV

Slika 6. Energetski spektar beta Cestice

Interakcije beta Cestice sa materijom

Sama interakcija jednog elektrona sa orbitalnim elektronom preko Kulonove interakcije rezultuje
se na dva nacina prikazana na slici 7,

1. Jonizacijom - atom gubi valentni elektron iz svoje poslednje elektronske ljuske.
2. Eksitacijom - kretanje elektrona do viseg energetskog nivoa usled apsorbovanja fotona.

Electron

Atomic N
nuclei
\

/ Radiation

(a) (b)

Slika 7. (a) Prikaz jonizacije, (b) Prikaz ekstiacije.

Kada naelektrisana Cestica prolazi kroz neki medijum, ona moze da intereaguje sa elektronima iz
elektronskog omotaca atoma i sa jezgrom u formi elasti¢nog i neelasticnog sudara. Neelasti¢an
sudar sa elektronima iz elektronskog omotaca atoma ogleda se u jonizaciji i ekscitaciji atoma. U
procesu jonizacije elektron je izbacen iz elektronskog omotada atoma. Ovaj proces se naziva
primarna jonizacija. Ako nastali elektroni imaju dovoljno energije za dalju jonizaciju, tada se novi
proces naziva sekundarna jonizacija.


https://sr.wikipedia.org/wiki/%D0%90%D1%82%D0%BE%D0%BC
https://sr.wikipedia.org/wiki/%D0%95%D0%BB%D0%B5%D0%BA%D1%82%D1%80%D0%BE%D0%BD
https://sr.wikipedia.org/wiki/Elektronska_ljuska
https://sh.wikipedia.org/wiki/Elektron
https://sh.wikipedia.org/wiki/Energetski_nivo
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Neelasti¢ni sudari izmedju naelektisane Cestice i jezgra atoma deSavaju se u vidu nuklearnih
ekscitacija i transformacija jezgra. U ovim procesima naelektrisane ¢estice mogu biti apsorbovane
iz upadnog snopa. Ako proces apsorpcije nije zanemarljiv u odnosu na jonizaciju, u tom slucaju
nije moguce precizno definisati domet cCestice.

Jos se jedan oblik neelasti¢nog sudara javlja izmedu jezgra i lake naelektrisane Cestice, elektrona.
U ovom procesu jezgro menja brzinu elektrona, ako elektron proleti na dovoljno bliskom
rastojanju od njega. Posledica ovakve interakcije je emisija elektromagnetnog zracenja, koje je
poznato pod nazivom zakoc¢no zradenje.

Drugi oblik radijacionih gubitaka naelektrisane cestice se ogleda u depolarizaciji longitudinalno
polarizovanog medijuma nastalog prolaskom brze naelektrisane cestice. Ovaj proces je mogué
samo ako je brzina naelektrisane ¢estice u datom medijumu veca od fazne brzine svetlosti u istoj
sredini. Ovo zracenje je dobilo naziv po pronalazac¢u Cerenkovu-Cerenkovljevo zraéenje
(Marinkov, 2010).

Prilikom prolaska elektrona kroz neki materijal, zbog skretanja koje je ¢esto, njihov broj se znatno
smanjuje ili osipa. Minimalna debljina sloja nekog materijala koja u potpunosti zaustavlja ovo
zracenje je razli¢ita od duzine njegove putanje. Domet naelektrisane Cestice je rastojanje koje
ona prede pre nego Sto dospe do stanja mirovanja. Recipro¢na vrednost zaustavne modi je
predeno rastojanje za jedini¢ni gubitak energije. Dakle, dolazimo do zakljucka da se sama
kineticka energija Cestice smanjuje po neprekidnoj funkciji sve do njenog potpunog usporavanja.
Srednji put elektrona u nekom materijalu je duplo duZi od dometa. Maksimalni domet elektrona
se moZe odrediti preko preseka atenuacione krive i apcise, slika 8. Takode se definiSe i
ekstrapolirani domet, kao presek pravca linearnog dela atenuacione krive sa apscisom. Sa grafika
na slici 6 vidimo da je kriva delimi¢no eksponencijalna, tada se atenuacija prikazuje po
eksponencijalnom zakonu, preko kojeg se moze proceniti nacin na koji slabi snop beta zraenja
koji prolazi kroz neki atenuator.
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Fraction of electrons
having R>€or S>¢

: = 3
Distance; —

Slika 8. Zavisnost broja elektrona od debljine sloja materijala kroz koji prolazi snop beta Cestica

Cernekovljevo zradenje

Cerenkov je ispitivao luminiscentna svojstva rastvora uranovih soli, izlazuci ih dejstvu gama zraka
radijuma, pri ¢emu je otkrio novi vid zracenja koje se nije moglo objasniti obi¢nim mehanizmom
fluorescencije.

Teorijsko tumacenje ovog, novog zralenja, zracenja Cerenkova, dali su I.LE.Tam | I.M. Frank na
osnovu klasi¢ne elektrodinamike. 1z teorije sledi da zra¢enje Cerenkova, moze proizvesti svaka
naelektrisana ¢estica u nekoj sredini pod uslovom da njena brzina 1» veéa od fazne brzine svetlosti
u u istoj sredini. I1zraz se moZze napisati u obliku:

v>u== c¢=3x1082, (3.2)
n S

gde su n- Indeks prelamanja svetlosti, i «- brzina svetlosti. Uslov ée biti ispunjen kada je indeks
prelamanja svetlosti n veci od jedinice.

Cerenkovljevo zracenje predstavlja depolarizaciju polarizovanih dipola, koja naelektrisana ¢estica
polarizuje kreéuéi se kroz medijum brzinom veédom od fazne brzine svetlosti. Karakteristi¢no je da
pravac prostiranja zraenja Cerenkova zraenja zavisi od upadne Eestice. Posle emisije,

elektromagnetni talasi Cerenkova obrazuju front koji ima konusnu formu kao $to je prikazano na
slici 8.
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Slika 9. Elektromagnetni talasi Cerenkova obrazuju front koji ima konusnu formu

Cestica koja je naelektrisana krece se po osi konusa. Sam pravac emitovanog elektromagnenog
zracenja zaklapa ugao 6 sa pravcem kretanja Cestica, gde kosinus ovog ugla ima vrednost:

1
cosb = —, (3.3)
np
gde je relativna fazna brzina Cestice § = Z . Na osnovu pravca prostiranja zracenja Cerenkova
[

moguce je odrediti energiju upadne Cestice, jer f moZe da varira samo u slede¢im navedenim
granicama

1
- <p <1 (3.4)

Kadaje ff = - svetlost ¢e se prostirati pod uglom od 0, a kada je 8 = 1, svetlost Ce se prostirati
. . 1
pod maksimalnim uglom, arccos —.

Frank i Tam su pokazali da su gubici energije naelektrisane ¢estice na zracenje Cerenkova dati
sledeéim izrazom:

vm ax
1

[ A-=5vdv (35
0 po

dE 42722
~(eer =" —

c?2

gde je Z -naelektrisanje upadne cCestice,
v - frekvencija emitovane svetlosti.

Gornji integral je dat po svim frekvencijama elektromagnetnog zracenja, emitovanog pri uslovu
daje fn>1.

Svetlost Cerenkova po talasnim duZinama nalazi se na granici plavog dela vidljivog spektra.
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Gubici energije naelektrisane estice na zracenje Cerenkova obi¢no su mali u poredenju sa
gubicima energije na jonizaciju i ekcitaciju sredine, ali mogu biti znacajni za relativisticke Cestice.

Srednji broj emitovanih kvanata N u nekoj uskoj spektralnoj oblasti, koja je odredena talasnim
duZinama od 4, do 4., kada naelektrisana Cestica prede put duZine / iznosi:

_4am?z%e? 1,1 1

- hc

N

Ovaj obrazac moZe se primeniti na slu¢aj fotona zracenja Cerenkova koje ¢e emitovati voda kada
kroz nju prode relativisticki elektron na duzini od 1 cm, ra¢un pokazuje da broj fotona iznosi 10
kada je interval talasnih duZina uzet od 400 do 600 nm.

Relativna fazna brzina elektrona B zavisi od njegove kineti¢ke energije E preko izraza:

(3.7)

gde je: moc’=511keV — energija mirovanja elektrona.

Ako uzmemo da je grani¢na vrednost f za produkciju Cerenkovog zracenja fn = 1, dobija se
vrednost energetskog praga elektrona:

1.-1
Eprag = mOCZ[(1 - ;) 2 —1] ’ (3.8)

dakle, minimalna energija elektrona za produkciju Cerenkovljevog zracenja ocigledno zavisi od
indeksa refrakcije date sredine. Treba dodati da energijski prag elektrona za generisanje
Cerenkovljevog zracenja u vodi (n=1.33) iznosi 263 keV.

4. Olovo-210

Olovo je jedan od relativno retkih elemenata u prirodi, a njegov sadrzaj u zemljinoj kori je 1.6:10"
3% [Gibson, 1961]. Prirodno olovo je mesavina Cetiri stabilna izotopa koji su krajnji proizvodi tri
prirodna radioaktivna niza: 2°Pb (1,4%), 2°°Pb (24,1%), 2°’Pb (22,1%) i 2°8Pb (52,4%) [Pfenning et
al., 1998].

Pored njih, postoji 27 radioaktivnih izotopa olova sa masenim brojevima od 183—-214, dok je ?°Pb
najprisutniji u prirodi zbog njegovog relativno dugog poluZivota [Pfenning et al., 1998].
Radioizotop prirodnog porekla 21°Pb (T2 = 22.23 (12) god) nastaje iz radioaktivnog niza 238U i
doprinosi ukupnoj izloZzenosti ljudi radijaciji. 2!°Pb nastaje raspadanjem atmosferskog gasa %22Rn
(,,neodrzavani“ 2!%Pb); i kontinuiranom proizvodnjom 222Rn od strane 2?°Ra prisutnog u prirodi, u
Zemljinoj kori (,podrzani“ 21°Pb) [Cook et al., 2018]. Njegovo poreklo je, dakle, dominantno
povezano sa emanacijom gasa 2%2Rn iz zemljidta i sedimenata. Njegove niske aktivnosti mogu se
povecati u uzorcima Zivotne sredine raznim tehnoloskim procesima tokom industrijskih
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operacija, iskopavanjem u rudnicima urana, u otpadu tokom proizvodnje fosforne kiseline,
eksploataciji nafte i gasa i proizvodnji energije iz uglja, kao i u ostacima rudarenja i topljenja
bakarnih ruda koje sadrze uranijum [Cook et al., 2018]. Ispustanje 2'°Pb u Zivotnu sredinu,
posebno na lokalitetima u kojima je prirodna radioaktivnost pospesena tehnoloskim procesima,
redovno se prati u mnogim zemljama u raznim matricama, zemljiStu, vodi i vazduhu.

Olovo-210 moze se direktno detektovati i kvantifikovati gama spektrometrijom, ili indirektno,
detekcijom svojih potomaka, 21°Bi i 21°Po. Njegov potomak 2!°Po se meri alfa spektrometrijom,
dok se 21%Bi moze detektovati na proporcionalnom brojacu ili te¢nom scintilacionom brojacu (bilo
pomocu standardne Liquid Scintillation Counting LSC tehnike ili preko Cerenkovljevog brojaca).
Uslovi za indirektna merenja 21°Pb ukljuuju prekoncentraciju uzorka, hemijsko odvajanje u
uzorku i omogucdavanje adekvatnog perioda rasta (postizanje radioaktivne ravnoteze)
radioizotopa potomka.

Prisustvo 21Pb u vodi

Iz 22°Ra nastaje 22?Rn, plemeniti gas koji se kroz pukotine u zemljistu difunduje u vodonosne
slojeve, gde se mogu rastopiti njegovi dugoZiveéi produkti 21°Pb, 21°Bj i 21°Po [Benedik i Vrecek,
2001]. Pored toga, atomi 21°Pb migriraju i iz tla u atmosferu (posle raspada atmosferskog 22Rn
gasa); pri¢vrséeni su na Cestine materijale u vazduhu nakon ¢ega ih talozenje ili suvo talozenje
uklanja iz atmosfere. Depozicija radioaktivnog ?'°Pb zavr$ava na kopnu ili vodenoj povrsini, bilo
adsorpcijom na sedimentima u ribnjacima i morima ili taloZzenjem na sedimentu na jezerskom
dnu ili morskom dnu prac¢eno naknadnim akumulacijama. Aktivnost >1°Pb u okeanima smanjuje
se sa njegovom dubinom, $to implicira da se atomi 21°Pb brzo uklanjaju iz vodenog stuba
adsorpcijom na ¢esticama ili taloZzenjem sa hidroksidima gvozda i manganovim oksidima. Vreme
boravka %1°Pb u okeanskoj vodi procenjuje se od ha manje od mesec dana u blizini kopna, do na
preko 50 godina u okeanu, dok je u jezerima reda veli¢ine nekoliko meseci [Johansson, 2008].

Prijavljene koncentracije 21°Pb u rastvorenoj frakciji u uzorcima morske vode kreéu se od 1 do 3
mBq/l [Nozaki et al., 1976]; od oko 1,7 mBq/I u gornjim vodenim slojevima do 4,7 mBq/I na dubini
od 2000 m, sa procenjenim vremenom bioloskog uklanjanja od 2 godine za ?'°Pb [Rama et al.,
1961].

U literaturi su zabeleZene koncentracije aktivnosti 2!°Pb i za flasirane vode za piée, koje su u
opsegu (0.6-13.2) mBq/I [Benedik i Jeran, 2012], (0.7-7.6) mBq/l [RoZmari¢ i dr., 2012] ili (3—17)
mBg/| [Vallner et al., 2008]. U pitkoj vodi iz privatnih bunara koncentracija aktivnosti 2!°Po je
izmedu 7-48 mBq/l, a za 2!°Pb oko 11-40 mBq/I [Persson i Holm, 2011].

Glavni izvori tehnicki poboljSane prirodne radioaktivnosti su rudarske aktivnosti (uranijum, ugalj
i mineralni pesak), topljenje bakarnih i polimetalnih ruda, izgaranje uglja i fosilnih goriva i
proizvodnje drugih vidova energije, poput geotermalne energije, kao i upotreba fosfatnih stena
[Johansson, 2008]. Iskopavanje zemljiSta kontaminira Zivotnu sredinu rastvorenim prirodnim
radionuklidima iz serije raspada 228U i 232Th koji se na povr$inu dovode drenazom rudnih voda i
ispustaju u obliznje vodovodne sisteme, ili se minski otpad odlaZze u neposrednoj blizini, koji su
zatim izloZeni raznim vremenskim uslovima i ispiranju radionuklida vodom [Johansson, 2008]. Ovi
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procesi mogu uzrokovati povecanu izloZzenost radijaciji ljudi koji Zive u blizini tih podrucja ili
koriste zagadenu vodu za pic¢e. Tabela 2 navodi godisnje ispustanje 21°Pb u vazduh i vodu iz
postrojenja za preradu minerala. Otpustanje u atmosferu olova °Pb znadajnim termickim
procesima (elementarni fosfor i proizvodnja gvoZda i ¢elika) izaziva rasprienje 21°Pb na velikim
udaljenostima, dok prerada fosfata uglavnom oslobada znatne koli¢ine 2°Pb u vodenim
sistemima.

Tabela 2. Ispustanje ?2°Pb u vazduh i vodu iz teske industrije [UNSCEAR, 2000]

Industrija Ispustanje u vazduh | Ispustanje u vodu
[GBq god™] [GBq god™]
Elementarni fosfor 66 24
Fosforna kiselina - 654
Djubriva - 0.054
Proizvodnja metala i gvozda 55 0.51
Termo elektrane na ugalj 0.4 -
(600 MWe)
Industrija cemena 0.2 -
Industrija peska | kamena 0.73 0.066
Titanijumske boje 0.001 0.003
Naftna industrija - 174
Gasna industrija - 32

Olovo i bizmut

Radioizotop 21°Pb je niskoenergetski beta emiter sa poluZivotom T(1/2) = 22,23 (12) godine. Sema
njegovog raspada prikazana je na slici 10. Dve grane raspada, sa maksimalnim energijama
emitovanih elektrona, Epmaks = 17,0 (5) keV i Epmaks = 63,5 (5) keV, imaju verovatnoce 80,2% i
19,8%, respektivno. Potomak 21°Pb je visokoenergetski beta emitter bizmut 21°Bi, Epmak = 1162.2
(8) keV, sa poluzivotom T1/2) = 5.012 (5) d. U Tabeli 3 je data sli¢nost izmedu olova | bizmuta.

Tabela 3. Sekularnom ravnoteZom nakon 40 dana dolazi do izjednacavanja aktivnosti olova i
bizmuta u uzorcima iz Zivotne sredine.

Eelement 210pp 210gj
Tip raspada 1. Beta minus B~ 2. .Betaminus B~ | 1. Gamay 2.Beta minus B
Energija 15 keV 61.5 keV 46.6 keV 1161keV
Verovatnoca 80% 20%
Period poluraspada 22,23 godine 5 dana
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20Pb 22y
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Slika 10. Sema raspada olova-210 | bizmuta-210

Odredivanje sadrZaja olova-210 u vodi

Kako prirodni nivoi 2!°Pb mogu biti vrlo niski, a njegova $ema raspadanja sadrzi slabe gama linije
i niske beta energije (slika 10), detekcija 2°Pb zahteva osetljive metode sa preciznim
odredivanjem. U narednom delu sledi opis radiometrijskih tehnika za detekciju 21°Pb.

Hemijska separacija

Merenju nivoa 2!°Pb uvek prethodi hemijsko razdvajanje u uzorcima kako bi se dostigle niske
granice detekcije. Uobi¢ajene metode razdvajanja 2°Pb ukljuéuju kolone sa anjonskom
razmenom smole [Vrecek et al.,, 2004], metod koprecipitacije sulfata [Villa et al., 2007] il
ekstrakcionu hromatografiju upotrebom smole Sr-Spec [Vajda et al., 1997]. TaloZenjem sulfata
moZe se jednostavno i efikasno odvojiti 2!°Pb zajedno sa Sr i Ra(Ba) izotopima od ostalih
elemenata, dok se medusobna izolacija Pb, Sr i Ra (Ba) moze izvoditi zbog razli¢itih rastvorljivosti
njihovih taloga sulfata / karbonata u jakom alkalnom rastvoru. Zbog toga bi se PbSO4s mogao
rastvoriti u rastvoru pri pH> 13, dok bi Ra(Ba)SOs4 i SrCOs ostali nerastvorljivi. Posle
centrifugiranja, talog Ra(Ba) i Sr se odbacuje i Pb se ekstrahuje u rastvor supernatanta [Wang et
al., 2019].
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Postoje dva nacina hemijske separacije olova:

1. Separacija iz ¢vrstog stanja

Conditionig solvent Sample (analyte+matrix) Wash solvent Elution solvent

o - o N N

— [ I
I Sorbent ! Sorbent Sorbent + [ Sorbent + | Sorbent
== bed === bed = analyte + S analyte
l impurities l or impurities
Sample liquid Impurities Analyte
or analyte

Slika 11. Procedura separacije iz ¢vrstog stanja

Separacija iz ¢vrstog stanja hromatografskom smolom (slika 11) nasla je sve vec¢u upotrebu, ona
pretpostavlja Sr smolu (ekstrakt stroncijuma) zasnovanu na krunskom etru, slika 12, 4,4 '(5') - bis-
(t-butil-cikloheksano) -18-kruna- 6, koji pokazuje veoma visoku selektivnost za olovo sa
maksimalnim koeficijentom raspodele od 103. Medutim, Sr smola je modifikovana radi
ekstrakcije olova, te je u literaturi poznata kao Pb smola: sadrzi isti krunski eter, samo u nizoj
koncentraciji i razli¢itom rastvaracu [Horvitz i dr., 1994]

. o o
. . L L 1
L Lo ko o S

Slika 12. Krunski etri
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2. Separacija iz te¢nog stanja

Separacija te¢nosti sa ekstraktivnim scintilatorom Polek ™ je jo$ jedna popularna tehnika, 21°Bi i
210pg se mogu ekstrahovati u koktel iz rastvora fosforne kiseline i zatim meriti LSC tehnikom koja
podrazumeva diskriminaciju alfa/beta signala [Katzlberger et al., 2001]. %!°Pb, koji ostaje u
vodenoj fazi, moZe se odrediti putem dve metode:

(a) sprovodenjem druge separacije POLEKS-om na istoj vodenoj fazi kao i u prvom slucaju, i to
nakon 2 nedelje, posto je postignuta sekularna ravnoteZa izmedu 21°Bi i 21°Pb,

(b) uzimanjem uzorka iz te¢ne faza i mesanjem sa te¢nim scintilacionim koktelom za merenje na
LSC brojacu [L'Annunziata, 2012].

Aqueous phase

(Metal solution) Organic phase

Aliquat-336)
&2

1

I()rgunic phase

Organic phase
Au(lin)

e Au(lll)
e Pd(ln

Slika 12. Procedura tecne separacije

Detekcija 21°Pb u vodi

Olovo %%Pb se moZe direktno meriti gama-spektrometrijom, detekcijom 46.539 keV fotona
emitovanih sa intenzitetom od 4.05% (mala apsolutna verovatnoca tranzicije) pomocu
poluprovodnickog detektora N-tipa HPGe sa tankim prozorom berilijuma ili ugljenika. Medutim,
granice detekcije dostignute gama-spektrometrijom su reda od 100 mBq/l u 0,5 | uzorku vode
[Johansson, 2008], relativno su visoke i nisu pogodne za primene u uzorcima iz Zivotne sredine.
Ostali nedostaci su velika zapremina uzorka koja je potrebna za analizu i visoka apsorpcija mekih
gama zraka u uzorku i detektoru, u zavisnosti od koli¢ine uzorka, sastava, gustine i udaljenosti od
detektora [Grahek et al., 2006]. Merenja moraju da budu duga, posebno pri malim aktivnostima
(do nekoliko dana brojanja po uzorku) [Lariviere et al., 2005].
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S druge strane, postoji izve$taj o brzom postupku gde su 21°Pb i °°Sr odvojeni od uzoraka morske
vode i vode za piée zapremine 10 |, ekstrakcijom preko Sr smole i koris¢enjem anjonske razmene,
sa ograni¢enjem detekcije 6 mBq/I za 2!°Pb tokom vremena odbrojavanja od 100 000-200 000 s
gama-spektrometrijskim merenjem [Grahek et al. 2006].

Drugo, razvijene su brojne metode za indirektna merenja 2!°Pb preko njegovih potomaka 2'°Po i
210Bj, ako su u radioaktivnoj ravnotezi sa 2!°Pb, te metode dovode od nekoliko puta do dva reda
veli¢ine niZe granice detekcije u poredenju sa gama-spektrometrijom. Stoga je za indirektno
odredivanje 21°Pb potrebno omoguditi dovoljan period porasta aktivnosti potomaka za ravnotezu
izmedu %°Pb i ciljnog potomka, pored neophodnih postupaka prekoncentracije i separacije.

Posle dva spontana taloZenja 21°Po na srebrnoj foliji, odredivanje njegove aktivnosti moZe se
izvrsiti alfa spektrometrijom. Za 21°Po (138,4 d) potrebno je vreme preko 4,5 meseca da dostigne
50% ravnoteZe sa %!°Po, a 18 meseci da se dostigne 88% ravnoteze [Benedik i Vreéek, 2001], sto
znadi da je dug period ¢ekanja izmedu uzorkovanja i brojanja najveéi nedostatak ove metode,
iako se ultra-niske granice detekcije mogu postic¢i u alfa spektroskopskim merenjima, 0,1-0,3
mBg/l [Matthevs et al., 2007]. Nakon prvog nanosenja ?'°Po, rastvor uzorka se ¢uva nekoliko
meseci da se omoguci dovoljan porast 2!%Po pre nego $to se izvrsi drugo taloZenje novostvorenog
210pg iz 219Ph, Uzorci vode iz Zivotne sredine obi¢no se koncentridu ili isparavanjem ili taloZenjem
sa Fe(OH)z ili MnO3, a organski materijal se razgraduje mokrom digestijom pre rastvaranja ostatka
za taloZenje [L’Annunziata, 2012]. 2%8Po ili 2°°Po poznatih aktivnosti su dodani kao unutradniji
standardi, tj. obelezivali (tracers) hemijskog prinosa. Drugi nedostatak ove metode, pored
slozene hemije razdvajanja i dugih perioda éekanja, je &injenica da su neka 2!%Po jedinjenja
isparljiva ¢ak i na 100 ° C i mogu se izgubiti tokom isparavanja i procedure mokre digestije
[Matthevs et al., 2007].

Odvajanju 21°Bi od ?'°Pb prati odredivanje njegove aktivnosti putem te¢nog scintilaconog brojanja
(LSC) ili gasnog proporcionalnog brojanja (Gas Flow Proportional Counting, GFP). Efikasnost
brojanja GFP-a iznosi 43% za 21°Pb, uz granicu detekcije 1,8 + 0,2 Bq/l u 6 | uzorka vode [Benedik
i Vreéek, 2001]. U poredeniju sa alfa spektrometrijskom metodom, LSC (*°Pb izmereno do 21°Bi)
moze znacajno da smanji vreme potrebno za hemijsko razdvajanje i pruzi brze analize. Granice
detekcije pomocu LSC obi¢no su nekoliko puta veée od alfa spektrometrije, ali su i dalje za dva
reda veliCine niZe od granica za gama spektrometriju.

210ph je moguce kvantifikovati preko potomka 21°Bi detekcijom Cerenkovljevog zra¢enja nakon
uspostavljanja radioaktivne ravnoteze izmedu 21°Pb i 219Bi u uzorku, 3to iznosi otprilike 40 dana.
Olovo se, na primer, moze odvojiti i oCistiti kao olovni sulfat iz uzorka koji se zatim rastvori u 12
ml alkalnog EDTA rastvora i broji posle jednog meseca na LS brojacu. Nema potrebe za
odvajanjem 21%Bj od 21°Pb, jer nema smetnji (21°Pb ne moze proizvesti Cerenkovljevo zragenje
zbog niskih energija elektrona koje olovo emituje) [Al-Masri et al., 1997].
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Prednost Cerenkovljevog brojanja leZi stoga u jednostavnoj pripremi uzoraka, ali ima i manju
efikasnost brojanja u odnosu na LSC [Villa et al., 2006], koja iznosi oko 15% [Wang et al., 2018].
Za razliku od LSC tehnika, pri detekciji Cerenkovljevo zraéenje nema hemijskog prigusenja jer se
ne koriste scintilacioni kokteli, i takode ima nizak nivo background-a, a detekcioni limiti mogu
iznositi do 5.1 mBq/| za uzorak 1 | took 500 min brojanja [Al-Masri et al., 1997].

IzloZenost stanovni$tva 2!°Pb i procena rizika. Zakonska regulativa

Radionuklid 21°Pb je beta emiter i njegova merenja u vodenim uzorcima su od velikog znadaja za
razne oblasti, esto se uklju¢uju u procene zdravstvenog rizika, dok su sadrzaji 2:%Pb i 21°Po (alfa
emiter, njegov potomak) izuzetno relevantni u geohronologiji i studijama dinamike re¢nog i
morskog okruzenja. Ove aplikacije zahtevaju razvoj brzih i robustnih tehnika za odredivanje vrlo
niskih prirodnih koncentracija 1°Pb [Villa et al., 2007].

Radiotoksi¢nost 21°Pb rezultat je njegovog relativno dugog radiolo$kog poluZivota u poredenju
sa procesima zZivotne sredine, hemijskih sli¢nosti sa zemnoalkalnim elementima i velike energije
koju emituju njegovi potomoci, $to je izazvalo mnoge vladine organizacije da ukljuce stroge propise
za izloZzenost ovom radionuklidu u njihovom zakonodavstvu [Lariviere et al., 2005].

Naime, prisustvo 21°Pb predstavlja radiolo3ki rizik zbog dugog vremena boravka u ljudskom
skeletu i znacajno doprinosi skeletnoj dozi. Postoje procene da 8% prirodne unutrasnje doze
zratenja za ¢oveka poti¢e od 2%Pb i 2P0 [UNSCEAR, 2000]. Otprilike 79% unutrasnje doze
primljene ingestijom radionuklida koji pripadaju seriji urana i torijuma uzrokovano je 21°Pb i 21°Po
[UNSCEAR 2000]. Apsorbovane doze iz 21°Pb uglavhom zavise od visokoenergetskih alfa ¢estica
210pg, dok doprinos beta emisije 21°Pb i 219Bi iznosi oko 10% ukupnoj dozi [Benedik i Vrecek, 2001].

Procenjuje se da je prose¢na ekvivalentna doza primljena od unutradnje izloZzenosti 2:°Pb/?'%Po
(unos ingestijom) oko 0,12 mSv godidnje [UNSCEAR, 2000]. ?1°Pb se nakuplja u kostima, dok se
210pg distribuira uglavhom na meka tkiva [L’Annunziata, 2012]. Glavni unos 2'°Pb i 21°Po je kroz
konzumaciju hrane i vode, osim kod pusaca, Ciji se unos moze znacajno povecati inhalacijom, jer
210pp j 219pg postoje u duvanu [UNSCEAR 2000]. Srednji prehrambeni unos %'°Pb je oko 0,05 Bq
dnevno, a za ?!°Po je 1,3 puta veéi [NRCP, 1987]. U Sjedinjenim DrZavama se procenjuje da 2!°Pb
i njegovi potomci doprinose godisnjoj ekvivalentnoj dozi od 0,14 mSv za kortikalnu i trabekularnu
kost, 0,07 mSv za Celije obloge kostiju i 0,014 mSv za crvenu srz i meka tkiva [NRCP, 1987].

EpidemioloSke studije povezuju svako zrafenje s odredenim nivoom rizika. Kriterijum
individualne doze od 0,1 mSv godisnje, Individual Dose Criterion (IDC), od unosa radionuklida
prisutnih u pijac¢oj vodi predstavlja veoma nizak nivo rizika za koji se ne ocekuje da ¢e izazvati bilo
kakav Stetan uticaj na zdravlje, jer predstavlja mali dodatak prirodnom nivou, bez obzira na
poreklo radionuklida [WHO, 2011]. Metodologija radioloske procene pretpostavlja pocetni
screening vode za piée kako za ukupnu alfa tako i za ukupnu beta aktivnost; ako su oni ispod 0,1
Bq/l i 1 Bg/l, respektivno, nisu potrebne dodatne akcije. Ako je bilo koji od screening nivoa
prekoracen, koncentracije pojedinih radionuklida treba odrediti i uporediti sa odgovaraju¢im
referentnim nivoima datog radionuklida.
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Ako je zadovoljena sledeca aditivna formula, nisu potrebne dodatne akcije:

Yi-t<1 (4.1)
GL;
gde je Ciizmerena koncentracija aktivnosti radionuklida i (u ovom sluéaju 2!°Pb), i GL referentni
nivo radionuklida i, predstavlja koncentraciju nekog radionuklida koja, ako postoji u vodi za pice
koja se konzumira tokom jedne godine, na unosu 2 | dnevno, rezultirace efektivnom dozom od
0,1 mSv godisnje.

Svetska zdravstvena organizacija preporucuje da sadrzaj 2!°Pb u vodi za pi¢e ne prede 100 mBgq/!
[WHO, 2011]. Referentni nivoi radionuklida u vodi za piée izra¢unati su koriséenjem sledece
jednacine:

cL = 1€

hing a

(4.2)

gde je hing dozni koeficijent za unos kod odraslih osoba (6,9 - 10-7 Sv/Bq u sluéaju 219Pb), q je
godisnja ukupna koli¢ina vode za pice, koja se pretpostavlja da je 730 | godiSnje (na unosu 2 |
dnevno). Stoga izvrSena procena efektivne doze iz unosa (Sv) odredenog uzorka vode za pice,
zbog prisustva %19Pb, moZe se izracunati za odrasle osobe iz koncentracije aktivnosti 21°Pb
dobijene za taj uzorak:

E(*°Pb)= h;;,,C(**Pb) q (4.3)
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Tabela 3. Granice detekcije radionuklida u vodi propisane Evropskom komisijom (European

Council, 2013) Council Directive 2013/51/EURATOM.

Radionuklidi Izvedena koncentracija Bq/I
Tritium 10 Bq It
Radon 10 Bq I'?
Gross alpha activity 0.04 Bq It
Gross beta activity 0.4 Bql?
238 0.02 Bq I'*
234y 0.02 Bq I'*
225Ra 0.04 Bq It
228Ra 0.02 Bql?
210pp, 0.02 Bq It
210p, 0.01Bq I

14¢C 20BqI?

0gr 0.4 Bq It
239py /240py 0.04 Bq I
24 Am 0.06 Bq I'*

®0Co 0.5BqI?

134Cs 0.5BqI?

137Cs 0.5BqI?

131 0.5 Bq I

S druge strane, prema evropskom zakonu, medunarodni referentni nivo utvrden za prirodni
sadrZaj 21°Pb u pijadoj vodi postavlja se na 200 mBq/I [Direktiva Saveta 2013/51 / Euratom]. Uslov
u pogledu karakteristi¢nih performansi same analiticke metode merenja je taj da ona mora biti u
najmanju ruku sposobna da meri koncentracije aktivnosti 21°Pb sa granicom detekcije 20 mBq/!
[Direktiva Saveta 2013/51 / Euratom]. Tabela 3 prikazuje ove zahteve prilikom detekcije razli¢itih

radionuklida u vodi.

Minimalna i maksimalna prijavljena godisnja ekvivalentna doza %'°Po iz vode za piée su 2 - 10-5

mSv i 3,9 mSv [Persson, 2014].
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Zakonska regulativa RS

Granice sadrzZaja radionuklida u vodi za pice, Zivotnim namirnicama, sto€noj hrani, lekovima i
drugoj robi koja se stavlja u promet odredene su granicom izlaganja jonizuju¢im zradenjima,
ukoliko nije drugacije odredeno i koli¢inom vode ili Zivotnih namirnica koje se konzumiraju u toku
godine i jednake su izvedenim koncentracijama radionuklida u vodi za piée, Zivotnim
namirnicama, sto¢noj hrani, lekovima. Za predmete opSte upotrebe propisani parametar je
granica izlaganja. Za gradevinski materijal se propisuju gama indeks i referentni nivo spoljasnjeg
zracenja u zatvorenom prostoru. U tabeli 4 dat je pregled referentnih nivoa razlicitih radionuklida
u pijacoj vodi.

Tabela 4. Izvedene koncetracije pojedinacnih radionuklida u vodi za pice (SluZbeni glasnik RS)

Radionuklid Izvedene koncetracije [Bq/l]

Prirodni radionuklidi U-2382 3.0
U-2342 2.8

Ra-226 0.5

Ra-228 0.2

Pb-210 0.2

Po-210 0.1
Vestacki radionuklidi C-14 240
Sr-90 49

Pu-239/Pu-240 0.6

Am-241 0.7

Co-60 40

Cs-134 7.2

Cs-137 11

1-131 6.2
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5. Scintilacioni detektori

Gajger i Marsden su prvi koristili ovaj tip scinitilacionog detektora u eksperimentu gde su
rasejane alfa Cestice uocavane preko scintilacionog svetla koje su proizvodile na ZnS ekranu.
Razli¢iti materijali su razli¢ito delovali na jonizujuce zracenje, kada su otkrili materijale koji su
prozirni za sopstvenu svetlost, dobijena je mogucost da se naprave scintilacioni detektori kod
kojih bi cela zapremina bila obuhvaéena jonizujuéem zracenjem, a ne samo njihova povrsina. Ova
vrsta detektora je bila neophodna za registrovanje beta i gama zracenja zbog velike prodorne
modi (gama) jer je njima potrebna veca zapremina da bi dozZiveli interakcije.

Princip rada ovih detektora bazira se na luminescenciji te¢nih, ¢vrstih i gasovitih materijala pod
dejstvom jonizujuéeg zraCenja. Luminescencija koja je izazvana dejstvom jonizujuceg zracenja,
pretvara se pomodu fotomultiplikatora u odgovarajuéi elektri¢ni impuls (slika 13), koji se dalje
pomocu elektronskih uredjaja pojacava.

Photocathode g Anode
ectrons ;
Incident / | Eloersrtwgg?grs
photon
F\/\ Scintillator
PR |
plr%oton Focusing Dynode
electrode Photomultiplier tube (PMT)

Slika 14. Fotomultiplikatorska cev

Scintilacioni broja¢ se sastoji od samog scintilatora koji moZe biti u obliku monokristala,
fotomultiplikatora | elekronskog uredaja za poja¢avanje | obradu signala. Deo ispitivanog zracenja
se u scintilatoru pretvara u kvante svetlosti, Ciji broj zavisi od tipa zraCenja | materijala
scintilatora. Velika zastupljenost ovih uredjaja je posledica njihovih sledecih osobina:

1. Velika brzina | kratko vreme razlaganja

2. Velika efikasnost u odnosu na gasne brojace

3. Dvarezima rada- spektrometri Cestica i spektrometri odredjivanja energija zracenja
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Slika 15. Prikaz signala kod plasticnih scintilatora
Scintilatori se dele na:

1. Organske - u obliku kristala, rastvaraju se u ¢vrstoj prozirnoj plastici(plasti¢ni scintilatori)
kao i u organskim tecnostima (tecni scintilatori)
Cvrsti organski - monokristali organskih jedinjenja, gde se najéesce koriste antracen i
stiben. Pristustvo aktivatora nije potrebno, pogodni za detekciju naelektrisanih Cestica i
brzih neutrona preko uzmagnutog protona. Osetljivi na gama zrake, loSa energetska
rezolucija.
Plastic¢ni organski - sastoje se iz Cvrstih rastvora i za detekciju gama, beta, alfa Cestica i
brzih neutrona. Sli¢na svojstva kao tecni organski, ali je prednost u tome jer se ne stavljaju
u merne viale, moguce ih je praviti u raznim oblicima i geometrijama (folije i vlakna)
pokazuju intertnost prema vodi, vazduhu, mnogim hemikalijama, pa mogu diretkno da
reaguju sa radioaktivnim uzorkom. Visina signala u zavisnosti od energije alfa i beta
Cestica kod ovih sicntilatora prikazana je na slici 15.

2. Neorganske - monokristali alakalnih metala sa malom koncetracijom necistoéa

Transformacija izgubljene energiju u svetlost se naziva konverzija, a definiSe se kao odnos
izmedju izgubljene energije Cestice po jediniénom putu na izraéenu svetlost | odgovarajuce
izgubljene energije na jonizaciju, data je izrazom:
dE
()sv
= —F—, (5.1)
(E)jon

gde oznake sv | jen odreduju tip transformacione energije.
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Kvalitet samog scintilatora izrazava se svetlosnim prinosom, sto je svetlosni prinos vedi, laksa je
detekcija Cestice. Sam prinos zavisi od vrste energije Cestice. Kod veéine scintilatora sam svetlosni
prinos je u slucaju elektrona Ili gama zraka proporcionalan energiji, dok se ova proporcionalost
gubi kod teskih Cestica.

Vreme gorenja t — od trenutka kada naelektrisana Cestica zapali kristal-scintilator, posle 1012,
emitovana svetlost dostize maksimalnu vrednost. Posle vremena t koje je duZe od to (10%%s),
emisija svetlosti opada po eksponencijalnom zakonu:

K =Kye o (5.2

Talasna duZina emitovane cestice mora odgovarati maksimumu spektralne osetljivosti
fotokatode fotomultiplikatora, zbog kvaliteta transformacije u struju.

Tabela 5. Prikaz izgubljene energije(C) u procentima u zavisnosti od gustine materijala
scintilatora (p) | talasne duZine zracenja(\) za vreme gorenja (t)

Scintilator g Alnm] t[s] C [%]
P [cms]

Antracen 1.25 440 2.7x108 4.2
Stilben 1.15 410 (2-3)x10 2.8
Nal(TI) 3.67 410 2.5x10”7 8
ZnS(TI) 4.1 450 1x107 28

Scintilatori koji su danas najviSe u upotrebi: Nal(TI), CsI(TI) | Lil(Eu). Karakteristike nekih
scintilatora su date u tabeli 5.

Tecni organski scintilatori

Rastvaranjem primarnih organskih scintilatora u odgovarajuéim rastvaracima dobijaju se tecni
organski scintilatori. Efikasan energetski transfer od molekula rastvaraca (kao aktivatori u
neorganskim scintilatorima) je klju¢an. Potrebno je drzati ih u zatvorenim bocama, jer | malo
pristustvo rastvorenog kiseonika, kod ovih tipova scintilatora deluje kao prigusiva¢, pri ¢emu
znatno moZe smanijiti efikasnost detekcije. Otporniji su na intezivniju radijaciju od cvrstih |
plasti¢nih scintilatora jer nemaju ¢vrstu reSetku (¢ak do 105 Gy). Primena im je u eksperimentima
gde je potrebno koristiti detektore velike zapremine.

Sam proces rastvaranja radioizotopa u ovim scintilatorima, same emitovane Cestice koje prolaze
kroz ovaj scintillator mogu se detektovati sa efikasnoSéu do 99%, jer je obezbedjena 4m
geometrija. Imaju primenu kod merenja niskoenergetskih beta emitera, detekcije kosmickih
zraka i snimanja neutronskog energetskog spektra u opsegu do nekoliko MeV-a.
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Idealan scintilacioni materijal trebalo bi da poseduje sledec¢a svojstva:

O NOURWDNE

Pogodnost za interakciju sa nuklearnim zraéenjem

Sto bolju konverziju kineti¢ke energije u detektabulnu svetlost

Konverzija treba da bude linearna

Medijum trasnparentan

Vreme raspada $to krace

Dobre opticke karakteristike

Indeks refrakcije kao kod stakla

Scintilator da ima $to bolju rastvorljivost i sto manje osetiljv na supstance prigusivaca

Metodi te€ne scintilacione spektroskopije

Scintilacioni proces koji se odvija u mernom vialu (ekscitacija scintilatora koji je pomesan sa
uzorkom), nakon kojeg sledi detekcija emitovane svetlosti u PMT-u prikazani su na slici 15.
Principijelna Sema tecnog scintilacionog brojaca prikazana je na slici 16. Krug izmedu cevi za
fotomultiplikaciju PMT1 i PMT2 predstavlja bocicu koja sadrZi uzorke i scintilacioni koktel.

radioactive solvent fluor . photomultiplier
molecule 94 molecule molecule F7\ tube

19,

Q — @) = U ’\»*

Slika 16. Princip scintilacionog procesa u LS brojacu

A Coincidence Pulse

PMT 1
O |sm | A romeh oo 2ot
Digitized Spectralyzer
PMT 2 i 2 gg&ms:denoe iﬁ:d,y;“e’:‘
.

Slika 17. Sematski prikaz komponenti te¢nog scintilacionog detektora. (Kesslera, 1989,
1998e2010, PerkinElmer, Inc.)
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Quantulus 1220

Quantulus 1220 je tecni scintilacioni dektektor proizvodaca Perkin Elmer, napravljen sa
mogucnoscu merenja izrazito niske energije vestackih, kosmickih i drugih prirodnih radionuklida.
Upotrebljava se u svrhu detekcije a-, B- i y-zragenja, X-zraka, Cerenkovljevog zradenja, Auger-ovih
elektrona i luminiscencije.

Uredaj je visine 156 cm, duzine 101 cm, duzZine 92 cm, a teZak je 1000 kg (slika 18). Frekvencije
na kojima uredaj moze da radi se kre¢u od 50-60 Hz, pod naponom od 100, 115, 120, 220, 240 V.
Da bi Quantulus 1220 radio, potrebno je da budu ispunjeni optimalni spoljasnji uslovi, kao Sto je
vlaznost vazduha od 75 % | temperatura od oko 30°C.

Slika 17. I1zgled Quantulusa 1220

Uredaj poseduje zastitu koja je podeljena na aktivnu i pasivnu (slika 18), Sto je osnova izuzetno
niskog fona prilikom merenja. Sloj olova niske radioaktivnosti i sloj bakra Cine pasivnu zastitu.
Uloga olova jeste da atenuira veliku koli¢inu y-zracenja iz okoline, kao i kosmicko zracenje. Tezina
ovog sloja je 600 kg, a dimenzije su: Sirina 20 cm iznad komore za merenje, sa donje strane
komore debljina je 15 cm, i sa bo¢nih strana 7-11 cm (olovna zastita prikazana je i na slici 20). Sloj
bakra atenuira termalne neutrone i X-zraenje stvoreno u olovnoj zastiti i ne dozvoljava prolazak
X-zraka do scintilacione te¢nosti.

Quantulus poseduje dva fotomultiplikatora za koincidentno snimanje signala, kao i dva koja se
koriste za detekciju pozadinskih efekata i rade u antikoincidenciji sa prvim parom PMT-a. Aktivna
zaStita se sastoji od tecnog scintilatora na bazi mineralnih ulja, ona se nalazi oko merne komore
sa uzorkom za analizu i Cini je asimetricni Stit koji funkcionise kao beta detektor pozadinskog
zracenja.
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Aktivna zastita funkcionise na sledeéi nacin: ukoliko oba para fotomultiplikatora detektuju
scintilacionu svetlost, ta svetlost se morala emitovati pri prolasku Cestica background-a i kroz
scintillator na bazi mineralnih ulja i kroz scintillator u mernom vialu; dakle, nakon prikupljanja i
obrade signala, oduzimaju su svi signali koji su detektovani od strane oba para PMT-a kao fon pri
merenju. To znali da dva para PMT-a rade u antikoincidentnom rezimu. Aktivna zastita,
redukujuéi pozadinske efekte, daje informacije o gama i kosmickom zracenju. To sve postize bez
gubitaka u efikasnosti detekcije.

B Comper
Leal
S cirill For

Slika 19. Princip pasivne i aktivne zastite detektora: S-par fotomultiplikatora koji rade u
koincidenciji i snimaju dogadaje iz uzorka, G- par fotomultiplikatora iz aktivne zastite koji rade u
antikoincidenciji sa S-parom fotomultiplikatora

Princip rada

Kako bi se prikupili i obradili podaci na Quantulus-u, potrebno je podesiti nekoliko parametara i
obezbediti adekvatne uslove merenja. Na pouzdanost dobijenih rezultata uticu statistika
brojanja, stabilnost uzoraka, promena efikasnosti detektora usled moguceg prigusenja u uzorku
(gquench efekata), kao i podesavanje odredenih optimalnih parametara koji su karakteristi¢ni za
datu metodu merenja. Princip merenja (slika 20) se zasniva na koriséenju vise MCA (MultiChannel
Analyzer), kako bi se podaci Sto preciznije prikupili. Quantulus 1220 se sastoji od dva MCA, oba
su podeljena na dve polovine, stoga se nakon merenja dobijaju Cetiri spektra od po 1024 kanala
rezolucije. Prvi MICA sadrzi spektar iz aktivne zastite, a drugi beleZi spektre dobijene iz uzorka.
Analiza dva visekanalna analizatora pruza informaciju o broju dogadaja, kao i o energetskoj
distribuciji merenog izotopa. Svaki kanal sadrzi energetsku distribuciju, a broj dogadaja je ukupan
broj odbroja po kanalima. Time zaklju¢ujemo da visekanalni sistem podrazumeva sadrzaj Sto
vecéeg broja kanala i memorije koja moze da skladisti Sto vecu kolicinu podataka.
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Slika 20. Princip merenja na Quantulus-u

Za funkcionalnost ovog sistema potrebni su sledeci elementi: A/D konvertor, komparator
amplitude impulsa PAC (Pulse Amplitude Comparator), analizator oblika impulsa PSA (Pulse
Shape Analysis), kolo za korekciju na hemiluminiscenciju DCOS (Delayed Coincidence Circuit) kao
i mnogi drugi.

Funkcija A/D konvertora jeste da odredi visinu pulsa, pozicionira | memorise, pri tome se podaci
selektuju po odgovarajué¢im skalama. Pri ovako preciznom memorisanju, omogucéena je analiza
tacno odredenih delova spektra, a s obzirom da prethodna merenja ostaju saCuvana, moguc je i
prekid merenja u bilo kom trenutku. PSA, uz separaciju alfa i beta spektra, dodatno umanjuje
pozadinske efekte. On identifikuje Cestice jonizujuéeg zrafenja i smanjuje background. PAC
funkcioniSe kao discriminator, koji smanjuje pozadinsko zraCenje, nastalo meSanjem
elektromagnetnih signala u toku LSC merenja.
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DCOS koriguje zakasnele koincidencije, a zatim ih Salje na viSekanalni analizator, koji ga tretira
kao hemiluminescentni spektar. Nakon toga se na preostale visekanalne analizatore 3alje
preostali signal i snima kao spektar uzorka.

Uredaj sadrzi tri tacne sa prostorom za bocice (slika 21), koje postavlja laborant. Materijal za
izradu bocica, oblik i dimenzije su propisane i u skladu sa standardom predvidenim za rad
Quantulus-a 1220. Zapremina svake bocice je 20 ml, a one mogu biti napravljene od stakla ili
plastike.

Messurement chamber. Lead shielding

7

3-..‘*‘“'0
b} '.BT LU PR B o

ma “ { U S

Sample changer

Slika 21. Tok premestanja tacni sa bocicama i prostor za merenje

Preko racunara i programa WinQ se saopstava naredba koja tacna ¢ée biti povucena na analizu.
Ovaj program daje i informacije o duZini merenja i broju tacne i bocice za analizu, koje Quantulus
1220 razlikuje po mestu postavljanja na tacni. Kada je tacna u centralnom delu uredaja, ona se
namesta u poloZaj zadat programom i bocica sa uzorkom ulazi u centralni deo. Bocica se nakon
isteka zadatog vremenskog trenutka vrac¢a u prvobitan polozaj, da bi sledeca istim postupkom
dosla na analizu.

Kada se pokrene program WinQ, otvara se prozor u koji se unose komande u vidu davanja naziva
i definisanja protokola, (slika 22) U programu postoji opcija Queue, ona protokol uvrstava u
posebnu kolonu (trecu), to znaci da je taj protokol zadat za analizu i prema definisanom nalogu
u protokolu, uredaj pomera tacne i analizira bocice.
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WATER Measure/C:5mith

Slika 21. Izgled prozora u koji se unose komande za protokol

Definisanje protokola: pokretanjem opcije New, otvara se prozor sa zaglavljem General
Parameters, dobija se informacija o nazivu protokola, mesta gde ¢e biti saCuvani merenjem
dobijeni podaci i broj ponavljanja merenja za jedan uzorak (bocicu).

Nakon toga se potvrdi naredbom OK, a zatim se podeSavaju parametri u drugom zaglavlju MCA
& Window Settings. Signali se dodaju iz oba fotomultiplikatora oko uzorka (signal trigger L*R),
tada se istovremeno detektuje svetlost. Merenje se blokira kada se istovremeno detektuju i
cuvaju (signal blokira G). Mesto gde se fotomultiplikatorima signali pojacavaju i registruju jeste
visSekanalni spektar (MCA).

Opcijom Send spectar vrsi se selekcija spektra koji ¢e biti sacuvan na disku. Zaglavlje MCA se
sastoji iz dve verzije — MCA1 i MCA2, obe verzije se dele na dva dela koja sadrze spektar, spektar
je kodiran brojevima 11, 12, 21, 22. Na primer, Cerenkovljev spektar je sacuvan u Quantulus
memoriji u SP11 spektru.

Coincidence Bias se koristi za biranje pragova pri merenju. High Coincidence Bias — ima funkciju
merenja beta ¢estica visoke energije, Low Coincidence Bias — generise spektar i beta Cestica niskih
energija.

Na dodatnu analizu pulsa mogu da uticu i elektronski dodaci, kao Sto su: PAC (Pulse Amplitude
Comparation), komparacija amplitude signala, analiza oblika signala i PSA(Pulse Shape Analyzer).
Trede zaglavlje, Sample Parameters, sluzi za unos podataka vezanih za poziciju, redosled i duzinu
merenja bocica na tacnama.
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6. Eksperiment i obrada rezultata

U sledec¢em odeljku je predstavljena tehnika kvantifikacije koncentracije aktivnosti 21°Pb preko
merenja aktivnosti njegovog potomka 2!Bi, koji je visokoenergetski beta emiter, sposoban da
generise Cerenkovljevo zraéenje u vodi. Granice detekcije su procenjene bez hemijske pripreme
uzoraka. Oc¢igledne prednosti radioanalize ?1°Pb bez prethodne hemijske obrade su bezbedno
skladiStenje analiziranih uzoraka prihvatljivo za Zivotnu sredinu, jednostavnost i niska cena same
metode. Glavni nedostatak metode je meSanje sa drugim radionuklidima koji mogu biti prisutni
u uzorku ne moZe se potpuno razluéiti u spektru, s obzirom da Cerenkovljevo zralenje
diskriminise samo alfa i niskoenergetske beta emitere, ali drugi visokoenergetski beta emiteri,
ako postoje u uzorku, superponirali bi se na spektar generisan od strane 21°Pb/?'°Bi. Najznacajniji
problem je dakle, generisanje kumulativnog Cerenkovljevog spektra svih visokoenergetskih beta
emitovanih &estica koji mogu biti prisutni u uzorku i mogu proizvesti Cerenkovljevu radijaciju,
dominantno radijum 2?°Ra i njegovi potomci. S obzirom da se uzorci analizirani predlozenom
metodom Zele prikupiti na podrucjima gde bi se o¢ekivalo prisustvo samo prirodnih radionuklida,
a ne vestackih (na primer, °°Sr), njihovo mesanje ne treba ni da se razmatra.

Odredivanje 21°Pb preko potomka 21°Bi Cerenkovljevim brojanjem je relevantno u uzorku nakon
priblizno 40 dana (nakon 7-8 perioda poluZivota %1°Bi), $to je neophodan period za uspostavljanje
radioaktivne ravnoteze izmedu 2!%Pb i 19Bi u uzorku. Medutim, uo¢eno je da je nakon oko 25
dana odbroj stabilan jer je postignuto 97% sekularne ravnoteZe [Mingote et al., 2005]. Jedini
prijavljeni pokusaj u literaturi da se proceni potencijal takvog screening testa 2!°Pb u uzorcima
bez postupka hemijske izolacije 2!°Pb dat je nedavno [Stojkovi¢ i dr., 2020].

Vrsta bocice za brojanje i koli¢ina uzorka mogu uticati na fon. Koristene su polietilenske bocice,
jer prisustvo %°K u staklenim bocicama indukuje veéi background nivo (nivo pozadinskog
zraenja), dok se zadrzava maksimalni kapacitet od

Kalibracija detektora uradena je na osnovu merenja 5 kalibracionih plasticnih viala sa
destilovanom vodom u kojima je spajkovana razli¢ita aktivnost vodenog standarda 2°Pb, pri
¢emu je ukupna zapremina svakog uzorka iznosila 20 ml. . Standard je proizveden u Cekoj (Czech
Metrology Institute, Inspectorate for lonizing Radiation). Referentna aktivnost standarda iznosila
je A(?1°Pb) = 29.55 Bg/ml, sa kombinovanom mernom nesigurnosti od 1.0%, na datum 1.10.2013:

A gpec =2 =29.55"2 (6.1)

(zapremina standarda je V=0.25 |, pocetna aktivnost na dan 1.10.2013. je Ao=7.3875 Bq). Period
poluraspada olova uzet je sa sertifikata standarda da iznosi T1/2=8108 dana. Vreme proteklo od
pripreme standarda do momenta merenja (26.10.2018) iznosilo je 1825 dana.
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Specifitna aktivnost kalibracionih viala u trenutku merenja (26.10.2018) racunata je preko

obrazaca (1.6) i (1.7) i iznosila je:

Aspec=0.030 Bg/ml
Aspec=0.073 Bg/ml
Aspec=0.174 Bg/mll
Aspec=0.591 Bg/mll
Aspec=1.45 Bg/ml

Viall: V= 20ul spajkovanog standarda,
Vial2: V=50ul spajkovanog standarda,
Vial3: V=100l spajkovanog standarda,
Vial4: V=400ul spajkovanog standarda,
Vial5: V=1ml spajkovanog standarda,

ok wnN e

Konfiguracija protokola merenja

Protokol brojanja za detekciju Cerenkovljevog zraéenja na Quantulus-u 1220 podesen je ruéno.
Konfiguracija pode$avanja za merenje 2!°Pb prikazana je u Tabeli 6. Okida¢ signala je postavljen
na L*R, Sto znaci da se signal dogadaja dodaje generisanom spektru uzorka kada oba
fotomultiplikatora koji okruZzuju uzorak istovremeno detektuju svetlost. Inhibicija signala G
osigurava da se odbace signali koji dolaze od dogadaja zracenja koji se istovremeno detektuju i u
zastitnim fotomultiplikatorima i u fotomultiplikatorima oko uzoraka. Signali fotomultiplikatora su
pojacani i registrovani u viekanalnom spektru (MCA). Cerenkovljev spektar u memoriji
Quantulus-a je sakupljen u SP11, dok su SP21 i SP22 spektri koris¢eni za nadgledanje zastitnog

detektora i generisanje pozadinskih spektara.

Tabela 6. Konfiguracija protokola merenja

ADC Input ADC Trigger Inhibit Memory split
MCA 1 LRSUM L*R G N
MCA 2 LRSUM L*R N G
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Analiza generisanog spektra 21°Pb/?1°Bi preko Cerenkovljevog zracenja

Kalibracioni uzroci i uzorci background-a su mereni na protokolu definisanom u tabeli 6, i to
mereni su pri Coincidence Bias High (high c.b.), kao i pri Coincidence Bias Low (low c.b.). Otkrivena
je sustinska razlika prilikom ova dva setup-a. Dobijeni spektri su prikazani na slici 23. Background
spektar generisan na low c.b. je donekle moguce primetiti, dok su odbroji dobijeni na high c.b.
vrlo mali i ne mogu se uociti uz prikazane spektre aktivnih uzoraka.

——

Odbroj 1: 29pb standard (low c.b.)
J 2: 29pb standard (high c.b.)

0 S0 100 150 200 =0 300 350 400

Kanali

Slika 23. 21°Pp Cerenkovljev spektar u destilovanoj vodi generisan na low i high c.b. protokolu

Cerenkovljev 21°Pb spektar u sluéaju da je izabran high c.b. generisan je u uskom energetskom
podrucju, a prilikom merenja na low c.b. dobijena je mnogo bolja spektralna rezolucija, kao i veéa
osetljivost detektora (s obzirom da je spektar na low c.b. dobijen sa daleko veéim intenzitetom
od spektra generisanog na high c.b.). Stoga je dalji razvoj metode zasnovan na merenju
Cerenkovljevog spektra na low c.b.

PodesSavanje optimalnog spektralnog prozora

Optimalan spektralni prozor podesen je prilikom merenja na c.b. low protokolu, tako da se dobije
maksimalna vrednost Figure Of Merit (FOM) parametra, koji se racuna preko formule:

82

FOM|s] = Nelops]

(6.2)
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Rezultati dobijeni za razliCite opsege izabranih spektralnih prozora dati su u tabeli 7. MozZe se
primetiti da se background nivo menja znacajno sa promenom prozora (opada sa smanjenjem
opsega kanala), dok efikasnost slabo zavisi od izbora granica (vrlo slabo opada sa smanjenjem
opsega kanala). Granice spektra ne bi se smele suZavati na racun smanjenja detekcije, te je
izabran opseg od 40-250 kanala, kao optimalno reSenje sa dovoljno visokom efekisnoscu, a
zadovoljavajuce niskim nivoom background-a.

Tabela 7. Podesavanje optimalnog spektralnog prozora

. . £2
Prozor Ef;;(:ll;esko Efikasnost & [%6] FOM([s] = Nolcps]
[kanali] Nb[cps] A=0.502(7) | A=25.1(4) | A=0.502(8) | A=25.1(7)

Bqg Bqg Bqg Bq

1-1000 | 0.022(1) 16.5(6)
40-450 | 0.021(1) 16.4(6) 14.56(5) | 1.28(6) 1.00(8)
40-430 | 0.021(1) 16.5(6) 14.562(3) | 1.28(8) 1.00(8)
40-400 | 0.021(1) 16.6(7) 14.45(5) | 1.28(5) 1.00 (8)
40-480 | 0.021(1) 16.5(7) 14.56(5) | 1.28(5) 1.00(7)
45-300 | 0.021(1) 16.10(5) | 14.47(5) | 1.24(1) 0.98(7)
50-290 | 0.021(1) 16.00(7) | 14.41(5) |1.204(6) | 0.98(7)
50-280 | 0.021(1) 16.4(7) 14.37(23) | 1.49(14) | 1.14(7)
50-260 | 0.021(1) 15.4(6) 14.38(23) | 1.56(14) | 1.19(7)
50-270 | 0.0173(8) | 16.4(7) 14.28(5) | 1.13(1) 1.00(7)

Na slici 23 prikazan je 2!°Pb spektar zajedno sa background-om i granicama optimalnog prozora.
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Slika 24. Spektar Cernekovljevog zracenja 2°Pb/?1°Bi i background spektar.
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Kalibracija detektora

Odredivanje efikasnosti detekcije je izvrSeno preko formule:

_ Ns—Np [cps]
4 [Bq) (6:3)

gde su: Ns- odbroj uzorka,
Ng— odbroj background-a,
A-aktivnost kalibracionog uzorka.

Merna nesigurnost efikasnosti 8¢ dobijena je kao standardna devijacija, na osnovu mernih
nesigurnosti odboja, 6Nsi 6Ng i merne nesigurnosti aktivnosti standarda, 6A:

(6.4)

Se = \/A_lz (SN2 + SN2) + (—(NS‘NB)Z‘“Z)

A2

Efikasnost detekcije 21°Pb preko Cerenkovljevog zraéenja dobijena je da iznosi 14,44 (21)%, i
odredena je kao nagib linearne funkcije odbroja kalibracionih uzoraka u odnosu na njihovu
aktivnost (slika 24). Ovi nalazi su u dobrom saglasju s nekoliko prethodnih izvestaja o detekciji
210pp /2108 preko Cerenkovljevog zraéenja: efikasnost je bila u opsegu od 10% [Johansson, 2008]
do 20% [Al-Masri i sar., 1997].

E D J T T T T T T
1 -
3.5+ oy =0.1444 (21) “T
_— R® = 0.99897 ]
LOW coincidence bias
2.5 ]
2.0 ]

e

10

[

]
5 20

=
o
[x]

1
A[Bq]

Slika 25. Kalibracija detektora
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Prag detekcije

Parametar Minimalne Detektabilne Aktivnosti (MDA) [Bqg/l] je procenjen preko Kirijeve formule,

MDA = 2.714+4.65 \/Ngt, (6.5)

EVtO

y = 0.83(4)+2.43(16) *exp[-x/263(27)] + 5.82(24) * exp[-x/33(3)]
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Slika 25. Graficki prikaz eksponencijalne zavisnosti MDA od vremena merenja

MDA vrednost zavisi od vremena merenja background-a to[s]. U eksperimentu je background vial
(20 ml destilovane vode) meren vise puta, pri ¢emu je vreme brojanja uzimano od 30 min do 1000
min. Efikanost detekcije je uzeta kao 14.44 %. Dobijeni rezultati su prikazani na slici 25.
Eksperimentalno utvrdeno ponasanje MDA, koje je zavisno od trajanja merenja to, moze se
fitovati eksponencijalnom jednacdinom:

_f':.l.' - _rnlr -
MDA (to) = 0.83(4) + 2.43(16) - e '263(7) + 582(24) - ¢ 3303, (4.9)
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Analiza kalibracionih parametara za 2!°Pb/?°Bi detekciju

Dobijeni parametri tokom razvoja metode sumirani su u tabeli 8. Vrednost efikasnosti detekcije
je bila o€ekivana na osnovu podataka dostupnih u literaturi iz drugih laboratorija, i na nju se ne
moZze uticati. MDA parameter je suviSe visok da bi se metoda primenila u slu¢aju merenja
prirodnih nivoa 2'°Pb u uzorcima voda.

MDA zavisi od vremena merenja, kao i od zapremine ispitivanog uzorka. Produzavanjem vremena
merenja moguce je do izvesne mere sniziti postignuti prag detekcije. Druga mogucnost je
povecanje zapremine analiziranog uzorka. Medutim, s obzirom da je maksimalna zapremina
mernih viala 20 ml, jedina opcija je uparavanje vecih zapremina uzoraka do 20 ml, pri ¢emu se
MDA vrednost moZe znacajno umanijiti. Na primer, uparavanjem 1 | uzorka do 20 ml, MDA se
moze smanijiti 50 puta (pri ¢emu bi iznosila 17 mBg/l), posto uparavanje uzorka nece uticati na
odbroj dobijenog uzorka background-a. lako uparavanje zahteva dodatnu pripremu uzoraka,
pruza moguénost primene ove metode u praksi.

Tabela 8. Parametri razvijene metode 21°Pb detekcije

Coincidence MDA
bias £ [%] [Bq/l] FOM([s] ROI
za t0=1000 min

Low 14.44(21) | 0.85 1.30 40-250 ch

Na osnovu izvedenih eksperimenata, moZe se izvesti zaklju¢ak da je metodu detekcije ?'°Pb
putem Cerenkovljevog zracenja koje generie njegov potomak 21°Bi u uzorcima voda mogude
primeniti samo kao screening test. To znaci da se metoda mozZe koristiti u svrhe monitoringa
uzoraka iz Zivotne sredine, i da je njenom primenom moguce detektovati aktivnosti koje
premasuju granice propisane zakonskim regulativama. Metoda se moze koristiti u slu¢aju analize
voda koje se nalaze u okolini rudnika i uopste, lokaliteta na kojima se oekuju znatno povisene
koncentracije prirodnih radionuklida.
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Zakljucak

Radionuklid 2°Pb nalazi se u prirodi kao ¢lan radioaktivnog niza urana 238U. Poreklo ?°Pb u
vodama, jezerima i okeanima (na dubinama do~100 m) je u atmosferskoj depoziciji koja se desSava
nakon emanacije njegovog pretka 222Rn iz zemljista, kao i u direktnoj njegovoj produkciji iz
rastvorenog pretka 22°Ra u podzemnim vodama. Merenja sadrzaja >°Pb popularna su, pre svega,
radi procena zdravstvenog rizika i doza koje primi stanovniStvo ingestijom hrane i vode koja sadrzi
ovaj radionuklid, iako se 21°Pb i 21°Po sve ¢e3ée mere u uzorcima iz mora i okeana radi proucavanja
raznih dinamickih procesa.

Postoji nekoliko metoda detekcije 2!°Pb u laboratorijama, od kojih svaka nudi prednosti, ali
neminovno nosi i neke nedostatke: direktno odredivanje sadriaja 2!°Pb putem gama-
spektrometrije, kao i indirektha merenja aktivnosti njegovih potomaka, 2!°Po (alfa-
spektrometrijskim metodama), i 21°Bi (metodama teéne scintilacione spektroskopije in a gasnim
proporcionalnim brojacima).

U ovom radu prikazana je moguénost merenja 2!°Pb u uzorcima u kojima je postignuta
radioaktivna ravnoteza 21°Pb/2198j, i to putem detekcije Cerenkovljevog zracenja u LS brojacu
Quantulus 1220. Metoda podrazumeva ¢&ekanje uspostavljanja 21°Pb/?1°Bi ravnoteze,
odmeravanje 20 ml uzorka u merni vial i njegovo brojanje u Quantulus-u. Prednost ove metode,
pored toga Sto ne zahteva skupu opremu i sto nije destruktivna, je u njenoj jednostavnosti. Uzorci
ne zahtevaju nikakvu hemijsku pripremu, niti mesanje sa scintilacionim koktelima. Tokom
merenja nema smetnji poput hemiluminescencije. Uspostavljanje 21°Pb/?'%Bi ravnoteZe najvecim
delom se desSava za 25 dana od uzorkovanja. Nedostatak metode je moguénost interferencije
drugih prirodnih radionuklida koji takode mogu generisati Cerenkovljevo zradenje u vodi,
dominantno ??Ra.

Kalibracija detektora je sprovedena merenjem nekoliko viala koji su sadrzali destilovanu vodu sa
razli¢itim koncentracijama aktivnosti spajkovanog 2'°Pb standarda. Konfiguracija protokola za
detekciju Cerenkovljevih fotona je pode$ena ru¢no, i na osnovu snimljenih spektara, odabran je
low coincidence bias. PodeSen je optimalan spektralni prozor, od 40-250 kanala. Vrednost
efikasnosti detekcije je 14.44(21)%.

Dobijeno je da MDA parameter iznosi 0.85 Bq/l, $to je neadekvatno za primenu metode u slucaju
merenja dosta niZih prirodnih nivoa 2!°Pb u uzorcima voda. Zakonski utvrdena granica u Srbiji za
koncentraciju aktivnosti 21°Pb u pijacoj vodi iznosi 0.2 Bq/I.
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MDA je moguce sniziti produzavanjem vremena merenja. Drugi, efikasniji nacin je povecéanje
zapremine analiziranog uzorka, pri ¢emu bi se vece zapremine uparavale do 20 ml. Ako bise 1 |
vode upario do 20 ml, MDA bi se smanijila 50 puta i tada bi iznosila 17 mBg/I.

Metodu detekcije 21°Pb/21%Bi putem Cerenkovljevog zradenja u uzorcima voda moguce primeniti
samo kao screening test prilikom monitoringa uzoraka iz Zivotne sredine. Ona je efikasna samo
za detekciju aktivnosti koje premasuju granice propisane zakonskim regulativama, u slucaju
analize voda koje se nalaze u okolini rudnika i uopste, lokaliteta na kojima se o¢ekuju znatno
povisene koncentracije prirodnih radionuklida.
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