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Predgovor

Opstepoznato je da u istoriji prirodnih nauka, verovatno ni jedan fenomen nije
izazvao toliko istrazivanja, nesuglasica i strahova kao jonizujuce zracenje i
njegovi efekti. lako je veliki interes bio cesto motivisan zZeljom da se reSe akutni
drustveni problem, ne moze se poreci da je poznavanje izvora i razumevanje
ponasanja radionuklida u biosferi, kao i razjasnjavanje efekata i rizika od
Jjonizujuéeg zracenja veoma bitan element u opstoj slici o prirodi i neophodan
uslov za adekvatnu radiolosku zastitu.

Predmet istraZzivanja ove doktorske disertacije je ispitivanje radioloSkih svojstava, strukture i
teksture gradevinskih materijala dostupnih u Srbiji, u cilju sveobuhvatne studije o izlozenosti ljudi
jonizujuéem zracenju u zatvorenom prostoru (kako stanovniStva, tako i1 profesionalno izloZenih
lica), sa akcentom na izlozenost stanovnistva. Jonizujuce zracenje kojem je ¢ovek izlozen (gama
zracenje 1 radon) u zatvorenom prostoru poti¢e iz tla kao i manjim delom iz gradevinskih
materijala. Ukoliko gradevinski materijali sadrze poveéan nivo radioaktivnosti oni mogu u znatnoj
meri doprineti izlozenosti ljudi zracenju u zatvorenom prostoru iznad propisanih granica datih u
zakonskim regulativama 1 medunarodnim protokolima. Ljudi pri radu sa gradevinskim
materijalima koji imaju povean nivo radioaktivnosti mogu takode biti izloZeni radijacionom
riziku od gama zracenja i radona Koje mogu uneti u svoj organizam direktno udisanjem prasine iz
vazduha.

Pojedini gradevinski materijali sadrze povecan nivo radijuma (npr. fosfogips kao NORM
materijal, granit, sirovine u keramickoj industriji, pepeo i dr.) te je potrebno ograniciti njihovu
upotrebu jer njihovo koris¢enje u gradevinarstvu moze predstavljati potencijalnu radijacionu
opasnost od izlozenosti gama zracenju i radonu.

Radon je plemeniti gas, bez boje ukusa i mirisa, koji se u prirodi pojavljuje u sva tri
radioaktivha niza (uranijumovom, torijumovom i aktinijumovom nizu). Pri monitoringu
izlozenosti stanovni§tva radonu od najveceg znacaja je njegov radioizotop “’Rn, koji nastaje alfa
raspadom izotopa “°Ra. Procene ukazuju da gotovo polovina godisnje doze koju &ovek primi
poti¢e od izlozenosti radonu i njegovim potomcima. Iz tog razloga posebna paznja se posvecuje
merenju radona i njegovih potomaka u vazduhu. Najveci doprinos izmerenim koncentracijama
radona poti¢e od radona iz zemljiSta (pri ¢emu se iznos razlikuje u zavisnosti od geoloskog
podrucja), dok je znacajno manji doprinos od radona iz gradevinskog materijala. lako je doprinos
radona 1z gradevinskog materijala znatno manji od doprinosa radona iz zemljiSta, u pojedinacnim
slu¢ajevima on ne moze biti zanemaren, te koncentracije aktivnosti radona u domacinstvima mogu
biti izuzetno visoke ukoliko je za gradnju koriS¢en materijal sa visokim sadrzajem 2°Ra.
Prekomerna izlozenost radonu moze dovesti do oboljevanja od raka plu¢a usled udisanja radona i
njegovih potomaka.

Bitna cCinjenica je ustanoviti glavni izvor radona u zatvorenom prostoru kako bi usledile
adekvatne mere u cilju smanjenja njegove koncentracije. U prostorijama sa povecanom
koncentracijom radona nakon sprovedenih merenja i procene radijacionog rizika mogu se
primeniti adekvatne mere remedijacije. Pri proceni koncentracije aktivnosti radona koja potic¢e od

8



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

gradevinskih materijala u obzir treba uzeti i stepen provetrenosti prostorije (podrumi, dnevne sobe
i sl.).

U svetu je veliki broj naucnih radova publikovan iz oblasti radioloSkih svojstava
gradevinskih materijala i NORM-a, §to govori da je problematika veoma vazna i znacajna u vise
nau¢nih oblasti, fizici, zastiti Zivotne sredine, radioekologiji, hemiji i drugim. Citanjem dostupnih
naucnih publikacija moze se uociti da iako postoji znacajan broj nauc¢nih radova ova oblast jo§
uvek nije sasvim ispitana jer se radovi uglavnom baziraju na statistickoj obradi podataka u pogledu
radioaktivnosti gradevinskih materijala, kao 1 proceni ekshalacije radona. Prva znacajna
istrazivanja iz ove oblasti objavljena su joS u drugoj polovini 20. veka, gde su postavljene znacajne
osnove za dalji razvoj istrazivanja. Sedamdesetih godina proslog veka postavljene su osnovne
teorije 1 teze za procenu radijacionog rizika od izlozenosti gama zracenju i radonu. Devedesetih
godina proslog veka objavljen je zna¢ajan broj nau¢nih publikacija koji razmatra metode merenja
ekshalacije radona iz gradevinskih materijala. Uvidaju se nedeostaci i1 ukazuju na mane koriS¢enih
metoda merenja. Razvijene metode zadrzale su se do danas sa daljim razvojem i usavrSavanjem.

Poslednjih godina i u Srbiji, je poraslo interesovanje za ovom problematikom. Od 2010.
godine u Srbiji je publikovan znacajan broj nau¢nih radova koji se obi¢no zasnivaju na merenju
unutras$njih koncentracija radona bez ispitivanja doprinosa od samih gradevinskim materijala.
Radovi se takode obi¢no zasnivaju na proceni ambijentalnog doznog ekvivalenta, prema
propisanoj odnosno vazecoj zakonskoj regulativi. U Srbiji je 2018. godine donet pravilnik o
dozvoljenim vrednostima koncentracija aktivnosti radona u zatvorenim postorijama Kkoji je
uskladen sa preporukama datim od strane Evropske Komisije 1999. godine. Pravilnik koji
obuhvata izloZenost ljudi gama zracenju iz gradevinskih materijala takode je donet 2018. godine i
u potpunosti uskladen sa EURATOM direktivom donetom 2014. godine.

U svetu mali broj radova razmatra i daje sveobuhvatnu studiju o izloZenosti zracenju iz
gradevinskih materijala, uz adekvatnu procenu radijacionog rizika. Radovi se obi¢no baziraju na
procenama ekshalacije radona iz gradevinskih materijala, ali uglavnom bez procene radijacionog
rizika od izlozenosti radonu i njegovim potomcima §to podrazumeva i procenu godisnjih
efektivnih doza. Ovo je veoma bitno 1 vazno zbog minimiziranja prekomerne izloZenosti ljudi
zracenju, ako se uzme U 0bzir da pojedinac provede oko 7000 h godi$nje u zatvorenom prostoru i
oko 800 h na radnom mestu pri radu sa nekim od sirovinskih materijala u gradevinskoj industriji.

S obzirom da je problematika ekshalacije radona ali i emisije gama zracenja iz
gradevinskih materijala veoma sofisticiran problem, potrebna su opsezna istrazivanja radi procene
njihovog uticaja na zdravlje ljudi, s obzirom da je re¢ o jonizuju¢em zracenju. Uzimajuéi u obzir
da Svetska zdravstvena organizacije radon svrstava kao veliki zdravstveni hazard, posle pusenja,
ispitivanje radona u zatvorenom prostoru koje potice iz gradevinskih materijala postaje potpuno
finansijski opravdano 1 §ta viSe potrebno, kako bi se unutrasnja izloZenost ljudi zracenju svela na
minimum. Potrebno je naglasiti da zastita od ovih vrsta zracenja nije moguca, ali procena
radijacionog rizika usled izloSenosti moze dovesti do uspostavljanja adekvatnih mera remedijacije
1 preporuka za smanjenje izlozenosti. RadioloSkom 1 strukturnom karakterizacijem gradevinskih
materijala moze se do¢i do egzaktnih rezultata povezanosti strukture 1 teksture samog
gradevinskog materijala sa emanacijim i ekshalacijom radona. Tada bi bilo moguée dizajnirati
novi gradevinski materijal sa karakteristicnim strukturnim osobinama, takvim da se radonska
propustljivost svede §to je moguée manju meru.

Ova doktorska disertacija razmatra izlozenost ljudi i profesionalno izlozenih radnika kako
gama zracenju tako i radonu od NORM materijala i gradevinskih materijala opste upotrebe, ¢ime
daje sveobuhvatnu studiju o radioloSkoj karakterizaciji gradevinskih materijala dostupnih za
koris¢enje u Srbiji.
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Izvrsena je analiza ukupno 348 uzoraka gradevinskih materijala, od Cega 222 uzorka
poreklom iz drugih zemalja sveta i 126 uzoraka koji imaju poreklo iz Srbije. Odabir uzoraka je
izvrSen pre svega od onih gradevinskih materijala koji se mogu nac¢i u komercijalnoj prodaji u
Republici Srbiji. Pojedini uzori keramickih plocica uzeti su direktno iz proizvodnje jedne od
najveéih srpskih fabrika keramiékih plogica ,,Zorke Keramike* iz Sapca. Komponente koje ulaze u
sastav grube opeke (kompozit) za pravljenje novog materijala sa fosfogipsom uzete su iz rudnika
kaolinitno-ilitne gline firme ,,Zorka Opeka“ iz Donjeg Crniljeva, SO Koceljeva. Otpadni fosfogips
kao NORM materijal je uzet sa odlagalista jedne od hemijskih industrija u Srbiji. Uzorci cementa,
peska, Sljunka, crepa, cigle, gipsa, i dr. gradevinskih materijala su pribavljeni iz lokalnih
gradevinskih firmi u okolini Sapca, Srbija. Uzorci su takode selektovani i pri uvozu u Republiku
Srbiju tokom dozimetrijskih i gama spektrometrijskih kontrola. Nakon izvrsenih prikupljanja i
selekcije materijala po grupama sprovedeni su glavni ciljevi ove doktorske disertacije:

1. Ispitivanje nivoa radioaktivnosti u uzorcima gradevinskih materijala 1 sirovina koje se
koriste za njihovu proizvodnju u Srbiji, kao i pracenje distribucije radionuklida u
pojedinim sirovinama,

2. Ispitivanje emanacije i ekshalacije radona iz gradevinskih materijala koriS¢enjem razlicitih

aktivnih mernih tehnika,

Razvoj daljih metoda merenja ekshalacije radona kao i uo¢avanje njihovih nedeostataka,

Merenje koncentracija radona u zatvorenom prostoru aktivnim i pasivnim mernim

tenikama i procena doprinosa radona iz pojedinih gradevinskih materijala ukupnoj

unutra$njoj koncentraciji radona u prostoriji,

5. Procena radijacionog rizika od upotrebe razli¢itih tipova gradevinskih materijala, koji se
uvoze ili proizvode u Srbiji,

6. Procena radijacionog rizika od potencijalne upotrebe fosfogipsa kao NORM sirovine u
gradevinskoj industriji, kao dodatka prirodnom gipsu, kako u pogledu gama zracenja tako i
u pogledu ekshalacije radona,

7. Valorizacija i iskoriS¢enje pojedinth NORM materijala kao $to je fosfogips u proizvodnji
opeke. RadioloSka 1 strukturna karakterizacija dobijenih materijala. Procena radijacionog
rizika od upotrebe dobijenih materijala u gradevinarstvu,

8. Upotreda Monte Karlo pristupa u proceni ja¢ina apsorbovanih doza gama zraenja,
uocavanje nedostataka teorijskog modela, kao 1 predlozi za njegovo podoljsanje,

9. Mineroloska, hemijska i teksturalna karakterizacija finalnih gradevinskih materijala koji se
koriste u enterijeru (beton, kosuljica, keramicke plocice, granit, mermer i dr.),

10. Uspostavljanje korelacionih svojstava medu varijablama koje karakteriSu radioloske i
strukturne osobine gradevinskih materijala koji se koriste u Srbiji,

11. Poznavanjem mehanizama transporta kroz gradevinske materijale, povezivanje sa samim
strukturnim osobinama kao §to su poroznost, mineraloski i hemijski sastav selektovanih
uzoraka gradevinskih materijala koji se koriste za oblaganje podnih povrSina u stambenim
objektima.

Ciljevi ovog istrazivanja su sprovedeni slede¢im mernim tehnikama:

1. Merenje sadrzaja radionuklida u uzorcima gradevinskih materijala metodom gama

spektrometrije,

2. Merenje masene i povrsinske ekshalacije radona i1 odredivanje koeficijenta emanacije za

selektovane gradevinske materijale aktivnim uredajima RAD7, RTM 1688-2, Alpha
Guard i AlphaE,

How
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3. Merenje koncentracije aktivnosti radona u vazduhu zatvorenih prostorija pasivnom
mernom tehnikom pomocu ugljenih kanistera, kao i aktivnim uredajima RAD7 i RTM
1688-2,

4. Minerlaoska analiza metodom rendgenske strukturne analize na polikristalnom prahu
(XRD),

5.  Hemijska analiza selektovanih uzoraka gradevinskih materijala metodom rentgenske
fluorescentne analize (XRF),

6.  Ispitivanje poroznosti materijala metodom apsorpcije vode i metodom Zivine
porozimetrije.
7. Korelacija radioloskih i strukturnih osobina gradevinskih materijala.

Na osnovu dobijenih, odnosno izmerenih vrednosti izvrSeno je poredenje sa preporucenim i
dozvoljenim vrednostima za gradevinske materijale prema medunarodnim i domac¢im direktivama.
Uporedivanje dobijenih vrednosti vrSie se 1 sa rezultatima za slicna istrazivanja gradevinskih
materijala u svetu.

Ova doktorska disertacija predstavlja proizvod intenzivne saradnje Katedre za nuklearnu fiziku
Prirodno-matematickog fakulteta u Novom Sadu, Katerde za inZenjerstvo materijala Tehnoloskog
fakulteta, Univerziteta u Novom Sadu, Odseka za medicinske i poslovno-tehnoloske studije
Akademije strukovnih studija Sabac, Laboratorije za nuklearnu i plazma fiziku Instituta za
nuklearne nauke Vinca i1 Odjela za fiziku SveuciliSta Josipa Jurja Strossmayera u Osijeku,
Hrvatska.

Rezultati koji nastanu u ovoj doktorskoj disertaciji dace jedinstven pregled radioloskih i
strukturnih osobina reprezentativnih gradevinskih materijala koji se koriste u Srbiji. Publikovani
rezultati u medunarodnim Casopisima ¢e zasigurno dati doprinos daljem razvoju problematike
emanacije i ekshalacije radona iz gradevinskih materijala. Razvijene metode merenja ekshalacije
radona iz gradevinskih materijala sluzi¢e za dalja merenja i razvoj na Departmanu za fiziku u
Novom Sadu.

Rezultati ¢e predoditi radioloske moguénosti upotrebe otpadnog fosfogipsa kao jednog od
NORM materijala i dodatka u proizvodnji opeke sa procenom radijacionog rizika na izlozenost
ljudi u zatvorenom prostoru.

Novoproizveden materijal opeke sa fosfogipsom i dobijenim radioloskim i strukturnim
karakteristikama moze imati svoju potencijalnu prakticnu primenu u gradevinarstvu kao i
standardna opeka. Upotreba fosfogipsa kao dodatka prirodnom gipsu uz procenu radijacionog
rizika moze imati prakticnu primenu pri proizvodnji gips-karton ploca koje se sve vise
upotrebljavaju u gradevinarstvu u tzv. “suvoj gradnji”. Ovim bi se ostvario i ekoloski i ekonomski
benefit. 1zmerene vrednosti nivoa radioaktivnosti u analiziranim uzorcima fosfogipsa mogu se
dalje koristiti u studijama procene uticaja na zivotnu sredinu.

02.06.2020.
U Novom Sadu MSc Predrag Kuzmanovié, dipl. prof.
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Spisak skracenica

NORM, Naturally Occurring Radioactive Materijals

IAEA, International Atomic Energy Agency

UNSCEAR, United Nations Acientific Committee on the Effects of Atomic Radiation
ICRP, International Commission on Radiological Protection
WHO, World Health Organization

EURATOM, European Atomic Energy Community

PG, Phosphogypsum

NG, Natural Gypsum

GB, Gypsum Board

XRD, X-ray Powder Diffraction

XRF, X-ray fluorescence
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1 TEORIJISKI DEO
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1 Prirodna radioaktivnost

1.1 Istorijat

Radioaktivnost je prvi put detektovao i opisao 1896. godine Bekerel (Antoine Henri Becquerel
(1852-1908.)) ubrzo nakon otkrica rendgenskih zraka od strane Rendgena (Wilhelm Conrad
Rontgen (1845-1923.)) 1895. godine. Radioaktivnost je slucajno otkrivena pomocu efekta
stvaranja ekspozicije na fotografskoj plo¢i minerala koji sadrzi uran —,pitchblende”, kada je
umotan u crni papir i zadrzan u mraku. Ubrzo nakon fundamentalnih otkri¢a, Pjer Kiri (Pierre
Curie (1859-1906.)) je zajedno sa suprugom Marijom Kiri (Maria Sktodowska-Curie (1867-
1934.)) izdvojio dva nova izvora radioaktivnosti iz smesa - radijuma i polonijuma. Raderford
(Ernest Rutherford (1871-1937.)) je 1898. godine ustanovio da postoje najmanje dve komponente
zracenja koje emituju ti elementi. 1899. godine isti fizicar razlikuje alfa i beta Cestice. Sledece
godine, Vilard (Paul Villard (1860-1934.)) je otkrio i opisao gama zrake koje emituje radijum.
Nemacki fizicar Dorn (Friedrich Ernst Dorn (1848-1916.)) 1900. godine otkriva radioaktivni gas
radon-222 (Tykva and Berg, 2004).

1919. godine Raderford je izvrsio prvu vestacku transmutaciju jednog elementa u drugi. U
svojim eksperimentima, mogao je proizvesti stabilan kiseonik 'O i *H bombardovanjem stabilnog
azota N sa alfa Cesticama. Pocetkom tridesetih godina 20. veka druga vazna otkri¢a znatno su
doprinela saznanjima o radioaktivnosti. Neutron je 1932. otkrio Cedvik (James Chadwick (1891-
1974.)), pozitron iste godine Anderson (Carl Carl Anderson (1905-1991.)) i deuterijum (*H) 1933.
naucnik Juri (Harold C. Urey (1893-1981.)) (Tykva and Berg, 2004).

Jo§ jedan znacajan korak u istrazivanju radioaktivnosti sastojao se u otkricu vestackih
radionuklida od strane Frederika Zolio (Frederic Joliot (1900-1958.)) i Irene Kiri (Iréne Joliot-
Curie (1897-1956.)) 1934. godine. Oni su bombardovali bor i aluminijum sa alfa Cesticama iz
polonijuma i dobili radioaktivni azot (*N) i fosfor (*°P), respektivno. Ove dve reakcije mogu se
predstaviti jednostavno kao °B(o, n)™N i ?’Al(a, n)*P. Ubrzo nakon otkrivanja vestacke
radioaktivnosti, nau¢nici su poceli da bombarduju prakti¢éno svaki element periodnog sistema
elemenata sa ubrzanim protonima, deuteronima i alfa Cesticama - koriste¢i rane Cockcroft-Valton
akceleratore, akceleratore Van de Graaff i ciklotrone. Na ovaj nacin su uspeli da proizvedu i
identifikuju stotine novih radionuklida. Upotreba elektronskog linearnog akceleratora daje dodatnu
moguénost stvaranja novih radionuklida (Tykva and Berg, 2004).

Trenutno je poznato i identifikovano negde oko 2600 nuklida: 260 stabilnih nuklida, 25
veoma dugotrajnih prirodnih radionuklida, 1 viSe od 2300 vesStackih radionuklida. Nedavni
napredak u akceleratorima Cestica, nuklearnoj instrumentaciji i eksperimentalnim tehnikama
doveli su do povecane sposobnosti za proizvodnju novih nuklida (Tykva and Berg, 2004). Ovo je
dovelo i do njihove ubrzane prakti¢ne primene U medicini i drugim nau¢nim disciplinama.

Prirodna radioaktivnost je stara koliko i sama planeta Zemlja. Jo$ i u vremenu starog Rima
ona je bila primenjivana u lecenju, glavni primer jesu bile mineralne vode u banjama, za koje se po
otkri¢u radioaktivnosti krajem 19. veka ustanovilo da te vode sadrze povecane koncentracije
aktivnsti radioaktivnih elemenata. U nekim zemljama se do danas zadrzao duh verovanja da
radioaktivni npr. pesak brazilskih plaza ili visoka koncentarcija radioaktivnog gasa radona u starim
rudnicima mogu blagotvorno uticati na ljudski organizam, pa ¢ak ileciti pojedine bolesti (Eisenbud
and Gesell, 1997).
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Odredena koli¢ina informacija o radioaktivnosti zivotne sredine bila je dostupna ve¢ pre
Drugog svetskog rata, ali se te informacije nisu daleko Sirile, jer je bilo malo specijalizovanih
laboratorija za merenje radioaktivnosti. Izmedu 1940. i 1962. godine zapocela je serija testova
nuklearnog oruzja u atmosferi, prvo u Sjedinjenim Americkim drzavama, a zatim i u Sovjetskom
Savezu, Ujedinjenom Kraljevstvu, Francuskoj, Indiji i Kini. Ovom prilikom u zivotnu sredinu je
emitovana velika koli¢ina vestacke radioaktivnosti, gde su emitovani radionuklidi kontaminirali
zemljiste 1 prehrambene lance. Iz ovog razloga javila se sve veca potreba za monitoring
radioaktivnosti u zivotnoj sredini i formiranje sve veceg broja usko specijalizovanih laboratorija za
merenje nivoa radioaktivnosti u zivotnoj sredini kao i pracenje uticaja na ljudsku populaciju. Tako
je 1955. godine formiran nau¢ni komitet Ujedinjenih nacija koji se bavi efektima atomskog
zraenja UNSCEAR (Eisenbud and Gesell, 1997). kao i druge medunarodne organizacije koje se
bave ovim problemima.

1.2 [Izvorijonizujucéeg zracenja

Jonizujuce zraCenje Cine teSke i lake naelektrisane Cestice i elektromagnetno zracenje. Naziv
jonizujuce zracenje je proisteklo od efekta koji to zracenje izaziva pri kontakti sa materijom. Kada
ovo zracenje interaguje sa ljudskim organizmom npr. u vremenu kraéem od jedne sekunde dolazi
do interakcije sa atomima sredine i formiranja pozitivno naelektrisanih jona odnosno procesa
jonizacije.

Izvori jonizujuéeg zra¢enja u odnosu na coveka i okolni Zivi svet mogu biti spoljasnji 1
unutra$nji, a prema svom poreklu mogu se podeliti na:

1. Prirodne izvore zracenja:
a. Kosmicko zracenje;
b.  Kosmogeni radionuklidi, 'Be, **C, °H;
C. Radionuklidi zemaljskog porekla:
. Radionuklidi iz serija 28U, U i #Th;
. Ostali prirodni radionuklidi izvan serija: “°K, 8’Rb, **°In, **La;
2. Izazvane ljudskom delatno$¢u i NORM materijale:
a. Kosmicko zracenje u aerotransportu;
b. Radionuklidi iz sagorevaja uglja, nafte i gasa;
C. Radionuklidi koji se redistribuiraju gradevinskim materijalom 1 rudarskom
delatnoscu;
d. Radionuklidi u vestackim dubrivima;
e. Radionuklidi u koncentrovanim produktima veterinarskog nadzora (sto¢nom
hranivu, mleku u prahu i dr.);
f. Radionuklidi u predmetima Siroke potrosnje;
Radionuklidi u zatvorenim prostorijama (radon i zraCenje iz gradevinskih
materijala).
3. Proizvedene izvore zracenja:
a.  Radionuklidi poreklom iz nuklearnih eksplozija (**’Cs, sr, ®Zzr);
b. Nuklearni objekti i postrojenja;
C. Izvori zracenja u medicinskoj radiologiji (radiodijagnostika, radioterapija i

nukleara medicina);
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d. Izvori zra¢enja u industriji (kerami¢ka industrija, industrija vestackih dubriva i
dr);
e. Izvori jonizujuceg zraCenja u javnoj upotrebi (radioaktivni gromobrani;

detektori dima, Gasovnici i dr.) (Conkié, 1997).

]

Radon =Tlo
11% 1%

B Gradevinski ° ° _
materijali/tlo ®\Vodaiz

m Kosmicko 14% vodovoda
zradenje Gradevinski
Medicina materijali

¥ Hrana/pijaca Spoljasnji
voda vazduh

® Nuklearna H Bunarska voda
industrija

Slika 1.1 Izvori jonizujuceg zracenja (levo) i radona (desno) kojima je covek izlozen (Seo et al.,
2018).

Na Slici 1.1 dat je pregled udela izloZenosti razlicitih uzvora zracenja u ukupnoj izlozenosti
coveka tokom godine. U izveStaju UNSCEAR-a iz 2008. godine, rezimirano je da prosecna
godisnja efektivna doza od izloZenosti prirodnim izvorima zrac¢enja iznosi 2,4 mSv a vestackih 0,6
mSv (UNSCEAR, 2008). Medu svim izvorima zrafenja najve¢i doprinos daje udisanje radona
(oko 1,26 mSv godisnje), $to je oko 42% ukupne godiSnje doze od 3,0 mSv, Slika 1.1. Glavni
izvor radona u zatvorenom prostoru je uglavnom tlo i geoloska podloga ispod tla (Porstendorfer,
1994; Tan and Xiao, 2013). Ukupna izloZenost jonizuju¢em zraenju od gradevinskih materijala i
tla je oko 18%, dok je izloZenost radonu iz gradevinskih materijala oko 2,5%.

1.3 NORM materijali

Svi gradevinski materijali sadrZze prirodne radioizotope u vecoj ili manjoj meri. Nivo prirodne
radioaktivnosti u gradevinskim materijalima u odredenim uslovima moZze biti radiolSki hazard po
ljudsko zdravlje. 1z ovog razloga je potrebno ispitivati nivo prirodne radioaktivnosti u razli¢itim
gradevinskim materijalima 1 vrSiti procenu radijacionog rizika (Gupta and Chauhan 2011; Alali et
al., 2018).

Gradevinska industrija je jedna od industrija u kojoj se kao sirovine koriste materijali koji u
sebi sadrze prirodne radioizotope — NORM materijali (eng. Naturally Occurring Radioactive
Materijals). Radioaktivnost gradevinskog materijala zavisi od minerala koji se koriste za njihovu
proizvodnju (Markkanen, 1995). Gradevinski materijali mogu da sadrze poviSene nivoe
radionuklida **Ra, **Th i “°K, te je vazno odrediti koncentracije aktivnosti ovih radionuklida u
tim materijalima kako bi se smanjio potencijalni radioloski rizik po ljudsko zdravlje (Joshua et al.,
2009; Abbasi, 2013).

Ostaci od rudarstva i mlevenja uranijumskih ruda kao i iz mnogih drugih industrija za vadenje
resursa (na primer, fosfogips iz industrije fosfata i ostaci iz prerade mineralnih sirovina i iz
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industrije nafte, gasa i uglja) mogu sadrzati uranijumsku ili torijumsku seriju radionuklida ili obe i
zbog toga se smatraju prirodno radioaktivnim materijalima (NORM). Jedna bitna ¢injenica o
radioloskom uticaju koji nastaje iz NORM ostataka je emisija gama zracenja kao i izotopa radona
u atmosferu odnosno zatvoren prostor. Pored toga, merenje ekshalacije radona iz ovakvih
materijala je veoma bitno radi uspostavljanja adekvatnih remedijacionih tehnika, ako je postojeci
materijal ve¢ ugraden u enterijeru ili zbog minimiziranja radijacionog uticaja na ljude i zivotnu
sredinu u potencijalnoj upotrebi (IAEA 474, 2013).

Gubitak energetskih resursa i primarnih sirovina dovodi do trazenja alternativnih puteva za
proizvodnju gradevinskih materijala. U razvoju novih sintetickih gradevinskih materijala upotreba
nus-proizvoda iz nekoliko industrijskih sektora postaje sve veca potreba u svetu ¢ime se generisu
sve vece kolicine ovako stvorenih NORM materijala koji zahtevaju procene radijacionog rizika pre
same upotrebe u gradevinarstvu (Schroeyers, 2017).

Ranije se za materijale dobijene iz razli¢itih tehnoloskih postupaka, a koju u sebi sadrze
prirodne radioisotope (fosfogips, letec¢i pepeo, Sljaka iz visokih pe¢i i dr.) koristio izraz TENORM
(eng. Technologically Enhanced Naturally Occurring Radioactive Materijal) ali se prema novijim
klasifikacijama od strane Medunarodne agencije za atomsku energiju ovaj izraz prestao koristiti, i
svi materijali koji u sebi sadrze prirodne izotope oznaceni su kao NORM.

1.3.1 Radonuklidi u gradevinskim materijalima

Radiouklidi zemaljskog porekla koji se javljaju u prirodi, prisutni su u razli¢itim koncentracijama
u zivotnoj sredini, ukljucujuéi i ljudsko telo. Samo oni radionuklidi sa poluzZivotom uporedivim sa
staroS¢u planete Zemlje 1 njihovi produkti raspada postoje u dovoljnoj koli¢ini da znacajno
doprinesu izlozenosti stanovnistva (UNSCEAR, 2008). Prema podacima UNSCEAR (1993, 2000)
Zemljina kora sadrzi izmedu 2 ppm i 20 ppm torijuma, i izmedu 0,5 i 5 ppm uranijuma. Maseni
odnos izoropa 2*°U i U je oko 0,0073 i odnos aktivnosti oko 0,046.

238U 234U
447x10%y — b/’ 246x10°y
34
EJ.* m:P,‘i u£
y 1.16m
24Th #0Th

24.1d 7.54%10%y
"
226,
i

1600y

of
222Rn
382d

y

ZISPO 214P0 ZIDPO
3.07m P p/’ 162 pis e n/’ 138d
; 1 1
4 f 198m rl* B 5.01d ﬂ‘
214Pb Zlnpb 2[1th

269 m 222y stable

Slika 1.2 Serija raspada primordijalnog radionuklida **U (IAEA 474, 2013).
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Slika 1.3 Serija raspada primordijalnog radionuklida >*°U (IAEA 474, 2013).
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Slika 1.4 Serija raspada primordijalnog radionuklida **Th (IAEA 474, 2013).

U prirodi se moze na¢i odreden broj izotopa (viSe od 60) koji su nestabilni i raspadaju se. U
prirodi postoje tri radioaktivna elementa kojima je period poluraspada toliko dug da nisu uspeli u
potpunosti da se raspadnu u poslednjih 4,5 milijardi godina na koliko je procenjena starost planete
Zemlje. Re¢ je o uranijumovim izotopima U, U i izotopu torijuma %**Th &iji se periodu
poluraspada 4,5 - 10°, 7,1 - 10% i 1,4 - 10" godina, respektivno. Izotop %*®U se nakon emisije alfa
Gestice transformi¢e u 2**Th, koji se dalje raspada i nakon beta raspada prelazi u metastabilno
jezgro 2*™pa. Ovaj izotop se dalje raspada beta raspadom tako da se proces raspada odvija preko
niza elemenata dok se kao krajnji prodkt raspada ne stvori stabilni izotop olova *Pb. Ovakav
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raspad u kojim se sukcesivnim transformacijama (alfa raspadom i beta raspadom propraéeni gama
zracenjem) dobijaju nestabilni izotopi koji se zavrSavaju nekim od stabilnih izotopa olova
ostvaruje radioaktivni niz. Na Slikama 1.2-1.4 prikazani su prirodni radioaktivni nizovi *®U
(uranijumov niz), 2°U (aktinijumski niz) i ?2Th (torijumov niz) (IAEA 474, 2013; Krmar, 2013).

Ono $to je potrebno naglasiti je da se svi izotopi iz ova tri niza u prirodi ne mogu naéi izvan
samog niza, ve¢ isklju¢ivo kao njegov deo. U prirodni postoje neki od radioaktivnih izotopa koji
se mogu naéi u prirodi, a ne pripadaju ni jednom od radioaktivnih nizova. Najpoznatiji je “K ¢&iji
je period poluraspada 1,4 - 10° godina. Radioaktivni elementi mogu nastati u pri interakciji atoma
u visim slojevima atmosfere sa kosmickim zracenjem. Takvi izotopi su Be i **C koji takode nisu
¢lanovi ni jednog radioaktivnog niza.

Prirodni uranijum uglavnom sadrzi 238, ¢ija je Sema raspada prikazana na Slici 1.2. Kao §to
je prikazano na ovoj slici, svaki ¢lan ove serije je nestabilan i raspada se ili alfa ili beta raspadom
dok se ne formira stabilan izotop “°Pb. Pored #**U, prirodni uranijum sadrzi 0,73% 2*U. Ovaj
izotop je takode predak serije raspada koja se zavriava stabilnim izotopom 2°’Pb. *®U je najces¢i
izotop uranijuma koji se nalazi u prirodi. Oko 99,284% prirodnog uranijuma predstavlja 2*U.
Uranijum se javlja u brojnim mineralima kao §to su uraninit, karnotit, autunit, uranofan, davidit i
tobernit. Takode se nalazi u pesku fosfata, lignita i monazita, i moze se komercijalno izvu¢i iz ovih
izvora. Tragovi uranijuma (kao i torijuma %**Th) mogu se naéi u prakti¢no svim mineralnim
sirovinama koje se koriste za proizvodnju betona i drugih gradevinskih cementnih proizvoda.
Jedan od znacajnijih &lanova niza *®U je radijum-226 (“**Ra) koji je zemnoalkalni element sa
periodom poluraspada od 1620 godina, &ijim alfa raspadom nastaje radon-222 (**’Rn) kome ée biti
posveéena naro€ita paZnja u ovoj studiji, Sema raspada %*°Ra data je na Slici 1.5. Ovaj radionuklid
alfa raspadom prelazi u “’Rn emitujuéi alfa Cesticu energije 4,78 MeV (94,5%) ili emitujuéi alfa
Cesticu energije 4,60 MeV (5,5%) uz emisiju gama fotona energije 0,186 MeV (4%) prelazi u
stabilnije stanje >*’Rn (L'Annunziata, 2012).

226

gg Ra

4,78 MeV

/
//

/

/

4,78 MeV
g /4,60 MeV
50 ;
e /5%
e //(l.

/

/
y
S
S
i

/ —F——— 0186 MeV
5 Yo 4%
Rn v ¢

Y 0

Slika 1.5 Sema raspada **Ra.

Uranijum i radijum se pojavljuju u litosferi u razli¢itim geoloskim objektima: Stenama,
rudama kao i samom tlu. U najve¢im koncentracijama se pojavljuju u rudama, u sopstvenim
rudnim lezistima ili pak kao primese u rudama fosfata i drugim sirovina; u stenama se znacajno
koncentrisu, zbog svog geohemijskog karaktera, u kiselim magmatskim stenama i Skriljcima.
IstraZivanja su pokazala da su najvise koncentracije “°Ra uzmerene u granitnim stenama, kao i
NORM materijalima fosfogipsu, sljaci iz visokih pehi kao i pepelu od sagorevanja uglja (Al-
Jarallah, 2001; EC, 1999; Todorovi¢ et al., 2014).
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Torijum-232 (***Th), je prirodni radionuklid koji se javlja u mineralima toritu i torijanitu.
Njegove koli¢ine u tragovima nalaze se i u vecini gradevinskih materijala mineralnog porekla,
ukljucujuéi beton. Lanac raspada ***Th prikazan je na Slici 1.4. Jedan od izotopa ovog lanca je
radioaktivni gas radon-220 (**’Rn), nazvan toron.

40K
I *
EC ) Mot= ‘B
| 553001310 a7 |

Bec,1.46=10.55%, [/
EC/ (B*
v Becgs=0.2% J | Bg+=0.001% | B3=89.25%
40
OpAr Ca

Slika 1.6 Sema raspada *°K.

Kalijum-40 (*°K) je radioaktivni izotop prirodnog porekla koji se javlja samostalno van tri
osnovna radoaktivna niza (kalijum predstavlja oko 2,4% teZine Zemljine kore). Sema raspada “°K
prikazana je na Slici 1.6 gde se moZe uociti da se dezintegracija kod ovog nuklida odvija
raspadom u stabilni “°Ca (89, 25%) kao i putem elektronskog zahvata (10,55%) nakon &ega se
odvija p* raspad u stabilni “°Ar koji se deekscituje emitujué¢i gama liniju energije 1460,82 keV. Od
prirodnih radionuklida “°K je najrasprostranjeniji u Zemljinoj kori. Procenjuje se da je njegova
masena zastupljenost i do 10.000 putra veéa od uraijuma i torijuma. Postoje dva stabilna
(neradioaktivna) izotopa kalijuma, **K i *K. *K sadrzi veé¢inu (oko 93%) prirodnog kalijuma, a
K ¢ini uglavnom sve ostalo. Radioaktivni “°K sadrzi veoma mali udeo (oko 0,018%) kalijuma
koji se nalazi u prirodi. Posto “°K predstavlja 0,018% prirodnog kalijuma, njegova koncentracija u
Zemljinoj kori je oko 1,8 mg/kg ili 480 Bq kg™*. Masena zastupljenost K u stenama u Zemlji je 10*
puta veéa od **Th i **®U (Antovi¢ and Antovié, 2018; Slivka et al., 2000).

Prema naznakama Evropske Komisije (EC, 1999) radionuklidi koji najvise doprinose ja¢ini
apsorbovane doze gama zraCenja i Cije se koncentracije aktivnosti obi¢no odreduju prilikom
monitoringa radioaktivnosti gradevinskih materijala su ?%Ra, #Th i “K. Prosetne koncentracije
aktivnosti “°Ra, %?Th i “°K za gradevinske materijale u svetu iznose 50 Bq kg™, 50 Bq kg™ i 500
Bq kg, respektivno (UNSCEAR, 1993).

Ljudi su svakodnevno izloZeni gama zrac¢enju kao i radonu i1 njegovim potomcima koji potici
iz gradevinskih materijala, jer provedu c¢ak 80% Zivotnog veka u zatvorenom prostoru
(UNSCEAR, 2000). IzloZenost zracenju od prirodne radioaktivnosti gradevinskih materijala moze
predstavljati zdravstveni hazard (ICRP, 1990; Iwaoka et al., 2015; Lu et al., 2014). Neka od
istrazivanja navode da izloZenost zracenju iz gradevinskih materijala predstavlja oko 10% od doze
zraCenja koju Covek primi u toku jedne godine (Uosif, 2013). Radionuklidi u gradevinskim
materijalima &ijim je zradenju Sovek izloZen poti¢u iz serija. “®U, *Th i primordijalnog
radionuklida “°K (Cazula et al., 2015; Lu et al., 2014; Madruga et al., 2018). Jo§ sedamdesetih
godina proS¢og veka Savezna Republika Nemacka obavila je istrazivanje sa 30 000 stanova i
utvrdila da je, u proseku, spoljasnja izloZzenost zracenju bila veca za 33% unutar stanova nego na
otvorenom. Stoga, iako gradevinski materijali apsorbuju zracenje koje potiCe izvan zgrade,
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izloZzenost unutar zgrade vise je nego nadoknadeno prisustvom radionuklida u gradevinskom
materijalu (Cazula et al., 2015; Eisenbud and Gesell, 1997).

Najveéu opasnost po zdravlje ljudi predstavlja poveéan nivo **°Ra u gradevinskim
materijalima zbog dvostruke opasnosti od izlaganja gama zradenju i udisanja *’Rn iz okolnog
vazduha (Kayakokii et al., 2016; Madruga et al., 2018; Todorovi¢ et al., 2014a). Radioaktivnost
gradevinskih materijala zavisi od radioaktivnosti materijala koji se koriste za njihovu proizvodnju
(stene i zemlja) $to zavisi od lokalnih geoloskih i geofizi¢kih uslova (Kayakdkii et al., 2016; Amin
and Naji, 2013, Uosif, 2013; Madruga et al., 2018). Neki od gradevinskih materijala kao §to su
granit, cigla, gips, cement i keramicke plo¢ice mogu proizvesti znac¢ajnu dozu zracenja (Madruga
et al., 2018). Nivo radioaktivnosti npr. keramickih plo¢ica moze biti povecan usled koriséenja
cirkona kao pigmenta u glazuri pri proizvodnji (IAEA, 2003, 2007). Koncentracija aktivnosti ?°Ra
u circonijumskim mineralima moze dosti¢i vrednost i do 6900 Bq kg™, izmereno za neke
italijanske cirkone (Todorovi¢ et al., 2016). U nekim keramic¢kim plo¢icama u Jemenu izmerena je
koncentracija aktivnosti “°Ra i **Th oko 550 Bq kg™ i 270 Bq kg™, respektivno (Amin and Naji,
2013), Sto moze predstavljati znacajnu izloZenost jonizuju¢em zracenju.

Da bi se optimizovala izlozenost ljudi jonizuju¢em zracenju, postoji potreba za kontrolom i
pracenjem koncentracija aktivnosti 22°Ra, ®Th i “*K u gradevinskim materijalima (Todorovi¢ et
al., 2017). Da bi se merenje ovih radionuklida izvelo na valjan nacin, sa pouzdanim rezultatima,
potrebno je postizanje sekularne radioaktivne ravnoteze.

1.3.2 Radioaktivna ravnoteza

U radioaktivnim nizovima gde se radioizotopi sukcesivno raspadaju sve dok se ne dobije stabilni
radioizotop, postavlja se problem odredivanja aktivnosti pojedinih radionuklida ¢lanova niza,
odnosno broja atoma N, ukoliko su poznati period poluraspada Ty, ili konstanta radioaktivnog
raspada A posmatranog radionuklida. Za radioaktivni niz sacinjen od n ¢lanova, proces sukcesivne
radioaktivne transformacije radionuklida moZe se opisati sa n diferencijalnih jednacina.

Pocetni problem se postavlja polaze¢i od sledeceg slucaja:

N; Z N, Z N, (1.1

Transformacija (1.1) bi se mogla opisati i recina i glasila bi: N; se raspada u N,, a ova se vrsta
atoma raspada u N5 koji je stabilan ¢lan niza. U ovom nizu se N; zove predak, a N, potomak, pri
¢emu su 44 i A, konstante radioaktivnog raspada pretka odnosno potomka. Ovakav se radioaktivni
proces moze opisati sa tri diferencijalne jednacine koje imaju oblike:

dN.
) d—tl = -4, N, (1.2)
N
d—tzd= AN, — A,N, (1.3)
N
—dt3 = A,N, (1.4)

Resavanjem jednacine (1.3) dobija se broj atoma drugog ¢lana u radioaktivnom nizu. Treba
napomenuti da je broj atoma prvog niza N; dat jedna¢inom eksponencijalnog oblika, odnosno
zakonom radiaktivnog raspada koji ima oblik:
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Nl = N()le_llt (1.5)
uvrStavanjem relacije (1.5) u (1.3) dobija se:

dN, _ At
W - /11N1 - /12N2 - AlN()le 10— AZNZ (16)

mnoZenje izraza (1.6) sa e*2¢ i integracijom dobija se izraz:

M

N, =—+
LA

Ngje Mt + Ce=*2t (1.7)

gde je C konstanta integracije. Ona se odreduje iz pocetnih uslova u trenutku t=0 bilo je No, atoma
potomka pa se iz toga dobija da konstanta integraije ima vrednost:

A
C = Ny — mNm (1.8)

Ako relacija (1.8) uvrsti u (1.7) dobija se:

M

N, = 1y — Ay

Noy (et — e722t) + Ny e 22t (1.9)

Poslednja jednaCina daje zavisnost broja atoma potomka nastalih radioaktivnim raspadom
njegovog pretka N; od vremena.

Ako se vrednost Ny uvrsti u relaciju (1.4) i ova resi, dobija se broj atoma poslednjeg ¢lana niza,
koji je stabilan. Ovo reSenje ima oblik:

dN;

- = A,N, = ,12[/1 NOl(e —ht -lzt)+1v02e-ﬂzf] (1.10)

Sredivanjem relacije i njenom integracijom dobija se resenje za N3 koje ima oblik:

NZ—{ e Noz}e"lzt— A2 Nose ™t + D (1.11)
Ay — /11 Ay — A4

gde je D integraciona konstanta. Ona se odreduje iz pocetnih uslova kao malo pre. Neka je u
trenutku t=0, bilo Ng3 atoma poslednjeg ¢lana niza. Tada se primenom pocetnih uslova dobija
vrednost konstante D koja iznosi:

D = N01 + N02 + N03 (112)

Uvrstavanjem D u relaciju (1.11) dobija se vremenska funkcija sledeceg oblika:
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A A
N5(t) = Nos + Noz(1 — e™28) + Ny, (1 . e‘)‘zt) (1.13)
Ay — A Ay =X

u praksi se koristi sledeéi pocetni uslov Ny; # 0,a Ny, = Ny3 = 0 relacije (1.9) i (1.13) mogu
napisati kao:

A
Noi(e™1f —e™%f) =+ 1/1 Nore™M1t(1 — eh=22)t) (1.14)
271

!
R

A A
N3(t) == NOl (1 - 2 e_llt + —le—ﬂ.zt) (1.15)

A2 =1 A2 — A4

Resenja ove tri diferencijalne jednacine predstavljena su graficki na Slici 1.7. Ovaj problem u
pocetku je postavljen sa radioaktivnim nizom od tri ¢lana, Citava problematika se moze dati i za
niz od n ¢lanova, samo $to se sistem dosta usloZnjava i komplikuje reSavanje samih diferencijalnih
jednacina.
. e : : y . dN .
Direktno objasnjenje sekularne radioaktivne ravnoteze vezuje se za uslov e 0. Primenom

ovog uslova na ¢lanova niza (1.2-1.4) (i tako i za sve vise ¢lanove od tre¢eg) pokazuje se da se
broj atoma bilo kog ¢lana niza ne menja. To je, u stvari, onaj trenutak vremena kada se raspadne
onoliko atoma koliko se stvori.

Strogo matematicki, ovi uslovi u potpunosti nikada nisu ispunjeni. Z slucaj A=0, podrazumeva
se neaktivni materijal, pa govoriti o radioaktivnim ravnoteZama tada nema smisla. Medutim, stanja
bliska radioaktivnim ravnotezama su moguca. Recimo, to je slucaj kada pored poluraspada pretka
Ti2 teZzi beskonacnosti, ili je znatno ve¢i u odnosu na period poluraspada potomka. Takav je

primer 2*U. Njegov period poluraspada iznosi Ty2(***U)=4,5-10° godina, a period poluraspada
0,693

. . . y . . v. . dN
njegovog potomka je kraci, te se Ny moZe smatrati konstantnim, a 1 = — 0 ¢ime je, d—tz =0,

1/2
uslov za radioaktivnu ravnotezu ispunjen.

N
24
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Slika 1.7 Radioaktivni niz od tri ¢lana. U pocetku prisutan je samo predak; potomak ima period
poluraspada T,=5h, dok je treci ¢lan stabilan.

Za ovaj tip radioaktivne ravnoteze moze se napisati sledeci uslov:

A K Ay (1.16)



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

tada je
I /11N1 = /12N2 — e = /1nNn (117)
ili
NN N (1.18)
ti,  ti t2

Ove se relacije mogu primeniti za odredivanje vremena odnosno perioda poluraspada pretka,
kada se period poluraspada potomka zna. Ako je period poluraspada pretka veoma dug, drugih

mogucnosti za odredivanje sem radioaktivne ravnoteze nema. U slucaju da je poznat odnos broja
238
)

atoma izmedu urana i radijuma; on iznosi = 2,8-10°, a period poluraspada radijuma kako

N(226Ra)
je navedeno ranije iznosi 1620 godina. Na osnovu ovih podataka period poluraspada urana je
odreden i iznosi 4,5 x 10° godina. Ovakav tip ravnoteZe naziva se sekularna ili trajna radioaktivna
ravnozeza (Marinkov, 2010).

Koris¢enjem jednacine (1.14), kao i uslova sekularne radioaktivne ravnoteze (1.16), moze se
napisati izraz za aktivnost potomka koji glasi:

A == AZNZ - AlNOI(l - e_lzt) (1.19)

Ova jednacina predstavlja aktivnost potomka u funkciji vremena. Apsolutna aktivnost, medutim,
jednaka je sumi aktivnosti pretka i potomka i moze se izraziti na slede¢i nacin:

Ator = A11Noy + A,N; = ANy, (2 — e72Y) (1.20)
G
b
100 —— 100 |
" _f\/ ......
g ) ]
=\ 2
g I\ 2
%\
10 '\ 10
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Slika 1.8 Trajna i prelazna ravnoteza (Marinkov, 2010).
(a) a - Rastuca aktivnost potomka; b - Aktivnost pretka (T —o0); ¢ - Totalna aktivnost; d -
Raspad potomka (b) a - Narastajuca aktivnost potomka; b - Aktivnost pretka (T = 8,0 h); c
- Totalna aktivnost; d - Raspad potomka; e - Totalna aktivnost potomka u frakcijama
pretka i potomka.

Prema relaciji (1.18), vidi se da aktivnost potomka raste sa vremenom. Posle nekoliko perioda
poluraspada potomka, aktivnost potomka ¢e se izjednaciti sa aktivnoS¢u pretka. Apsolutna
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aktivnost se uvecava dva puta, Sto se vidi iz relacije (1.19). Uspostavljanje ovakve radioaktivne
ravnoteze dato je na Slici 1.8a pod a) i b.

Drugi tip radioaktivne ravnoteze sledi iz uslova:
M <A, (1.21)

tj. kada konstanta raspada 4, nije mnogo vec¢a od konstante A, ali se znatno razlikuju. To je slucaj
kada je period puluraspada pretka veci od perioda poluraspada, odnosno kada je Tll/z > T12/2. U
tom slucaju je

et < g~Mt (1.22)

pa se ¢lan e ~*2% u relaciji (1.14) moZe zanemariti. Pod ovim uslovima broj atoma potomka iznosi:

Ny e Mt (1.23)

Prema relaciji (1.21) kada je radioaktivna ravnoteza jedanput uspostavljena, apsolutna aktivnost
opada sa periodom poluraspada pretka (Marinkov, 2010).
Posto je N; = Ny;e 1%, odnos broja atoma pretka i potomka dat je relacijom:

NZ /11
N, A, — A4

Odnos merenih aktivnosti pri radioaktivnoj ravnotezi ovog tipa dat je kao:

A, LN, A
AL 4N =24

(1.24)

Ovaj tip ravnoteze naziva se tranzitna ili prelazna ravnoteza i prikazana je na Slici 1.8a pod b).

2 Efekti jonizujuceg zracenja na ljudski organizam

Jonizujuce zraCenje je zracenje koje ima dovoljno energije da izbije elektrone iz molekula.
Slobodni elektroni zauzvrat mogu ostetiti ljudske ¢elije. Jedan izazov za razumevanje zdravstvenih
efekata radijacije je to Sto ne postoji opste svojstvo koje razlikuje efekte radijacije izazvane
¢ovekom od prirodnog zracenja. Jo$ jedna poteskoca je u razlikovanju karcinoma koji nastaju zbog
izloZenosti zraenju od karcinoma koji nastaju zbog drugih uzroka. Ove su ¢injenice samo neke od
mnogih koje otezavaju okarakterisati Stetne efekte jonizujuceg zracenja na niskim nivoima.
Naime, postoje znacajni dokazi da izlaganje visokom nivou jonizujuéeg zracenja moZze izazvati
bolest ili smrt. Dalje, nauc¢nici su otkrili da pored raka, jonizujuce zracenje u velikim dozama
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izaziva mentalnu retardaciju kod dece majki izlozenih zracenju tokom trudnoce. Podaci prezivelih
od atomske bombe ukazuju na to da su velike doze povezane i sa drugim zdravstvenim efektima,
poput sréanih bolesti i mozdanog udara. Odavde se moze zakljuciti da je jonizujuce zraCenje
ozbiljna pretnja po zdravlje (Committee, 2006).

Ljudska bi¢a su svakodnevno izlozena prirodnom zracenju iz tla, gradevinskog materijala,
vazduha, hrane, svemira, pa ¢ak i elemenata u svojim telima. U interakciji jonizuju¢ih zracenja sa
bioloSkom materijom deSava se prenos energije koja dovodi do pobudenja atoma sredine i
nastanka jonizacije. Vazno je napomenuti da se zbog konstantnog postojanja prirodne
radioaktivnosti (fona) kao i vestackih izvora jonizujuceg zraCenja prisutnih u zivotnoj sredini, ne
moze re¢i da postoji situacija “potpune neozracenosti” odnosno nulte doza koja moze rezultairati
pojavom nultog rizika za ¢oveka. Za razliku od velikih doza kada mogu nastati tkivna oStec¢enja i
pri manjim dozama zracenja na nivou prirodnog fona mogu nastati neki od stohstickih efekata
(kancer i nasledni efekti). Doze oko prirodnog fona mogu izazvati celijska odnosno DNK
ostecenja Sto moze da indukuje neki od kancera ili nasledni efekat (Antovi¢ and Antovié, 2018).

Da bi se izvrSila procena rizika od zracenja i dejstva na ljudski organizam potrebno je
poznavati doze zraCenja kojima Covek potencijalno moze biti izloZzen u odredenim uslovima.
Poznavanje doza zrafenja je veoma znacajno sa stanoviSta same zaStite od zracenja koje se
propisuju domaé¢im i medunarodnim aktima i protokolima kako za stanovniStvo tako i za
profesionalno izlozena lica (Antovi¢ and Antovic¢, 2018).

IzloZenost zraenju meri se u odnosu na koli¢inu apsorbovane doze (D) koja je jednaka

odnosu energije koja se preda masi izloZzenog tela ili organa i moze se iskazati pomocu relacije
(2.2):

D= j—i (kig = Gy) (2.1)

Merna jedinica za apsorbovanu dozu (D) je dzul po kilogramu (J kg™), $to je oznaeno kao Grej
(Gy). Jonizujuce zraenje moze se sastojati od elektromagnetnog zra¢enja, poput X-zraka ili gama
zraka (y-zraka), ili od subatomskih Cestica, poput protona, neutrona i a-¢estica. Za rendgenske i y
zrake se kaze da slabo jonizuju, jer stvaraju brze elektrone koji uzrokuju samo nekoliko desetina
jonizacija kada prelaze celiju. Posto se brzina prenosa energije po jedinici puta naziva linearni
prenos energije ili linearni energijski transfer (LET"), oni se takode nazivaju zradenjem niskog
LET-a ili zracenja sa niskim LET-om. Suprotno tome, teze Cestice (neutron i a-Cestice) se
nazivaju zracenja visokog LET-a jer prenose vise energije po jedinici duzine dok prolaze kroz
¢eliju. Zracenja visokog LET-a mogu uzrokovati vise stetnih efekata po jedinici apsorbovane doze
(Committee, 2006).

Za potrebe zastite od zracenja koristi se veli¢ina — ekvivalentna doza zracenja (Hr) koja se
moze iskazati preko apsorbovane doze zracenja relacijom (2.2) kao:

HT = WR " DT,R (22)

L LET se obiéno izrazava u keV (um)™. Ono §to je potrebno naglastit jeste da alfa Cestice imaju sposobnost direktne
jonizacije sredine kroz koju se prostiru dok neutroni, gama zra¢enje i rendgensko zracenje posto ne nose naelektrisanje
vrse indirektnu jonizaciju gde sopstvenu energiju prenose na naelektrisane Cestice koje dalje vrSe jonizaciju (Antovi¢
and Antovi¢, 2018).
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gde je Wk tezinski faktor datog zracenja (radijacioni tezinski faktor), a Dt je apsorbovana doza
zraCenja tipa — R za vrstu tkiva T. Radijacioni tezinski faktor je bezdimenziona veli¢ina, stoga da
bi se ekvivalentna doza zraCenja razlikovala od apsorbovane doze uvedena je merna jedinica Sv
(Sivert) koja je takode J kg™ kao i Gy. Tezinski faktor za alfa Gestice ima vrednost 20, dok za
fotone i elktrone ima vrednost 1, a kod neutronskih Cestica zavisi od njihove energije (Stabin,
2007).

Za procenu radijacionog rizika koriS¢enje apsorbovane doze zraCenja ne daje znacajne
informacije ako se u obzir ne uzme distribucija energije u ljudskom telu/organu, vreme izlaganja i
radiosenzitivnost ozracenog tkiva ili organa. Iz tog razloga je uvedena efektivna doza zraCenja
koja ove Cinjenice uzima u obzir. Efektina doza se moze izraziti pomocu relacije (2.3) kao:

E=ZWT.HT=ZWTZWR.DT’R (23)
T T R

gde je Wr tkivni teZinski faktor koji je takode bezdimenziona veli¢ina. Ovako definisana doza
zracenja postavlja osnove za procenu doze zracenja kojom je izlozeno Citavo telo ili odredeni
organ. Suma svih tezinskih faktira za pojedina¢ne organe u ljudskom telu moja biti 1. Prema
izvestaju ICRP iz 1977. godine najveci tezinski faktor se pripisuje gonadama (0,25), te se iz toga
zakljuCuje da su gonade najsenzitivnije na dejstvo jonizujuceg zracenja (Antovi¢ and Antovié,
2018).

Ozracivanje ljudskog organizma moze biti spoljasnje 1 unutra$nje. Spoljasnje ozraivanje je
svako ozracivanje koje na organizam deluje spolja, kao §to su prirodno izvori zrac¢enja (kosmicko
zraCenje 1 prirodni radionuklidi) i vestacki izvori u medicini. Unutrasnja izlozenost ljudskog
organizma zracenju osim medicinskih procedura (nuklearna medicina), uslovljena je ¢injenicom
da se odredena koli¢ina radionuklida unosi hranom i1 pi¢em kao i veliki deo udisanjem
radioaktivnih gasova (radona i torona). Respiratorni trakt, gastrointestinalni trakt i koza su organi
preko kojih se radioaktivne supstance unose u organizam. Respiratorni trakt moZe organizmu dati
znadajnu dozu zraGenja udisanjem radioaktivnog gasa **’Rn.

Decenijama je izloZenost zrafenju bila povezana sa oSte¢enjem genoma 1 razvojem
karcinoma. IstraZzivanja o mehanizmima pomocu kojih jonizujuce zraenje moze povecati rizik za
zdravlje takode su fokusirana na kardiovaskularne bolesti i imunoloSke poremecaje. Postoje
posebni slucajevi veoma sloZzenih mehanizama koji su ukljuceni u bioloSke efekte radioaktivnih
izotopa koji ne samo da mogu biti izvor zracenja, veé, kao Sto teSki metali, poput uranijuma, mogu
ispoljavati i hormonalnu, estrogensku aktivnost (Pacheco-Torgal et al., 2012).

Zdravstveni efekti povezani sa izlaganjem uranijuma i torijuma iz gradevinskih materijala
mnogo su slozeniji nego u slucaju izlozenosti radonu. Kao teski metal, uranijum je izvor
jonizujuéeg zraCenja, visoko je toksican, teratogen i embriotoksic¢an i ima pripadnost estrogenskim
receptorima (endokrini poremecaj) (Pacheco-Torgal et al., 2012).

IzloZenost torijumu povezana je sa karcinomom gusterace 1 pluca i respiratornim bolestima.
Kako je to tezak metal, moze se nakupljati u kostima 1 moze izazvati rak kostiju. Kao 1 uranijum, 1
torijum imaju sklonost za estrogenske receptore, mada ovaj bioloski mehanizam nije istrazen
(Pacheco-Torgal et al., 2012).

Bioloski ekekti ozraCivanja zavise od radiosenzitivnosti ¢elije, ali I organa i organizma u
celini, od jacine i ukupne primljene doze, od energije i vrste zracenja kao i od vrste tkiva izloZzenog
organa. Konvencionalna sanzanja o interakciji jonizuju¢ih zracenja sa ljudskim organizmom
govore da ostecenja bioloSkih molekula, posebno DNK, od procesa jonizacije i pobudenja, na
kraju rezultiraju transformacijom ¢elije ili ¢elijskom smréu. Celijska transformacija moze biti
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fatalna ili moze dovesti do izrazaja bolesti (obi¢no raka) u kasnijem periodu. OSte¢enja na DNK
mogu biti direktna (jonizujuca Cestica direktno u interakciji sa atomom u DNK uzrokuje nastanak
oStecenja) ili indirektna (zraCenje u interakciji sa vodom u blizini DNK, formira slobodne radikale
na DNK molekulima), (Stabin, 2007).

Vecina osSte¢enja nastaje od stvaranja slobodnih radikala usled jonizacije i pobudivanja
molekula vode imajuéi u vidu da voda sainjava po nekad i do 90% celijskog sadrzaja. Stvoreni
radikali prenose se na neko rastojanje, uzajamno deluju sa drugim molekulama, Sto moze biti od
bioloS§kog znacaja i na kraju prouzrokovati oStecenja Celijskih struktura, pre svega DNK (Krmar,
2013; Stabin, 2007).

U prvoj fazi indirektne interakcije deSava se radioliza vode gde primarno naelektrisana Cestica
prolazi kroz elasti¢ne i neelasti¢ne sudare. Neelasti¢ni sudari rezultiraju jonizacijom i ekscitacijom
molekula vode, ostavljajuci iza sebe jonizovane (H,0) i ekscitovane (H,O*) molekule i nevezane
subekscitacijske elektrone (e-sup). Subekscitacijski elektron je onaj ¢ija energija nije dovoljna da
proizvedi dalje elektronske prelaze. Suprotno tome, neki elektroni proizvedeni u interakciji
primarne naelektrisane Cestice sa molekulama vode mogu sami imati dovoljnu energiju za
proizvodnju dodatnih elektronskih prelaza. Ovi elektroni mogu proizvesti sekundarne strukture
(delta zrake) izvan onih koje proizvodi primarna cestica. Sve naelektrisane Cestice mogu
komunicirati sa elektronima u vodi pojedinac¢no i zajedno u kondenzovanoj, te¢noj, fazi. Ako je
molekul vode jonizovan, to rezultira stvaranjem jonizovanog molekula vode i slobodnog
elektrona. Slobodni elektron brzo privlaci druge molekule vode, jer blago polarni molekul ima
pozitivan i negativan pol, a pozitivni pol privlaci elektron. Grupa molekula vode se na taj nacin
sakuplja oko elektrona, koji se naziva ,,akvatzovani elektron® (e-5q). Stvaranje akvatizovanog
elektrona se odvija prema reakciji (2.4) (Stabin, 2007):

HZO_) H20+ +E'aq —>H+ + OH- +e'aq (2.4)

U slucaju ekscitacije, elektron u molekulu se podize na visi energijski nivo. Ovaj elektron se moze
vratiti u osnovno stanje ili se molekul moze raspasti u H. i OH. slobodne radikale koji su veoma
reaktivni jer svaki ima visok afinitet za stupanje u hemijske reakcije. Srednje vreme Zzivota ovih
radikala u vodi je oko 1 ps.

H,0 — H- + OH- (2.5)

Dakle, kao konac¢ni produkti procesa radiolize vode nastaju akvatizovan electron (e-5q), i slobodni
radikali (H- 1 OH-), sa relativnim prinosom od 45%, 10% i 45% respektivno. Ono §to je vazno
naglasiti jeste da ukoliko je ozraceno tkivo ili organ dobro snabdeveno kiseonikom, posledice
bivaju visestruko vece jer kod tkiva siromasnih kiseonikom moze se desiti i radiorezistentnost na
odredeno zracenje (Krmar, 2013).

Svaka DNK se sastoji od azotnih baza vezanih labavim vodoni¢nim vezama, pentoznog Secera
1 fosfatne grupe koji su uvnuti u dvolanc¢anu antiparalelnu zavojnicu. Uocena su tri osnovna nacina
ostecenja DNK lanca do kojih dolazi pri interakciji sa stvorenim slobodnim radikalima: ostec¢enje
azotne baze, prekid jednog ili oba lanca. OSte¢enje azotnih baza se obi¢no ogledaju u raskidu
labavih vodoni¢nih veza medju lancima. Ostecenja nastala na molekulu DNK ukoliko se ne
oporave, ili se pogreSno poprave, nastaju mutacije ili hromozomske aberacije (Antovi¢ and
Antovi¢, 2018; Krmar, 2013).
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3 Radon

Radon je plementiti gas, bez boje, mirisa i ukusa, 7,5 puta gus¢i od vazduha. Svaki od tri navedena
radioaktivna niza sadrzi po jedan radonov izotop:
1. U uranijumovom nizu (**®V) alfa raspadom ?*°Ra nastaje “*’Rn ¢&iji je period poluraspada
3,8232(8) dana (Slika 3.1). ?’Rn predstavlja najznacajniji radonov izotop zbog
zastupljenosti u prirodi i pod terminom ,,radon® obi¢no se misli na ovaj izotop.

2. U torijumovom nizu (*?Th) nastaje **°Rn, koji se naziva "toron". Ovaj radioizotop ima
period poluraspada 55,8(3) s.

3. U aktinijumovom nizu (**U) nastaje ?°Rn, koji se &esto naziva “aktinon". Period
poluraspada aktinona je 3,98(3) s, vrlo malo je zastupljen u prirodi (zbog malog sadrzaja
izotopa urana *°U) i njegov doprinos ozracenju ljudi je zanemarljiv (IAEA 474, 2013).

Slika 3.1 Sematski prikaz alfa raspada **°Ra pri cenu nastaje radioaktivni gas >*’Rn.

Osnovne karakteristike ova tri radioizotopa date su u Tabeli 3.1. Od najveceg znacaja pri
monitoringu izloZenosti stanovnistva radonu je njegov radioizotop *’Rn, koji nastaje raspadom
izotopa %°Ra. Poslednjih godina se sve veca paznja posvecuje izotopu toronu Kkoji nastaje
raspadom izotopa radijuma “**Ra u torijumovom nizu, “’Rn (Forkapi¢ et al., 2019). Brojne studije
su pokazale da najveci doprinos sveukupnog izlaganja radioaktivnom zracenju poti¢e upravo od
radona 1 njegovih potomaka, najve¢im delom kroz inhalaciju radona, ali delimi¢no i njegovom
ingestijom.

Tabela 3.1 Glavne karakteristike izotopa radona iz tri radioaktivna niza (Baskaran, 2016;
L'Annunziata, 2012).

Parametar “’Rn “Rn “PRn
Period poluraspada (T1,) 3,8232(8) d 55,8(3) s 3,98(3) s
Konstanta radioaktivnog raspada (1) 2,0984x10° 5T 1,242x107 s 1,74x107" s
6,81 (1,=81%)
o 5,49 (1,299,92%) 6,29 (1,299,93%) 6,55 (1,=11,5%)
Energija alfa cestice (MeV) 4,99 (1,=0,08%) 5,75 (1,=0,07%) 6,52 (1,=0,12%)
6,42 (1,=7,5%)
Prosecna energija uzmaka (E,) 86 Kev 103 keV 104 keV
Difizioni koeficijent u vazduhu (D,) 1x10° m’s™ - -
Difuzioni koeficijent u vodi (Dw) 1x10°m? s - -
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Izotop “*Rn spada u alfa emitere, sa energijom alfa Gestica od Eyq = 5,49 MeV (I =

99,92 %) u Eyp = 4,99 MeV (I, = 0,08 %) (L'Annunziata, 2012) Sto su vrednosti energija
dovoljne da se izvrsi jonizacija nekoliko hiljada atoma. Sa stanoviSta medicinske fizike, bitne
osobine radona su: vreme polueliminacije iz pluc¢a koje iznosi 30 minuta, a iz ostalih tkiva 15
minuta. Raspadom radona nastaju kratkozivec¢i potomci koji su alfa i beta emiteri (Slika 3.2) i koji
se kao pozitivno naelektrisani ¢vrsti joni pripajaju za aerosole u vazduhu i kao takvi prilikom
udisanja mogu da se zadrze u organizmu i taloze, kako na ulasku u respiratorni sistem, tako i u
samim plu¢ima (Porstendorfer, 1994).
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Slika 3.2 Deo uranijumog radioaktivnog niza koji pokazuje raspad °Ra u kom nastane
radioaktivni gas **’Rn. Raspadom radona nastaju potomci u ¢vrstom stanju koji su alfa emiteri sa
periodom poluraspada dovoljno dugim da se zadrze u ljudskom organizmu.

Kao $to se moze videti na Slici 3.2, raspadom radona nastaju kratkoziveéi potomci 28pg,
24pp 214Bj 2pg | dugozivedi potomak “°Pb sa periodom poluraspada od 22,3 godine. Alfa
raspadom radona, sa energijom alfa Gestice 5,49 MeV, nastaje >**Po. Polonijum je metal &iji se joni
lepe za cCestice praSine ili se taloZe na povrSinama sa kojima dode u kontakt, kao $to su zidovi
prostorija, namestaj, ali i unutra$njost plu¢a. Nastali polonijum ima kratak period poluraspada od
3,05 minuta, a zatim se alfa raspadom raspada na nestabilan izotop **Pb. Emitovana alfa Gestica
ima energiju od 6,0 MeV. ?*Pb je u Gvrstom agregatnom stan%'u sa periodom poluraspada 26,8
minuta i raspada se emisijom beta Gestice i gama zraka na “**Bi. 214Bj je takode u cvrstom
agregatnom stanju i beta emiter sa periodom poluraspada od 19,8 minuta i njegovim raspadom
nastaje **Po. Ovaj izotop polonijuma ima period poluraspada samo 164 milisekunde i predstavlja
alfa emiter, sa energijom emitovane alfa estice od 7,69 MeV?. Raspada se na nestabilan izotop
olova, Pb, koji je dugoZiveéi radioizotop sa periodom poluraspada od 22,3 godine.

Dakle, opasnost po ljudsko zdravlje od radona proizlazi iz udisanja njihovih kratkotrajnih
produkata raspada koji se mogu taloziti na pluéno tkivo i oStetiti ga emisijom Cestica alfa iz
njegovih potomaka %*®Po i **Po.

Radonovi potomci koji nastanu nakon ulaska radona u zatvoren prostor su hemijski su vrlo
aktivne pozitivno naelektrisane ili neutralne Cestice koje vrlo brzo reaguju sa gasovima u
tragovima i vazduSnim isparavanjima, stvaraju¢i ultrafine cestice, nazvane klasterima ili
"nepripojenom” frakcijom. Pored stvaranja klastera, ovi radionuklidi se vezu na postojece Cestice
aerosola 1 prasinu u atmosferi, formiraju¢i radioaktivni aerosol ili "pripojenu™ frakciju. Ovaj
radioaktivni aerosol moze se ukloniti iz vazduha u zatvorenom prostorijem, tj. talozenjem na

’Razlitite energije alfa Gestica radona i njegovih potomaka omoguéavaju detekciju raspada radona alfa
spektrometrijskom metodom , kao i razdvajanje “novog” od “starog” radona tokom procesa merenja.
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unutrasnjim povrSinama (depozicija), provetravanjem, uredajem za ciS¢enje vazduha ili
radioaktivnim raspadom, Slika 3.3 (Forkapic et al., 2020; Porstenddrfer, 1994).

UecTHINE
aepocotaa

VIMAK

BEHTHJIANHE]a

npHOajame
_————

Jemo3HIHE]a 'L

pa
P

OOoTOMITH

pacmag

PAJOH ©

7

eKcxaJanHja

/3H;[‘ 07
7 i 0

Slika 3.3 Osnovni procesi koji uticu na ravnotezu radona u zatvorenom vazduhu i mehanizmi
uklanjanja.

Pedesetih godina proslog veka dovedeni su u vezu radon i njegovi potomci sa poveéanjem
incidence raka plu¢a kod rudara. 1879. godine Harting i Hesse su dijagnostifikovali povecan trend
oboljenja od raka pluéa kod rudara, sto je postalo poznato pod imenom "Schneeberger
Bergkrankheit" (planinska bolest). 45 godina kasnije, Ludewig i Lorenzer (1924.) predlazu da
povecana pojava raka pluéa moze da se pripise visokoj koncentraciji radona (od 10° do 5-10* Bq
m™). Nakon toga je jo3 30 godina trebalo da se prepozna da je glavni uzro¢nik raka pluéa ne radon,
veé njegovi kratkoziveéi potomcei — ?8Po, 2“Ph, ?¥*Bi, #*Po (Porstendorfer, 1994).
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Slika 3.4 Koncentracije radona u Zivotnoj sredini i putevi ulaska u zatvoren prostor (Baskaran,
2016).
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Radon iz tla doprinosi sa oko 69% izlozenosti radonu, dok se doprinosu izlozenosti iz
gradevinskih materijala pripisuje svega 2,5% (Baskaran, 2016; Seo et al., 2018). U unutra$njosti
zatvorenih prostora vlada nesto niZi unutra$nji pritisak vazduha u poredenju sa onim u tlu ispod.
To je obi¢no dovoljno da radonski gas iz tla ude u zgradu. Radon moze da ude u zgradu pomocu
mnogih mehanizama, ali najznacajniji je difuzija i protok usled razlike pritisaka u zgradi i zemlji
ispod nje - advekcija, pod uslovom da su dostupni odgovarajuci putevi za ulazak: pukotine na
podovima (i zidovima u podrumskim prostorijama), praznine oko cevi i kablova. U vecini stanova
sa poviSenim koncentracijama radona u zatvorenom prostoru, protok pod pritiskom prepoznat je
kao dominantan nacin ulaska (Todorovi¢ et al., 2014a; Tan and Xiao, 2013). Na Slici 3.3 date su
tipicne koncentracije aktivnosti radonskig gasa kao i1 putevi njegovog ulaska u zatvoren prostor.
Tipi¢ne koncentracije radona u tlu se kreé¢i u opsegu od 4 — 40 kBg m™ i nekoliko redova veli¢ine
su vece u odnosu na vrednosti na opvorenom prostoru (Eisenbud and Gesell, 1997).

Koncentracija radona u zatvorenom prostoru do drugog sprata ima dominantan uticaj iz tla,
dok je za gornje spratove znacajan uticaj gradevinskog materijala koji je koriS¢en pri gradnji
odnosno ugraden u zidove ili podove. Vazni faktori su i kvalitet gradnje, provetrenost i klimatski
parametri (vlaznost vazduha, temperatura, vazdus$ni pritisak) (Tan and Xiao, 2013; Todorovi¢ et
al., 2014a). Pri proceni i merenju koncentracije radona u zatvorenom prostoru treba imati na umu
postojanje sezonskih varijacija koncentracija radona, kao i varijacija na dnevnom nivou usled
varijacije pritiska i temperature (Curguz et al., 2013; Porstendorfer, 1994; Tchorz-Trzeciakiewicz
et al., 2018), $to moze biti uzrok u neslaganjima izmedju dobijenih rezultata razli¢itim mernim
tehnikama. Maksimalne koncentracije radona primecene su u ranim ¢asovima, a najnize vrednosti
u kasnim popodnevnim satima, kada su koncentracije otprilike jedna tre¢ina jutarnjih maksimuma.
Tokom godine, nivoi radona imaju tendenciju da dostignu vrhunac u jesenjim ili zimskim
mesecima i imaju minimum u prolec¢e (Eisenbud and Gesell, 1997).

Za procenu doze koja potic¢e od radona i njegovih potomaka, mora se poznavati koli¢ina i
mesto depozicije u plu¢ima inhaliranih radonovih 1 toronovih potomaka. Za proracune su
neophodna tri parametra (Porstenddrfer, 1994):

e koncentracija potomaka;

e koncentracija nepripojenih potomaka;

e distribucija aktivnosti u zavisnosti od veliCine ¢estica radioaktivnih aerosola.

Ova tri parametra su pod uticajem brojnih procesa koji se odvijaju u nizim delovima
atmosfere i u vazduhu prostorije (Porstenddrfer, 1994):

e mehanizmi emanacije radona, kao i transport kroz zemljiSte i gradevinski materijal,

e formiranje radioaktivnih aerosola pripajanjem potomaka ¢esticama aerosola;

e depozicija radonovih 1 toronovih potomaka na povrSinu zemlje 1 povrSine
prostorije;

e turbulentna difuzija u otvorenoj atmosferi i razmena vazduha u prostoriji
(provetrenost).

3.1 Emanacija i ekshalacija radona

Radon dospeva u atmosferu najve¢im delom emanacijom iz zemljista ili gradevinskih materijala sa
visokim sadrzajem radijuma, ali postoji i mali doprinos drugih izvora kao §to su podzemne vode i
prirodni gasovi. Zbog toga Sto zemljiSte 1 ve¢ina gradevinskih materijala (poreklom od sirovina iz
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Zemljine kore) imaju 10° — 10* puta veée koncentracije radona nego u atmosferi, postoji veliki
gradijent koncentracije radona/torona izmedu takvog zemljiSta ili materijala i vazduha. Gradijent
koncentracije je najve¢im delom odreden koncentracijama aktivnosti uranijuma i torijuma koji su
odgovorni za kontinuirani fluks radonovih izotopa (Porstenddrfer, 1994).

zemljiste/gradevinski materijal vazduh

J transport
(difuzija, konvekcija)

emanacija
(uzmak, difuzija) I o

ekshalacija

3PHA noPE

Slika 3.5 Mehanizmi emanacije i ekshalacije radona iz tla i gradevinskog materijala.

Odavanje radonskog gasa sa jedini¢ne povrSine/mase u jedinici vremena naziva se brzina
ekshalacije radona, dok se pod terminom emanacije radona podrazumeva sposobnost izlaska
radona iz zrna u pore datog materijala usled uzmaka jezgra i difuziju kroz materijal, Slika 3.5.
Prema redosledu procesa prvo se deSava emanacija u materijalu koja podrazumeva 1 transport
radona do povrSine materijala sa koje radon ekshalira u okolnu atmosferu. Iz ovog razloga se
prilikom tumacenja rezultata nagomilavanja radona u mernim komorama iz praskastih uzoraka
iskljuivo meri emanacija radona iz celokupne mase, dok se kod Cvrstih realnih uzoraka meri
ekshalacija sa povrSine. U literaturi postoji opSta neuskladenost izmedu ovih pojmova, te ¢e ova
studija nastojati da ih u potpunosti razjasni i razdvoji ove pojmove eksperimentalnim merenjima.

Na proces emanacije radonskog gasa uticu mnogi faktori kao $to su: veli€ina 1 oblik Cestica,
sadrzaj vlage i mineraloski aspekti poput strukture reSetke, poroznosti i elementarnog sastava
(Forkapic¢ et al., 2020).

Tla koja sadrze mali procenat vlage imaju vecu ekshalaciju od potpuno suvog tla; medutim,
ako vlaznost prelazi 8%, ekshalacija se smanjuje. Ova pojava se objasnjava povecanjem udela
vode u porama, gde je uoceno da vlaznost negativno uti¢e na koeficijent difuzije. Povecanje
temperature tla uzrokuje porast ekshalacije. Ako postoji razlika u pritisku sa slobodne povrsine tla
u odnosu na dublje slojeve, dolazi do povecéanja ekshalacije radona (Porstendorfer, 1994; Forkapic¢
et al., 2020).

Koncentracija radona u otvorenoj atmosferi je odredena sadrzajem radijuma u materijalu,
brzinom ekshalacije i meteoroloskim uslovima (kao $to su atmosferski procesi). Tri procesa
odreduju fluks (brzinu ekshalacije) radona iz poroznog materijala (Slika 3.5):

1) Emanacija — generisanje i otpustanje radona iz zrna (Cvrstih delova) u pore ispunjene
vazduhom usled raspada *°Ra. Atomi radona koji se uspeli migrirati u pore materijala se nazivaju
slobodnim radonom, dok oni atomi koji se nalaze u ¢vrstoj fazi nazivaju se vezanim radonom,;

2) Transport atoma radona do povrSine materijala usled procesa difuzije kroz pore materijala
ispunjene vazduhom i
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3) Ekshalacija atoma radona koji su transportovani na povrSinu materijala i kao takvi izlaze u
okolnu atmosferu (IAEA, 474, 2013; Porstendorfer, 1994; Schroeyers, 2017).

3.2 Transport i ekshalacija radona iz gradevinskih materijala

Pretpostavlja se da je gradevinski materijal homogeni porozni medijum, a da se transport radona
kroz materijal odvija kroz sistem pora koje su ispunjene vazduhom. Transport radona se javlja kao
odgovor na dve razli¢ite pokretacke sile: razlike u koncentracijama radona u materijalu i okolnom
prostoru i razlika u pritiscima. Usled gradijenta u koncentraciji radona nastaje difuzioni transport
atoma radona kroz pore materijala; a pridruzeni transportni koeficijent je efektivni koeficijent
difuzije radona za dati materijal. Vazduh u sistemu pora krece se kao odgovor na razliku pritisaka i
ako je prisutan radon, on se kre¢e zajedno sa vazduhom. Pridruzeni koeficijent transporta je
koeficijent propustljivosti materijala za vazduh. Pored ovih transportnih koeficijenata, koji su
jedinstveni za svaki gradevinski materijal, dve druge konstante materijala, koje se unose u
jednacine transporta radona, su poroznost (odnos koli¢ine pora prema ukupnoj zapremini) i
koli¢ina slobodnog radona koji se kreé¢e kroz pore materijala. Mnogi kvalitativni aspekti migracije
radona iz tla, opisani su i razvijeni u literaturi i mogu se preneti na diskusiju o transportu radona u
gradevinskim materijalima (Colle et al., 1981).

Prema preporukama Medunarodne komisije za zaStitu od zracenja (ICRP, 2006) model
procene godiSnjih efektivnih doza koje poti€u od spoljaSnjeg izlaganja gradevinskom materijalu
treba da bude konzervativan, ali razumljiv 1 odrZiv. Kako je ranije naglaSeno, najve¢a doza
zracenja koju pojedinac primi tokom jedne godine poti¢e upravo od udisanja radonu u vazduhu 1
njegovih potomaka. Procena koncentracije radona u vazduhu zatvorenih prostorija zahteva
poznavanje njegove brzine ekshalacije iz upotrebljenog gradevinskog materijala (Abdullahi et al.
2019). Glavni izvor radona u visim zgradama su upravo gradevinski materijali, te je odredivanje
brzine ekshalacije radona iz datog gradevinskog materijala najvazniji faktor za procenu
radijacionog rizika (Tan and Xiao, 2013).

Brzina ekshalacije (E) se u literaturi Cesto koristi sa pojmovima povrSinske (Es) (eng. surface
exhalation rate) i masene (En) brzine ekshalacije (eng. mass exhalation rate) (Schroeyers, 2017;
Awhida et al., 2016; Porstenddrfer, 1994). Ekshalacija radona iz gradevinskog materijala direktno
zavisi od (IAEA 474, 2013):

1) Koncentracije aktivnosti radijuma u materijalu (Aga);
2) Gustine matrice (p);

3) Koeficijenta emanacije radona (¢&);

4) Kaoeficijenta difuzije radona (De);

5) Debljine koris¢enog gradevinskog materijala (d).

U ovom poglavlju bi¢e objasnjeni mehanizmi koji uticu na ekshalaciju radona u okolni
prostor, kao i nacini predikcije koncentracije radona u okolnom (zatvorenom) prostoru, §to treba
kao konacno da rezultira procenom rizika od izloZenosti radonu u eksperimentalnom delu ove
studije.

Nakon S$to se formira u zrnima materijala, radon biva otpusten u pore materijala, te se kao
takav mora transportovani kroz pore do povrSine materijala, pre nego $to se raspadne u okolnoj
atmosferi.

Dva osnovna mehanizma transporta radona u materijalu su:
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1. difuzija — protok radona usled gradijenta koncentracije duz X ose koji se opisuje prvim
Fick-ovim zakonom difuzije na osnovu relacije (3.1):

dC(x)
dx

J(x) = =D, (3.1)

gde je J(x) fluks radona duz vertikalne ose X unutar materijala, odnosno broj atoma radona koji
protekne kroz jedinicu povriine u jedinici vremena, izrazena u m s, D, je efektivni koeficijent
difuzije radona za dati gradevinski materijal izrazen u m® s* i C(x) je funkcija distribucije
koncentracije slobodnog radona duz vertikalne ose x u balk materijalu u m™. Relacija (3.1) data je
za najjednostavniji slucaj transporta radona kroz dati gradevinski materijal, duz
jednodimenzionalne vertikalne ose x. Znak minus ispred izraza proizilazi iz ¢injenice da radon
difunduje od visoke ka niskoj koncentraciji (IAEA, 474, 2013).

2. advekcija — protok radona koji se javlja usled postojanja razlike u pritiscima, a opisuje se

Darcy-jevim zakonom datim relacijom (3.2):

K' dp 3
Vg=——"— :
d 0 dx (3.2)
gde je vq brzina protoka radonskog gasa po povriini popre¢nog preseka, K je permeabilnost
materijala, u je dinamicki koeficijent viskoznosti u vazduhu i dp/dx je gradijent pritiska duz X ose.
Ukupan fluks radona J(X) u materijalu se moZze izraziti kao zbirni doprinos ova dva
mehanizma transporta u materijalu:

dc
TOET IS (3:3)

AKo se uzmu u obzir grani¢ni uslovi dati u relaciji (3.4) na gornjoj i donjoj granici sloja moze
se pretpostaviti da je koncentracija radona u okolnom vazduhu izrazito mala u poredenju sa
koncentracijom radona u datom gradevinskom materijalu:

Clx=d)=0; Clx=0)=0 (3.4)

Na osnovu relacije (3.5), brzina povrSinske ekshalacije radona (Es) predstavlja vrednost
koncentracije radonovih atoma koje otpusta (ekshalira) materijal sa jedinice povrsine u jedinici
vremena:

E¢s =-D ) 3.5
S — e dx x=0 ( ' )

Da bi se dobila povrsinska ekshalacija radona (Es) koja predstavlja vrednost koncentracije
radonovih atoma koju materijal otpusSta (ekshalira) sa jedinice povrSine u jedinici vremena,
potrebno je primeniti drugi Fick-ov zakon koji se odnosi na promenu koncentracije radona u
jedinici vremena:

dC(x,t) d*C(x,t) d(vg(x)C(x, 1))
dt —  dx? dx

—AC(x, ) + ACp (3.6)
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gde je 1 konstanta radioaktivnog raspada radona, a C, maksimalna koncentracija radona u
materijalu na velikoj dubini (slu¢aj x = o) i moze se izraziti pomocu relacije (3.7).

U ovom slucaju protok radona se odvija kroz beskonacni vodoravni sloj homogenog
gradevinskog materijala, Sto je u skladu sa debljinom betonske ploce u rasponu od 0,1 do 0,3 m i
Sirine ne manje od 1 m. Koncentracija radona koja se odaje sa jedinice povrSine homogenog
gradevinskog materijala u jedinici vremena C(x,t) se dobija reSavanjem prethodnih jednacina pod
uslovom stabilne ravnoteze:

D, d?C(x,t) 1 d(vsC(x,1t))
— . = L _AC(x,t)+ AC, =0 3.7
Pegg  dx? P dx Co )+ Al G

gde je Pess efektivna poroznost datog gradevinskog materijala, , a Cp, maksimalna koncentracija
radona u materijalu na velikoj dubini (slu¢aj x = o) i moze se izraziti pomocu relacije (3.8):

:‘E'ARa'p

3.8
Pets (3.8)

m

gde je ¢ koeficijent emanacije radona, Aga koncentracija aktivnosti °Ra u datom gradevinskom
materijalu, p gustina materijala i P efektivna poroznost analiziranog uzorka gradevinskog
materijala. (Awhida et al., 2016; Porstendorfer, 1994; Schroeyers, 2017).

Prilikom odredivanja ekshalacije radona iz homogenog gradevinskog materijala, samo zbog
unutrasnjeg izvora radona, advektivna komponenta se ne uzima u obzir. Advektivni proces u
ovakvim ispitivanjima je obi¢no minimiziran (Schroeyers, 2017).

Pretpostavljajuci da se transport radona vrsi isklju¢ivo difuzijom i da je pocetna koncentracija
radonskog gasa sa obe strane zida d zanemarljiva (Co(0)=Co(d)=0) brzina povrsinske ekshalacije
radona moze se predstaviti relacijom (3.9) (Porstentorfer, 1994):

1 — cosh (— %)
~sinh (=9

gde je L duzina difuzije radona (m), koja je merilo srednjeg rastojanja koje atomi radona predu u
matrici pre njihovog radioaktivnog raspada. Ova veli¢ina moze se predstaviti relacijom (3.10)
(Awhida et al., 2016; IAEA 474, 2013; Lopez-Coto et al., 2009; Kumar and Chauhan, 2014):

Es = Cp LA Pog (3.9)

L= |= (3.10)

gde je D, efektivni koeficijent difuzije radona izraZen u m? s, 1 je konstanta radioaktivnog
raspada radona. Koeficijent difuzije radona je povezan sa strukturom pora u materijalu,
temperaturom i vlazno$éu vazduha. Obicno se koristi za opisivanje sposobnosti radona da migrira
u poroznim sredinama i njegova vrednost uti¢e na brzinu ekshalacije radona (Ye et al., 2018).
Vrednosti difuzione duzine dobijene za neke uzorke betona se krecu u intervalu od 14,4 cm do
25,6 cm (Renken and Rosenberg, 1995). U istrazivanju (Kumar and Chauhan, 2014) odredene su
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vrednosti ove veli¢ine 22,5 cm za beton i 19,5 ¢cm za granit uz vrednosti poroznosti od 22,3 % i
1,9%, respektivno dok su u radu (Narula et al., 2010) odredene su duzine difuzije za gips, granit i
tlo koje iznose 1,1 mm, 17 cm i 88 cm, respektivno.

Pri proceni brzine povrsinske ekshalacije radona (Es) treba imati na umu da u zavisnosti od
vrednosti koeficijenta difuzije radona (D) i dimenzija samog gradevinskog materijala, nisu svi
slobodni atomi radona sposobni da migriraju u pore sa vazduhom. Kada je procenat migriranog
radona u okolni vazduh u rasponu od (85 — 90) % moze se grubo pretpostaviti da je sav radon
nastao u datom gradevinskom materijalu migrirao u okolni vazduh. U ovom sluc¢aju uz uslov L >>
d, brzina povrsinske ekshalacije radona (Es) iz datog gradevinskog materijala se moze proceniti
koris¢enjem relacije (3.11) (Anjos et al., 2011; Schroeyers, 2017; Porstendtrfer, 1994).

d €-Apya'p-1-d
Es =G A Pegr 5 = az

(3.11)

gde je Ara koncentracija aktivnosti “°Ra izraZena u Bq kg™, 4 konstanta radioaktivnog raspada
radona, ¢ koeficijent emanacije radona, p gustina, a d debljina datog gradevinskog materijala.
Tipi¢ne vrednosti brzine povrsinske ekshalacije se kreéu u intervalu Eq=3-107°>—2,5-
1072 Bq-m™~2-s~! (Porstendorfer, 1994). Dakle, relacija (3.11) se zasniva na &injenici da je
duzina difuzije radona drasti¢no veca u odnosu na debljinu gradevinskog materijla.

Sli¢na se teorija moZe primeniti i za transport radona iz tla kroz dati materijal ako se transport
radona najve¢im delom odvoja procesom difuzije. Bi¢e razmotrena 2 jednodimenziona sl¢aja
prikazana na Slici 3.6.

(a) E Vazduh (b)
Can Vazduh
T LI azdu
Cra
Materijal E;
CO; Cm {X); Dm Xx= O T
Eo Tlo Tlo E
T C_; {X), DS, ARa; & P CS (X.r d:O).r Ds; ARa: & P T
x=-h

Slika 3.6 (a) Difuzija radona iz tla kroz gradevinski materijal debljine d; (b) difizija radona iz tla
debljine (h).

Slika 3.6a razmatra slucaj difuzije radona kroz materijal do okolnog vazduha, uzimajuéi u
obzir da je glavni izvor radona iz podloge odnosno tla ispod. Transport radona kroz materijal se
moze opisati relacijom (3.12):

20 (0)

m——p— ~ ACn(X) + A0 =0;  0<x<d (3.12)

gde ja Dy, efektivni koeficijent difuzije materijala, Cry(X) je udeo koncentracije radona koji uspe
difundovati kroz materijal i Cy je koncentracija radona stvorena iz samog gradevinskg materijala
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koja zavisi od koncentracije **Ra u materijalu, gustine materijala i koeficijenta emanacije
materijala, kao i poroznosti materijala, prema relaciji (3.8).

Na Slici 3.6b prikazana je samo difuzija radona iz tla. Difuzija radona iz tla se moze
predstaviti relacijom (3.13) (Tsapalov and Kovler, 2016):

d?*Cs(x)

Ds dx?

— ACs(x) + ACsy = O; ~h<x<0 (3.13)

gde je Ds koeficijent difuzije radona kroz tlo, Cs je koncentracija radona koji uspe difundovati kroz
tlo, Cy je koncentracija radona koja se konstantno stvara u porama tla, koja takode zavisi od
koncentracije *°Ra u tlu, gustine tla, koeficijenta emanacije, kao i poroznosti, prema relaciji (3.8).
Uz grani¢ne uslove:

Cn(x=d)=Cry; Cu(x=0)=Cs(x=0) (3.14)
i prema Fikovom zakonu vazi:

dCp(x) D dCs(x)

D = 3.15
Brzina ekshalacije radona iz tla na dubini h se moze prikazati relacijom difuzije (3.16):
dCs(x)
Ey=-D 3.16
0 S dx |x=_h ( )

A brzina ekshalacije radona (Es) ispod povrsine materijala debljine (d), u grani¢noj ravni x=0:

b dCs(x,d = 0)

E, = —D, (3.17)

dx [x=0

Brzina ekshalacije radona na gornjoj povrsini gradevinskog materijala debljine d ukljucijuci
difundovanu koncentraciju radona iz tla (Cn(x)) 1 koncentraciju radona stvorenu u samom
gradevinskom materijalu (Cy), se moze prikazati relacijom (3.18):

d(Cn(x) + Co)
dx |x=d

(3.18)

Eyn = —Dpy

Dakle, ukupna ekshalacija radona (En,) se moze analizirati kao transport ukupne koncentracije
radona (Cn+Co) nastalih usled difuzije kroz materijal, kao i difuzije iz samog analiziranog
gradevinskg materijala.

Treba napomenuti da je predasnje razmatranje izvrSeno za ekshalaciju radona u slucaju da je i
sam materijal dodatan izvor radona, zatim da je difuzija dominantan proces transporta radona koja
se iskljucivo odvija duz x ose normalne na ravan tla i materijala. Razmatranje takode obuhvata i
pretpostavku da je tlo homogena sredina, kao i to da materijal u potpunosti naleze na tlo, bez
vazduznog prostora u kom bi se radon nagomilavao, Sto iskljucuje postojanje bili kakvih Supljina i
pukotina (Tsapalov and Kovler, 2016).
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Unutras$nja koncentracija aktivnosti radona (Cgp) U zatvorenom prostoru u jedinici vremena (t)
moze se predstaviti kao funkcija brzine protoka vazduha (relacija (3.19)) uz pretpostavku da su
gradevinski materijali izvori radona zajedno sa tlom ispod podloge u zatvorenom prostoru (Anjos
etal., 2011; Al-Azmi et al., 2018; Pacheco-Torgal et al., 2012):

dCry S
dt = ESV + CO/‘{V - CRH(A + AV) + CSAV (319)

gde je Es brzina povrsinske ekshalacije radona za dati gradevinski materijal data u (Bq m™ h), Co
spoljasnja koncentracija radona (Bq m™) Cs je koncentracija radona iz tla ispod podloge u
prizemnoj prostoriji, Ay brzina provetravanja u prostoriji izrazena u h™* i za normalnu provetrenost
obi¢no se uzima vrednost 1,=0,5 h™* dok se za losu provetrenost uzima vrednost od Ay=0,1 htil
is konstanta radioaktivnog raspada radona (Aykamis et al., 2013). Prvi ¢lan u relaciji (3.19)
ukazuje na doprinos radona od ekshalacije iz gradevinskog materijala, drugi ¢lan daje doprinos od
spoljasnje koncentracije radona, tre¢i ¢lan daje doprinos od konstantnog generisanja radona u
prostoriji koji se raspada tokom vremena i ¢etvrti ¢lan daje doprinos radona iz tla. Uz pretpostavku
radioaktivne ravnoteZe, ravnotezna (maksimalna) kocentracija radona u prostoriji se moze dobiti
izjednaCavanjem leve strane relacije (3.19) sa nulom:

dCgrn

dt |t—40 dana

=0 (3.20)

Te se koncentracija radona u prostoriji moze proceniti koris¢enjem relacije (3.21) (Anjos et al.,
2011; Janik et al., 2015; Pacheco-Torgal et al., 2012):

_ EsS (Co+Cs) - Ay
V@A + Ay A+ Ay)

Crn (3.21)

gde je S povrsina prostorije prekrivena datim gradevinskim materijalom; V je zapremina vazduha u
prostoriji; Es je brzina povrsinske ekshalacije radona iz gradevinskog materijala izrazena u Bq m™
h'; 1 je konstanta radioaktivnog raspada radona koja iznosi 7,6 x 10° h; Cy je spoljasnja
koncentracija radona data u Bq m (tipi¢na vrednost iznosi 10 Bgq m™), a C, koncentracija radona
u prostoriji poreklom iz tla, koja je obi¢no u mnogome ve¢a u odnosu na vrednost spoljasnje
koncentracija radona Cy, i Ay je brzina provetravanja prostorije (Anjos et al., 2011; Pacheco-Torgal
et al., 2012). Prvi deo relacije (3.21) ukazuje na doprinos ekshalacije radona iz gradevinskog
materijala u prostoriji dok drugi deo daje dprinos spojasnje koncentarcije i koncentracije radona iz
tla ispod podloge.

Cesto se spoljagnja koncentracija aktivnosti radona u relaciji (3.21) zanemaruje u procenama
radona od gradevinskog materijama zbog relativno malog doprinosa (Aykamis et al., 2013;
Abdullahi et al., 2019) jer je raspon njegovog doprinosa 1 — 5 Bq m™® za normanlu i losu
provetrenost prostorije, respektivno. Na Slici 3.7 prikazana je zavisnost unutrasnje koncentracije
aktivnosti radona (Crp) od brzine provetravanja prostorije, gde se jasno uocava da provetrenost
prostorije igra veoma bitnu ulogu u proceni koncentracije aktivnosti radona, te za velike
provetrenosti > 1 h™ radon prakti¢no nema narocitog radijacionog uticaja na ljude, jer je daleko
ispod preporucenih vredosti od strane Svetske zdravstvene organizacije (WHO, 2009).

Ukoliko se analizira isklju¢ivo doprinos ukupnoj koncentraciji radona iz gradevinskih
materijala koris¢enih za zidove i podove u prostoriji, relacija (3.21) ima oblik:
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EgS

Crn = U+ 29

(3.22)

gde se doprinos spoljasnje koncentracije radona, kao i radona iz tla ne uzima u razmatranje.

10000

v
A,=0.03h"
Av=01h"
s 1000 -
I
E L 7 Ay=03h"
= Akcioni nivo od 200 Bq m™ -
- [ ’
& i * Z
L Z7 =tht

100

Es (Bqm?ht)
Slika 3.7 Zavisnost koncentracije aktivnosti radona (Cr,) 0d brzine povrsinske ekshalacije radona
| brzine provetravanja prostorije (1y) (Pacheco-Torgal et al., 2012).

Ukoliko je unutrasnja koncentracija aktivnosti radona iznad propisanog akcionog nivoa (eng.
action level) potebno je preduzeti mere u cilju njegovog smanjenja kako bi se minimizirao uticaj
za zdravlje ljudi (Ravikumar and Somashekar, 2013). Americka agencija za zaStitu zivotne sredine
(EPA) iz ovog razloga navodi primer da ukoliko je osoba izlozena koncentraciji radona od oko
148 Bq m™ (4 pCi I'"), verovatno¢a nastanka karcinoma pluéa je 20-62 osoba ukoliko su osobe
pusaci ili 2-7 ukoliko osobe nisu pusaci na 1000, Sto nije zanemarljiv broj. IzloZenost koncentraciji
radona od 740 Bq m™ (20 pCi I™) dovodi se u vezu kao puenje jednog pakovanja cigareta dnevno,
gde je rizik od nastanka kancera uocen kod 260 osoba na 1000 (USEPA, 2016). Iz ovoga razloga
EPA je postavlja donju granicu od 148 Bq m™ kao referentnu i kao prihvatljive oznaéila sve one
koncentracije radona ispod ove vrednosti (USEPA, 2016).

Evopska Komisija 1999. godine postavlja akcioni nivo ograni¢enja na 200 Bq m™ za novu
gradnju i 400 Bq m™ za staru gradnju (EC, 1999). Svetska zdravstvena organizacija 2009. uvodi
prihvatljive (preporucene) granice izlozenosti ljudi radonu u rasponu od (100 — 300) Bq m
(WHO, 2009), sto je prihvatila i Evropska Unija u svojoj direktivi iz 2014.godine (EU, 2014).
Prema Pravilniku Republike Srbije preporucene vrednosti koncentracije aktivnosti radona u
zatvorenom prostoru su u rasponu od 200 Bq m™ za novoizgradene objekte do 400 Bq m™ za
postojece stambene objekte (SI. Glasnik RS 86/2011 i 50/2018, 2018).

Tipicne koncentracije aktivnosti radona u zatvorenom prostoru koje poti¢u od gradevinskih
materijala su u opsegu (10 — 20) Bq m™, §to je samo 5-10% od projektovane vrednosti od 200 Bq
m™ koje je Evropska Komisija dala kao preporuku za novu gradnju (EC, 1999).

Kako se navodi u izveStaju UNSCEAR, 2006 nivoi koncentracija aktivnosti radona u
zatvorenom prostoru se dosta razlikuju kako u zemljama tako i medu zemljama, pri ¢emu srednje
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geometrijske koncentracije radona u zatvorenom vazduhu kre¢u se od manje od 10 Bq m™ na
Bliskom Istoku do vise od 100 Bq m™ u nekoliko evropskih zemalja (UNSCEAR, 2006).

SpreCavanje prodora radona iz tla u stambeni prostor tokom izgradnje podzemnog dela zgrade
postize se upotrebom izolacionih materijala za zgradu. Da temeljna ploca ne pruza dovoljnu
radonsku zasStitu zgrade, ili da takva ploa nema sposobnost sprecavanja prenosenja radona kroz
materijal odreduje se njenom debljinom i koeficijentom difuzije radona. Opsteprihvaéeno je da
materijal sa radonskom zaStitom obezbeduje pouzdanu zaStitu zgrade od radona iz tla, ako je
ispunjen uslov (Tsapalov and Kovler, 2016):

d>3-1 (3.23)

gde je d debljina materijala (m), a L je duzina difuzionog puta radonskog gasa.

Istrazivanja su pokazala da gradevinski materijal ne predstavlja glavni izvor 222Rn u prostoriji,
ali moze doprineti povecanju ukupne doze zracenja koju pojedinac primi tokom godine (Gijbels et
al., 2018). U novijim istarazivanjima radenim o uticaju koriS¢enja npr. fosfogipsa kao
gradevinskog materijala za proizvodnju gips ?loéa, doslo se do rezultata da koris¢enje fosfogipsa
kao NORM-a sa koncentracijom aktivnosti “°Ra od oko 400 Bq kg™, koncentraciju aktivnosti
radona od oko 100 Bq m™ (Maduar et al., 2011), §to moZe predstavljati zdravstveni rizik za
stanovni$tvo, ako se uzme u obzir da je glavni izvor radona u tlu ispod podloge (Porstendorfer,
1994).

3.2.1 Akumulacija radona u mernoj komori

Primenom relacije postavljene za ekshalaciju radona iz gradevinskih materijala u prostoriji,
(relacija (3.19)) sli¢na teorijska osnova se moze primeniti i prilikom merenja akumulacije radona
tokom vremena u mernoj komori odredene zapremine, posmatranjem merne komore kao “male
prostorije” za ckshalaciju radona. Za komoru odredene zapremine U K0jOj se vr$i emanacija
(ekshalacija), proces akumulacije radona u vremenu se moze predstaviti relacijom (3.24) (Abo-
Elmagd, 2014; Lopez-Coto et al., 2009; Ye et al., 2018):

AWrn _p S 4 e = Couk (3.24)
dt SVeff 0/t Rn“‘eff .

gde je Ve efektivna zapremina merne komore u kojoj se vrSi akumulacija radona (ukupna
zapremina komore (merna komoratplasti¢ne cevitaktivna zapremina detektora) umanjena za
zapreminu samog uzorka u komori izrazena u m3), Co je pocetna koncentracija radona u mernoj
komori, a Aesf je efektivna konstanta raspada radona i moze se predstaviti relacijom (3.25) (Janik et
al., 2015; Uji¢ et al., 2008; Tuccimei et al., 2006):

Ao = A+ Ay + 44 (3.25)
gde je 1 konstanta radioaktivnog raspada radona. y je koeficijent povratne difuzije i 4 je konstanta

curenja merne komore (mernog sistema) izrazene u h™. Neki od autora ne uzimaju u obzir
poslednja dva koeficijenta (4, 1 4)) (Kardos et al., 2015; Sola et al., 2014; Turhan et al., 2018) $to
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moze imati uticaj na loSu procenu brzine povrSinske/masene ekshalacije 1 koncentracije aktivnosti
radona. Ovo predstavlja jo$ jednu u nizu od neuskladenosti postojece literature.

U radu autora (Tuccimei et al., 2006) se navodi da uticaj efekta curenja kao i povratne difuzije
mogu dovesti do uspostavljanja rane radioaktivne ravnoteze izmedu ?’Rn i ?°Ra za oko 20 dana,
isti efekat je uocCen i u istrazivanju autora (Chao et al., 1997).

U istrazivanjima autora (Samuelsson, 1990) se ukazuje na to da se efekat povratne difuzije
radona moZze minimizirati, odnosno zanemariti u samoj postavci eksperimenta gde je potrebno da
je analiziranog gradevinskog materijala oko 10 puta manja od efektivne zapremine merene
komore, §to ¢e biti uzeto u obzir prilikom tumacenja dobijenih rezultata za analizirane gradevinske
materijale u ovoj studiji i tome pridodat poseban znacaj. Iz ovoga sledi da se koris¢enjem vecih
mernih komora ovaj efekat moze zanemariti.

Oduzimaje zapremine samog uzorka unutar komore u kojoj se vr$i akumulacija radona
prilikom procene efektive zapremine mernog sistema mnogi autori ne uzimaju u obzir ili barem ne
naglaSavaju u svojim istrazivanjima (Awhida et al., 2016; Bikit et al., 2011; Kardos et al., 2015;
Lopez-Coto et al., 2009; Narloch et al., 2019; Sola et al., 2014; Turhan et al., 2018), dok drugi
autori ovome striktno pridaju znacaj (Gijbels et al., 2020; Hassan et al., 2013; Janik et al., 2015),
Sto pravi neuskladenost u literaturi, i moze uticati na dobijene rezultate narocito ako je zapremina
uzorka priblizna samoj zapremini merne komore. Za akumulaciju radona autori koriste razlicite
zapremine mernih komora od onih malih zapremina, (0,6 — 5) I (Bikit et al., 2011; Gijbels et al.,
2020; Lopez-Coto et al., 2014; Narloch et al., 2019), preko srednjih zapremina od 30 | (Awhida et
al., 2016), 50 I (Hassan et al., 2013), do velikih zapremina od 70 | (De With et al., 2017) pa ¢aki i
101, 150 i 220 | (Al-Azmi et al., 2018; Janik et al., 2015; Lopez-Coto et al., 2009). Ovo
istraZivanje ¢e dati odgovor na ispravnost kori§¢enja manjih mernih komora u poredenju sa ve¢im
za akumulaciju i merenje ekshalacije radonskog gasa.

Nakon uspostavljene radioaktivne ravnoteze (t=40 dana), ravnotezna koncentracija radona u

ac .. .
o = 0 koja ima oblik:
dt |t-40 dana

mernoj komori se moZze dobiti iz relacije 3.24 uz uslov

SE; Coly

C. =
U DetVess Aetf

(3.26)

S obzirom da se nakon uspostavljene radioaktivne ravnoteze u mernoj komori tokom vremana
nalazi ravnotena koncentracija radoan (Ceq) umanjena za raspad tokom vremena, te se primenom
zakona radioaktivnog raspada uz uslov (Crn(t=0)=C,), ukupna promena koncentracije aktivnosti
radona u mernoj komori tokom vremena Cgy(t) moze iskazati pomocu relacije (3.27) (De With et
al., 2017; Tan and Xiao, 2013):

Crn(t) = Coe et + Cpp — Coqe ™ ert (3.27)
odnosno:

Crn(t) = Coe™eftt + C,p (1 — e errt) (3.28)

Moze se videti da promeni ukupne koncentracije radona tokom vremena doprinose dva ¢lana u
poslednjoj relaciji. Prvi ¢lan (Cye ~*efft) se odnosi na raspad pocetne (laboratorijske) koncentracije
radona u mernoj komori, dok se drugi ¢lan (Ceq(l - e"lefft)) odnosi direktno na uspostavljenu
ravnoteznu koncentraciju radona i njen raspad tokom vremena t. Za slucaj da je laboratorijska
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koncentracija radona dovoljno niska da se moze zanemariti, uz uslov Cgr,(t=0)=C,=0, relacija
(3.28) ima oblik (Awhida et al., 2016; Janik et al., 2018; Lopez-Coto et al., 2009):

Crn(t) = Coq(1 — e 7errt) (3.29)

gde je Ceq ravnotezna koncentracija ativnosti radona, a Aer je efektivna konstanta raspada radona.
Prema relaciji (3.27) akumulacija radona u komori raste eksponencijalno sa vremenom i tezi nekoj
ravnoteznoj vrednosti. Nakon uspostavljanja ravnoteze, koncentracija aktivnosti radona stvorena u
porama materijala, data relacijom (3.26) jednaka je onoj izmerenoj u komori (Tuccimei et al.,
2006), te se uz zanemarivanje poc¢etne koncentracije radona (Cp) ravnotezna koncentracija radona
moze predstaviti relacijama (3.30 i 3.31):

€, = L8 (3.30)
. T DeitVesr '
ili
mE,,
Cog = 3.31
VWA (3.31)
Em = ARa . /1eff + & (332)

gde je Es brzina povrsinske ekshalacije radona data relacijom (3.5), S je povrSina uzorka sa koje se
vrdi akumulacija radona u mernoj komori (m?), m je masa uzorka izraZena u kg, En, je masena
brzina ekshalacije radona izrazena u Bq kg s? i data relacijom (3.32) (gde je ¢ koeficijent
emanacije radona, a Ara koncentracija aktivnosti %°Ra u gradevinskom materijalu), (Aykamis et
al., 2013; Chowdhury et, al., 1998),

Eksperimentalnim snimanjem zavisnosti koncentracije aktivnosti radona (y(t)) u zavisnosti od
vremena (t) prema relaciji (3.33) i fitovanje u odgovaraju¢em softverskom paketu u obliku (Seo et
al., 2018; Tuuccimei et al., 2006; Ye et al., 2018):

y(t) = a(l—e~Pt) (3.33)

gde je a ravnotezna koncentracija aktivnosti radona (Ceg), a b je efektiva konstanta raspada radona

(Aef). 1z ovoga sledi da se brzina povrSinske ekshalacije radona (Es) moze odrediti na osnovu
relacije (3.34) kao:

- AleffVest (334)
S

Posto je pozadinska konecentarcija radona u komori obicno oko nule, na pocetku merenja
inicijalni nagib krive (eng. initial slope) ne zavisi od efekta povratne difuzije. Pod pretpostavkom
da je curenje u komori u pocetnim trenucima merenja zanemarljivo povecanje koncentracije
radona se moze aproksimirati lineranom funkcijom® (ISO, 11665-7, 2012) uz uslov da je proizvod
Aesit<<1 u relaciji (3.29) (Al-Azimi et al., 2018). Za pracenje povrSinske ekshalacije radona iz
gradevinskog materijala u nekom kracem vremenskom intervalu (na pocetku merenja) u

3Za slu¢aj da podetna koncentracija radona nije nula, odse¢ak na y-osi linerane funkcije predstavlja upravo tu pocetnu
koncentraciju radona.
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standardnim radonskim komorama njegova akumulacija tokom vremena se mozZe aprokrimirati
lineranom funkcijom oblika (Al-Azimi et al., 2018; ISO, 11665-7, 2012; Kumar and Chauhan et
al., 2014; Seo et al., 2018):

ES * S
Vett

C(t) = ot (3.35)

te se fitovanjem funkcije oblika:
y)=k-t (3.36)
iz koeficijenta pravca k moze odrediti brzina povrsinske ekshalacije radona (Es) kao:

k-V
ES: Seff

(3.37)

gde je S (m?) povriina uzorka sa kog se vrsi ekshalacije radona, a Vesr efektivna zapremina mernog
sistema.

3.2.2 Koeficijent emanacije radona

Opste je prihvaceno da radon izlazi iz zrna kao rezultat uzmaka kada se njegov predak radijum
raspada. PosSto je opseg uzmaka jezgra u ¢vrstim supstancama mali, obi¢no manji od 0,05 pm,
vecina uzmaknutih atoma ostaje unutar reSetke mineralnog zrna. Dalje kretanje atoma iz resetke ne
doprinosi znaéaijno oslobadanju radona zbog vrlo malog koeficijenta difuzije kroz minerale, (10
25—10727) m? st. Ako se uzmak jezgra zavr$i u otvorenim porama, radon je u stanju da migrira,
Slika 3.5 (IAEA 474, 2013).

Udeo radona formiranog u zrnima materijala koji biva otpusten u pore naziva se emanaciona
mo¢ ili koeficijent emanacije (¢).

Koeficijent emanacije radona ukljuc¢uje dve komponente:
1) uzmak i
2) difuziju.

Zbog male vrednosti difuzionog koeficijenta gasova u zrnima, pretpostavlja se da najveci
doprinos emanacionom koeficijentu potice od uzmaka jezgra. Nakon alfa raspada radijumovih
izotopa, radon poseduje kineticku energiju od 86 keV. U zrnastim materijalima oni prelaze duzine
od 0,04-0,06 um, dok je u vazduhu ta vrednost 60 um (Porstendorfer, 1994).

Koeficijent emanacije radona se moze proceniti dvema metodama: kombinacijom merenja
radijuma 1 radona 1 gama spektrometrijom u razli¢itim uslovima (IAEA 474, 2013). Koeficijent
emanacije radona (&) moze se eksperimentalno odrediti (uvrStavanjem relacije (3.32 u 3.31)), za
pojedina¢ni gradevinski materijal kori§¢enjem relacije (3.38) (Del Claro et al., 2017; Hassan et al.,
2013):

Cqueff
AgaM

(%) = - 100 (3.38)
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gde je Ceq ravnotezna koncentracija radona u Bq m™ nakon vremena od t = 40 dana, posto je
uspostavljena sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu “’Rn i *°Ra ; V je zapremina komore u
kojoj se meri ekshalacija odnosno emanacija radona; Ar, je izmerena koncentracija aktivnosti
?2°Ra metodom gama spektrometrije data u Bq kg™ i M je masa uzorka data u kg (Hassan et al.,
2013; Bikit et al., 2011). Primenom relacije (3.30) za ravnoteznu koncentraciju radona (Ceq) Na
relacjiju (3.38) dobija se:

(%) >Es 100 (3.39)
&%) =—F-—- :
ARaM/leff
ili primenom relacije (3.31) na relaciju (3.38):
Em
e(%) = -100 (3.40)
Ra/leff

1z poslednje dve relacije se moze zakljuciti da koeficijent emanacije direktno zavisi od brzine
povrsinske odnosno masene ekshalacije radona, kao i efektivne konstante raspada radona. Sa
povecanjem efektivne konstante raspada, odnosno efekta curenja ili difuzije, dolazi do smanjenja
koeficijenta emanacije radona. Dakle, ve¢a vrednost efektivne konstante raspada radona ukazuje
na brzi efektivni raspad radonskog gasa, $to dovodi do smanjenja koeficijenta emanacije radona.
Uticaj efektivne konstante raspada radona na vrednosti emanacionog koeficijenta bice diskutovano
u ovoj studiji u eksperimentalnom delu, sto je jedan od predmeta istrazivanja.

Koeficijent emanacije (&) obi¢no se krece u rasponu od 1% do 30% i zavisi od vrste
gradevinskog materijala koji se ispituje, njegove poroznosti, gustine, veli¢ine zrna kao i od
spoljaSnjih uslova: temperature, atmosferskog pritiska, procenta vlage u vazduhu i drugih fizi¢kih
faktora (Bikit et al., 2011; Gijbels et al., 2018). Uticaj temperature je mali, ali postoje rezultati koji
ukazuju na uticaj vlage. Moguce objasnjenje uticaja vlage je da je zaustavni put radona veéi u
vazduhu nego u vodi (Porstendorfer, 1994).

3.2.3 Koeficijent difuzije radona

Smatra se da je svaki gradevinski materijal homogena i porozna sredina, te se transport radona
kroz ovakav materijal odvija kroz sistem vezanih pora ispunjenih vazduhom. Polazec¢i od Fikovog
zakona iskazanog relacijom (3.1) uvedena je veli¢ina difuzionog koeficijenta, koja karakterise
svaki gradevinski materijal, te je njeno poznavanje veoma znacajno.

Kao $to je ranije naglaSeno transport radonskog gasa putem difuzije znacajno doprinosi
unoSenju radona u zatvoreni prostor. Difuzija radona u stambenim prostorijama je proces koji se
odreduje gradijentom koncentracije aktivnosti radona kroz dati gradevinski materijal izmedu
izvora radona i okolnog vazduha. Difuzija je proces koji dovodi do izjednacavanja koncentracije u
posmatranom sistemu, Sto znaci da u ovom slucajju postoji kretanje Cestica (gasa) iz oblasti vece u
oblast manje koncentracije. Difuzija radona i transport kroz razli¢ite sredine je slozen proces i na
njega utice nekoliko faktora. Parametri kao Sto su: poroznost, propustljivost i koeficijent difuzije
za bilo koji materijal mogu da ometaju protok radonskog gasa. Povecanje poroznosti obezbedice
viSe vazdusnog prostora unutar materijala za radon koji putuje, smanjujuci na taj nacin otpornost
na transport radonskog gasa. Propustljivost materijala opisuje sposobnost da deluje kao barijera za
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kretanje gasa kada postoji gradijent pritiska preko njega i usko je povezan sa poroznoScu
materijala. Koeficijent difuzije radona u materijalu kvantifikuje sposobnost radonskog gasa da se
kre¢e kroz njega kada je gradijent koncentracije pokretacka snaga. Ovaj parametar je
proporcionalan poroznosti i propustljivosti datog gradevinskog materijala (Narula et al., 2009).

Pod pretpostavkom da se radon transportuje isklju¢ivo duz aksijalnog pravca X i da su pore
homogeno distribuirane u materijalu, difuzija radona za dati gradevinski materijal tokom vremna
se moze izraziti pomocu relacije (3.41) (Kumar and Chauhan, 2014; Li et al., 2018):

dC(x,t) _) d?C(x,t)
dt ¢  dx?

— AC(x,t) (3.41)

gde je De efektivni koeficijent difuzije radona izraZen u m® s™*. U stacionarnom stanju prethodna
relacija ima oblik:

2

De dx?

—AC=0 (3.42)

Za dati gradevinski materijal debljine d mogu se primeniti slede¢i graniéni uslovi:
x=0; C(0)=C, (3.43)
x=o0; C=0 (3.44)
Prmenom navedih grani¢nih uslova, relacija (3.42) ima resenje:

A

C=Cy-e VP~ (3.45)
gde je C koncentracija radona u bilo kom trenutku na vertikalnom rastojanju x udaljenom od
izvora (Bq m™); Co je koncentracija radona na povrsini datog gradevinskog materijala (Bq m™).

Ako su C; i C;, koncentracije radona na udaljenosti x; i X, od izvora radona, respektivno, onda
se moze napisati relacija:

— = e\Pe (3.46)

Odakle se ekektivna vrednost difuzionog koeficijenta (De) moze izraziti kao:
A (g - x;)?
=——

(n(2))

Ako su uzme uslov x;=0 u obzir i x,=d (d je debljina analiziranog gradevinskog materijala),
relacija (3.47) dobija oblik:

(3.47)

e
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A-d?
D,=——— (3.48)

(n(2)

gde je Co koncentracija aktivnosti radona na povrsini uzorka, dok je C, koncentracija aktivnosti
radona na raszojanju d.

Uzimaju¢i Fikov zakon u obzir, relacija 3.1, kao i konstantnost zapremine u kojoj se izvodi
eksperiment difuzije moze se zakljuciti da u takvom sistemu postoji stacionarao stanje jer se moze
pretpostaviti postojanje konstantnog gradijenta koncentracije radona po X osi, te se moZze napisati:

dC_Cz_Cl
dx  d

(3.49)

gde su C; i C, ravnotezne koncentracije radona sa jedne i druge strane materijala. UvrStavanjem
relacije (3.49) u izraz za Fikov zakon dobija se:

c,—C
Es = —D, Zd ! (3.50)

Snimanjem kriva akumulacije radona sa obe strane ispitivanog materijala prema relaciji (3.50) i
odredivanjem ravnotezne koncentracije radona (C, i C;) moze se odrediti efektivni difuzioni
koeficijent D iz relacije:

d'ES

De = m (351)

Ili pracenjem koncentracije difundovanog radona kroz analizirani materijal u nekom kratkom
vremenu (t << 40 dana) i uvrStavanjem izraza za brzinu povrSinske ekshalacije radona Es iz
relacije (3.35) moze se dobiti relacija za odredivanje efektivnog difuzionog koeficijenta
gradevinskog materijala:

CRn'V'd
D, =
t-S-(C,—Crp)

(3.52)

gde je Cgn izmerena koncentracija radona u vremenu t koja je difundovala kroz materijal debljine
d, V je zapremina merne komore, a S je povrsina uzorka kroz koji se vrsi difuzija radonskog gasa.
Ono $to unapred mora biti poznato to je koncentracija radonskog gasa (C;), sa strane ispitivanog
gradevinskog materijala iz ¢ijeg smera se vrsi difuzija, koja se moze unapred odrediti mere¢i samo
koncentraciju radona koju radonski izvor emituje u datoj zapemini merne komore. Snimanjem
zavisnosti C = C(t) prema relaciji (3.35) brzina povrsinske ekshalacije radona Es u relaciji (3.37)
se moze odrediti i iz koeficijenta pravca K, te se vrednost koeficijenta difuzije D, moze odrediti na
osnovu relacije (3.53):

_ k-V-d
t'S'(Cl_CRn)

D, (3.53)
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Eksperimentalnim istrazivanjima doslo se do uspostavljanja veze izmedu gustine materijala
(0) 1 difuzionog koeficijenta koja ima oblik (Rogers et al., 1994):

D, = 0,084¢~0.0064xp (3.54)

Efektivi koeficijent difuzije je takode osetljiva funkcija vlaznosti. Autori Rogers i Nielson
razvili su tu zavisnost u obliku (Rogers and Nielson, 1991, 1991a):

14Pgogf

D, = DoPegre™0Fefi=68 (3.55)

gde je Dy koeficijent difuzije radona u vazduhu ¢ija je vrednost 1,2 x 10°m?s? s je sadrzaj vlage
u uzorku (zasi¢enost vlagom) koja se moze odrediti pomocu relacije (3.56) 1 Pes je efektivna
poroznost koja se moze odrediti iz relacije (3.57):

m

s=———— 3.56

Peff Ve Pw ( )

P=1-22 (3.57)
Pg

gde je m sadrzaj vode u ispitivanom uzorku u kg, V je zapremina uzorka, pw je gustina vode (1000
kg m®), p i py su gustine balk materijala i zra tog materijala izrazene u kg m™. Gustina balk
materijala se moze izraCunati prema poznatoj masi i zapremini suvog uzorka, dok se gustina zrna
moze odrediti kori§¢enjem piknometra (Lopez-Coto et al., 2014).

Dostupno je nekoliko metoda za merenje koeficijenta difuzije radona u poroznim materijalima
kao $to su gradevinski materijali. Metode se 0bi¢no zasnivaju na pasivnim merenjima kori$¢enjem
LR-115 detektora tragova (Kumar and Chauhan, 2013; Narula et al., 2009) ili aktivnom metodom
koriS¢ejem alfa spektrometra RAD7 (Li et al., 2018). Tipi¢ne vrednosti difuzionog koeficijenta za
gradevinske materijale se kreéu u rasponu reda veli¢ina od 10 do 10 sa vrednostima efektivne
poroznosti u rasponu od 0,1-0,5 (Porstenddrfer, 1994).

3.3 Metode merenja radona

Metode merenja radona i njegovih potomaka su brojne — one mogu biti alfa spektrometrijske,
gama spektrometrijske ili metode te¢nog scintilacionog brojanja, u zavisnosti od tipa zracenja i
principa detekcije. Merenja koncentracije radona u vazduhu se sprovode pasivnim izlaganjem trag
detektora (ili ugljenih kanistera) i aktivnim radon monitorima koji detektuju alfa zracenje. Pored
direktnog merenja koncentracije radona, moguce je odrediti i koncentracije potomaka u vazduhu
nastalih njegovim raspadom. Najces¢e metode za odredivanje koncentracije aktivnosti radona se
zasnivaju na detekciji alfa estica (*’Rn ili njegovih potomaka #°Po i ***Po). Neke metode se
zasnivaju na detekciji gama zraCenja koje emituju potomci tokom raspada - 2*Bi i ***Pb (post
radonske linije), a samo nekoliko metoda koristi beta raspad. Koris¢ena analiticka metoda
prvenstveno zavisi od koncentracije Rn u medijumu i potrebne preciznosti (Baskaran, 2016).
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U svetu se sve veta paznja posvecuje razvoju novih metoda za merenje doprinosa
koncentraciji radona od gradevinskih materijala. [ako je sam mehanizam detekcije radona
relativno jednostavan (bilo da se detektuju alfa Cestice koje nastaju njegovim raspadom ili se
detektuju gama linije njegovih potomaka u uslovima sekularne radioaktivne ravnoteze), postoji
veliki broj faktora koji uti¢u na dobijene brojne vrednosti i na tacnost merenja. Pre svega, zbog
osobine radona da je gas, pa vrlo lako difunduje iz materijala, tako da vreme koje protekne izmedu
uzorkovanja i merenja ne moze biti dugo. Takode, karakteristike materijala kao $to su poroznost,
gustina i struktura materijala uticu na emanaciju i ekshalaciju radona iz materijala. Spoljasnji
uslovi kao S§to su temperatura, vlaznost vazduha i vazdusni pritisak uti¢u na procese transporta
radona u materijalu, te se i oni moraju uzeti u obzir pri tumacéenju rezultata.

Problematika merenja radona i njegovih potomaka obuhvata brojne studije, matematicke
modele i veliki broj rezultata merenja u smeru stvaranja sveobuhvatne teorije i metoda merenja, a
koje za krajnji cilj imaju pouzdano tumacenje rezultata merenja i procenu radioloskog hazarda koji
potice od radona.

Razvojene su razli¢ite aktivne i pasivne metode odredivanja koncentracija aktivnosti radona
kako u zatvorenom prostoru tako i iz samih gradevinskih materijala. Aktivne metode merenja
radona iz gradevinskih materijala podrazumevaju smestaj u posebno konstruisane komore i
direktno merenje koncentracija aktivnosti radona (ekshalacije radona) nekim od standardnih
detektorskih sistema koji su konstriusani za tu namenu: detektor RAD7 (Durridge Company,
USA), Sarad GmbH, AlphaGuard i drugi (Ajam et al., 2019; Al-Azmi et al., 2018; Awhida et al.,
2016; Curguz et al., 2013; De With et al., 2017; Gijbels et al., 2020; Li et al., 2018; Narloch et al.,
2019; Ye et al., 2018). Razvijene pasivne metode merenja radona obuhvataju adsorpciju
radonskog gasa ili ostavljanje tragova usled jonizacije alfa Cesticama na razli¢itim plasticnim
folijama, te su u tu svrhu razvijene metode: adsorpcije na aktivnom uglju (Forkapi¢ et al., 2017,
IAEA, 474, 2013; Todorovi¢ et al., 2014a; Panteli¢ et al., 2014), kao i CR-39 i LR-115 pasivni
detektori tragova (SSNTD- Solid State Nuclear Track Detector) koji su se dobro pokazali za
merenje ekshalacije radona kako u vazduhu tako i iz samih gradevinskih materijala (Ajam et al.,
2019; Kayakoku et al., 2016; Chauhan and Chakarvarti, 2002; Curguz et al., 2013; Narula et al.,
2009; Kumar and Chauhan, 2014; Khan et al., 2018).

Poslednjih godina u Srbiji pokusan je razvoj metode adsorpcije radona na zeolitu ali nisu
dobijeni zadovoljavajuéi rezultati za koncentracije aktivnosti radona ispod 500 Bq m™ kao gore
pomenute pasivne metode (npr. adsorpcije na aktivnog uglju) (Bikit et al., 2015).

U istrazivanju (Panteli¢ et al., 2019) se navodi sa se u istrazivanjima radona u Evropi u svega

2,3% istrazivanja koriste aktivni uredaji, kanisteri sa aktivnim ugljem u oko 7%, elektretski
detektori 11,6%, zatim LR-115 18,6% i u najvecem broju istrazivanja se koriste CR-39 pasivni
detektori 60,5%. Na primer u Spaniji se obi¢no koriste metode merenja aktivnim uredajem RAD7,
elektretski detektori i pasivni detektori sa aktivnim ugljem (Noverques et al., 2019).
Svaka od navedenih mernih tehnika moze se primeniti za merenje ekshalacije radona iz
gradevinskih materijala. U daljem tekstu bi¢e dat kratak pregled glavnih karakteristika ovih
metoda koriS¢enih u eksperimentalnom delu ove studije sa naznakama na tipove i vrste koriS¢enih
aktivnih uredaja i pasivnih detektora.
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3.3.1 Aktivne tehnike merenja radona

3.3.1.1 Alfa spektrometar RAD7

RAD 7 je prenosivi detektor relativno malih dimenzija koji sluzi za direktno merenje koncentracije
radona i torona u vodi, vazduhu i zemljistu. U ovoj studiji je ovaj uredaj koris¢en iskljuéivo za
merenje radonskog gasa u vazduhu koji biva emitovan od gradevinskih materijala.

Slika 3.8 A4lfa spektrometar RAD7 proizvodaca Durridge Company, USA.

RAD?7 uredaj proizvodaca, Durridge Company, USA je silicijumski detektor koji sluzi za
aktivno merenje radona, na osnovu pretvaranja emitovanog alfa zracenja direktno u elektri¢ni
signal, Slika 3.8. Sadrzi polusferu aktivne zapremine 0,75 1 koja je sa unutra$nje strane obloZzena
elektricnim provodnikom. Silicijumski alfa detektor se nalazi u srediStu hemisfere, negativno je
naelektrisan 1 uspostavljeno elektricno polje privlac¢i pozitivno naelektrisane jone potomaka.
Detekovani elektricni signali usled emisije alfa Cestica razliCite energije omogucavaju odredivanje
koji potomak (**®Po, ?*Po itd.) je proizveo zralenje, tako da se moZe odmah razlikovati stari radon
od novog radona i radon od torona. Ova tehnika, poznata je kao alfa spektrometrija. RAD7
detektor je takode pogodan za pracenje vremenskih varijacija koncentracije radona, §to pasivne
metode ne pruZaju.

Ovaj uredaj meri isklju¢ivo koncentraciju aktivnosti radona (i/ili torona), pri ¢emu produkti
raspada nemaju uticaja na merenje. Ovo je omoguceno zahvaljujuéi filteru koji se nalazi na mestu
ulaza vazduha u mernu komoru koji spre¢ava ulazak potomaka, ve¢ samo radona sa vazduhom u
sistemu.

RAD7 uredaj usisava vazduh pomoc¢u pumpe protoka 0,7 1/min koja radi u automatskom
normal modu ili sniff modu kod protokola za merenje koncentracije radona u vodi ili zemljistu.

Merni sistem RAD7 je veoma osetljiv na promenu apsolutne vlaznosti koja u mnogome moze
uticati na konacne rezultate, tako da je optimalna vlaZnost u sistemu tokom merenja ispod 6%.
Zbog visoke osetljivosti na vlagu u sistemu, vazduh sa radonom konstantno kruzi kroz apsorber
vlage (odvlazivac), cev sa kalcijum sulfatom (CaSQO,). Nakon izvrSenih merenja rezultati se mogu
pregledati i obraditi u softverskom paketu CAPTURE, koji automatski vr$i korekciju merenja na
vlaznost vazduha (Manual RAD7, 2019).
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3.3.1.2 Radon monitor AlphaGuard PQ 2000 PRO

AlphaGuard PQ 2000 PRO je srediSnji deo kompaktnog prenosnog mernog sistema za
kontinuirano odredivanje koncentracije radona kao i njegovih potomaka u vazduhu, vodi ili
zemljistu uz odgovarajuce klimatske parametre, Slika 3.9.

U standardnom rezimu rada ovaj uredaj merni radonski gas koji difunduje kroz filter od
staklenih vlakana velike povrSine u jonizacionu komoru tj. kroz filter od staklenih vlakana moze
prolaziti samo radonski gas, dok su njegovi potomci spre¢eni da udu u jonizacionu komoru.
Istovremeno, filter $titi unutrasnjost komore od kontaminacije Cesticama prasine. Alternativno
gore spomenutom modusu difuzije ?’Rn se moze meriti, pomoéu jonizacione komore sa pumpom.

Slika 3.9 Izgled AlphaGuard uredaja koriséenog za merenje koncentracije aktivnosti radona.
Saphymo GmbH, Nemacka.

AlphaGuard koristi provereni princip pulsne jonizacije (alfa spektroskopija). Aktivna
zapremina jonizacione komore iznosi 0,56 1. Njena metalna unutra$njost nalazi se na potencijalu
od +750 V kada se instrument ukljuci. Duz uzduzne ose nalazi se elektroda koja lezi na potencijalu
od 0 V. Sredisnja elektroda je povezana sa ulazom signala veoma osetljive jedinice za
pretpojacavac. Obradeni merni signali sa pretpojacavaca se prenosi u elektronsku mrezu za dalju
digitalnu obradu.

Ovaj uredaj poseduje veliku efikasnosti detekcije, sa Sirokim opsegom merenja koncentracija
aktivnosti radona od 2 do 200000 Bq m™ i sa brzim odgovorom na promene koncentracije radona,
kao i dugotrajni rad bez odrzavanja. Takode pri ekstremnoj vlaznosti vazduha ovaj uredaj daje
pouzdane merne vrednosti i neosetljiv je na vibracije i potrese (Manual AlphaGuard, 2012).

3.3.1.3 Uredaj AlphaE

AlphaE je prenosivi, ru¢ni uredaj, malih dimenzija koji se koristi za pracenje licne izloZenosti
radonu 1 doze radona, kao i1 za kratkotrajno ili dugoro¢no pracenje radona u zatvorenom prostoru,
Slika 3.10.

Princip rada AlfaE uredaja zasnovan je na difuznoj komori sa silicijumskom diodom. Detektor
pruza irok opseg merenja koncentracija aktivnosti radona od 20 Bq m™ do 10 MBg m™ i dovoljno
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je osetljiv i pouzdan u navedenom opsegu. Na osnovu principa difuzije, radonski gas ulazi kroz
rupe istaknute na kuc¢iStu u unutrasnjost difuzionu komore. Posto su rupe u potpunosti pokrivene
odgovaraju¢om membranom (koja ima ulogu filtera), samo radonski gas moze u¢i u komoru dok
potomke raspada (polonijum, olovo, bizmut), zadrzava filter. Merenje se vrSi nezavisno od
promenljivosti spoljnih parametara poput koncentracije aerosola i vlaznosti vazduha. Ovo je
veoma bitno naglasiti, jer ovi faktori imaju veliki uticaj na merenje potomaka radona, ali nemaju
uticaja na sam radonski gas.

Slika 3.10 Izgled uredaja AlphaE koriséenog za merenje koncentracije aktivnosti radona,
proizvodaca Saphymo GmbH, Nemacka.

Alfa zracenje koje se emituje tokom raspada 222Rn belezi silicijumski detektor. Medutim,
raspadom radona stvaraju se njegovi potomci u unutraSnjosti komore 1 odvajaju se po njenim
zidovima. Alfa zrafenje izazvano radonskim potomcima prilikom raspada proporcionalno je
koncentraciji radonskog gasa unutar komore.

Podesivost mernih ciklusa ovog uredaja je od 1h do 12h. Temperaturski opseg rada je u
intervalu od -20 °C do +50 °C. Poseduje senzore za pracenje temperature, vlaznosti vazduha kao i
vazdus§nog pritiska (Manual AlphaE, 2018).

3.3.1.4 Uredaj RTM1688-2

RTM 1688-2 je prenosivi uredaj za merenje radona/torona, veoma osetljiv alfa spektrometar sa
poluprovodni¢kim (silicijumskim) detektorom, Slika 3.11. Poseduje mernu komoru veoma male
zapremine od 250 ml, kao i pumpu sa protokom vazduha od 0,30 | min™. Poseduje senzore za
temperaturu, vlaznost vazduha i barometarski pritisak. Ovaj uredaj za razliku od RAD7
detektorskog sistema nije osetljiv na promenu vlage, sto mu daje visoku stabilnost. Opseg merenja
radona je 0-10 MBq m™. (Manual Sarad, 2019).

Kao i kod RAD7 detektora i kod ovog uredaja se na ulazu u komoru nalazi filter koji spreava
potomcima radona ulaz u aktivnu komoru (Slika 3.11) i omogucava prolaz samo radonu Kkoji je u
sistemu pomesan sa vazduhom.

Princip rada RTM 1688-2 radonskog monitora je merenje proizvedenih radonovih potomaka
unutar aktivne zapremine merne komore. Nakon raspada preostala jezgra **®Po postaju pozitivno
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naelektrisana tokom kratkog vremenskog perioda, jer se pojedini elektroni iz ljuske rasprSuju
daleko od emitovane alfa Cestice. Ti joni se sakupljaju silama elektricnog polja na povrSini
poluprovodni¢kog detektora. Broj sakupljenih jona **Po proporcionalan je koncentraciji
radonskog gasa u komori. Detektor registruje samo %*Po sa vremenom poluraspada od oko 3,05
minuta i oko 50% raspadnutih Cestica bice registrovani na povrsini detektora. Ravnoteza izmedu
brzine raspada radona i brzine detekcije #®Po je data nakon otprilike 5 perioda poluraspada, §to je
oko 15 minuta.

Slika 3.11 Izgled uredaja RTM 1688-2 za merenje koncentracije aktivnosti radona, proizvodaca
Sarad GmbH, Germany.

Prema zakonu radioaktivnog raspada, niz raspada nastavljaju oba beta emitera >**Pb i #*Bi, a
zatim drugi alfa emiter, ?*Po. Ovo ukazuje da svaki raspad ***Po uzrokuje jo§ jedan detektivan
raspad od strane 214pg koji se odlaze oko 3 sata zbog perioda poluraspada tih radionuklida.
Energije emitovanih alfa Cestica ®Po i #“Po su razliGite i zato je moguée odvojiti oba
radionuklida jedan od drugog pomocu alfa spektroskopije. RTM1688-2 nudi dva nacina
izraCunavanja koncentracije aktivnosti radonskog gasa, jedan (spori) ukljucuje oba, raspad 280 j
21%pg, a drugi uklju¢uje samo 218pq (brzi rezim). Prednost ovog rezima je brzi odgovor na promene
koncentracije aktivnosti radonskog gasa, dok ,,spori“ rezim daje osetljivost dvostruko vecu u
odnosu na brzi rezim. Veca osetljivost smanjuje statisticku greSku merenja koja zavisi samo od
broja akumuliranih odbroja tokom raspada (Manual Sarad, 2019).

3.3.2 Pasivna merna tehnika merenja radona kanisterima sa aktivnim ugljem

Kanistri sa aktivnim ugljem koriste se kao skrining metoda za odredivanje koncentracije aktivnosti
radona u zgradama u skladu sa americkim US EPA protokolom 520/5-87-005 (Grey and
Windham, 1987).

Ova metoda merenja se zasniva na adsorpciji radona na aktivhom uglju i merenju gama
zraCenja radonovih potomaka, 24%ph i #*Bj. Aktivni ugalj ima visoku poroznost $to ga Cini
pogodnim za adsorpcuju radona iz vazduha (Forkapi¢ et al., 2016). Aktivni ugalj ima visok afinitet
prema nekoliko gasova od kojih je jedan radonaski gas ?*’Rn. Aktivni ugalj se koristi za
proizvodnju pasivnih kanistera za adsorpciju radona na slede¢i naéin: metalni kanister se puni
aktivnim ugljem sa niskom aktivno$¢u. Metalna mrezica, sa 30—50% ukupne povrSine u rupama,
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postavlja se preko aktivnog uglja. Kanister se zatvara metalnim poklopcem, a spojevi se lepe PVC
trakom (izolir trakom) za bolje dihtovanje kanistra (Panteli¢ et al., 2014).

Prilikom eksponiranja kanistera poklopac se uklanja. Vreme eksponiranja kanistra ne sme biti
kra¢e od 24 h niti duze od 144 h (6 dana). Optimalno vreme eksponiranja je oko 48h (Grey and
Windham, 1987). Za vreme izlaganja dolazi do adsorpcije radona na aktivnog uglju ali i njegovog
raspada. Nakon eksponiranja kanister se zatvara poklopcem i PVC trakom zaptivaju spojevi.
Nakon toga se vrSi gama spektometrijsko merenje potomaka radona koji su gama emiteri 1 to
nakon 3h posto biva uspostavljena sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu radona i njegovih
produkata raspada. Gama linije koje se koriste za odredivanje su na energijama: 295 keV i 352
keV od 2**Pb i 609 keV od #Bi (Panteli¢ et al., 2014; Todorovié et al., 2014a).

Ono $to je veoma zanimljivo i bitno kod ove merne tehnike jeste da se svaki put pre
eksponiranja kanistri suse na oko 110 °C. Tokom susenja dolazi do desorpcije vodene pare kao i
radona 1 njegovih potomaka. Svakim slede¢im suSenjem nakon eksponiranja kanister je spreman
za naredno merenje (Panteli¢ et al., 2014).

Odziv kanistra sa aktivnim ugljom zavisi od vremena izlaganja kanistra 1 od koli¢ine
apsorbovane vlage koja je dobijena tokom izlaganja. 1z tog razloga je kalibracija kanistera
dvostepeni postupak dizajniran tako da se prilagodi i povecanju vlage i vremenu eksponiranja.
Kalibracioni faktor izracunava se za svaki kanister i koristi se za generisanje poveéanja mase
aktivnog uglja za dvodnevnu izloZenost i za podeSavanje vlaznosti (Todorovi¢ et al., 2014a).

Koncentracija aktivnosti radona (Cry), izrazena u Bq m™ u eksponiranom kanistru moze se
odrediti pomocu relacije (3.58) (Forkapi¢ et al., 2016; Grey and Windham, 1987):

I—1Ip

Crw =
R0 ™ Ts-E-CF-DF

(3.58)

gde je de je I — I¢ bruto (c ks™) odbroj kanistera za sve tri energije potomaka nakon uspostavljene
radioaktivne ravnotee (posle 3h), minus odbroj fona (c ks™) detektora za taj dan, Ts je vreme
eksponiranja kanistera u ks, E je efikasnost detektora (c (ks Bg)™) na kome se meri emitovano
gama zraenje od radonovih potomaka, CF je kalibracioni faktor (brzina adsorpcije radona u m*
ks™), a DF faktor raspada dat relacijom (3.59):

0,693-tg

DF=e "1 (3.59)

gde je ts vreme proteklo od sredine izlaganja kanistra do poc¢etka merenja na gama detektoru, T1/,
je period poluraspada radona. Merna nesigurnost ove metode se odreduje kao prosirena merna
nesigurnost (k=2) koja potice od kombinacije doprinosa greske statistickog brojanga dogadaja,
odredivanja efikasnosti detekcije standardnim referentnim materijalom (izvor 22°Ra poznate
aktivnosti u metalnom kanisteru) i neodredenosti kalibracione krive.

Minimalna detektabilna aktivnost radona (MDA) za ovu tehniku merenja radona u zatvorenom
prostoru je oko 2 Bg m™, a merna nesigurnost zavisi od brzine odbroja od post-radonskih gama
linija, efikasnosti gama detektora i sadrzaja vlade u aktivhom uglju naon eksponiranja (Forkapi¢ et
al., 2017).

Metalni kanisteri precnika 10 cm sa 70 g aktivnog uglja koriS¢eni su za sakupljanje 222Rn u
periodu od 2-3 dana. Tipi¢no vreme izmedu zatvaranja kanistera i po¢etka gama spektrometrijskog
bilo je oko 3h. Gama spektrometrijska merenja su izvrSena Nal(Tl) scintilacionim gama
spektrometrom sa odredenom efikasno$¢u detekcije. Da bi se postigla 5% statisticka tacnost pri
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100 Bq m, vreme merenja je obi¢no 1 h. U stvarnim uslovima, sposobnost adsorpcije aktivnog
uglja zavisi od vremena izlaganja i mora se korigovati na sadrzaj vlage (tj. razlika izmedu mase
kanistera nakon eksponiranja i mase pre eksponiranja) (Forkapic¢ et al., 2016).

o /:/, : \ ‘. A b/ ) 2 ' » '
Slika 3.12 Izgled 9" % 9™ Nal(TI) gama spektrometra oblika jame u Laboratoriji za ispitivanje
radioaktivnosti uzoraka i doze jonizujuceg i nejonizujuceg zracenja na Departmanu za fiziku u

Novom Sadu.

Za odredivanje gama odbroja od 219pp i 2MBj koriséen je 97°x 9°" Nal(T1) spektrometar oblika
jame, Slika 3.12. Detekcioni sistem je sa¢injen od 6 fotomultiplikatora, kao i pasivne zastite od 15
cm olova i 1 mm bakarnog lima kako bi se eliminisao uticaj rendgenskog zracenja od olova.
Spektri se prikupljaju Canberra Genie 2000 softverom na ra¢unaru. Detaljan opis 1 karakteristike
koris¢enog detektora dati su u radovima (Hansman, 2014; Hansman et al., 2015).

4 Merenje nivoa radioaktivnosti

Radiloska karakterizacija uzoraka gradevinskih materijala i procena nivoa izloZenosti ljudi gama
zracenju u ovoj studiji izvrSena je metodom gama spektrometrije merenjem koncentracija aktivosti
226Ra, #*Th i *K, imajuéi u vidu da ova tri radionuklida u najvecoj meri doprinose izloZenosti
gama zradenju (EC, 1999). Koncentracije aktivosti “°Ra, %*Th i “°K su odredene na osnovu gama
linija datih u Tabeli 4.1 (Todorovi¢ et al., 2011, 2017a). Sadrzaj navedenih radionuklida u
uzorcima gradevinskih materijala meren je koris¢enjem dva HPGe gama spektrometra proizvodaca
Canberra (interna oznaka K) i Ortec (interna oznaka L), sa relativnom efikasno$¢u od 36% i 32% i
rezolucijom od 1,9 keV za gama pik od ®Co na 1332 keV. Izgledi K i L gama spektrometrijskih
sistema u Laboratoriji za ispitivanje radioaktivnosti uzoraka i doze jonizujuéeg i nejonizujuéeg
zraCenja na Departmanu za fiziku u Novom Sadu prikazani su na Slici 4.1, a glavne karakteristike
ovih detekcionih sistema date su u Tabeli 4.2. Detektori su okruZeni zastitom od olova debljine 12
cm i bakrom debljine 3 mm za detektor K i 1 mm bakra i 2 mm kalaja za detector L mm kako bi se
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sprecilo prodiranje K-linija X-zraka od olova u energijskom opsegu (75-85) keV. Detektovani
signali povezani su sa viSekanalnim analizatorom (MCA) sa dva analogno-digitalna pretvaraca sa
8192 kanala preko CANBERRA predpojacavaca i pojatavaca. MCA je direktno povezan sa
racunarom gde se mere i Civaju dobijeni spektri (Todorovi¢, et al., 2014). Gama spektri su
prikupljani i analizirani koris¢enjem softvera Canberra Genie 2000 za oba detekciona sistema.
Integrisana brzina brojanja u energijskom opsegu izmedu 30 keV i 3000 keV bila je oko 2 odbroja
po sekundi (Todorovi¢ i dr., 2011). Da bi se postigla §to bolja statistika odbroja narocito kod
uzoraka sa malim vrednostika koncentracija aktivnosti, svi uzorci su mereni oko 20h.

(PR,

I ==

Slika 4.1 Izgledi gama spektrometrijskih sistema u oslovnoj zastiti koriséenih u ovoj studiji: (a)
detektor sa internom oznakom K; (b) detektor sa internom oznakom L u Laboratoriji za ispitivanje
radioaktivnosti uzoraka i doze jonizujuceg i nejonizujuceg zracenja na Departmanu za fiziku
Prirodno-matematickog fakulteta u Novom Sadu

Detektori su kalibrisani pomoc¢u referentnog radioaktivnog materijala ravnomerno
distribuiranog u silikonskoj smoli u cilindri¢noj geometriji, zapremine V=250 cm?® proizvodaca
Ceskog instituta za metrologiju (broj sertifikata 1035-SE-40001-17). Korii¢enjem programa
ANGLE izvrSena je korekcija na efekat samoapsorpcije, koji nastaje usled matrica razlicitih
gustina (Moens et al., 1981). Takva precizna kalibracija je neophodna kako bi se obezbedila mala
merna nesigurnost (< 10%) pri odredivanju aktivnosti radioizotoga u nisko-energijskom opsegu
(ispod 100 keV) gde se nalaze gama linije “**Th (direktni potomak #*2U).

Koncentracije aktivnosti *°Ra, 2?Th i “°K odredene su na osnovu relacije (4.1) (Medhat,
2009):

4 S
"~ €(E)'T(E)'M

(4.1)

gde je A koncentracija aktivnosti datog radionuklida izrazena u Bq kg™, S je ukupna brzina odbroja
za dati radionuklid sa oduzetim odbrojem background-a, e€(E) je efikasnost detekcije na datoj
energiji, I'(E) je kvantni prinos gama fotona na datoj energiji i M je masa suvog uzorka koris¢ena
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za gama spektrometrijsko merenje. Na osnovu izracunatih koncentracija aktivnosti za energije iz
Tabele 4.1, koncentracija aktivnosti ciljanog radionuklida dobija se kao otezana srednja vrednost.

Minimalna detektabilna aktivnost (MDA) za gama spektrometrijska merenja odredena je
koris¢enjem Kirijeve formule iskazane relacijom (4.2) (Currie, 1968; Turhan, 2010):

F. X op

MDA(Bgqkg™1) =
(Bqkg™") exPyxtxM

(4.2)

gde je F. statisti¢ki faktor pozdanosti koji iznosi 1,64; op je standardna devijacija background-a u
regionu od interesa i jednaka je kvadrathom korenu odbroja za pozadinski spektar, ¢ je apsolutna
efikasnost detektora, P, je prinos gama zraka po raspadu, t je vreme merenja uzorka izrazeno u s, a
M je masa suvog uzorka u kg. Vrednosti MDA za pojedinacne energije koriS¢ene za procenu
22°Ra, #2Th i “K date su u Tabeli 4.1. Procenjene srednje vrednosti MDA za **Ra, 2?Th i “°K su
1,1, 1,0i 8,2 Bq kg, za NG i GB uzorke, i 3,6, 1,3 i 9,3 Bq kg™, za PG uzorke. Detaljan nagin
prikupljanja i opisa analize uzoraka date je u poglavlju 7.

Tabela 4.1 Radioizotopi koriséeni za odredivanje koncentracija aktivnosti “°Ra, *?Th i “°K,
njihove energije i intenziteti i tipicne minimalne detektabilne aktivnosti (MDA) procenjene za
uzorke fosfogipsa.

Prirodni | Energija | Detektovan | Intenzitet Tipi¢na
radioizotop | (keV) | radionuklid (%) MDA (Bq kg™
295,2 2%pp 19,2 38
260, 351,9 iipp 35,1 32
609,3 Bi 44,6 3,0
1764,5 214B;j 15,1 2,8
238,6 212pp 435 1,3
2, 583,2 ;;:TI 84,5 1,1
911,2 Ac 26,6 1,4
968,9 “8pc 16,2 2,0
PK 1460,8 K 10,7 8,9

Merna nesigurnost za izmerene koncentracije aktivnosti procenjena je na osnovu relacije (4.3)
koja uzima u obzir statistiCku nesigurnost i nesigurnost efikasnosti detekcije na odgovarajucoj

energiji:
1
Oy = Z_Jli (43)

gde je oa merna nesigurnost za datu izmerenu Kkoncentraciju aktivnosti odgovarajuéeg
radionuklida, o; je merna nesigurnost izvedena na osnovu pojedinacnih energija gama pikova
odgovarajuceg radionuklida. Statisticka merna nesigurnost radioaktivnog raspada radionuklida
izracunava se u softveru Genie2000. Sve merne nesigurnosti date su sa nivoom pouzdanosti od
95%.

Obezbedenje i kontrola kvaliteta (QA/QC) merenja su potvrdeni akreditacijom laboratorije
izvrsenom prema SRPS ISO/IEC 17025 standardu za kompetentnost laboratorija za ispitivanje i
etaloniranje, akreditacioni broj laboratorije 01-167 od 2006. godine koje izdaje Akreditaciono telo
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Srbije. Ova laboratorija uspesno ucestvuje, svake godine, u medunarodnim interkomparacijama za
metode ispitivanja radioaktivnosti u uzorcima iz zivotne sredine koje organizuje Medunarodna
agencija za atomsku energiju — IAEA (izvestaj IAEA-TEL-2018-03 11 deo, 2018).

Tabela 4.2 Parametri koji karakterisu gama spektrometre koriséene za merenje nivoa
radioaktivnosti gradevinskih materijala u ovoj studiji.

Proizvoda¢ i godina proizvodnje

Canberra, 2005.

ORTEC, 1999

Interna oznaka u laboratoriji

K

L

Model i serijski broj

HPGe, GC3518, 05110

HPGe, LLB-GMX-HJ

Pretpojacavac, kriostat

2002CSL, 7935SL-7

Geometrija

Koaksijalni sa zatvorenim

Koaksijalni sa zatvorenim krajem

krajem

Orijentacija ose detektora PrOIZVOIJnE}’ u Pb zaStiti Vertikalna

vertikalna
Radna temperatura (K) 77 77
Radni napon (kV) 4,5 -2,5
Spoljasnji kontakt 0,9 mm Ge(Li) 0,3 um Ge(B)
Unutrasnji kontakt 0,3 um Au 0,9 mm Ge(Li)
Ulazni prozor 1,5 mm Al 0,5 mm Be
Prec¢nik kristala (mm) 61 56
Visina kristala (mm) 52 65,2
Polupre¢nik jezgra (mm) 9,0 4,6
Visina jezgra (mm) 34 57,1
Debljina kucista (mm) 1,5 mm Al 1,3 mm Al
Relativna efikasnost 36% 32%
Rezolucija na 1332 keV 1.9: 3,29 19: 34

FWHM, FWTM (keV)
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5 Metode strukturne karakterizacije gradevinskih materijala

5.1 Rendgensko zracenje

Jedan od nacina dobijanja X-zraka (rendgensko zracenje) je u tzv. specijalnim rendgenskim
cevima u kojima vlada visoki vakuum sa moguénoS¢u koriS¢enja razli¢itih materijala kao
antikatoda (anoda). Zbog toga Sto se veliki deo energije u rendgenskoj cevi tro§i na zagrevanje
antikatode, potrebno je konstantno hladenje proto¢énom vodom (Guinebretiere, 2007).

Usled visoke razlike u potencijalima izmedu katode i antikatode, stvoreni elektroni procesom
termoelektronske emisije se ubrzavaju i usmeravaju sa katode ka antikatodi. Pri udaru elektrona od
aktikatodu dolazi do njhovog naglog usporenja i emisije elektromagnetnog X-zracenja. Ovako
nastalo zraenje se naziva zako¢no rendgensko zracenje i ima kontinualan spektar pocev od jedne
minimalne vrednosti talasne duzine, Slika 5.1a (Guinebretiere, 2007; Waseda et al., 2011).
Minimalna talasna duZina Ay, data je poznatom Duan-Hantovom jedna¢inom (W.Duane, F. L.
Hunt) koja odgovara ekstremnom slucaju da je kompletna dostignuta energija preneta na X-zrake:

12,37
min = T (5.1)

gde se talasna duZina obi¢no izratava u angsteremima (1A=10"° m), ukuliko se napon U uzme u
kV. Kontinualan spektar zracenja ne zavisi od vrste antikatode.

(a) = 100kV (b)

| // \ 1 -

EAETS
N
: / /ﬂ E§ 1}
/ / / o / - !
001 002 0.05 /0_.1 0.2 0.4 0 0 T

04 06 o8 10 12

Intenzitet

Kpg

Intenzitet

I/

Talasna duzina (nm) Talasna duzina (nm)

Slika 5.1 (a) Tipican emisioni spektar zakocnog rendgenskog zracenja molibdenove anode; (b)
tipican emisioni spektar karakteristicnog rendgenskog zracenja.

Ukoliko se za proizvodnju rendgenskog zraCenja upotrebi dovoljno visok napon u
rendgenskoj cevi moze doci do izbijanja elektrona iz omotaca antikatode, $to u emisionom spektru
rezultuje relativno oStrim pikovima znaCajnog intenziteta. Ova vrsta zraCenja se naziva
karakteristi¢no rendgensko zracenje, Slika 5.1b. Karakteristicno rendgensko zracenje je direktna
posledica prelaska elektrona sa viSih orbitala na K-nivo. Najveéa verovatnoca je za ostvarivanje
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prelaza na K nivo sa susednog L nivoa. Ovaj prelaz se obi¢no obelezava sa K, stim §to se usled
cepanja L nivoa uocava pojava dubletnih linija koje se obelezavaju sa K1 1 Kqp. Odnos intenziteta
ovih linija ne zavisi od vrste antikatode i obi¢no se nalaze u odnosu 2 : 1. Emisija linija nastalih
tokom prelaza sa M na K nivo oznacava se kao Kgsa svoja dva dubleta Kg; i Kg,. Verovatnoc¢a
njihove emisije odnosno prelaza je 5 odnosno 10 puta manja od istih linija sa L nivoa
(Guinebretiere, 2007).

Rendgensko zraCenje se obi¢no koristi za potrebe ispitivanja strukture materijala
(difrakcijom), ali 1 za odredivanje hemijskog sastava (fluorescencijom) ili lokalnog uredaja putem
merenja duzina hemijskih veza (apsorpcionom spektroskopijom), kao i za snimanje unutranjosti
predmeta (tomografijom) ili za precizno procesiranje (litografijom). Uredaji koji se koriste u svrhu
ispitivanja strukture materijala difrakcijom X-zraka, odnosno difraktometri, obi¢no se sastoje od:

1. Izvora visokog napona koji je potrebno dovesti izmedu katode i anode u rendgenskoj
cevi,

2. Strujnog izvora koji sluzi za napajanje grejanja katode koja procesom termoelektronske
emisije proizvodi elektrone,

3. Rendgenske cevi koja predstavlja staklenu cev u kojoj su smestena katoda i antikatoda.
U prakti¢noj upotrebi su rendgenske cevi sa antikatodama od molibdena (Mo), bakra
(Cu), nikla (Ni), gvozda (Fe) 1 hroma (Cr) (Raki¢ et al., 2013).

Eksperimentalne metode karakterizacije materijala zahtevaju monohromatsko rendgensko
zraCenje. Kao $to je ranije reéeno K, zracenje ima najveéi intenzitet, ali se u dobijenom snopu
nalaze i mnoge druge linije (talasne duzine) manjeg intenziteta te ih je potrebno eliminisati ili
barem ucitini zanemarljivim u odnosu na K, zracenje. Ovo se postize koriS¢enjem razli€itih
metalnih filtera koji vrSe selektivu atenuaciju pjedinih talasnih duzina (linija) (Guinebretiére,
2007; Waseda et al., 2011).

5.2 Rendgenska strukturna analiza (XRD)

Rendgenska strukturna analiza (eng. X-ray diffraction (XRD)) predstavja upotrebu rendgenskog
zraCenja za ispitivanje strukture materijala. Uzorci koji podleZzu ovoj metodi mogu biti u obliku
monokrostala, kao 1 polikristalnog praha, te su se tako razvile razli¢ite metode tzv. difrakcije
rendgenskog zradenja na ispitivanom uzorku kao §to su Laueova metoda, Debaj-Sererova metoda,
Oscilatorna metoda, Precesiona metoda, Vajsenbergova metoda kao i difrakcija na praskastim
polikristalnim uzorcima. U ovom delu bi¢e re¢i samo o difrakciji na praskastim polikristalnim
uzorcima jer je ta metoda koris¢ena u ovoj studiji za strukturnu karakterizaciju gradevinskih
materijala, odnosno identifikaciju prisutnosti mineralnih faza u uzorcima gradevinskih materijala.

Da bi doslo do difrakcije rendgenskog zracenja na polikristalnom praskastom uzorku mora biti
zadovoljen Bragov zakon koji glasi:

nl = 2dsinf (5.2)

gde je n red difrakcije, d je meduravansko rastojanje i @ je ugao izmedu povrsine uzorka i upadnog
zraka monohromatskog rendgenskog zrac¢enja.

Uredaj koji sluzi za struktrurnu analizu praSkastih uzoraka naziva se difraktometar.
Difraktometar je precizni instrument sa dve nezavisne ose rotacije (o i 260). Ovaj uredaj
omogucava dobijanje podataka o intenzitetu difraktovanog rendgenskog snopa, u zavisnosti od
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ugla (26), na osnovu poznate talasne duzine difraktovanog rendgenskog zra¢enja uz zadovoljenje
Bragovog uslova za difrakciju (relacija (5.2)). Osnovna postavka difraktometra prikazana je na
Slici 5.2. Tri komponente, izvor rendgenskih zraka (F), nosa¢ uzorka (S) i detektor (G), leze na
obimu kruga, poznatom kao krug fokusiranja. Kada je polozaj izvora rendgenskih zraka fiksiran 1
detektor je vezan na 26-o0si, praskasti uzorak u obliku ravne plo¢e (na nosacu) obi¢no se postavlja
na m-osu koja odgovara centru difraktometra. Glavni razlog kori$¢enja ravnog uzorka u obliku
plo¢e je da se iskoristi geometrija fokusiranja za efikasno prikupljanje intenziteta slabih
difraktovanih snopova zra¢enja. Tokom merenja, 20 - osa se rotira dva puta brze od »-0se, i zato
se Cesto naziva teta-teta skeniranje (Waseda et al., 2011).

Difraktometar

fokusiraj

uéi krug Rendgenska cev

Detektor (26-o0sa)

Slika 5.2 Princip rada difraktometra za polikristalne praskaste uzorke (Waseda et al., 2011).

4000 c C1 = Alite (C8)
€2 =Belite (C1S)
B Q=Si0;
-g a CS=CSH
8 3000 - €1 CH= Ca(OH),
& 'S Ca=CaCO
= 3
S F=Fe;03
N ca
g 2000
&
=
s
B
<
i=}

Slika 5.3 Tipican XRD snimak (Sema) pikova za uzorak maltera.

Da bi se smanjila ugaona disperzija i poboljsala prostorna rezolucija za upadni i difraktovani
rendgenski snop, u rendgenske snopove se ubacuju odgovarajkuéi sistemi proreza. Divergentni
prorezi (DS) i rasejanji snop (SS) su postavljeni tako da ograni¢avaju svaku horizontalnu
disperziju i upadnih i difraktovanih rendgenskih zraka, a prijemni prorez (RS) ispred detektora je

61



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

postavljen za odredivanje prostorne rezolucije. Vazna karakteristika difraktometra nije samo
ograniCenje disperzije DS-om i SS-om, ve¢ i fokusiranje difraktovanog rendgenskog snopa sa
praskastog uzorka (S) u RS-u. Ovaj princip kolimacije i fokusiranja naziva se para fokusiranje.
Kao $to se moze videti sa Slike 5.2, polozaj proreza RS ispred detektora uvek se podudara sa
taCkom parafokusiranja u difraktometru, a to omogucava efikasno merenje intenziteta i prostorne
rezolucije (Waseda et al., 2011).

Prvi korak strukturne analize za izmerene podatke rendgenske difrakcije je odredivanje
polozaja ugla rasprSenja 20, koji odgovara lokaciji difrakcionih pikova. Posto se i eksperimenti
difrakcije rendgenskih zraka na praskastim uzorcima izvode pod kontrolom racunara, Sema
dobijenih difraktivanih pikova na polikristalnom uzorku izgledaju kao na Slici 5.3, te se vrednsti
uglova 20 mogu lako odrediti za svaki pojedinac¢ni pik koji odgvara nekoj kristalnoj fazi.

Kvalitativna procena sadrzaja kristalnih mineralnih komponenti (jedinjenja) u polikristalnom
praskastom uzorku se vr$i na slede¢i nacin. Intenzitet “najjaceg” pika se normira na 100, a
intenziteti ostalih se proracunavaju u odnosu na njega. O¢itavaju se vrednosti ugla 26 na kojima se
uocavaju maksimumi pikova u spektru i proracuna se meduravansko raspojanje d na osnovu
Bragove jednacine. Relativni intenziteti izraZzeni u proizvoljnim jedinicama kao i uglovi 26 i
meduravanska raspojanja d svojstvena su za svako jedinjenje. Poslednji korak u kvantitativnoj
proceni jeste poredenje parametara 20 i d sa podacima dostupnim u razli¢itim bazama podataka
(Raki¢ et al., 2013; Waseda et al., 2011).

Tabela 5.1 Osnovne karakteristike korisé¢enog difraktometra za praskaste polikristalne uzorke.

Proizvodac, tip

Philips, PW1820/00

Kontroler, tip

Philips, PW1710/00

Divergentni prorez, tip

Philips, PW1386/55 Automatik

Radijaciona duzina 12 mm

Prijemni prorez 0,2 mm

Prorez za rasejanje 1,0°

Monohromator, tip Philips, PW1752/00, zakrivljeni grafitni
momohromator

Drzac uzorka, tip

Philips, PW1784/25

Podloga drzaca uzorka, tip

Philips, PW1817/32

Spiner za urorak, tip

Philips, PW1774/00

Brzina rotacije 2 1ps
Minimum 20 3,0°
Maksimum 20 150,0°
Generator visokog napona, tip Philips, PW1830/40
Tip zracenja Cu

Talasna duzina zracenja

1,54060A, o;; 1,54438A, o,

Izvor zracenja, rendgenska cev,

Philips, PW2273/20, dugi fokus zrac¢enja,

tip 2200W, 60kV max
Jacina struje 50 mA
Napon 40 kv

Detektor, tip

Philips, PW1711/10, proporcionalni detektor

Softverski paket

Philips, PW1877 PC-APD (Automatic Powder Diffraction) Version:
2.1A 1990

U ovoj studiji mineroloska karakterizacija praSkastih uzoraka gradevinskih materijala izvrSena
je pomoéu instrumenta Philips PW 1820, sa Cu K, zradenjem (4=1,5406 A) i reZimom skeniranja
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sa korakom od 0,02° u ugaonom opsegu 26 = (5-60)°. Napon u rendgenskoj cevi iznosi 40 kV i
jacina struje 50 mA. Vreme ekspozicije u svakoj tacki je 2s. Ostale karakteristike koriS¢enog
uredaja date su u Tabeli 5.1 a izgled uredaja i pripremljenih praskastih uzoraka dati su na Slici 5.4.

Slika 5.4 (a) Difraktometar Philips, PW1820/00 koris¢en za mineralosku analizu gradevinskih
materijala u ovoj studiji, (b) uzorci gradevinskih materijala pripremljeni za XRD analize.

Kori$éeni difraktometar za praskaste uzorke nosi oznaku PW1820/00, PHILIPS, Holandija,
monohromator PW1752/00, proizvodac¢a PHILIPS, Holandija, serijski broj DY1275, Slika 5.4.
Rendgenska cev kod ovog uredaja je takode proizvoda¢a PHILIPS oznake PW2273/20, serijski
broj DK 911541, Maksimalan napon u cevi je 60 kV, a snaga 2200W, sa naglaskom na dugi fokus
zracenja (,,long fine focus®).

5.3 Rendgenska fluorescentna analiza (XRF)

XRF elementarna analiza (eng. X-ray fluorescence (XRF)) je nedestruktivna metoda pogodna za
analize mnogih vrsta uzoraka, odnosno materijala zasnovana na principu upotrebe rendgenskog
zraenja. Omogucava informacije o hemijskom sastavu materijala, $to podrazuvena kvalitativnu i
kvantitativnu analizu. XRF je metoda Sirokog opsega analize elemenata od Na do U. Glavna
prednost ove metode je veoma mala koli¢ina uzorkovanog materijala, ali i vreoma kratko vreme
analize. Ovu analiti¢ku tehniku karakteriSu visoka preciznost, tacnost i mogucnost odredivanja
viSe elemenata prisutnih u uzorku istovremeno (Gauglitz and Moore, 2014).

Princip rada XRF analize se zasniva na interakciji primarnog rendgenskog zrac¢enja, 0dnosno
fotona dovoljno visoke energije, sa ispitivanim uzorkom gradevinskog materijala®, a geometrija
same eksperimentalne postavkeje prikazana na Slici 5.5. Rendgensko fluorescentno zraenje
(XRF) se indukuje kada fotoni dovoljno visoke energije, emitovani iz rengenske cevi, udaraju o
materijal. Primarni rendgenski zraci prolaze procese interakcije sa atomima uzorka.
Visokoenergijski fotoni indukuju jonizaciju elektrona iz unutrasnje ljuske fotoelektri¢nim efektom
i tako se stvaraju slobodna mesta elektrona u unutrasnjim ljuskama (K, L, M,..). Brz prelazak

* XRF metoda moZe osim &vrstih uzoraka analizirati i uzorke u te¢nom stanju.
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elektrona spoljne ljuske na ta uprasnjena mesta (Supljine), za oko 100 fs, moze prouzrokovati
emisiju karakteristi¢nog fluorescentnog zraCenja. Skup karakteristi¢nih fluorescentnih linija iz
svakog elementa, ukljucujuéi sve prelaze, omogucava identifikaciju elementa koji su prisutni u
uzorku. XRF zrafenje odredene energije karakteriSe se spektralnim linijjama koje imaju
odgovarajuc¢u oznaku u zavisnosti od prelaza koji se odigrao (nose oznaku nivoa na koji prelaze,
npr. K, L, M... kao i oznake a, B, y... koje govori o tome sa kog nivoa se prelaz odigrao. Dakle,
princip rada XRF uredaja zasniva se na merenju talasne duzine odnosno energije fotona i
intenziteta karakteristicnog XRF zracCenja, od strana odgovarajuc¢eg detektora, emitovanog iz
uzorka nakon pobude primarnim snopom rendgenskog zracenja (Beckhoff et al., 2006; Gauglitz
and Moore, 2014). Tipican XRF spektar analize elemenata iz jednog od uzoraka gradevinskih
materijala u ovoj studiji prikazan je na Slici 5.6.

Slika 5.5 Princip rada pobude i pozicioniranja XRF spektrometra. (1) uzorak, (2)
rendgensko zracenje koje vrsi pobudu (zracenje iz rendgenske cevi), (3) rasejano i fluorescentno
rendgensko zracenje, (4) rendgensko zracenje registrovano od strane detektora, (5) CCD kamera,
(6) osvetljenje za uzorak, (7) laserski pokazivac za pozicioniranje.
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Slika 5.6 Tipican XRF spektar jednog od analiziranih uzoraka gradevinskih materijala.
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Merenja sadrzaja elemenata u uzorcima gradevinskih materijala u ovoj studiji su izvrSena
pomocu rendgenske fluorescentne analize (XRF) instrumentom Portable p-XRF spectrometer
(ARTAX™ 200 p-XRF) proizvodaca Bruker (Slika 5.7), u atmosferi helijuma pri pritisku od 2,5
bar. Snimanja su vr$ena pri naponu u rendgenskoj cevi od 25 KV i intenzitetu struje od 1500 pA.
Trajanje ekspozicije jednog uzorka rendgenskom zracenju iznosilo je 100 s. Spekti su prikupljani i
analizirani koris¢enjem ARTAX softvera.

Slika 5.7 Izgled portabilnog u-XRF spectrometra proizvodaca Bruker koji je koriséen za
hemijsku karakterizaciju uzoraka gradevinskih materijala (a), kao i vrednosti izmerene doze
rendgenskog zracenja na udaljenosti 1 m od rendgenske cevi (b).

Koris¢eni XRF uredaj je pogodan za multielementarnu analizu od Na (Z=11) do U (Z=92) sa
prostornom rezolucijom do 70 pm. SadrZi silicijumski detektor sa Peltijevim hladenjem, radi bez
azota sa elektronikom velike brzine. Detektor ima dobru energijsku rezluciju $to omogucava brzo
merenje tokom skeniranja i mapiranja elemenata. Uredaj sadrzi i CCD kameru za precizno
pozicioniranje uzorka pre snimanja koje se izvrSava pomoci laserskog pokazivaca (Slika 5.5)
(Manual ARTAX., 2011). Sva XRF merenja su izvrSena na Katedri za inZenjerstvo materijala,
TehnoloSkog fakulteta, Univerziteta u Novom Sadu.

Koris¢éenjem Inspector dozimetra izmerena je doza zratenja od 0,149 pSv h™ na random
mestu tokom snimanja spektra, koji je udaljen oko 3 m od rendgenske cevi. Na udaljenosti od
20 cm od rendgenske cevi izmerena je doza zratenja od 0,419 uSv h™* (2,8 puta veéa), dok je na
rastojanju od 1 m od rendgenske cevi izmerena doza zrac¢enja od 0,179 uSv ht

5.4 Odredivanje teksturalnih karakteristika gradevinskih materijala

Tekstura materijala moze se definisati kao splet kanala, pukotina i pora nastalih rasporedom
medusobno povezanih primarnih i sekundarnih ¢estica razli¢itih oblika i veli¢ina, koje se spajaju u
taCkama dodira, a izmedu njih ostaje prazan meduprostor (Ki$ et al., 2009). Ona je npr. kod
keramic¢kih sistema posledica heterogenosti koja je prisutna zbog slozenog mineroaloskog sastava
sirovinskih komponenti.
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Odredivanje teksturalnih karakteristika je slozen proces koji najc¢es¢e obuhvata nekoliko
razli¢itih metoda za ispitivanja. Realni sistemi, kao §to su gradevinski materijali, imaju Sirok
interval veliina i1 oblika pora zbog ¢ega se njihova struktura uglavnom ne moZze u potpunosti
ispitati isklju¢ivo jednom metodom. Moze se, medutim, dati priblizna slika o raspodeli veli¢ina
pora koriste¢i vise komplementarnih metoda kao Sto su zivina porozimetrija 1 metode
niskotemperaturne adsorpcije gasova. Ukoliko se zZele ispitati kapilarna svojstva nekog materijala,
poseze se za metodama apsorpcije (zasi¢enja), dok se elektronskom mikroskopijom mogu utvrditi
geometrijski oblici i1 veli€ine pora, ali ne i rascepa niti kapilara.

Zatvorene pore  Slepe pore Vezane pore Otvorene pore

—

Slika 5.8 Sematski prikaz pora u gradevinskom materijalu.

Da bi se moglo govoriti o teksturalnim karakteristikama materijala, neophodno je prethodno
objasniti odredene pojmove pomocu kojih se ove karakteristike opisuju. Prvi od njih je ukupna
zapremina pora (Vp, cm® g%, koja predstavlja zapreminu praznog prostora u jedinici mase
poroznog materijala. Na Slici 5.8 dat je Sematski prikaz pora u gradevinskom materijalu. Ukupna
poroznost je jedan od najvaznijih termina koji se koristi za definisanje strukture pora i predstavlja
frakcionu zapreminu pora u odnosu na ukupnu zapreminu materijala. Ukupna poroznost
podrazumeva ukupan udeo otvorenih i zatvorenih pora u materijalu koji se ispituje i moze se
itraziti pomocu relacije (5.3) (de Freitasa and Delgado, 2013):

Y
P=-=L.100-% (5.3)
Vb

gde je P ukupna poroznost (%), V,, je ukupna zapremina pora u materijalu, Vy, je ukupna zapremina
analiziranog materijala.

Statisticka veli¢ina srednji polupreénik pora (r, nm) uzima da su sve pore u datom materijalu
cilindri¢énog oblika i dobija se primenom geometrijskih formula, a porozna struktura predstavlja
udeo pora odredenih dimenzija u porama svih dimenzija i prikazuje se krivom raspodele pora po
njihovim dimenzijama.

Povezanost pora (C) je vazna karakteristika svakog gradevinskog materijala i predstavlja udeo
pora u odnosu na zapreminu materijala koja se sastoji samo od otvorenih i medusobno povezanih
pora. Kada je C = 1, znaci da su sve pore povezane, dok za C = 0, znaci da ni jedan put pora ne
moze preci s jedne na drugu stranu. U poredenju sa zatvorenim porama, povezivanje pora pruza
neprekidni kanal komunikacije sa spoljnom povrSinom materijala. Stoga je povezanost pora vazan
pokazatelj propusnosti analiziranom gradevinskog materijala. Efektivna poroznost je alternativni
pojam (obuhvata samo slepe, vezane i otvorene pore) koji se koristi za opisivanje povezanosti
pora. Ocigledno je da je efektivna poroznost uvek manja ili jednaka ukupnoj poroznosti (de
Freitasa and Delgado, 2013).
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Postoji nekoliko klasifikacija za pore prema njihovoj veli¢ini, od kojih se naj¢esce koriste
klasifikacije prema IUPAK-u i klasifikacija prema Dubinin-u, Tabela 5.2. U zavisnosti od
dominantnog prisustva odredene veliine pora materijali se mogu klasifikovati kao: makroporozni,
mezoporozni ili mikroporozni, pri ¢emu u svakoj od ovih klasa ima i pora koje su manje odnosno
vece od onih koje dominiraju.

Slika 5.2 Vrste poroznosti prema IUPAK-u i Dubinin-u.

Klasifikacija prema IUPAK-u \ Klasifikacija prema Dubinin-u
Poroznost
Veli¢ina pora
Mikroporoznost <2nm <2nm
Mezoporoznost 2—-50nm 2—30nm
Makroporoznost > 50 nm > 30 nm

Potrebno je naglasiti da ne postoje striktne granice izmedu ovih klasa poroznosti materijala.
Dubinin je predlozio dalju klasifikaciju pora na ultramikropore ili submikropore (manje od 0,6
nm) i supermikropore (od 0,6 do 1,6 nm) (Aligizaki, 2006). Ova terminologija se razlikuje u
praksi, pa se tako npr. u oblasti gradevinske keramike termin ,,makroporoznost odnosi na pore
reda veli¢ine mikrometra. Autori (Colleti et, al. 2016) u svom radu daju sledecu klasifikaciju pora:
mikropore imaju precnik ispod 60 pm, mezopore izmedu 60 pm i 4 mm, i kona¢no makropore
vece od 4 mm. U ovom delu doktorske disertacije bice dat opis koris¢enih metoda za ispitivanje
poroznosti tipicnih gradevinskih materijala koji su koris¢ene u eksperimentalnom delu.

5.4.1 Metode apsorpcije vode

Sve metode bazirane na apsorpciji vode zasnivaju se na merenju mase uzorka pre i posle potapanja
u vodu odredene temperature za odredeno vreme. Ove metode su relativno jednostavne I 0Sim
tehnicke vage ne zahtevaju nikakve analiticke instrumente. Glavni nedostatak ovih metoda je taj
S§to je moguce odrediti poroznost koja potice samo od relativno velikih pora (makroporoznost).
Takode, ukoliko u uzorku postoje sirovine koje se rastvaraju u vodi, ne mogu se dobiti pouzdani
rezultati. U industriji opekarskih proizvoda najSesc¢e se koriste metode prema ASTM standardima:
ASTM C373-88 (za porcelan) i ASTM C20-00 (za opeku i slicne proizvode), EN 771-1 (za tipi¢ne
gradevinske materijale), kao i prema ISO standardu 10454-3 (keramicke plocice) (ASTM C20-00,
2010; ASTM C373-88, 2006; SRPS EN 771-1, 2016; 1SO 1054-3, 2018).

Ispitaivanje poroznosti materijala prema ASTM C373 standardu podrazumeva da se uzorak
najpre osusi do konstantne mase u susnici na 150°C i izmeri na tehni¢koj vagi njegova masa (D), a
zatim se ubaci u posudu sa destilovanom vodom i kuva 5 h, nakon ¢ega treba da odstoji u vodi
dodatna 24 h. Proces kuvanja se koristi jer sa povecanjem temperature viskoznost vode opada,
¢ime ona moze lakse uci u pore ispitivanog materijala. Nakon toga treba izmeriti masu uzorka (S)
koji je suspendovan u vodi koriste¢i korpicu povezanu sa hidrostatickim terazijama. Na kraju
uzorak treba izvaditi iz vode, obrisati ga vlaznom krpom (kako voda iz pora ne bi bila povucena
napolje) i izmeriti mu masu (M). Prema ASTM C373-88 standardu, ako se uzme da 1 cm® vode
ima masu od 1 g, mogu Se izracunati sledece veli¢ine (ASTM C373-88, 2006):

1) spoljasnja zapremina uzorka (zapremina skeleta i pora), izrazena u cm®:
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V=M-5 (5.4)

2) zapremina otvorenih pora (Vop) | zapremina ,,nepropusnog dela* (¢vrstog skeleta i
zatvorenih pora, Vip), izrazena u cm®:

Vop =M — D (5.5)

3) otvorena poroznost (Per) (udeo zapremine otvorenih pora u spoljasnjoj zapremini
uzorka), izrazena u %:

Peff - V - 100 (57)

4) apsorpcija vode ili koeficijent apsorpcije vode (A) (odnos mase apsorbovane vode i
mase suvog uzorka), izrazen u %:

M—-D

A=
D

- 100 (5.8)

5) prividna gustina (ps) (tj. gustina ¢évrstog skeleta i zatvorenih pora-gustina onog dela
uzorka koji je nepromogiv na klju¢alu vodu), izraZena u kg m™;

I 5.9
Ps =p_g (5.9)

6) gustina balk uzorka (o) (eng. Bulk Density), izrazena u kg m™:;

D

== 5.10
Pb v ( )

ASTM C20-00 standard koji se obi¢no primenjuje na opeku i slicne materijale koristi istu
metodologiju proracuna navedenih veli¢ina, ali se priprema uzoraka razlikuje. Ovaj standard
podrazumeva susenje uzorka na temperaturi od 105 — 110 °C i kuvanje uzorka 2 h, nakon cega se
propisuje da dodatno odstoji 12 h (ASTM C20-00, 2010). Ovaj standard je u mnogome sli¢an sa
standardom ISO 10545-3 koji takode podrazumeva kuvanje uzorka 2 h, dok se propisuje da
analizirani uzorak dodatno odstoji 4 h (ISO 10545-3, 2018). Prednost ove metode nad americkim
ASTM standardima je krac¢e vreme ispitivanja, medutim ocigledno je da se rezultati dobijeni ISO
metodom ne mogu poklapati sa rezultatima dobijenim ASTM metodama.

SRPS EN 771-1 metoda koriS¢ena je za odredivanje apsorpcije vode u gradevinskim
materijalima prema relaciji (5.7) kao u ASTM standardu (SRPS EN 771-1, 2016). Ova metoda se
zasniva na potapanju ispitivanog materijala u vodu 24 sata, nakon ¢ega se meri masa uzorka.
Metoda ne zahteva kuvanje uzoraka ili dodatne uslove.

Poznavaju¢i prividnu gustinu i gustinu balk uzorka (relacije 5.9 i 5.10) otvorena poroznost
uzorka se moze izraCunati na osnovu relacije (5.11) (Beck et al., 2003):
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Peff = 1 - p—b (511)

Ps

Zbog limitiranosti metoda apsorpcije vode da prodru u najsitnije pore, ve¢ samo u makropore,
celovita slika o poroznosti odredenog materijala dobija se koriS¢enjem drugih analitickih tehnika.
U ovoj studiji za odredivanje mezopora kori§¢ena je standardna metoda zivine porozimetrije koja
ima znacajnije vece moguc¢nosti od metoda apsorpcije vode.

5.4.2 Zivina porozimetrija

Zivina porozimetrija je jedna od najéesée koriséenih indirektnih metoda za odredivanje poroznosti
nekog sistema. Informacije koje mogu da se dobiju ovom metodom su efektivha poroznost,
ukupna zapremina otvorenih i vezanih i slepih pora (Slika 5.8) kao i srednji poluprecnik pora, a
racunski se mogu dobiti i raspodela zapremine pora po polupre¢niku i ukupna povrSina pora. Ni
jedna druga merna tehnika karakterizacije poroznosti ne moze ovo posti¢i. Ziva je pogodna za
odredivanje poroznosti budu¢i da slabo kvasi zidove ispitivanog materijala, te se iz pritiska (sile)
potrebnog za savladavanje otpora (sile) povrsinskog napona mogu dobiti odredene informacije o
teksturi ispitivanog materijala. Ovom metodom se mogu ispitivati pore od oko 500 um do 3,5 nm.
Potrebno je naglasiti da zivina porozimetrija, takode ima ograni¢enja. Jedno od najvaznijih
ogranicenja je ¢injenica da meri najveéi ulaz prema porama (videti Sliku 5.8), ali ne i stvarnu
unutras$nju veli¢inu pora. Iz oitih razloga se takode ne moZe koristiti za analizu zatvorenih pora,
jer ziva nema nacina da ude u te pore (Giesche, 2006).

Metoda Zivine porozimetrije se zasniva na utiskivanju te¢ne Zive pod rastuéim pritiskom u
pore uzorka i primenom Vosburnove (eng. Washburn) jednacine tj. jednadine za definisanje
zavisnosti veli¢ine precnika pora od primenjenog pritiska Zive. Ova zavisnost je data jednac¢inom
(Giesche, 2006; Moro and Boehni, 2002; de Freitasa and Delgado, 2013):

2-y-cos6
P

T =

(5.12)

gde je r — efektivni polupreénik pora (nm), y — povriinski napon Zive izrazen u N m™, 6 — ugao
kvaSenja zive 1 ispitivanog materijala (°), P — primenjeni pritisak (bar). Relacija (5.12) vazi u
slucajevima te¢nosti koje ne kvase zidove suda (ziva) i u slu¢aju cilindri¢nih pora. Pore su vrlo
retko cilindricnog oblika, pa prema relaciji (5.12) predstavlja specijalni model. Ovakav model
mozda ne predstavlja pore u realnim materijalima, ali je njegova upotreba opSteprihvacena kao
prakti¢na, jer bi u suprotnom resavanje ovakvog problema bilo vrlo kompleksno. Povrsinski napon
Zive varira sa njenom cCisto¢om, ali je najceS¢e preporucena vrednost 485 dynes cm™. Kontaktni
ugao izmedu zive 1 poroznog materijala moze varirati u zavisnosti od sastava materijala, ali je
obic¢no 130°.

Na datom pritisku P zapremina utisnute zive odgovara zapremini svih pora koje imaju veci
poluprecnik od r. Zapremina utisnute Zive se moze direktno ocitati sa aparata, a zatim se moze
dobiti diferencijalna kriva raspodele zapremine pora po efektivnom poluprecniku pora. Oblik ove
krive moze da ukaze na zastupljenost pora odredenih veli¢ina 1 slozenu poroznu strukturu sistema.
Prednosti ove metode su jednostavno izvodenje, relativno kratko vreme odredivanja i
zadovoljavajuca tacnost, dok su nedostaci i1 izvori greSaka pretpostavka o cilindricnom obliku pora
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(otuda se uvodi termin efektivni poluprec¢nik), deformacije i lomljenje uzorka pod pritiskom
(uzorak mora biti vrlo ¢vrst; ne moze se odredivati poroznost meksih materijala), aproksimacija
ugla kvaSenja i povrSinskog napona zive u odnosu na ispitivani materijal, zaostajanje vazduha u
porama i drugo (Ranogajec, 2005). Takode, mogu se dobiti informacije samo o porama koje su
otvorene (tj. do kojih postoji ,,put” kojim ziva moze pro¢i), dok su zatvorene pore nedostupne ovoj
tehnici. Otvorene pore su vrlo znacajne u pogledu svog uticaja na trajnost materijala jer
predstavljaju glavni put kojim gasovi, te¢nosti i rastvorljive soli prodiru u materijal i o$tecuju ga.
lako nisu u direktnoj vezi sa pomenutim mehanizmima degradacije materijala zatvorene pore
itekako imaju uticaj na mehanicke i fizicke osobine materijala, jer njihovo prisustvo smanjuje
gustinu, jacinu, moduo elasti¢nosti i ¢vrsto¢u materijala. Kod opeke npr. struktura pora formira se
tokom proizvodnje i zavisi od slozene interakcije vise faktora, uklju¢ujuéi mineraloski i hemijski
sastav sirovina i uslove pecenja (maksimalna temperatura pecenja, vreme, atmosfera). Oblik pora,
raspodela veli¢ine 1 povezanost pora uticu na fizicka svojstva opeke i najvazniji su parametri koji
se trebaju procenjivati pri predvidanju dugotrajnosti gradevinskih materijala. Budu¢i da otvorene
pore povezuju unutra$nje delove gradevinskog materijala sa spoljnim okruZzenjem, odredujuci
potencijal skladistenja i cirkulacije te¢nosti i gasova (Coletti et al., 2016).

Slika 5.9 Izgled Autopore 1V 9500 uredaja za zivinu porozimetriju (levo) penetrometar za Zivinu
porozimetriju (desno).

Poroznost selektovanih gradevinskih materijala je izvrSena prema (ISO 15901-1, 2005)
metodi u na Katedri za inZenjerstvo materijala Tehnoloskog fakulteta u Novom Sadu. Poroznost
je odredivana pomocu uredaja AutoPore IV Zzivinim porozimetrom serije 9500, Slika 5.9, a
parametri merenja zadavani softverom Autopore IV. Model 9500 ima moguénost postizanja
pritiska od 33 000 psia (228 MPa), pri ¢emu vrsi analizu pora precnika od 360 do 0,005 um Sto ga
¢ini pogodnim za merenje poroznosti u opsegu mezo i makropora. U zavisnosti od oblika
materijala (praskasti ili ¢vrsti uzorci) 1 ocekivane poroznosti koriste se staklene posude —
penetrometri razlicitih veli¢ina i oblika posudice (glave) i razli¢itih precnika kapilare (vrata), Slika
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5.9. Vrat penetrometra je prevucen metalnom prevlakom pomocu koje se odreduje zapremina
utisnute Zive — naime, zapremina utisnute zive se posredno odreduje kapacitivnim detektorom koji
na osnovu provodljivosti struje daje informaciju o procentu iskoriS¢ene zive U vratu penetrometra.

Ovaj model uredaja poseduje dva ,,porta“ za analize pri niskom pritisku i jedan ,,port* za
analize pri visokom pritisku. Nakon odabira penetrometra i merenja mase uzorka, merenje
poroznosti se sastoji iz dva dela utiskivanja zive na niskom pritisku u portu 1 ili 2, i utiskivalje
Zive na visokom pritisku, port 3, Slika 5.9.

Zapremina pora se izracunava na osnovu zapremine Zzive koja je preostala u vratu
penctrometra nakon analize pri visokom pritisku. Kako pritisak raste, ziva se utiskuje u pore
uzorka, pri ¢emu napusta vrat penetrometra. Utiskivanje zive u pore razlicite veli¢ine se dogada na
razliitim pritiscima (Sto je visi pritisak, ziva prodire u sve manje pore). Iz razloga Sto ziva
poseduje visok povrsinski napon i ne kvasi veliku veéinu materijala, ugao kontakta i pre¢nik
zakrivljenosti kapi zive se moze iskoristiti da se izraCuna prec¢nik pora u koje ona prodire pri
datom pritisku.

Zapremina Zive u vratu penetrometra se meri na osnovu elektricnog kapaciteta penetrometra.
Kapacitet predstavlja koli¢inu naelektrisanja uskladiStenu po voltu primenjenog elektriciteta.
Kapacitet penetrometra se menja sa duzinom vrata penetrometra ispunjenog zZivom.

Na pocetku merenja, kada je ceo penetrometar ispunjen zivom, ona se prostire i po celoj
duZini vrata penetrometra. Povecéanje pritiska dovodi do toga da Ziva prodire u pore uzorka, s tim
da se zapremina zive u vratu penetrometra smanjuje za zapreminu pora koje ona ispunjava. Ovo
smanjenje zapremina zive u vratu penetrometra dovodi do smanjenja elektricnog kapaciteta
penetrometra. Softverski program AutoPore IV preracunava merenje elektriénog kapaciteta u
zapreminu Zive koja se utiskuje u pore uzorka.

6 Procena radijacionog rizika od gama zracenja i radona iz
gradevinskih materijala

IzloZenost ljudi prirodnim izvorima zracenja oduvek je postojala. Zemlju su uvek bombardovale
Cestice visoke energije koje poticu iz svemira i stvaraju sekundarne Cestice u donjim slojevima
atmosfere. Uz to, Zemljina kora sadrzi odreden nivo prirodne radioaktivnosti. Za vecinu ljudi
izloZzenost prirodnom pozadinskom zrafenju najznacajniji je deo njihove ukupne izloZenosti
zracenju. Radon je obicno najveéi prirodni izvor zracenja koji doprinosi izlaganju javnosti,
ponekad predstavlja polovinu ukupne izlozenosti iz svih izvora (UNSCEAR, 2008).

Procena rizika se u osnovi odnosi na ¢oveka i njegovo zdravlje, a obraduje procenu uticaja
razli¢itih supstanci na zdravstveno stanje jedinke. Rizik po ljudsko zdravlje se oznacava
verovatno¢om koja opisuje stepen ugrozenosti ljudskog zdravlja (Parmati et al., 2008).
Radijacioni rizik oznacava verovatnocu da jedna osoba zadobije radijacionu povredu (bolest) kao
posledicu ozrafenja, odnosno predstavlja odnos broja osoba sa pojavom Stetnih efekata prema
ukupnom broju osoba koje su ozraéene jednakom dozom zragenja (Conkié, 1997).

Procena rizika obi¢no obuhvata izloZenost razli¢itim agensima tokom odredenog vremena i
analizu stepena negativnih uticaja po zdravlje, kao i procene moguéih posledica (Parmati et al.,
2008). Procena radijacionog rizika se vrsi u cilju primene adekvatnih mera zastite od zracenja, a
sve zbog sprec¢avanja nestohastickih efekata i svodenja na minimum stohastickih efekata pri cemu
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se primenjuje princip ALARA (eng. As Low As Reasonably Achievable). Ovaj princip podrazmeva
svodjenje na minimum izlozenosti zracenju koliko je to god mogucée i odrzivo za ekonomske i
druge faktore. S obzirom da nema doze zraCenja koja se moze oznaditi kao bezbedna ne moze se
smatrati da je neki deo zivotne sredine bezbedan ukoliko je nivo radioaktivosti ispod zakonom
propisane granice (Conki¢, 1997), §to ukazuje na konstantnu prisutnost radijacionog rizika u veéoj
ili manjoj meri za svakog pojedinca. 1z ovog razloga je procena radijacionog rizika od koriséenja
gradevinskih materijala, kao i unutras$njih koncentracija radona veoma vazna ¢ime se izloZenost
ljudi zraCenju moze optimizovati na prihvatljiv nivo, definisan zakonskim aktima i pravilnicima,
kako u domacem tako i evropskom u svetskom zakonodavstvu.

Svrha kontrole radioaktivnosti gradevinskih materijala je ograni¢avanje izloZenosti zracenju
zbog moguceg prisustva povecanog nivoa prirodnih radionuklida. Prose¢no godisnje izlaganje
ljudi prirodnom zraenju u zatvorenom prostoru (ku¢ama i stanovima) je oko 7000 h, dok je
izlozenost zraCenju iz gradevinskih materijala koriS¢enih u drugim vrstama gradevina, poput
tunela, mostova itd., znatno kraca (Schroeyers, 2017).

Izvori spoljasnjeg zrac¢enja su kosmicko i zemaljsko zracenje. Zema}jjsko zracenje je u osnovi
uzrokovano postojanjem radioaktivnih nizova uranijuma i torijuma i “°K, tj. ono §to se mozZe
sazeti kao NORM. Doprinos ukupnoj godiSnjoj dozi zracenja daje gama zracenje iz zemlje, 1
gradevinskih materijala. Zbog toga, doprinos dozi veoma zavisi od koncentracije radionuklida u
njima (Schroeyers, 2017).

Osnovni principi koji se moraju uzeti pri proceni radijacionog rizika dati su u (EC, 1999) i
zasnivaju se na Cinjenici da svaki gradevinski materijal sadrzi odredenu dozu zracenja kojij
pojedinac moZe biti izlozen. Glavna svrha procene rizika se zasniva na odredivanju godisnjih
efektivnih doza koje moraju biti razumne i ukazivati na moguc¢u potrebu za izuzimanjem pojedinih
gradevinskih materijala od koriS¢enja.

Procenjeno je da oko 65% stanovnistva godiSnje primi dozu zmedu 1 mSv 1 3 mSv, oko 25%
prima doze manje od 1 mSv, dok su za 10% stanovnistva godi$nje doze iznad 3 mSv. Ako se uzme
da je 50% primeljene doze tokom godine od izlozenosti radonu, procena radijacionog rizika od
njegove izloZenosti je veoma znaajna, zbog uspostavljanja adekvatnih mera za smanjenje
izlozenosti (Antovi¢ and Antovi¢, 2018).

Kontrole i ograni¢enja izlozZenosti profesionalnih lica koja rade sa izvorima jonizujuceg
zraCenja podrazumevaju adekvatnu procenu rizika koje trebaju da optimizuju izlozenost na
radnom mestu, uz preduzimanje adekvatnih zasStitnih mera. Nacini izlozenosti radnika u toku
tehnoloskih operacija i procesa koji ukljucuju prirodnie radionuklide su obi¢no spoljasnje gama
zraCenje 1 udisanje praSine (npr. keramicka industrija). Odgovarajue mere za Smanjenje
izlozenosti mogu ukljucivati posebne uredaje za skladiStenje materijala, ogranienje vremena
izlaganja i kontrolu nivoa prasine u vazduhu, kao i noSenje zastitne opreme. Radne aktivnosti sa
materijalima koji sadrze NORM mogu stvoriti znacajnu izlozenost radnika udisanjem prasine i
samog radona. Prema izvestaju UNSCEAR, 2008 smatra se da industrija NORM-a daje najvecu
izlozenost radnika zracenju u odnusu na druge industrije (izloZenost u cirkonijumskoj i keramickoj
industriji) (EC, 2002; UNSCEAR, 2008).

U izvestaju Evropske Komisije (EC, 2002) se naglaSava da bi trebalo preduzeti neophodne
mere opreza kako bi se izbegle sve nepotrebne izlozenosti zracenju. Pored toga, potrebno je
izvrsiti procene doza za radnike za materijale sa kojima su u kontaktu, a narocito za one sa
o¢ekivano povecanim nivoom radioaktivnosti. AKO su procene stvarne doze manje od 1 mSv
godisnje, nisu potrebne posebne mere opreza. Ako godi$nje doze prelaze 1 mSv, obi¢no se moze
primeniti uobicajena Sema za kontrolu izloZenosti. Ako doze prelaze 6 mSv, potrebno je prikladno
definisati kontrolisano podrucje (EC, 2002).
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U izvestaju Evropske Komisije “Radiation protection 122 — Part 2” iz 2001. godine
preporucuje se odrzavanje nivoa koncentracije radona na radnim mestima u opsegu 500-1000 Bq
m™. Navedeni raspon koncentracija radonskog gasa je ekvivalentan rasponu godisnjih efektivnih
doza od 3 do 6 mSv. Profesionalna izlozenost radonu iznad akcionog nivoa je podlozna stalnim
kontrolama (EC, 2002). U direktivi Evropske Unije iz 2014. godine (EU, 2014) referentni nivoi za
srednje godiSnje koncentracije aktivnosti radona ni na radnim mestima ni u stambenom prostru ne
bi trebalo da prelaze 300 Bq m™, §to je u saglasnosti sa preporukama za izloZenost u zatvorenom
prostoru preporu¢enom od strane Svetske zdravstvene organizacije (WHO, 2009).

Treba napomenuti da stepen izloZenosti zracenju iz gradevinskih materijala ne zavisi samo od
nivoa radioaktivnosti materijala, ve¢ i od bilo kakve hemijske ili fizicke obrade koja moze
povecati dostupnost materijala. Na primer, mlevenjem sirovina moze se stvoriti prasina koja se
moze udisati, a radonu takode moze biti lakSe da pobegne u vazduh na radnom mestu. Obrada
materijala bogatih potomcima uranijuma ili torijuma na visokim temperaturama (npr. sagorevanje
uglja na oko 800 °C) moze obogatiti prasinu u vazduhu sa nekim radionuklidima uranijumove i
torijumske serije (EC, 2002).

Ako se izloZenost optimizuje na vrednosti ispod propisanih, kako za ljude tako i za
profesionalno izloZena lica, smatra se da ne postoji narocit radijacioni rizik od kori$éenja ili pri
radu sa takvim materijalima. Za ove potrebe kao metode skrininga i procene radijacionog rizika
uspostavljene su adekvatne veli¢ine (hazardni indeksi i doze zracenja) da uspostave kvantitativnu
meru izloZenosti celog tela pri unutrasnjem ili spoljasnjem izlaganju zracenju.

Za procenu radijacionog rizika od upotrebe gradevinskih materijala poslednjih godina sve vise
se razvijaju tehnike Monte Karlo simulacija koje u mnogome mogu simulirati realne dogadaje i
dati vrednosti koje se mogu uporedivati sa teorijskim procenama. Ovo U mnogome moze pomoci
sveobuhvatnosti procene radijacionog rizika, kao i njenoj preciznosti. U ovoj studiji, nakon
izvr$enih teorijskih prora¢una godisnjih efektivnih doza dobijene vrednosti uporedjivanje sa
vrednostima koje su dobijene Monte Karlo pristupom procene rizika.

6.1 Hazard indeksi i doze zracenja

Procena radijacionog rizika od upotrebe gradevinskih materijala najces¢e se moze izvrsiti pomocu
nekoliko usvojenih bezdimenzionih veli¢ina tzv. “hazard indeksa” koji se u mnogim
istrazivanjima 1 direktivama koriste i reprezentuju stepen potencijalne radioloSke opasnosti,
odnosno izlozenosti. Pored njih koriste se jacine apsorbovanih doza i godisnje efektivne doze koje
reprezentuziu spoljasnju izlozenost gama zracenju kao 1 oni koji reprezentuju unutraS$nju izloZzenost
radonu (**Rn).
- Spoljasnji hazard indeksi i doze od izloZenosti gama zracenju:

e gamma indeks ili indeks koncentracije aktivnosti (I, ),

o radijumski ekvivalentni indeks aktivnosti (Raeg), — (eng. radium equivalent activity
index),
spoljasnji hazard indeks (Hex) — (eng. external hazard index),
jacina apsorbovane doze gama zracenja (D),
godisnja efektivna doza od izlozenosti gama zracenju (E),
rizik od nastanka kancera tokom Zivota (ELCR) — (eng. excess lifetime cancer
risk).
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- Unutras$nji hazard indeksi i doze od izloZenosti radonu::
e alfaindeks (I,) — (eng. alpha index),
e unutra$nji hazard indeks (Hjn) — (eng. internal hazard index),
e alfa dozni ekvivalent (H,) — (eng. alpha dose equivalent),
e godisnja efektivna doza od zlaganja radonu (Dgy).
U daljem tekstu bi¢e re¢i o svakom od navedenih hazard indeksa i doza zracenja kao i
njihovim preporu¢enim i prose¢nim vrednostima u Srbiji i svetu prema domacoj i evropskoj
zakonskoj regulativi za izlozenst zracenju od gradevinskih materijala.

6.1.1 Spoljasnji hazard indeksi

6.1.1.1 Gama indeks (l,)

Ispitivanja mogucnosti upotrebe gradevinskih materijala u unutrasnjosti prostorija (enterijeru) u
kojima borave ljudi vrsi se pomocu tzv. gama indeksa (I,). Evropska Komisija je 1999. godine u
svom izvestaju Radiation protection-112 uvela gama indeks kao metod ispitivanja ispunjenosti
doznih kriterijuma u opsegu od 0,3 mSv do 1 mSv godisnje, datih u Tabeli 6.1 za tipi¢ne vrste
gradevinskih materijala. Gama indeks se moze odrediti za analizirani uzorak gradevinskog
materijala pomocu relacije (6.1) (EC, 1999):

p_ A Am o A
Y~ 300Bq-kg! ' 200Bq-kg-! ' 3000Bq-kg?

<1 (6.1)

gde su Ara, At i Ak koncentracije aktivnosti ?°Ra, 2?Th i “°K date u Bq kg™ izmerene za dati
gradevinski materijal, respektivno. Evropska Unija je 2014. godine usvojila direktivu u kojoj se
gama indeks preporucuje kao alat za radiolosku karakterizaciju gradevinskih materijala, odnosno
metod skrininga. Navodi se da vrednosti gama indeksa I,< 1 odgovara godisnja efektivna doza
gama zracenja manja od 1 mSv godiSnje (EU, 2014). Preporuc¢ena vrednost gama indeksa za
gradevinske materijale od strane UNSCEAR 1z 2000. godine je takode |, < 1 (UNSCEAR, 2000).

Tabela 6.1 Vrednosti gama indeksa prema doznim kriterijumima za tipicne gradevinske
matereijale date u izveStaju Evropske Komisije iz 1999. godine (EC, 1999).

Dozni kriterijum 0,3mSvy* 1 mSvy™*
Masivni (balk) materijali, npr. beton 1,<0,5 I, <1
Povrsinski i drugi materijali sa ograni¢enom upotrebom: plocice, ploce itd. ,<2 ,<6

U Srbiji se koristi ova preporuka koja je sadrzana u okvirima “Pravilnika o granicama
sadrzaja radionuklida u vodi za pice, Zivotnim namirnicama, stocnoj hrani, lekovima, predmetima
opste upotrebe, gradevinskom materijalu i drugoj robi koja se stavlja u promet” iz 2018. godine.
Relacija (6.1) se primenjuje na gradevinske materijale i sirovinske materijale koji se koriste za
njihovu proizvodnju. U slucaju da vrednost gama indeksa za analizirani uzorak prelazi referentnu
vrednost I, < 1 pristupa se proracunu jacine apsorbovane doze (D) i godisnje efektivne doze (E)
zraenja radi utvrdivanja ispunjenosti doznog kriterijuma E < 1 mSv y™. (SI. Glasnik RS 36/18,
2018). U slucaju da je dobijena vrednost iznad ove granice takvom gradevinskom materijalu se ne
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preporucuje upotreba u unutraSnjosti prostorija jer moze doprineti povecanju izlozenosti ljudi
gama zrac¢enju na godi$njem nivou.
Prema Pravilniku u Srbiji iz 2018. godine (SI. Glasnik RS 36/18, 2018) lista gradevinskih
materijala koji su obavezni za razmatraje ispunjenosti doznog Kkriterijuma su:
1. Materijali prirodnog porekla:
a. Aluminijumski $kriljci,
b. Gradevinski materijali ili aditivi prirodnog vulkanskog porekla:
I. Granitoidi (granit, sijerit i ortognajs), porfiri, sedrapucolan, lava,
C. Materijali stvoreni u tehnoloskim postupcima iz industrije:
I. Fosfogips, fosforna $ljaka, lete¢i pepeo, kalajna i bakarna §ljaka, crveni
mulj (ostaci od proizvodnje aluminijuma), ostaci od proizvodnje Celika.
Prema Pravilniku o kontroli radioaktivnosti robe prilikom uvoza, izvoza i tranzita (“Sl.
Glasnik RS 86/19, 2019) da bi se smanjila izlozenost ljudi jonizuju¢em zracenju granit, porfir,
basalt i peSCar za gradevinarstvo, su materijali koji podlezu dozimetrijskim 1 gama
spektrometrijskim kontrolama prilikom uvoza u Srbiju, dok prema Pravilniku o monitoringu
radioaktivnosti (SI. Glasnik RS 97/11, 2011) nije definisana kontrola gradevinskih materijala
proizvedenih unutar Srbije.

6.1.1.2 Radijumski ekvivalentni indeks aktivnosti (Raeq)

Prirodni radionuklidi “®Ra, #**Th i “°K nisu ravnomerno rasporedeni u svim prirodnim
materijalima i zato ne emituju jednaku dozu gama zraCenja, ¢ak 1 kada su prisutni u istim
koncentracijama (Alali et al., 2018; Beretka and Mathew, 1985). Iz tog razloga uveden je
radijumski ekvivalentni indeks aktivnosti (Raeq), koji se zasniva na cinjenici da koncentracija
aktivnosti 370 Bq kg™ za **°Ra, 259 Bq kg™ za %o 4810 Bq kg™ za “°K daje jednaku vrednost
doze gama zracenja. Radijumski ekvivalentni indeks aktivnosti (Rae) moze se izracunati
koris¢enjem relacije (6.2) (Beretka and Mathew, 1985):

Raeq(Bakg™) = Aga + 1,43 - Ay, + 0,077 - Ag (6.2)

gde su Ars, Am, i Ak izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti ®Ra, 2°Th i K za dati
gradevinski materijal. Da bi se osigurala godisnja efektivna doza gama zradenja ispod 1,5 mSv y™?,
preporucena vrednost radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti mora biti manja od 370 Bq
kg™ i ova vrednost je oznacena kao preporucena (NEA-OECD, 1979).

6.1.1.3 Spoljasnji hazard indeks (H.y)

Spoljasnji hazard indeks (eng. external hazard index) (Hex) je definisan da proceni Stetnost pri
spoljasnjoj izlozenosti gama zra¢enju od koris¢enih gradevinskih materijala (Alali et al. 2018), i
koristan je za karakterizaciju materijala koji se koriste za izgradnju. Spoljasnji hazard indeks f'e
definisan pod uslovom da koncentracije aktivnosti “°Ra, 2*2Th i “°K od 370 Bq kg™, 259 Bq kg™ i
4810 Bq kg™ proizvode jednaku dozu gama zradenja (Kobeissi et al., 2013; Al-Zahrani, 2017;
Thabayneh, 2013). Spoljasnji hazard indeks (Hex) se moze izraCunati pomocu relacije (6.3)
(Beretka and Mathew, 1985):
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o = ARa + At + Ag
& 370Bq-kg~! 259Bq-kg-! 4810Bq-kg!

<1 (6.3)

gde su Ars, Am, i Ak izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti *Ra, 2?Th i “K za dati
gradevinski materijal. Preporuc¢ena vrednost spolja$njeg hazard indeksa iznosi H,, < 1 i odgovara
vrednosti radiumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti Ra,; < 370 Bq kg, $to odgovara
maksimalnoj godisnjoj efektivnoj dozi od 1,5 mSv (Alali et al., 2018; UNSCEAR, 2000; NEA-
OECS, 1979).

6.1.1.4 Jacina apsorbovane doze (D)

Prema preporukama Evropske Komisije iz 1999. godine sadrzane u publikaciji Radiation
protection-112 jac¢ina apsorbovane doze (D) u centru sobe standardnih dimenzija, 4 m x5 m x 2,8
m, izgradena od datog gradevinskog materijala moze se proceniti iz relacije (6.4) (EC, 1999) i to
za:

Mermer, granit, keramicke plocice i crep:

D(nGyh') = 0,12 Ag, + 0,14 - Apy, + 0,0096 - Ak (6.4a)
Ciglu, siporeks blok, beton i malter:

D(nGyh') =0,92-Ag, + 1,1 A, + 0,08 - A (6.4b)
gde su 0,12, 0,14; 0,0096; 0,92; 1,1 i 0,08 specifi¢ne jacine doza izrazene u nGy h't po Bq kg'1 za
“2®Ra, 22Th i K, a Aras, Ah | Ak izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti %°Ra, 2*2Th i “°K,
respektivno. Vrednosti specifi¢nih jacina doza za pojedinacne grupe gradevinbskih materijala date

su u Tabeli 6.2 (EC, 1999). Prose¢na vrednost jacine apsorbovane doze za gradevinske materijale
u svetu iznosi 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008).

6.1.1.5 Godisnja efektivna doza (E)

Na osnovu procenjenih vrednosti jacine apsorbovane doze (D — relacije (6.4)) mogu se odrediti
godisnje efektivne doze (E) za ljude koji su izlozeni gama zracenju iz gradevinskih materijala u
zatvorenom prostoru koris¢enjem relacije (6.5a) (EC, 1999):

E =0,7(SvGy 1) x 7000 (h) xD (6.5a)
Dok se npr. izloZenost profesionalnih lica u smislu gidiSnjih efektivnih doza u keramickoj

industriji pri radu sa sirovinskim materjalima (kaolin, zircon, feldspat, kvarc i dr.) moze proceniti
koris¢enjem relacije (6.5b) (Todorovié et al., 2017):

E =0,7 (SvGy™1) x 800 (h) x D (6.5b)
gde je D jacina apsorbovane doze izraZena u UGy h™; 0,7 Sv Gy™ je dozni konverzioni faktor,

7000 h i 800 h je godiSnje vreme ekspozicije pojedinca tokom perioda od jedne godine u
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prostorijama za stanovanje i godiSnje vreme provedeno pri radu sa datim gradevinskim
(sirovinskim) materijalom, respektivno (EC, 1999; Krsti¢ et al., 2007; Todorovi¢ et al., 2017).

Vrednosti parametara za procenu jacine apsorbovane doze i godiS$nje efektivne doze zraCenja
prema preporukama Evropske Komisije za razlicite gradevinske materijale date su u Tabeli 6.2.
Povecani nivoi radioaktivnosti gradevinskih materijala mogu uzrokovati godisnje efektivne doze
on nekoliko mSv (EC, 1999). Prema Pravilniku Republike Srbije kao i Direktivi EURATOM, iz
2014. godine dozvoljen nivo godis$nje efektivne doze koja poti¢e od gama zraCenja iz gradevinskih
materijala ne ukljucijuci spoljasnje zracenje na otvorenom prostoru za stanovni$tvo iznosi 1 mSv
y' (EU, 2014; SI. Glasnik RS 36/18, 2018), dok je prema (NEA-OECD, 1979) preporucena
godisnja efektivna doza 1,5 mSv. Prema Pravilniku u Srbiji koji je uskladen sa Direktivom
Evropske Unije, za profesionalno izloZena lica dozvoljena godiSnja efektivna doza iznosi 20 mSv
ili 100 mSv za period od 5 godina, u uslov da ni u jednoj godini ta vrednost ne sme pre¢i 20 mSv
(EU, 2014; SI. Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018). Prose¢na vrednost za gradevinske materijale u
svetu iznosi 0,460 mSv y™* (UNSCEAR, 2000).

Tabela 6.2 Vrednosti parametara koji se koriste za procenu jacine apsorbovane doze i godisnje
efektivne doze zracenja koja potice od gradevinskog materijala u zatvorenom prostoru (EC, 1999;
Markkanen, 1995).

Dimenzije modela sobe 4Amx5mx28m
Debljina i gustina gradevinskog materijala 3 cm, 2600 kg m™ (za plogice i kamene obloge)
Vreme godi$nje izloZenosti zracenju 7000h (80% godiSnjeg vremena) za stambene objekte,
2000 h za poslovni prostor

Konverzioni faktor 0,7 Sv Gy™
Background 50 nGy h™

Specifi¢na jatina doze, nGy h™' po Bg kg™
Delovi prostorije koji doprinose dozi zracenja ““Ra “Th K
Plocice ili kamene obloge na svim zidovima 0,12 0,14 0,0096
prostorije (debljina 3 cm, gustina 2600 kg m™®)
Pod, plafon i zidovi (sve strukture) 0,92 1,1 0,080
Pod i zidovi (drveni plafon) 0,67 0,78 0,057
Samo pod (drvena kuca, pod od betona) 0,24 0,28 0,020

Kao §to se moze videti, poluempirijske formule, koje se Cesto koriste za procenu godiSnjih
efektivnih doza, obicno sadrze odgovaraju¢e numericke faktore, omogucéavajuéi izraCunavanje
jacina apsorbovanih doza 1 godisnjih efektivnih doza zbog eksternog izlaganja gama zracenju iz
gradevinskog materijala koje se mogu izracunati iskljuivo merenjem koncentracije aktivnosti
prirodnih radioizotopa unutar materijala. Medutim, pojednostavljeni pristup, pomocu kojeg su
formule izvedene, moZe dovesti do niZe (ili vece) procene godis$njih efektivnih doza, S$to rezultira
neadekvatnom analizom potencijalnog rizika od zracenja ispitivanog gradevinskog materijala.
Autori Risica et al. (2001) analizirali su efekat polozaja u kome se procenjuje doza (Smetsers and
Tomas, 2019) 1 dimenzije prostorije, kao 1 debljinu 1 gustinu zidova, poda i1 plafona i prisustvo
prozora i vrata. Nadalje, neki od autora izvrSili su simulacije koriste¢i razli¢ite kompjuterske
kodove kako bi dobili absorbovane stope doze i uporedili ih sa izracunatim (Abbasi and
Hassanzadeh, 2017; De Jong and Van Dijk, 2008; Discher et al., 2018). U ovoj studiji teorijski
procenjene vrednosti za pojedine uzorke bi¢e uporedivane sa onima procenjenim Monte Karlo
pristupom, ¢ime ¢e se uociti nedostaci teorijskog modela postavljenog za procenu.
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6.1.1.6 Merenje jacine doze

Procena izloZenosti zraCenju iz gradevinskog materijala ne moze se zasnivati samo na poznatoj
koncentraciji aktivnosti ?®°Ra, “**Th i “°K. Merenje spoljanje doze gama zradenja pomocu
uobicajeno dostupnih meraca (monitora zracenja-dozimetara) za ispitivanje zracenja moze dati
neku naznaku potrebe za daljim istrazivanjima (Markkanen, 1995). Obi¢no se na osnovu
dozimetrijskih kontrola kao skrining metoda gradevinski materijali upuéuju na dalje gama
spektrometrijske analize, gde se obicno procenjuje gama indeks i godiSnja efektivna doza. U ovoj
studiji su odredene jacine efektivnih doza pojedinacih gradevinskih materijala koji se koriste u
Srbiji. Merenja su izvrSena U kontaktnoj geometriji kalibrisanim monitorom zra¢enja Radiagem
2000, proizvodata CANBERRA (opseg merenja od 0,01 uSv h™* do 100 mSv h™; merna
nesigurnost: £ 15%), kao i Exploranium GR-135 Nal(Tl) dozimetrom (Exploranium, GR-135,
2004) koji je kalibrisan u jedinicama nGy h™.

6.1.1.7 Rizik od nastanka kancera tokom Zivota (ELCR)

Na osnovu dobijene vrednosti godisnje efektivne doze (E) moze se proceniti rizik od nastanka
kancera tokom Zivota (eng. excess lifetime cancer risk — ELCR) koris¢enjem relacije (6.6)
(Kayakoku et al., 2016):

ELCR =E X DL X RF (6.6)

gse su E, DL i RF: godis$nja efektivna doza gama zraenja, prosecni zivotni vek oveka (70
godina), i faktor rizika, izrazen u Sv*, (fatalni rizik od raka po Sivert-u), respektivno. Za
stohasti¢ke efekte obi¢no je uzeto da RF ima vrednost 0,05 za izloZenost ljudi (ICRP, 1990).
Prosecna vredost rizika od nastanka kancera tokom zivota (ELCR) od izloZenosti gama zracenju
koje poti&e iz gradevinskih materijala iznosi 0,3 x 10~ (UNSCEAR, 2000).

6.1.2 Unurasnji hazard indeksi

6.1.2.1 Alfaindeks (l)

Alfa indeks (l,) je jedan od nekoliko hazard indeksa koji se koriste za radiolosku karakterizaciju
viska alfa zraCenja u prostoriji usled potencijalne opasnosti za udisanje radona nastalog iz
gradevinskih materijala koriS¢enih u prostoriji. Alfa indeks se moZe izracunati koriS¢enjem relacije
(6.7) (Stoulos et al., 2003; Gupta and Chauhan, 2011; Medhat, 2009):

[, =R _4 (6.7)
% 200Bq-kg1~

gde je Ara koncentracija aktivnosti *°Ra data u Bq kg™. Preporucena vrednost alfa indeksa je I, <
1 (Joel et al., 2018). Ukoliko je koncentracija aktivnosti “°Ra u analiziranom gradevinskom
materijalu ve¢a od 200 Bq kg'l, moze stvoriti koncentraciju radona u zatvorenom prostoru vecu od
200 Bq m?, §to je ICRP preporucila za akcioni nivo (ICRP, 1994).
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6.1.2.2 Unutrasnji hazard indeks (Hi,)

Radon zajedno sa svojim potomcima moze biti radioloski hazard po ljudsko zdravlje. 1z tog
razloga se unutrasnja izlozenost radonu i njegovim potomcima kvantitativno izrazava pomocu
unutra$njeg hazard indeksa (Hin) (eng. internal hazard index) (Hassan et al., 2013; Qureshi et al.,
2013). Ovaj kriterijum se primenjuje kada se sumnja na dvostruku opasnost od ?*°Ra, kako u
pogledu gama zraéenja, tako i u pogledu ,,indoor* radona (Qureshi et al., 2013). Unutrasnji hazard
indeks (Hin) se moze proceniti pomocu relacije (6.8) (Beretka and Mathew, 1985):

o = ARa + At + Ag
" 185Bq-kg~! 259Bq-kg~! 4810Bq-kg~!

(6.8)

gde su Ars, Am, i Ak izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti ®Ra, 2°Th i K za dati
gradevinski materijal. Za minimiziranje radijacione opasnosti po ljude, za pojedinac¢ne gradevinske
materijale, unutrasnji hazard indeks mora da zadovolji uslov Hi, < 1, $to je oznafeno kao
preporucena vrednost (Narloch et al., 2019).

6.1.2.3 Alfa dozni ekvivalent (Hy)

U izvestaju Evropske Komisije iz 1990. godine preporucena je upotreba doznog kreiterijuma da
koncentraciji radona od 1 Bq m™ odgovara efektivna doza od 0,05 mSv y* (EC, 1990). Prema
ovom kriterijumu, rasponu koncentracija ??Rn od 100 — 300 Bq m™ kako preporucuje Svetska
zdravstvena organizacija gWHO, 2009) odgovara raspon efektivnih doza od 5 — 15 mSv y™*. Nivo
alfa doze koja potice od 2Rn i njegovih produkata raspada iz gradevinskog materijala moze se
procentiti kori§éenjem relacije (6.9) (Bruzzi et al., 1992):

Hy, =0,18 X ¢ X Agy + 0,45 (6.9
gde je H, alfa dozni ekvivalent izrazen u mSv y*; ¢ je koeficijent emanacije 222Rn iz datog
gradevinskog materijala i Ar, je izmerena koncentracija aktivnosti *°Ra uzrazena u Bq kg™.

6.1.2.4 Godisnja efektivna doza (Dry)

Godisnja efektivna doza usled izlozenosti, odnosno udisanju unutra$njeg radona, (Drp izraZzena u
mSv y') moZe se izratunati koris¢enjem relacije (6.10) (UNSCEAR, 2000; Ravikumar and
Somashekar, 2013; Janik et al., 2015):

DRn == CRn X F X T X EEC (610)

gde je Cg, unutrasnja koncentracija radona u prostoriji od datog gradevinskog materijala izrazena
u Bqg m?; F faktor ravnoteze (tipicna vrednost 0,4 za “indoor” radon); T godiSnje vreme
izlozenosti radonu (80% godisnjeg vremena =~ 7000 h); i EEC je preporucena vrednost za
konvertovanje radonske ravnotezne ekvivalentne koncentracije u efektivnu dozu za ¢oveka (eng.

79



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

recommended value to convert radon equilibrium-equivalent concentration to population effective
dose) i ta vrednost prema publikaciji ICRP-a iz 2017. godine za radon iznosi 6,7 x 10 mSv h™* po
Bq m (ICRP, 2017).

6.2 Monte Karlo simulacije

Monte Karlo simulacije predstavljaju Siroku klasu racunarskih algoritama koje su zasnovane na
koris¢enju slucajno biranih dogadaja za reSavanje slozenih problema i1 zadataka koji se susrecu u
fizici, matematici i drugim naukama, $to ukazuje na njihovu $iroku primenu.

Poslednjih godina razvijeno je dosta razli¢itih Monte Karlo kodova: GEANT, MCNPX,
FLUKA, PHITS, MARS. Programski paketi kao $to je GEANT, ima Sirok spektar alata koji mogu
sluziti za reSavanje prakti¢nih problema. GEANT4 je savremeni softverski paket implementiran u
C++ program koji koristi napredne softverske tehnike. GEANT4 softverski paket baziran na
Monte Karlo simulaciji kretanja fotona i Cestica i njihove interakcije sa odgovarajuéim
materijalom, sastavljen je od veoma preciznih alata za simuliranje realnih dogadaja. Procesi
simulacije uklju¢uju neke od osnovnih koraka: postavljanje geometrije, postavljanje detekcionog
sistema, postavljanje sastava materijala iz kojeg se emituje fotonsko/Cesti¢no zracenje, Cestice od
interesa, generisanje primarnih dogadaja, pracenje kretanja cCestica ili fotona, vizuelizacija
detektora i putanja cestica, analiza simulisanih rezultata i dr.

U ovom istrazivanju GEANT kod je predstavljao osnovu za simulacije apsorbovanih doza
gama zracenja od pojedinih gradevinskih materijala. Zadavaljem detekcionog sistema (vodenog
cilinda) u prostoriji standardnih dimenzija (4 m x 5 m x 2,8 m), posmatran je doprinos
apsorbovanoj dozi gama zracenja iz konkretnog gradevinskog materijala uzimajuéi dodatne efekte
za interakciju u obzir. Dobijene simulirane vrednosti jac¢ina apsorbovanih doza gama zracenja su
uporedivane sa vrednostima dobijenih u teorijskim prorac¢unima prema relacijama (6.4) gde su
uoceni nedostaci i predloZene korekcije teorijskih modela.
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2 EKSPERIMENTALNI DEO
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7 Prikupljanje i priprema uzoraka

U ovoj doktorskoj disertaciji sa aspekta radioloske i strukturne karakterizacije analirano je vise
grupa gradevinskih materijala kao i1 sirovina koje se koriste za njihovu proizvodnju, ukupno 358
uzoraka razli¢itih vrsta gradevinskih materijala. Od finalnih gradevinskih materijala koji se koriste
u gradevinsrstvu analizirani su slede¢i uzorci: granit, keramiCke plocice, cigla, crep, malter,
siporeks, beton, opeka, kao i sirovine za njihovu proizvodnju: cement, pepeo, pesak, $ljunak, gips,
fosfogips, kaolin, glina kvarcni pesak, cirkon i feldspat.

U narednim poglavljiama bi¢e razmatrane radioloske i strukturne karakteristike gradevinskih
materijala i njihovih sirovina koje mogu sadrzati povec¢an nivo radioaktivnoati (poglavlje 8). U
OvU grupu svrstani su: graniti, fosfogips i sirovine za proizvodnju keramickih plocica
(cirkonijumski minerali, kaolin, feldspati 1 kvarcni pesak). U drugu grupu svrstane su keramicke
plocice i sirovine za proizvodnju tipi¢nih gradevinskih materijala i gradevinski materijali opste
upotrebe (konstrukcioni materijali): pesak, Sljunak, cement, pepeo, gradevinski lepak, opeka,
beton, malter i siporeks (poglavlja 8.4 i 9). Za vecinu ispitivanih uzoraka izvrSena je detaljna
analiza nivoa radioaktivnosti i sprovedena je procena radijacionog rizika za ljude i profesionalna
lica u zavisnosti o kom materijalu je rec.

Nakon izvrSene detaljne analize radioaktivnosti svih uzoraka gradevinskih materijala, biva
izvrSeno merenje ekshalacije radona iz selektovanih uzoraka, nakon Cega je izvrSena procena
njihovog doprinosa ukupnoj koncentraciji radona u zatvorenom prostoru u zavisnosti od
provetrenosti same prostorije.

Na uzorcima fosfogipsa sa visim sadrzajem ““Ra bivaju sprovedena istraZivanja uticaja
zapremina mernih komora u kojima se meri ekshalacija radona, na efekte curenja i povratne
difuzije koji mogu dovesti do varijacija vrednosti emanacionog koeficijenta.

Ispitivane su 1 mogucénosti upotrebe fosfogipsa u izradi opeke sa razli¢itim udelom u
uzorcima. Nakon pripremljenih uzoraka izvrSeno je merenje radioaktivnosti, merenje ekshalacije
radona, kao i hemijska i strukturna karakterizacija dobijenih uzoraka. IzvrSena je takode i
adekvatna procena radijacionog rizika za ljude koji bi potencijalno boravili u prostoriji koja je
izgradena od ovakvih materijala.

Uz pomo¢ Monte Karlo simulacija izvrSena je procena ja¢ina apsorbovanih doza zracenja kod
uzoraka granita i opeke sa fosfogipsom gde su na osnovu dobijenih rezultata uoceni nedostaci
teorijskih modela za procenu ove velicine.

Na kraju, selektovano je 12 tipi¢nih uzoraka koji se obi¢no koriste u Srbiji za oblaganje
podnih povrs$ina, gde je ispitivan uticaj poroznosti materijala na emanaciju radona iz analiziranih
uzoraka uz hemijsku i strukturnu karakterizaciju tih uzoraka.

Uzorci granita, cirkonijumskih minerala kao i drugih sirovinskih materijala (gipsa, kvarcnog
peska, kaolina i feldspata) koji se koriste u Srbiji su pribavljeni prilikom uvoza u Republiku
Srbiju, prilikom vrSenja dozimetrijskih kontrola na grani¢nim prelazima u periodu mart 2018 — jun
2019. Ostali uzorci gradevinskih materijala su pribavljeni iz lokalnih gradevinskih firmi, kao i od
samih proizvodaca gradevinskih materijala. Veliki broj uzoraka keramickih plocica je pribavljen
direktno iz proizvodnje jedne od najvecih srpskih fabrika keramickih pli¢ica “Zorka Keramika”.
Uzorci, gradevinske opeke (gradevinskih blokova i fasadne cigle) kao i same opekarske gline
pribavljeni su iz proizvodnog pogona firme “Zorka Opeka “ iz Donjeg Crniljeva, Koceljeva.
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Radioloska karakterizacija analiziranih uzoraka ispitivana je u smislu koncentracije aktivnosti
?2°Ra, #2Th i K metodom gama spektrometrije, kao i emanacije odnosno ekshalacije radona
koris¢enjem aktivnih mernih uredaja opisanih u uvodnom delu.

Za merenje radioaktivnosti, priprema uzoraka je sprovedena na sledec¢i nacin. Svi uzorci su
suseni 8 — 10 h na temperaturi od 105 — 110 °C. Pre gama spektrometrijskih merenja uzorci
keramickih plocica, granita, mermera, betona, teraco ploCica, maltera, cigle, siporeksa i crepa su
usitnjeni i samleveni kugliénim mlinom®, a potom propusteni kroz sito granulacije 1,6 mm (Slika
7.1). Tako da propustene Cestice imaju veli¢inu <1,6 mm. Uzorci opekarske gline su suseni i
mleveni u avanu, Slika 8.20. Uzorci cirkonijumskih minerala, su ve¢ bili u obliku finog praha, jer
su takvi dostavljeni za analize. Uzorci kaolina, feldspata i kvarcnog peska sa veli¢inom frakcija <
2 mm kori$c¢eni su bez prethodne pripreme u pogledu mlevenja. Uzorcu fosfogipsa su uzeti sa
odlagali$ta jedne od hemijskih industrija u Srbiji. Izgled odlagali¢ta kao 1 jednog od uzoraka
fosfogipsa dati su na Slici 8.12. Uzorci fosfogipsa su najpre spraSeni u porcenalnskom avanu, a
kasnije propustani kroz sito granulacije 0,5 mm. Za pracenje distribucije radionuklida u razli¢itim
frakcijama samleven fosfogips je propustan kroz sistem sita od 0,063 mm do 2 mm. Koris¢eni
uzorci prirodnog gipsa su uzeti iz okolnih marketa i bili su ve¢ u obliku finog praha, a poreklom su
iz Severne Makedonije i Bosne i Hercegovine.

Slika 7.1 (a) kuglicni mlin koji je koriséen za pripremu uzoraka, (b) propustanje samlevenog
uzorka (keramicke plocice na slici) kroz sito granulacije 1,6 mm, (C) razmeravanje uzoraka, (d)
finalno pripremljeni uzorci za gama spektrometrijsko merenje u nosacima uzoraka.

Nakon mlevenja i prosejavanja svi analizirani uzorci su prebaceni u nosaCe uzoraka
(cilindriéne posude dimenzija 67 mm u precniku i 62 mm visine) koji su potom zapecaceni
lepljenjem spojeva cilindri¢ne posude teflon i PVC trakom da bi se sprecio izlazak radona iz
posude. Tipi¢na tezina uzorka granita, mermera i keramickih plocica je oko 300 g, uzoraka cirkona
oko 300 — 400 g, dok je tezina uzoraka gipsa i fosfogipsa iznosila izmedu 250 i 300 g. Tipicne
tezine ostalih uzoraka su bile u proseku oko 300 g.

Uzorci za gama spektrometrijska merenja su uzimani i analizirani IAEA TRS 295 metodom
(odeljak 5), (IAEA TRS 295, 1989). Nakon ovako pripremljenih i upakovanih uzoraka merenja su
izvrSsena nakon 40 dana od dana pripreme posto je bila uspostavljena sekularna radioaktivna
ravnoteza izmedu “Ra i ?Rn (oko 10 perioda poluraspada %Rn), posle &ega su vriena
gamaspektrometrijska merenja (ovo je vazilo za sve analizirane uzorke). Prvi uzorci su

*Mlevenje uzoraka gradevinskog materijala je vrieno u Laboratoriji za pripremu sirovina, Katedre za inzenjerstvo
materijala na Tehnoloskom fakultetu Univerziteta u Novom Sadu i Laboratorijama za fiziku i hemiju na Odseku za
medicinske i poslovno-tehnoloske strudije Akademije strukovnih studija Sabac.

83



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

pripremljeni u avgustu 2018., a prva merenja su vrSena od 10. oktobra 2018. Merenja
radioaktivnosti svih uzoraka metodom gama spektrometrije su vrSena na Katedri za nuklearnu
fiziku na Departmanu za fiziku Prirodno-matemati¢kog fakulteta Univerziteta u Novom Sadu.

Nakon gama spektrometrijskih merenja uzorci su dodatno spraseni u avanu do finog praha,
granulacije < 0,25 mm, i kao takvi kori§¢eni za rendgensku strukturnu analizu (XRD). Merenja
XRD analize su zapoceta 16. novembra 2018. a zavrSena 15. decembra 2018. Merenja su izvrSena
na Depertmanu za fiziku, Prirodno-matematickog fakulteta, Univerziteta u Novom Sadu.

Za XRF hemijske analize uzorci su koriséeni bez prethodne pripreme. Za merenje poroznosti
metodom zivine porozimetrije uzorci su usitnjeni na manje komadice od kojih je odabran po jedan
adekvatan uzorak koji je susen 45 min na temperaturi od 105 °C kako bi se eliminisao uticaj vlage
na merenje. XRF merenja kao i merenja poroznosti materijala sprovedena su na Katedri na
inzenjerstvo materijala Tehnoloskog fakulteta, Univerziteta u Novom Sadu. XRF merenja su
sprovedena u novembru i decembru 2018. godine, a merenja poroznosti uzoraka u septembru i
oktobru 2019. godine.

Svi ostali selektovani uzorci koriSéeni za merenje ekshalacije radona u razli¢itim mernim
komorama aktivnim mernim uredajima su takode suSeni na temperaturi od 105 °C kako bi se
eliminisao uticaj vlage na merenje. Merenja ekshalacije (emanacije) radona sprovedena su u
periodu od marta 2019. do maja 2020. Merenja su sprovedena na Departmanu za fiziku Prirodno-
matematickog fakulteta, Laboratoriji za nuklearnu i plazma fiziku Instituta za nuklearne nauke
Vinc¢a i Odjelu za fiziku, Sveucilista u Osijeku, Hrvatska.

8 Sirovine i gradevinski materijali sa poveéanim nivoom
radioaktivnosti

8.1 Granit

Granit je prema svom poreklu magmatska stena, Sirko rasprostranjena u Zemljinoj kori.
Tipi¢ni mineraloski sastav granita ukljucuje kvarc, plagioklazu, K-feldspat, muskovit, biotit,
granat 1 turmalin. Obi¢no sadrzi oko 70% silicijuma i relativno visok sadrzaj oksida natrijuma 1
kalijuma od 5-12 % dok je sadrzaj magnezijumovog oksiga manji od 1% (Anjos et al., 2005;
Rafique and Rathore, 2013). Tipi¢na gustina granitnih stena je oko 2600 kg m™,

Granit se intenzivno koristi kao gradevinski materijal u visokoj gradnji. U enterijeru se koriste
granitne ploce za oblaganje podnih i zidnih povrSina, kako u Srbiji tako i u drugim zemljama u
svetu. Ovaj materijal moze da sadrzi povecane koncentracije aktivnosti radioizotopa YK kao i
radioizotopa koji pripadaju seriji urana i torijuma. Zbog svoje velike tvrdoce i privlacnih boja ova
stena se Siroko koristi kao ukrasni kamen u zgradama. Upotreba takvih ukrasnih granita kao
gradevinskog materijala moZe dovesti do dugoro¢nog izlaganja stanovnistva Stetnom dejstvu
jonizujuceg zracenja (Llope, 2011; Rafique and Rathore, 2013).

Izmerene koncentracije aktivnosti ?°Ra, 2**Th i “°K u 40 uzoraka granita koji se koriste u
Srbiji, sa nazivima uzoraka i zemljama uvoza, prikazane su u Tabeli 8.1, a njihovo poredenje za
vrednostima izmerenih koncentracija aktivnosti “°Ra, ?**Th i “°K u svetu dato je u Tabeli 8.4.

Vrednosti koncentracija aktivnosti za ?°Ra kreéu se od 23+4 Bq kg™ (uzorak broj 4 iz JuZne
Afrike) do 280+40 Bq kg™ (uzorak broj 38 iz EU). Vrednosti koncentracija aktivnosti 2**Th krecu
se od 7744 (kod uzoraka broj 29 iz Hrvatske) do 426419 Bq kg™ kod uzorka broj 7 iz Italije.
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Izmerene koncentracije aktivnosti za “°K kreéu se u intervalu od 550+40 Bq kg™ kod uzorka broj
27 iz Kine do 2240+120 Bq kg™ kod uzorka broj 11 iz Italije. Ove vrednosti su uporedive sa
rezultatima za granite prikazane u radovima autora (Stoulos, et al., 2003; Alali et al., 2018; Anjos
et al., 2011; Panteli¢ et al., 2014a; Righi and Bruzzi, 2006), datim u Tabeli 8.4. Srednje vrednosti
koncentracija aktivnosti, za 40 uzoraka iznose: 107+9 Bq kg™ za *°Ra, 132+10 Bq kg™ za ®*Th i
1276+50 Bq kg™ za “°K (srednja vednost + standardna devijacija).

Ra-226
(Ba/kg)

l L 7%

Slika 8.1 Relativna zastupljenost ?°Ra, **Th i “°K u prosecnoj koncentraciji aktivnosti za 40
uzoraka granita.

Na Slici 8.1 prikazana je relativna zastupljenost koncentracija aktivnosti “°Ra, %?Th i “K u
odnosu na prosecne koncentracije aktivnosti za uzorke granita. Dobijeno je da je relativan
doprinos kocentracije aktivnosti 7% za **Ra, 9% za *°Th i 84% za “°K. Svetski proseci
koncentracija aktivnosti 2°Ra, ?**Th i “K dati u referenci (UNSCERAR, 1993) iznose 50 Bq kg™
za **Ra, 50 Bq kg™ za **Th i 500 Bq kg™ za “°K. Vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, 2°Th i
K dobijene u ovom radu, vece su 2,13 do 2,55 puta od svetskog proseka, Tabela 8.1. Na Slici
8.2 su prikazane kolelacije izmedu izmerenih koncentracija aktivnosti “°Ra, “°K i #**Th, koje
ukazuje da izmedju njih nisu uocene znacajne korelacije.

Izracunate vrednosti spoljasnjih i unutra$njih hazard indeksa i apsorbovane doze zracenja
prikazani su u Tabelama 8.2 i 8.3, a njihovo poredenje sa vrednostima za granite u svetu dato je u
Tabeli 8.4. Vrednosti gama indeksa procenjenih relacijom (6.1) za 40 uzoraka granita kreé¢u se
izmedu 1,05+0,06 (uzorak broj 5, Italija) 1 2,5+0,1 (uzorak broj 7, Italija). Gama indeksi za svih 40
uzoraka granita prelaze dozvoljenu vrednost (I, < 1) definisanu u (UNSCEAR, 2000). Prose¢na
vrednost gama indeksa prelazi grani¢nu vrednost i iznosi 1,44+0,05 (srednja vednost + standardna
devijacija). Dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima u radovima autora (Aykamis, et al.,
2013; Righi and Bruzzi, 2006; Thabayneh, 2013), datim u Tabeli 8.4.

IzraCunate vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeq) pomocu relacije
(6.6) krec¢u se u intervalu od 276+20 Bq kg™ (uzorak broj 5 iz Italije) do 713+28 Bq kg™ (uzorak
broj 7 iz Italije). 35% uzoraka granita prelazi preporucenu vrednost za radijumski ekvivalentni
indeks aktivnosti od 370 Bq kg (NEA-OECD, 1979). Prosetna vrednost radijumskog
ekvivalentntnog indeksa aktivnosti prelazi preporucenu vrednost i iznosi 393+15 (srednja vrednost
+ standardna devijacija). Dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima u radovima autora (Alali
et al.,2018; Panteli¢ et al., 2014a; Thabayneh, 2013), datim u Tabeli 8.4. Na Slici 8.3 prikazana je
korelacija izmedu radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti i koncentracija aktivnosti **Ra,
Z2Th i K. Moze se uoditi da je najveéi korelacioni faktor dala zavisnost izmedu Ragq |
koncentracije aktivosti 2*°Th (R°=0,63), dok izmedu ostale dve koncentracije aktivnosto nije
uocena znacajna korelacija.

IzraCunate vrednosti za spoljasnji hazard indeks (Hex) pomocu relacije (6.3) krecu se u
intervalu od 0,74+0,04 za uzorak broj 5 iz Italije do 1,93+0,08 za uzorak broj 7 iz Italije. 35%
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uzoraka granita prelazi preporucenu granicu za (Hex < 1) datu u (Alali et al., 2018). Prose¢na
vrednost spoljasnjeg hazard indeksa (srednja vrednost + standardna devijacija) prelazi grani¢nu
vrednosti i iznosi 1,064+0,04 (srednja vrednost = standardna devijacija). Dobijene vrednosti su
uporedive sa rezultatima u radovima autora (Alali et.al., 2018; Kobeissi et al., 2013; Panteli¢ et al.,
2014a; Thabayneh, 2013), datim u Tabeli 8.4.

Tabela 8.1 Lista analiziranih uzoraka granita sa zemljama porekla i izmerene vrednosti
koncentracija aktivnosti ?°Ra, %*Th i °K za 40 uzoraka granita koji se koriste u gradevinarstvu u

Srbiji.
: = : : T
Broj uzorka pzoegllglz Naziv uzorka 226R;(oncentrazglzj_?hagavlr(lg_sl;l (Bq l‘ng)(Bq kgD

1 Italija Rosa Porrino 8616 93+7 1280+70
2 Italija Processed granite slabs 9246 96+7 11004120
3 Italija Granite block 11047 10649 13304160
4 Juzna Afrika Granite block 23+4 117410 12504140
5 Italija Granite 53+4 82+7 13704150
6 Italija Granite plate 86+4 9546 1420480
7 Italija Multicolor Red 4244 426+19 810460
8 Kina New Bianco Sardo 17946 138+11 1520480
9 Italija Granite plate 88+3 180+8 1420480
10 Kina Granite 98+3 11944 1290470
11 Italija Verde Smeraldo Butterflay 3543 116410 22404120
12 Italija Copenhagen granite 8245 8916 15504100
13 Juzna Afrika African Red Dark 11544 95+4 1020470
14 Italija Moss Green 6143 9744 1480480
15 Kina G603 9613 10645 1330480
16 Italija Nero Impala Fuoco 12144 10614 820450
17 Kina Granite plate 141410 8246 980+70
18 Italija Rosso Vanga 160410 160+15 1300+110
19 Italija Jurapana Colombo 17649 181+13 1570490
20 Italija Rosa Porino 7616 91421 1390+110
21 Norvegka Lundhs Emerald Pearl 7615 84+10 1340490
22 Kina G603 7447 104+11 1520+120
23 Kina G603 109+10 105+11 13604100
24 Kina G603 10646 11348 1250470
25 Italija G603 11847 96+10 1440470
26 Italija Bianco Cristal 14647 8748 1120+130
27 Kina Granite plate 10648 117411 550+40
28 Italija Granite plate 8816 18148 1680+70
29 Hrvatska New Kristal 102+6 7714 1180+70
30 Kina G603 7914 15947 580+40
31 Kina G603 6916 105410 1340480
32 Italija Super Celina Grey 38+3 25249 1550+80
33 Indija Vyara 17348 210+13 1170470
34 Italija Cristal Azul 13446 191+14 870+70
35 Juzna Afrika African Red 7116 132412 1110480
36 Italija Celina Grey 18748 178+13 18404150
37 Indija Multicolor Red 3445 178+14 990+120
38 EU Granit Rosa Por 280+40 81+14 1060480
39 Brazil Granit Summer 256+12 78+11 1410+110
40 Italija Granit S Tropez 10149 167+17 1230+40

1 Opseg 23-280 77-426 550-2240

2 Prosek+SD 10749 132410 1276+50

3 Prosek u svetu 50° 50° 500°

Odnos 2/3 2.14 2.64 2.55

# prose¢na vrednost data u (UNSCEAR, 1993).
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Tabela 8.2 Vrednosti spoljasnjih hazard indeksa procenjeni za 40 uzoraka granita Koji se koriste u
gradevinarstvu u Srbiji.

. Spoljasnji hazard indeksi
Broj uzorka I, Réeq (B kg oo
1 1,18 £ 0,05 31714 0,86 + 0,03
2 1,15+ 0,06 314 +18 0,85+ 0,04
3 1,34 £ 0,07 364 + 23 0,98 + 0,05
4 1,07 £ 0,07 286 + 21 0,77 £ 0,05
5 1,05+ 0,06 276 =20 0,74 £ 0,04
6 1,24 £ 0,04 331+13 0,89 +0,03
7 25+0,1 713 +28 1,93+0,08
8 1,79 £ 0,06 493 +19 1,33+0,05
9 1,67 £0,05 454 + 15 1,23+ 0,04
10 1,35+0,03 367 £ 10 0,99 + 0,02
11 1,45 £ 0,06 37320 1,01+£0,05
12 1,24 £ 0,05 328 £ 15 0,89 + 0,03
13 1,20 £ 0,03 329+ 10 0,89+ 0,02
14 1,18 £ 0,03 313 +11 0,85+ 0,02
15 1,29 £ 0,04 350+ 12 0,95+ 0,03
16 1,21+ 0,03 3369 0,91 +0,02
17 1,21 £ 0,05 334 +15 0,90 + 0,04
18 1,77 £ 0,09 489 + 27 1,32+ 0,07
19 2,02 £ 0,08 555 + 23 1,50 £ 0,06
20 12+0,1 313+ 33 0,85+ 0,09
21 1,12 £ 0,06 299 +18 0,81 + 0,04
22 1,27 £ 0,07 339 +22 0,92 + 0,05
23 1,34 £ 0,07 364 + 22 0,98 + 0,05
24 1,34 £ 0,05 364 + 15 0,98 + 0,04
25 1,35+ 0,06 366 + 18 0,99 + 0,05
26 1,30 £ 0,06 356 + 20 0,96 + 0,05
27 1,12 £ 0,06 315+ 18 0,85+ 0,05
28 1,76 £ 0,05 476 + 15 1,29+ 0,04
29 1,12 £ 0,04 303 +11 0,82 + 0,03
30 1,25 £ 0,04 35112 0,95+ 0,03
31 1,20 £ 0,06 322 +18 0,87 + 0,05
32 1,90 £ 0,05 517 + 16 1,40+ 0,04
33 2,02 £ 0,07 563 + 22 1,52 + 0,06
34 1,7+0,1 474 + 22 1,28 + 0,06
35 1,27 £ 0,07 345+ 20 0,93 + 0,05
36 2,13+0,09 583 + 26 1,58 £ 0,06
37 1,33+0,08 364 + 25 0,98 + 0,06
38 1,69 +0,15 477 + 46 1,29+ 0,12
39 1,71 £ 0,08 476 + 23 1,29 + 0,06
40 16+0,1 434 + 26 1,17 + 0,07
Opseg 1,1-2,5 276-713 0,74-1,93
Prosek £ SD 1,44 £ 0,05 39315 1,06 + 0,04
Preporucena
vrednost/prosek u <1 370° <1
svetu

®Preporucena vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000),
bPreporuéena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979),
“Preporucena vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019).
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Tabela 8.3 Vrednosti unutrasnjih hazard indeksa, jacina apsorbovanih doza i brzina povrsinske

ekshalacije radona procenjene za 40 uzoraka granita koji se koriste u gradevinarstvu u Srbiji.

. Unutrasnji hazard indeksi 1 Es
Broj uzorka L ™ D (nGy h™) (Bqm?2hY)
1 0,43 £ 0,03 1,09 + 0,04 35,6 +14 11,5+0,8
2 0,46 + 0,03 1,10 + 0,05 35,0+1,7 12,3+0,8
3 0,55+ 0,04 1,28 + 0,06 40,8+2,2 14,7+0,9
4 0,12 £ 0,02 0,84 £ 0,05 31+2 3,1+£05
5 0,27 £ 0,02 0,89 £ 0,05 30,9+1,8 7,1+05
6 0,43 £ 0,02 1,13+ 0,04 37,3+1,.2 115+0,5
7 0,21+ 0,02 2,04 £ 0,08 725+28 5605
8 0,90 + 0,03 1,82 + 0,06 554+19 239+0,8
9 0,44 + 0,02 1,47 + 0,04 494+14 11,7+0,4
10 0,49 £+ 0,02 1,26 + 0,03 41+1 13,1+0,4
11 0,18 + 0,02 1,10 + 0,05 41,9+19 47+04
12 0,41 + 0,03 1,11+ 0,04 372+14 10,9+ 0,7
13 0,58 + 0,02 1,20 + 0,03 36,9+1,0 15,3+0,5
14 0,31 + 0,02 1,01+ 0,03 3v+1 8,1+04
15 0,48 + 0,02 1,20 + 0,03 39,1+11 128+0,4
16 0,61 + 0,02 1,23+ 0,03 37,2+0,9 16,1+ 0,5
17 0,71+ 0,05 1,28 + 0,06 37,8+1,6 18,8+ 1,3
18 0,80 + 0,05 1,75+ 0,08 54,1+2,6 21,3+13
19 0,88 + 0,05 1,98 + 0,07 615+23 235+12
20 0,38 + 0,03 1,05+ 0,09 35,2+3,.2 10,1+0,8
21 0,38 + 0,03 1,01 + 0,05 33,7+18 10,1+ 0,7
22 0,37 £ 0,04 1,12 + 0,06 38+2 99+0,9
23 0,55 £ 0,05 1,28 + 0,07 40,8+2,.2 145+13
24 0,53 £ 0,03 1,27 + 0,05 405+15 14,1+0,8
25 0,59 + 0,04 1,31+ 0,06 41,4+18 15,7+0,9
26 0,73 £ 0,04 1,36 + 0,06 405+1,9 19,5+0,9
27 0,53 + 0,04 1,14 + 0,06 344+19 14,1411
28 0,44 £+ 0,03 1,52 + 0,05 520+15 11,7+0,8
29 0,51 + 0,03 1,09 + 0,04 344+11 13,6 +0,8
30 0,40 £ 0,02 1,16 + 0,04 37,3+1,.2 10,5+ 0,5
31 0,35+ 0,03 1,06 + 0,05 35,8+1,8 9,2+0,8
32 0,19 £+ 0,02 1,50 + 0,04 547+15 51+04
33 0,87 £ 0,04 1,99 + 0,07 614+22 23,1+11
34 0,67 £ 0,03 1,64 + 0,06 51,2+2.2 17,9+0,8
35 0,36 £+ 0,03 1,12 + 0,06 37,6+19 95+0,8
36 0,94 + 0,04 2,08 £ 0,07 65,0+ 25 249+11
37 0,17 £ 0,03 1,08 + 0,07 385+24 45+0,7
38 1,4+0,.2 2,05+0,22 55,1+5,2 374+53
39 1,28 + 0,06 1,98 + 0,08 55,2 +24 342+16
40 0,51 £ 0,05 1,45+ 0,08 47,3+26 135+12
Opseg 0,12-14 0,84-2,08 30,9-72,5 3,1-37,4
Prosek £ SD 0,53+ 0,04 1,35+ 0,06 435+1,6 142+172
Preporucena
vrednost/prosek u < 1b <1 55¢ -
svetu

bpreporuéena vrednost data u Ref. (Joel et al., 2018);

“preporucena vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019);
“proseena vrednost u svetu data u Ref. (UNSCEAR, 2008).
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Izracunate vrednosti alfa indeksa (), (relacija 6.7) su u rasponu od 0,12+0,02, (uzorak broj 4
iz Juzne Afrike) do 1,0+0,2 (uzorak broj 38 iz EU). Procenjene vrednosti alfa indeksa prelaze
preporuc¢enu vrednosti 1,< 1 (Joel et al., 2018) samo kod 5% uzorka (uzorak broj 38 iz EU, i
uzorak broj 39 iz Brazila). Prose¢na vrednost alfa indeksa iznosi 0,5340,04 (srednja vrednost +
standardna devijacija). Dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima u radovima autora (Medhat,
2009; Panteli¢ et al., 2014a; Righi and Bruzzi 2006).

IzraCunate vrednosti unutrasnjih hazard indeksa (Hi,) (relacija 6.8) krecu se u intervalu od
0,84+0,05 (uzorak broj 4 iz Juzne Afrike) do 2,08+0,07 (uzorak broj 36 iz Italije). 95% uzoraka
granita prelazi preporucenu granicu za unutrasnji hazard indeks (Hi, < 1) datu u (Narloch et al.,
2019). Prose¢na vrednost za unutra$nji hazard indeks takode prelazi preporuc¢enu vrednost i iznosi
1,35+0,06 (srednja vrednost + standardna devijacija). Dobijene vrednosti su uporedive sa
rezultatima u radovima autora (Alali et al., 2018; Panteli¢ et al., 2014a), datim u Tabeli 8.4.

Vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja (D) procenjene koris¢enjem relacije 6.4a
se kre¢u u intervalu od 30,9+1,8 do 72,5+2,8 nGy h™ (uzorci broj 5 i 7 iz Italije, respektivno).
Izradunate vrednosti prelaze proseénu vrednosti za gradevinske materijale u svetu od 55 nGy h™
datu u ref. (UNSCEAR, 2008) kod 17,5% uzoraka. Prosecna vrednost jacine apsorbovane doze ne
prelazi prosek u svetu i iznosi 43,5+1,6 nGy h™ (srednja vrednost + standardna devijacija).
Dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima u radovima autora (Anjos et al., 2011; Sharaf and
Hamideen, 2013; Poncela et al., 2004), datim u Tabeli 8.4.

0,40

0,35 -

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Broj uzorka iz Tabele 8.1

Slika 8.4 Vrednosti godisnjih efektivnih doza (E) procenjenih za 40 uzoraka granita koji se koriste
u gradevinarstvu u Srbiji.

Za proracun godi$nje efektivne doze (E) koriS¢en je model prostorije dimenzija (4 m x 5 m X
2,8 m) sa konverzionim faktorima iz Tabele 6.2. GodiSnja efektivna doza procenjena je za centar
ovakve prostorije, uz pretpostavku da su pod i zidovi prekriveni granitnim plo¢ama debljine 3 cm i
gustine 2600 kg m™. Dobijene vrednosti za godisnje efektivne doze izraunate pomocu relacije
6.5a kreéu se u intervalu od 0,15+0,01 mSv y* (uzorak broj 4 iz JuZne Afrike) do 0,36+0,02
mSv y* (uzorak broj 7 iz Italije), i prikazane su histogramom na Slici 8.4. Ni jedan uzorak ne
prelazi preporucenu vrednost od 1 mSv (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 36/18, 2018). 90% uzoraka
granita ima gama indeks koji zadovoljava kriterijum I, <2 c¢ije godiSnje efektivne doze
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zadovoljavaju kriterijum E < 0,3 mSvy* (EC, 1999). 10% uzorka (uzorci broj 7, 19, 33 i 36 iz
Tabele 8.1) imaju gama indeks koji zadovoljava kriterijum 2 < I, < 6 i njivove godiSnje efektivne
doze ne prelaze granicu od 1 mSv (EC, 1999). Prose¢na godiSnja efektivna doza za svih 40
uzoraka granita iznosi 0,21+0,01 mSv (srednja vrednost + standardna devijacija). Dobijene
vrednosti su uporedive sa rezultatima datim u radovima autora (Al-Zahrani, 2017; Abbasi and
Hassanzadeh, 2017; Aykamis et al., 2013; Alali et al., 2018; Sharaf and Hamideen, 2013;
Thabayneh, 2013), prikazanim u Tabeli 8.4.

Za procene brzine povrSinske ekshalacije radona i unutra$nje koncentracije radona u prostoriji
(relacije 3.11 i 3.22, respektivno) korsc¢en je isti model prostorije kao i za procenu godiSnje
efektivne doze gama zracenja. Kori$¢en je koeficijent emanacije radona (&) iz ranijeg istrazivanja
(Al-Jarallah, 2001) koji je bio u rasponu <0,025-0,45, Tabela 8.5. Za prora¢une u ovom radu
kori$¢ena je najviSa vrednost emanacionog koeficijenta radona ¢ = 0,45 za najgori moguci
scenario. Za procenu unutras$nje koncentracije radona koriS¢ena je je brzina provetravanja
prostorije od 4,=0,1 h™ za lo§u provetrenost i 4,=0,5 h™ za normalnu provetrenost prostorije
(Aykamis et al., 2013). Odnos povrsine prekrivene granitnim plo¢ama u prostoriji i zapremine
vazduha u prostoriji S/V u relaciji 3.22 uzet je da ima pribliznu vrednost 2 m™.

Procenjene vrednosti povrsinske ekshalacije radona iz granita (Es) pomocu jednacine 3.11,
prikazane su u Tabeli 8.5 i kreéu se u rasponu od 3,140,5 Bq m? h™ (uzorak broj 4 iz JuZne
Afrike) do 37,445,3 Bq m? h™ (uzorak broj 38 iz EU). Prosetna vrednosti brzine povrsinske
ekshalacije radona za svih 40 uzoraka granita iznosi 14,2+1,2 Bq m™? h™ (srednja vrednost +
standardna devijacija). Dobijeni rezultati u ovom istrazivanju su uporedivi sa rezultatima iz Tabele
8.5 sa radovima autora (Anjos et al., 2011; Aykamis, et al., 2013) koji su ispitivali granite iz
Brazila i Turske, respektivno.
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Slika 8.5 Procenjena vrednost koncentracije radona (Cg,) U prostoriji standardnih dimenzija (4 m
X 5m x 2,8 m), za 40 analiziranih uzoraka granita sa naznacenim preporucenim vrednostima
koncentracije aktivnosti radona prema preporukama Svetske zdravstvene organizacije (100-300
Bg m™) (WHO, 2009). Procene su izvisene za losu provetrenost (A= 0.1 h™) i normalnu
provetrenost (= 0.5 h™) u prostoriji.
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Rezultati procenjenih  vrednosti unutrasnjih koncentracija radona su predstavljeni
histogramom na Slici 8.5 sa naznacenim preporukama Svetske Zdravstvene Organizacije (WHO)
koja propisuje prihvatljive vrednosti unutra$nje koncentracije radona u rasponu od 100 — 300 Bq
m™ (WHO, 2009). Za lodu provetrenost dobijene su vredosti unutrasnje koncentracije radona koje
su se kretale u rasponu od 57+10 Bq m™ (uzorak broj 4 iz Juzne Afrike) do 694+99 Bq m™ (uzorak
broj 38 iz EU). Srednja vrednost unutra$nje koncentracije radona u ovom slu¢aju iznosi 264+22
Bq m™ (srednja vrednost + standardna devijacija). Dobijeni rezultati su uporedivi sa rezultatima iz
Tabele 8.5 dati u radovima autora (Anjos et al., 2011; Aykamis, et al., 2013) za granite iz Brazila i
Turske, respektivno. Za normalnu provetrenost prostorije procenjene vrednosti koncentracije
radona su u opsegu od 12,1+2,1 Bq m™ (uzorak broj 4 iz Juzne Afrike) do 147+21 Bq m™ (uzorak
broj 38 iz EU). Srednja vrednost unutrasnje koncentracije radona za normalnu provetrenost u
prostoriji iznosi 56,1+4,6 Bq m™ (srednja vrednost + standardna devijacija). Dobijeni rezultati su
uporedivi sa rezultatima u istraZivanjima autora (Rafique and Rathore 2013), Tabela 8.5. Sa Slike
8.5 se moze uociti da 10% uzoraka za losu provetrenost prostorije zadovoljava kriterijum Cg, <
100 Bq m, 65% uzoraka zadovoljava kriterijum 100 < Cg, < 300 Bq m™, i 25% uzoraka prelazi
preporuéenu gornju granicu Cr, > 300 Bq m™. Sa Slike 8.5 se moze takode uo¢iti da samo 5 %
uzoraka za normalnu provetrenost prostorije prelazi granicu za unutra$nju koncentraciju radona
Crn> 100 Bqm=.

Iz svega analiziranog u ovom poglavlju moze se zakljuciti da dobijene vrednosti unutrasnjih i
spoljasnjih hazard indeksa premasuju dozvoljene vrednosti za vecinu analiziranih uzoraka, dok su
godiSnje efektivne doze ispod dozvoljenog nivoa za sve uzorke. Pored toga, izvrSeni proracuni
ukazuju da u slucaju normalne provetrenosti u prostoriji, ekshalacija radona iz granita nema
znacajan uticaj na izlozenost ljudi. U slucaju lose provetrenosti prostorije, 90% uzoraka granita
moze doprineti unutra§njim koncentracijama radona iznad 100 Bq m™, §to moZe predstavljati
zdravstvenu opasnost za ljude, ako se uzme u obzir da gradevinski materijal u prizemnim
objektima ne predstavlja glavni izvor radona, ve¢ tlo ispod poda u prostoriji.
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Tabela 8.4 Poredenje koncentracija aktivnosti *°Ra, **Th i “°K, radioloskih hazard indeksa, jacine apsorbovanih doza i godisnje efektivne
doze za granite u razlicitim zemljama u svetu.

Koncentracija aktivnosti (Bg kg™) Spoljasnji hazard indeksi Unutra$nji hazard indeksi D E
Zemlja porekla 2Ra 227h oK I, (82?3.1) Hoc la Hin (nGy h) (msvy™) Reference
Greka 2-195 1-450 50-3800 0,01 - - - - - - Stoulos, et al., 2003
Saudijska Arabija | 4,70-5563 | 2,32-89,82 | 824,25-1632,37 | 0,03-1,04 | 8,02-27161 | 0,02-0,73 - 002096 | 34513175 | 0,02-0,65 Al-Zahrani, 2017
Iran 38-99,2 6,5-1722 | 556,9-1529,2 - - - - 2772042 | 044-100 | APbas ang(')"l";ssanzadeh'
Liban 8,7-4940 | 08157, 2-1776 - 37-501 0.1-16 - 0124 17,7-2745 | 0,09-1,35 Kobeissi et al., 2013
Turska 10-187 16-354 104-1630 0225 - - - - - 0,03-0,36 Aykamis, etal., 2013
Egipat 55-79 58-66 885-955 0,82 - 032 25,03 0,12 Medhat, 2009
Pakistan 17,56-50,91 | 26,30-87,01 | 197,65-1227,82 | 0,14-0,89 | 37,24-230,09 | 0,10-057 - 0,12:066 | 33,75-20573 | 0,012-0,116 Qureshi et al., 2013
Jordan 8,57-152,07 | 6,83-365,43 | 121,25-160490 | 0,21-547 | 27,67-767,76 | 0.07-2.07 - 009-2,48 | 13,18-341,77 | 0,06-1,68 Alali etal., 2018
Spanija 12,3-86,1 4-100 620-1860 - - - - 35,1-184,2 - Poncela et al. 2004
Srbija 5-430 3-444 10-2172 - 84-879 023237 | 016215 | 033277 72724 0,35-3,55 Pantelié et al,, 2014a
Brazil 5-160 4,5-450 190-2029 - - - - - 4,2-120 - Anjos et al., 2011
Italija 37-153 42-360 560-1600 0,61-2,84 - - 0,19-0,77 - - - Righi and Bruzzi, 2006
Palestina 186-1522 | 2882110 | 400,0-12568 | 0,7-37 | 1005517,6 | 0,27-1,40 - - 4852436 | 0,24-1,20 Thabayneh, 2013
Kina 45,99-77,16 | 61,53-77,82 | 1114,4-1152,30 | 0,86-103 | 228,35-277,17 | 0,62-0,75 - 0,740,96 | 109,78-130,98 | 0,54-0,64 Al-Zahrani, 2017
Jordan 12,63-79,96 | 14,24-13023 |  288-1324 - 194,13 0,22 - 0,55 94,38 0,46 Sharaf a’;%gam'dee”'
Srbija 23-260 77-426 550-2240 1,05-25 276-713 074193 | 01214 | 084-2,08 30,9-725 0,150,36 Ovo istrazivanje

Tabela 8.5 Vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, brzina povrsinske ekshalacije (Es), koeficijenta emanacije radona (&) i koncentracija
aktivnosti radona (Crp) U zatvorenom prostoru za neke granite u zemljama u svetu. *za proracune je koris¢ena vrednost dobijena u radu (Al-

Jarallah, 2001)

Zemlja porekla “%Ra (Bq kg?) Es (Bgm?h) (& Crn (Bg m?) Reference
Egipat 7857142362 - 0,11+0,01 359204112 Hassan et al., 2013
Brazil 5-160 0,6-21 0,45* 21-404 Anjos et al., 2011

Saudijska Arabija 13,3-225,0 <0,119-10,6 <0,025-0,45 - Al-Jarallah, 2001
Kanada - 0,008-0,50 - - Chen et al., 2010
SAD - 0,025-0,054 - - Chen et al., 2010
Italija 37-153 - 0,02-0,21 - Righi and Bruzzi, 2006

Palestina 18,6-152,2 0,16-1,27 - - Thabayneh, 2013
Turska 10-187 1,3-24,8 0,45* 23-461 Aykamis, et al., 2013
Indika 45,2-49,8 - 0,21 - Bala, etal., 2017

Pakistan - 0,09-0,35 - 43-174 Rafique and Rathore 2013
Liban 8,7-494,0 - 0,0004-0,0066 - Kobeissi et al., 2013
Gréka 2-195 do 3,54 do 0,13 - Stoulos, et al., 2003
Tajland - 0,14-10,71 - 36-492 Solaetal.,, 2014

— -1
Srbija 23-280 31374 0,45* 152?19:7(?%;36%5%‘)1) Ovo istraZivanje
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8.1.1 Procena jacine apsorbovane doze koriséenjem Monte Karlo simulacija

Da bi se odredile jacine apsorbovane doze gama zracenja (D) i godi$nje efektivne doze (E) za 6
analiziranih uzoraka granita, kori§¢ene su Monte Karlo simulacije koje su izvedene pomocu alata za
simulaciju GEANT4 (verzija 10.2) (Agostinelli et al., 2003; Geant4 Collaboration, 2015). IzvrSeno je
poredenje simulisanih vrednosti sa teorijskim priraCunima prema relaciji (6.4a).

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra, **Th i “°K koriséene kao ulazni parametri u
simulacijma za analizirane uzorke date su u Tabeli 8.6. Prose¢ne vrednosti koncentracija aktivnosti

?®Ra, #2Th i “K su 1,8, 1,4 i 2,1 puta veée od prose¢nih vrednosti za gradevinske materijale
(UNSCEAR, 1993).

Tabela 8.6 Lista uzoraka granita sa zemljama porekla i vrednostima izmerenih koncentracija
aktivnosti *°Ra, *Th i K.

— - - =t
Broj uzorka Zemlja porekla - Koncentracuzgl2 aktivnosti (Bq kg )
a Th K
1 Kina 108+7 131+10 960+70
2 Italija 158+12 90+9 1060£70
3 Italija 86+4 85+7 1400+60
4 Italija 12148 4543 1060+60
5 Italija 2312 1442 180+20
6 Italija 545 57+6 1760£100
Prosek+SD* 92+48 70+41 10704527
Prosek u svetu 50" 50" 500"

Tdato u Ref. (UNSCEAR, 1993),
*SD=Standardna devijacija

Teorijski procenjene vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja (D) prema relaciji (6.4a), i
godisnjih efektivnih doza (E), relacija (6.5a), date su u Tabeli 8.9 kao i vrednosti gama indeksa koje za
4/6 uzoraka prelaze preporucenu vrednost I,<1 (UNSCEAR, 2000). Dobijene vrednosti jacina
apsorbovanih doza su oko prose¢nih u svetu za gradevinske materijale od 55 nGy h™ (UNSCEAR,

2008), dok su vrednosti godisnjih efektivnih doza ispod preporucenih 1 mSv y™* (EU, 2014; S. Glasnik
RS 36/18, 2018).

28m

10 em Sm 3em

b)

Slika 8.6 Perspektiva (a) i pogled simulirane prostorije sa strane (b). Dimenzije prostorije i vodenog
cilindra, kao i debljina betonskog zida i granitnog sloja, prikazani su u odgovarajucim jedinicama.
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Prostorija oblozena granitnim plo¢ama u simulaciji zadata je prema slede¢im dimenzijama: 4 m x
5 m x 2,8 m, bez prozora i vrata kao $to je pretpostavljeno u radu (Koblinger, 1978). Pod i zidovi
prostorije sacinjeni od betona debljine 10 cm (gustine 2350 kg m™) obloZeni su granitnim plodama
debljine 3 cm. Gustina granita izabrana je da odgovara prose¢noj vrednosti u svetu od 2750 kg m™, kao
i tipicnom hemijskom sastavu granita koji je predstavljen u Tabeli 8.7 (Abbasi i Hassanzadeh, 2017;
Geologi Science, 2020). Treba napomenuti da plafon u sobi nije prekriven granitom, tako da ne
ucestvuje u emisiji gama fotona, ali doprinosi njihovom rasejanju. Pored toga, betonska osnova sobe ne
deluje kao izvor gama zracenja, pruzajuci samo moguce rasejavanje gama zraka koji poticu iz granitne
matrice. Pokazalo se da razlika u dobijenim vrednostima apsorbovane doze od simulacija za dve
razli¢ite debljine zida betona (10 cm 1 20 cm) moZe zanemariti (relativna razlika manja od 1%). Prema
tim nalazima, a kako bi se minimiziralo efektivno vreme simulacije, svi dalji rezultati povezani su sa
betonskim zidovima debljine 10 cm. Kod koric¢en za simulacije dat je u Prilogu A, poglavlje 14.

Tabela 8.7 Tipicni hemijski sastav granita koris¢en u simulacijama (Abbasi and Hassanzadeh, 2017).

Jedinjenje | SiO, AlL,O; | KO Na,O | CaO FeO Fe,O; | MgO | TiO, P,0s MnO

Udeo (%) | 72,04 | 14,42 | 4,12 3,69 1,82 1,68 1,22 0,71 0,3 0,12 0,05

Prirodni radioizotopi, koji doprinose apsorbovanoj dozi, prema relaciji (6.4), su *°Ra, *Th i *°K.
Pretpostavljeno je da su potomci ?°Ra i **Th u sekularnoj radioaktivnoj ravnoteZi sa °Ra i **Th,
respektivno. Da bi se simulirao njihov raspad, primenjen je sledeéi postupak. lzabrani broj raspada
?°Ra bio je 10° za svaku simulaciju. Da bi se postigao odgovarajuéi broj gama fotona koje emituje ovaj
radionuklid i njegovi potomci, ovaj broj je pomnozen sa verovatno¢om emisije za odredene gama linije
odgovarajuceg radionuklida, a sli¢no je uradeno i za druge radionuclide, (Tabela 8.8). Na taj se nacin
stvarna situacija verovatnoce emisije svake gama linije odrazavala u simulacijama, kroz broj
simuliranih gama fotona. Pored toga, u cilju odrZzavanja odnosa koncentracije aktivnosti navedenih

radionuklida kao u analiziranim uzorcima granita, dobijeni broj gama zraka za %?Th i “°K u Tabeli 8.8

) y . . . . C . C . .

je pomnozen sa odnosima koncentracija aktivnosti: 2232 j Cﬂ Na primer, ako su koncentracije
Raz226 Raz226

aktivnosti “°Ra, *?Th i *°K 108 Bq kg™, 131 Bq kg™ i 960 Bq kg™ (uzorak br. 1 iz Tabele 8.6), tada

; Y . . . v 131 Bg kg™?! .
broj gama fotona za &lanove niza **Th i “°K u Tabeli 8.8 treba pomnoziti sa: 108B—?1k§-1 = 1,213 i
960 Bq kg™?! . . . . .. . . . C
T08 Bake — 8,889. Sli¢an pristup primenjen je i za ostale koncentracije aktivnosti u analiziranim

uzorcima granita.

Nadalje, ekvivalentno vreme teg, tj. vreme potrebno u stvarnosti za emitovanje simulisanopg broja
dogadaja, procenjeno je na slede¢i na¢in. Imajuéi u vidu granit debljine 3 cm, koji u simulacijama
pokriva unutra$njost zadate prostorije (pod i zidove), izvor gama zraCenja, efektivna masa (ukupna
masa iz koje su emituju gama fotoni) je odredena koris¢enjem relacije (8.1):

Megr = Vesr * Pgranit = 2.138 m? - 2750 kgm™3 = 5880 kg (8.1)

gde je Vesr ukupna zapremina granita zadata u simulacijama.

Ukupna brzina raspada *°Ra unutar meg moZe se odrediti koris¢enjem odredene koncentracije
aktivnosri  *°Ra, kao N, =meg-Cra (na primer, ako je Cgr,=108Bqkg™!, sledi
N, ~ 635 100 raspada s~1). Konacno, ekvivalentno vreme za 10° raspada ?*°Ra predstavljeno je
relacijom (8.2):

N 10°

teq =~ = ————~ 15755 (8.2)

Ny 635100s-1
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Prema gore pomenutim koncentracijama aktivnosti (ngh = 131 Bqkg™!, Cx =960 Bqkg™1),
ovo vreme takode odgovara raspadu od 1,213 x 10° raspada *“Th, i 8,889 x 10° raspada “°K. Postupak
odredivanja ekvivalentog vremena primenjen je za sve ostale analizirane uzorke granita u odnosu na
njihove koncentracija aktivnosti ?°Ra, %?Th i “°K iz Tabele 8.6.

Tabela 8.8 Energije i veroratnoée emisije gama linija (Medhat and Wang, 2014) i odgovarjuci broj
emitovanih fotona korisc¢enih u simulacijama.

Radioizotop Potomak Energija (keV) Zﬁgﬁ?‘&f )a Broj figll;[g\lamh
- 186,0 3,2 32 000
609,3 46,2 462 000
768,4 5,0 50 000
*2Ra 214B;j 1120,3 15,1 151 000
1764,0 15,8 158 000
295,2 19,2 192 000
21%pp 351,9 37,2 372 000
338,0 11,3 113 000
'\ 911,1 27,7 277 000
o o 969,1 16,6 166 000
Pb 238,6 44,6 446 000
2087 538,1 30,0 300 000
2614,5 35,6 356 000
K - 1460,8 10,7 107 000

*Qvaj broj se odnosi na 10° raspada “°Ra, 10° raspada ~°Th i 10° raspada *K (tj. jednake koncentracije aktivnosti ovih
radionuklida).

Vodeni cilindar, pre¢nika 22 cm 1 visine 170 cm, smeSten je u centru prostorije (Slika 8.6),
predstavljajuéi ljudsko telo (mase Meilinder=64,6 Kg), korisc¢en je kako bi se dobila ukupna deponovana
energija (Eqep) U svakoj pojedinacnoj simulaciji. Stoga je brzina apsorbovane doze procenjena pomoc¢u
relacije (8.3):

D=—"dp (8.3)

Mcylinder-teq

gde je teq ekvivalentno vreme za simuliranje 10° broja dogadaja.

U Monte Karlo simulacijama, zasnovanim na GEANT4 alatima za simulaciju, procesi u kojima
fotoni stupaju u interakciju sa okolnim materijalima bili su elektromagnetni, ukljucujuéi fotoelektri¢ni
efekat, Komptonovo rasejanje i proizvodnju para elektrona i pozitrona (Agostinelli et al., 2003). Sve
interakcije gama zraka sa okolnim vazduhom, granithom matricom, betonskim plafonom, spoljasnjim
betonom kao i sa samim vodenim cilindrom, uzete su u obzir, dok je pracenje svakog pojedinog
emitovanog i rasejanog fotona ukljuceno u simulaciji. Dakle, dobijeni spektar deponovane energije u
vodi je rezultat brojnih interakcija koje se deSavaju u definisanoj geometriji. Primer deponovanog
energijskog spektra u vodenom cilindru prikazan je na Slici 8.7.

Na osnovu dobijenih ja€ina apsorbovanih doza gama zracCenja iz simulacija, godiSnje efektivne
doze su izraCunate koriS¢enjem relacije (6.5a). Rezultati dobijenih vrednosti simuliranih jacina
apsorbovanih doza i godi$njih efektivnih doza gama zrac¢enja predstavljeni su u Tabeli 8.9, zajedno sa
teorijskim procenama obe veli¢ine. Relativna nesigurnost dobijenih simuliranih rezultata je manja od
1%.
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Slika 8.7 Spektar deponovane energije u vodenom cilindru za 10° raspada #°Ra, 0,57 x 10° raspada
282Th,i 6,71 x 10° raspada *°K, $to predstavija odnos koncentracija aktivnosti u uzorku broj 2, dobijen
iz simulacije.

Tabela 8.9 Vrednosti gama indeksa, jacina apsorbovanih doza gama zracenja (D) (procenjena
(relacija 6.4a) i simulirana) i godisnje efektive doze (E) za 6 analiziranih uzoraka granita.

Gama D (nGy h™) Relativno E (mSvy?)
Broj uzorka . . N odstupanje D . R
indeks Procenjena | Simulirana [%6]* Procenjena | Simulirana
1 1,34 40,5 58,3 30,5 0,199 0,286
2 1,33 41,7 57,8 27,8 0,205 0,284
3 1,18 35,7 54,4 34,5 0,175 0,267
4 0,98 31,0 43,6 28,9 0,152 0,214
5 0,21 6,4 9,1 29,1 0,032 0,045
6 1,05 31,4 51,1 38,6 0,154 0,251
Preporucena
vrednost/prosek u <1? 55° - <1*
svetu

“Preporucenen vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000),

%Svetski prosek za gradevinske materijale dat u Ref. (UNSCEAR, 2008),

“Preporu¢ena vrednost data u Ref. (EU, 2014; SI. Glasnik RS 36/18, 2018),

*relativno odstupanje izraCunate (procenjene) vrednosti (relacija 6.4a) od simulirane (relacija 8.3).

a) b) ©)

Slika 8.8 Tri analizirana poloZaja vodenog cilindra u prostoriji dimenzija 4 m X5 m x 2,8 m: u centru
prostorije (a), u uglu prostorije (b) i na sredini duzeg bocnog zida u prostoriji (C).

Pored ovoga, ispitivan je i uticaj polozaja vodenog cilindra u prostoriji na vrednost jaine
apsorbovane doze gama zraCenja. U simulacijama su zidovi i pod prekriveni uzorkom granita broj 1
(Tabela 8.6), dok je vodeni cilindar postavljen na tri razli¢ita polozaja: a) u centru sobe, b) u uglu sobe,
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1 ¢) blizu sredine duze boc¢ne strane prostorije, Slika 8.8. Za ove tri pozicije utvrdeno je da su dobijene
jatine apsorbovane doze: 58,3 nGy h™, 71,0 nGy h™ i 68,4 nGy h™, sto ukazuje na najvisu vrednost
apsorbovane doze u uglu sobe. Dobijene vrednosti su iznad svetskog proseka od 55 nGy (UNSCEAR,
2008).

Pored toga, ispitivan je uticaj male varijacije gustine granita na deponovanu energiju unutar
vodenog cilindra, tj. jedna simulacija je posvec¢ena ovom problemu (kod uzorka broj 5 iz Tabele 8.6),
smanjenjem gustine granita sa 2750 kg m™ na 2600 kg m™, dok su svi ostali uslovi simulacije sa¢uvani.
Relativna razlika izmedu jacine apsorbovane doze za pomenute dve gustine bila je zanemarljivo mala —
samo 0,021%. Stoga je upotreba prose¢ne gustine granita u svetu u svim postavljenim simulacijama
razumna.

Raspodela tacaka interakcije po pre¢niku vodenog cilindra analizirana je i prikazana na Slici 8.9.
Kao sto se moze videti, broj tacaka interakcije je malo nizi u sredini cilindra i u spoljasnjoj zapremini
sloja, u poredenju sa regionom radijalnih rastojanja izmedu 5 cm i 10 cm od centra gde je bio veéi broj
interakcija.

2 l.u"” \\I\\I’:

|
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Slika 8.9 Distribucija tacaka interakcije duz precnika vodenog cilindra (), gustina tacaka interakcije

— pogled odozgo (b).

Bilo je od izuzetne vaznosti analizirati slucaj uticaja gama linije *°Ra na 186,2 keV na jacinu
apsorbovane doze, posto se ova linija nije Koristila tokom gama spektrometrijskin merenja
koncentracija aktivnosti “°Ra, zbog interferencije sa gama linijom **U na 185,7 keV (Bikit et al.,
2003; Corte et al, 2005). S druge strane, u naknadno sprovedenim Simulacijama je uraunata gama
linija na 186,2 keV, zajedno sa ostalim linijama iz Tabele 8.8. 1z tog razloga, dodatni simulacioni
ciklus izveden je na slede¢i nacin. U cilju provere specificnog doprinosa gama linije na 186,2 keV
apsorbovanoj dozi koja potice direktno od raspada **Ra, ova linija je izostavljena iz simulacije,
ostavljaju¢i samo one linije koje proizilaze iz produkata raspada “?Rn (tj. od ?**Pb i “*Bi). Dakle,
isklju¢ivanjem gama linije na 186,2 keV (kvantnog prinosa 3,2%) iz simulacije za uzorak 2
(koncentracija aktivnosti “®Ra, #°Th i “°K od 158 Bq kg, 90 Bq kg™ i 1060 Bq kg %), dobijena je
jacina apsorbovane doze od 57,7 nGy ht, koja je niza za oko 0,2% nego u slucaju kada je ova linija
bila prisutna u simulaciji za analizirani uzorak (57,8 nGy h™*, Tabela 8.9).
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S druge strane, doprinos gama linija od °U (143,8 keV, 163,3 keV, 1857 keV, 205,3 keV
kvantnih prinosa od 10,9%, 5%, 57,5% i 5%, respektivno) je takode ispitan na slede¢i nacin. U
prirodnim uzorcima odnos koncentracije aktivnosti od **U i “®U je oko 4,6% (Olszevski et al., 2016).
Ako se pretpostavlja sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu “*Ra i ?*®U, to nadalje podrazumeva i
odnos izmedu U i *®Ra od oko 4,6%. Pod ovim uslovima, simulacije su ponovo izvedene za uzorak
2, §to je rezultiralo brzinom doze od 58 nGy h™. Drugim re¢ima, prisustvo 2°U dovodi do poveéanja
doze za oko 0,35%. Prema ovim analizama, moze se zakljuciti da su relativni doprinosi same gama
linije ?°Ra na 186,2 keV, kao i gama linije od *U jagini apsorbovane doze manji od 0,5%.

Slika 8.10 Merenje jacine doze gama zracenja od balk uzorka granita dozimetrom Exploranium u
kontaktnoj geometriji u gvozdenoj zastiti debljine 25 cm.

Najpotpunije poredenje rezultata dobijeno Monte Karlo simulacijama sa izmerenim vrednostima
apsorbovane doze bilo bi moguce samo ako se u stvarnosti obezbedi standardna prostorija prekrivena
unutra$njim slojem granita debljine 3 cm, sa poznatim koncentracijama aktivnosti radionuklida.
Medutim, u nedostatku takve standardne prostorije, validacija Monte Karlo simulacija poredenjem
simuliranih rezultata sa rezultatima merenja uradena je na slede¢i nacin. Granitni uzorak (,,Carmen
red*), dimenzija 11,2 cm x 9 cm x 7,7 cm i mase 1,817 kg, kori$¢en je kao izvor gama zracenja Cija je
brzina doze eksperimentalno merena u kontaktnoj geometriji. U tu svrhu je koriséen prenosni detektor
Exploranium, koji radi u rezimu jacine doze. Kako bi se umanjila jac¢ina doze iz pozadine, uzorak
granita i dozirimetar Exloranium postavljeni su u unutrasnjost gvozdene komore sa zidovima debljine
25 cm (Slika 8.10).

Pozadinska doza u gvozdenoj komori bila je 3 nGy h™, dok je jagina doze u prisustvu uzorka
granita (u kontaktnoj geometriji sa dozimetrom) bila 35 nGy h™, sto je rezultiralo neto brzinom doze od
32 nGy h™ od analiziranog uzorka granita.

Koncentracije aktivnosti “®Ra, **Th i “°K su izmerene metodom gama spektrometrije i za
analizirani uzorak granita iznose 94+4 Bq kg™, 123+10 Bq kg™*, 1200+100 Bq kg™, i ovi podaci su
koris¢eni kao ulazni parametri za Monte Karlo simulacije apsorbovane doze u blizini povrSine ovog
osnovnog uzorka granita. Uzimajuéi u obzir ove vrednosti, masu uzorka i ukupan broj simuliranih
raspada (10° raspada ?*°Ra, 1,31 x 10° raspada 2**Th i 12,8 x 10° raspada *°K), ekvivalentno vreme
iznosi teq = 0,1625 h. Geometrijska postavka u simulaciji prikazana je na Slici 8.11. Vodeni cilindar u
kontaktu sa uzorkom granita imao je pre¢nik d =9 cm i debljinu h =2 cm (8to daje masu vode Myater =
0,127 kg), dok je deponovana energija unutar ove zapremine iznosila Egep = 6,0876 % 10° J. Prema
ovim simulisanim vrednostima, utvrdeno je da simulirana ja¢ina apsorbovane doze u blizini povrSine
uzorka granita iznosi:
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Dgiyy = — = 29,5 nGy h™1! 8.4
s Myater * leq B4

Dakle, relativna razlika izmerene i simulirane jacine apsorbovane doze iz uzorka granita bila je =
8%. Dobijeno dobro slaganje medu eksperimentalnim i simuliranim rezultatima potvrduje da ova
metoda simulacije Monte Karlo pruza najpouzdaniji pristup u poredenju s drugim pristupima
izraCunavanja.

Water
volume

0

Granite sample

Slika 8.11 Geometrijska postavka vodenog cilindra u kontaktnoj geometriji sa uzorkom granita.

Nadalje, pronaden je raspon koncentracija aktivnosti *°Ra, “*Th i “K za koje je razlika u
rezultatima Monte Karlo simulacija i onih dobijenih pomo¢u relacije (6.4a), znacajna jer govori da li je
prekoracena preporucena godi$nja efektivna doza. Ovo je veoma bitno jer moZe uticati na odluku o
isklju¢ivanju ovakvih materijala od koriStenja u zgradama. Dakle, trazen je raspon koncentracija
aktivnosti radionuklida gde su Monte Karlo simulacije i relacija (6.4a) dale razli¢ite rezultate u vezi sa
prekoracenjem nivoa efektivne doze od 0,3 mSv. Za sledece koncentracije aktivnosti: 130 Bq kg1, 130
Bq kg i 1100 Bq kg™t za Ra, #?Th i *K, respektivno. Godisnja efektivna doza dobijena u
simulacijama iznosila je 0,31 mSv (tj. > 0,3 mSv), dok je relacija (6.4a) dala vrednost 0,22 mSv (tj.
<0,3 mSv). Takode, ako su koncentracije aktivnosti veée: 170 Bq kg™, 170 Bq kg™ i 1500 Bq kg™ za
2Ra, 22Th i “°K, respektivno, tada godisnja efektivna doza dobijena u simulacijama iznosi 0,41 mSv
(8to je iznad 0,3 mSv), dok relacija (6.4a) daje vrednost od 0,29 mSv, §to je jo§ uvek manje od 0,3
mSv. To dalje znadi da izvan intervala koncentracija aktivnosti (130-170) Bq kg™ za *°Ra, (130-170)
Bq kg™ za ***Th i (1100- 1 500) Bq kg™ za *°K efektivne doze odredene simulacijama i relacijom (6.4a)
su ispod, ili iznad granice od 0,3 mSv (mada su vrednosti i dalje medusobno razli¢ite za oko 40%).

Cilj ovog poglavlja doktorske disertacije bio je procena jaCine apsorbovane doze iz granita
koris¢enjem Monte Karlo simulacija, pruzaju¢i mogucnost da se u unutra$njosti modela prostorije
standardnih dimenzija ukljuce sve elektromagnetne interakcije gama zraka koje se emituju iz granitne
matrice. Ljudsko telo predstavljeno je vodenim cilindrom u koji se deponuje energija gama zracenja.
Pored toga, rezultati jaCine apsorbovane doze i godisnje efektivne doze su uporedeni sa rezultatima
jacina apsorbovanih doza i godisnjih efektivnih doza izracunatih upotrebom uobicajenih standardnih
relacija. Analizom rezultata jacina apsorbovanih doza i godisnjih efektivnih doza dobijenih Monte
Karlo simulacijama i koris¢enjem standardne jednacine (relacije 6.4a) ustanovljeno je da su simulirane
vrednosti oko 30% - 40% vece od onih teorijski procenjenih. Ove razlike u dobijenim ja¢inama
apsorbovanih doza mogu rezultirati u razli¢itoj interpretaciji radioloskih Stetnosti, Sto dovodi do
zakljucka visih godisnjih efektivnih doza ako se uzmu u obzir simulisani rezultati u odnosu na one
procenjene teorijskim putem. Nadalje, to moze uzrokovati u nekim sluéajevima viSak doze, nastao od
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granitnog materijala i drugih gradevinskih materijala sa ve¢im sadrzajem **Ra, *Th i “°K, u odnosu
na godisnju granicu od 0,3 mSv (EC, 1999). Stoga je vazno otkriti moguce izvore odstupanja izmedu
simuliranih i procenjenih rezultata. Jedan od mogucih razloga je pojednostavljenje situacije u kojoj je
relacija (6.4a) izvedena. Jacine doza gama zracenja u srediStu standardne sobe izracunate su na osnovu
sume odvojeno izraCunatih ja¢ina doze koja poticu od zidova, poda i plafona. Dakle, doprinos
povratnog rasejanja gama zracenja u sobi u pogledu prisustva svih zidova, poda i plafona nije uzet u
obzir. S druge strane, u simulaciju je ukljucen efekat povratnog rasejanja gama fotona i njihova slozena
interakcija sa unutra$njosti prostorije, kroz pracenje interakcija svakog pojedinaénog fotona. Stavise,
jedan drugi mogu¢i uzrok nepodudarnosti izmedu simulisanih rezultata i rezultata upotrebom
standardne jednaCine mogla bi biti Cinjenica da je u simulacijama apsorbovana jacina doze dobijena
unutar vode u cilindru, dok je za taCku u centru prostorije dobijen rezultat iz relacije (6.4a). Sa
prakti¢nog stanovista, povecanje vrednosti specifi¢nih brzina doza u relaciji (6.4a) za priblizno 40% (tj.
na vrendosti 0,17, 0,20 i 0,0134, izrazeno u nGy h™* po Bq kg, za *°Ra, #*Th i K, respektivno)
doveli bi do realnije procene apsorbovane doze za odredene koncentracije aktivnosti %°Ra, ?*Th i “°K
u uzorcima granita. Medutim, rezultati izracunati na takav nacin, ¢ak i iz modifikovane relacije (6,4a),
predstavljala bi samo relativno grubu procenu apsorbirane doze u odnosu na rezultate simulacije.
Nadalje, kao §to je preporuceno u (EU, 2014), izraCunavanje doze mora uzeti u obzir faktore kao Sto su
gustina, debljina materijala kao i faktori koji se odnose na vrstu zgrade i nameravanu upotrebu
materijala. Stoga, dobijanje univerzalne relacije za izraCunavanje jacine apsorbovane doze samo na
osnovu specifi¢nih jac¢ina doze i1 izmerenih koncentracija aktivnosti nije jednostavan zadatak. Medutim,
konacna odluka o upotrebi analiziranog gradevinskog materijala zasniva se na izraunatoj godis$njoj
efektivnoj dozi, koja u nekim slu¢ajevima moze biti potcenjena. Pored spoljaSnje ekspozicije, ukupna
doza moze biti veéa od 1 mSv godisnje. Na primer, u sluaju granita, koncentracije aktivnosti “°Ra i
282Th u opsegu (130-170) Bg kg™ i “°K u opsegu oko (1 100-1 500) Bg kg™, pored eksterne ekspozicije
od = 70 nGi h™ (iznad prose¢ne vrednosti jatine apsorbovane doze na otvorenom), premasuju 1 mSv,
ako bi se Kkoristile simulirane vrednosti. Spoljasnja izlozenost na otvorenom, neobi¢no visoka, ako se
materijal koristi za zgradu u kojoj se nalaze deca i novorodenéad. Troseci vecinu svog vremena, ako su
u zgradi prisutni dodatni izvori gama zracenja, onda podcenjivanje 30-40% manje doze sigurno se ne
moze zanemariti, te Se ovakav pristup moze koristiti za sve atipi¢ne slucajeve koji se deSavaju u praksi.

Vrednosti apsorbovane doze dobijene za vodeni cilindar smeSten u uglu 1 blizu sredine duze bo¢ne
strane u prostoriji je za oko 20% vecéa od vrednosti koja je dobijena za simulisanu vrednost u centru
prostorije. Dobijeni rezultati su nesto visi nego u (Mustonen, 1984), gde je objavljeno da su razlike
dobijene za razliite polozaje u opsegu 5-10%, Sto sugeriSe centar prostorije kao najreprezentativniji
polozaj za procenu jacine apsorbovane doze gama zracenja, kako je 1 uzeto u obzir pri proceni
specificnih brzina doze u relaciji (6.4a). Posto je utvrdeno da je najveca vrednost apsorbovane doze u
simulacijama u uglu sobe, godi$nja efektivna doza u odnosu na ovaj polozaj prostorije moze premasiti
0,3 mSv, dok vrednost koja odgovara centru sobe, bila je ispod ove vrednosti. Shodno tome, potrebno
je preispitati polozaj u kome treba proceniti vrednost ja¢ine apsorbovane doze, posebno imajuc¢i na umu
da veliki deo vremena tokom godine ¢ovek provede tokom spavanja uz sam zid prostorije ili cede¢i uz
njega.

Cesto koris¢ene formule za procenu ja¢ine apsorbovane doze pokazale su sistematska odstupanja i
pokazale podcenjene vrednosti u poredenju sa vrednostima jacine apsorbovane doze dobijene
simulacijama za iste uslove. Imaju¢i u vidu Siroku upotrebu granita ili, uopste, nekih drugih
gradevinskih materijala, moze se primeniti dalji simulacioni pristup radi pouzdanije procene ja¢ina
apsorbovanih doza i godisnje efektivne doze koje bi ukljucile sve analizirane efekte i slucajeve. Ovo je
posebno vazno za razliite geometrije prostorije i razliCite vrste gradevinskih materijala u unutrasnjosti
prostorije. Stoga neki budu¢i radovi zasnovani na simulacijskom pristupu mogu obuhvatati analizu
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razli¢itih vrsta gradevinskih materijala (mermer, keramicke plocice, gips-karton ploce), uticaj razlicitih
gustina matrice i hemijskog sastava na jacinu apsorbovane doze gama zraCenja, kao i razlicitu
geometriju prostorije (sa, na primer, manjim zapreminama), koji ukljucuju prozore i vrata. Kako bi se
prikazala najrealnija situacija i stekla, $to je visSe moguce, tatna metoda za odredivanje apsorbovane
doze, ovo moze predstavljati dobar osnov za dalja istrazivanja.

8.2 Fosfogips i prirodni gips

Fosfogips (PG), je materijal koji nastaje kao nus-proizvod iz proizvodnje fosforne kiseline (H3PO,) tzv.
,,mokrim postupkom* koja se koristi za proizvodnju vestackih dubriva (Calin et al., 2015; Cuadri et al.,
2014). Po svom sastavu fosfogips je uglavnom je u obliku kalcijum sulfata dihidrata (CaSQO, - 2H,0).
Industrijska proizvodnja fosforne kiseline i fosfogipsa se moze prikazati reakcijom (8.5) (Cuadri et al.,
2014; Potiriadis et al., 2011).

C&5(PO4)3F + 5H,S04 + 10H,0 — 3H3PO, + 5(CaSO4 : 2H20) + HF (85)
Fluor-apatit Fosfogips

Pri proizvodnji jedne tone fosforne kiseline nastane 5 tona fosfogipsa (Papastefanou et al., 2006).
Nastali fosfogips se razlikuje od prirodnog gipsa po tome $to moze sadrzati u sebi mnostvo necistoca:
fosfate, sulfate i fluoride, teSke metale i metale u tragovima (olovo, arsen, fluorin, kadmijum, cink,
hrom, bakar i antimon ), (Calin et al., 2015; Nizeviciene et al., 2018; Pacheco-Torgal et al., 2012). Blok
Sema proizvodnje fosforne kiseline date ne na Slici 8.12.

Sumporna kiselina
Fluor- 4" -
atit »  Kiseli tretm Fosfogips Filtraci .| Neutralizacija
® - sel reman tractja == {(opciono)
Sirova | kdselina
2391 100% v D .. ,

3 ) — onija fosfogipsa
#2Th 100% Koncentracija i EP,_ & - &P
22%Ra 100% ; e R L e SR
28R4 1009%, preciscavanje Fram s \-'_’,-'. R,

B[ 70% 2381 30%

— 12T g 232Th 14%
Fosforna kiselina 2, 20w 260, 8%
ZRa 20% 2iRa 80%

Proizvodnja v. .
. Ostale primene
dubriva 13
Slika 8.12 Blok sema proizvodnje fosforne kiseline, sa naznakom distribucije radionuklida (IAEA,

2003).

Fosfogips se klasifikuje kao NORM materijal i u sebi naj¢es¢e sadrzi prirodne radioaktivne
elemente iz niza 2%U-**Ra, %?Th kao i “°K (Schroeyers, 2017). Ovaj materijal obi¢no sadrzi poveéanu
koncentraciju aktivnosti “°Ra (period poluraspada 1620 godina) od nekoliko do nekoliko stotina puta
veéu nego prirodni gips u zavisnosti od sadrzaja urana u pocetnoj rudi (Cas(POy)sF - fluor-apatitu),
(Gijbels et al., 2018; Nuccetelli et al., 2015; Papastefanou et al., 2006). Sa Sike 8.12 se moze videti da
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se oko 80% ukupnog udela ?*°Ra koncentrige upravo u otpadnom fosfogipsu, dok se 2®U i #*Th
koncentri$u u samoj fosfornoj kiselini (IAEA, 2003).

Deponije fosfogipsa zauzimaju velike povrSine na Zemlji i predstavljaju potencijalnu ekolosku i
radioloSku opasnost za izlaganje ljudi. U svetu se svake godine proizvede oko 300 miliona tona
fosfogipsa. Zbog kontaminacije, samo se 15 % fosfogipsa proizvodenog u svetu reciklira u proizvodnju
gradevinskog materijala, dok je 85% fosfogipsa odloZe na na otvorenom bez ikakvog tretmana (Lopez,
et al., 2011; Pacheco-Torgal et al., 2012). Procenjuje se da se u srpskoj hemijskoj industriji godi$nje
proizvede oko 810 000 tona otpadnog fosfogipsa, od ¢ega se prema nezvani¢nim podacim samo mali
deo reciklira u proizvodnju cementa.

Koris¢enje fosfogipsa sa poveéanim sadrzajem “°Ra predstavlja dvostruku opasnost za izlaganje
javnost, kako u pogledu izloZenosti gama zradenju tako i u opasnosti od inhalacije ?Rn i njegovih
produkata raspada (Maduar, 2011), zbog toga je njegova upotreba limitirana. ?Rn je radioaktivni gas,
periods poluraspada 3,8 dana, veoma je mobilan iz gradevinskih materijala sa povecanim sadrzajem
“®Ra i predstavlja veliki zdravstveni hazard (Gijbels et al., 2018; Maduar, 2011).

Koncentracija aktivnosti “°Ra u fosfogipsu se moze kretati od 200 do 3000 Bq kg™ (USEPA,
1990). Prema ameriCkim preporukama iz 2002. godine da bi se fosfogips mogao koristiti za
proizvodnju gradevinskog materijala koncentracija aktivnosti 226Ra ne sme biti veéa od preporucenih
370 Bq kg' (USEPA, 2002). Upotreba fosfogipsa kao gradevinskog materijala npr. u Brazilu je
moguca ako koncentracija aktivnosti “°Ra iznosi manje od 1000 Bq kg™ (Borges et al., 2013). Prema
zakonskoj regulativi Srbije dozvoljena je upotreba onih gradevinskih materijala ¢iji nivo
radioaktivnosti ne prelazi godisnju efektivnu dozu od 1 mSv y* (SI. Glasnik RS 36/18, 2018). Ova
regulativa je uskladena sa direktivom Evropske Unije (EU, 2014).

Slika 8.13 (a) Odlagaliste fosfogipsa u Srbiji; (b) i (C) sirov i osuSen uzorak fosfogipsa (uzorak PG4, iz
Tabele 8.11).

Neka od vrSenih istrazivanja potencijalne primene fosfogipsa u svetu su: upotreba za izgradnju
puteva kao modifikator bitumena za fleksibilne kolovozne puteve (Cuadri et al., 2014), aditiv u
keramickoj proizvodnji (Contreras et al., 2018), vezivni materijal u gradevinskoj industriji (Nizevi¢iene
et al., 2018; Rashad, 2017), valorizacija u proizvodnji opeke (Ajam et al., 2009, 2019), primena u
poljoprivredi (Papastefanou et al., 2006). U gradevinskoj industriji glavna potencijalna primena je u
proizvodnji cementa gipsanih ploca i maltera (Chandara et al., 2009; Lopez et al., 2011; Rashad, 2017).
Gipsane ploce (gips-karton ploc¢e) imaju Siroku primenu u gradevinarstvu, proizvode se razli¢itih
dimenzija i za razli¢ite nemene. KoriS¢enje materijala od gipsa i fosfogipsa za izgradju kuca smanjuje
troSkove 1 do 30% u odnosu na standardnu gradnju (Maduar et al., 2011). Gipsanim plo¢ama se obi¢no
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oblazu zidovi i plafoni u ku¢ama, stanovima i poslovnom prostoru. Zidovi se zbog ¢vrstine najceSce
oblazu dvostrukim gipsanim plo¢ama. Standardne dimenzije ovih ploca su obi¢no 2000-3000 mm
duzine, 1250 mm Sirine i 9,5-15 mm debljine.

U ovom poglavlju data je radioloska i hemjska karakterizacija uzoraka fosfogipsa a dobijene
vrednosti su zbog sli¢nosti njegove strukture poredene sa vrednostima dobijenim za prirodni gips.
Radioloska karakterizacija je izvrSena kako u pogledu gama zraCenja tako i u pogledu procene
unutrasnje koncentracije radona u zatvorenom prostoru od potencijane upotrebe u gradevinarstvu za
sve analizirane uzorke. Izgled odlagalista fosfogipsa u Srbiji kao i sirovog i suvog uzorka fosfogipsa
PG4 iz Tabele 8.11 prikazani su na Slici 8.13. Hemijska karakerizacija je izvrSena u smislu sadrzaja
glavnih elemenata, kao i pogledu sadrzaja gavnih mineraloskih komponenti.

Tabela 8.10 Koncentracije aktivnosti 2°Ra, °2Th, i “°K u NG i GB uzorcima.

.. - . _1
Uzorak Naziv Zemlja porekla Masa uzorka (g) K?Qg’: tracija al2<;[2|_\ll_rr1]ost| (Bq zll(OgK)
NG1 Prirodni gips Severna Makedonija 176,1 7,1+0,5 2,3+0,3 19+4
NG2 Prirodni gips Bosna i Hercegovina 191,3 8,43+0,22 1,5+0,4 160+4
GB1 Gips-karton ploca Srbija 102,3 6,2+1,0 2,1+0,6 2317
GB2 Gips-karton ploca Bugarska 126,7 5,1+1,0 5,2+0,7 169+9
Opseg 5,10-8,43 1,5-5,2 19-169
srednja vrednost + standardna devijacija 6,7+0,6 2,8+0,6 93+36

Tabela 8.11 Koncentracije aktivnosti “°Ra, **Th, i “°K u uzorcima fosfogipsa proizvedenih u Srbiji.

— - . >
Uzorak Priprema Masa uzorka (g) Sadrzaj vlage (%) Igg;c;ntracuazglfrtrl]vnostl (qul:g )
PG1 Sirov 150,9 15,8 488+15 2,8+1,0 <12
PG2 Sirov 179,5 172 520+11 3,4+1,0 <10

Susen na
PG3 110 °C 190,6 <1 737+8 3,3+1,0 12+6
Susen na
PG4 110 °C 183,3 <1 51245 4,5+0,9 <5
Sus
PG5 110 207,2 <1 62614 | 2,3+0,9 11747
Susen na
PGo 110°C 228,6 <1 6499 2,1+0,8 <17
Sus
PG7 f;g“ga 219,8 <1 609+4 3,9+0,8 10516
Sus
PG8 figr})ga 236,6 <1 6564 3,10,9 1016
Opseg 488-737 2,1-45 <5-117
Srednja vrednost + standardna devijacija 600+28 3,18+0,26 47+16
Prosek u svetu 50! 50! 500*

'dato u Ref. (UNSCEAR,1993).

Izmerene koncentracije aktivnosti ?°Ra, #*Th i “°K u uzorcima prirodnog gipsa (NG) i
komercijalnih gipsanih ploc¢a (GB) dati su u Tabeli 8.10. Prose¢ne vrednosti za 226Ra, #2Th i “K iznose
6,7+0,6 Bq kg™ za **Ra, 2,8+0,6 Bq kg™ za **Th i 93+36 Bq kg™ za “°K. Sve dobijene vrednosti su
ispod prose¢nih vrednosti za 22%Ra, 2*Th i *K za gradevinske materijale u svetu (50 Bq kg™ za 22°Ra,
50 Bq kg™ za 2?Th i 500 Bq kg™ za “°K) (UNSCEAR,1993). Ove vrednosti su uporedive sa rezultatima
za prirodni gips u svetu, Tabela 8.13. Relativna zastupljenost °Ra, %**Th i “°K u odnosu na njihove
prose¢ne vrednosti u uzorcima prirodnog gipsa i gips-karton ploca je 6,6 % za “°Ra, 2,7 % za “**Th i
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90,7 % za “°K, Slika 8.14a. Zastupljenost radionuklida u prirodnom gipsu je uporediva sa rezultatima
datim u radu (Gul et al., 2014).

Izmerene koncentracije aktivnosti ?°Ra, 2°Th i “°K za 8 uzoraka fosfogipsa proizvedenog u Srbiji
date su u Tabeli 8.11. Merenja su vrSena za 2 sirova uzorka sa udelom vlage od 15,8 % 1 17,2 % i 6
uzoraka suSenih na 110 °C. Dobijene prose¢ne vrednosti za °Ra, 2?Th i “°K iznose 600+28 Bq kg™ za
?%°Ra 3,2+0,3 Bq kg™ za ***Th i 47+16 Bq kg™ za “°K. Dobijene vrednosti koncentracija aktivnosti
°2°Ra su 12 puta veée od prosecne vrednosti za gradevinske materijale u svetu od 50 Bq kg™, dok su
koncentracije aktivnosti *Th i “°K ispod prosetnih vrednosti u svetu za gradevinske materijale
(UNSCEAR, 1993). Dobijene vrednosti koncentracije aktivnosti *°Ra kod svih uzoraka fosfogipsa su
iznad granice od 370 Bq kg™t za kori¢enje u gradevinskoj industriji (USEPA, 2002). Dobijene
vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra, 2°Th i *“°K su uporedive sa rezultatima u radovima autora
(Cuadri et al., 2014; Lopez-Coto et al., 2014; Papastefanou et al., 2006; El-Bahi et al., 2017; Madruga
et al., 2018; Nuccetelli et al., 2015), datih u Tabeli 8.13. Relativna zastupljenost ?*Ra, %?Th i “°K u
odnosu na njihove prose¢ne vrednosti u uzorcima fosfogipsa je 92,3 % za “°Ra, 0,5 % za ***Th i 7,2 %
za “°K, Slika 8.14b.

Tabela 8.12 Koncentracija aktivnosti *°Ra, >*°Th i “°K u uzorcima mesavina prirodnog gipsa (NG2) i
fosfogipsa (PG4) iz Tabele 8.10 1 8.11, respektivno.

mas. % materijala u meSavini Koncentracija aktivnosti (Bq kg™
Uzorak NG PG M (9) R4 Z2Th a0
NG2 100 0 191,3 8,431+0.22 1,5+0,4 16044
M1 99 1 233,7 13,5%0,3 2,77+0,24 15948
M2 98 2 237,7 17,2+0,3 2,89+0,23 156+7
M3 97,5 2,5 228,8 20,8+0,5 3,2+0,5 15048
M4 95 5 240,6 35,1+0,4 3,56+0,23 14244
M5 90 10 236,0 58,7+0,7 3,08+0,24 12647
M6 80 20 225,7 108 +2 4,0+0,4 11047
M7 75 25 240,6 132+2 3,59+0,27 10247
M8 50 50 220,1 264+3 3,7£0,4 85+7
PG4 0 100 183,3 512+5 4,5+0,9 <5
a) GIPS-KARTON PLOCE 1 Ra-226 b) FOSFOGIPS
PRIRODNI GIPS 6,6%

Ra-226
92,3%

Slika 8.14 Relativna zastupljenost u odnosu na prosecne vrednosti **Ra, *?Th i “*K u prirodnom gipsu
I gips-karton plocama (a) i fosfogipsu (b) iz Tabele 8.10 i 8.11, respektivno.

Zbog povecanog sadrzaja “°Ra u uzorcima fosfogipsa, napravljena je smesa prirodnog gipsa i
gosfogipsa, €iji je nivo radioaktivnosti dalje pracen, a sve u cilju ispitivanja radioloskih moguénosti za
potencijalne upotrebe fosfogipsa u gradevinarstvu. Napravljeno je 8 smesa prirodnog gipsa (NG2 iz
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Tabele 8.10) i fosfogipsa (PG4 iz Tabele 8.11) sa masenim udelom fosfogipsa od 1% do 50%.
Dobijene vrednosti koncentracija aktivnostivnosti “Ra, ?*Th i “°K u sme$ama date su u Tabeli 8.12.
Koncentracija aktivnosti *°Ra u svim me$avinama je ispod preporuenih 370 Bq kg™ (USEPA, 2002).
Na Slici 8.15 je prikazana korelacija izmedu masenog (%) udela PG4 u mesavinama NG2 i PG4 i
koncentracije aktivnosti *°Ra, ?*?Th i *°K u mesavini. Dobijena je zavisnost sa korelacionim faktorima
(RZ) 0,99, 0,28 i 0,99 za korelacije 226Ra, 2%2Th i “°K sa udelom fosfogipsa u smesi, respektivno, §to
ukazuje na linearno poveéanje koncentracije aktivnosti Ra i smanjenje “°K sa poveéanjem udela
PG4. Uspostavljena korelacija za “**Th ukazuje na smanjenje koncentracija aktivnosti sa pove¢anjem
udela PG4 u smesi ali sa dosta nizim korelacionim faktorom, usled niskih koncentarcija aktivnosti < 5
Bq kg™ u polaznim NG2 i PG4 uzorcima.

Tabela 8.13 Vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra, **Th i *°K za fosfogips i prirodni gips u drugim
zemljama u svetu. — opseg; (srednja vrednost + standardna devijacija).

. Koncentracija aktivnosti (Bq kg™ .
Zemlje porekla Ra | J232Th | (Bg 490;2 Broj uzoraka Reference
Fosfogips (PG)

Juzna Afrika 109+18 189+155 <100 19 Msila et al., 2015
Spanija 590+34 8,2+0,7 <18 - Cuadri et al., 2014
Spanija 1054+32 13+3 5917 - Contreras et al., 2018
“« .. 210-1280
Spanija (550+260) - - 42 Lopez-Coto et al., 2014

Brazil 18,34+0,34 17,43+0,21 Nedetektabilno - Narloch et al. 2019
Brazil 95+11 181+1 99+15 27 Borges et al., 2013
Kina 21,2 28,4 267,4 - Maetal., 2018
Turska 30,6-563,3 5,6-26,7 < MDA-19,4 20 Gezer et al., 2012
Grka 2%(')25)‘8 2,7-11,1 5.95 10 Papastefanou et al., 2006
Indija 300 10 5 - Sahu et al., 2014
. 397-702 11.5-147.3 785-954 .
Egipat (550) (79) (870) 2 El-Bahi et al., 2017
Egipat 482+13,2 - 72+4.9 - El-Didamony et al., 2012
663-802
Portugal (735+70) - - 3 Madruga et al., 2018
Rusija 50,945,7 65,2+6,4 <40 - Nizeviciene et al., 2018
Ceska Republika 115 95 25 22 Nuccetelli et al., 2015
UK 700 60 20 66 Nuccetelli et al., 2015
Tunis 215 15 - - Ajam et al., 2009
. 449-939 .
Indija (818+100) - - 20 Haridasan et al., 2009
302-442 4-7 .
Jordan (376462) (4+2) 23-88 (40+32) - Al-Jundi et al., 2008
Evropska Unija 390-1100 20-160 60-300 - EC, 1999
Srbija 488-737 2.1-45 <5117 8 Ovo istraZivanje
(600+28) (3,1840,26) (47,38+16,44)
Prirodni gips (NG)
0,8-36,8 1,3-18,2 9,0-188,0
Turska 7.2) (3.4) (40.7) 38 Turhan, 2010
2,0-6,6 13-19
Portugal (3.6+2.6) - (16,0+4,1) 3 Madruga et al., 2018
Brazil 1,91+0,10 1,14+0,06 Not detectable Narloch et al. 2019
. 2,98-8,23 1,68-11,23 12,50-171,75
Pakistan (4.59+2,10) (4.47+3.1) (72,58+4.1) 15 Gul et al., 2014
Madarska 22+3 <LD 1343 - Kardos et al., 2015
Evropska Unija 10-70 10-100 80-200 - EC, 1999
Bosna i Hercegovina 8,43+0,22 1,5+0,4 160+4 1 Ovo istrazivaje
Severna Makedonija 7,1+0,5 2,3+0,3 19+4 1 Ovo istraZivaje
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Posle susenja i mlevenja, 2 kg uzorka PGS iz Tabele 8.11 je razdvojeno u 6 homogenih frakcija od
> 2 mm do < 0,063 mm da bi se pokazao uticaj veli¢ine Cestica na distribuciju radionuklida u
pojedinacnim frakcijama. Dobijene vrednosti raspodele koncentracija aktivnosti °Ra, %Th i K za
PG8 uzorak po frakcijama date su u Tabeli 8.14. Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra,
282Th j “°K za balk uzorak PG8 bile su 656 + 4 Bq kg?, 3,1 + 0,9 Bq kg™ i 101 + 6 Bq kg™, respektivno,
date u Tabeli 8.11.

600

- 226Ra (Bq kg'1)
s00| 4 **Th(Bqkg")
o “K(Bgkg")

400

300

200 +

ZZGRa‘ 232-rh7 40K, (Bq kg-1)

100

mas. % PG4 uzorka u smesi

Slika 8.15 Korelacije izmedu masenog udela fosfogipsa (PG4) i koncentracija aktivnosti “°Ra, **?Th i
K u mesavinama prirodnog gipsa i gosfogipsa.

Iz Tabele 8.14 se moZe videti da se distribucija ?°Ra u analiziranim frakcijama fosfogipsa raste sa
smanjenjem veli&ine Gestica u uzorku PG8. Distribucija ?°Ra se kre¢e od 416 + 16 Bq kg™ za frakciju
> 2 mm do 926 + 11 Bq kg™ za frakciju < 0,063 mm. Distribucija **Th se kreé¢e od 2,3 + 0,8 Bq kg™ za
frakciju < 2-1 mm do 5,2 + 1,0 Bq kg™ za frakciju < 0,063 mm. Opseg “°K se kreée od 62 + 6 Bq kg™
za frakciju > 2 mm do 162 + 11 Bq kg™ za frakciju <0,063 mm. Efekat povecanja koncentracije
aktivnosti “°Ra, #?Th i “°K sa smanjenjem veli¢ine Cestica u pojedinaénoj frakciji je primeéen i u
radovima (El-Didamonoy et al., 2012; Rutherford et al., 1996), $to se moze objasniti time da se radijum
u najvecoj meri vezuje za najsitnije frakcije u balk uzorku.

Tabela 8.14 Distribucija radionuklida (Bq kg™) u uzorku PG8 razdvojenog po frakcijama i vrednosti
faktora obogacenja radionuklida u frakcijama (EF).

— - - T
Frakcija (mm) leéc;r;centracua a2<3t2|¥rr1]ost| (Bg kg40)K EFe. EFq, EF«
> 2 41616 2,6+0,8 62+6 0,63+0,02 0,84+0,35 0,61+0,07
<2-1 518+10 2,3+0,8 8617 0,79+0,02 0,74+0,34 0,85+0,09
<1-0,5 506+14 3,5%1,1 8017 0,77+0,02 1,13+0,48 0,79+0,08
<0,5-0,25 762416 3,6+0,9 111+7 1,16+0,03 1,19+0,45 1,10+0,10
< 0,25-0,063 812+12 4,6+0,8 146+9 1.24+0,02 1,48+0,50 1,45+0,12
< 0,063 926411 5,2+1,0 162+11 1,41+0,02 1,68+0,58 1,60+0,14
Opseg 416-926 2,3-5,2 62-162 0,63-1,41 0,74-1,68 0,61-1,60
Ukupno u balk uzorku 656+4 3,1+0,9 101+6 1 1 1

Izvriena merenja koncentracije aktivnosti 2°Ra u odnosu na veli¢inu frakcije pokazala su znacajno
smanjenje koncentracije aktivnosti ¢ak i do 37 % nize vrednosti (za frakcije > 2 mm) u odnosu na
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ukupnu koncentraciju aktivnosti °Ra u PG8 balk uzorku. Dobijeni rezultat je uporediv sa rezultatom u
radu (EI-Didamony et al., 2012).

U Tabeli 8.14 date su vrednosti fakora obogacenja (EF) radionuklida u razli¢itim frakcijama u
poredenju sa balk uzorkom fosfogipsa PG8. Faktori obogacenja za pojedina¢ni radionuklid izracunati
su koriS¢enjem relacije (8.6):

Sardzaj radionuklida u frakciji

EF (8.6)

- Sadrzaj radionuklida u balk uzorku

Faktor obogacenja (EF), kao bezdimenziona veli¢ina, definiSe Se kao odnos sadrzaja odredenog
radionuklida (koncentracija aktivnosti *°Ra, ***Th ili *°K) u razli¢itim frakcijama i koncentracije
aktivnosti ovih radionuklida u balk uzorku fosfogipsa. Obogaéenje **°Ra u frakciji < 0,063 mm je
1,41+0,05 puta veée u poredenju sa vrednosti “°Ra u balk PG8 uzorku. U ranije objavljenoj publikaciji
autora (Rutherford et al., 1996) za odredenec manje frakcije u opsegu 20 — 53 pm, nadeno je da
obogacenje 226Ra &ak oko 5 puta ve¢e u odnosu na vrednost u balk uzorku. Najvece vrednosti faktora
obogacenja za 2**Th i “K takode su uo&ene kod najmanje frakcije < 0,063 mm i iznosile su 1,68+0,58 i
1,60+0,14, respektivno, Tabela 8.14.

Dobijene vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Rae;), gama indeksa (l,),
unutrasnjeg i spoljaSnjeg hazard indeksa (Hi,, Hex), jaCine apsorbovane doze (D), godisnje efektivne
doze (E) i brzine povrSinske eshalacije radona (Es) za NG, GB, PG i uzorke meSavina prirodnog gipsa i
fosfogipsa (M), date su u Tabeli 8.15.

Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti su ispod preporucene vrednosti od 370 Bq
kg! (UNSCEAR, 2000) za sve uzorke NG i GB i srednja vrednost iznosi 18+3 Bq kg™. Vrednosti
gama indeksa su ispod preporucene vrednosti I, < 1 (UNSCEAR, 2000) za sve uzorke i prosecna
vrednost iznosi 0,067+0,014. Vrednosti unutrasnjeg i spoljasnjeg hazard indeksa za sve uzorke su ispod
preporucenih vrednosti Hi, < 1 i Hex < 1 (Narloch et al., 2019) i srednje vrednosti iznose 0,07+0,01 i
0,05+0,01, respektivno. Vrednosti jaCine apsorbovane doze zrafenja su ispod prosecne vrednosti za
¥radevinske materijale u svetu od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008), i srednja vrednost iznosi 17+3 nGy h"

. Takode, godi$nje efektivne doze za NG i GB uzorke su ispod preporucenih 1 mSv y™ (SI. Glasnik
RS 36/18, 2018; EU, 2014) i prose¢na vrednost iznosi 0,08+0,2 mSv y'l, Tabela 8.15.

Za sve PG uzorke vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti su iznad preporucene
vrednosti od 370 Bq kg™ (UNSCEAR, 2000) i prosetna vrednost iznosi 607+29 Bq kg™. Vrednosti
gama indeksa su iznad preporucene vrednosti I, < 1 (UNSCEAR, 2000) za sve uzorke i prose¢na
vrednost iznosi 2,03+0,10. Vrednosti unutrasnjeg i spoljas$njeg hazard indeksa za sve uzorke su iznad
preporucenih vrednosti Hip < 11 Hex < 1 (Alali et al., 2018; Narloch et al., 2019) i srednje vrednosti
iznose 3,26x0,15 i 1,64+0,08, respektivno. Dobijena prose¢na vrednost jacine apsorbovane doze je
iznad proseéne vrednosti za gradevinske materijale u svetu od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008), i srednja
vrednost iznosi 559+27 nGy h™. Takode, godisnje efektivne doze za uzorke PGl — PG8 u iznad
preporucenih 1 mSv y™ (SI. Glasnik RS 36/18, 2018; EU, 2014) i prose¢na vrednost iznosi 2,74+0,13,
Tabela 8.15.

Za sve uzorke meSavina prirodnog gipsa i fosfogipsa (M1 — MS8) vrednosti radijumskog
ekvivalentnog indeksa aktivnosti su ispod preporucene vrednosti od 370 Bq kg™ (UNSCEAR, 2000), i
prose¢na vrednost iznosi 96 + 28 Bq kg™. Vrednosti gama indeksa su iznad preporudene vrednosti l, <
1 (UNSCEAR, 2000) za sve uzorke i prose¢na vrednost iznosi 0,33+0,09. Vrednosti unutrasnjeg hazard
indeksa za sve uzorke su ispod preporuc¢ene vrednosti Hi, < 1 (Narloch et al., 2019) osim uzorka M8
(sa udelom 50 % PG4 uzorka) i srednja vrednost iznosi 0,48+0,15. Vrednosti spoljasnjeg hazard
indeksa za sve uzorke mesavina su ispod preporucene vrednosti Hex < 1 (Alali et al., 2018) i srednja
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vrednost iznosi 0,26+0,08. Vrednosti ja¢ina apsorbovanih doza gama zracenja su kod uzoraka M1-M4
(sa udelom 1 —5 % PG4 uzorka) ispod prose¢ne vrednosti za gradevinske materijale u svetu od 55 nGy
h™ (UNSCEAR, 2008) dok su za uzorke M5-M8 (sa udelom 10 — 50 % PG4 uzorka) iznad te vrednosti,
i srednja vrednost iznosi 88+26 nGy h™. Godisnje efektivne doze su u ispod preporuenih 1 mSv y™
(SI. Glasnik RS 36/18, 2018; EU, 2014) kod svih uzoraka, osim uzorka M8 (sa udelom 50% PG4
uzorka) i prose¢na vrednost iznosi 0,44+0,13 mSv y'l, Tabela 8.15.

Tabela 8.15 Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeg), gama indeksa (l,),
unutrasnjeg i spoljasnjeg hazard indeksa (Hin, Hex), jacina apsorbovanih doza gama zracenja (D),
godisnjih efektivnih doza (E) i brzina povrsinske ekshalacije radona (Es) za NG, GB, PG i uzorke

meSavina prirodnog gipsa i fosfogipsa (M).
Ra, D E E
Uzorak (Ba k) ' Hi Hex (oyh) | (msvyh) | (Bqm’n?)
NG1 11,9+0,8 0,042+0,003 | 0,051+0,003 | 0,032+0,002 10,60+0,08 0,0520+0,0004 0,098+0,007
NG2 22,9+0,8 0,089+0,003 | 0,085+0,002 | 0,062+0,002 22,37+0,07 0,1097+0,0004 0,116+0,003
GB1 11,0£1,5 0,039+0,005 | 0,046+0,006 | 0,030+0,004 9,9+0,2 0,0485+0,0008 0,09+0,14
GB2 25,6x1,7 0,099+0,006 | 0,083+0,006 | 0,069+0,004 24,1+0,2 0,1182+0,0009 0,07£0,14
Opseg 11,0-25,6 0,039-0,099 0,046-0,085 0,030-0,069 9,9-24,1 0,0485-0,1182 0,07-0,12
sr.vr.xSD 18+3 0,067+0,014 0,07+0,01 0,05+0,01 1743 0,08+0,2 0,09+0,01
PG1 493+15 1,64+0,05 2,65+0,08 1,33+0,04 453+2 2,222+0,009 3,93+0,12
PG2 526+11 1,75+0,04 2,83+0,06 1,42+0,03 483+1 2,369+0,007 4,18+0,09
PG3 7438 2,48+0,03 4,00+0,04 2,01+0,02 683+1 3,349+0,005 5,93+0,06
PG4 51945 1,73+0,02 2,79+0,03 1,40+0,01 476.4+0.6 2,337+0,003 4,12+0,04
PG5 638+15 2,14+0,05 3,42+0,08 1,73+0,04 588+2 2,884+0,008 5,04+0,11
PG6 65319 2,18+0,03 3,52+0,05 1,77+0,02 601+1 2,947+0,005 5,22+0,07
PG7 62014 2,07+0,02 3,31+0,02 1,67+0,01 570.3+0.5 2,798+0,002 4,87+0,03
PG8 668+4 2,24+0,02 3,58+0,02 1,81+0,01 615.1+0.5 3,017+0,002 5,28+0,03
Opseg 493-743 1,64-2,48 2,65-4,00 1,33-2,01 453-683 2,222-3,349 3,93-5,93
sr.vr.zSD 607+29 2,03+0,10 3,26+0,15 1,64+0,08 559+27 2,74+0,13 4,82+0,23
M1 29,6£1,0 0,112+0,003 | 0,116+0,003 | 0,080+0,002 28,27+0,09 0,1387+0,0004 0,186+0,004
M2 33,3+0,9 0,124+0,003 | 0,137+0,002 | 0,090+0,002 31,64+0,08 0,1552+0,0004 0,236+0,004
M3 36,9+1,2 0,135+0,004 | 0,156+0,004 | 0,100£0,003 34,81+0,12 0,1707+0,0006 0,286+0,007
M4 49,7+0,7 0,177+0,002 | 0,229+0,002 | 0,134%0,002 46,61+0,07 0,2287+0,0003 0,483+0,005
M5 72,8+1,1 0,253+0,004 | 0,355+0,004 | 0,197%0,003 67,60+0,11 0,3316+0,0006 0,807+0,010
M6 12242 0,417+0,006 | 0,622+0,009 | 0,330+0,005 112,740,2 0,553+0,001 1,48+0,02
M7 145,314 0,493+0,005 | 0,750+0,006 | 0,393+0,003 133,940,2 0,657+0,001 1,82+0,02
M8 279+3 0,937+0,010 1,47+0,02 0,753+0,008 256,1+0,4 1,256+0,002 3,63+£0,04
Opseg 30-279 0,112-0,937 0,12-1,47 0,08-0,75 28-256 0,14-1,26 0,19-3,63
sr.vr.zSD 96+28 0,33+0,09 0,48+0,15 0,26+0,08 88126 0,44+0,13 1,1240,39
Preporucena
vrednoost/prosek 370° <1? <1® S 55° <1® -
u svetu

N

preporucena vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000);

preporucena vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019);

preporucena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979);

svetski prosek dat u Ref. (UNSCEAR, 2008);

preporuéena vrednost data u Ref. (EU, 2014); SD=standardna devijacija.

w

(o2 &2 N

Da bi se odredila brzina povrSinske ekshalacije radona (Es) i koncentracja aktivnosti radona u
prostoriji (Crn) standardnih dimenzija pomocu relacija (3.11) i (3.22), respektivno, potrebno je
poznavanje emanacionog koeficijenta (&) ¢ija se vrednost moze odrediti prema relaciji (3.38). Za
odredivanje koeficijenta emanacije koriS¢en je aktivni uredaj RAD7 mere¢i koncentraciju radona iz
pripremljenih uzoraka. Za merenja su Kori$¢eni praskasti uzorci prirodnog gipsa i fosfogipsa umotani u
mikro fiber filter papir dimenzija 5 cm u precniku i visine 10 cm (Narloch et al., 2019). Za ovaj
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cksperiment koriS¢ena je eksperimentalna postavka prikazana na Slici 8.16. Uzorak je smeSten u
posebno konstruisanu komoru od debelog stakla sa metalnim zatvaraem zapremine 2,5 x 10° m® sa
dve slavine koje sluze za pusStanje radonskog gasa u sistem (elementi 1, 6 i 7 na Slici 8.16). Smer
kruZenja radona prikazano je strelicama. Vazduh sa radonom kruzi kroz sistem brzinom 0,5 | min™
zahvaljuju¢i pumpi koja je integralna komponenta aktivnog uredaja RAD7. Za apsorpciju vlage u
sistemu koris¢ena je cev sa kalcijum sulfatom (CaSQy,), (element 3 na Slici 8.16).

Slika 8.16 (1) Komora od debelog stakla sa metalnim zatvaracem, (2) aktivni uredaj RAD7, (3)
odvlazicac¢ (CaS04), (4) i (5) plasticne cevi, (6) i (7) slavine za pustanje radonskog gasa iz komore i
(8) uzorak materijala cija se emanacija **Rn meri.

Vrednosti parametara potrebnih za odredivanje koeficienta emanacije radona, kao i dobig'ene
vrednosti za uzorke NG2 i PG4 dati su u Table 8.16. Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra
u NG2 i PG4 uzorcima iznose 8,43+0,22 i 512+5 Bq kg™, respektivno. Merenja ekshalacije radona su
vrSena od trenutka zatvaranja komore u vremenskom trajanju 4 dana u ciklusima po 1 h (ukupno 96
ciklusa po uzorku). Nakon iscrtavanja krive emanacije uz uslov t—oo procenjene su ravnotezne
koncentracije radona koje nastaju za oko 40 dana. Procenjena ravnotezna koncentracija radona
uredajem RAD7 nakon snimanja krive emanacije za uzorak NG2 iznosi 44+10 Bq m™, dok za uzorak
PG4 iznosi 1378+39 Bq m™. Dobijene vrednosti emanacionog koeficijenta radona su (6,70+0,04)% za
NG2 uzorak i (3,92+0,11)% za PG4 uzorak, §to je u saglasnosti sa normalnim granicama za emanacioni
koeficijent radona (1 — 30)% (Bikit et al., 2011; Del Claro et al., 2017, Narloch, et al., 2019).

Tabela 8.16 Parametri koriséeni za odredivanje koeficijenta emanacije za NG2 i PG4 uzorke i
dobijene vrednosti koeficijenta emanacije radona ¢ (%).

Uzorak M (g) Cra(Bq kg™ Ceq (Bq m?) & (%)
NG2 194,0 8,43+0,22 44+10 6,70+0,04
PG4 171,8 51245 1378+39 3,92+0,11

Za odredivanje brzine povrSinske ekshalacije radona (Es) za uzorke NG, GB kao i meSavine
prirodnog gipsa i fosfogipsa koriS¢ena je vrednost emanacionog koeficijenta dobijena za uzorak NG2
(6,70+0,04)%, dok je za PG uzorke koris¢ena vrednost (3,92+0,11)% dobijena za uzorak fosfogipsa
PG4. Dobijene vrednosti brzine povrsinske ekshalacije radona za sve uzorke date su u Tabeli 8.15. Za
proratune je kori§éena debljina gipsanih ploda d=3 cm i gustina p= 1800 kg m™. Prosetna brzina
povrsinske eshalacije radona je iznosila 0,09+0,01 Bqm? h™ za NG i GB uzorke, 4,82+0,23 Bqm? h*
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za PG uzorke i 1,12+0,39 Bq m™ h™ za uzorke mesavina prirodnog gipsa i fosfogipsa (srednja vrednost
+ standardna devijacija).

120 - 271 ¢, (Bam™®) for 2,=0.1 h*
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NG, GB i PG uzorci iz Tabela 8.10 i 8.11
Slika 8.17 Procenjene koncentracije radona u zatvorenoj prostoriji (Crn) od korisé¢enja prirodnog
gipsa, komercijalnih gips-karton ploca, fosfogipsa, kao i mesavina prirodnog gipsa i fosfogipsa iz
Tabela 8.10 1 8.11.

100 4 R®=0,92

80 4

20+

mas. % PG4 u smesi

Slika 8.18 Korelacija izmedu unutrasnjih koncentracija radona prostoriji (Crp) i udela PG4 fosfogipsa
u smesama iz Tabele 8.12.

Procena koncentracije radona u zatvorenom prostoru (Cgrp) izvrSena je koris¢enjem relacije (3.22)
za slabu (4, = 0,1 h™®) i normalnu provetrenost (A, = 0,5 h™) u prostoriji (Aykamis et al., 2013). Odnos
povrsine prekrivene gipsanim plocama i zapremine vazduha u prostoriji uzet je da ima vrednost S/V = 2
m™. Procenjene vrednosti koncentracije radona za potencijalno izradene gips-karton plo¢e od ovih
materijala u zatvorenom prostoru prikazane su na Slici 8.17. Prose¢na koncentracija radona u
zatvorenom prostoru za losu provetrenostu iznosi 1,72 + 0,16 Bq m>,90+5 Bq m3i21+7 Bq m* za
uzorke prirodnog gipsa (NG i GB uzorci), uzorke fosfogipsa (PG) i smeSe uzoraka prirodnog gipsa (M)
i fosfogipsa, respektivno. Dobijene vrednosti za sve uzorke bile su ispod donje granice od 100 Bq m™
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preporucene od strane Svetske zdravstvene organizacije (WHO, 2009), osim uzorka PG3 gde je
koncentracija radona u zatvorenom prostoru iznosila 110,2 + 1,2 Bq m™. Prose¢ne vrednosti unutrasnje
koncentracije radona za normalnu provetrenost iznose 0,36 + 0,03 Bq m™ za NG i GB uzorke, 19,0 +
0,9 Bk m~ za PG uzorke i 44+ 15 Bq m~ za mesavine NG i PG uzoraka, respektivno. Sve dobijene
vrednosti za normalnu provetrenost bile su ispod granice od 100 Bq m™ (WHO, 2009). Dobijene
koncentracije radona u zatvorenom prostoru za PG uzorke pri normalnoj provetrenosti su uporedive sa
rezultatima iz prethodne studije za upotrebu PG u zgradama (Maduar et al., 2011). Na Slici 8.18
prikazana je korelacija izmedu mas. % PG4 u smeS$ama i procenjenih unutras$njih koncentracija radona
U prostoriji potencijalno oblozene gipsanim plo¢ama izradenih od ovakvih smesa NG i PG. Dobijena je
jaka linearna zavisnost sa korelacionim faktorom R? = 0,92.

Dosadasnja razmatranja o radioloskoj karakteristici fosfogipsa proizvedenog u Srbiji uz procene
radijacionog rizika od njegovog koriS¢enja daju sledece zakljucke. Prose¢na koncentracija aktivnosti
22Ra u PG uzorcima je oko 600 Bq kg™, sto je oko 90 puta vec¢e od prosetne koncentracije aktivnosti
?2%Ra u GB uzorcima koriéenim u Srbiji. Primetno je poveéanje distribucije “°Ra, **Th i K sa
smanjenjem veli¢ine Cestica u PG uzorku. MozZe se zakljuciti da koncentracije aktivnosti 2%Ra u PG
uzorku mogu biti smanjene ¢ak i do 37% za odredenu veli¢inu frakcija (> 2 mm) od vrednosti za balk
uzorak, $to je vazno za praktiénu upotrebu fosfogipsa. Sto se ti¢e potencijalne upotrebe fosfogipsa za
proizvodnju gips-karton ploca, prema dobijenim vrednostima hazard indeksa i godi$njih efektivnih
doza zraCenja utvrdeno je da postoji znacCajan radijacioni rizik za izloZenost gama zraCenju Ppri
potencijalnom koriS¢enju gosfogipsa u enterijeru. Stoga se preporucuje upotreba fosfogipsa u mesavini
sa prirodnim gipsom, ¢ime se nivo radioaktivnosti smanjuje, ali i optimizuje radijacioni rizik na
prihvatljiv nivo. Za sve PG uzorke u slué¢aju normalne provetrenosti prostorije, moze se zakljuciti da
nema znacajne izlozenosti ljudi radonu. Sve vrednosti dobijene za normalnu provetrenost u prostoriji su
ispod donje granice koju preporucuje Svetska zdravstvena organizacija od 100 Bq m™. Sve dobijene
vrednosti unutrasnje koncentracije radona pri normalnoj provetrenosti prostorije neznatno iznad
vrednosti na otvorenom prostoru.
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Slika 8.19 (a) XRD Sema uzoraka prirodnog gipsa (NG1 i NG2) i komercijalne gipsane ploce (GBI) iz
Tabele 8.10; (b) XRD sema PG4 uzorka fosfogipsa iz Tabele 8.11.

Na Slici 8.19a prikazana je XRD analiza uzoraka prirodnog gipsa NG1, NG2 i komercijalne
gipsane plo¢e GBI iz Tabele 8.10. Zbog niskog intenziteta pikova, XRD analiza uzorka fosfogipsa
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PG4 (koji je koriS¢en za pravljenje smesa) prikazana je odvojeno na Slici 8.11b. Analiza i identifikacija
mineralnih faza u XRD Semama izvrsena je koris¢enjem ICDD baze podataka za rendgensku difrakciju
za praSkaste uzorke sa oznakama: za Gips 33-0211 i 76-1746; Basanit 41-0224; Anhidrid 72-0916;
Kalcit 72-1937 i Kvarc 85-1780. Glavne mineralne faze prisutne u uzorcima prirodnog gipsa NG1 i
NG2 su basanit (CaSO,4 - 0,5H,0), anhidrid (CaSQ,) i kalcit (CaCO3), dok je gips (CaSO, -2H,0)
glavna mineraloska faza u uzorku komercijalne gipsane ploce GBI1. Prisustvo gipsa, basanita i kvarca
(SiOy) kao propratne necistoce zabelezeno je u uzorku fosfogipsa PG4. Uocene Kristalne faze prisutne
u uzorku fosfogipsa PG4 su slicne sa XRD alanizom fosfogipsa iz Kine (Li et al., 2015).

Tabela 8.17 XRF elementarna analiza NG, GB i PG uzoraka izrazena u mas. %.

Uzorak | Na [ Mg [ Al [ si | P [ s [ K [ ca [ Ti Mn Fe Ni Cu Zn Sr Zr

Prirodni gips (NG)

NG1 013 |08 | 031 | 0,28 | 0,001 | 22,16 | 0,047 | 29,41 | 0,001 | 0,004 | 0,066 | 0,002 | 0,004 | 0,005 | 0,14 | 0,04

NG2 052 | 078 | 050 | 138 | 009 | 2133 | 052 | 27,98 | 0,009 | 0,004 | 0,189 | 0,002 | 0,002 | 0,001 | 0,09 | 0,03

Gips-karton plo¢e (GB)

GB1 021 (022 025 | 047 | 007 | 2205 | 008 | 29551 | 0,002 | 0,002 | 0,11 0,008 | 0,004 | 0,02 | 0,006

GB2 045 | 018 | 017 | 0,19 | 0,011 | 22,41 | 059 | 29,28 | 0,002 | 0,005 | 0,038 | 0,001 | 0,004 | 0,005 | 0,02 | 0,007

Fosfogips (PG)

PG4 0,008 | 025 | 010 | 142 | 033 | 21,31 | 0,012 | 29.75 | 0,002 | 0,003 | 0,023 | 0,001 | 0,003 | 0,004 | 0,07 | 0,03

PG5 024 | 038 | 022 | 448 | 036 | 20,36 | 0,41 | 2579 | 0,002 | 0,005 | 0,032 | 0,002 | 0,001 | 0,003 | 0,08 | 0,02

PG6 0,008 | 042 | 0,004 | 635 | 040 | 20,02 | 0,053 | 24.19 | 0,005 | 0,003 | 0,037 | 0,001 0,003 | 0,07 | 0,02

PG7 026 | 045 | 019 | 135 | 0,26 | 22,18 | 0,37 | 27.51 | 0,002 | 0,003 | 0,034 | 0,002 | 0,001 | 0,002 | 0,09 | 0,03

PG8 021 | 023 | 026 | 328 ] 023 | 209 | 035 | 27.34 | 0,001 | 0,003 | 0,023 | 0,002 | 0,003 | 0,004 | 0,06 | 0,03

U Tabeli 8.17 data je XRF analiza glavnih elemeneta prisutnih u NG, GB i nekim PG uzorcima iz
Tabela 8.10 i 8.11. Primeceno je da su glavni elementi - S i Ca bili prisutni u svim uzorcima sa udelom
S > 20% i Ca > 24%. Ostali analizirani elementi bili su znatno manje zastupljeni. Takode, moze se
zakljuciti da PG uzorci sadrze mnogo vise Si i P kao necistoce iz hemijskih tretmana u poredenju sa
NG i GB uzorcima. Da bi se uporedile vrednosti hemijske karakterizacije, elementarna analiza je
izrazena preko oksida glavnih elemenata i data u Tabeli 8.18. U Tabeli 8.19 data je hemijska
karakterizacija fosfogipsa i prirodnog gipsa proizvedenih u drugim zemljama u svetu. Poredenjem
rezultata datih u Tabelama 8.18 i 8.19 uocava se da fosfogips analiziran u ovoj studiji sadrzi dosta vise
kvarca (peska) kao propratne necistoce ¢ak do 13,6%, dok su vrednosti za ostale okside uporedive sa
vrednostima za fosfogips i prirodni gips u drugim zemljama.

Tabela 8.18 XRF elementarna analiza NG, GB i PG uzoraka u izrazena u mas. %, data za glavne
okside analiziranih elemenata.

Uzorak | Na,O | Mgo | ALO; | SiO, | P,Os | SO, | K, O | CaO | Ukupno
Prirodni gips (NG)
NG1 0,18 1,40 0,59 0,60 0,0023 55,18 0,06 41,17 99,17
NG2 0,70 1,29 0,95 2,95 0,21 53,11 0,62 39,17 99,00
Gips-karton plo¢e (GB
GB1 0,28 0,36 0,47 1,01 0,16 54,90 0,10 41,31 98,60
GB2 0,61 0,30 0,32 0,41 0,03 55,80 0,71 40,99 99,16
Fosfogips (PG)
PG4 0,01 0,41 0,19 3,04 0,76 53,06 0,01 41,65 99,13
PG5 0,32 0,63 0,42 9,59 0,82 50,70 0,49 36,11 99,07
PG6 0,01 0,69 0,01 13,59 0,92 49,85 0,06 33,87 99,00
PG7 0,35 0,74 0,36 2,89 0,60 55,23 0,44 38,51 99,12
PG8 0,28 0,38 0,49 7,02 0,53 52,17 0,42 35,48 96,76
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Tabela 8.19 Hemijski sastav fosfogipsa i prirodnog gipsa u drugim zemljama u svetu.

Zemljaporekla | Na,0 | Mgo | ALO; | Si0, | P,Os | SO; | K,0 | CaO | Reference
Fosfogips (PG)
Spanija 0,13 0,04 0,40 2,40 0,95 52,41 0,03 40,30 Cuadri et al., 2014
Juzna Afrika - - 0,23 1,37 1,28 51,01 - 43,65 Mashifana et al., 2019
Rusija - 0,04 0,13 0,37 0,82 53,48 - 38,60 Nizeviéiene et al., 2018
Kina 0,068 0,04 0.47 6,41 0,58 41,39 0,05 30,32 Ma et al., 2018
Malezija - - 42,00 0,03 37,00 Chandara et al., 2009

0,97 0,16 0,93

Egipat 0,14 2,27 1,56 41,10 0,08 30,20 El-Didamony et al., 2012
Prirodni gips (NG)
Malezija - - 0,63 1,90 - 41,00 0,13 35,00 Chandara et al., 2009
Italija - 3,66 0,85 3,00 0,01 36,20 - 30,10 Telesca et al., 2013

8.3 Sirovinski materijali u keramickoj industriji

Osnovne komponente koje se koriste za proizvodnju keramickih materijala su aluminosilikati, silikati,
karbonati i oksidi. Za proizvodnju tradicionalne gradevinske keramike se koriste kaolini, gline,
feldspati, kvarcni pesak, dolomit, kreda, glinica i dr. Za izradu glazura kao zastitnog i estetskog sloja se
koriste feldspati, dolimit, kvarc, kalcit kao 1 minerali cirkonijuma (Terzi¢ et al., 2007).

Polazna sirovina (kompozit) za Klasi¢nu keramiku uvek sadrzi tri komponente: kaolin i glinu, kao
osnovne plasticne sirovine, topitelj (feldspati) koji reguliSe termicku obradu i oposé¢ivac (obicno
kvarcni pesak —SiO;) koji smanjuje plasti¢nosti, olakSava oblikovanje i susenje. Ove mineralne sirovine
koje se koriste u tehnologiji klasi¢ne keramike su uglavnom silikati i aluminosilikati, @ manjim delom
karbonati i sulfati (Milosevi¢, 1998).

8.3.1 Keramicka i opekarska glina

Gline predstavljaju monomineralne ili polimineralne sirovine i obi¢no su sedimentnog porekla, po
sastavu hidratisani aluminosilikati. Oko 79% gline proizvedene u svetu se koristi u proizvodnju
gradevinske keramike (MiloSevi¢, 1998). Gline se obi¢no dele na kaolinske gline, plasticne gline,
opekarske gline les i crvenicu (Ki$, 2001). U ovom istrazivanju ¢e biti razmatrane i analizirane samo
kaolin i opekarske gline.

Kaolin je alumino-slimikatna glina (obi¢no bele boje) hemijskog sastava Al,03-2Si0,-2H,0, sto
znai da se sastoji od dva sloja kristala (silicijum-Kiseonik tetraedarski sloj spojen sa glinicom
oktaedarskog sloja) povezanih naizmeni¢no. U svom sastavu kaolin obi¢no sadrzi minerale kaolinit,
kvarc kao liskun i ostatke drugih stena (Kis, 2001). Kaolin je sirovina koja se intenzivno Kkoristi kao
plasticna osnova u keramickoj industriji za proizvosnju keramickih plo€ica, a narocCito je pogodan za
izradu porcelana i vatrostalne keramike (Mokobia 2011; Turhan 2009; Walley El-Dine et al., 2004). U
keramic¢kim masama udeo kaolina se kre¢e oko 50%. Sve keramicke gline, sadrze mineral kaolinit oko
99 masenih % (Tecilazi¢ Stevanovié, 1973). Mineral kaolinit je nosilac vatrostalnosti zbog visoke tacke
topljenja od 1750 °C. Pri peCenju kaolinita u rasponu od 300 do 800 °C dolazi do postepenog
raspadanja, dolazi do odvajanja vode i stvaranja tzv. metakaolinita. Daljim zarenjem na oko 900 °C
dolazi do stvaranja silimanita, koji na oko 1100 °C prelazi u mulit (Liebscher and Willert, 1967).

Za proizvodnju zidnih keramickih ploc€ica koriste se belo-zute vatrostalne i crveno obojene tesko i
lako topljive gline, koje kao primese ne sadrze gips, karbonate i pirit. Za proizvodnju ovih keramickih
plocica preporucuje se kaolinitno-ilitni mineraloski sastav bez dodatnih primesa. Kod proizvodnje
podnih keramic¢kih plocica koriste se vatrostalne i teSko topljive gline u intervalu sinterovanja od 600
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do 1000°C. Sadrzaj kvarca ne sme biti manji od 16%, a sadrzaj oksida gvozda ne veéi od 12%.
Preporuceni sadrzaj mineralnih faza kaolinitno-ilitna i ilitno-kaolinitna ali ne i montmorilonitska glina
(Milosevi¢, 1998).

Opekarska glina je najcesca glina za proizvodnju tipi¢nih gradevinskih materijala: blokova, cigle i
crepa. Njene osobine mogu da variraju u Sirokom opsegu. Obi¢no sadrze veliki broj primesa kao Sto su
oksidi gvozda kalcijum karbonata, magnezijum karbonata, dolomite, a nekada i gipsa. Jedini uslov koji
ove gline, kojih ima u izobilju u nasoj zemlji, treba da ispune jeste plastinost za oblikovanje i
postizanje vitrifikacije u temperaturnom opsegu od 800 do 1100 °C. Nalazista opekarskh glina se
obi¢no nalaze u blizini fabrika za proizvodnju opeke (Tecilazi¢ Stevanovi¢, 1973).

Srbija je tradicionalno poznata po proizvodnji gradevinskih blokova i fasadne cigle. Jedna od
najvecih fabrika za ovu vrstu proizvodnje je “Zorka Opeka” iz Donjeg Crniljeva u ¢ijoj se blizini nalazi
i povrsinski kop opekarske gline “Jovanovi¢a Brdo” sa koga se vrsi eksploatacija gline poslednjih 40
godina. Izgled povrsinskog kopa opekarske kaolinitno-ilitne gline firme “Zorka Opeka” iz Donjeg
Crniljeva prikazan je na Slici 8.20. Sa ovog nalaziSta vrsi se eksploatacija 4 vrste opekarske gline
oznacene kao: crvena, $arena, Zuta i tamna glina. Zuta glina je osnovna komponenta za proizvodnju
opeke u ovoj fabrici. Udeo zute gline u kompozitnoj smesi pri proizvodnji gradevinskih blokova je oko
50%, crvene i Sarene 0ko 30% i tamne 20%. Za proizvodnju fasadne cigle udeo crvene i Sarene gline je
oko 60%, zute 20%, tamna 10% uz dodatak humusa od oko 10%. Za proizvodnju obojene opeke vrsi se
dodatak manganskih aditiva od oko 3%.

U daljem tekstu bi¢e razmatrana radioloska stvojstva kaolina i opekarske gline sa aspekta
radioaktivnosti 1 procene radijacionog rizika za radnike koji se izloZzeni u keramickim industrijama
prilikom rada sa ovim sirovinskim materijalima. Data je mineraloska i hemijska karakterizacija 4 vrste
opekarske gline “Jovanovica brdo”.

Humus Crvena glina

garena{I'm\i \ -, :

Slika 8.20 lzgled povrsinskog kopa opekarske gline “Jovanovi¢a brdo” (Donje Crniljevo, Srbija).
Izgled analiziranih uzoraka 4 vrste opekarskih glina susenih 6-8 h na 105 °C pripremljenih za gama
spektrometrijska merenja (1) tamna glina, (2) sarena glina, (3) crvena glina i (4) Zuta glina.

U Tabeli 8.20 data je lista 14 analiziranih uzoraka sirovog kaolina koji se koriste u srpskim
kerami¢kim industrijama sa zemljama uvoza, izmerenim vrednostima koncentracija aktivnosti “*Ra,
2Th i “K i vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Rae). 1z Tabele 8.20 se moze
videti da je glavna zemlja uvoza kaolina u Srbiji Bosna i Hercegovina, odnosno rudnik “Motajica”, na
severu Republike Srpske.

Vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra, ***Th i “°K, radijumskog ekvivalentnog indeksa
aktivnosti, gama indeksa, alfa indeksa, spoljasnjeg i unutras$njeg hazard ideksa, jaCine apsorbovane
doze i godis$nje efektivne doze za kaolin u drugim zemljama, kao i poredenje sa vrednostima za glinu,
feldspat i kvarc kao sirovine koje se koriste u keramic¢kim industrijama, date su u Tabeli 8.30.
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Tabela 8.20 Lista 14 uzoraka kaolina sa zemljama porekla, izmerenim vrednostima koncentracija
aktivnosti °Ra, #**Th i °K i vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeg).

- = - - =t
uzBorl?Iia Naziv uzorka Zemlja porekla zglggcentracuze;z?rkhtlvnostl (Bq4|o<g ) Raeq

1 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 272+15 114+10 1000+80 512422

2 Sirovi kaolin Bosnia and Herzegovina 13949 8618 1220490 356116

3 Kaolin-premier Ceska Republika 779 163+21 22070 327432

4 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 11245 7315 1090460 300£10

5 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 12519 857 1190480 338115

6 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 1185 7515 1110460 311+10

7 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 107+10 74£13 890+130 281423

8 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 11244 1055 1110£70 347+10

9 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 123+7 8616 1210+90 339+13

10 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 150£10 118+11 800+70 380+19

11 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 15946 12248 83060 397+14

12 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 131+10 9918 1230+80 367116

13 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 125+7 9145 117070 345+11

14 Sirovi kaolin Bosna i Hercegovina 12419 10948 1170480 370116

Opseg 77-272 73-163 220-1230 281-512

Srednja vrednosttstandardna devijacija 134+44 100£25 10174271 355455
Prose¢na/prerorucena vrednost 50* 50* 500" 370°

Prose¢na vrednost za gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNECEAR, 1993),
*Preporucena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979).

U ispitivanim uzorcima kaolina vrednosti koncentracije aktivnosti ?°Ra kreéu se u rasponu od
77+9 Bq kg@ (uzorak broj 3 iz Ceske Republike) do 272+15 Bq kg” (uzorak broj 1, iz Bosne i
Hercegovine). Koncentracija aktivnosti 2?Th izmerena je u opsegu od 73+5 Bq kg™ (uzoraka broj 4 iz
Bosne i Hercegovine) do 163+21 Bq kg™ (uzorak broj 3 iz Ceske Republike). Uzorak broj 12 iz Bosne
i Hercegovine sadrzi najveéu koncentraciju *“°K koja iznosi 1230+80 Bq kg™, dok je najmanja
koncentracija izmerena kod uzorka broj 3 iz Ceske Republike 220+70 Bq kg™, Tabela 8.20. Prose¢ne
vrednosti koncentracija aktivnosti iznose 134+44 Bq kg™, 100425 Bq kg™ i 1017+271 Bq kg™ za “*Ra,
282Th i “°K, respektivno. Dobijene prose¢ne vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra, “*Th i “°K su
2,68, 2,0 i 2,03 puta, ve¢e od prose¢nih vrednosti za gradevinske materijale od 50 Bq kg™, 50 Bq kg™
i 500 Bq kg™ (UNSCEAR, 1993), respektivno. Izmerene vrednosti su uporedivi sa rezultatima datim u
radovima (Chang et al., 2008; Turhan, 2009), Tabela 8.30. Prose¢na relativna zastupljenost 26Ra, 22Th
i “°K u uzorcima kaolina iznosi: 11%, 8% i 81%, respektivno, Slika 8.21.

Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktvnosti (Rae;) za uzorke kaolina su ispod
preporucene vrednosti od 370 Bq kg™ (NEA-OECD, 1979) kod veéine uzoraka (osim uzoraka broj 1,
101 11). Dobijeni rezultati su uporedivi sa kaolinom iz Turske (Turhan, 2009), datim u Tabeli 8.20.

Dobijene vrednosti gama indeksa za sve uzorke kaolina su iznad preporuc¢ene vrednosti |, < 1
(UNSCEAR, 2000) i uporedive su sa rezultatima za kaoline dati u radovima (Todorovi¢ et al., 20144a;
Turhan, 2009). Vrednosti alfa indeksa kod 13/14 uzoraka kaolina su ispod preporucene vrednosti od
1.< 1 (Joel et al., 2018), Tabela 8.21, i uporedivi su sa vrednostima datim u radu (Turhan et al., 2009).
Vrednosti unutrasnjeg hazard indeksa kod svih uzoraka su iznad preporucene vrednosti Hi,< 1
(Narloch et al., 2019) za sve uzorke kaolina, i dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima u radu
atutora (Agaguunodo et al., 2018). Dobijene vrednosti spoljaSnjeg hazard indeksa prekoracuju
preporucenu vrednost Hex < 1 (Alali et al., 2018) kod tri uzorka iz Bosne i Hercegovine (uzorci broj 1,
10 11) i uporedive su sa rezultatima datih u radu (Walley EI-Dine et al., 2004).
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Slika 8.21 Relativna zastupljenost °Ra, **Th i **K u 14 uzoraka kaolina koji se koristi u srpskim
keramickim industijama.

Prose¢na vrednosti jatine apsorbovane doze za svih 14 uzoraka kaolina iznosi 40+6 snGy h™ i
ispod je proseéne vrednosti od 55 nGy h™ za gradevinske materijale u svetu (UNSCEAR, 2008),
Tabela 5. Dobijene vrednosti jacina apsorbovanih doza su uporedive sa rezultatima iz istrazivanja
(Agaguunodo et al., 2018; Todorovi¢ et al., 2014a) Procenjene godisnje efektivne doze za profesinalno
izlozena lica, prema relaciji 6.5b koja u keramickoj industriji provedu oko 800h godisnje su daleko
ispod preporucene vrednosti od 20 mSv godisnje (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018).
Dobijeni rezultati godisnjih efektivnih doza su uporedivi sa rezultatima u radovima (Agagunodo et al.,
2018; Todorovi¢ et al., 20144a), dati u Tabeli 8.30.

Tabela 8.21 Vrednosti gama indeksa (1,), alfa indeksa (1), unutrasnjeg i spoljasnjeg hazard indeksa
(Hin, Hex), jacine apsorbovane doze (D) i godisnje efektivne doze (E) za 14 uzoraka kaolina koji se
koriste u srpskim keramickim inustrijama. (SD =Standardna Devijacija)

. D E
Broj uzoraka I, Iy Hin Hex (nGy h (usv y™)
1 1,85+0,08 1,36+0,08 2,12+0,09 1,38+0,06 58,2+2,3 32,6+1,3
2 1,29+0,06 0,70+0,05 1,34+0,06 0,96+0,04 40,4+1,6 22,6x0,9
3 1,14+0,11 0,39+0,05 1,1+0,1 0,88+0,09 34,2421 19,1+1.8
4 1,1+0,04 0,56+0,03 1,11+0,04 0,81+0,03 34,1+0,9 19,1+0,5
5 1,24+0,05 0,63+0,05 1,25+0,06 0,91+0,04 38,3+1,5 21,5%0,8
6 1,14+0,04 0,59+0,03 1,16+0,04 0,84+0,03 35,3+0,9 19,8+0,5
7 1,1+0,08 0,54+0,05 1,05+0,08 0,76+0,06 31,7422 17,8412
8 1,27+0,04 0,56+0,02 1,24+0,03 0,94+0,03 38,8+0,9 21,7+0,5
9 1,25+0,05 0,62+0,04 1,25+0,05 0,92+0,04 38,4+1,2 21,5+0,7
10 1,36+0,07 0,75+0,05 1,43+0,07 1,03+0,05 42,2+1,9 23,6+1,1
11 1,42+0,05 0,80+0,03 1,50+0,05 1,07+0,04 44,1+13 24,7+0,7
12 1,34+0,06 0,66+0,05 1,35+0,06 0,99+0,04 41,4+1,6 23,2+0,9
13 1,26+0,04 0,63+0,04 1,27+0,04 0,93+0,03 39,0+1,1 21,8+0,6
14 1,35+0,06 0,62+0,05 1,33+0,06 1,00+0,04 41,4+1,6 23,2+0,9
Opseg 1,1-1,85 0,39-1,36 1,05-2,12 0,76-1,38 31,7-58,2 17,8-32,6
Prosek+SD 1,29+0,19 0,70+0,22 1,32+0,26 0,96+0,15 40+6 22,3+0,9
Preporucene/prosecna <1 <1t <1° <1° 557 <20000°
vrednost

3Preporuéena vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000); 4Preporuéena vrednost data u Ref. (Joel et al., 2018); 5Preporuéena
vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019); °Preporucena vrednost data u Ref. (Alali et al., 2018); "Prose¢na vrednost za
gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNSCEAR, 2008); ®Preorucena vrednost za radnike data u Ref. (EU, 2014; S.
Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018).

Vrednosti koncentracija aktivnosti °Ra, ?*’Th i “°K i radijumskog ekvivalentnog indeksa
aktivnosti (Raeq) za 4 vrste opekarske gline sa povrsinskog kopa “Jovanovi¢a brdo” iz Donjeg
Crniljeva, kao i opekarskog kompozita dati su u Tabeli 8.22. Najvise koncentracije aktivnosti sva tri
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radionuklida izmerena su u Zutoj glini. Kao $to se moze videti vrednosti koncentracija aktivnosti ovih
radionuklida kod svih uzoraka glina su oko prose¢nih vrednosti za gradevinske materijale dati u
(UNSCEAR, 1993) i dosta su nize u odnosu na analizirane uzorke kaolina. Izmerene vrednosti
koncentracija aktivnosti ovih radionuklida su uporedive sa rezultatima za gline iz Severne Koreje,
Turske, Indije, Kameruna i Nigerije, dati u Tabeli 8.30. Zastupljenost **°Ra, ***Th i “°K u svakoj od
analiziranih opekarskih glina data je na Slici 8.22, gde se moze videti da su ova tri radionuklida u
priblizno istoj meri zastupljena u sve 4 vrste gline.

Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti su ispod preporucene vrednosti od
370 Bq kg (NEA-OECD, 1979) kod svih uzoraka i uporedive su sa rezultatima u radu (Joshua et al.,
2009; Ngachin et al., 2007; Raghu et al., 2017), Tabela 8.30.

Tabela 8.22 Koncentracije aktivnosti %°Ra, 2*2Th i “°K za 4 vrste opekarske gline sa kopa “Jovanovica
brdo ”, Donje Crniljevo, Srbija, i kompozita koji se koristi za proizvodnju opeke.

. Koncentracija aktivnosti (Bq kg™) Ra,
Vrsta gline %Ra 227, e (Bq ka-l)
Tamna 3612 40£2 598426 13945
Zuta 47+3 63+3 800£40 199+7
Sarena 4612 5542 367£16 153+4
Crvena 38+3 54+4 435+19 149+7
Kompozit 40+4 53+2 551424 158+6
Opseg 36-47 40-63 367-800 139-199
Prosek+SD 4142 53+4 550£75 160+21
Prosecna/preporucena vrednost 50" 50" 500" 370°

Iprose¢na vrednost za gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNSCEAR, 1993);
“preporucena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979).

100
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40 4

20 4

Zastuplienost *°Ra, **Th i K (%)

T T T T T
Sarena Crvena Kompozit

Vrsta gline

Slika 8.22 Zastupljenost ?°Ra, %?Th i K u ukupnoj koncentraciji aktivnosti za tamnu, Zutu, Sarenu,
crvenu glinu i kompozit koji se koristi za proizvodnju opeke u fabrici “Zorka Opeka”.

Vrednosti hazard indeksa, jac¢ina apsorbovanih doza i godisnjih efektivnih doza procenjene za
izloZzenost radnika u keramickoj industriji dati su u Tabeli 8.23. Sve dobijene vrednosti su ispod
preporucenih i uporedive su sa vrednostima za gline u drugim zemljama date u Tabeli 8.30.

118




Doktorska disertacija

Predrag Kuzmanovié

Table 8.23 Vrednosti gama indeksa (1,), alfa indeksa (1), unutrasnjeg i spoljasnjeg hazard indeksa

od 800 h godisnje za uzorke opekarske gline i kompozita.

(Hin, Hex) jacina apsorbovanih doza zracenja (D) i godisnje efektivne doze (E) procenjene za izloZenost

Vrsta gline I, Il Hin Hex D (nGy h?) E (uSvy™)
Tamna 0510+0015 | 018001 | 0474001 | 0382001 | 1566045 8.8:0.4
Tuta 0738:0,022 | 0242002 | 0662002 | 0542001 | 22,14%0,67 12405
Sarena 055120013 | 0232001 | 054001 | 0412001 | 16,74%0,40 9.4%0,3
Crvena 0542%0,023 | 0192002 | 050002 | 0402002 | 16,300,69 9,120,6
Kompozit 0582:0,018 | 0202002 | 054002 | 0432001 | 17.51%0,60 9,8%0,5
Opseg | 0,519-0738 | 0,18-024 | 0,47-0,66 | 038054 | 15,66-22,14 8,8-12.4
Prosekistandardna | - 5o, 04 | 0214001 | 045:007 | 0,43+0,03 18+1 9,9+0,7

devijacija

Na Slici 8.23 data je XRD mineraloska karakterizacija sve 4 vrste gline sa povrSinskog kopa
“Jovanovic¢a brdo”. Glavne mineralne faze prisutne u svim uzorcima su kvarc i kaolinit, propraceni
manjim fazama albita i muskovita i ilita. Sto potvrduje pripadnost grupi kaolinitno-ilitnih glina. Moze
se uociti da sve vrste glina imaju skoro identi¢an mineraloski sastav, sa manjim varijacjama udela
mineralo$koh faza. Uocava se da tamna glina ima ve¢i udeo kaolinita, ilita i muskovita, a dosta manji
udeo kvarcne faze za razliku od ostalih glina. XRD mineralosku analizu potvrduju i rezultati XRF
analize.

Intenzitet (Proizvoljne jedinice)

10

Q Q -Kvarc (Si0,)
K - Kaolinit (ALSi,0,(0H),)
A - Albit (NaAISI,0,)
Mi - Mikroklin (KAISI1,0;)
M - Muskovit (KAL(AISi,0,,)(OH),)
I - it
(K, H,0)(Al, Mg, Fe),(Si, Al),0,,((OH),, (H,0)))
|MQ Ql
I M KQl
K L A a QuQ L “ l Q
Kigmil — wmif
L_”M___J
. i L,m._.)
T T T T T T T
20 30 40 50 60

26 (°)

|

Kompozit
Tamna
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Crvena

Slika 8.23 XRD sema za 4 vrste gline sa povrsinskog kopa “Jovanoviéa brdo” i kompozita za
proizvodnju opeke koji se koristi u fabrici “Zorka Opeka” (Donje Crniljevo, Srbija).

Rezultati XRF analize glaviih elemenata u uzrcima opekarske gline dati su u Tabeli 8.24. XRF
analiza izvrSena je kod uzoraka susenih 6-8 h na 105 °C i samlevenih u avanu do finog i homogenog
praha. Nakon XRF analize ustanovljeno je prisustvo Si u rasponu od 27,30 % kod tamne gline do 30,75
% kod crveme gline, Al u rasponu od 12,6 % kod zute gline do 15,4 kod tamne gline, zatim Fe od 1,6 -
4 %, potom K oko 2 % 1 Na oko 1 %. SadrzZaj ostalih elemenata je <1%, Tabela 8.24.
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Tabela 8.24 XRF analiza elemenata prisutnih u uzorcima 4 vrste gline i uzorku kompozita izrazena u

mas. %.

Vrsta gline Na Mg Al Si S Cl K Ca Mn Fe
Crvena 0,49 1,07 12,69 30,75 <0,001 0,029 1,48 0,25 0,054 3,54
Sarena 0,94 1,11 14,46 29,96 <0,001 0,031 1,10 0,23 0,013 2,62
Tamna 0,47 1,94 15,43 27,30 0,57 <0,001 1,76 1,82 <0,001 1,59

Zuta 0,22 0,53 12,59 30,39 <0,001 0,058 2,44 0,28 0,024 4,01
Kompozit 0,36 1,12 14,15 29,81 <0,001 0,026 1,89 0,35 0,035 2,94

Izmerene vrednosti primordijalnog kalijuma metodom gama spektrometrije date u Tabeli 8.22 daju
dobro slaganje sa izmerenim vrednostima za prirodni kalijum odreden XRF metodom u svim uzorcima.
Sa Slike 8.24 moze se uociti da korelaciona funkcija izmedu izmernih vrednosti ove dve merne tehnike

ima oblik: y=(314£11)-x, $to ukazuje na to da 1 mas. % prirodnog kalijuma sadrzi oko 314 Bq kg

1

primordijalnog “°K,, 3to je uporedivo sa rezultatom od 318 Bq kg™ datim u radu (Pilakouta et al., 2017),
Sto potvrduje ispravnost i dobru kalibrisanist obe merne tehnike.

prirodnog K izmerenog XRF metodom za uzorke opekarskih glina.
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Slika 8.24 Korelacija izmedu radioaktivnog (primordijalnog) “°K izmerenog gama spektrometrijom i

24

26

Na osnovu analize glavnih elemenata izvrSen je prikaz sadrzaja glavnih oksida u uzorcima glina,
Tabela 8.25. Dobijene vrednosti ukazuju na ispravnost XRF analize elemenata, jer dobijena ukupna
zastupljenost oksida ne prelazi 100%.

Tabela 8.25 XRF analiza glavnih oksida prisutnih u uzorcima 4 vrste gline i uzorku kompozita
izrazena u mas. %.

\éﬁs Na,O | MgO | ALO; | SO, | SO, K,O | CaO | MnO, | Fe0; | Ukupno
Crvena | 066 | 177 | 2398 | 6581 | <0,0025 | 178 | 035 | 0085 | 506 | 99,49
Sarena | 127 | 183 | 2733 | 6411 | <0,0025 | 132 | 032 | 0021 | 375 | 99,96
Tamna | 063 | 320 | 2916 | 5842 | 142 | 211 | 255 | <0,0016 | 227 | 99,77
Juta 030 | 087 | 2380 | 6503 | <0,0025 | 2,93 | 039 | 0038 | 573 | 99,10
Kompozit | 049 | 185 | 26,74 | 63,79 | <0,0025 | 2,27 | 049 | 0055 | 420 | 99,89
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8.3.2 Feldspat

Feldspat je mineral koji formira magmatske i metamorfne stene i formira oko 60% Zemljine kore.
Feldspati ¢ine grupu srodnih minerala koji su po svom hemijskom sastavu aluminosilikati natrijuma
(albit), kalijuma (ortoklas 1 mikroklin) i kalcijuma (anortit). Keramicka industrija koristi uglavnom K-
feldspate sa udelom K,O od 5-14%. Kalijumski feldspati obi¢no sadrze manju koli¢inu natrjumskih
feldspata. Minerali feldspata uglavnom su beli, ali ih ima i u drugim bojama (roze, Zuta, braon crvena,
zelena, plava) i odlikuje ih visoka tvrdoca (6, prema Mosovoj skali). Zbog velike tvrdoc¢e feldspat se
Cesto koristi za proizvodnju keramike (oko 30%) kao i za proizvodnju stakla (oko 70%) (KIS, 2001;
Milosevi¢, 1998; Walley EI-Dine et al., 2011). U proizvodnji keramike feldspat je drugi najvazniji
sastojak posle gline. Sa dodatkom feldspata u proizvodnji keramickih plo€ica, poboljSava se ¢vrstoca,
zilavost i trajnost krajnjeg proizvoda. Feldspat uti¢e na smanjenje temperature stvaranja te¢nog sistema
(snizava temperaturu topljenja), sto dovodi do cementiranja kristalnih faza drugih keramickih sastojaka

(Silva et al., 2019). U proizvodnji keramickih plo¢ica udeo feldspata je oko 35% (Luo et al., 2017).

U Tabeli 8.26 data je lista 19 uzoraka feldspata sa zemljama porekla koji se koriste u srpskim
keramickim industrijama sa izmerenim vrednostima koncentracijama aktivnosti 26Ra, 22Th i “K i
vrednostima radijumskog ekvivalentnog indeksa (Raeg).

Tabela 8.26 Lista 19 uzoraka feldspata sa zemljama porekla, izmerenim vrednostima koncentracija
aktivnosti °Ra, **Th i °K i vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeg).

- -~ - - T
ungl?lia Naziv uzorka Zemlja porekla Eggge”traC'ngan'V”OS“ (B%:ig ) Ragg
1 Feldspat Nemacka 2845 1645 3620+270 329+23
2 Feldspat Ceska Republika 16+2 1142 3580+130 307+11
3 Feldspat Ukraina 10,4425 10,4+2,6 38104220 318+18
4 Feldspat Z 75K 13D Ceska Republika 5,40,5 7,6£0,5 191070 16348
5 Feldspat Z 75 K 13 D Ceska Republika 7,2+0,5 5,1+0,4 29020 3745
6 Feldspat Ceska Republika 7,6+2,8 4,6+0,4 23104200 192455
7 Feldspat Italija 1242 6,8+0,4 2960+160 249418
8 Nakaflux feldspat Italija 5,0+0,2 7,5+0,8 1250460 11247
9 Feldspat Bosna i Hercegovina 374 15,240,8 33404240 316+27
10 Feldspat Italija 14+2 11,2+0,6 1990+200 183422
11 Feldspat FS 930 L/M 10 Nemacka 1142 9,5+0,7 2550490 221+10
12 Mleveni feldspat 0-8 mm Severna Makedonija 4614 4244 80+17 112+7
13 Feldspat Ceska Republika 8,2+0,8 7,5+0,6 2320100 197411
14 Feldspat Nemacka 16+2 1242 3720+250 320+28
15 Mleveni feldspat Severna Makedonija 635 69+6 4546 165+10
16 Feldspat Ceska Republika 16+2 11,2+0,8 3580+130 307+14
17 Feldspat FS900SF Nemacka 13,2422 8,2+0,7 4210+150 349+17
18 FELDSPAT 0-4 mm Rumunija 48+4 5,1+0,4 940+60 128+8
19 Feldspat EX 10 Italija 52+4 36+3 67+7 109+6
Opseg 5-63 4,6-69 45-4210 37-349
Srednja vrednost+standardna devijacija 2244 16+4 22414320 217421
Prosena/prerorucena vrednost 50" 50" 500" 370°

"Prose¢na vrednost za gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNECEAR, 1993),
“Preporudena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979).
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Ra-226

(Ba/kg)
1%

Slika 8.25 Relativna zastupljenost “°Ra, ***Th i “*K u 19 uzoraka feldspata koji se koriste u srpskim
keramickim industijama.

Tabela 8.27 Vrednosti gama indeksa (1,), alfa indeksa (1), unutrasnjih i spoljasnjih hazard indeksa
(Hin, Hex), jacina apsorbovanih doza (D) i godisnjih efektivnih doza (E) za 19 uzoraka feldspata koji se
koriste u srpskim keramickim inustrijama. (SD =Standardna Devijacija)

. D E
Broj uzoraka I I, Hin Hex (nGy h) (WsvyY)
1 1,4620,09 0,15+0,03 1,02+0,07 0,94+0,06 43+3 22,615
2 1,35+0,04 0,09+0,01 0,91+0,03 0,87+0,03 39,3+1,2 21,2+0,7
3 1,42+0,07 0,05+0,01 0,93+0,05 0,9040,05 4142 22,0+1,2
4 0,69+0,02 0,027+0,003 0,4610,01 0,44+0,01 20,0+0,7 11,2+0,4
5 0,15+0,01 0,036+0,003 0,12+0,01 0,099+0,005 4,4+0,2 2,4+0,1
6 0,82+0,07 0,038+0,004 0,54+0,04 0,52+0,04 2442 13,3+£1,1
7 1,06+0,05 0,060+0,010 0,71+0,04 0,67+0,03 3142 17,3+£0,9
8 0,47+0,02 0,025+0,001 0,32+0,01 0,3040,01 13.7+0,6 7,6£0,3
9 1,31+0,08 0,185+0,020 0,95+0,05 0,85+0,05 39+2 21,6+1,3
10 0,77+0,07 0,07+0,01 0,53+0,04 0,49+0,04 22,4+2 12,5+1,1
11 0,93+0,03 0,055+0,010 0,63+0,02 0,6040,02 27,1+0,9 15,2+0,5
12 0,3940,02 0,23+0,02 0,4340,03 0,3040,02 12,2+0,8 6,8+£0,4
13 0,84+0,03 0,041+0,004 0,56+0,02 0,53+0,02 24,3+1,0 13,6£0,5
14 1,35+0,08 0,082+0,005 0,91+0,05 0,86+0,05 39+2 22,0+1,4
15 0,57+0,03 0,32+0,03 0,62+0,04 0,45%0,03 17,7£1,0 9,9+0,6
16 1,30+0,04 0,08+0,01 0,87+0,03 0,83+0,03 37,9+1,3 21,2+0,7
17 1,49+0,05 0,066+0,011 0,98+0,03 0,94+0,03 43,1+1,5 24,2+0,8
18 0,50+0,02 0,24+0,02 0,47+0,03 0,34+0,02 15,5+0,8 8,7£0,4
19 0,38+0,02 0,260+0,02 0,4340,02 0,2940.02 11,9+0,6 6,7+£0,4
Opseg 0,15-1,49 0,03-0,32 0,12-0,98 0,10-0,94 4,4-43,1 2,4-24,2
Prosek+SD 0,90+0,09 0,11+0,02 0,64+0,06 0,59+0,06 26+3 14,7+1,5
Preporucene/prose¢na <13 <14 <15 <1 557 <20000°
vrednost - - - - -

3Preporuécna vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000); 4Preporuéena vrednost data u Ref. (Joel et al., 2018); 5Preporuéena
vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019); °Preporucena vrednost data u Ref. (Alali et al., 2018); "Prose¢na vrednost za
gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNSCEAR, 2008); ®Preoru¢ena vrednost za radnike data u Ref. (EU, 2014; SI.
Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018).

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra za 19 uzoraka feldspara se krecu u opsegu od
5,0+40,2 Bq kg™ (uzorak broj 8 iz ltalije) do 63+5 Bq kg™ (uzorak broj 15 iz Severne Makedonije).
Prosecna vrednost koncentracije aktivnosti ?2%Ra iznosi 22+4 Bq kg™ (srednja vrednost + standardna
devijacija) i ispod je prosecne vrednosti od 50 Bq kg (UNSCEAR, 1993). Izmerene vrednosti
koncentracija aktivnosti “*?Th se kre¢u u intervalu od 4,620,4 Bq kg’ (uzorak broj 6 iz Ceske
Republike) do 69+6 Bq kg™ (uzorak broj 15 iz Severne Makedonije). Prosetna vrednost koncentracije
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aktivnosti 2*?Th iznosi 16+4 Bq kg™ i ispod je proseéne vrednosti od 50 Bq kg™ (UNSCEAR, 1993).
Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti “°K se kreéu u opsegu od 45+6 Bq kg™ (uzorak broj 15 iz
Severne Makedonije) do 4210+150 Bq kg™t (uzorak broj 17 iz Nemacke). Prosetna vrednost
koncetracije aktivnosti “°K za 19 uzoraka feldspata iznosi 2241+320 Bq kg™ i 4,5 puta je veéa od
prose¢ne vrednosti od 500 Bq kg® (UNSCEAR, 1993). Izmerene vrednosti su uporedive sa
vrednostima datim u istrazivajima (Todorovi¢ et al., 2014a; Viruthagiri et al., 2013), Tabela 8.30.
Relativna zastupljenost u odnosu na prose¢ne vrednosti *°Ra, **Th i “°K u uzorcima feldspata iznosi
1%, 1% i 98% respektivno, Slika 8.25.

Dobijene vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti su ispod preporu¢ene vrednosti
od 370 Bq kg™ (NEA-OECD, 1979) za sve uzorke, i srednja vrednost iznosi 217+21 Bq kg™ Vrednosti
su uporedive sa vrednostima datim za feldspate u radu (Panteli¢ et al., 2014a), Tabela 8.30.

Vrednosti gama indeksa, alfa indeksa, unutrasjeg i spolja$njeg hazard indeksa, jaine apsorbovane
doze i godisnje efektivene doze zracenja za 19 uzoraka feldspata date su u Tabeli 8.27.

Vrednosti gama indeksa prelaze preporucenu vrednost 1,<1 (UNSCEAR, 2000) za 8/14 uzoraka i
prose¢na vrednost iznosi 0,90+0,09. Procenjene vrednosti gama indeksa su uporedive sa rezultatima
datim u radu (Todorovi¢ et al., 2014a), Tabela 8.30. Vrednosti alfa indeksa i unutrasnjeg hazard
indeksa su oko i ispod preporucenih vrednosti, 1,<1 i Hjr<1, (Joel et al., 2018; Narloch et al., 2019) za
sve uzorke feldspata, a dobijene vrednosti su uporedive sa vrednostima datim u radu (Panteli¢ et al.,
2014a), Tabela 8.30. Procenjene vrednosti spoljasnjeg hazard indeksa su ispod preporuc¢ene vrednosti
Hex<1 kod svih uzoraka, a dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima datim u radu (Chang et al.,
2008; Panteli¢ et al., 2014a).

Dobijene vrednosti ja¢ina apsorbovanih doza zracenja za sve uzorke feldspata su ispod prosecne
vrednosti od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008) i uporedive su sa rezultatima datim u radu (Todorovié et
al., 2014a), Tabela 8.30. Procenjene vrednosti godisnjih efektivnih doza za radnike u keramickoj
industriji koji su godiSnje oko 800 h izloZeni zracenju pri radu sa ovim materijalima, za sve uzorke su
ispod preporugene vrednosti od 20 mSv y* (EU, 2014; SlI. Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018). Dobijeni
rezultati su uporedivi sa rezultatima u radovima (Panteli¢ et al., 2014a; Todorovi¢ et al., 2014a), ako se
uzme u obzir da je u tim istrazivanjima izvrSena procena doza za 7000 h godisnje, Tabela 8.30.

8.3.3 Kvarcni pesak

Kvarcni pesak (ili kvarc) je jedan od najrasprostranjenijih materijala u Zemljinoj kori i najées¢i mineral
koji se moze naci u prirodi. Kvarc je jedan od mnogih kristalnih oblika silicijum dioksida (SiO;) koji
ima tetraedarsku strukturu (svaki atom silicijuma je vezan za Cetiri atoma kiseonika). Kvarc je sastojak
magmatskih i metamorfnih stena. Tvrdo¢a kvarca prema Mosovoj skali je 7, a njegova gustina u
rasponu 2,60-2,66 g cm™. Obicno je bezbojan u prirodi, mada postoje i varijacije u bojama, ali su
manje zastupljene. 90-95% kvarca u svetu se koristi u gradevinarstvu dok se samo oko 5% koristi u
keramickoj industriji. Kvarc se u keramickoj industriji koristi kao ops¢iva¢. Obicno se nalazi u svojoj
alfa fazi koja je stabilna ispod 573 °C, dok je beta faza stabilna na viSim temperaturama. Stene bogate
kvarcom najcesce se koriste u industriji opeke i keramike (Beddiaf et al., 2015; Milosevi¢, 1998).
Kori$¢enje kvarca kao dodatne komponente u proizvodnji keramickih plocica, zbog vise stabilnosti na
visokim temperaturama dovodi do smanjenja deformacija finalnih proizvoda. Koli¢ina kvarca koja se
koristi u proizvodnji keramickih plocica je obi¢no oko 15% (Luo et al., 2017).

U Tabeli 8.28 data je lista 20 uzoraka kvarcnog peska sa zemljama porekla koji se koristi u
srpskim keramickim industrijama sa izmerenim vrednostima koncentracijama aktivnosti “°Ra, **Th i
0K i vrednostima radijumskog ekvivalentnog indeksa (Raeg).
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Tabela 8.28 Lista 20 uzoraka kvarcnog peska sa zemljama porekla, vrednosti koncentracija aktivnosti
?°Ra, ?**Th i “K i vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Rag).

- = - - =t
ung:Iia Naziv uzorka Zemlja porekla K%@gi”trac”ag'z‘;'%’ nosti (ngl:(g ) Raeq
1 smﬁrz?tﬁ\?;ikéz Rusija 282+15 | 382+17 | 150%15 | 83929
2 Kvarcni pesak — CARBOPROP Rusija 127+8 154+11 110+20 355+18
3 Kvarcni pesak — CARBOPROP Rusija 121+8 150+10 103+20 343+16
4 Kvarcni pesak Indija 65+4 319+11 8015 527+16
5 Kvarcni pesak Italija 2242 19+2 200+20 65+4
6 Drobljeni kvarc Austrija 7,2+0,7 7,2+0,5 370+40 4615
7 Kvarc Spanija 366124 66+7 1090+80 544427
8 Kvarcni pesak Italija 3243 3,7£0,2 38+2 403
9 Ceresit kvarc Poljska 21+3 4,8+0,3 170£15 41+3
10 Peskane kvarcitne ploce Italija 24+3 20+2 400+40 8316
11 Kvarcni pesak MSP-22 Slovenija 7,0£0,7 3,8+0,2 45+3 16x1
12 Kvarcni pesak — CARBOPROP Rusija 127+8 154+11 110+12 355418
13 Kvarcni pesak - Sinterlite+G2 Rusija 282+15 382+17 150+11 839+29
14 Kvarcni pesak MESH 120 Nemacka 29+3 95+9 62+5 169+13
15 Kvarc Velika Britanija 4,1+0,4 2,8+0,3 31+3 10+1
16 Kvarc Italija 32+3 2,5+0,3 33+2 38+3
17 Kvarc QUARZO Z MP 0555/00 Italija 2300£120 290+23 150+10 | 27261124
18 COLORE‘S‘SX‘;@‘??{‘&&B - Nemacka 1542 1142 91+8 38+4
19 Quartz Carbon Granuclo Mix EU 16+2 8,4+0,8 2612 30+2
20 Quartz Mocha Granucol Mix EU 2713 30+3 85+7 7645
Opseg | 4,1-2300 2,5-382 26-1090 10-2726
Srednja vrednosttstandardna devijacija | 195+109 105429 175451 3594133
Prose¢na/prerorucena vrednost 50* 50* 500" 370°

Prose¢na vrednost za gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNECEAR, 1993),
2Preporuéena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979).

Ra-226

(Ba/kg)
41%

Slika 8.26 Relativna zastupljenost ?°Ra, ?*Th i °K u 20 uzoraka kvarca koji se koriste u srpskim

keramickim industijama.

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti °Ra za uzorke kvarcnog peska su u rasponu od
4,1+0,4 Bq kg™ (uzorak broj 15 iz Velike Britanije) do 2300+120 Bq kg™ (uzorak broj 17 iz Italije).
Prose¢na vrednost koncentracije aktivnosti “°Ra za sve uzorke kvarcnog peska iznosi 195+109 Bq kg™
i 3,9 puta je veéa od proseéne vrednosti za gradevinske materijale koja iznosi 50 Bq kg™ (UNSCEAR,
1993). Vrednosti koncentracija aktivnosti “°Th kod uzoraka kvarcnog preska se kreéu u opsegu od
2,5+0,3 Bq kg™ (uzorak broj 16 iz Italije) do 382+17 Bq kg™ (uzorak broj 13 iz Rusije). Prose¢na
vrednost koncentracije aktivnosti ***Th za sve uzorke kvarcnog peska iznosi 105+29 Bq kg™ i 2,1 puta
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je veca od prosecne vrednosti za gradevinske materijale koja iznosi 50 Bq kg'1 (UNSCEAR, 1993).
Koncentracije aktivnosti “°K izmerene za 20 uzoraka kvarcnog peska se krecu u intevalu od 26+2 Bq
kg (uzorak broj 19 iz EU) do 1090480 Bq kg™ (uzorak broj 7 iz Spanije). Prosetna vrednost
koncentracije aktivnosti “°K za sve uzorke kvarcnog peska iznosi 175+51 Bq kg™ i 2,8 puta je manja od
prosecne vrednosti za gradevinske materigale koja iznosi 500 Bq kg (UNSCEAR, 1993). Dobijene
vrednosti koncentracija aktivnosti %°Ra, “**Th i “°K su uporedive sa rezultatima za kvarcni pesak u
Indiji, Srbiji, Turskoj i Severnoj Koreji, date u Tabeli 8.30. Relativna zastupljenost *°Ra, >*°Th i “°K
iznosi 41%, 22% i 378%, respektivno, Slika 8.26.

Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti prelaze preporucenu vrednost od
370 Bq kg™ (NEA-OECD, 1979) samo kod 5 uzoraka kvarcnog peska (uzorci 1, 4, 7, 13, 17 iz Tabele
8.28) i uporedive su sa rezultatima u radu autora (Panteli¢ et al., 2014a), Tabela 8.30.

Tabela 8.29 Vrednosti gama indeksa (1,), alfa indeksa (1), unutrasnjeg i spoljasnjeg hazard indeksa
(Hin, Hex), jacine apsorbovane doze (D) i godisnje efektivne doze (E) za 20 uzoraka kvarcnog peska koji
se koriste u srpskim keramickim inustrijama. (SD =Standardna Devijacija)

. D E
Broj uzoraka l lo Hin Hex (nGy h) (usv y?)
1 2,91+0,09 1,41+0,08 3,03+0,10 2,27+0,08 88,8+2,8 50+2
2 1,2340,06 0,64+0,04 1,30+0,06 0,96+0,05 37,9+1,8 21+1
3 1,1940,06 0,61+0,04 1,25+0,06 0,93+0,04 36,5+1,7 20+1
4 1,8340,06 0,33+0,02 1,60+0,05 1,4240,04 53,2+1,6 29,8+0,9
5 0,24+0,01 0,11+0,01 0,23+0,01 0,17+0,01 7,240,4 4,0+0,2
6 0,18+0,01 0,036+0,004 0,14+0,01 0,124+0,009 5,4+0,4 3,00,2
7 1,91+0,09 1,83+0,12 2,46+0,13 1,47+0,07 64+3 36+2
8 0,14+0,01 0,160+0,015 0,20+0,02 0,109+0,008 4,7+0,4 2,610,2
9 0,15+0,01 0,105+0,015 0,17+0,02 0,111+0,009 4,8+0,4 2,740,2
10 0,31+0,02 0,120+0,015 0,29+0,02 0,225+0,014 9,5+0,6 5,310,3
11 0,057+0,003 | 0,035+0,004 | 0,062+0,004 | 0,043+0,002 1,80+0,09 1,01+0,05
12 1,2340,06 0,64+0,04 1,30+0,06 0,96+0,05 38+2 21+1
13 2,90+0,10 1,41+0,08 3,03+0,1 2,27+0,08 89+3 49,7+1,7
14 0,59+0,05 | 0,145+0,015 0,54+0,04 0,46+0,04 17,4413 9,740,7
15 0,038+0,002 | 0,021+0,002 | 0,039+0,003 | 0,028+0,002 1,18+0,07 0,66+0,04
16 0,13+0,01 0,160+0,015 0,19+0,02 0,103+0,008 4,5+0,4 2,510,2
17 9,17+0,42 11,5+0,6 13,6+0,7 7,37+0,34 318+15 178+8
18 0,14+0,01 0,08+0,01 0,14+0,01 0,10+0,01 4,2+0,4 2,440,2
19 0,10+0,01 0,08+0,01 0,12+0,01 0,081+0,006 3,3+0,3 1,8740,15
20 0,27+0,02 0,135+0,015 0,28+0,02 0,206+0,014 8,3+0,6 4,6+0,3
Opseg 0,04-9,17 0,021-11,5 0,04-13,6 0,028-7,4 1,2-318 0,66-178
Prosek+SD 1,23+0,45 0,98+0,54 1,50+0,65 0,97+0,36 40+15 2249
Preporucene/prosecna <13 <14 <15 <1° 557 <20000°
vrednost

*Preporucena vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000); “Preporudena vrednost data u Ref. (Joel et al., 2018); “Preporucena
vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019); ®Preporu¢ena vrednost data u Ref. (Alali et al., 2018); "Prose¢na vrednost za
gradevinske materijale u svetu data u Ref. (UNSCEAR, 2008); ®Preorucena vrednost za radnike data u Ref. (EU, 2014; SI.
Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018).

Procenjene vrednosti gama indeksa, alfa indeksa, unutrasjeg i spoljasnjeg hazard indeksa, jaCine
apsorbovane doze 1 godiSnje efektivene doze zraCenja za 20 uzoraka kvarcnog peska dati su u Tabeli
8.29.

Vrednosti gama indeksa prelaze preporuc¢enu vrednost I,<1 (UNSCEAR, 2000) kod 8/20 uzoraka
kvarcnog peska. Procenjene vrednosti alfa indeksa su kod 4/20 uzoraka iznad preporucene vrednosti
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1,.<1 (Joel et al., 2018), dok vrednosti unutrasnjeg hazard indeksa prelaze preporucenu vrednost Hi<I
(Narloch et al., 2019) kod 8/20 uzoraka kvacnog peska, Tabela 8.29. Dobijene vrednosti gama indeksa,
alfa indeksa 1 unutrasnjeg hazard indeksa su uporedive sa vrednostima datim u radu (Panteli¢ et al.,
2014a), Tabela 8.30. Vrednosti spoljasnjeg hazard indeksa su iznad preporucene vrednosti Hex<1 (Alali
et al., 2018) i veée su od onih procenjenih za kvarcni psak iz Srbije i Severne Koreje, date u Tabeli
8.30.

Dobijena prosecna vrednosti jaCine apsorbovane doze gama zraCenja za 20 uzoraka kvarcnog
peska iznosi 40+15 nGy h™ i ispod je prose¢ne vrednosti od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008). Dobijene
vrednosti su uporedive sa rezultatima za kvarcni pesak u radu (Panteli¢ et al., 2014a), Tabela 8.30.
Vrednosti godisnjih efektivnih doza procenjenih za izlozenost radnika od 800 h su daleko ispod
preporucene vrednosti od 20 mSv y* (EU, 2014; SI. Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018).
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Tabela 8.30 Poredenje vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra, ®*Th i “°K, radioloskih hazard indeksa (Raeg, 15, 1o, Hin, Heyx), jacine apsorbovane doze (D) i
godisnje efektive doze (E) za sirovinske materijale koji se koriste u Srbiji i drugim zemljama u svetu. — opseg; (prosek + standardna devijacija).

Zemlja Koncentracija aktivnosti (Bq kg ™) Ragg _ D E
porekla Ra | *Th K (Bq kg?) ly lo Hin Hex nGyhY | (msvy?) Reference
Kaolin
Nigeriia 18,5-64,2 48,7-98,3 31,3-156,5 118,23-172,37 0,42-0,61 0,09-0,32 0,37-0,61 0,32-0,47 51,04-73,7 0,06-0,09 Acaquunodo et al.. 2018
geri) (38,17) (65,11) (93,90) (138,51) (0,48) (0,19) (0,48) (0,37) (59,56) (0,07) 9ag 5
Turska 16,5-125,9 24,0-184,0 15,0-1635,2 115,7-476,8 0,4-1,8 0,1-0,6 ) ) ) ) Turhan. 2009
(82,0+37,3) | (04,8+49,2) | (463,6+544,9) | (253,1+132,5) | (0,90+0,49) | (0,41%0,19) :
Egipat | 59,8-8499 | 958-1079 | 82-269,7 | 187,8-10185 | 1,3-68,4 . . 051275 | 85,5-4405,9 . Walley EZ'(')EL{”e etal.,
Srbija 178+£15 87+12 400+80 - 1,16+0,09 - - - 37,4126 0,183+0,013 | Todorovic et al., 2014a
.. 13,6-113,5 30,5-169,4 54,7-338,9 . ..
Indija (51,2) (90,6) (201.,4) - - - - - - - Viruthagiri et al., 2013
1751305 | 234-1808 | 17,1-19487
Turska | (80.3:0,8) | (89,2+11,1) | (494,8+152.1) ] ) ) ) } } ) Turhan etal., 2011
Severna 1,88-42,4 <3,04-126 117-1140 i i i i 0,038-0,715 i i Chang et al.. 2008
Koreja | (11,3+140) | (23.8+42.4) | (330+354) (0,190+0,245) getal,
Srbiia 77-272 73-163 220-1230 281-512 1,1-1,85 0,39-1,36 1,05-2,12 0,76-1,38 31,74-58.20 | 17,8-32,6* Ova studiia
] (134+44) | (100£25) | (1017+271) (355+55) | (1,20+0,19) | (0,7040,22) | (1,32+0.26) | (0,96+0,15) | (406) | (22,3+0,9)* ]
Glina
Severna | 389688 | 60,9-118 510-639 ] ] ] ] 0,467-0,764 ] ] chang et al. 2008
Koreja | (48,9+135) | (77,7+27.2) | (591:59) (0,555+0,141) getal,
8,6-141 4-176,3 63,3-1103,6
Turska (45.2+5.4) (51.6+5.7) (571,9+40,9) - - - - - - - Turhan et al., 2011
.. 10,6-48,6 27,7-68.7 68,2-340,5 . ..
Indija (28.7) (44.8) (163.9) - - - - - - - Viruthagiri et al., 2013
22,81-25,79 | 41,78-45,13 | 447,6-451,95 .
Kamerun (24+2) (44+2) (449+2) 121,02 - - - 0,32 58,46 0,29 Ngachin et al., 2007
Nigerija 28,7+22,2 67,1+10,0 479173 162 0,59 - - 0,44 17,0 0,09 Joshua et al., 2009
.. <MDA-454 <MDA-192 | 21,84-481,35
Indija (71,98) (40,2) (313,71) 154,86 0,55 0,36 0,61 0,42 136,83 0,17 Raghu et al., 2017
Srbiia 36-47 40-63 367-800 1139-199 0,52-0,74 0,18-0,24 0,47-0,66 0,38-0,54 15,66+22,14 8,8-12,4* Ova studiia
] (41x2) (53+4) (550+75) (160+21) | (0,59+0,04) | (0,21+0,01) | (0,45:0,07) | (0,43+0,03) | (18+1) | (9,940,7)* ]

— T
*izrazenou uSvy .
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Tabela 8.30 (Nastavak)

Zemlja Koncentracija aktivnosti (Bq kg™) Ra, D E
porekla | ZRa | Th | K (Bq kg™ ly lo Hin Hex Gy h?) | (msvy? Reference
Feldspat
Srbija <5-158 <3-163 <10-3,192 <10-274 ) <0,03-079 | <0,04-1,11 <0,03-0,74 <9-255 <0,04-1,25 Panteli¢ et al.. 2014a
(54+29) (69+40) | (320 + 760) (177) (0,27) (0,62) (0,48) (151) (0,74) ”
Indija 5,7-40,2 4,8-51,6 24,7-2113,2 - - - - - - - Viruthagiri et al., 2013
Srbija 2845 165 3620+270 - 1,38+0,10 - - - 40£3 0,198+0,014 | Todorovi¢ et al., 2014a
Egipat | 951836757 | g | 078946 T0r80 . : : : 47,3-141205 : Walley ErDine etal,
Severna | 10.2-199 | 625-111 | 983-1860 ] ] ] ] 0,318-1,07 ] ] Chang et al., 2008
Koreja | (47,6£56,4) | (54,2+38,9) | (1320+250) (0,613+0,243) .
Turska 1,7-41,5 9,0-66,9 11,5-3634 - - - - - - - Turhan et al., 2011
Srbija 5-63 4,6-69 45-4210 37-349 0,15-1,49 0,03-0,32 0,12-0,98 0,10-0,94 4,4-43,1 2,4-24,2* Ova studija
(22+4) (16+4) (2241%320) (217+21) (0,90+0,09) | (0,11%0,02) | (0,64+0,06) | (0,59+0,06) (26+3) (14,7+1,5)*
Kvarcni pesak
Indija 6(;43%3 9(;342)7 5(21383012)4 - - - - - - - Viruthagiri et al., 2013
Srbija <5-94 <3-385 <10-340 <10-645 ) <0,03-0,47 | <0,04-1,99 <0,03-1,74 <9-510 <0,04-2,50 Panteli¢ et al.. 2014a
(21+24) (61+120) (46+95) (111) (0,10) (0,36) (0,30) (90) (0,44) ”
3,1-43,4 2,9-44.8 49,5-485,8
Turska (13.743.1) (11.3+3.2) | (2217447 6) - - - - - - Turhan et al., 2011
Severna | 543-115 | 10,4-185 | 0,066-1030 ] ] ] ] 0,081-0,306 ] ] Chang et l., 2008
Koreja | (7,52+2,19) | (13,8+2,5) | (531%374) (0,184:+0,081) :
Srbija 4,1-2300 2,5-382 26-1090 10-2726 0,04-9,17 0,021-11,5 0,04-13,6 0,028-7,4 1,2-318 0,66-178* Ova studija
(195+109) | (105+29) (17551) (359+133) | (1,23+0,45) | (0,98+0,54) | (1,50+0,65) | (0,97+0,36) (40£15) (22+9)*

— T
*izrazenou uSvy .
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8.3.4 Cirkonijumski minerali

Cirkonijum (Zr) kao element je u prirodi prisutan u obliku silikatnog minerala cirnonijum-silikata
(ZrSiO,4) — cirkona koji je rasprostranjen po ¢itavom svetu. Tipi¢na gustina cirkonijumskih minerala
(eng. zirconium minerals) je izmedu 4200 kg m™ i 4500 kg m™. Za kristale cirkona mogu biti vezane
razli¢ite necisto¢e kao i1 neki radinuklidi iz serije 28y i *Th, te mogu imati povecan nivo
radioaktivnosti (Attallah, et al., 2017; Ballesteros et al., 2008; Righi et al., 2005). Tipi¢ne koncentracije
aktivnosti 2*U i %2Th u prirodnom cirkonu se kreéu u rasponu od 1000 Bg kg™ do 5000 Bq kg™ i od
500 Bq kg™ do 1000 Bq kg™, respektivno (Turhan et al., 2011). Izmerene vrednosti ?°Ra za neke
italijanske cirkone dostizu vrednosi od 6900 Bq kg™ (Todorovi¢ et al., 2016), dok je prijavljena
vrednost za uzorke cirkona iz Severne Koreje i do 11000 Bq kg™ (Chang et al., 2008). Najveéi svetski
izvoznici cirkona su Australija, Juzna Afrika, SAD, Vijetnam, Ukrajina, Brazil, Indija i Kina
(Fathivand and Amidi, 2009; IAEA, 2007). Prema izveStaju Medunarodne agencije za atomsku
energiju, u Australiji i Juznoj Africi godiSnje se proizvede oko 400 000 tona cirkona (IAEA, 2007).

Na osnovu izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti “Ra u ranijim istrazivanjima sirovinskih
materijala koji se koriste u keramickoj industriji moze se zakljuciti da cirkon predstavlja jedan od
najradioaktivnijih sirovinskih materijala (Turhan et al., 2011; Todorovic et al., 2016; Righi et al.,
2005). Poveéana koncentracija aktivnosti “°Ra u uzorcima cirkona moZe stvoriti znagajnu opasnost od
izlaganja gama zraGenju kao i od inhalacije radioaktivnog gasa radona (*’Rn) i njegovih potomaka
kako ljudi tako i profesionalo izlozenih lica u keramickoj industriji. Cirkon pre kori§¢enja u keramickoj
industriji prolazi kroz process mlevenja gde nastaju fine Cestice veli¢ine <50 um (cirkonsko brasno)
(Ballesteros et al., 2008; Righi et al., 2005;). Udisanje ili gutanje finih Cestica vezanih za aerosole u
vazduhu pri radu sa cirkonijumskom meneralima sa pove¢anim sadrzajem “*°Ra predstavlja opasnost za
izlozenost organizma jonizujuéem zracenju, i povecava rizik od nastanka raka pluc¢a (Fathivand and
Amidi, 2009; IAEA, 2007; Todorovi¢ et al., 2011). Pravilno odrzavanje higijene u industriji
dovoljno je da se minimizira uticaj radijacije koju stvara cirkonsko brasno (Fathivand and Amidi,
2009).

Circonijumski minerali se zbog umereno niskog koeficijenta termi¢kog linearnog Sirenja, visoke
temperature disocijacije, niskog koeficijenta toplotne provodljivosti, visoke hemijske inertnosti koriste
kao pigment u glazurama keramickih ploc¢ica (Crespo et al., 2018; Musyarofah Novia et al., 2019;
Viruthagiri et al, 2013). Uloga glazure, debljine (0,3 — 0,5) mm je poboljsanje sjaja i stvaranje glatkosti
povrSine keramicke plo€ice, $to je €ini vodonepropusnom i otpornom na mehanicka oStecenja ili
hemikalije (IAEA, 2007).

Srbija je jedna od vodecih zemalja u jugoistognoj Evropi u proizvodnji podnih i zidnih keramickih
plocica sa tradicijom u procesnoj proizvodnji dugoj preko 50 godina. Ogromne koli¢ine sirovinskih
materijala se svake godine uvoze za proizvodnju keramickih plocica, neki od njih su i cirkonijumski
minerali.

Ra-226

(Ba/kg)
82%

Slika 8.27 Relativna zastupljenost “°Ra, %*Th i “*K u 41 uzorku cirkonijumskih mineral koriséenih u
srpskim keramickim industijama.
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Tabela 8.31 Lista uzoraka cirkonijumskih minerala sa zemljama porekla i izmerene vednosti
koncentracija aktivnosti **Ra, 2?Th i “°K za 41 uzorak analiziran u ovoj studiji i koriséen u srpskim
keramickim industrijama.

= - - =t
Broj uzorka Naziv uzorka Zemlja porekla Kog‘éeRr;”aC'Ja akztglz\frnhostl (Ba Jé?( )
1 Cirkon Ceska Republika 2150£140 368+20 182+15
2 Circosil 300 M EU 3200+40 410420 268422
3 Circon ruda Francuska 2350£140 230+20 170+17
4 Circon pesak Francuska 2000+150 290£30 130+11
5 Circon pesak Francuska 3930+210 440140 230£20
6 Circon brasno Nemacka 1550460 297111 130+10
7 Circon Nemacka 202080 430£22 150+14
8 Circobit Italija 1570440 31649 52+6
9 Circobit Italija 289080 350+20 170+10
10 Circobit Fu Italija 235070 532+20 260+22
11 Circobit Fu 50 Italija 27601130 330426 188+15
12 Circobit Italija 2670+110 409+17 200£18
13 Circosil 300 M Italija 3600+300 560+40 190+12
14 Cirkonijum silikat Italija 3540100 570+40 205£10
15 Circosil Italija 1930450 276x15 4245
16 Circon Italija 2250+130 306+20 15014
17 Circosil Italija 2160+40 404+18 450+30
18 Circobit Italija 2860+190 310420 200£17
19 Circobit Fu Italija 3220450 470+30 240422
20 Circobit Mo/S Italija 2450+100 248+21 180+14
21 Circobit Fu Italija 2350+40 445+13 200+12
22 Circosil 300 M Italija 295070 350+30 230+22
23 Zeta Zircon Flour 325 Mesh Holandija 2840+70 395415 50+4
24 Zeta Zircon Flour 325 Mesh Holandija 3210+230 459+21 200+15
25 Circon brasno Holandija 2030425 260+10 100+11
26 Circon brasno Holandija 2120440 264114 155+12
27 Termocoat Circon Slovenija 40424 717 82+6
28 Termocoat At — Cirkobit Slovenija 1090+24 202+15 113+17
29 Beli cirkonijum - Moka 200m Slovenija 2500+40 44725 240£20
30 Zircobit Slovenija 1410470 193+10 106+8
31 Circosil Five Spanija 1980450 294424 | 160+15
32 Circosil 300 M Spanija 3040+260 431422 195+18
33 Circosil Spanija 2540450 384+15 | 240425
34 Circosil Spanija 237070 342+19 | 19017
35 Zirconium Silicate Spanija 4120440 367422 240+26
36 Circon brasno Spanija 293070 520+40 210+22
37 Circon brasno Spanija 3240+120 350+30 160+16
38 Cirkonijum silikat Spanija 2980+40 450+30 356+32
39 Zircon Calcine Premium UK 2930+170 377425 160+12
40 Zircon Prime Flour UK 3210+150 423+23 225+18
41 Circon brasno SAD 2100440 255410 110+10
Opseg 40-4120 71-560 42-356
Srednja vrednosttstandardna devijacija | 2532+117 360£16 183+12
Proseéna vrednost u svetu 50" 50* 500°

'dato u Ref. (UNSCEAR, 1993).
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Tipi¢na godisnja efektivna doza za radnike izloZene mineralima cirkonijuma je (70-260) uSv y*
od spoljne izloZenosti i (600-3000) pSv y* od udisanja prasine, §to daje ukupnu godidnju efektivnu
dozu od (700-3100) pSv y* (Schroeyers, 2017).

Lista analiziranih uzoraka cirkonimuskih minerala sa zemljama porekla koji se koriste u srpskim
kerami¢kim industrijama sa izmerenim vrednostima koncentracija aktivnosti *°Ra, ***Th i “°K dati su u
Tabeli 8.31.

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti °Ra se kre¢u u intervalu od 404+24 Bq kg™ (uzorak
broj 27 iz Slovenije) do 4120+40 Bq kg™ (uzorak broj 35 iz Spanije) i proseéna vrednost za svih 41
uzoraka cirkonijumskih minerala iznosi 2532+117 Bq kg™ (srednja vrednost + standardna devijacija).
Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti 2?Th se kreéu u rasponu od 71+7 Bq kg™ (uzorak broj 27
iz Slovenije) do 560+40 Bq kg™ (uzorak broj 13 iz Italije) ) i prose¢na vrednost za svih 41 uzoraka
cirkonijumskih minerala iznosi 360+16 Bq kg™. Izmerene vrednosti “°K se kre¢u u intervalu od 4245
Bq kg™ (uzorak broj 15 iz Italije) do 356+32 Bq kg™ (uzorak broj 38 iz Spanije) i prose¢na vrednost za
svih 41 uzoraka cirkonijumskih minerala iznosi 18312 Bq kg™. Proce¢ne vrednosti “°Ra i **Th za
sve uzorke su drasti¢no iznad prose¢nih vrednosti za gradevinske materijale u svetu od 50 Bq kg™, dok
su i koncentracije aktivnosti “°K iznad prose¢ne vrednosti od 500 Bq kg’ (UNSCEAR, 1993).
Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti >°Ra, *?Th i “°K su uporedive sa rezultatima prijavljenim
za cirkonijumske minerale iz Belgije, Ceske Republike, Nemacke, Italije i Spanije (Ballesteros et al.,
2008; Fathivand and Amidi, 2009; Todorovic et al., 2016; Madruga et al., 2018; Turhan et al., 2011),
dati u Tabeli 8.3. U poredenju sa vrednostima koncentracije aktivnosti *°Ra, ??Th i **K za druge
sirovinske materijale koji se koriste u keramickoj industriji (kaolin, glina, kvarc, feldspat),
cirkonijumski minerali analizirani u ovoj studiji imaju znatno ve¢i nivo ovih radionuklida, pre svega
?°Ra, i ?*Th, Tabele 8.31 i 8.33.
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Slika 8.28 Korelacije izmedu koncentracija aktivnosti 232Th i 2Ra, 0K i %?°Ra, 2°Th i *°K za 41 uzorak
cirkonijumskih minerala iz Tabele 8.31.
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Slika 8.29 Frekventivna distribucija koncentracija aktivnosti (a) *°Ra (Bq kg™), (b) %?Th (Bq kg™) i
(c) K (Bq kg™*) za 41 uzorak cirkonijumskih minerala iz Tabele 8.31.

Relativna zastupljenost °Ra, **Th i “°K u 41 uzorku cirkonijumskih minerala iznosi 82%, 12% i
6%, resgektlvno Slika 8.27. Na Slici 8.28 uocene su korelacue izmedu koncentracija aktivnosti 2*?Th i
2Ra; K i #°Ra; 22Th i “°K sa korelacionim faktorima (R?): 0,70, 0,13 i 0,33, respektivno.

Frekventivna distribucija koncentracija aktivnosti “°Ra, 22Th | K u analiziranim uzorcima
cirkonijumskih minerala data je na Slici 8.29. Moze se uociti da se distribucije koncentracija aktivnosti
2Ra, %2Th i *°K dobro slazu sa Gausovom raspodelom, na §ta ukazuju i visoki korelacioni faktori
(R?): 0,93, 0,89 i 0,95, respektivno.

Dobijene vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeq), gama indeksa (l,), alfa
indeksa (I), i brzine masene ekshalacije radona date su u Tabeli 8.32.

Dobijene vredostl radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeq) se krecu u intervalu od
512+26 Bq kg (uzorak broj 27 iz Slovenije) do 4663451 Bq kg™ (uzorak broj 35 uz Spanije).
Prose¢na vrednost radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti za svih 41 uzoraka cirkonijumskih
minerala iznosi 3062+135 Bq kg™ (sednja vrednost + standardna devijacija). Dobijene vrednosti za sve
uzorke su iznad preporucene vrednosti od 370 Bq k% (NEA-OECD, 1979).

Na Slici 8.30 uocena 36 jaka korelacija izmedu “°Ra i Raeq sa korelacionim faktorom R?=0,99, dok
su izmedu *?Th — Ragq i *K — Raeq dobijeni korelacioni faktori 0,77 i 0,35, respektivno.

Vrednosti gama indeksa se kre¢u u intervalu od 1,73+0,09 (uzorak broj 27 iz Slovenije) do
15,7+0,2 (uzorak broj 35 iz Spanije). Prose¢na vrednost gama indeksa za sve uzorke iznosi 10,3+0,5
(sednja vrednost + standardna devijacija). Vrednosti gama indeksa za sve uzorke su iznad preporucene
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vrednosti od I, < 1 (UNSCEAR, 2000). Dobijene vrednosti gama indeksa u ovom radu su uporedive sa
vrednostima prijavljenim u radovima (Madruga et al., 2018; Todorovic et al., 2016), Tabela 8.33.
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Slika 8.30 Korelacije izmedu koncentracija aktivnosti 226Ra, 222Th, “K i radijumskog ekvivalentnog
indeksa aktivnosti (Raeq) za 41 cirkonujumski mineral analiziran u ovoj studiji.

Vrednosti alfa indeksa se krecu u intervalu od 2,02+0,12 (uzorak broj 27 iz Slovenije) do 20,6+0,2
(uzorak broj 35 iz Spanije). Prose¢na vrednost alfa indeksa za sve uzorke iznosi 12,7+0,6 (srednja
vrednost + standardna devijacija). Vrednosti alfa indeksa za sve uzorke su iznad preporuc¢ene vrednosti
od 1,< 1 (Joel et al., 2018).

Procenjene vrednosti jaCine apsorbovane doze gama zraCenja (D), godiSnje efektive doze (E),
razika od nastanka kancera tokom zivota (ELCR) i alfa doznog ekvivalenta (H,,) dati su na Slici 8.31.

Dobijene vrednosti ja¢ina apsorbovanih doza gama zracenja (D) kre¢u se u intervalu od 450+£30
nGy h* (uzorak broj 27 iz Slovenije) do 4200+60 nGy h™ (uzorak broj 35 iz Spanije). Prosetna
vrednost jaCine apsorbovane doze gama zraCenja za sve uzorke cirkonijumskih minerala iznosi
27304120 nGy h™* (srednja vrednost + standardna devijacija). Dobijene vrednosti za svih 41 uzoraka
cirkonijumskih minerala su drasti¢no iznad prose¢ne vrednosti od 55 nGy h™ za gradevinske materijale

u svetu (UNSCEAR, 2008).
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Tabela 8.32 Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeq) gama indeksa (1,), alfa
indeksa (I,) i masene brzine ekshalacije radona (Em) za 41 uzorak cirkonijumskih minerala

analiziranih u ovoj studiji.

Broj uzorka Rae, (Bq kg™) l, Iy E. (uBg kg™ s?)

1 2690143 9,1+0,5 10,8+0,7 13,5+0,9

2 3800+£50 12,840,2 16,0+0,2 20,2%0,3

3 2692+143 9,0+£0,5 11,8+0,7 14,8+0,9

4 24244156 8,2+0,5 10,0£1,0 12,6+0,9

5 4576+218 15,4+0,7 20,0+1,0 24,8+1,3

6 1984162 6,70,2 7,8+0.3 9,8+0,4

I 2646+86 8,9+0,3 10,1+0,4 12,7£0,5

8 2025142 6,8+0,2 7,90,2 9,9+0,3

9 3403485 11,4+0,3 14,5+£0,4 18,2+0,5
10 3130+76 10,6+0,3 11,8+0,4 14,8+0,4
11 3246+135 10,9+£0,5 13,8+0,7 17,4+0,8
12 3270+£113 11,0£0,4 13,4+0,6 16,8+0,7
13 4415+305 15+1 18,0£2,0 23,0x2,0
14 4370115 14,7£0,4 17,7£0,5 22,3+0,6
15 2328454 7,8+0,2 9,7+0,3 12,240,3
16 2699+133 9,1+0,5 11,3+£0,7 14,2+0,8
17 277050 9,4+0,2 10,8+0,2 13,6+£0,3
18 3320£190 11,2+0,6 14,0£1,0 18,0£1,2
19 3910+66 13,240,2 16,1+0,3 20,3%0,3
20 2820+£100 9,5+0,4 12,3+0,5 15,4+0,6
21 3001+44 10,1+0,2 11,8+0,2 14,8+0,3
22 3468482 11,740,3 14,8+0,4 18,6+0,4
23 3408473 11,5+0,3 14,2+0,4 17,9+0,4
24 3881+232 13,1+0,8 16,0+1,0 20,2414
25 2409430 8,1+0,1 10,15+0,13 12,8+0,2
26 2509+45 8,44+0,15 10,6+0,2 13,440,3
27 512426 1,73+0,09 2,02+0,12 2,5+0,2
28 1387+32 4,68+0,11 5,45+0,12 6,9+0,2
29 3157454 10,740,2 12,5+0,2 15,8+0,3
30 170070 5,7+0,3 7,1+0,4 8,9+0,4
31 2410460 8,1+0,2 9,9+0,3 12,5+0,3
32 3671+262 12,440,9 15,0+£1,0 19,2+1,6
33 3107454 10,5+0,2 12,7+0,3 16,0+0,3
34 2873+75 9,7+0,3 11,9+0,4 14,9+0,4
35 4663+51 15,7+0,2 20,6+0,2 26,0+0,3
36 3689+90 12,4+0,3 14,7+0,4 18,5+0,4
37 37524127 12,6+£0,4 16,2+0,6 20,4+0,8
38 3650+59 12,3+0,2 14,9+0,2 18,8+0,3
39 3481+174 11,7+0,6 14,7+0,9 18,5+1,1
40 3832+154 12,9405 16,1+0,8 20,240,9
41 2473442 8,31+0,14 10,5+0,2 13,240,3
Opseg 512-4663 1,73-15,7 2,02-20,6 2,5-26,0
Prosek+SD 3062+135 10,3+0,5 12,7+0,6 16,0+0,7

Preporucena 53702 513 514 )
vrednost

2preporuéena vrednost data u Ref. (NEA-OECD, 1979);
3preporuéena vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000);
4preporuéena vrednost data u Ref. (Joel et al., 2018);
SD=Standardna Devijacija.
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Tabela 8.33 Poredenje koncentracija aktivnosti **°Ra, *?Th i “°K u cirkonijumskim mineralima
analiziranim u ovoj studiji i u drugim zemljama u svetu.

Zemlja Koncentracija aktivnosti (Bq kg™) Broj
porekla Vrsta uzorka Ra =, v uzoraka Reference
Belgija Cirkon 3100+150 57035 7749 10 Fativang and
Cetka Cirkon 19-4700 5,1-650 70-490 20 Todorovié et al.,
Republika (3053+255) (405+34) (186+20) 2016
Eqinat Cirkon - ruda 3341-3817 884-1063 167-353 20 Attallah et al.,
gip (3588+125) (982+47,7) (217+48,5) 2017
. . 4720-5110 1120-1250 170-210 "
Egipat Cirkon pesak (4910+160) (1195+48) (190425) 10 El Afifi et al., 2006
y Cirnonijumski Fathivand and
Nemacka minerali 2210 470 74 60 Amidi, 2009
indiia Circon 1324-1874 197-347 64-195 A Viruthagiri et al.,
) (1593) (273) (119) 2013
Italija Cirkon pesak i bragno 2300-2800 450-540 26-33 10 Righi et al., 2005
ltaliia Cirkon 1690-6900 180-1050 25-700 124 Todorovié¢ et al.,
! (3381+209) (483+40) (204+20) 2016
Juzna Afrika Cirkon (4400£210) (61035) (608) 60 thr:‘]'i‘g’i‘”goggd
i} . . 2260-11000 402-1970 <17,7-306
Juzna Afrika Cirkon (4700+4200) (921+708) (115+133) 4 Chang et al., 2008
Spanija | Cirkon pesak i brasno 2681-3615 592-714 <69-<110 5 Ba"esgeorg; etal,
Spaniia Cirkon 1570-4920 145-770 30-280 42 Todorovié¢ et al.,
pany (3161+229) (388+27) (17321) 2016
Spaniia Cirkon 49-4130 8,8-676 ) 5 Madruga et al.,
pany (2168+1961) (390+300) 2018
. 1667-231 257-417 57-270
Turska Cirkon (1973+187) (354+49) (132+69) 3 Turhan et al., 2011
- Cirkonijumski 404-4120 71-560 42-356 -
Srbija minerali (2532+117) (360+16) (183+12) 4 Ovastudija

— opseg; (srednja vrednost + standardna devijacija).

Dobijene vrednosti godisnjih efektivnih doza (E) za vremensku izlozenost radnika u keramickoyj
industriji od 800 h u toku godine (Todorovi¢ et al., 2017) pri radu sa cirkonijumskim mineralima se
kreéu u intervalu od 0,252+0,015 mSv y™* (uzorak broj 27 iz Slovenije) do 2,35+0,015 mSv y™* (uzorak
broj 35 iz Spanije). Prose¢na vrednost godisnje efektivne doze za svih 41 uzorak su 1,53+0,07 mSv y*
(srednja vrednost * standardna devijacija). Sve vrednosti godisnjih efektivnih doza prelaze limit od
1 mSv y*, koji se preporucuje za ljude, ali su ispod 20 mSv y™* koliko Srbija i Evropska Unija
propisuju u svojim Direktivana za profesionalno izlozena lica (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 86/11 i 50/18,
2018). Sve dobijene vrednosti godisnjih efektivnih doza prelaze proseénu vrednost od 0,460 mSv y™ za
gradevinske materijale u svetu (UNSCEAR, 2000).

Procenjene vrednosti rizika od nastanka kancera tokom zivota (ELCR) se kre¢u u rasponu od
(0,88+0,05)-10" (uzorak broj 27 iz Slovenije) do (8,0+0,4)-10" (uzorak broj 35 iz Spanije). Prose¢na
vrednost rizika od nastanka kancera za svih 41 uzoraka iznosi (5,4+0,3):10 (srednja vrednost +
standardna devijacija). Sve dobijene vrednosti prelaze prose¢nu vrednost u svetu za gradevinske
materijale koja iznosi 0,3-10° (UNSCEAR, 2000).

Za procenu vrednosti alfa doznog ekvivalenta (H,) pomocu relacije (6.9) koriSéena je vrednost
koeficijenta emanacije radona koja je dobijena u ranijim istrazivanjima u radu autora (Bikit et al.,
2011) koja iznosi 0,3%. Dobijene vrednosti alfa doznog ekvivalenta se kre¢u u intervalu od
0,668+0,013 mSv y™* (uzorak broj 27 iz Slovenije) do 2,67+0,02 mSv y™* (uzorak broj 35 iz Spanije).
Prose¢na vrednost alfa doznog ekvivalenta iznosi 1,67+0,08 mSv y* (srednja vrednost + standardna
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devijacija). Dobijene vrednosti alfa doznog ekvivalenta su znatno vise od onih procenjenih za uzorke
cementa, gipsa, keramike, granita, cigle, betona i drugih gradevinskih materijala datim u radovima
(Bruzzi et al., 1992; Hassan et al., 2013).

Dobijene vrednosti brzina masenih ekshalacija radona (En,) za sve uzorke prikazani su u Tabeli
8.32 i kreéu se u intervalu od 2,5+0,2 uBq kg™ s™ (uzorak broj 27 iz Slovenije) do 26,0+0,3 uBq kg™ s
! (uzorak broj 35 iz Spanije). Prose¢na vrednost brzine masene ekshalacije radona za svih 41 uzoraka
cirkonijumskih minerala iznosi 16,0+0,7 pBq kg™ s (srednja vrednost + standardna devijacija). Zbog
relativno niskog koeficineta emanacije (0,3%) koji je dobijen u ranijim istrazivanjima (Bikit et al.,
2011), dobijene vrednosti brzine masene ekshalacije radona su uporedive sa vrednostima za granite
date u radu (Aykamus et al., 2013) kao i za malter, cement i druge uzorake, koji su analizirani u radu
(Chowdhury et al., 1998). Ovo se moze pripisati velikoj gustini uzoraka cirkonijumskih minerala,
odnosno njihove matrice koja iznosi izmedu 4200 kg m™ i 4500 kg m™. Velika gustina matrice
spre¢ava ekshalaciju iz uzorka cirkona u poredenju sa ostalim gradevinskim materijalima koji imaju
manju gustinu.
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Slika 8.31 Vrednosti jacine apsorbovane doze gama zracenja — D (), godisnje efektivne doze gama
zracenja — E (D), rizika od nastanka kancera tokom zivota — ELCR (c), i alfa doznog ekvivalenta — H,,
(d) za 41 uzorak cirkonijumskih minerala ¢ijem gama i alfa zracenju su potencijalno izloZeni radnici u

srpskim keramickim industrijama iz Tabele 8.31.

136



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

8.4 Keramicke plocice

Radioaktivnost gradevnskih materijala zavisi od radioaktivnosti sirovina koje se koriste za njegovu
proizvodnju (Markkanen, 1995). Tako na primer, radioaktivnost keramickih plocica zavisi od
nivoa radioaktivnosti sirovina (kaolin, glina, feldspat, kvarcni pesak, dolomit, cirkon, glinica, i
druge sirovine) (Turhan et al., 2011; Luo et al., 2017).

Tehnologija proizvodnje keramike se zasniva na slede¢im tehnolo$kim operacjama: pripremi
mase (kompozita), oblikovanju, susenju i pecenju. Proces oblikovanja obuhvata presovanje i
estrudiranje kompozitne plasti¢ne mase. PeCenje se odvija na temperaturama od 1000 do 1250 °C
(Yacine et al., 2016). Za vreme pecenja struktura keramickih ploc¢ica se modifikuje (Turhan et al.,
2011) te im ovaj postupak daje karaktersti¢na svojstva: tvrdocu, mehanicku otpornost, hemijsku
inertnost 1 slicno (Yacine et al., 2016). Ova svojstva determiniSu njihovu dalju primenu u
gardevinarstvu.

U keramickim plo¢icama glavne faze nakon pecenja su mulit i kvarcna faza. Zbog prisustva
razli¢itih necisto¢a u pocetnim sirovinama razvijaju se i manja pratece kristalne faze. Konacnu
strukturu keramickih plocica je veoma tesko predvideti jer se one tretitaju Kao neravnotezni sistem
u kom dolazi do razvoja razli¢itih mineralnih faza, koja zasebno ima svoju strukturu. Ovo je
direktna posledica Cinjenice da temperatura pecenja varira tokom vremena. Za vreme hladenja
gotovog proizvoda dolazi do termickih kontrakcija razli¢itih jedinjenja Sto dovodi do poroznosti
materijala i stvaranja razli¢itih dislokacija, §to sve zajedno narusava mehani¢ka svojstva
keramicke ploc€ice (El Nouhy, 2013).

Dobijeni porozni materijal idealan je za ekshalaciju i difiziju radona kroz materijal, sve u
zavisnosti od koncentracije aktivnosti “°Ra u materijalu koji je vezan za neku od ne¢isto¢a. Brzina
ekshalacije radona direktno je proporcionalna koncentraciji aktivnosti “°Ra, medutim postoje i
drugi faktori koji mogu uticati na taj process, kao Sro je vrsta matrice. Glazura na keramickoj
plo¢ici moze delovati kao efikasna barijera za oslobadanje radona iz matrice (biskvita) (Turhan et
al., 2011). Potencijalni radioloski problem moze biti glazura izradena od cirkona sa povecanim
sadrzajem 226Ra, §to moze biti dodatan izvor radona u zatvorenom prostoru, te ovo ukazuje na
potrebna ispitivanja nivoa radioaktivnosti kerami¢kih plo¢ica u celini i biskvita i glazure.

U Srbiji se keramicke plocice ve¢ tradicionalno proizvode i manjim delom izvoze u druge
zemlje. Jedna od vodecih fabrika za proizvodnju gradevinske keramike je “Zorka Keramika” iz
Sapca ¢&iji su uzorci analizirani u ovoj studiji. Glavna sirovina u ovoj fabrici je kaolinitno-ilitna
glina sa povrsinskih kopova “Bele vode” iz Galoviéa i “Jovanovi¢a Brdo” iz Donjeg Crniljeva kod
Koceljeve, Srbija. Oba nalaziSta pripadaju gornje-tamnavskom tercijalnom basenu. Ostale sirovine
za proizvodnju se obi¢no uvoze iz drugih zemalja. S obzirom da je potro$nja keramike u Srbiji u
velikoj ekspanziji, izvesna koli¢ina keramickih plocica se u Srbiju uvozi iz drugih zemalja, pre
svega ltalije, Spanije i Kine.

Lista 78 analiziranih uzoraka keramickih plo¢ica sa zemljama porekla, koje se koriste u
gradevinarstvu u Srbiji sa vrednostima izmerenih koncentracija aktivnosti “°Ra, %?Th i “°K data je
u prilogu B (poglavlje 14) ove doktorske disertacije, dok je lista sa glavnim karakteristikama i
izmerenim vrednostima za 21 uzorak keramickih plocica proizvedenih u Srbiji u srpskoj
keramickoj industriji “Zorka Keramika” data u Tabeli 8.35.

Opseg i proseéne vrednosti izmerenih koncentracija aktivnosti “°Ra, *Th i “°K za svih 99
uzoraka keramickih plocica koje se koriste u Srbiji, a uvoze se iz 9 dugih zemanja ili se u Srbiji
proizvode prikazani su u Tabeli 8.34. Dobijene vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra se kreéu u
intervalu od 16+2 Bq kg™ (uzorak iz Hrvatske) do 252+10 Bq kg™ (uzorak iz Italije). Prose¢na
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vrednost koncentracije aktivnosti ?°Ra iznosi 65+3 Bq kg™ (srednja vrednost + standardna
devijacija). Dobijene vrednosti koncentracija aktivnosti 2“Th se kreéu od 4+1 Bq kg™ (uzorak iz
Slovenije) do 117+11 Bq kg™ (uzorak iz Kine). Prose¢na vrednost koncentracije aktivnosti 2*2Th
iznosi 50+2 Bq kg™ (srednja vrednost+standardna devijacija). Dobijene vrednosti koncentracija
aktivnosti “°K se kreéu od < 60 Bq kg™ (uzorak iz Italije) do 1110+80 Bq kg™ (uzorak iz Spanije).
Prose¢na vrednost koncentracije aktivnosti “°K iznosi 598+24 Bq kg™ (srednja vrednost *
standardna devijacija). Prose¢ne vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, >*Th i "°K za svih 99
uzoraka su oko svetskog proseka za **Th odnosno vise za oko 20% za *°K i vise za oko 30% za
22°Ra od vrednosti datih za gradevinske materijale u svetu (UNSCEAR, 1993). Dobijene vrednosti
su uporedive sa rezultatima u radu autora (Turhan et al., 2011; Turhan and Varinlioglu, 2012) za
Turske keramicke ploc¢ice; (Madruga et al., 2018) za Spanske keramicke plo¢ice; (Iwaoka et al.,
2015), za Japanske keramicke plocice kao i sa rezultatima datim U izveStaju Medunarodne agencije
za atomsku energiju iz 2003 godine (IAEA, 2003), Tabela 8.39. Vrednosti koncentracija aktivnosti
226Ra, #*Th i K za 21 uzorak keramickih ploica proizvedenih u Srbiji su uporedivi sa ranijim
istrazivanjima radioaktivnosti keramickih plo¢ica u Srbiji (Krsti¢ et al., 2007; Mani¢ et al., 2015;
Todorovi¢ et al., 2014a), Table 8.34 i 8.39. Prose¢na vrednosti koncentracija aktivnosti 26Ra i
232Th za uzorke proizvedene u Srbiji su oko proseka za gradevinske materijale (50 Bq kg™), dok je
prose¢na vrednost koncentracije aktivnosti “’K za oko 32% veéa u odnosu na prose¢nu vrednost u
svetu (500 Bq kg™) (UNSCEAR, 1993).

Table 8.34 Izmerene koncentracije aktivnosti *°Ra, **Th i °K za 99 uzoraka keramickih plocica
koje se koriste u gradevinarstvu u Srbiji sa zemljama porekla. (SD=standardna devijacija).

Zemlja Broj - Koncentraciggzaktivnosti (Bg kg?) -
porekla uzoraka Ra Th K
Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD
Italija 41 17+3-252+10 6716 20+2-94+8 47+3 < 60-1000+80 572+31
gpanija 17 37£3-111+9 61+5 30£3-77+7 4944 188+24-1110+80 637+69
Kina 9 47+5-185+9 102413 54+4-117+11 90+10 320+50-980+60 606+69
Hrvatska 4 16+2-82+5 41413 742-42+4 2147 71+12-430+30 290475
EU 3 53+4-116+10 75417 31+3-6615 5148 390+40-710+60 600+85
Rumunija 1 28+2 2342 247416
Turska 1 39+3 28+3 370+40
Srbija 21 27,1+¥05-969+1,6 |  57#3 33,7#1,4-69,8+1,9 [  50#2 206+10-1020240 [  735#47
Slovenija 1 19+2 4+1 221+13
Bugarska 1 39+3 3543 169425
Opseg 16-252 4-117 <60-1110
Prosek + SD 65+3 5042 598+24
Prosek u svetu 50° 50° 500°

®prosecna vrednost za gradevinske materijale data U Ref. (UNSCEAR, 1993).

Relativne zastupljenosti ?°Ra, >°Th i “°K u ukupnoj koncentraciji aktivnosti svih 78 uzoraka
keramickih plocica koje se u Srbiju uvoze iz drugih zemalja, i 21 uzorak keramickih plocica koje
su proizvedene u Srbiji date su na Slici 8.32a i 8.32b, respektivno. Relativna zastupljenost
radinuklida u uzorcima iz drugih zemalja iznosi: #*°Ra -10%, ***Th -7%, i “°K-83%, dok je za
uzorke proizvedene u Srbiji ova zastupljenost: ?°Ra -7%, %**Th -6%, i “°K-87%. Iz ovoga sledi da
je relativna zastupljenost radionuklida u keramickim plo¢icama proizvedenim u Srbiji uporediva
sa onim u drugim zemljama.

Vrednosti radijumskih ekvivalentnih indeksa aktivnosti (Raeq), gama indeksa (l,), spoljasnjih i
unutras$njih hazard indeksa (Hex Hin), alfa indeksa (1), jac¢ina apsorbovanih doza (D), godisnjih
efektivnih doza (E) i rizika od nastanka karcera tokom zivota (ELCR) za svih 99 uzoraka
keramickih plocica date su u Tabelama 8.37 i 8.38.
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Tabela 8.35 Lista analiziranih uzoraka keramickih plocica proizvedenih u Srbiji u keramickoj
industriji “Zorka Keramika” iz Sapca, sa glavnim karakteristikama i izmerenim vrednostima
koncentracija aktivosti °Ra, ?*Th i °K za 21 uzorak.

— . . T
Oznaka Vrsta Boia alasure Dimenzije Koncentracija aktivnosti (Bq kg™)
uzorka uzorka jag uzorka (cm) *Ra 22Th K

F1 Podna Zelena 33%x33 64,6+0,8 57,2+1,8 780+30
F2 Podna Plava 33%x33 65,3+1,0 69,1+1,9 710+30
F3 Podna Bela 20x20 61,2+0,8 55,1+1,7 770+30
F4 Podna Siva 60x60 50,7+1,0 44 7+1.6 870+40
F5 Podna Zuta 33x33 29,610,8 40,9+1,2 253+11
F6 Podna Bez 33%x33 55,5+0,6 52,0+1,4 970+40
F7 Podna Bela 33%x33 55,3+1,0 47,314 960+40
F8 Podna Tamno 30%30 96,9+1,6 69,8+1,9 1020440
narandzasta

F9 Podna Crvena 33%x33 62,9+1,1 52,0+1,6 1000+40
F10 Podna Plava 20x20 49,4+0,6 45,4+1,3 668+29
F11 Podna NarandZasta 20x20 58,3+1,7 50,6+1,6 870+40
F12 Podna NarandZasta 20x20 50,3+0,6 48,0+1,4 740+30
F13 Podna Bela 33%33 67,3+0,9 52,6+1,6 790+30
F14 Podna Siva 33%x33 66,3+1,3 52,7+1,6 980+40
F15 Podna Bela 20x20 43,8+0,8 44,0+1,2 625+27
F16 Podna Sarena 33x33 27,1+0,5 33,714 206+10
F17 Podna Bela 33x33 62+4 43+4 400+30
F18 Podna Zelena 33x33 69+6 58+5 680450
w1 Zidna BezZ 40%25 56,8+0,8 43,6%1,5 790+40
W2 Zidna Braon 40x25 43,1+0,6 36,2+1,3 720+30
W3 Zidna NarandZasta 40x25 62,8+0,7 46,7+1,5 629+28

Opseg 27 -97 34-70 206-1020
Prosek + standardna devijacija 57+3 50+2 735+47

Dobijene vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti se krecu u intervalu od
31+4 Bq kg' (uzorak iz Hrvatske) do 411+15 Bq kg™ (uzorak iz Italije). Prose¢na vrednost
radijumskog ekvivalentnog indeksa za sve uzorke iznosi 182+7 Bq kg™. Dobijene vrednosti
prelaze preporuéenu vrednost od 370 Bq kg™ (NEA-OECD, 1979) kod jednog uzorka iz Italije i
jednog uzorka iz Kine, dok su ostale vrednosti ispod preporuc¢ene granice. Dobijeni rezultati su
uporedivi sa ranijim istrazivanjima radioaktivnosti keramiCkih plo¢ica u radovima autora
(Jankovi¢ et al., 2013; Lu et al., 2014; Turhan et al., 2011) za uzorke iz Hrvatske, Italije, Kine i
Turske, date u Tabeli 8.39.

Dobijene vrednosti gama indeksa se krecu u intervalu od 0,11+0,01 (uzorak iz Hrvatske) do
1,45+0,05 (uzorak iz lItalije). Srednja vrednost gama indeksa za sve analizirane uzorke iznosi
0,66+0,02. Dobijene vrednosti premasuju preporucenu vrednost |,< 1 (UNSCEAR, 2000) za 3
uzorka iz Kine 1 jednog uzorka iz Italije. Dobijeni rezultati su uporedivi sa ranijim istraZzivanjma
prijavljenim u radovima (Jankovi¢ et al., 2013; Krsti¢ et al., 2007; Todorovi¢ et al., 2014a; Turhan
and Varinlioglu, 2012; Uosif, 2013), Tabela 8.39.
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Slika 8.32 Relativna zastupljenost “°Ra, “**Th i “)K za 78 uzoraka keramickih plocica uvezenih iz
drugih zemalja koje se koriste u gradevinarstvu u Srbiji () i 21 uzorak keramickih plocica
proizvedenih u Srbiji u fabrici Zorka Keramika iz Tabele 8.35 (b).

Dobijene vrednosti alfa indeksa se kre¢u u rasponu od 0,08+0,01 (uzorak iz Hrvatske) do
1,26+0,05 (uzorak iz Italije). Dobijena srednja vrednost alfa indeksa za sve analizirane uzorke
iznosi 0,32+0,02. Vrednosti alfa indeksa za sve uzorke su ispod dozvoljene granice od I, < 1 ((Joel
et al.,, 2018), osim jednog uzorka iz Italije. Dobijene vrednosti su uporedive sa ranijim
istrazivanjima datim u istrazivanju (Turhan and Varinlioglu, 2012).

Dobijene vrednosti spoljasnjeg hazard indeksa za svih 99 uzoraka se kre¢u i opsegu od
0,09+0,01 (uzorak iz Hrvatske) do 1,11+0,04 (uzorak iz Italije). Srednja vrednost spoljasnjeg
hazard indeksa iznosi 0,49+0,02. Sve dobijene vrednosti, osim jednog uzorka iz Italije i jednog iz
Kine, su ispod preporucene granice Hex < 1 (Alali et al., 2018). Dobijeni rezultati su uporedivi sa
istrazivajima keramickih plocica iz Kine i Egipta (Lu et al., 2014; Uosif, 2013), Tabela 8.39.

Dobijene vrednosti unutra$njeg hazard indeksa se krec¢u i opsegu od 0,13+£0,01 (uzorak iz
Hrvatske) do 1,79+0,06 (uzorak iz Italije). Srednja vrednost unutrasnjeg hazard indeksa za svih 99
analiziranih uzoraka je 0,67+0,03. Sve dobijene vrednosti, osim jednog uzorka iz Italije, jednog iz
Spanije, jednog iz Evropske Unije i &etiri iz Kine, su ispod preporucene granice Hex < 1 (Narloch
et al., 2019). Dobijeni rezultati su uporedivi sa vrednostima dobijenim za keramicke plocice iz
Kine (Lu et al., 2014), Tabela 8.39.

Tabela 8.36 Vrednosti korelacionog faktora (R?) izmedu varijabli izmerenih i procenjenih za 78
uzoraka keramickih plocica uvezenih u Srbiju iz 9 zemalja sveta.

Ara At Ax Rayq L, l, Hin Hex D | E ELCR
Ara 1
A - 1
Ax - - 1
Raeg 0,76 0,81 0,68 1
1, 0,74 0,80 0,71 0,99 1
l, 1 0,30 0,36 0,69 0,67 1
Hin 0,86 0,69 0,61 0,98 0,97 0,86 1
Hex 0,76 0,81 0,68 1 0,99 0,76 0,98 1
D 0,78 0,77 0,69 0,99 0,99 0,78 0,98 0,99 1
E 0,78 0,77 0,69 0,99 0,99 0,78 0,98 0,99 1 | 1
ELCR 0,78 0,77 0,69 0,99 0,99 0,78 0,98 0,99 1 | 1 1
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Tabela 8.37 Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Raeg), gama indeksa (l,). alfa indeksa () i spoljasnjeg hazard indeksa
(Hex) za 99 uzoraka keramickih plocica analiziranih u ovoj studiji. (SD=standardna devijacija)

Zemlja Broj Rae, (Bq kg™) I, Iy Hex
porekla uzoraka Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD
Italija 41 60+6-411+15 | 178+10 0,210,02- 0,65+0,03 | 0,09+0,02-1,26+0,05 | 0,33+0,03 0,160,02- 0,48+0,03
B B B 1,45+0,05 T e e e 1,11+0,04 T
“ .. 0,34+0,02- 0,25+0,01-
Spanija 17 94+6-266+13 | 180+12 0,98+0,05 0,66+0,04 | 0,19+0,02-0,56+0,05 | 0,30+0,02 0,72+0,04 0,30+0,02
. 156+49- 0,56+0,03- 0,42+0,02-
Kina 9 380414 277121 1.36£0.05 0,99+0,07 | 0,24+0,03-0,93+0,05 | 0,51+0,07 1,03£0,04 0,75+0,06
0,11+0,01- 0,09+0,01-
Hrvatska 4 31+4-149+6 93+26 0.54+0 02 0,34+0,09 | 0,08+0,01-0,41+0,03 | 0,21+0,07 0,40£0,02 0,25+0,07
127+7- 0,46+0,02- 0,34+0,02-
EU 3 265413 193433 0,950 05 0,70+0,12 | 0,27+0,02-0,58+0,05 | 0,38+0,08 0,72+0.04 0,52+0,09
Rumunija 1 80+4 0,14+0,01 0,29+0,01 0,22+0,01
Turska 1 107+6 0,20+0,02 0,39+0,02 0,29+0,02
N 0,33+0,01- 0,136+0,003- 0,25+0,01-
Srbija 21 91+2-275+4 18418 1,010,02 0,68+0,03 0,480 01 0,28+0,02 0,74+0,01 0,50+0,02
Slovenija 1 42+2 0,16+0,01 0,10+0,01 0,11+0,01
Bugarska 1 10216 0,36+0,02 0,20£0,02 0,28+0,02
Opseg 31-411 0,11-1,45 0,08-1,26 0,09-1,11
Prosek + SD 18247 0,66+0,02 0,32+0,02 0,49+0,02
Preporucena vrednost 370° <1° <1° <1°

bpreporuéena vrednost data u Ref.(NEA-OECD, 1979);
Zpreporuéena vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000);
preporuc¢ena vrednost data u Ref. (Joel et al., 2018);
®preporuena vrednost data u Ref. (Alali et al., 2018).
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Tabela 8.38 Procenjene vrednosti unutrasnjeg hazard indeksa (Hiy), jacine apsorbovane doze (D), godisnje efektivne doze (E) i rizika od
nastanka kancera tokom zivota (ELCR) za 99 uzoraka analiziranih u ovoj studiji. (SD=standardna devijacija)

Zemlja Broj Hin D (nGy h) E (mSvy?) ELCR x 10°
porekla | uzoraka Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD Opseg Prosek+SD
.. 0,21+0,02- 0,031+0,003-
Italija 41 1,79+0,06 0,66+£0,04 | 6,4%0,7-47,5£1,7 20,1+1,1 0,233+0,008 0,10+£0,01 | 0,11+0,01-0,82+0,03 | 0,34+0,02
v .. 0,35+0,02- 0,051+0,003-
Spanija 17 1,0240,05 0,65+0,4 | 10,4+0,6-30,7x1,5 | 20,314 0,15120.007 0,10+£0,01 | 0,18+0,01-0,53+0,03 | 0,35+0,02
. 0,55+0,03- 0,084+0,005-
Kina 9 1,530.6 1,02+0,08 17£1-43,4£1,6 30,7+2,3 0,213+0,008 0,15+0,01 | 0,29+0,02-0,74+0,03 | 0,53%0,04
0,13+0,01- 0,018+0,002- 0,06+0,007-
Hrvatska 4 0.6320,03 0,40,1 3,6+0,4-17,3£0,7 10,6+2,9 0,085:0,004 0,05+0,01 0,300,012 0,18+0,05
0,49+0,03- 0,071+0,004- 0,250+0,013-
EU 3 1.03+0,06 0,73+0,13 | 14,440,7-29,9+1,5 | 21,9+3,7 0,147+0,007 0,11+0,02 0,51+0,03 0,38+0,06
Rumunija 1 0,29+0,01 8,9+0,4 0,044+0,002 0,154+0,007
Turska 1 0,40+0,02 12,2+0,7 0,060+0,003 0,210,012
.. 0,32+0,01- 9,95+0,23- 0,049+0,001- 0,171+0,04-
Srbija 21 1,0120,01 0,65%0,03 31,1040 51 20,84+0,96 0,153+0,002 0,102+0,005 0.536+0.009 0,36%0,02
Slovenija 1 0,16+0,01 4,9+0,3 0,024+0,001 0,085+0,005
Bugarska 1 0,38+0,02 11,2+0,6 0,055+0,003 0,19+0,01
Opseg 0,13-1,79 3,6-47,5 0,018-0,233 0,06-0,82
Prosek + SD 0,67+0,03 20,5+0,8 0,100+0,004 0,351+0,013
Preporucena vrednost/
prosecna vrednost U <1® 55 <19 0,3"

svetu

~h @D

= (=)

preporucena vrednost data u Ref. (Narloch et al., 2019);
prose¢na vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2008);
preporucena vrednost data u Ref. (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 36/18, 2018);
prose¢na vrednost data u Ref. (UNSCEAR, 2000).
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Tabela 8.39 Poredenje koncentracija aktivnosti **°Ra, ***Th i *°K, radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti (Rae,), gama indeksa (1,), alfa
indeksa (1), spoljasnjeg i unutrasnjeg hazard indeksa (Hex, Hin), jacine apsorbovane doze (D) | godisnje efektivne doze (E) za keramicke

plocice u ovoj studiji i drugim zemljama u svetu.

Zemlja

Broj

Koncentracija aktivnosti (Bg kg™)

Rag

D

E

porekla uzoraka | “*Ra 22Th K (Bg kg™ ly la Hex Hin (nGy h'Y) | (mSvy?) Reference
Hrvatska 5 61-95 53-66 560-810 185-239 | 0,69-0,96 - - - 160-220 | 0,80-1,09 | Jankovic et al., 2013
Kina - o | 232525 | 28556443 | 10482195 - - 0,28-059 | 0,42-0,85 | 94-196,5 | 0,46-0,96 Lu etal., 2014
Egipat 12 37355§ 55,1-109,5 | 201,9-314,5 - 0,47-0,88 - 0,36-0,68 - 143-267 | 0,07-0,13 Uosif, 2013
Greka 8 25-174 29-47 411-786 - 0,35-1,02 - - - 11-33 | 0,052-0,163 | Krstié et al., 2007
Indija 28 9,9-30,8 | 247-704 | 123416 | 62,4-1365 - - - - 52,7-1157 | 0,25-0,56 Rajam;%”&” etal.,
ltalija 4 79-150 60-72 500-1030 | 210-322 | 0,79-1,29 - - - 190-290 | 0,91-1,41 | Jankovic etal, 2013
Japan 10 31-170 35-110 260-980 - - - - - - 0,05-0,14 Iwaoka et al., 2015
Srbija 4 50-79 4371 620-1049 - 0,50-0,96 - - - 20-120 | 0,09-0,59 | Kurstié et al., 2007
Srbija 4 4375 49-65 556-729 - - - - - - - Manié et al., 2015
Stbija 5 28-112 | 3774 690-1450 - 0,60-0,98 - - - 176306 | 009-015 | odorovic etals
Spanija 27 14-362 6-88 43-1140 - 2,03 - - - 267,9 1,31 Madruga et al., 2018
37,8- Turhan and
Turska 39 1952 | 4121148 | 17-1044 - 0,75 0,41 - - 156-428 | 007-021 Virinlioglu, 2012
Turska 48 30-326 | 256-123 | 10,8-1249 | 11,5-486,1 - - - - - - Turhan et al., 2011
Jemen 10 0-549 0-267 24-869 57946 | 0,42-6,46 - 0,15-2,55 - 27-420 | 0,27-4,22 | Aminand Naji, 2013
15.13- 12.69- :
Kamerun - 17.05 13.96 - 36.03 - - 0.097 - 16.1 0.079 Ngachin et al., 2007
... 138.44- 70.61-
Nigerija 10 27-241 | 41-4455 | 270-670 cenos | 049279 | 0.19-1.21 | 049228 | 037-211 | ,on | 065-369 Joel et al., 2018
Druge zemlje - 30-200 20-200 160-1410 - - - - - - - IAEA, 2003
Zemlje u svetu - 50 50 500 - - - - - - - UNSCEAR, 1993
10 ngja u 99 16-252 4-117 <60-1110 31-411 | 0,11-1,45 | 0,08-1,26 | 0,09-1,11 | 0,13-1,79 | 3,6-47,5 | 0,018-0,233 Ova studija
Srbija 21 27-97 34-70 206-1020 91-275 | 0,33-1,01 | 0,14-0,48 | 0,25-0,74 | 0,32-1,01 | 9,95-31,19 | 0,049-0,153 Ova studija
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Dobijene vrednosti ja¢ina apsorbovanih doza gama zra¢enja se krec¢u u intervalu od 3,6+0,4
nGy h* (uzorak iz Hrvatske) do 47,5+1,7 nGy h™*. Srednja vrednost jagine apsorbovane doze gama
zraenja za svih 99 uzoraka keramickih plogica je 20,5+0,8 nGy h™. Procenjene vrednosti za sve
uzorke su ispod proseéne vrednosti za gradevinske materijale od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008).
Dobijene vrednosti su uporedive sa rezultatima iz ranijih istraZivanja za keramicke ploCice iz
Eqgipta, Turske, i Srbije (Turhan and Varinlioglu, 2012; Todorovi¢ et al., 2014a; Uosif, 2013),
Tabela 8.39.

Dobijene vrednosti godisnjih efektivnih doza se kre¢u u rasponu od 0,018+0,002 mSv y™*
(uzorak iz Hrvatske) do 0,233+0,008 mSv y* (uzorak iz Italije). Prose¢na godisnja efektivna doza
za 99 uzoraka keramickih plogica iznosi 0.100+£0.004 mSv y™. Dobijene vrednosti godinjih
efektivnih doza za sve uzorke su ispod preporucene vrednosti od 1 mSv y* (EU, 2014; SI. Glasnik
RS 36/18, 2018). Dobijene vrednosti su uporedive sa vrednostima iz ranijih istrazivanja za
keramicke plocice iz Turske (Turhan and Varinlioglu, 2012), Indije (Rajamannan et al., 2013),
Japana (Iwaoka et al., 2015) i Srbije (Todorovi¢ et al., 2014a), Tabela 1.

Dobijene vrednosti rizika od nastabka kancera tokom Zzivota se kreéu u rasponu od
(0,060,007)-10°° (uzorak iz Hrvatske) do (0,82+0,03)-10 (uzorak iz Italije). Srednja vrednost
rizika od nastanka kancera tokom Zivota za svih 99 analiziranih uzoraka iznosi (0,351+0,013)-107,
Dobijene vrednosti su kod 51 uzorka iznad prosecne vrednosti za gradevinske materijale od
0,3-10° (UNSCEAR, 2000).

U Tabeli 8.36 date su vrednosti korelacionih faktora (R%) za uspostavljene korelacije izmedu
koncentarcija aktivnosti analiziranih radionuklida, kao 1 wveli¢ina koriS¢enih za procenu
radijacionog rizika od koriS¢enja u enterijeru. Medu svim veli¢inama uspostavljene su znacajne
korelacije sa korelacionim faktorom R® > 0,6.
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Slika 8.33 Poredenje relativnih zastupljenosti “°Ra, ***Th i **K u prosecnoj koncentraciji
aktivnosti za 14 uzoraka kaolina, 19 uzoraka feldspata, 20 uzoraka kvarca 78 keramickih plocica
uvezenih iz drugih zemalja i 21 uzorak keramickih plocica proizvedenih u Srbiji analiziranih u
ovoj studiji.

Na Slici 8.33 dato je poredenje relativnih zastupljenosti koncentracija aktivnosti °Ra, Z?Th i
YK za sirovine koje se koriste za proizvodnju keramigkih plogica, kao i zastupljenost u samim
kerami¢kim polo¢icama proizvedenim u 9 zemalja u svetu kao i za one proizvedene u Srbiji.

144



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

Uocava se da je distribucija °Ra u cirkonu i kvarcu najveéa, dok je u kaolinu i feldspatu znatno
niza. Zastupljenost ?*2Th je najveéa u kvarcu, a “°K najvisa u feldspatu i kaolinu. Na osnovu datih
relativnih zastupljenosti analiziranih radionuklida uocava se da keramicke plocice proizvedene u
Srbiji imaju relativno sli¢nu zastupljenost kao i u ostalih 9 zemalja u svetu, i da u poredenju sa
sirovinskim materijalima nivo radioaktivnosti finalne keramicke ploCice zavisi pre svega od
zastupljenosti radionuklida u kaolinu i feldspatu kao sirovinama sa najveci udelom pri proizvodnji.

8.4.1 Strukturna i hemijska karakterizacija keramickih plocica proizvedenih u Srbiji

Rezultati rendgenske strukturne analize (XRD) za 5 odabranih uzoraka keramickih plocica
proizvedenih u Srbiji prikazani su na Slici 8.34a (za 3 uzorka podnih keramickih plocica) i Slici
8.34b (za 2 uzorka zidnih keramickih plocica). U tri uzorka podnih keramickih plo¢ica uoceno je
prisustvo ¢etiri mineralne faze kvarc (SiO,), mulit (2Al,03Si0,), anortit (CaAl,Si,Og) i mikroklin
(KAISi30s). U dva uzorka zidnih keramickih plo€ica uoene su tri mineralne kvarc (SiO3), anortit
(CaAl;Si,Og) i mikroklin (KAISi3Og). Kristalna faza kvarca u svim uzorcima poti¢e od kaolina i
kvarcnog peska kao glavnih komponenti pri proizvodnji, dok faza anortita poti¢e iz feldspata.
Uoceno je prisustvo veceg udela feldspatne mineralne faze u uzorcima zidnih keramickih plocica u
odnosu na podne zbog efekta pecenja na nizoj temperaturi (<1250°C), dok se podne keramicke
ploCice peku na viSoj temperatuti. Dobijeni rezultatai mineralo§ke analize (XRD) su u dobroj
saglasnosti sa rezultatima hemijske analize (XRF).

@ Q Q- Kvarc (Si0,) (b) Q Q- Kvarc (Si0,)
A - Anortit (CaAlSi,O,) A - Anortit (Ca AlSi,0,)
Mi - Mikroklin (KAISi,O,) Mi - Mikroklin (KAISI,O,)

M - Mulit (2A1,0,Si0,)

Mi/A Qm

Q
am AU wd Yo | a9
Q Mi/A
A M ’

Qm
oM/ wedka § oo
Q

Intenzitet (Proizvoljne jedinice)
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. Q Q
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Slika 8.34 Mineraloska analiza (XRD) podnih (a) i zidnih (b) keramickih plocica proizvedenih u
Srbiji u fabrici Zorka Keramika iz Tabele 8.35.

Rezultati XRF elementalne analize za 5 uzoraka keramickih plocica dati su u Tabeli 8.40.
Rezultati elementarne analize su predstavljeni za glazuru i biskvit keramickih plocica. Elementi sa
najveom zastupljenos$¢u u glazuri keramickih ploc¢ica su: Si, Ca, Zr, Al, Zn 1 K sa masenim
udelom u rasponu od 33,7 do 45,36 mas. % za Si; od 6,31 do 10,15 mas. % za Ca; od 2,61 do
14,84 mas. % za Zr; od 4,52 do 10,41 mas. % za Al; od 0,20 do 8.79 mas. % za Zn; i od 1,15 do
2,66 mas. % za K. Maseni udeo ostalih analiziranih elemenata je manji od 1 mas. %. Elementi sa
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najvecom zastupljeno$¢u u biskvitu su: Si, Al, Ca, K i Fe sa masenim udelom u rasponu od 37,7
do 44,10 mas. % za Si; od 12,16 do 15,0 mas. % za Al; od 0,69 do 4,96 mas. % za Ca; od 0,67 do
2,72 mas. % za K; 1 od 1,40 do 1,69 mas. % za Fe. Primetno je da je maseni udeo K 1 Ca veéi u
zidnim nego u podnim keramickim plo¢icama zbog veceg udela Ca-, K- feldspata, Slika 8.34 i
Tabela 8.40. Masenu udeo ostalih analiziranih elemenata je manji od 1 mas. %.

Tabela 8.40 XRF elementalna analiza (mas. %) za uzorke keramickih plocica proizvedenih u
Srbiji u fabrici Zorka Keramika iz Tabele 8.35.

Oznaka Glazura/

Uzorka Biskvit Na Mg Al Si P S Cl K Ca Ti Cr Mn Fe Cu Zn Sr Zr

Wi Glazura 0.38 | 0.75 7.89 33.7 0.001 <0.001 0.71 1.02 6.52 <0.001 0.013 0.007 | 0.11 0.019 4.44 0.04 5.66

Biskvit 0.08 | 173 13.7 37.7 0.001 0.019 0.014 | 274 4.96 0.34 0.01 0.006 | 143 | 0.002 | 0.036 0.023 0.123

Glazura 0.97 | 0.44 5.60 40.83 | 0.048 0.009 0.16 141 8.49 0.051 0.37 0.003 | 0.75 | 0.016 8.79 0.05 2.61

w2 Biskvit 012 | 115 | 13.01 | 39.51 | 0.016 0.24 0.41 2.48 4.84 0.43 0.005 | 0.006 | 1.40 | 0.002 | 0.015 0.020 0.088

Glazura 1.02 | 0.94 5.04 38.9 0.08 0.049 0.55 112 6.31 0.093 0.044 | 0.002 | 0.78 | 0.018 8.19 0.015 4.41

F1

Biskvit | 023 | 1.38 | 1441 | 4328 | 0.1 021 | 0.001 | 269 | 0.98 044 | 0.031 | 0003 | 1.69 | 0.002 | 0.054 | <0.001 | 0.22
F2 -

Glazura 0.17 | 0.80 4.52 45.36 | 0.001 0.001 0.001 | 0.68 10.15 0.096 0.037 | 0.004 | 0.23 1.79 0.024 8.55
Biskvit 0.38 | 0.98 15.0 43.38 0.08 0.045 0.016 | 2.45 0.69 0.42 - 0.012 | 147 0.022 0.024 0.103

F3 Glazura 0.81 | 0.53 1041 | 36.84 0.013 <0.001 0.074 | 0.85 7.76 0.33 0.020 0.006 | 0.20 0.046 0.20 0.011 14.84

Biskvit 0.26 | 2.49 12.16 | 44.10 0.039 0.055 0.037 | 2.65 1.69 0.34 0.007 0.005 1.49 0.001 | 0.034 0.017 0.16

Na osnovu poznate &injenice da 1% stabilnog K sadrzi oko 310 Bq kg™ primordijalnog “°K
(Pilakouta et al., 2017), moze se uociti da rezultati izmerenog sadrzaja K za sve uzorke keramickih
plocica iz Tabele 8.35 daju dobro slaganje sa onima izmerenim metodom gama spektrometrije
(Tabela 8.35). Odsupanje ovih rezultata je oko 7%. Izvor ovog odstupanja lezi u ¢injenici da su
metodom gama spektrometrije mereni uzorci zajedno sa glazurom sa manjim sadrZzajem ovog
radionuklida, koji je umanjio relane rezultate u samom biskvitu. Upotrebom XRF metode moze se
proceniti da je sadrzaj “°K u glazuri keramickih plo¢ica analiziranih u ovoj studiji u rasponu od
211 Bq kg™ (uzorak F2) do 437 Bq kg™ (uzorak W2).

Na osnovu analize sirovinskih materijala i finalnih keramickih ploCica u ovom poglavlju
mogu se izvesti slede¢i zaklju€ci. Na osnovu izmerenih vrednosti ?26Ra, #*Th i “K, izvriena je
detaljna procena radijacionog rizika za radnike u keramickoj industriji, a dobijeni rezultati
pokazuju da ne postoji posebna opasnost od izloZzenosti radnika jonizuju¢em zracenju tokom rada
sa NORM materijalima (kaolin, feldspat, kvarc i cirkon) u srpskim kerami¢kim industrijama.
Izmerene vrednosti pokazuju da relativni doprinos %*Ra, *?Th i “°K ukupnoj koncentraciji
aktivnosti u kerami¢kim ploc¢icama zavisi od relativnog doprinosa tih radionuklida u kaolinu i
feldsparu, kao glavnim polaznim sirovinama prilikom proizvodnje.

Na osnovu dobijenih vrednosti moZe se zakljugiti da je koncentracija aktivnosti °Ra
znacajno viSa kod uzoraka cirnkona u poredenju sa ostalim sirovinama koje se koriste u
keramickoj industriji. Dobijeni hazard indeksi prelaze preporucene vrednosti, dok godiSnje
efektivne doze ne prelaze dozvoljenu granicu od 20 mSv godisnje za sve uzorke. Procenjeni alfa
dozni ekvivalenti i brzine masenih ekshalacija radona za cirkon uporedivi su sa vrednostima za
ostale gradevinske materijale. Iz ovoga se moze zakljuciti da ne postoji posebna opasnost od
izloZenosti radnika u keramickoj industriji jonizujué¢em zracenju nastalom iz cirkonskih minerala.
Primena standardnih mera predostroznosti tokom rada sa mineralima cirkona, kao Sto je
odrzavanje li¢ne higijene posle rada, dovoljna je da se nivo radijacionog rizika smanji na
prihvatljiv nivo.

Radijacioni rizik je takode procenjen za izlozenost ljudi zracenju koji potice iz keramickih
plocica, gde dobijeni rezultati pokazuju da se analizirane keramicke plo¢ice mogu smatrati u
potpunosti radioloski bezbednim i ne predstavljaju znacajnu opasnost od izlozenosti zracenju.
Rezultati XRD strukturne analize keramickih plo¢ica pokazuju da su glavne uo¢ene mineralne
faze: kvarc, mulit i feldsprat (anorthit i mikroklin). XRF analizom dobijeni sadrzaj K i Ca u
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keramickim plo¢icama je do 3 mas. % za K oko 10 mas. % za Ca koji potice iz faze feldspata.
Sadrzaj Al je oko 14 mas.% sa poreklom iz mulitne i feldspatne faze (koje poticu od kaolina i
feldspata kao glavnih sirovina pri proizvodniji).

Izmeren je sadrzaj elementarnog Si u keramickim plo¢icama od 45 mas.%, koji ima poreklo iz
kaolina i kvarca kao sirovina. Na osnovu vrednosti godi$njih efektivnih doza za uzorke kaolina,
feldspata i kvarca moze se zakljuciti da je njihova upotreba u industriji keramike u potpunosti
radiolo$ki bezbedna. Izmereni udeo elementarnog Zr i Si u glazuri keramickih plocica iznosi do 15
mas.% odnosno do 45 mas.%, respektivno. A najvec¢a izmerena koncentracija aktivnosti “°Ra u
cirkonijum silikatu je 4120 Bq kg™. Na osnovu dobijenih vrednosti gama indeksa i godisnjih
efektivnih doza za uzorke cirkona moze se zakljuciti da postoji potencijalni radijacioni rizik od
njegove upotrebe u proizvodnji keramickih plocica.

Da bi se ispitao uticaj ekshalacije radona iz keramickih plocica, odnosno njegov doprinos
ukupnij unutrasnjoj koncentraciji radona, izvrSena su dodatna istraZzivanja u narednom poglavlju.

8.4.2 Merenje ekshalacije radona iz keramickih plocica

S obzirom da keramicke plocice imaju Siroku upotrebu u gardevinarstvu tj. eneterijeru u Srbiji, ali
I svetu, za oblaganje podnih i zidnih povrSina, ispitivan je njhov doprinos ekshalacije radona u
ukupnoj koncentraciji radona u zatvorenom prostoru.

Slika 8.35 Eksperimentalne postavke merenja ekshalacije radona iz podnih (a i b) i zidnih
(¢) keramickih plocica u radonskoj komori zapremine 39 | aktivnim uredajima RAD7 i RTM 1688-
2 u dve prostorije na Akademiji strukovnih studija Sabac.

U ovoj studiji, da bi se odredila brzina povrSinske ekshalacije radona (Es) iz podnih i zidnih
keramickih ploc¢ica koris¢eni su aktivni uredaji RAD7 i RTM 1688-2 i radonska komora
zapremine 39 1 da bi se stvorio zatvoren kruzni sistem protoka vazduha. Eksperimentalne postavke
merenja prikazana je na Slici 8.35. Vazduh se zajedno sa radonom iz podnih keramickih plocica (i
iz tla ispod) usisava u aktivni uredaj i konstantno kruzi kroz zatvoren sistem koji ukljucuje aktivnu
zapreminu uredaja, cev za aprorpciju vlage (CaSO,) (samo kod uredaja RAD7), plasticne cevi i
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komoru za merenje ekshalacije radona. Dimenzije komore za merenje ekshalacije radona (“radon
box-a”) su 60 cm x 40 cm x 16,3 cm, Slika 8.35. Kako bi se spre¢ilo odnosno minimiziralo
curenje radona iz merne komore zaptivanje dodirnih kontakata merne komore sa keramickim
ploc¢icama je vrSeno pomocu izolir trake, Slika 8.35. Merenja ekshalacije radona su vrSena u
ciklusima po 15 minuta, prema ISO 11665-7 standardu (ISO 11665-7, 2012). U jednoj od prostrija
merenje ekshalacije radona je sprovedeno do uspostavljanja sekularne radioaktivne ravnoteze.
Koriste¢i izmerene podatke, brzine povrSinske ekshalacije radona su dobijene iz dva razlicita fita,
linearnog i eksponencijalnog prema relacijama (3.35 i 3.28), u zavisnosti od vremenskog trajanja
merenja ekshalacije radona.

Merenja su izvrSena iz podnih i1 zidnih keramickih plo¢ica na Odseku za medicinske i
poslovno-tehnoloske studije Akademije strukovnih studija Sabac u tri razli¢ite prostorije odnosno
za tri vrste keramickih plocica iz Tabele 8.35 proizvodaca Zorka Keramika (uzorci F2 i F7-podne
keramicke plocice i uzorak W1-zidne keramicka plocice). Prostorije u kojima su vr§ena merenja su
Klub studenata (F7), Laboratorija za fiziku (F2) i nastavnicki toalet (W1). Ispod analiziranih
podnih keramickih ploéica nalazi se sloj betona i ravnajuci sloj (kosuljica), dok je zid ispod zidnih
keramickih ploc¢ica u nastavni¢kom toaletu izgraden od Supljeg gradevinskog termobloka (¢ime je
doprinos radona od drugih gradevinskih materijala minimiziran u ovoj prostoriji u odnosu na
podne keramicke plocice).

a) 450 Podne plocice Akademija Sabac
(@) s00] V=135(26)+130(30)x P !
. Usorak F7 R?=0,79
2 350 zoral r=0,91
o 300 ]
QE 250 4
& 200
150
100 4 RAD7 pocetak
50 T T T T T T T
02 0.4 06 08 1,0 1,2 1.4 16
t(h)
(b) 700 y=173(30)+131(18)x Podne plocice Akademija Sabac
600 -
Uzorak F7 R?=0,82
&~ 500 r=0,92
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t(h)
160 4 Zidne plocice Akademija Sabac
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N'E 100 r=0,61
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0,0 0,5 1,0 15 2,0 25 30

t (h)
Slika 8.36 Rezultati merenja povrsinske ekshalacije radona (Cryn) uredajem RAD7 iz podnih i
zidnih keramickih plocica iz Tabele 8.35 na Akademiji strukovnih studija Sabac u prostorijama
Kluba studenata (a i b) i nastavnickom toaletu (c) u vremenskim intervalimaod 1,513 hu
ciklusima po 15 minuta.
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Merenja ckshalacije radona su izvrSena 13. februara 2020. godine u prostorijama Kluba
studenata (uzorak F7), od 13 — 16.2.2020. u Labratoriji za fiziku (uzorak F2) i 3. marta 2020.
godine u nastavnickom toaletu (uzorak W1) za zidne keramicke ploCice. Pre pocetka merenja
RAD7 i RTM 1688-2 su produvani ¢istim vazduhom van prostorije, kako bi se iz aktivnih komora
uklonio zaostali radon. Za uzorke F7 i W1 izvrSena su merenja od 5, 6 i 12 ciklusa po 15 minuta sa
RAD7 i RTM 1688-2 aktivnim uredajima. Rezultati za kra¢a vremena merenja su linerano fitovani
i prikazani na Slici 8.36 imajuc¢i u vidu da linerana funkcija (relacija (3.35)) dobro aproksimira
ekshalaciju radonskog gasa u pocetnim trenucima merenja uz zanemarivanje efekata povratne
difuzije i curenja radona (ISO 11665-7, 2012). Prema saznanjima autora i prema dostupnim
istrazivanjima, moze se re¢i da ovakav nacin merenja ekshalacije radona direktno iz poda u
prostoriji radonskom komorom predstavlja prvo istrazivanje ovog tipa u Srbiji.

Tabela 8.41 Parametri eshalacije radona mereni za uzorke podnih i zidnih keramickih plocica:
vreme merenja (t), pocetna koncentracija radona (Cyp), koeficijent pravca linearnog fita (k) i
brzine povrsinske ekshalacije radsona (Es) odredeni merenjem radona aktivnim uredajem RAD7.

Uzorak Prostorija t (min) C, (Bq m™) k(Bgm®h?) E; (Bqm~”h?)
F7 Klub studenata 90 135+26 130+30 21,750
F7 Klub studenata 180 17330 131+18 21,8+3,0

W1 Nastavnicki toalet 180 11+10 1516 2,5+1,0
500
_|RAD?
[ IRTM 16882

|
ol |
I | i B

100

CRn (Bq m-S)

1] T T
0,2 04 06 0,8 1,0

th)
Slika 8.37 Poredenje vrednosti koncentracija aktivnosti radona (Crp) izmerenih u Klubu studenata
na Akademiji strukovnih studija Sabac merenjem ekshalacije istovremeno aktivnim uredajima
RAD7 i RTM 1688-2 u ciklusima po 15 min.

Parametri dobijeni nakon uspostavljanja linearnih korelacija, kao i vrednosti brzina
povrsinskih ekshalacija (Es) prikazani su u Tabeli 8.41. Dobijena pocetna koncentracija radona u
prostoriji Kluba studenata (Cy) za vremena merenja od 90 min i 180 min su u okvirima mernih
nesigurnosti. Vrednost pocetne koncentracije radona tokom merenja ekshalacije radona u
nastavni¢kom toaletu za uzorak W1 je oko 13 puta niza u odnosu na vrednost u Klubu studenata.
Potrebno je naglasiti da je rezim provetrenosti bio prilicno lo§ duzi vremenski period u Klubu
studenata u kome je merena ekshalacija radona, dok je u nastavni¢kom toaletu normalan i Cest
rezim provetravanja, $to je rezultiralo i niZom procenjenom vredosti unutrasnje koncentracije
radona. Dobijena vrednost koeficijenta pravca lineranog fita za uzorak F7 tokom 90 min i 180 min
merenja je priblizno ista sa manjom mernom nesigurnosti za oko 40% za duplo duze vreme
merenja od 180 min. Usled priblizno istih vrednosti koeficijenata pravca dobijene su isto tako
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priblizne vrednosti brzina povrSinske ekshalacije radona za uzorak F7, dok je brzina povrSinske
ekshalacije radona oko 8,8 puta niza za uzorak W1, Tabela 8.41. Ovo je direktna posledica
eliminisanja efekta tla koje doprinosi povecanju ukupne izmerene ekshalacije radona.

Da bi se validovali dobijeni rezultati uredajem RAD7 merenja ekshalacije radona su izvrSena i
uredajem RTM 1688-2. Merenja u Klubu studenata za uzorak F7 su sprovedena umetanjem
aktivnog uredaja RTM 1688-2 u mernu komoru, Slika 8.35b, nakon ¢ega je merna komora takode
priklju¢ena na aktivni uredaj RAD7, tako da su merenja sa oba uredaja vrSena istovremeno.
Merenja su sprovedena za vreme od 1 h u ciklusima po 15 min za oba uredaja. Izmerene vrednosti
za 4 ciklusa merenja prikazane su na Slici 8.37. Uocava se da su sve izmerene vrednosti sa oba
uredaja u okvirima njihovih mernih nesigurnosti, Sto potvrduje tacnost dobijenih rezultata.

Uredajem RTM 1688-2 merena je i koncentracija radona u samoj prostoriji Kluba studenata
za vreme od 2 h u ciklusima po 5 min. Dobijeni rezultati prikazani su na Slici 8.38. Mogu se uociti
varijacije u koncentraciji izmerenog radona, sa prosecnom vrednosti od 224+24 Bq m™ (prosecna
vrednost + standardna devijacija). Dobijena prose¢na vrednost je uporediva sa vrednostima
procenjenim iz intersept-a lineranog fita 173+30 Bq m™ odredenog uredajem RAD7, §to potvrduje
ispravnost koris¢enog nacina procene jer su dobijene vrednost uporedive u okvirima iskazanih
mernih nesigurnosti.

700
Ciklusi 5 min —e— RTM 1688-2

600

500

t N /*\Hﬁ NEARNE

100

C,,=224(24) Bqm™=

Crn (Ba m®)

04
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1:0 1,2 1.4 16 1,8 2,0
t (h)
Slika 8.38 lzmerene vrednosti koncentracija aktivnosti radona u samoj prostoriji (Klub studenata)
uredajem RTM 1688-2 u ciklusima po 5 min.

Da bi se procenio doprinos koncentacije radona od keramickih plocica ukupnoj vrednosti
koncentracije aktivnosti radona u prostoriji Kluba studenata i nastavnickom toaletu odredena je
brzina ekshalacije radona iz samih keramickih plocica aktivnim uredajem RAD7, kao i vrednosti
koeficijenta emanacije (&). Plocice su izrezane u cilindriénom obliku, preénika 6 cm, debljine
8,8 mm. Za oba uzorka su izrezane po 3 plo¢e navedenih dimenzija iz kojih je pracena ekshalacija
radona uredajem RAD7 u periodu od oko 100 h, za uzorke F7 i W1. Povrsina oba uzorka
kerami&kih plogica je iznosila 2,19 x10% m% Merenja su sprovedena u mernoj komori zapremine
4,25 |, gde je efektivna zapremina mernog sistema iznosila oko 5,09 I. Vrednosti koncentracija
aktivnosti ?*Ra u uzorcima izmereni su metodom gama spektrometrije. Dobijene vrednosti
povrsinske ekshalacije radona, koeficijenta emanacije i unutrasnje koncentracije radona koja
potice od keramickih plocica date su u Tabeli 8.42. Dobijene vrednosti brzina povrSinske
ekshalacije radona su nize u poredenju sa vrednostima za druge gradevinske materijale (Al-Azmi
et al., 2018; Faheem and Matiullah, 2008; Shoeib and Thabayneh, 2014; Stoulos et al., 2003), te se
sa razlogom u pojedinim istrazivanjima niska brzina ekshalacije radona iz pojedinih uzoraka
keramickih ploc€ica nije mogla oznaciti detektabilnom (Chen et al., 2010; Righi and Bruzzi, 2006).
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Dobijene vrednosti brzine povrSinske ekshalacije su uporedive sa rezultatima datim u
israzivanjima (Abo-Elmagd et al., 2018; Chen et al., 2010).

Tabela 8.42 Brzine povrsinske ekshalacije radona (Es), koeficijenti emanacije (&) kao i procenjene
vrednosti doprinosa unutrasnjoj koncentraciji radona (Cry) odredeni aktivnim uredajem RAD7 za
uzorke keramickih plocica F7 1 WL.

Ar 2 2 E Crn 3

Uzorak . M S (M) x 10° S, % mBg m’
F7 53,5+1,0 171,54+0,01 2,19 18,5+3,5 0,57+0,11 57+11
W1 56,8+0,8 147,95+0,01 2,19 16,9+2,3 0,59+0,08 334+46

Na osnovu dobijenih vrednosti brzina povrsinske ekshalacije radona kao i izmerenih vrednosti
226Ra u uzorcima, odredene su vrednosti koeficijenata emanacije radona (&). Dobijene vredosti su
manje od 1%, $to je ispod tipi¢nih vrednosti za gradevinske materijale koje su u rasponu od (1 —
30) % (Bikit et al., 20112, $to je direktna posledica velike gustine matrice (oko 2350 kg m™),
relativno niskog sadrzaja “°Ra, kao i niske poroznosti materijala koja je oko 5,5% za uzorak F7,
(poglavlje 12). Vrednosti koeficijenta emanacije su uporedive sa dobijenim vrednostima u
istrazivanju (Verita et al., 2009). Poredenjem vrednosti brzine povrSinske ekshalacije radona
odredene merenjem u radonskoj komori uredajem RAD7 za uzorak W1 moze se videti da je
izmerena drasticno visa vrednost. Imaju¢i u vidu da je vlaznost u nastavnickom toaletu visa u
odnosu na onu u Klubu studenata, zbog isparavanja vode, te se moze re¢i da je vlaznost glavni
uzrok za dobijenu visu vrednost. Ovaj efekat povecanja brzine ekshalacije radona sa povecéanjem
vlaznosti uocen je i kod drugih gradevinskih materijala (Faheem and Matiullah, 2008; Hassan et
al., 2011; Saad et al., 2014; Tuccimei et al., 2006) i direktna je posledica povecanja koeficijenta
emanacije usled povecanja vlaznosti kako je uoceno i u istrazivanju (Cosma et al., 2001), a
posledica je mikrostrukture materijala (Janik et al., 2015).

Na osnovu vrednosti brzina povrsinske ekshalacije, prema relaciji (3.35), procenjene su
vrednosti unutrasnjih koncentracija radona (Cg,). PovrSina grekrivena podnim keramickim
plo¢icama F2 u prostoriji Kluba studenata iznosi S=69,71 m“, dok je zapremina vazduha u
prostoriji V=209,13 m®. Povrina zidnih plogica W1 &ija je ekshalacija radona merena u
nastavni¢nom toaletu iznosi $=14 m? a zapremina vazduha V=6,6 m*. Odavde sledi da je odnos
S/V potreban za procenu unutra$nje koncentracije radona prema relaciji (3.22) za Klub studenata
0,33 m™t i 2,12 m™? za nastavnicki toalet. Dobijene vrednosti unutrasnjih koncentracija radona pri
loSoj provetrenosti u prostoriji (pretpostavljena vrednost 4,=0,1 h™) koje poti¢u u prostorijama
iskljugivo od analiziranih uzoraka keramickih plo¢ica su manje od 1 Bq m™ za oba analizirana
uzorka. Tako da se njihov uticaj na ukupnu koncentraciju aktivnosti radona moze zanemariti, $to je
povrdeno 1 u istrazivanju (Saad et al., 2014).

Da bi se ispitale varijacije ekshalacije radona tokom vremena, merenja su sprovedena za
uzorke keramickih plocica F2 u Laboratoriji za fiziku takode na Akademiji strukovnih studija
Sabac. Merenja su izvrSena u opisanoj radonskoj komori tapremine 39 | tokom 92,25 h u ciklusima
po 15 minuta do postizanja sekularne radioaktivne ravnoteze aktivnim uredajem RAD7. lzmerena
koncentracija aktivnosti “°Ra u F2 uzorku keramickih plogica iznosi 65,3+1,0 Bq kg™. Dobijena
kriva ekshalacije radona prikazana je na Slici 8.39. Koncentracija radona se u poc¢etnim trenicima
merenja linearno povecava i nakon odredenog vremena tezi da se odrZava na istoj, ravnoteznoj,
vrednosti kao $to je prikazano na Slici 8.39. Posto je merenje poceto sa nekom koncentracijom
aktivnosti koja je pristutna u prostoriji (Co), ekshalacija radona iz poda i tla ispod izaziva dodatan
porast koncentracije radona u mernoj komori. U po¢etnim satima merenja (0-20 h) nagomilavanje
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radona u mernoj komori se moze aproksimirati linearnom krivom. Sa povecanjem koncentracije
radona u mernoj komori smanjuje se gradijent koncentracije izmedu komore i plocica, ¢ime se
povecava efektivna konstanta raspada radona, Sto se moze uociti po nagibu eksponencijalnih krivi
za razliCite intervale merenja. Nakon 60 h od pocetka merenja ekshalacije radona uspostavena je
radioaktivna ravnoteza.
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Slika 8.39 Rezultati merenja ekshalacije radona iz podnih keramickih plocica F2 u Laboratoriji za
fiziku na Akademiji strukovnih studija Sabac, fitovani za razlicite viemenske intervale merenja.

100

Tabela 8.43 Varijacije pocetne koncentracije radona (Cy) tokom merenja, ravnotezne
koncentracije aktivnosti radona (Ceq), efektivne konstante raspada radona (Aefr), doprinosi curenja
i povratne difuzije (4, +A) i povrsinske ekshalacije (Es) u razlicitim vremenskim intervalima
merenja sa Slike 8.39 za linearni fit krive tokm prvih 20 h merenja i eksponencijalni fit krive
ekshalacije za ostatak vremena merenja, za uzorak keramickih plocica F2.

Kriva VremenskKi Co k Ceq 1 3 Ao A Es
broj | interval(h) | Bam?) | ®qm3h?Y | @qm?) | A7) *107 ) 45,003 | (Bgm?h?)
1 0-10 193+12 31,2422 - - - 5,21+0,37
2 0-20 186+10 33,840,9 - - - 5,64+0,15
3 0-30 173+14 - 1704+257 25,8+6,1 18,2 7,33+£2,06
4 0-40 172+13 - 1704+139 25,9+3,7 18,3 7,36+1,21
5 0-50 166+12 - 1603167 28,824 21,2 7,70£0,72
6 0-60 148+13 - 1400+31 37,3+2,2 29,7 8,71+0,55
7 0-70 13713 - 1333+20 41,519 33,9 9,23+0,44
8 0-80 122+14 - 1263+14 47,5+£2,0 39,9 10,01+0,44
9 0-92,25 120+14 - 1256+11 48,2+17 40,6 10,09+0,37

Da bi se uocile promene u brzini ekshalacije radona tokom vremena fitovanje

eksperimentalnih rezultata je izvrSeno prema 2 fita za 9 vremenskih opsega, Slika 8.39. Parametri
nakon linearnog (0-20 h) i eksponencijalnog fita za ostale vremenske opsege (Co, K, Ceq, Aefr) dati
su Tabeli 8.43. VVrednosti intersept-a kod linerano fitovanih funkcija (0-20 h) odgovaraju pocetnoj
koncentraciji aktvnosti odnosno koncentraciji aktivnosti u prostoriji (Co), Slika 8.39, Tabela 8.43.
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Iz Tabele 8.43 se moze videti da se sa pove¢anjem vremena akumulacije radona u mernoj komori
smanjuje pocetna koncentracija radona (Cop) kao i ravnotezna koncentracija (Ceq), Sto je posledica
porasta efektivne konstante raspada (). Glavni uticaj na porast efektivne konstante raspada imao
je efekat curenja same merne komore, dok je efekat povratne difuzije bio slabije izraZzen imajuci u
vidu da je zapremina samih keramickih plocica iz kojih se meri ekshalacija 10 puta manja od
zapremine merne komore (Samuelsson, 1990; Tuccimei et al., 2006). Vrednosti integralnih
doprinosa curenja i povratne difuzije rastu u intervalu od (18,2-40,6)-10° h™, §to ukazuje da je
curenje merne komore bilo znacajno izrazeno.

Odredene vrednosti brzine povrSinske ekshalacije radona (Es) prema relaciji (3.35) date su u
Tabeli 8.43. Uocava se porast brzine povrsinske ekshalacije tokom vremena, gde glavni razlog lezi
u povecanju efekta curenja, $to je zabelezeno i merenjem ekshalacije radona kod uzoraka
fosfogipsa (poglavlje 11), tako da efekti curenja i povratne difuzije mogu uticati na vrednosti
brzine ekshalacije radona, na isti na¢in. Na Slici 8.40 date su zavisnosti efektivne konstante
raspada i njenih doprinosa povratne difuzije i curenja (4, +4)), te se moze uociti njihovo povecanje
tokom vremena gde je nakon 80 h postignuta saturacija, isto je uoceno i pri promeni brzine
povrsinske ekshalacije radona. Poredenjem vrednosti brzine ekshalacije u pocetnom trenutku
merenja nakon 10 h i krajnjem, oko 95 h uocava se da je ekshalacija radona veéa oko 2 puta, a
glavni uzrok treba traziti u poveéanju efekta curenja merne komore. Iz ovoga se moze zakljuciti da
zaptivenost merne komore u znatnoj meri uti¢e da dobijene rezultate te je potrebno pronaci
najbolji nacin zaptivanja merne komore u kontaktu sa samim materijalom (keramickim ploc¢icama)
jer o€ito nacin na koji je sprovedeno merenje ekshalacije radona nije dao zadovoljavajuce rezultate
ako se ekshalacija radona prati do uspostavljanja radioaktivne ravnoteze. Dakle, zaptivanje merne
komore izolir trakom nije uspela u najve¢oj meri da sprei curenje radona iz komore, te se u
budu¢im istraZivanjima 1 optimizaciji merne tehnike mora poraditi na minimiziranju uocenog
efekta ¢ime bi se osigurale ta¢nije vrednosti ako se radi o duZim vremenima merenja ekshalacije
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Slika 8.40 (a) Zavisnosti efektivne konstante raspada radona (Aef) (i doprionosa povratne difuzije
i curenja (Ap+ A4)) i (b) brzine povrsinske ekshalacije radona (Es)od vremena merenja (t),
odredene aktivnim uredajem RAD7 za uzorke keramickih plocica F2.

Nakon Sto su izvrSena merenja ekshalacije radona iz poda i zida obloZenih keramickim
plodicama u navedenim prostorijama na Akademiji strukovnih studija u Sapcu, izvrSena su
merenja unutras$njih koncentracija radona pasivnom mernom tehnikom pomocu ugljenih kanistera.
Merene su koncentracije aktivnosti radona u osam prostorija. Potrebno je naglasiti da izabrane
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prostorije imaju relativno slab rezim provetravanja, ili su imale samo tokom eksponiranja ugljenih
kanistera. 1lzmerene vrednosti koncentracija aktivnosti radona prikazane su u Tabeli 8.44. Prose¢no
vreme eksponiranja kanistera sa aktivnim ugljem bilo je oko 3 dana. Merenja su sprovedena u
prizemnim i prostorijama na 1. spratu u dve razli€ite zgrade. Potrebno je naglasiti da su obe zgrade
stare gradnje stim §to je unutra$njost renovirana poslednjih godina. Ostale karakteristike prostorija
u kojima je vrSeno merenje unutraSnje koncentracije radona date su u Tabeli 8.44. Dobijene
vrednosti se kreéu u rasponu od 35+3 Bq m™ u kancelariji direktora na 1. spratu do 608+13 Bq kg™
! koliko je izmereno u Laboratoriji za hemiju. Ako se uporede vrednosti brzina ekshalacija radona
iz poda za uzorke F2 i F7 u Klubu studenata i Laboratoriji za fiziku, moze se uociti da je vrednost
ekshalacije radona iz poda u Klubu studenata veéa nekoliko puta u odnosu na onu izmerenu u
Laboratoriji za fiziku, Tabela 8.43. Ovo je rezultairalo i skoro 2 puta ve¢om unutra$njom
koncentracijom radona u Klubu studenata (411+22 Bq m™), Tabela 8.44. Ovako visok rezultat se
dovodi u vezu sa postojanjem ocitih mesta za ulazak radona u prostoriju (pod prostorije Kluba
studenata je oblozen istim keramickim plo¢icama kao i u magacinu pored, ali na podu postoje rupe
koje predstavljaju izvode za struju i vodu kroz koje radonski gas moze lako da ude u prostoriju).

Tabela 8.44 1zmerene vrednosti koncentracija aktivnosti radona (Cgrn) u 8 prostorija na Akademiji
strukovnih studija Sabac i procenjene vrednosti godisnjih efektivnih doza koje poticu od
izlozenosti radonu za 7000h godisnje sa datim glavnim karakteristikama za svaku prostoriju.

Prostorija u zgradi i mesto Povrsina Crn Drn
merenja u prostoriji Sprat Pod (m? Bgm?® | (mSvy?’)
Magacin — polica, zgrada 1 Prizemlje Beton 1v1.<eramwke 6,00 905 1,69+0,09
plocice F7
Magacin — pod, zgrada 1 Prizemlje | Detonikeramicke 6,00 1096 | 2,04+0,11
plocice F7
Klub studenata — polica, zgrada1 | Prizemlje | D¢tonikeramicke 69,71 41122 | 7,710,41
plocice F7
Laboratorija za fiziku — klupa, Prizemlje Beton 1V1§eramlcke 68.37 29849 4,28+0,17
zgrada 2 plocice F2
Laboratorija za hemiju-polica, Prizemlje Beton Ivl:{eramlcke 75.00 608+13 | 11,41+0,24
zgrada 2 plodice F2
Nastavnicka kancelarija 1 - sto, Prizemlje Beton i laminat 24,74 8715 1,63+0,09
zgrada 1
Nastavmck;gl;:g;ellarua 2, sto, Prizemlje Beton i laminat 21,75 975 1,82+0,09
Biblioteka, polica, zgrada 1 Prvi sprat Beton i laminat 26,24 8145 1,52+0,09
Kancelarija direktora, sto, zgrada 1 | Prvi sprat Beton i laminat 17,25 35+3 0,66+0,06

Na prvom spratu Akademije Sabac su izmerene gotovo minimalne vredosti koncentracija
radona, ispod 100 Bq m™ (WHO, 2009), dok je u Zgradi 2 u Laboratoriji za hemiji izmerena
vrednosti od 608+13 Bq m™, §to ukazuje na visoku izlozenost kako zaposlenih tako i studenata ako
se uzme u obzir da je prema (WHO, 2009) gornji preporuceni limit koncentracije radona 300 Bq
m™3. Prose¢na vrednost koncentracija aktivnosti radona za svih 8 prostorija iznosi 218+193 Bq m>
(srednja vrednost + standardna devijacija), $to je duplo veca vrednost od one prijavljene u novijem
istrazivanju radona u Macvanskom okrugu u Srbiji (Eremi¢ Savkovi¢ et al., 2020).

U Tabeli 8.44 date su procenjene vrednosti godi$njih efektivnih doza od izlaganja radonu u
analiziranim prostorijama na Akademiji Sabac. Dobijene vrednosti se kre¢i u intervalu od
0,66+0,06 mSv y™ za kancelariju direktora na prvom spratu do 11,41+0,24 mSv y™* u Laboratoriji
za hemiju. GodiSnja efektivna doza procenjena za izlozenost radonu u Laboratoriji za hemiju je
oko 4,8 puta veéa od proseéne vrednosti za izlozenost od prirodnih izvora od 2,4 mSv y*
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(UNSCEAR, 2000). Procenjene vrednosti godisnjih efektivnih doza za Klub sudenata i
Laboratoriju za fiziku takode premasuju ovu vrednost, Tabela 8.44.

S obziorom na dobijene rezultate merenja ekshalacije radona iz poda za uzorke F2 i F7 i
poredenjem rezultata ekshalacije iz samih uzoraka keramickih plocica ¢ije su strukturne
karakteristike slicne, budu¢i da se radi o istom proizvodatu, moze se re¢i da je doprinos
ekshalacije radona iz samih keramickih plo¢ica ukupnoj koncentraciji radona u prostoriji manji od
1%. Iz ovoga se moze zakljuciti da podne keramicke ploCice ne predstavljaju efikasnu barijeru za
zaustavljanje dotoka radona iz zemlje, jer je u pojedinim prostorijama u kojima je pod oblozen
ovim kerami¢kim plo¢icama metodom ugljenih kanistera izmerena koncentracija radona iznad 300
Bgq m™ (WHO, 2009). Prema relaciji 6.10 pri najgorem scenariju izloZenosti od 7000 h godisnje
ovo mozZe rezultirati izloZenosti godisnjoj efektivnoj dozi od preko 11 mSv y*, Tabela 8.44.

Dodatni problem u trazenju mesta ulaska radona u prostoriju u ovom slucaju stvaraju mesta
spojeva plocica “fuge” koja su $irine oko 0,5 cm sacinjena od gradevinskog lepka, koji je jako
porozan i troSan materijal i koji obi¢no stvara sitne pukotine kroz koje radon u ovakvim
prostorijama ulazi u unutra$njost. S obzirom da su analizirane keramicke plocice dimenzija 33 x
33 c¢m, a merna komora 60 x 40 cm, povrSinom merne komore su obuhvaceni i spojevi (fuge)
keramickih plocica koje se mogu smatrati dodatnim putem dotoka radonskog gasa u prostoriju
osim transporta radona procesom difuzije, kao dominantnim procesom, kroz same keramicke
plocice. Ako se uzme u obzir da se ispod keramickih plocica u svim prostorijama nalazi sloj
betona izmedu 10 i 15 cm Kkao i to da je duzina difuzije radona za beton obi¢no veca od 25 cm
(Kumar and Chauhan, 2014; Porstendorfer, 1994), sa efektivnom poroznoscéu oko 20%, poglavlje
12, moze se zakljuciti da veliki deo radona iz tla ispod uspe difundovati u prostoriju bilo kroz fuge
ili kroz same keramicke plocice debljibe oko 9 mm.

9 Sirovine i gradevinski materijali opSte upotrebe

U ovom poglavlju razmatrane su radioloSke karakteristike standardnih gradevinskih materijala
(betona, maltera, opeke (cigle i blokova), crepa i siporeks blokova) kao i sirovina za njihovu
proizvodnju (cementa, peska, Sljunka, gradevinskog lepka i pepela). Sprovedena je procena
radijacionog rizika za najgori moguci scenario kao i procena ekshalacije radona iz analiziranih
uzoraka gradevinskih materijala na osnovu ranije procenjenih koeficijenata emanacije radona.
IzvrSena su dozimetrijska merenja Radiagem 2000 monitorom zrac¢enja u jednoj tipi¢noj kuci u
Sapcu, Srbija, izgradenoj od tipi¢nih gradevinskih materijala. lzmerene vrednosti doza su
uporedivane sa teorijski procenjenim vrednostima. U jednoj od prostorija analizirane porodi¢ne
kuce izvrSeno je merenje unutrasnje koncentracije radona metodom ugljenih kanistera, gde je
izvrSena dodatna procena radijacionog rizika od izloZenosti alfa zracenju.

Prema dostupnim podacima nivoa radioaktivnosti u Srbiji i svetu, gradevinski materijali opste
upotrebe obi¢no ne poseduju znacajan nivo radioaktivnosti od prose¢nih vrednosti (UNSCEAR,
1993), dok recimo pepeo od sagorevanja uglja koji se koristi kao sirovina u proizvodnji cementa
moze sadrzati nivo radioaktivnosti iznad preporu¢enih vrednosti. Lete¢i pepeo kao nus proizvod
termalnih postrojenja (termoelektrana i individualnih lozista uglja) koncentriSe radionuklide poput
235y, B8y, 22°Ra i 2%2Th, %D, 2%Pg i *°K sa faktorom 20 do 25 u poredenju sa nivoima izvornog
treseta (EC, 1999). U svetu se godisnje proizvede oko 280 miliona tona ugljenog pepela, od ¢ega
se 40 miliona tona Koristi u proizvodnji cigle, cementa, asfaltnih mesavina i dr. (UNSCEAR,
2006). Iz takvih izvora pojedinacne doze izlozenosti zracenju za javnost mogu biti oko 100 mSv
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godiS$nje. Cement se uspeSno zamenjuje pepelom u betonu u opsegu od 10% do 80%. Kako je
pepeo opasan otpad koji sadrzi otrovne metale i radionuklide, podsti¢e se njegova upotreba kao
gradevinskog materijala. Tako je pepeo postao sirovinski gradevinski materijal sa nultom cenom
za koji bi inaCe bilo potrebno posebno upravljanje otpadom zbog svojih fizickih i hemijskih
karakteristika (Pacheco-Torgal et al., 2012).

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti “°Ra, #**Th i “°K za 14 uzoraka tipi¢nih
sirovinskih materijala (2 uzorka peska, 2 uzorka $ljunka, 2 uzorka cementa, 2 uzorka gradevinskog
lepka i 6 uzoraka pepela) koje se koriste u proizvodnji gradevinskih materijala u Srbiji, dati su u
Tabeli 9.1. lzmerene vrednosti ova tri radionuklida kod uzoraka peska, Sljunka, cementa i
gradevinskog lepka su ispod prose¢nih vrednosti za gradevinske meterijale u svetu od 50 Bq kg™,
50 Bq kg™t i 500 Bq kg™ za **°Ra, *Th i “°K, respektivno (UNSCEAR, 1993), Tabela 9.1.
Prose&ne vrednosti koncentracija aktivnosti 2°Ra i *Th su oko 3 i 2 puta veée od prosenih kod
uzoraka pepela, dok je vrednost koncentracije aktivnosti “°K daleko ispod prosec¢ne vrednosti.
Koncentracije aktvnosti ?°Ra, ?*?Th i K za iste gradevinske materijale iz drugih istrazivanja u
svetu date su u Tabeli 9.4. Na osnovu rezultata prikazanih u ovoj studiji i rezultata u Tabeli 9.4,
moze se zakljuciti da su rezultati uporedivi sa onima iz ranijih istrazivanja.

Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti su ispod preporucene vrednosti od
370 Bq kg™ (NEA-OECD, 1979) za sve sirovinske materijale, Tabela 9.1. Vrednosti gama indeksa
su 1spod preporucene vrednosti od 1,<1 (UNSCEAR, 2000) kod svih sirovinskih uzoraka osim kod
uzoraka pepela gde je prosecna vrednost 1,12+0,04 (srednja vrednost + standardna devijacija).
Procenjene vrednosti alfa indeksa su ispod preporucene vrednosti 1,<1 (Joel et al., 2018) za sve
uzorke sirovinskih materijala, Tabela 9.1. Vrednosti unutrasnjeg hazard indeksa su ispod
preporucene vrednosti od H|,<I (Narloch et al., 2019) kod svih uzoraka sirovinskih materijala
osim kod uzoraka pepela, gde je dobijena prose¢na vrednost 1,29+0,04. Vrednosti spoljasnjeg
hazard indeksa su ispod preporucene vrednosti od He<I (Alali et al., 2018) kod svih uzoraka
sirovinskih materijala. Dobijene prosene vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zrafenja su
ispod proseéne vrednosti za gradevinske materijale u svetu od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008) kod
svih uzoraka osim kod uzoraka cementa i pepela gde dobijene vrednosti iznose 62,4 nGy h™ i
2779 nGy h?, respektivno. Vrednosti godiSnjih efektivnih doza gama zraCenja kod svih
analiziranih uzoraka sirovinskih materijala su daleko ispod preporudenih 20 mSv y' za
profesionalno izlozena lica (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 86/11 i 50/18, 2018), Tabela 9.1.

Raspon izmerenih koncentracija aktivnosti “®Ra, ?*Th i “°K, kao i njihov prosek za 40
tipiénih gradevinskih materijala proizvedenih i koris¢enih u Srbiji (10 uzoraka betona, 2 uzorka
teraco plocica, 7 uzoraka maltera, 12 uzoraka opeke, 6 uzoraka siporeksa i 3 uzorka crepa),
prikazani su u Tabelama 9.2 i 9.3. Koncentracije aktivnosti “°Ra, **Th i “K za sli¢ne gradevinske
materijale analizirane u drugim istrazivanjima u svetu date su u Tabeli 9.5.

Prose¢na vrednost koncentracije aktivnosti ?2Ra kod veéine uzoraka je ispod prosecne
vrednosti od 50 Bq kg™ za gradevinske materijale u svetu (UNSCEAR, 1993), osim uzoraka
sig)oreksa gde prosecna vrednost iznosi 82+12 Bq kg'l. Prose¢ne vrednosti koncentracija aktivnosti
Th su iznad prose¢ne vrednosti u svetu od 50 Bq kg™ (UNSCEAR, 1993) samo kod uzoraka
siporeksa i crepa, Tabele 9.2 i 9.3. Prose¢ne vrednosti koncentracija aktivnosti “°K su iznad
proseka od 500 Bq kg™ (UNSCEAR, 1993) samo kod uzoraka opeke, siporeksa i crepa. Prose¢ne
vrednosti koncentracija aktivnosti 226Ra, 22Th i *°K za svih 40 analiziranih uzoraka gradevinskih
materijala iznose 39+4 Bq kg™, 39+3 Bq kg™ i 478451 Bq kg™, respektivno, §to je isgod svetskog
proseka za gradevinske materijale. Dobijeni rezultati koncentracija aktivnosti 226Ra, 2*Th i “K za
analizirane gradevinske materijale su uporedivi sa rezultatima iz prethodnih studija gradevinskih
materijala, dati u Tabeli 9.5.
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Tabela 9.1 Izmerene vrednosti koncentracija aktivosti ?°Ra, ?*?Th i “)K, vrednosti hazard indeksa (Raeq, 1,, 1o, Hin, Hex), jacina apsorbovanih
doza gama zracenja (D) i godisnjih efektivnih doza (E )za 2 uzorka peska, 2 uzorka sljunka, 2 uzorka cementa, 2 uzorka gradevinskog lepka i 6

uzoraka pepela od sagorevanja uglja, kao sirovinskih materijala za proizvodnju tipicnih gradevinskih materijala u Srbiji.

Broj Koncentracija aktivnosti (Bq kg™) R H. H D E
uzorka R4 I Z2Th | e Aeq I lo in ex Gy h?Y) | (usvy?
Pesak
1 10,8+0,3 11,7+0,4 208+10 43,5+1,3 | 0,164+0,004 | 0,054+0,002 | 0,147+0,003 | 0,118+0,003 | 24,49+0,96 | 30,0+1,2
2 22,1+1.2 18,1+1,1 220£17 65+3 0,238+0,009 | 0,111+0,006 | 0,235+0,009 | 0,175+0,006 | 42,02+2,1 52+3
Prosek 16,5 149 214+4 54,2 0,201 0,08 0,191 0,146 33,26 40,8
Sljunak
1 8,7+0,2 10,2+0,4 184+8 37,4+1,1 | 0,141+0,003 | 0,044+0,001 | 0,125+0,003 | 0,101+0,002 | 34,1+0,8 | 41,9410
2 7,9£0,4 8,2+0,3 144+7 30,7+1,0 | 0,115+0,003 | 0,040+0,002 | 0,104+0,003 | 0,083+£0,002 | 27,9+0,8 | 34,3+0,9
Prosek 8,3 9,2 164 34,1 0,128 0,042 0,114 0,092 31,0 38,1
Cement
1 35,1+0,8 12,6+0,8 181+9 67,0+1,7 | 0,240+0,006 | 0,176+0,004 | 0,276+0,006 | 0,181+0,004 | 60,8+1,4 | 74,6+1,7
2 38,5+0,6 12,0+£0,5 190+10 70,3+1,4 | 0,252+0,005 | 0,193+0,003 | 0,294+0,004 | 0,190+0,003 | 64,0+1,1 | 78,5+1,4
Prosek 36,8 12,3 186 68,6 0,25 0,184 0,285 0,186 62,4 76,5
Gradevinski lepak
1 21,8+0,4 11,4+0,6 223+10 55,2+1,5 | 0,204+0,005 | 0,109+0,002 | 0,208+0,004 | 0,149+0,003 | 50,7+1,1 | 62,1+1,4
2 20,1+0,3 9,1+0,5 87+5 39,8+1,0 | 0,142+0,003 | 0,101+0,002 | 0,162+0,003 | 0,108+0,002 | 35,6+0,7 | 43,6+0,9
Prosek 21 10,3 155 47,5 0,173 0,102 0,19 0,128 43,1 52,9
Pepeo
1 151+3 99+3 374+18 32146 1,12+0,02 | 0,755+0,015 | 1,28+0,02 | 0,868+0,015 2785 341422
2 133+2 89+3 660+30 31146 1,11+0,02 0,67+0,01 1,20+0,02 | 0,840+0,014 27414 336122
3 166+2 90+7 185+14 309+10 1,07+0,04 0,83+0,01 1,28+0,03 0,83+0,03 267+8 327+39
4 158+5 11445 118+10 330+9 1,14+0,03 0,79+0,03 1,32+0,03 0,89+0,02 280+7 344+35
5 140+3 93+6 227+14 290+9 1,01+0,03 | 0,700+0,015 | 1,16+0,03 0,78+0,02 249+7 306+35
6 176+7 126+8 168+13 369+13 1,27+0,05 0,88+0,04 1,47+0,05 1,00+0,04 314+11 385+54
Opseg 133-176 89-126 118-660 290-369 1,01-1,27 6,67-0,88 1,16-1,47 0,78-1,00 249-314 306-385
Prosek+SD 154+7 103+6 289483 322111 1,12+0,04 0,77+0,03 1,29+0,04 0,87+0,03 277+9 340+11
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Tabela 9.2 Izmerene vrednosti koncentracija aktivosti *°Ra, **Th i “)K, vrednosti hazard indeksa (Raeg, 1,4 1o, Hin, Hex), jacina apsorbovanih
doza gama zracenja (D) i godisnjih efektivnih doza (E) za 10 uzoraka betona, 2 uzorka teraco plocica i 7 uzoraka maltera proizvedenih i

koris¢enih u Srbi

— - - T
e e T O T ey
Beton
1 18,2+0,7 18,5+0,8 208+18 61+2 0,223+0,008 | 0,091+0,004 | 0,213+0,006 | 0,164+0,005 54+2 264+9
2 11,2+0,5 20+2 410+30 71+4 0,27+0,014 | 0,056+0,003 | 0,223+0,010 | 0,193+0,010 65+3 319+16
3 7,2+0,6 28+3 250+20 66+5 0,25+0,017 | 0,036+0,003 | 0,199+0,013 | 0,180+0,012 5744 282+18
4 8,5+0,5 41+4 190+10 82+6 0,30+0,02 | 0,043+0,003 | 0,244+0,016 | 0,221+0,016 68+4 334+22
5 13,5+0,8 12,5+0,6 160+15 442 0,161+0,006 | 0,068+0,004 | 0,154+0,006 | 0,118+0,004 39+2 191+8
6 22,5+2,6 11,2+0,9 320+16 63+3 0,238+0,011 | 0,113+0,013 | 0,231+0,015 | 0,171+0,009 59+3 288+14
7 18,6+1,2 15,3+0,8 290+25 63+3 0,24+0,01 | 0,093+0,006 | 0,220+0,009 | 0,170+0,007 5742 280+12
8 28,5+0,9 23,2+0,9 185+15 76+2 0,273+0,007 | 0,143+0,005 | 0,282+0,007 | 0,205+0,005 67+2 326+9
9 29,8+1,5 17,6+0,8 210+11 71+2 0,257+0,007 | 0,149+0,008 | 0,273+0,009 | 0,192+0,006 64+2 312+9
10 16,2+0,6 26+2 310+22 77+4 0,287+0,013 | 0,081+0,003 | 0,252+0,010 | 0,209+0,009 68+3 335+14
Opseg 7,2-29,8 11,2-41,0 160-410 44-82 0,16-0,30 | 0,036-0,149 | 0,154-0,285 | 0,118-0,221 39-68 191-335
Prosek+SD 17,4424 21,3+£2,7 253+24 67+3 0,249+0,012 | 0,087+0,012 | 0,229+0,011 | 0,182+0,009 60+3 293+13
Teraco plocice
1 21+2 5,3+0.5 56+6 33+2 0,115+0,007 | 0,105+0,010 | 0,146+0,011 | 0,09+0,01 30+2 145+10
2 39+4 31+3 453+44 118+8 0,44+0,03 | 0,195+0,020 | 0,42+0,03 0,32+0,02 106+6 521+30
Prosek 6,4 18,2 255 76 0,28 0,15 0,29 0,20 68 333
Malter
1 34+2 15,6+ 219+18 73+3 0,264+0,009 | 0,170+0,010 | 0,290+0,012 | 0,198+0,007 66+2 324+12
2 18+2 48+3 180+10 10045 0,360+0,017 | 0,090+0,010 | 0,320+0,016 | 0,271+0,013 84+4 411+19
3 30+2 12+2 165+12 60+4 0,215+0,013 | 0,150+0,010 | 0,243+0,014 | 0,162+0,010 54+3 265+15
4 7+2 33+3 202+10 70+4 0,256+0,015 | 0,036+0,003 | 0,208+0,012 | 0,189+0,012 59+3 289+17
5 2243 1742 318+15 7144 0,264+0,015 | 0,110+0,015 | 0,251+0,018 | 0,191+0,012 64+4 316+18
6 10,1+0,8 28+33 275%11 71+5 0,265+0,016 | 0,051+0,004 | 0,220+0,013 | 0,193+0,012 62+3 305+17
7 27+3 2242 169+12 71+4 0,256+0,015 | 0,135+0,015 | 0,266+0,018 | 0,193+0,011 63+4 307+18
Opseg 7,1-34 12-48 165-318 60-100 0,21-0,36 0,04-0,17 0,21-0,32 0,16-0,27 54-84 265-411
Prosek+SD 214 25+4 218+20 74+4 0,27+0,02 0,11+0,02 | 0,256+0,014 | 0,199+0,012 65+3 317+16
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Tabela 9.3 Izmerene vrednosti koncentracija aktivosti ?°Ra, ?**Th i “)K, vrednosti hazard indeksa (Raeq, 1,, 1o, Hin, Hex), jacina apsorbovanih
doza gama zracenja (D) i godisnjih efektivnih doza (E) za 12 uzoraka opeke, 6 uzoraka siporeks blokova i 3 uzorka crepa koji su proizvedeni i

koriste se u Srbiji.

= - - T
Broj wzorka [—soreentraciia ivnostiBakg) | gy, | 2 Hy o | oot | sty
Opeka
1 40,9+0,6 35,1+1 4 548+25 133+3 0,495+0,011 | 0,205+0,003 | 0,471+0,008 | 0,360+0,008 120+3 588+13
2 37,8+0,7 41,4+1,8 597+26 143+4 0,532+0,013 | 0,189+0,004 0,50+0,01 0,386+0,009 128+3 628+14
3 54,8+0,8 52,5+1,8 639+29 179+4 0,658+0,013 | 0,274+0,004 | 0,632+0,010 | 0,484+0,009 159+3 781+15
4 37,9+0,6 40,441 4 584+26 141+4 0,523+0,011 | 0,190+0,003 | 0,482+0,008 | 0,380+0,008 126+3 618+13
5 51,7+0,5 54,1+1,5 640+28 178+4 0,656+0,12 0,259+0,03 | 0,621+0,009 | 0,482+0,008 158+3 776+14
6 46,0+0,8 51,1+1,6 760+30 1774 0,662+0,013 | 0,230+0,004 | 0,604+0,01 0,480+0,009 159+3 781+15
7 35,8+0,5 46,0+1,3 597+25 147+3 0,548+0,011 | 0,179+0,003 | 0,495+0,008 | 0,398+0,007 131+3 643112
8 46,5+0,6 56,4+1,7 790+40 188+54 0,700+0,016 | 0,233+0,003 | 0,633+0,011 | 0,508+0,011 168+4 823118
9 44+1 53+2 607+26 166+4 0,612+0,014 | 0,221+0,005 | 0,567+0,011 | 0,448+0,010 147+3 720+16
10 48,3+0,5 49,0+1,8 620+27 166+4 0,613+0,013 | 0,242+0,003 | 0,579+0,009 | 0,449+0,009 148+3 725415
11 52,3+0,6 57,6+1,6 740+30 192+4 0,709+0,013 | 0,262+0,003 | 0,659+0,009 | 0,518+0,009 171+3 836115
12 48,2+0,9 55+1,5 630+27 1754 0,646+0,012 | 0,241+0,005 | 0,604+0,009 | 0,474+0,008 155+3 761+14
Opseg 35,8-54,8 35,1-57,6 548-790 133-192 0,49-0,71 0,18-0,27 0,47-0,66 0,36-0,52 120-171 588-836
Prosek+SD 4542 4942 646121 16545 0,61+0,02 0,227+0,009 | 0,570+0,019 | 0,447+0,015 14845 723+23
Siporeks
1 103+2 48+3 1880+40 31616 1,21+0,02 0,52+0,01 1,1340,02 0,85+0,02 29845 1462+24
2 7546 44+4 752450 196+10 0,72+0,03 0,38+0,03 0,73+0,04 0,53+0,02 178+8 871+40
3 135+12 2242 625152 229+14 0,82+0,05 0,68+0,06 0,98+0,07 0,62+0,04 209+12 1027459
4 59+5 69+4 412425 189+8 0,68+0,03 0,30+0,03 0,67+0,03 0,51+0,02 163+7 800+33
5 6545 102+10 712445 26516 0,96+0,06 0,33+0,03 0,89+0,05 0,72+0,04 229+12 1123+61
6 53+2 50+2 31348 149+4 0,531+0,012 0,27+0,01 0,54+0,01 0,40+0,01 129+3 632114
Opseg 53-135 32-108 313-1880 149-316 0,53-1,21 0,27-0,68 0,54-1,13 0,40-0,85 129-298 632-1462
Prosek+SD 82+12 58+9 7824211 224422 0,82+0,09 0,41+0,06 0,83+0,08 0,61+0,06 201+22 986+108
Crep
1 48+3 62+4 752456 19449 0,72+0,03 0,240+0,015 0,66+0,03 0,53+0,02 21,7+0,9 10644
2 5614 7545 652+29 21349 0,78+0,03 0,28+0,02 0,73+0,03 0,58+0,02 23,5+0,9 115+4
3 48+3 54+3 710+30 180+6 0,67+0,02 0,240+0,015 0,62+0,02 0,49+0,02 20,1+0,6 99+3
Opseg 48-56 54-75 652-752 180-213 0,67-0,78 0,24-0,28 0,62-0,73 0,49-0,58 20,1-235 99-115
Prosek+SD 51+2 6415 705124 19648 0,72+0,03 0,253+0,011 0,67+0,03 0,53+0,02 21,8+0,8 10744
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Tabela 9.4 Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, 2?Th i “°K za tipicne sirovinske
materijale koji se koriste u gradevinskoj industriji iz drugih istrazivanja.

Broj Koncentracja aktivnosti (Bq kg ™)
Uzorak uzoraka zzeRa 232Th 40K Reference
8-89 <3-131 <10-182 .,

Cement 22 (37+22) (15+29) (43+64) Panteli¢ et al., 2014a
Cement - 41,27+0,44 19,60+0,19 174,52 4 Narloch et al., 2019
45-51 20-26 118-126

Cement 13 (48+5,8) (22+3,9) (22048.9) Medhat, 2009
17,8-81,6 7,8-48,8 169,1-475,7
Cement 37 (39,9+18,0) (26,4+9.8) (316,5+88,1) Turhan et al., 2008
19-34 13-23 215-282
Cement 5 (24+6) (18+4) (244%29) Rahman et al., 2008
Pepeo - 178+31 55+19 387+48 Kardos et al., 2015
<5-97 <3-90 <10-1100 .,
Pesak 9 (26+41) (30+35) (210+380) Panteli¢ et al., 2014a
Pesak - 11,4+0,2 12,2+0,1 620,2+4,5 Narloch et al., 2019
30-44 24-32 355-398
Pesak 15 (333,7) (27+4.2) (3858.9) Medhat, 2009
4,8-56,0 2,2-67,0 81,6-879
Pesak 19 (22,9+12,9) (26,4+16,2) (527,2+129,2) Turhan et al., 2008
2-31 6-51 424-1745
Pesak 10 (19+9) (30+15) (769+461) Rahman et al., 2008
11,96-25,93 19,83-43,18 415,55-578,68 .
Pesak 12 (15.97+305) | (27.08+4.89) | (498.20+15.91) Qureshi et al., 2013
Pesak - 14+1 31+1 586+13 Ngachin et al., 207
% 3-8 145-162
Sljunak 18 10-15 (5+1.8) (15943.8) Medhat, 2009
Sljunak 7 5,7-21,8 0,27-30,0 4,3-260 Papastefanou et al., 2005
%1 9,0-41,2 5,7-14,7 19,2-135,6 .
Sljunak - (24.8+0.7) (9,940,6) (51,33,8) Tufail et al., 1992
Sljunak - 2443 139+13 1161+108 Ngachin et al., 207

— opseq, (srednja vrednost + standardna devijacija).

Vrednosti radijumskih ekvivaleih indeksa aktivnosti (Raeg), gama indeksa (l,), alfa indeksa (1),
unutra$njih i spoljasnjih hazard indeksa (Hi,, Hex), jaCina apsorbovanih doza gama zracenja (D) i
godisnjih efektivnih doza (E) za 40 gradevinskih materijala date su u Tabelama 9.21 9.3.

Vrednosti radijumskog ekvivalentnog indeksa aktivnosti su ispod prepoprucene vrednosti od 370
Bq kg™ (NEA-OECD, 1979) kod svih 40 analiziranih uzoraka gradevinskih materijala. Vrednosti gama
indeksa su ispod preporucene vrednosti od I,<1 (UNSCEAR, 2000) kod svih uzoraka, osim kod jednog
uzorka siporeksa, Tabela 9.3. Vrednosti alfa indeksa i spoljasnjeg hazard indeksa kod svih uzoraka su
ispod preporucene vrednosti od 1 (Joel et al., 2018; Alali et al., 2018). Vrednosti unutrasnjeg hazard
indeksa su ispod preporucene vrednosti od Hi,<I (Narloch et al., 2019) osim kod jednog uzorka
siporeksa, Tabela 9.3.

Vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja procenjenih na osnovu relacija (6.4a i 6.4b) za
pojedina¢ne gradevinske materijale kod veéine uzoraka prelaze prose¢nu vrednost u svetu od 55 nGy h°
! (UNSCEAR, 2008) i prosecna vrednost za svih 40 analiziranih uzoraka iznosi 106£10 nGy ht
(srednja vrednost + standardna devijacija). 1z dobijenih rezultata moze se primetiti da je procenjena
jacina apsorbovane doze gama zracenja veca, npr. za siporeks i opeku nego za uzorke maltera.
Objasnjenje je u slede¢em: siporeks i opeka su masivni materijali, obi¢no debljine oko 25 cm, dok je
malter obi¢no debljine do 3 cm, gustine ova tri materijala obi¢no ne prelaze 1600 kg m?, pa se za
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procenu brzine apsorbovane gama doze dobijaju razli¢ite vrednosti usled koris¢enja drugih relacija za
procenu (relacije 6.4a i 6.4b). Detaljnije razmatranje procene apsorbovane doze gama zraCenja za
uzorke opeke bi¢e razmatrano u poglavlju 10, koris¢enjem Monte Karlo simulacija.

Tabela 9.5 Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti °Ra, *?Th i “°K za tipicne gradevinske
materijale date u drugim istrazivanjima.

Broj Koncentracja aktivnosti (Bq kg™)
Uzorak uzoraka zzeRa 232Th 40K Reference
13-92 9-75 114-1060
Crep - (34+14) (33+12) (462+175) Damlaetal., 2011
Crep 2 23-24 30-36 540-590 Righi and Bruzzi, 2006
Crep 5 33-46 45-61 662-788 Krsti¢ et al., 2007
Opeka 3 7,48+0,18 1,23+0,26 6+0,44 Sharaf and Hamideen, 2013
13,9-82,4 14,5-63,6 241,9-1092,2
Opeka 26 (35.4+3.3) (37.5+2,4) (593,7+42.7) Turhan et al., 2018
Opeka 7 20-110 25-90 160-680 Rughi and Bruzzi, 2006
25-37 17-26 275-295
Opeka 30 (3045) (21+2) (289+11) Medhat, 2009
24,7-49,0 26,6-51,2 587,3-1092,0
Opeka 1 (31,2+7.6) (37,2+7.8) (775,8+149,6) Turhan et al., 2008
9-50 6-68 77-672
Opeka 10 (30+15) (41221) (523+182) Rahman et al., 2008
Opeka 25 26-66 4,9-76,2 608-1000 Papastefanou et al., 2005
Opeka - 49,6+0,3 91+2 17244 Ngachin et al., 207
Beton 7 9,86+0,22 4,18+0,36 300,44 Sharaf and Hamideen, 2013
Beton 1 7243 8245 830430 Todorovi¢ et al., 2014a
6,6-26,9 1,3-21,5 44,8-465,4
Beton 5 (15.7+7.3) (8.9+4.3) (150,5+28.4) Turhan et al., 2008
Beton 15 8,2-53,8 7,9-25,1 140-583 Papastefanou et al., 2005
. 8,5-32 8-24 157-313 .,
Betonski blok 8 (1818) (1416) (251452) Manic¢ et al., 2012
Betonski blok - 20,4+0,3 34,5+0,2 849,5+5,2 Del Claro et al., 2017
Malter - 8,90+0,18 9,435+0,006 465111 Narloch et al., 2019
Malter 4 7-22 7,7-25 130-490 Rughi and Bruzzi, 2006
Malter - 10,8+0,2 15,0+0,1 79,1+1,6 Del Claro et al., 2017
Siporeks 1 3,1+1,5 9,9+1,0 196+15 Todorovi¢ et al., 2014a

— opseg, (srednja vrednost + standardna devijacija).

Tabela 9.6 Vrednosti koeficijenta emanacije radona (¢) za tipicne gradevinske meterijale odredene u
prethodnim istraZivanjima.

Gradevinski materijal Opseg (&) Reference
Beton 0,063-0,16 Righi and Bruzzi, 2006
Malter 0,029-0,126 Righi and Bruzzi, 2006
Opeka 0,025-0,183 Righi and Bruzzi, 2006
Siporeks 0,064-0,27 Bikit et al., 2011

Vrednosti godiSnjih efektivnih doza gama zracenja kod svih uzoraka su ispod preporucene
vrednosti od 1 mSv y* (EU, 2014; SI. Glasnik RS 36/18, 2018), osim za 3 uzorka siporeksa, Tabela
9.3. Prosecna vrednost godiSnje efektive doze za svih 40 analiziranih uzoraka gradevinskih materijala
iznosi 518451 pSv y* (srednja vrednost + standardna devijacija). Takode, prose¢na vrednost godisnje
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efektivne doze je oko prosec¢ne vrednosti od 460 puSv y'l za gradevinskie materijal u svetu (UNSCEAR,
2000).

Vrednosti brzine povrsinske ekshalacije radona (Es), unutrasnje koncentracije radona (Cgy) i
godisnje efektivne doze koja pori¢e od radona (Dgy) za 37 uzoraka tipi¢nih gradevinskih materijala, (3
uzorka crepa nisu razmatrana), koji se koriste u Srbiji u gradevinarstvu, prikazane su na Slikama 9.1-3.

Tabela 9.7 Rezultati gustine gradevinskih materijala odredene piknometrijskom metodom i tipicne
debljine gradevinskih materijala (d) u komercijalnoj upotrebi koje su koriséene za procenu brzine
povrsinske ekshalacije radona prema relaciji (3.11).

Gradevinski materijal p (kg m?) d(m)
Beton 2385 0,15

Malter 1412 0,03

Opeka 1442 0,25
Siporeks 712 0,25

Za procenu brzine povrSinske ekshalacije radona (Es), prema relaciji (3.11), koris¢eni su
koeficijenti emanacije radona (&) dobijeni u ranijim istrazivanjima (uzete su maksimalne vrednosti, te
je pretpostavljen najgori moguéi scenario) za analizirane gradevinske materijale (Tabela 9.6). Gustina
analiziranih uzoraka (p) gradevinskih materijala je odredena metodom piknometra, a rezultati su dati u
Tabeli 9.7, zajedno sa tipiénom debljinom analiziranih gradevinskih materijala (d). Vrednosti brzine
govr§inske ekshalacije radona su u rasponu od 0,144+0,012 Bq m™ h™ (uzorak maltera) do 25+2 Bq m"

h (uzorak od siporeksa). Prose¢na brzine povrsinske ekshalacije radona za 37 analiziranih uzoraka
gradevinskih materijala iznosi 6,74+0,95 Bq m™ h™* (srednja vrednost + standardna devijacija).
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Slika 9.1 Vrednosti brzina povrsinse ekshalacije (E;) za 37 uzoraka gradevinskih materijala.

Koncentracija radona u zatvorenom prostoru (Crn) procenjena je prema relaciji (3.22). Odnos
povrsine prostorije prekrivene analiziranim gradevinskim materijalom i zapremine vazduha (S/V) uzeta
je da ima vrednost 2 m™. Procena unutrasnja koncentracija radona u zatvorenom prostoru izvriena je u
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sludaju lode provetrenosti (4,=0,1 h™) i normalne provetrenosti (1,=0,5 h™). Procenjene vrednosti
koncentracije radona u zatvorenom prostoru za lo§u provetrenost bile su u opsegu od 2,68+0,23 Bq m™
(uzorak maltera) do 458+41 Bq m™ (uzorak siporeksa). Prosecna vrednost za loSu provetrenost
prostorije iznosi 125+18 Bq m™ (srednja vrednost + standardna devijacija). U sluaju normalne
provetrenosti prostorije, koncentracija radona u zatvorenom prostoru krece se u rasponu od 0,57+0,05
Bq m™® (uzorak maltera) do 97+9 Bq m™ (uzorak siporeksa). Prosetna vrednost unutra$nje
koncentracije aktivnosti radona za normalnu provetrenost u prostoriji iznosi 27+4 Bq m™. Prema
preporucenim granicama za unutrasnju konecentraciju radona od strane Svetske zdravstvene
organizacije (WHO, 2009) 54% analiziranih uzoraka (20/37) u slucaju loSe provetrenosti u prostoriji
bilo je iznad donje preporucene granice od 100 Bq m™, dok je 5,4% uzoraka (2/37) bilo iznad gornje
preporudene granice od 300 Bq m™ (WHO, 2009). Za normalnu provetrenost prostorije sve vrednosti
unutrasnjih koncentracija radona su ispod donje preporuéene granice od 100 Bq m™, Slika 9.2.
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Slika 9.2 Vrednosti unutrasnjih koncentracija radona u zatvorenom prostoru (Cgy,) za 37 uzoraka
gradevinskih materijala procenjenih za losu i normalnu provetrenost prostorije, sa naznacenim

vrednostima koje preporucuje Svetska zdravstvena organizacija u rasponu od 100 — 300 Bq m™ (WHO,
2009).

Procenjene su vrednosti godisnjih efektivnih doza koje poticu od izlozenosti radonu u zatvorenom
prostoru (Dgn) za loSu i normalnu provetrenost u prostoriji (relacija (6.10)). Prema relaciji (6.10)
procijenjeno je da donjoj preporuc¢enoj vrednost koncentracije radona u zatvorenom prostoru od 100 Bq
m™ odgovara godisnja efektivna doza od 1,88 mSv y™, dok gornjoj preporuéenoj vrednosti od 300 Bq
m= (WHO, 2009) odgovara godisnja efektivna doza od 5,63 mSv y*. Dobijene vrednosti za losu
provetrenost u prostoriji kreéu se u opsegu od 0,050+0,011 mSv y™* (uzorak maltera) do 8,6+0,8 mSv y’
1 (uzorak siporeksa). Dobijena prosetna vrednost unutraSnje koncentracije radona pri loSoj
provetrenosti prostorije iznosi 2,35+0,33 mSv y™* (srednja vrednost + standardna devijacija). Godisnje
efektivne doze koje poticu od izlozenosti radonu pri normalnoj provetrenosti Prostorije kre¢u se u
opsegu od 0,0106+0,0009 mSv y* (uzorak maltera) do 1,82+ 0,16 mSv y" (uzorak siporeksa).
Prose¢na godisnja efektivna doza od radona u zatvorenom prostoru od 37 analiziziranih gradevinskih
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materijala iznosi 0,50+0,07 mSv y™* (srednja vrednost + standardna devijacija). Za loSu provetrenost
prostorije, 48,6% uzoraka (18/37) zadovoljava dozni kriterijum 1,88 < Dg, < 5,63 mSv y*, dok je 5,4%
analiziranih uzoraka (2/37) (uzorci siporeksa) su iznad gornje granice doze od 5,63 mSv y*. Za
normalnu provetrenost prostorije sve vrednosti doza su iznad kriterijuma od 1,88 mSv y™.
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Slika 9.3 Vrednosti godisnjih efektivnih doza (Dry) koje poticu od izlozenosti radonu za 37 uzoraka
gradevinskih materijala iz Tabela 9.2 i 9.3 sa naznacenim vrednostima godisnjih efektivnih doza koje
odgovaraju preporucenim vrednostima unutrasnje koncentracije radona u rasponu od 100-300 Bq m™.

JaCine efektivnih doza gama zraCenja za tipi¢ne gradevinske materijale izmerene su koris¢enjem
monitora gama zracenja Radiagem 2000 i prikazane u Tabeli 9.8. Dobijene srednje vrednosti jacina
doza gama zraGenja bile su u rasponu od 0,16+0,02 pSv h™ za uzorke maltera do 0,41+0,05 pSv h™ za
uzorke siporeksa (srednja vrednost + standardna devijacija), Tabela 9.8. Godi$nje efektivne doze gama
zradenja procenjene za vreme izloZenosti od 7000 h kre¢u se u opsegu od 1,12+0,14 mSv y za uzorke
maltera do 2,87+0,35 mSv y* za uzorke siporeksa. Dobijene vrednosti bile su oko i ispod prose¢ne
vrednosti za izloZenost prirodnim izvorima od 2,4 mSv y* (UNSCEAR, 2000). Ovako procenjene
godiSnje efektivne doze mogu se smatrati ekstremnim slucajem jer su eksperimentalne vrednosti
merene u kontaktnoj geometriji.

Tabela 9.8 Srednje vrednosti jacina efektivnih doza gama zracenja za tipicne gradevinske materijale
proizvedene u Srbiji i procena godisnjih efektivnih doza za izloZenost ljudi u trajanju od 7000 sati
godisnje (srednja vrednost £ standardna devijacija).
Godisnja efektivna doza

Naziv uzorka Jatina efektivne doze (uSv h™) (msvyY)
Opeka 0,25+0,03 1,75+0,21
Beton 0,17+0,02 1,19+0,14
Malter 0,16+0,02 1,12+0,14

Crep 0,27+0,03 1,89+0,21
Keramicke plocice 0,31+0,04 2,17+0,28
Siporeks 0,41+0,05 2,87+0,35
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Tabela 9.9 Rezultati merenja doze gama zracenja \Z gradevinskih materijala u jednoj kuci stare
gradnje u Sapcu, Srbija i procena godisnjih efektivnih doza za izlozenost stanara od 7000 sati godisnje
u centru date prostorije.

GodiSnja

Lokacija Povr?ina Zidov_il Pod_1 PIafopl U centru _siobe Van ku_f’e efektivna
(m°) (USv h™) (USv h™) (uUSv h™) (MUSv h™) (USv h™) doza

(uSvy™)
Soba 1 13 0,14-0,23 0,21 0,31 0,18 490
Soba 2 13 0,15-0,25 0,15 0,22 0,16 350
Predsoblje 4 0,13-0,17 0,17 0,17 0,15 011 280
Kupatilo 4,8 0,15-0,26 0,22 0,15 0,19 ! 560
Kuhinja 12,2 0,14-0,24 0,18 0,16 0,18 490

Prosek #SD 0,18+0,06 0,186+0,012 0,202+0,026 0,172+0,007 434452

U Tabeli 9.9 prikazani su rezultati merenja jacine efektivne doze gama zraenja iz gradevinskog
materijala u jednoj tipiénoj stambenoj kuéi u Sapcu u Srbiji pomoc¢u dozimetra Radiagem 2000. Sva
merenja jacina doza iz zidova, poda i plafona izvedena su u kontaktnoj geometriji. Kuc¢a u kojoj su
izvr§ena merenja ima povrsinu od 47 m? i ima 5 prostorija: 2 sobe, predsoblje, kuhinju i kupatilo
(njihove povrsSine su date u Tabeli 9.9). Visine svih prostorija u ku¢i su 2,5 m. Sve prostorije su
napravljene od standardne pune opeke, dok su zidovi prekriveni kre¢nim malterom. Plafon je izraden
od drvene konstrukcije, trske i maltera.

Podovi u sobama 1 i 2 izradeni su od drveta bez betonske podloge, dok je u ostalim sobama pod od
betonske podloge sa drvenom oblogom ili keramickim plo¢icama. Nivo pozadinskog zragenja izmeren
van kuée bio je oko 0,11 pSv h™. Nakon oduzimanja pozadinskog zratenja od izmerenih vrednosti
jacina doza u centru prostorije, procenjena je godiSnja efektivha doza izvedena iz gradevinskih
materijala. Izmerene vrednosti nisu bile znac¢ajno vece od pozadinskog nivoa zraCenja i Sve su iznosile
< 35 pSv h™. Na osnovu jagina doza izmerenih u centru prostorije, procenjene su godidnje efektivne
doze za vreme izlozenosti od 7000 h godiSnje. Procenjene vrednosti su ispod prose¢ne vrednosti za
zraenje iz prirodnih izvora od 2,4 mSv y' (UNSCEAR, 2000). Procenjene vrednosti godisnjih
efektivnih doza date u Tabeli 9.9 su niZe i priblizne vrednostima datim za beton, malter i opeku, Tabele
9.2 i 9.3. Izmerene vrednosti su oko svetskog proseka za gradevinske materijale od 0,460 mSv y'1
(UNSCEAR, 2000).

Tabela 9.10 1zmerena vrednosti koncentracije aktivnosti radona (Crp) U Sobi 1 analizirane kuce u
Sapcu kao i vrednosti godisnjih efektivnih doza koje poticu od izloZenosti radonu za 7000h godisnje.

Mesto merenia | @am) | sy
Porodi¢na kuca Sabac, spavaca Prizemlje Drveni pod bez 13,00 612415 | 11.48+0,28
soba 1 — polica betonske podloge

Pasivnom metodom pomocu ugljenih kanistera koji imaju visok afinitet za adsorpciju radona
izmerena je koncentracija radona u Sobi 1 (spavaca soba u porodi¢noj kuci). Eksponiranje kanistera je
vrseno oko 3 dana, a izmerena vrednost kao i procenjena godisnja efektivna doza data je u Tabeli 9.10.
Izmerena je vrednost od 612+15 Bg m™ koja je 2 puta visa od gornje granice preporudene od strane
Svetske zdravstvene organizacije (WHO, 2009). Treba napomenuti da je 10 dana pre merenja kao i za
vreme eksponiranja kanistera rezim provetravaja bio prilicno 10§, te se dobijena vrednost moze smatrati
reprezentativnom. Dobijena vrednost je visa u odnosu na one dobijene na Akademiji strukovnih studija
u Sapcu, §to ukazuje da je glavni uzrok u odsustvu betonske podloge u prostoriji. Dobijena vrednost
koncentracije radona daje godisnju efektivnu dozu od 11,48+0,28 mSv y™ §to je oko 4,8 puta veéa
vrednost u odnosu na tipi¢nu vrednost za izloenost od prirodnih izvora od 2,4 mSv y* (UNSCEAR,
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2000). Dobijena vrednost koncentracije radona iziskuje ¢e$¢u provetrenost prostorije tokom dana koja
bi spustila koncentraciju radona a prihvatljiv nivo, kao i sprovodenje adekvatnih mera remedijacije,
postavljanjem betonske podloge i dodatnih materijala Cime bi se optimizovala koncentracija radona na
prihvatljiv nivo ispod 300 Bq m™, i time smanjila prekomerna izloZenost stanara radonu.

10 Upotreba fosfogipsa u proizvodnji opeke

Kako je navedeno u poglavlju 8.2 u svetu, a i u Srbiji nastaju velike koli¢ine otpadnog fosfogipsa, koji
je Stetan za ljude i Zivotnu sredinu, pre svega usled povecanog sadrzaja prirodnih radionuklida 22°Ra,
238y, 2%y 21%yq j 234y Na primer, u Brazilu svake godine nastane oko 5,5 miliona tona ovog otpada
(Nisti et al., 2014). Imaju¢i u vidu da ovaj otpad nastaje pri procesu proizvodnje fosforne kiseline
(reakcija 8.5) u njemu se kao necisto¢e mogu naci i fosfati, ostaci fosforne kiseline, organske materije i
fluoridi. Elementi koji se mogu na¢i kao propratne necistoce su i Ba, As, Cr, Cd, Hg, Pb, Se i Ag.
Glavni nedostatak slabo razvijene komercijalne upotrebe fosfogipsa u svetu je prisustvo ovih
radioaktivnih elemenata i neCistoca, zbog ¢ijeg prisustva je smanjena mehanic¢ka ¢vrstoca fosfogipsa
(Rashad, 2017) u odnosu na prirodni gips. Razvijene su razli¢ite metode za uklanjanje ili smanjenje
ovih radionuklida i neéistoca iz sirovog fosfogipsa kako bi se garantovala njegova bezbedna upotreba u
gradevinskoj industriji (Al-Hwaiti, 2015; EI-Didamony et al., 2012, 2013; Nizeviciené et al., 2018).
Metode hemijskog tretmana radi smanjenja nivoa radioaktivnosti ¢esto mogu biti vremenski zahtevne,
iskori§¢enja ovog otpada, ali tako da se time ne ugrozi zdravlje ljudi i Zivotna sredina.

Ovo poglavlje razmatra mogucnosti iskoris¢enja fosfogipsa — NORM materijala koji nije
prethodno hemijski precis¢en, kao dodatka glini u proizvodnji opeke. Kako se navodi u radu autora
(Rashad, 2017), bez obzira na neka od negativnih svojstava fosfogipsa, ponovna upotreba u
gradevinskim materijalima ima veliki i pozitivan efekat na ublaZzavanje zagadenja koja su uzrokovana
prekomernim odlaganjem ovog otpada.

Kao S§to je pokazano u poglavlju 8.2, otpadni fosfogips moZe dati znacajne koncentracije
radonskog gasa u zatvorenom prostoru ako bi se samostalno koristio u gradevinarstvu za proizvodnju
gips-karton ploca. Iz tog razloga je proistekla nova ideja njegovog iskoris¢enja u proizvodnji opeke,
kao dodatka, a pre svega jer ima malo istrazivanja iz ove oblasti. Neka od postojecih razmatranja
upotrebe fosfogipsa u proizvodnji pecene opeke sadrzana su u radovima autora (Ajam et al., 2009;
Ajam et al., 2019; Conterras et al., 2018; Turkel and Aksin, 2012).

Ova studija daje radioloska i strukturna svojstva dobijenih uzoraka opeke sa fosfogipsom, a sve u
cilju optimizacije izloZenosti stanovnistva zracenju na prihvatljiv nivo, imaju¢i u vidu da bi upotreba
fosfogipsa kao dodatka glini mogla znacajno uticati na izlozenost kako gama zracenju, tako i radonu i
njegovim potomcima. Ovo istrazivanje, upotrebe fosfogipsa u proizvodnji opeke, predstavlja prvo
istrazivanje potencijalnog iskori§¢enja ovog otpada proizvedenog u Srbiji.

Posto ¢e u poglavlju 11 biti ustanovljeno da najmanje frakcije fosfogipsa imaju najveéi koeficijent
emanacije radona, odnosno najvecu brzinu ekshalacije, za pravljenje uzoraka opeke koriS¢ena veli¢ina
frakcije fosfogipsa je veli¢ine <0,25 mm. Upravo su manje frakcije koriS¢ene da bi se ispitao radioloski
uticaj 1 izvrsila procena radijacionog rizika od upotrebe dobijenih materijala, kako u pogledu gama
zracenja, tako 1 radona.
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Slika 10.1 Rezim pecenja opeke sa fosfogipsom u ovoj studiji.

Za pripremu kompozita koriS¢ena je glina sa povrSinskog kopa Jovanovi¢a brdo, odnosno
kompozit koji se koristi u proizvodnji opeke u firmi Zorka Opeka iz Donjeg Crniljeva, nastao
mesavinom 4 vrste gline: tamne, Zute, crvene i Sarene (poglavlje 8.3.1). Fosfogips je pribavljen iz jedne
od hemijskih industrija u Srbiji. Sirova glina i fosfogips su najpre suseni na 105 °C do konstantne mase
6-8h, zatim su samleveni u kugli¢cnom mlinu, nakon ¢ega su razmeravani. Pripremljen suv kompozit za
svaki uzorak imao je masu 600 g. Pripremljeno je 8 uzoraka sa udelom fosfogipsa u rasponu od 0 —
40%. Nakon meSanja suvog kompozita dodavana je voda prema potrebi kako bi se stvorila dovoljno
plasticna masa za dalju obradu i oblikovanje. Pripremljena masa propustana je kroz ru¢nu presu
(estruder). Dobijeni su uzorci cilindri¢nog oblika razli¢itih dimenzija sa pre¢nikom od 3,5 cm. Nakon
presovanja uzorci su suSeni 48h na sobnoj temperaturi, a zatim 24h u pec¢i na 110°C. Nakon suSenja
podvrgnuti su procesu pecenja na temperaturi od 1000 °C. Rezim pec€enja svih uzoraka je prikazan na
Slici 10.1. Brzina zagrevanja peéi iznosila je oko 13,3 °C min™. Uzorci su pe&eni 5h na konstantnoj
temperaturi od 1000 °C, nakon ¢ega su ostavljeni jo§ 10h da se hlade zajedno sa peci za pecenje. Izgled

dobijenih 8 uzoraka sa razli¢itim udelom fosfogipsa prikazan je na Slici 10.2. Priprema i peCenje
uzoraka sprovedeno je krajem marta i pocetkom aprila 2019. godine na Odseku za medicinske i

poslovno tehnoloske studije Akademije strukovnih studija Sabac.

Slika 10.2 Opeka sa razlicitim udelom fosfogipsa (0 — 40 %), pecena na 1000 °C.
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Koncentracije aktivnosti ?°Ra, #?Th i “°K za sve uzorke i sirovine odredene su metodom gama
spektrometrije. Za gama spektrometrijska merenja dobijeni uzorci opeke su najpre zdrobljeni i
samleveni do veli¢ine frakcije <2 mm, i upakovani u plasticne cilindri¢ne kontejnere dimenzija 67 mm
u pre¢niku i 62 mm visine, kao i za prethodne uzorke analizirane ovom metodom. Spojevi su zalepljeni
teflon trakom kako bi se sprecio izlazak radona iz posude. Svi uzorci su mereni nakon minimum mesec
dana, posto je bila uspostavljena sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu “®°Ra i %?Rn. |zmerene
vrednosti ovih radionuklida za sirovinske materijale gline i PG prikazane su u Tabeli 10.1.

Tabela 10.1 Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra, ***Th i °K za reprezentativne uzorke
gline i fosfogipsa (PG) koji su korisceni u ovoj studiji kao sirovinski materijali.

Uzorak Kzg)ncentracija aktivnosti (Bq kg™) | | D E
°Ra “*Th K Y o (nGy h) (mSvy™)
Glina 44+3 56+5 57220 0,62+0,03 0,22+0,02 14816 0,72+0,04
PG 576+14 5,9+0,9 132+8 1,99+0,05 2,88+0,07 547+13 2,68+0,09

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, %?Th i °K u kori3¢enoj glini sa povrsinskog
kopa Jovanoviéa brdo su iznosile: 4443 Bq kg™, 5645 Bq kg™ i 572+20 Bq kg, respektivno. Dobijene
vrednosti su oko prose¢nih vrednosti za gradevinske materijale u svetu (UNSCEAR, 1993). Izmerene
vrednosti ovih radionuklida u fosf0§ipsu kori§¢éenom za proizvodnju opeke su 576+14 Bq kg™, 5,9+0,9
Bq kgt i 13248 Bq kg?, za *°Ra, #?Th i °K respektivno. Izmerene vrednosti *Ra u fosfogipsu su 11
puta veée od 50 Bq kg?, koliko je svetski prosek ovog radionuklida za gradevinske materijale
(UNSCEAR, 1993), dok su vrednosti koncentracija aktivnosti 2?Th i “°K daleko ispod 50 Bq kg™ i 500
Bq kg™, odnosno prosetnih vrednosti koncetracija aktivnosti **Th i “°K u svetu za gradevinske
materijale, respektivno. Dobijene vrednosti alfa i gama indeksa kod uzorka fosfogipsa prelaze
preporuc¢ene vrednosti od 1, (Joel et al., 2018; UNSCEAR, 2000), dok su kod uzorka korisé¢ene gline
ispod prporucene vrednosti oba hazard indeksa. Prema dobijenim vrednostima se moze zakljuciti da
fosfogips predstavlja radijacionu opasnost kako u pogledu gama zracenja tako i u pogledu ekshalacije
radona.

Vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja su 2,7 1 10 puta vece od prosec¢ne vrednosti za
gradevinske materijale od 55 nGy h™ (UNSCEAR, 2008), za uzorak gline i fosfogipsa, respektivno.
Vrednosti godiSnjih efektivnih doza gama zracenja su procenjene za izloZenost od 7000 h godi$nje,
odnosno za najgori moguci scenario (konzervativni pristup). Dobijene vrednosti su 1,7 puta vise za
uzorak fosfogipsa od prepuruéene vrednosti od 1 mSv y™ (EU, 2014; SI. Glasnik RS 36/18, 2018).

Tabela 10.2 Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra, #**Th i “°K, vrednosti gama indeksa (1,)
i alfa indeksa (1,) za sve analizirane uzorke opeke.

—~ - - T

mas. % PG 226Rl;oncentracuazgzlflglr:/nostl Bq kg 2‘°K l, I,
0 56+1 65+2 620+18 0,718+0,012 0,280+0,005
5 80+2 66+2 621+18 0,804+0,013 0,400+0,010
10 10442 59+2 592+17 0,839+0,013 0,520+0,010
15 140+3 60+3 587+17 0,962+0,019 0,700+0,015
20 155+3 52+3 559+24 0,963+0,020 0,775+0,015
25 17443 50+2 500+22 0,997+0,016 0,870+0,015
30 216+3 51+3 528+15 1,151+0,019 1,080+0,015
40 265+3 45%2 444+13 1,256+0,015 1,325+0,015
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Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, ?**Th i “°K u 8 uzoraka opeke prikazani su u
Tabeli 10.2. Vrednosti koncentracija aktivnosti se kreéu u intervalu od 56-265 Bq kg™, 45-65 Bq kg™ i
444-620 za *Ra, 2°Th i *°K, respektivno. Vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra prelaze prose¢nu
vrednost za gradevinske materijale od 50 Bq kg™ od 1,12 puta, kod uzorka sa udelom PG od 0%, do
oko 5,3 puta, kod uzorka sa udelom PG od 40%. Koncentracije aktivnosti 2?Th i “°K su oko prose¢nih
vrednosti od 50 Bq kg™ i 500 Bq kg™ za gradevinske materijale, respektivno. Sa poveéanjem udela PG
u uzorcima uodeno je linearno povecanje koncentracije aktivnosti “°Ra, dok je za koncentracije
aktivnosti 2*2Th i “’K uo&eno linearno smanjenje sa poveéanjem udela PG u uzorcima opeke.
Uspostavljene korelacije izmedu koncentracija aktivnosti ova tri radionuklida sa udelom PG u uzorku
su prikazane na Slici 10.3. Uogene su jake korelacije sa vrednostima korelacionih faktora R*> 0,9 i r >
0,95. Vrednosti gama i alfa indeksa za uzorke opeke sa udelom PG ve¢im od 25% prelaze preporucenu
vrednost od 1 (Joel et al., 2018;UNSCEAR, 2000).

Prema izvestaju Evropske komisije Radiation protection 112, ne postoje jasne i precizne naznake
za procenu apsorbovanih doza gama zracenja za prostoriju standardnih dimenzija ¢iji su samo zidovi
izgradeni od opeke (EC, 1999). Iz ovog razloga, da bi se odredile jacine apsorbovanih doza gama
zraCenja, kori$¢en je metod Monte Karlo simulacija sofrverskim paketom GEANT4 (verzija 4.9.5)
(Agostinelli et al., 2003; Geant4 Collaboration, 2015). Vrednosti jacina apsorbovanih doza gama
zracenja dobijenih u simulacijama uporedene su sa dva ekstremna sluc¢aja preporucena za teorijske
procene u izvestaju (EC, 1999), prema relacijama (10.1a i 10.1b):

Dieor1(NGy h'1) = 0,12 - A, + 0,14 - App, + 0,0096 - Ak (10.1q)
Dieorz(NGy h'1) = 0,92 - A, + 1,1 - App, + 0,080 - Ag (10.1b)

Relacija (10.1a) je preporucena za procenu jacine apsorbovane doze zrafenja koja poti¢e od poda,
plafona i zidova za sve materijale. Relacija (10.1b) je preporucena za procenu 5Iaéine apsorbovane doze
gama zracenja za plo€ice 1 kamene obloge (debljine 3 cm 1 gustine 2600 kg m™) kojima su obloZeni svi
zidovi (EC, 1999). Imaju¢i u vidu da se u prostorijama samo zidovi izgraduju od opeke, obi¢no
debljine od 25 cm, i tipi¢ne gustine od 1500 kg m™, ni jedna od gornjih relacija u potpunosti ne

zadovoljava ovaj kriterijum.
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Slika 10.3 Korelacija izmedu koncentracija aktivnosti “°Ra, **Th i “°K i masenog udela PG u
uzorcima opeke.
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Tabela 10.3 XRF analiza elemenata na preseku uzoraka sa razlicitim udelom fosfogipsa izrazeni u

mas. %.
mas. % PG Na Mg Al Si S K Ca Mn Fe
0 0,48 1,01 15,32 26,89 0,021 1,98 0,41 0,008 5,72
5 0,42 0,94 13,52 25,65 1,91 1,91 2,24 0,007 5,07
10 0,49 0,87 12,93 23,61 3,12 1,79 4,19 0,008 5,00
15 0,52 0,77 11,82 22,83 4,29 1,86 5,21 0,006 4,63
20 0,51 0,66 10,35 21,78 5,95 1,73 6,35 0,006 4,38
25 0,46 0,62 9,75 20,56 6,93 1,59 7,91 0,007 4,02
30 0,42 0,55 8,24 19,23 8,70 1,63 9,11 0,006 3,82
40 0,35 0,57 6,22 17,30 10,38 1,41 12,73 0,005 3,11

Prostorija ¢iji su zidovi izgradeni od opeke sa razli¢itim udelom fosfogipsa u simulaciji je zadata
prema standardnim dimenzijama: 4 m X 5 m x 2,8 m, bez prozora i vrata, kao §to je pretpostavljeno u
istrazivanju (Koblinger, 1978). Pod i plafon prostorije izradeni su od betona debljine 10 cm i gustine
2350 kg m™. Debljina zidova od opeke je 25 cm, Slika 10.4. Gustina opeke sa fosfogipsom u
simulacijama zadata je prema tipi¢noj vrednosti za glinene opeke od 1500 kg m™ (Soniya et al., 2020),
dok je hemijski sastav odreden za svih 8 analiziranih uzoraka metodom XRF-a. Dobijena hemijska
karakterizacija uzoraka opeke XRF metodom data je u Tabeli 10.3. Potrebno je naglasiti da plafon i
pod u zadatoj prostoriji ne uéestvuju u emisiji gama fotona, ali doprinose njihovom rasejanju. Kod
zadavan u Monte Karlo simulacijama dat je u prilogu C, poglavlje 14.3.

Slika 10.4 Izgled prostorije dimenzija 4 x 5 x 2,8 m ¢iji su zidovi debljine 25 cm igradeni od opeke sa
razlicitim udelima fosfogipsa sa vodenim cilindrom u centru prostorije, postavljenim u Monte Karlo
simulacijama za procenu jacine apsorbovane doze gama zracenja (D).
Pretpostavljeno je da su ??°Ra, i “**Th u sekularnoj radioaktivnoj ravnotezi sa svojim potomcima,
uzimajuci u obzir da oni zajedno sa K najve¢im delom doprinose ukupnoj vrednosti apsorbovane
doze gama zraGenja. Za simulacije izabrani broj raspada *°Ra, %?Th i “°K bio je 10° 1,16 x 10°i 11,1

x 10° raspada, respektivno, za svaku pojedinac¢nu simulaciju.

S obzirom da se u simulacijama moze zadati samo broj raspada (do%adaja), za referentni broj
dogadaja je odabrano 10° raspada %*Ra, dok se broj emitovanih dogadaja Th i K dobija kada se
ovaj broj dogadaja pomnozi odnosom koncentracija aktivnosti 2°Ra i koncentracija aktivnosti %*?Th i
K, respektivno. Na primer, ako su koncentracije aktivnosti “°Ra, 2?Th i “°K, 56 Bq kg™, 65 Bq kg™ i
620 Bk kg™, respektivno, (uzorak sa 0% PG iz Tabele 10.2), tada je broj od 10° dogadaja za 2*°Th i “°K

-1 -1
pomnoZen sa: % =1,16 | % = 11,1, dajuci 1,16-10° i 11,1-10° raspada 232Th i “K,
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respektivno. Slian pristup primenjen je i za ostale izmerene koncentracije aktivnosti u analiziranim
uzorcima opeke, kao i kod analiziranih uzoraka granita (poglavlje 8.1.1). Na ovaj nacin se stvarni
odnos koncentracija aktivnosti °Ra, %*Th i “°K u uzorcima opeke odrZava i u simulacijama. Dalje se
ovako dobijeni broj mnozi sa verovatnoCom emisije za svaku od gama linija odgovarajuceg
radionuklida, Tabela 8.8. Samim tim, broj emitovanih fotona svake gama linije u simulacijama
odrazava stvarni raspad svakog radionuklida.

Nadalje, odredivanjem ekvivalentnog vremena (teq) i deponovane energije u vodenom cilindru
odredena je jacina apsorbovane doze gama zracenja (D), prema relaciji (8.3), kao za uzorke granita,
poglavlje 8.1.1. Vodeni cilindar, pre¢nika 22 c¢m i visine 170 cm, smeSten je u centru prostorije
standardnih dimenzija, (Slika 10.4), predstavljaju¢i ljudsko telo (mase Mcyiinger=64,6 Kg), kako bi se
dobila ukupna deponovana energija (Eqep) unutar ovog cilindra u svakoj pojedina¢noj simulaciji.

Tabela 10.4 Vrednosti simuliranih i teorijskih vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja, kao
i vrednosti godisnjih efektivnih doza za 8 analiziranih uzoraka opeke sa razlicitim udelom fosfogipsa.

% PG Dsim Dteorl Dteor2 Esim Eteorl Eteorz
(nGy h™") (nGy h™) (nGy h™) (mSvy™) (mSv y™) (mSvy™)
0 45,1 21,8+0,4 1733 0,22 0,107+0,002 0,846+0,019
5 50,1 24,8+0,4 19643 0,25 0,122+0,003 0,960+0,022
10 58,8 26,4+0,4 208+3 0,29 0,129+0,003 1,019+0,022
15 57,6 30,8+0,6 24215 0,28 0,151+0,004 1,18+0,03
20 55,9 31,2+0,6 24515 0,27 0,153%0,004 1,20£0,03
25 58,2 32,7+0,5 255+4 0,29 0,160+0,004 1,25+0,03
30 64,7 38,1+0,6 297+4 0,32 0,187+0,004 1,46+0,03
40 71,2 42,4+0,6 329+4 0,35 0,208+0,003 1,61+0,03
350
= D, a
® D, =0,12A,,+0,14A,,+0,0096A,
3004 | & D,,,=0,92A,,+1,1A;,+0,080A, ,
J R?=0,98
r=0,99
250 2z *
TS, 200 - %
g N
Q 150
100 R?=0,84
r=0,93
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.« o o o oo R=0,98
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Slika 10.5 Korelacija teorijskih i simuliranih vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja sa
udelom fosfogipsa u analiziranim uzorcima opeke.

Dobijene vrednosti simuliranih jac¢ina doza gama zracenja (Dsim), kao i teorijskih vrednosti prema
relacijama 10.1a i 10.1b, zajedno sa procenjenim godi$njim efektivnim dozama date su u Tabeli 10.4.
Simulirane vrednosti se kreéu od 45,1 nGy h™, za uzorak sa 0% PG, do 71,2 nGy h™*, za uzorak sa 40%
PG. Za vecinu dobijenih vrednosti se moze reéi da su oko proseka za gradevinske materijale u svetu od
55 nGy h™* (UNSCEAR, 2008). Dobijene su 1,7-2,1 puta veée vrednosti simuliranih jagina doza u
odnosu na Dyeor1 1 3,5-4,6 puta manje vrednosti simuliranih u odnosu na Dieoro. Sve dobijene simulirane
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godisnje efektivne doze za Egjm | Eteor1 su ispod preporuc¢enih 1 mSv y‘l, dok su vrednosti Eieor iznad te
vrednosti kod vecine uzoraka opeke (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 36/18, 2018).

Na Slici 10.5 date su korelacije izmedu simuliranih (Dsiy) 1 teorijski procenjenih vrednosti jacina
apsorbovanih doza gama zracenja (Dior1 | Dieorz) Sa udelom fosfogipsa u uzorku. Dobijene su jake
korelacije na Sta ukazuju vrednosti korelacionih faktora: R?> 0,80, r > 0,90.

75 Th

(a) (b)
—a—
704 704 R?=0,69
o 65 65 4
c —
o A
(g £~
= 60 > B0 4
_E 2
E £
=] E
55 o 55
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65 |
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=
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Slika 10.6 Korelacije izmedu simuliranih jacina apsorbovanih doza gama zracenja i koncentracija
aktivnosti “°Ra, #*Th i “°K za uzorke opeke sa sadrzajem fosfogipsa u rasponu od 0-40%.

Na Slici 10.6 prikazane su korelacije izmedu simuliranih vrednosti jacina apsorbovanih doza (Dsim)
i koncentracija aktivnosti ®Ra, ?**Th i “K izmerene u 8 uzoraka opeke sa razli¢itim udelom
fosfogipsa. Prema vrednostima Pirsonovih koeficijenata ustanovljene su jake korelacije medu svim
veli¢inama (r > 0,85).

U proseku dobijene simulirane vrednosti jac¢ina apsorbovanih doza (Dsiy) su oko 1,89 puta vece od
teorijski procenjenih koris¢enjem relacije (10.1a) (Drwor1), te Se nametnula potreba za korigovanjem ove
relacije. Korigovanje je izvrSeno povecanjem vrednosti specifi¢nih brzina doza u relaciji (10.1a) za
90%, te se nakon transformacije, relacija za procenu jacine apsorbovane doze moze zapisati kao:

Deor(nGy h'l) = 0,23 - Ag, + 0,26 - Apy, + 0,018 - Ag (10.2)

Poredenje simuliranih i teorijskih vrednosti nakon korekcije vrednosti brzina specifi¢nih doza date
su u Tabeli 10.5, sa relativnim odstupanjima. Uocava se da su relativna odstupanja do oko 15%.
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Tabela 10.5 Poredenje simuliranih vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja i teorijskih

vrednosti procenjene na osnovu korigovanih vrednosti specificnih brzina doza gama zracenja prema
relaciji (10.2).

% PG Dsim Drteor1 Deor Relativno
(nGy h™) (nGy h™) (nGy h™) odstupanje (%)
0 45,1 21,8+0,4 40,9+0,7 9,22
5 50,1 24,8+0,4 46,7+0,8 6,71
10 58,8 26,4+0,4 49,9+0,8 15,11
15 57,6 30,8+0,6 58,4+1,1 1,33
20 55,9 31,2+0,6 59,241,1 5,96
25 58,2 32,7+0,5 62,0£1,0 6,56
30 64,7 38,1+0,6 72,4111 11,97
40 71,2 42,4+0,6 80,6%0,9 13,26

Nadalje su ispitivane varijacije hemijskog sastava i gustine matrice na vrednosti jacine apsorbovane
doze gama zraCenja. Najpre je u simulacijama zadat isti hemijski sastav matrice svim uzorcima, kao
kod uzorka sa 0% PG (Tabela 10.3) ali sa njihovim izmerenim vrednostima koncentracija aktivnosti
2%Ra, 22Th i K, Tabela 10.2, za gustinu matrice od 1500 kg m™, kao i u prethodnim simulacijama.
Dobijene vrednosti su prikazane u Tabeli 10.6. U poredenju sa vrednostima dobijenim za razliCit
hemijski sastav matrice, vrednosti simuliranih doza gama zracenja sa istim sastavom matrice (Dsimo) SU
kod vecine uzoraka oscilovale u okvirima 5% (kod 6 uzoraka ¢ak < 2%). Odavde se moze zakljuciti da
hemijski sastav matrice ne predstavlja znacajan faktor koji doprinosi povecanju jacine apsorbovane
doze gama zracenja, jer se uzrok treba traZiti iskljucivo u povecanju koncentracije aktivnosti 226Ra koja
raste sa povecanjem udela fosfogipsa u uzorcima.

Tabela 10.6 Vrednosti simuliranih jacina apsorbovanih doza gama zracenja za uzorke opeke sa
udelom 0-40% PG, za identican hemijski sastav matrice svih uzoraka kao kod uzorka sa 0% PG i
njihovo redenjene sa vrednostima iz Tabele 10.4

Dsimo Dsim
% PG (nGy h—l) (nGy h—l) DsimO/Dsim
0 45,6 45,1 1,01
5 50,9 50,1 1,02
10 51,3 58,8 0,87
15 55,2 57,6 0,96
20 56,3 55,9 1,01
25 59,6 58,2 1,02
30 65,5 64,7 1,01
40 69,9 71,2 0,98

Posto nisu uo€ene znacajne varijacije u vrednostima jacina apsorbovanih doza gama zracenja pri
promeni sastava matrice, izvrSene su dodatne simulacije sa promenom njene gustine. S obzirom da je u
prethodnom delu kori$¢ena tipi¢na vrednost gustine opeke od 1500 kg m™ dalje simulacije su izvriene
za dva uzorka opeke sa udelom fosfogipsa 0% i 40% zadavanjem gustine matrice od 2000 kg m=, kako
bi se ispitao uticaj promene gustine na vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja. Dobijene
vrednosti su date u Tabeli 10.7. Moze se uo¢iti da su vrednosti pri gustini matrice od 2000 kg m™ vise
za oko 10% kod oba uzorka u odnosu na gustinu od 1500 kg m™.

Objasnjenje uticaja sastava matrice 1 gustine opeke na jaCinu apsorbovane doze je sledece. U
slu¢aju kada je u simulacijama menjan hemijski sastav matrice bez promene gustine, ne dolazi do
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promene ukupne aktivnosti zidova u prostoriji, odnosno ne dolazi do promene broja emitovanih fotona
u jedinici vremena. Menjajuci relativni udeo pojedinih hemijskih elemenata u simulacijama, iskljucivo
se utiCe samo na apsorpciju emitovanih fotona u samoj matrici, $to rezultuje malim varijacijama
vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja.

Tabela 10.7 Poredenje vrednosti jacina apsorbovanih doza gama zracenja za uzorke opeke se udelom
fosfogipsa 0% i 40%.

Dsim (NGy h™) Dsim (NGy h™)
[0)
PG p=1500 kg m* p=2000 kg m*
0 456 50,4
40 71,2 77.2

Medutim, kada je dolazilo do promene gustine matrice, pored uticaja na apsorpciju fotona unutar
matrice (zbog promene broja centara za interakciju po jedinici zapremine), znacajno se uticalo na broj
emitovanih fotona u jedinici vremena, jer je dolazilo prakti¢no do poveéanja mase zidova iz kojih se
vr$i emisija gama fotona, pa se samim tim uticalo i na povecanje ukupne aktivnosti radionuklida u
zidovima simulirane prostorije.

Kao primer razmotren je uzorak sa 0% PG sa koncentracijom aktivnosti *°Ra koja iznosi
56 Bq kg™. Ako je gustina matrice 1500 kg m™, tada je masa zidova sobe iz koje se vri emisija 19 950
kg, a ukupna aktivnost *°Ra iznosi 1 117 200 Bq, sto zna¢i da postoji 1 117 200 raspada **Ra u
jedinici vremena. To dalje znaci da postoji 0,462 x 1 117 200 = 516 146 fotona energije 609,3 keV
(poreklom od #Bi, uz pretpostavku sekularne radioaktivne ravnoteZe) emitovanih u jednoj sekundi u
ukupnoj masi zidova sobe.

U konkretnom slucaju, uzimajuéi u obzir sve fotone poreklom od ?°Ra, %?Th i “°K emitovane u
jedinici vremena, odnosno deponovanu energiju u vodenom cilindru u jedinici vremena, dobija se
jagina apsorbovane doze gama zracenja od 45,6 nGy h™".

Ako je gustina matrice 2000 kg m™, tada je masa zidova sobe iz koje se vri emisija 26 600 kg, a
ukupna aktivnost °Ra iznosi 1 489 600 Bq, sto znaci da postoji 1 489 600 raspada “°Ra u jedinici
vremena. To dalje znaci da postoji 0,462 x 1 489 600 = 688 195 fotona energije 609,3 keV (poreklom
od #*Bi, uz pretpostavku sekularne radioaktivne ravnoteze) emitovanih u jednoj sekundi u ukupnoj
masi zidova sobe.

Dakle, poveéanje broja raspada *°Ra, odnosno broja emitovanih fotona energije 609,3 keV u
jedinici vremena, u odnosu na prethodnu situaciju kada je gustina bila 1500 kg m™, iznosi =~ 33%. U
konkretnom slu¢aju, uzimajuci u obzir sve fotone poreklom od 226Ra, #Th i *K emitovane u jedinici
vremena, odnosno deponovanu energiju u vodenom cilindru u jedinici vremena, dobija se jacina
apsorbovane doze gama zradenja od 50,4 nGy h™, sto je za oko 10% visa jagina apsorbovane doze
gama zracenja u odnosu na prethodnu situaciju kada je gustina matrice iznosila 1500 kg m>.

Prema tome, ovde je presudan uticaj povecanja broja emitovanih fotona u jedinici vremena (zbog
povecanja ukupne mase zidova iz koje se vrSi emisija), u odnosu na smanjenje broja fotona koji u
jedinici vremena uspevaju da napuste zidove, a koje se javlja zbog samoapsorpcije usled povecanja
gustine. Kao rezultat ovoga, doslo je do goveéanja jacine apsorbovane doze gama zracenja u drugom
sluaju (pri gustini matrice od 2000 kg m™), u odnosu na prvi (gustina matrice 1500 kg m™).

Nadalje je razmatran mineraloski i hemijski sastav dobijenih uzoraka opekei njihovih sirovina.
Mineraloska (XRD) analiza sirovinskih materijala izvrSena je za uzorak gline sa povrSinskog kopa
Jovanovi¢a brdo (odnosno kompozita dobijenog mesavinom 4 vrste glina) 1 fosfogipsa. Dobijeni
rezultati su prikazani na Slici 10.7. Uocene glavne mineraloske faze u uzorku gline su kvarc (SiOy),
kaolinit (Al,Si2Os(OH)4), muskovit (KAI(AISizO10(0OH)), ilit ((K, H3O)(Al, Mg, Fe).(Si,
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Al);010((OH)2,H,0)) i manje feldspatne faze albit (NaAlSizOg)) i mikroklin (KAISizOg), Slika 10.7a.
Glavne mineralne faze zabeleZzene u uzorku fosfogipsa su gips (CaSO4 2H,0) i manja faza kvarca
(SiO2) u vidu propratne necistoce.
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Slika 10.7 XRD Sema uzorka kompozita gline sa povrsinskog kopa Jovanoviéa brdo (a) i fosfogipsa
koris¢enog kao dodatka za izradu analiziranih uzoraka opeke (b).

XRF analiza glavnih elemenata za sirovinske materijale prikazana je u Tabeli 10.8. Udeo
elemenata ve¢ih od 1% u uzorku gline je: Si (29,42%), Al (14,45%), Fe (2,74%), K (1,82%) 1 Mg
(1,14%). Hemijski sastav gline Jovanovica brdo je slican glini iz Malezije (Johari et al., 2010). XRF
analiza elemenata je u saglasnosti sa nadenim mineralnim fazama kvarca, ilita, muskovita 1 feldspata na
XRD semi. Udeo elemenata ve¢ih od 1% kod uzorka fosfogipsa je: Ca (27,58%), S (23,32%) 1 Si
(3,47%), Sto je u saglasnosti sa kristalnom fazom gipsa 1 kvarca koje su pronadene na XRD Semi
pikova. Sli¢ni rezultati hemijske karakterizacije fosfogipsa zabelezeni su i u radovima (Contreras et al.,
2018; Cuadri et al., 2014; Lopez et al., 2011; Mashifana et al., 2019; Turkel and Aksin, 2012).

Tabela 10.8 XRF analiza glavnih elemenata prisutnih u glini i fosfogipsu koris¢enih za pravljenje
opeke u mas. %.

Uzorak | Na Mg Al Si S K Ca Mn Fe P Sr Ti Zr Ba

Glina 0,42 | 1,14 | 14,45 | 29,42 | 0,002 | 1,82 | 0,30 | 0,041 | 2,74

PG 0,26 | 0,39 | 0,44 | 202 | 2109 | 0,41 | 27,11 | 0,003 | 0,022 | 0,51 | 0,012 | 0,005 | 0,02 | 0,02

U uzorcima opeke uocene su glavne mineralne faze kvarca (SiO;), anhidrida (CaSQO,), hematita
(Fe203), gelenita (CaxAlSiO;), kao i1 manje faze mulita (2Al,03Si0,) 1 muskovita
(KAI,(AlSi3010)(OH),), Slika 10.8. Zaostali muskovit u pojedinim uzorcima opeke nije uspeo da se
transformiSe na temperaturi od 1000 °C. Ista pojava zaostajanja muskovitne faze zabeleZena je 1 kod
drugih opekarskih glina (Castellanos et al., 2012; Johari et al., 2010). Kaolinit i ilit kao mineralne faze
prisutne u najvecoj zastupljenosti u polaznoj glini nestaju u pefenoj opeci zbog razaranja njihove
kristalne strukture izmedu 450 1 900 °C (Contreras et al., 2018). Na 1000 °C javljanju se manje faze
mulita usled procesa kristalizacije. Pojava mulita na nizim temperaturama od 1100 °C prijavljena je u
istrazivanjima (Contreras et al., 2018; Castellanos et al., 2012). Pojava manje mulitne faze na
temperaturi od 1000 °C je direktna posledica prisustva Mg u ilitnoj fazi, $to je potvrdila i XRF analiza
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sa sadrzajem Mg od 1,14%, koji je ocCito uticao na snizavanje temperature pojave mulitne faze.
Identifikovane su i manje faze hematita Cije prisustvo opada sa porastom udela fosfogipsa u uzorcima.
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Slika 10.8 XRD difraktogram uzoraka opeke sa udelom fosfogipsa 0-40%.

XRF analiza glavnih elemenata u uzorcima opeke data je u Tabeli 10.3. Sa povecanjem udela
fosfogipsa u uzorcima opeke, primetno je smanjenje udela Na, Mg, Al, Si, K i Fe, a porast udela
elemenata S i Ca. Na Slici 10.9 data je korelacija izmedu izmerenih vrednosti prirodnog K odredenog
XRF metodom i radioaktivnog “°K odredenog metodom gama spektrometrije. Dobijena je jaka
zavisnost sa korelacionim faktorima R?=0,99, r=0,99. Ustanovljena je linearna zavisnost oblika
y=320(2)-x, odakle sledi da 1% prirodnog K sadrzi 320+2 Bq kg’ radioaktivnog *’K, §to je u
saglasnosti sa ranijim istrazivanjem (Pilakouta, et al., 2017). Dobijena XRF analiza je u dobroj
saglasnosti sa nadenim XRD mineralnim komponentama, Slika 10.8, Tabela 10.3.
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Slika 10.9 Korelacija izmedu udela prirodnog K izmerenog XRF metodom i radioaktivnog K
izmerenog metodom gama spektrometrije.
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Razgradnja gipsa obuhvata dehidrataciju na nizim temperaturama i emisiju SO, na viSim
temperaturama (Chandara et al., 2009; Cuadri et al., 2014; Yan et al., 2015). Kako je zabelezeno na
temperaturama 90-170 °C se najpre deSava dehidratacija minerala gipsa (CaSO4-2H,0) i prelaz u
hemihidratnu formu CaSQO, -0,5H,0 — mineral basanit (#-hemihidrat) (Camarini and De Milito, 2011,
Cuadri et al., 2014):

CaS0,4 -2H,0— CaS0Oq4 -O,SHzo (103)

Dok se prelaz u anhidrovanu (bezvodnu) formu (CaSO4-Anhidrid II) obi¢no odvija na temperaturama
iznad 300 °C (Camarini and De Milito, 2011; Contreras et al., 2018):

CaS0,-0,5H,0— CaSO,+0,5H,0 (10.4)

Imajuéi u vidu, prema ranijim istrazivanjima, da se razgradnja fosfogipsa (CaSQy) i emisija SO,
deSava na temperaturama visim od 1200 °C (Contreras et al., 2018; Yan et al., 2015), prema hemijskoj
reakciji (10.5):

CaS0O,— CaO + SO, + 0,50, (10.5)

Prisustvo velikog udela Al,O3 u samoj glini imalo je uticaj da se delimi¢na razgradnja CaSO,4 odigra na
temperaturi nizoj od 1000 °C, $to je zabelezeno i u studiji (Yan et al., 2015). Nastali slobodni CaO u
reakciji (10.5) dalje je reagovao sa amorfnom smeSom SiO,-Al,03 (Trindade et al., 2009) i na taj nacin
je doslo do formiranja minerala gelenita (Ca,Al,Si07), izmedu 900 i 1000 °C, prema reakciji (10.6):

3(Si02~A1203) + 6Ca0 — 3Ca,Al,SiO; (106)
Gelenit

U poredenju sa glinom koja u svom sastavu sadrzi CaCOg3, u glini sa znac¢ajnim udelom CaSOy nije
zabeleZen naroCit afinitet ka razgradnji ovog minerala na temperaturi od 1000 °C, za razliku od
karbonatnih glina koje mogu nagraditi volastonit (CaSiO3), larnit (Ca,SiO4) i druge mineralne faze
(Trindade et al., 2009), anhidrovani gips je u ve¢em delu zadrzao svoj kristalni oblik.

20

R?=0,95
r=0,98

T
0 10 20 30 40
% PG

Slika 10.10 Koeficijent apsorpcije vode (Aen) odreden prema SRPS EN 771-1 metodi uzoraka opeke sa
razlicitim udelom fosfogipsa (0 — 40%).
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Prema metodi (SRPS EN 771-1, 2016) odredeni su koeficijenti apsorpcije vode (Agn) za svih 8
analiziranih uzoraka. Dobijene vrednosti su prikazane na Slici 10.10 i krec¢u se u intervalu od 12,05%,
za uzorak sa 0% PG, do 16,99%, za uzorak sa 40% PG. Uoceno je povecanje koeficijenta apsorpcije
vode sa povecanjem udela fosfogipsa u uzorcima opeke. Poredenjem uzoraka sa udelom 0% PG 1 40%
PG uocava se povecanje u apsorpciji vode za oko 5% kod uzorka sa 40% PG. Ovo je direktna posledica
veée higroskopnosti anhidrovanog gipsa (CaSO,) od ostalin mineralnih komponenti prisutnih u
uzorcima opeke. Dobijeno je linearno povecanje apsorpcije vode sa porastom udela anhidrovanog gipsa
u uzorcima (R?=0,95, r=0,98).

Dobijene vrednosti koeficijenata apsorpcije su nize u odnosu na one dobijene u radu (Turkel and
Aksin, 2012) za sli¢ne uzorke opeke. Ovo je direktna posledica drugacijeg rezima pecenja uzoraka, $to
se odnosi pre svega na vremensku razliku. Dobijene vrednosti koeficijenta apsorpcije vode su nize u
odnosu na ostale cigle koje ne prolaze proces pecenja koje pored fosfogipsa sadrze pepeo, kre¢ i
cement (Kumar, 2002; Naik et al., 2014). Povecanje koeficijenta apsorpcije vode sa povecanjem udela
vode je zabelezeno i u radu autora (Ajam et al., 2009), gde su zabelezene nize vrednosti koeficijenata
apsorpcije vode (udeo 40% PG u opeci koeficijent apsorpcije vode je iznosio 13,4%).
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Slika 10.11 Sistem za merenje povrsinske ekshalacije radona iz uzoraka opeke sa razlicitim udelom
fosfogipsa: (1) staklena merna komora zapremine 4,25 |; (2) uzorak opeke sa odredenim udelom

fosfogipsa (0-40%); (3) aktivni uredaj RAD7; (4) apsorber viage iz sistema; (5) 1 (6) cevi sa
naznacenim smerom protoka radona; (7) 1 (8) slavine za regulaciju i pustanje radonskog gasa u sistem.
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Za sve analizirane uzorke opeke sa razli¢itim udelom fosfogipsa izvrSena je radioloska
karakterizacija 1 u pogledu ekshalacije radona iz dobijenih uzoraka sa razli¢itim udelom fosfogipsa,
prema eksperimentalnoj postavci prikazanoj na Slici 10.11 koja je koriséena i u poglavlju 8.2. Vreme
merenja povrSinske ekshalacije radona iz svih 8 analiziranih uzoraka opeke izvrSeno je aktivnim
uredajem RAD7 za vreme od 96 h (4 dana) u ciklusima po 1 h. Uzorci dobijeni nakon pecenja su
kori$¢eni za merenja ekshalacije radona, bez drobljenja i sitnjenja. Kako bi se minimizirali efekti
povratne difuzije radona (Samuelsson, 1990; Tuccimei et al., 2006) odabrana je zapremina merne
komore od 4,25 1, ¢ime je zadovoljen uslov da je zapremina uzorka vise od 10 puta manja od efektivne
zapremine mernog sistema. Efektivna zapremina mernog sistema je iznosila oko 5,15 I.

Dobijeni rezultati ekshalacije radona su prikazani na Slikama 10.12 i 10.13. Mase uzoraka opeke
(M), povrsine uzoraka (S), procenjene vrednosti pocetne koncentracije aktivnosti radona u mernoj
komori (Cop), koeficijenti pravca nakon fitovanja linearnih funkcija ekshalacije (k), brzine povrsinskih
ekshalacija radona (Es) i vrednosti koeficijenata emanacije (&) za 8 analiziranih uzoraka opeke dati su u
Tabeli 10.9.
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Na osnovu dobijenih rezultata se moze videti da kod svih uzoraka sa porastom koncentracija
aktivnosti “°Ra u uzorcima nije zabeleZen drastican porast koncentracije radona za period merenja od
96 h, te su dobijeni rezultati fitovani linearnim funkcijama prema relaciji (3.35). Linearnim fitom efekti
povratne difuzije i curenja radona se mogu zanemariti (Gutierrez-Alvarez et al., 2020; ISO, 11665-7,
2012). Usled ocito niskih koeficijenata emanacije radona, a relativno visokih koncentracija ?°Ra u
uzorcima, sam tehnoloski postupak dobijanja uzoraka opeke je uticao na odrzanje linearne ekshalacije
radona za Citavih 96 h merenja. Dobijene vrednosti koeficijenta pravca linearnih funkcija ekshalacije
(k) prikazane su u Tabeli 10.9 iz kojih je vrSena dalja procena brzine povrsinske ekshalacije radona (Es)
iz uzoraka prema relaciji (3.35). Dobijeni rezultati brzina povrsinskih ekshalacija radona se kre¢u u
intervalu od 63+9 mBgq m™ h™* (za uzorak sa 0% PG) do 150+9 mBg m? h™ (uzorak sa udelom 40%
PG) 1 drasti¢no su nizi (oko 3 reda veliine) od brzine povrSinske ekshalacije izmerene za sam
fosfogips u ranijim israzivanjima (Gutierrez-Alvarez et al., 2020; Hilal et al., 2015; Nisti et al., 2014).
Na osnovu poredenja sa drugim studijama, manja brzina povrSinske ekshalacije radona iz fosfogipsa
ugradenog u opeku u odnosu na brzinu ekshalacije iz samog fosfogipsa je od presudnog znacaja za
koriS¢enje ovog otpada kao dodatka u gradevinskim materijalima. Dobijene vrednosti brzine
povrsinske ekshalacije su viSe u poredenju sa vrednostima za druge gradevinske meterijale (Imme et
al., 2014), §to je direktna posledica viseg sadrzaja *°Ra u uzorcima opeke.
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Slika 10.12 Rezultati merenja ekshalacije radona iz uzoraka sa udelom 0, 5 i 10% PG aktivnim
uredajem RAD7 za vreme od 96 h u ciklusima po 1 h.
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Slika 10.13 Rezultati merenja ekshalacije radona iz uzoraka sa udelom 15- 40% PG aktivnim uredajem
RAD7 za vreme od 96 h u ciklusima po 1 h.
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Tabela 10.9 Mase (M) i povrsine (S) uzoraka cija je ekshalacija radona merena, kao i vrednosti
parametara nakon lineranog fita eksperimentalnih rezultata: pocetna koncentracija radona u komori
(Co), koeficijent pravca prave (k) i vrednosti povrsinske ekshalacije radona (Es) za sve analizirane
uzorke opeke.

% PGu 3 2 Co k Es

uzorku M (9) $x 107 (m’) (Bqm?®) Bgm®*h") | (mBgqm?h?) £(%)
0 145,80+0,05 11,55 129+1,1 0,141+0,021 6319 1,18+0,18
5 162,30+0,05 12,80 13,6x+1,1 0,161+0,021 65x8 0,84+0,12
10 157,90+0,05 12,59 9,3+1,1 0,190+0,020 788 0,78+0,09
15 151,90+0,05 13,32 8,8+1,1 0,222+0,021 86+8 0,71+0,08
20 110,80+0,05 9,79 11,4+1,1 0,185+0,021 98+11 0,73+£0,09
25 133,10+0,05 10,75 18,5+1,1 0,225%0,020 1089 0,66+0,07
30 147,30£0,05 12,06 12,8+0,7 0,275x0,014 11816 0,59+0,04
40 164,10+0,05 13,87 9,9+1,2 0,404+0,025 15019 0,63+0,05

Izmerene vrednosti brzina povrsinskih ekshalacija radona za uzorke opeke su uporedive sa
rezultatima iz drugih istrazivanja upotrebe fosfogipsa kao dodatka materijalima za kori$¢enje u
gradevinarstvu (Campos et al., 2017; Szajerski et al., 2019).

Kao §to je navedeno u istrazivanju u kom je analizirano recikliranje fosfogipsa u gradevinskim
ciglama i plo¢ama (Campos et al., 2017), brzina povrsinske ekshalacije zavisi u mnogome od gustine
materijala, poroznosti, kao 1 nacina proizvodnje, §to se moze zakljuciti i u ovom istrazivanju. Moze se
re¢i da je nakon procesa pecenja na 1000 °C gips popunio najsitnije pore u materijalu i bio zatopljen u
glinenu matricu 1 zajedno sa njom nacinio stabilan materijal koji karakteriSe relativno niska brzina
povrsinske ekshalacije radona, ako se pogleda npr. uzorak sa udelom 40% PG ¢ija je koncentracija
aktivnosti *Ra 265 Bq kg™. Ugradivanjem fosfogipsa u najsitnije pore materijala smanjena je
mogucnost emanacije radona, kao 1 njegova difizija do povrSine, Sto je propraceno niskom
povrsinskom ekshalacijom radona u poredenju sa ekshalacijom radona iz samog fosfogipsa, §to daje
povoljnost za upotrebu materijala u gradevinarstvu. Sli¢ni zakljuc¢ci su izvedeni i kod uzoraka
keramickih plocica gde je fosfogips sa udelom do 10% dodavan kao aditiv i imao je pozitivan uticaj na
smanjenje poroznosti materijala, sto je posledica ugradivanja najsitnijih Cestica fosfogipsa u najsitnije
pore (Contreras et al., 2018).
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Slika 10.14 Korelacija izmedu brzine povrsinske ekshalacije radona (Es), masenog udela fosfogipsa
(a) i koncentracije aktivnosti °Ra (b) u analiziranim uzorcima opeke.
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Na Slici 10.14 prikazane su korelacije izmedu brzine povrSinske ekshalacije radona (Es) i udela
fosfogipsa u uzorcima opeke (Slika 10.14a) i koncentracije aktivnosti “°Ra (Slika 10.14b).
Uspostavljene su jake korelacije koje karakteriSe linearan porast brzine povrsinske ekshalacije radona,
kako sa porastom udela fosfogipsa (R*=0,98:; r=0,99), tako i sa porastom koncentracije aktivnosti ?°Ra
(R*=0,97; r=0,99). Na Slici 10.15a prikazana je korelacija izmedu brzine povriinske ekshalacije (Es) i
koefeicijenta apsorpcije vode (Aen). Uocena je jaka korelacija $to potvrduju i vrednosti koeficijenata
korelacije (R°=0,94; r=0,97).

Na osnovu odredenih vrednosti brzina povrsinskih ekshalacija, i prema relaciji (3.39), odredene su
vrednosti koeficijenata emanacije radona (&). Dobijene su vrednosti u rasponu od 0,59+0,04 % za
uzorak sa 30% PG do 1,1840,18 % za uzorak sa 0% PG. Dobijene vrednosti su ispod tipi¢nih vrednosti
za gradevinske materijale (1 — 30) % (Bikit et al., 2011). Na Slici 10.15b dobijena je jaka korelacija
smanjenja koeficijenta emanacije sa poveéanjem udela fosfogipsa u uzorku (R?=0,94; r=0,97).
Smanjenje koeficijenta emanacije se moze dovesti u vezu sa povecanjem sadrZaja 226Ra u uzorcima
opeke, §to je direktna posledica teorije emanacije, prema relaciji (3.39).
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Slika 10.15 Korelacija izmedu brzine povrsinske ekshalacije radona (Es) 1 koeficijenta apsorpcije vode
(Aen) (a) 1 koeficijenta emanacije radona (&) sa udelom fosfogipsa u opeci (b).
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Slika 10.16 Korelacije izmedu brzine povrsinske ekshalacije radona (Es) i udela Ca (a) i S (b) u
uzorcima opeke.
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Tabela 10.10 Vrednosti Pirosonovih koeficijeneta korelacije (r) izmedu brzine povrsinske ekshalacije
radona (Es) i masenog udela analiziranih elemenata XRF metodom.

Na Mg Al Si S K Ca Mn Fe

Es -0,64 -0,92 -0,98 -0,98 0,97 -0,97 0,99 -0,79 -0,98

Korelacije izmedu brzine povrsinske ekshalacije radona i sadrzaja Ca i S u uzorcima prikazana je
na Slici 10.16. Dobijene su jake korelacije sa korelacionim faktorima R?=0,97; r=0,99 i R*=0,94;
r=0,97 za Ca i S, respektivno. Vrednosti Pirsonovih koeficijenata (r) za uspostavljene korelacije
izmedu brzine ekshalacije radona i ostalih analiziranih elemenata metodom XRF-a, date su u Tabeli
10.10. Moze se videti da su izmedu brzine povrSinske ekshalacije radona iz uzoraka opeke 1 Mg, Al, Si,
S, K, Ca i Fe, uspostavljene jake, dok su sa Na i Mn uspostavljene umerena i dobra korelacija,
respektivno. 1z ovoga se moze zakljuciti da brzina povrSinske ekshalacije izrazito zavisi od hemijskog
sastava materijala.

Na osnovu procenjenih vrednosti koeficijenata emanacije radona za 8 analiziranih uzoraka opeke i
prema relaciji (3.11) procenjena je brzina ekshalacije radona iz zida debljine 25 cm sacinjenog od ovih
materijala, uz pretpostavku da je duzina difuzionog puta radona veca od debljine materijala, $to je za
opeku oko 40 cm, sa tipiénom vrednoséu difuzionog koeficijenta oko 0,4 x 10° m? s (Keller et al.,
2001; Soniya et al., 2020). Dobijene vrednosti date su u Tabeli 10.11 i kre¢u se u intervalu od
1,25+0,19 Bq m™ h™ za uzorak sa 0% PG do 3,17+0,25 Bq m™ h™ za uzorak sa 40% PG. Dobijene
vrednosti brzine povrsinske ekshalacije su uporedive sa vrednostima za gipsane ploce od fosfogipsa
analizirane u istrazivanju (Lopez et al., 2011).

Tabela 10.11 Vrednosti brzina povrsinskih ekshalacija radona (Es), unutrasnjih koncentracija radona
(Crn) i godisnjih efektivnih doza od udisanja radona (Dgn) procenjene za standardnu prostoriju u kojoj
su zidovi izgradenim od opeke sa PG debljine 25 cm, pri slaboj i normalnoj provetrenosti prostorije.

% PG u Es Crn (Bg m™) Dk, (MSv y?Y)

uzorku (Bqm?h?) 2,=0,1h* 2,~0,5 h? A,~0,1 h? A,=05h?
0 1,25+0,19 23,2+3,6 4,9+0,8 0,43+0,07 0,092+0,014
5 1,28+0,18 23,7£3,3 5,0+0,7 0,45+0,06 0,094+0,013
10 1,55+0,18 28,8+3,3 6,1+0,7 0,54+0,06 0,115+0,013
15 1,88+0,20 35,0+3,8 7,4+0,8 0,66+0,07 0,139+0,015
20 2,16+0,28 40,2+45,1 8,56+1,1 0,75+0,10 0,160+0,020
25 2,18+0,22 40,614,1 8,6+0,9 0,76+0,08 0,161+0,016
30 2,41+0,18 44,8+3,4 9,5+0,7 0,84+0,06 0,178+0,013
40 3,17+0,25 58,9+4,7 12,5+1,0 1,10+0,09 0,234+0,019

Kori$¢enjem dobijenih vrednosti brzina povrSinskih ekshalacija iz zidova debljine 25 cm,
procenjene su unutra$nje koncentracije radona za prostoriju standardnih dimenzija 4 m x Sm x 2,8 m,
pri slaboj (1,=0,1 h™*) i normalnoj provetrenosti (1,=0,5 h™) u prostoriji. Rezultati su prikazani u Tabeli
10.11. Za slabu provetrenost u prostoriji vrednosti koncentracija aktivnosti radona se krecu u intervalu
od 23,2+3,6 Bq m™ za uzorak sa 0% PG do 58,9+4,7 Bq m™ za uzorak sa 40% PG. Za normalnu
provetrenost u prostoriji procenjene vrednosti su u intervalu od 4,9+0,8 Bq m™ za uzorak sa 0% PG do
12,5+1,0 Bq m™ za uzorak sa 40% PG. Sve procenjene vrednosti unutradnjih koncentracija aktivnosti
radona, kako za loSu, tako i za normalnu provetrenost u prostoriji su ispod donje preporucene granice
od 100 Bq m™ (EU, 2014; WHO, 2009). Dobijene vrednosti unutrasnjih koncentracija radona su
uporedive sa istrazivanjem (Ajam et al., 2019) u kojem je takode razmatrano koriS¢enje fosfogipsa u
proizvodnji opeke, gde su izmerene vrednosti ispod 50 Bgq m™. Dobijene vrednosti unutrainjih
koncentracija aktivnosti radona su uporedive sa vrednostima za druge nacine recikliranja fosfogipsa
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kao gradevinskog materijala u proizvodnji npr. keramickih ploc€ica i gipsanih ploca i betonskih matrica
(Contreras et al., 2018; Lopez et al., 2011; Maduar et al., 2011; Szajerski et al., 2019). Na Slici 10.17
prikazane su korelacije izmedu procenjenih vrednosti koncentracija aktivnosti radona i udela fosfogipsa
u uzorcima opeke. Dobijene su jake korelacije $to potvrduju i vrednosti korelacionih faktora R*=0,93;
r=0,98.
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Slika 10.17 Korelacije izmedu unutrasnjih koncentracija radona i udela fosfogipsa u uzorcima opeke
za losu (A=0,1 h™) i normalnu (1,=0,5 h™") provestrenost u prostoriji.

Na osnovu vrednosti unutrasnjih koncentracija radona u prostoriji standardnih dimenzija
procenjene su godisnje efektivne doze za izlozenost radonu (Dg,) 0d 7000 h tokom godine u prostoriji
¢iji su zidovi izgradeni od analiziranih uzoraka opeke. Procenjene vrednosti su prikazane u Tabeli
10.11. Vrednosti dobijene pri loSoj provetrenosti prostorije se kre¢u u intervalu od 0,43+0,07 mSv y'1
za uzorak sa 0% PG do 1,10+0,09 mSv y™ za uzorak sa 40% PG. Procenjene vrednosti za normalnu
provetrenost u prostoriji se kreéu u rasponu od 0,092+0,014 mSv y* za uzorak sa 0% PG do
0,234+0,019 mSv y* za uzorak sa 40% PG. Uzimajuéi u obzir godi$nje efektivne doze gama zraGenja
procenjene metodom Monte Karlo simulacija i vrednosti procenjene za izloZenost radonu, moze se
uociti da ukupne vrednosti ne prelaze prose¢nu izlozenost za izlozenost od prirodnih izvora od 2,4 mSv
y! (UNSCEAR, 2000).

Na osnovu svega analiziranog se moze zakljuciti da upotreba fosfogipsa u proizvodnji opeke sa
udelom fosfogipsa do 40% ne daje znacajnu i prekomernu izloZenost ljudi zraenju U zatvorenom
prostoru, kako u pogledu gama zracenja, tako i u pogledu izlozenosti radonu. Sve dobijene vrednosti su
oko ili ispod preporucenih vrednosti za gradevinske materijale. Dobijeni rezultati su uporedivi sa
drugim sli¢nim studijama S§to potvrduje tanost dobijenih rezultata. 1z ovoga se moze zakljuciti da
upotreba fosfogipsa sa sadrzajem 22°Ra oko 500 Bq kgt u proizvodnji opeke ne predstavlja narocCitu
radijacionu opasnost za izlozenost ljudi jer je sam tehnoloski postupak proizvodnje, odnosno pecenja,
doveo do minimiziranja radijacionih efekata, pre svega emanacije radona iz uzoraka.

Dakle, prema dobijenim rezultatima karakterizacije uzoraka opeke moze se zakljuciti da ovakav
nain iskoriS¢avanja fosfogipsa daje pozitivne efekte. Ovakvim nainom iskoriS¢enja otpadnog
fosfogipsa smanjile bi se velike koli¢ine otpada na deponijama u blizini reka i mora, i smanjili
nezeljeni efekti kontaminacije zivotne sredine, a dobila bi se 1 velika ekonomska korist.

Jedna od mana ovakvog nacina dobijanja opeke jeste emisija SO, prilikom peCenja opeke na
visokim temperatutama oko 1000 °C, Sto moze biti zagadivac Zivotne sredine, o ¢emu treba dodatno
razmisliti, ako je re¢ o obimnijoj proizvodnji opeke na ovakav nacin.
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1 1 Varijacije koeficijenta emanacije radona

Kao $to je u uvodnom delu ove studije re¢eno odredivanje koeficijenta emanacije radona je vazno za
svaki gradevinski materijal. Ova veli¢ina je veoma bitna za karakterizaciju gradevinskih materijala,
naro¢ito onih koji se koriste u enterijeru za pokrivanje zidova. S obzirom da pojedini autori za njegovo
odredivanje koriste manje, a drugi veée zapremine mernih komora, ovaj deo studije razmatra i
diskutuje uticaj zapremina mernih komora na vrednosti koeficijenta emanacije, kao i propratne efekte
koji dovode do varijacija njegovih vrednosti: efektivne konstante raspada radona i brzine ekshalacije

radona.

Tabela 11.1 Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti **°Ra, ?*Th i “°K i procenjeni gama indeksi
(1), jacine apsorbovanih doza (D) i godisnje efektivne doze (E) za PG, NG i smese NG i PG uzoraka.

= . - 1
(3;2355 22I6<I(?)20entra0| ja gl;_}_l;]/nostl (Bg kgor)< , D (nGyh?) | E(msvy?
PG 612+11 5,4+0,5 95+7 2,10+0,04 570+11 2,80+0,06
PGl 72018 8,2+0,6 11048 2,48+0,03 6729 3,30+0,05
PG2 528+23 10.02+1,1 193+7 1,87+0,08 498+21 2,44+0,10
PG3 715432 2,540,3 7246 2,4240,11 661+30 3,24+0,15
NG1 9,2+0,3 2,8+0,2 168+14 0,101+0,005 12,9+0,4 0,063+0,002
NG1PG 23945 3,5+0,4 135+7 0,859+0,014 2254 1,103+0,003
NG1PG2 275+3 6,1+0,6 105+9 0,982+0,011 261+3 1,28+0,03

Slika 11.1 (1) Aktivni uredaji RAD7, (2) komore od debelog stakla sa metalnim zatvaracem, (3) uzorci,
(4) apsorberi vlage u sistemu (CaSO4), (5) i (6) plasticne cevi, (7) i (8) slavine za pusStanje radonskog
gasa iz komore u merni sistem. Smer kruzenja radonskog gasa kroz sistem obilezen je strelicama.

U tu svrhu za razmatranje varijacija vrednosti emanacinog koeficijenta koriS¢eni su uzorci
fosfogipsa (PG), prirodnog gipsa (NG), meSavina prirodnog gipsa i fosfogipsa (NGPG). Za istraZivanje
analizirani su kako praskasti (P) tako i uzorci u ¢vrstom stanju (S). Svi UzOrci su suSeni na temperaturi
od 105 °C, kako bi se eliminisao uticaj vlage na merenje, nakon ¢ega su spraseni u avanu do finog
praha. PraSkasti uzorci su upakovani u mikro fiber filter papir u cilindri¢noj geometriji dimenzija 5 cm
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u pre¢niku i 10 cm visine (Narloch et al., 2019), kao u poglavlju 8.2 , dok su uzorci u ¢vrstom stanju
izliveni u istim dimenzijama (jedan uzorak prirodnog gipsa — NG1 i jedan uzorak sa 50% fosfogipsa —

NG1PG). Svi uzorci fosfogipsa su poreklom iz Srbije, dok je uzorak prirodnog gipsa (NG1) poreklom
iz Bosne i Hercegovine.

Slika 11.2 (1) Aktivni uredaj RTM 1688-2, (2) komora od debelog pleksiglasa zapremine 30 I, (3)
uzorak, (4) i (5) slavine za pustanje radonskog gasa u merni sistem, (6) i (7) plasticne cevi. Smer
kruzenja radonskog gasa kroz sistem obilezen je strelicama.

Spisak kori$¢enih uzoraka, izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti 26Ra, 22Th i “K,
procenjene vrednosti gama indeksa, jacine apsorbovane doze gama zracenja i godiSnje efektive doze
date su u Tabeli 11.1. Sve izraCunate vrednosti za procenu radijacionog rizika, za uzorke fosfogipsa i
mesSavine prirodnog gipsa i fosfogipsa prelaze preporucene vrednosti gama indeksa I,<1 (UNSCEAR,

2000), prosecnu vrednost apsorbovane doze od 55 nGy ht (UNSCEAR, 2008) kao i godi$nje efektivne
doze od 1 mSv (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 36/18, 2018).

Tabela 11.2 Poredenje vrednosti efektivnih zapremina mernih sistema za uredaje sa 4 merne komore
razlicitih zapremina sa aktivnim uredajima RTM 1688-2 i RAD7.

. Verr (M°) x 10°
Uredaj 151 251 4251 301
RTM 1688-2 155 2.55 4.30 30,05
RAD7 2.65 3.65 5,39 3115

Da bi se odredio koeficijent emanacije radona za sve analizirane uzorke prirodnog gipsa i
fosfogipsa iz Tabele 11.1 pema relaciji 3.38 (poglavlje 3.2.2), koriS¢ena je eksperimentalna postavka
kao i u poglavlju 8.2, ali ovoga puta sa 2 aktivna uredaja RAD7 istih karakteristika. Dobijeni rezultati
su uporedivani sa rezultatima dobijenim aktivnim uredajem RTM 1688-2. Eksperimentalne postavke su
prikazane na Slikama 11.1 1 11.2. Merenja emanacije radona su izvedena u komorama razli¢itih
zapremina 1,5 1; 2,5 1; 4,25 11 30 1. Merne komore zapremina, 1,5 1, 2,5 11 4,25 1 izgradene od debelog
stakla sa metalnim zatvara¢em koji su tokom merenja akumulacije radona bile zaprivene teflon 1 izolir
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trakom kako bi se minimiziralo curenje radona. Konstruisane su po dve merne komore ovih zapremina,
za dva RAD7 uredaja, Slika 11.1. Merna komora zapremine 30 | izgradena je od debelog pleksiglasa.
Vrednosti efektivnih zapremina mernih sistema za razli¢ite komore koje uracunavaju ukupnu aktivnu
zapreminu vazduha u sistemu (aktivna zapremina uredajatmerna komoratplastine cevi) uz
oduzimanje zapremine uzorka koja je iznosila 0,196 1, date su u Tabeli 11.2. Razlika medu efektvnim
zapreminama za ova dva merna sistema za iste zapremine merne komore iznosi 1,1 1, $to je direktna
posedica konstrukcije samih uredaja, Sto podrazumeva razlike u samim aktivnim komorama, kao i
zapremina dodatnih cevi. Aktivne zapremine RAD7 i RTM 1688-2 uredaja iznose 0,7 11 0,25 1,
respektivno (Manual, Sarad, 2019; Manual RAD7, 2019). RAD7 uredaj sadrzi i cev za apsorpciju vlage
iz sistema, procena je da je zapremina vazduha u njoj oko 0,6 1. Sve koriS¢ene merne komore su u
cilindriénoj geometriji, osim komore zapremine 30l, koja je kubne geometrije, Slika 11.1 i 11.2.
Merenje emanacije radona iz uzoraka uredajem RAD7 je vrSeno 4 dana (96 h) u ciklusima po 1 h, dok
su vremena merenja uredajem RTM 1688-2 varirala od 7 do 10 dana u ciklusima po 1h. Sva merenja
emanacije radona iz ovih uzoraka su zapoceta u martu 2019., a zavrSena u maju 2020.

Najpre je merena koncentracija aktivnosti radona za odredeno vreme u ciklusima nakon cega je
izvrSeno eksponencijalno fitovanje eksperimentalnih tacaka prema relaciji (3.28), poglavlje 3.2.1,
ravnoteZna koncentracija aktivnosti radona (Ceq) koja prema teorijskim predvidanjima nastupa za oko
40 dana od dana zatvaranja uzorka u komoru.
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Slika 11.3 Krive akumulacije radona iz uzorka fosfogipsa (PG2), prirodnog gipsa (NG1) i mesavina
prirodnog gipsa i fosfogipsa (NGPG i NGI1PG?2) za uzorke u praskastom (P) i ¢vrstom (S) stanju
izmerene uredajem RAD7 za vireme od 96 h u ciklusima po 1h u mernoj komori zapremine 1,5 I.
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Slika 11.4 Krive akumulacije radona iz uzoraka fosfogipsa (PG1 i PG2), prirodnog gipsa (NG1) i
mesavina prirodnog gipsa i fosfogipsa (NG1PG i NG1PG2) za uzorke u praskastom (P) i ¢vrstom (S)
stanju izmerene uredajem RAD7 za vreme od 96 h u ciklusima po 1h u mernoj komori zapremine 2,5 I.
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Slika 11.5 Krive akumulacije radona iz uzoraka fosfogipsa (PG1 i PG2), prirodnog gipsa (NG1) i
mesavina prirodnog gipsa i fosfogipsa (NG1PG i NG1PG2) za uzorke u praskastom (P) i ¢vrstom (S)
stanju izmerene uredajem RAD7 za vreme od 96 h u ciklusima po 1h u mernoj komori zapremine 4,25 1.
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Tabela 11.3 Mase uzoraka (M), ravnotezne koncentracije aktivnosti radona (Ceq) USpostavljene merenjem koncentracije radona sa 2 uredaja
RAD7 za NG, PG i smese NG i PG uzoraka. (praskasti (P) 1 Cvrst (S) uzorak).

Cra Merni sistem Ceq (kg M)

Oznaka uzorka M (9) (Bq kg')) 1,5/2,5/4,25/30 | 1510 251 4251 301
PGI(P) 209,00%0,05 72048 12171 § 3302+146 1062103 623+7
PG2(P) 168,60£0,05 528423 21121 1880270 133230 1297275 -
NG1(P) 189,20£0,05 9,240,3 11121 53+2 45+1 23+1 -
NGA(S) 201,90%0,05 9,220.3 11121 5228 3323 26+2 -

NGI1PG(P) 100,00£0,05 239+4 120 § 553221 294+31 1179
NGI1PG(S) 165,50£0,05 239+4 2112 453422 426425 263+22 -
NG1PG2(P) 179,50£0,05 264+3 21112 867247 629435 464+30 -

Tabela 11.4 Vrednosti procenjenih pocetnih koncentracija radona (Cyp) i efektivnih konstanti raspada radona (Aefr) za uzorke prirodnog
gipsa i fosfogipsa odredeni aktivnim uredajem RAD?7 za Cetiri merne komore razlicitih zapremina.

Co(Bgm?) Aert (N™) x 10°°
Oznaka uzorka 151 251 4251 301 151 251 4251 301
PG1(P) - 308 5+11 338 - 8,740,6 12,5411 8,005
PG2(P) 3348 05 106 - 12,5508 15,806 10,7209 -
NG1(P) 2345 11205 13+9 - 58+18 28,1+1,9 7746 -
NG1(S) 4x2 342 5+1 - 1545 24+7 3610 -
NG1PG(P) - 1545 5346 10+2 - 18414 142418 95514
NG1PG(S) 5942 542 9+3 - 17.852.0 11,311 13,5520 -
NG1PG2(P) 1745 0+4 23+4 - 11,8+1,0 12,6+1,1 13,4%1,5 -

Tabela 11.5 Vrednosti integralnih doprinosa efekta povratne difuzije i curenja (A,+4;) u ukupnoj efektivnoj konstanti raspada radona i
koeficijenta emanacije radona (&) za uzorke prorodnog gipsa i fosfogipsa odredeni za Cetiri merne komore razlicitih zapremina (uredaj

RAD?).
(Ap#A) (W) x 107 £(%)

Oznaka uzorka 151 251 425 301 151 251 4251 301
PGL(P) - 11 49 0.4 - 7.35+0,08 7.03:0,08 | 12,00+0,14
PG2(P) 4.9 8,2 3,12 - 5602024 | 5,46%0,24 7,85+0,34 -
NG1(P) 50,4 20,5 69,4 - 8,07%0,26 | 9,44%031 | 13324043 -
NGL(S) 7.4 16,4 28,4 - 7424024 | 6,48+0,21 7544025 -

NG1PG(P) - 10,8 6.6 19 - 4,44%0,07 5,86:0,10 | 8,03%0,13
NG1PG(S) 102 3.7 5,9 - 3,0320,056 | 3,93%0,07 3,58+0,06 -
NG1PG2(P) 42 5,0 5,8 - 4.85:0,06 | 4,84+0,06 5,28+0,06 -

189




Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

Dobijene krive emanacije odnosno akumulacije radona u mernim komorama predstavljene su
na Slikama 11.3-11.5, dok su parametri nakon njihovog fitovanja predstavljeni u Tabelama 11.3-
11.5. Korelacioni faktori za dobijene krive za uzorke PG kretali su se u opsegu R?=0,95-0,99, gde
se moze re¢i da se radi o izuzetno jakim korelacijama, osim kod krivih emanacije radona za
uzorake NG gde su uocene dosta slabije korelacije, R%<0,6.

Mase uzoraka i procenjene ravnotezne koncentracije aktivnosti radona za sve analizirane
uzorke date su u Tabeli 11.3. Spoljasnja, laboratorijska koncentracija radona je iznosila < 8 Bq m’
3. Prilikom promene uzoraka za naredno merenje merni uredaji su produvani, a merne komore
obrisane alkoholom. Sve procenjene vrednosti pocetnih koncentracija radona u mernim komorama
su direktna posledica zaostale koncentracije radonskog gasa od prethodnog merenja i to iskljucivo
U mernoj komori, a ne u samoj aktivnoj zapremini uredaja. Procenjene vrednosti pocetnih
koncentracija aktivnosti su < 60 Bq m™, a kod veéine uzoraka < 30 Bq m™, Tabela 11.4.

Posmatranjem dobijenih vrednosti ravnoteznih koncentracija radona moze se uociti da sa
povecanjem zapremine merne komore (efektivne zapremine Citavog sistema) dolazi do smanjenja
ravnoteznih koncentracija radona. Pojava da se ravnotezna koncentracija radona koja se
nagomilava u mernoj komori smanjuje utice i na gradijent koncentracije koji je odgovoran za
ekshalaciju radona i na smanjenje difuzije radona §to se naziva efekat povratne difuzije (eng. back-
diffusion). Ovaj efekat je naroCito izrazen kod manjih zapremina mernih komora, odnosno
zapremina mernih kmora uporedivih sa zapreminom samog analiziranog uzorka gradevinskg
materijala (Abo-Elmagd, 2014). Ovo je propraceno variranjem efektivne konstante raspada radona
koja se kretala u rasponu od (8 — 77)-10 h™*. Dobijene vrednosti efektivne konstante raspada osim
za uzorke prirodnog gipsa su uporedive sa rezultatima u radu (De Martino et al., 1998). Varijacije
dobijenih vrednosti efektivnih konstanti raspada radona kod uzoraka prirodnog gipsa (NG(P) i
NG(S)) su direktna posledica male mase uzoraka i niskog sardZaja “**Ra.

U sli¢noj studiji autora (De Martino et al., 1998) je dobijeno da u komori zapremine 1,6 |
dolazi do uspostavljanja rane radioaktvne ravnoteZe, znatno ranije u odnosu na teorijskih 40 dana,
¢emu se glavni uzrok pripisuje postojanje difuzionih pojava tokom merenja radona, §to je
potvrdeno 1 u ovoj studiji. Dakle, vreme potrebno za postizanje radioaktivne ravnoteze direktno
zavisi od vrednosti efektvne konstante raspada radona, $to je veca njena vrednost izraZeniji su
efekti povratne difuzije i curenja. Prema ranijim istrazivanjima autora (Samuelsson, 1990;
Tuccimei et al., 2006) ako je zapremina uzorka manja od 10% ukupne efektine zapremine mernog
sistema efekat povratne difuzije radona se moze zanemariti. Uzimajuéi efektivne zapremine
mernih sistema u obzir ovo bi se moglo primeniti na sve zapremine ve¢e od 1,5 1, imaju¢i u vidu
da je zapremina svakog od uzoraka 0,196 I. U istrazivanju (Abo-Elmagd, 2014) se navodi da je za
gradevinske materijale sa niskom koncentracijom radijuma, ravnotezna koncentracija radona u
uzorku niska za precizno merenje i zahteva zapreminu uzorka ve¢u od 10% efektivne zapremine,
$to se moze primeniti na analizirane uzorke NG u ovoj studiji koji sadrze < 10 Bq kg™ 22°Ra.

Na osnovu izvrSenih eksponencijalnih fitovanja krivih emanacije moze se videti da dolazi do
varijacija efektivnih konstanti raspada za isti uzorak izmeren u vise razli¢itih mernih komora. Ovo
je direktna posledica merenja akumulacije radona sa dva merna sistema, gde svaki karakterisu
razliite konstante curenja i povratne difuzije, Tabela 11.4. Pod mernim sistemom se podrazumeva
RAD7 uredaj, apsorber vlage, plasti¢ne cevi, poklopac merne komore koji na sebi sadrzi staklene
slavine za puStanje radonskog gasa u sistem, na koje se nastavljaju plasti¢ne cevi 1 koje su
razli¢itih profila, kao i same slavine, Slika 11.1. Metalni poklopac je bio univerzalan za sve 3
staklene merne komore, za oba merna sistema. Metalni poklopac ima ugradene 2 slavine koje zu
zaptivene topljenom plastikom i silikonskim lepkom. Merni sistemi ne sadrze jednake duzine
plasti¢nih cevi za protok radonskog gasa, Slika 11.1. LoSa zaptivenost svakog pojedinac¢nog dela u
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sistemu je mogla dovesti do curenja radonskog gasa iz sistema, jer se radi o relativno velikom
broju spojeva koji su Cesto raskidani, a narocito prilikom produvavanja aktivne zapremine ¢istim
vazduhom pri promeni uzorka za naredno merenje.

Ako se posmatra vrednost efektivne konstante raspada radona za uzorak PG1 izmeren u
komori zapremine 2,5 1 uocava se 1,4 puta niza vrednost u odnosu na vrednost dobijenu u komori
zapremine 4,25,5 |. Ovo ukazuje na dobru zaprivenost merne komore zapremine 2,5 | i relativno
mali doprinos efekta curenja. Veca efektivna konstanta u mernoj komori zapremine 4,25 1 direktna
posledica curenja radona, ako se minimizira efekat povratne difuzije. Posmatranjem relacije (3.31)
(poglavlje 3.2.2) moze se uoditi da je efektivna konstanta raspada sloZena funkcija koja zavisi od
brzine ekshalacije, ravnotezne koncentracije radona i same efektivne zapremine mernog sistema
kao:

E,-m
Aeft = = —

eq eff
te se moze zakjuciti da Sa povecanjem brzine ekshalacije raste, a sa poveéanjem ravnotezne
koncentracije radona i efektivne zapremine mernog sistema opada njena vrednost. Ocito je da su

. . e . . Py vere E.
efekti povratne difuzije i curenja za razli¢ite merne komore narusili konstantnost odnosa — medu
eq

razli¢itim komorama, $to je dovelo do varijacija same efektivne konstante raspada radona.

Primecuje se da su integralni efekti povratne difuzije i curenja mernog sistema sadrzani u
efektivnoj konstanti raspada prema relaciji (3.25), poglavlje 3.2.2, radona znacajno izrazeni i kod
svih ostalih uzoraka, Tabela 11.5. Najveée vrednosi efektivne konstanti raspada uocene su kod
uzoraka prirodnog gipsa (NG1(P) i NG1(S)). Porast efektivne konstante raspada radona u ovim
slu¢ajevima je gosledica smanjenja statistike odbroja sa povecanjem zapremine imajuéi u vidu
nizak sadrzaj *°Ra (9,2+0,3 Bq kg 2 ali i mase uzorka te su sve dobijene krive sa dosta nizim
korelacionim faktorom od ostalih (R° < 0,6) (faktor krelacije je opadao sa povecanjem efektivne
zapremine mernog sistema).
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Slika 11.6 (a) Krive akumulacije radona iz mesavine prirodnog gipsa i fosfogipsa (NG1PG(P))
uredajem RAD7 u komori zapremine 30l, (b) poredenje rezultata emanacije radona iz uzoraka
fosfogipsa PG1 izmerenih aktivnim uredajima RAD 7 i RTM 1688-2 u mernoj komori zapremine
301.
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Potrebno je naglasiti da su vrSena merenja uzoraka u obliku praha gde je merena direktno
emanacija iz Cestica tog uzorka, ali i uzoraka u ¢vrstom stanju (uzorci prirodnog gipsa NGI 1
mesavine prirodnog gipsa i fosfogipsa (NG1PG) te je ovde merena ekshalacija sa povrsine uzorka.
Kod uzoraka u ¢vrstom stanju dobijene se manje ravnotezne koncentracije aktivnosti radona za
oko 2% za zapreminu merne komore 1,5 1, do 39,5% za zapreminu merne komore od 4,25 |.

Na osnovu dobijenih rezultata datih u Tabeli 11.5 moze se uociti da su integralni doprinosi
efekata povratne difuzije i curenja mernog sistema (A,+A4) ve¢i od nule kod svih analiziranih
uzoraka, $to ukazuje da nije bilo ulaza spoljas$njeg radona u komoru, §to moze inicirati negativne
vrednosti efektivne konstante raspada (Al-Azmi et al., 2018). Ako se uzme u obzir da je u ve¢im
zapreminama mernih komora efekat curenja dominantan proces (Samuelsson, 1990; Tuccimei et
al., 2006), primecuje se da u mernoj komori zapremine 30 I dolazi do najmanjeg izraZaja ovog
efekta, Tabela 11.4. Smanjivanje efekta curenja merne komore sa povecanjem njene zapremine
uoceno je i u istraZivanju sprovedenom za tri merne komore zapremina 0,59 1 60 11 220 1 (Lopez-
Coto et al., 2009). U ostalim manjim zapreminama mernih komora dolazi do variranja efektive
konstante raspada usled izraZenijeg efekta povratne difuzije. Ovo je narocito izraZzeno kod uzoraka
sa visokom koncentracijom ?°Ra (uzorci PG2 i NG1PG(S)) ¢&ija je emanacija izmerena u komori
zapremine 1,5 |, dok je kod ostalih mernih komora (komore zapremina 2,5 11 4,25 1) to u najvecoj
meri bile varijacije konstante curenja mernih sistema.

U slucaju kada uzorak ne bi bio prisutan u mernoj komori ve¢ samo npr. odredena
koncentracija radonskog gasa desio bi se slucaj postojanja samo efekta curenja merne komore (jer
ne postoji dodatna proizvodnja radona u komori), koji dovodi do povecanja realne vrednosti
konstante raspada radona. Svako drugo prisustvo uzorka u mernoj komori usled konstantne
emanacije radona stvara efekat povratne difuzije u manjoj ili vecoj meri, koji rezultira povecanjem
realne vrednosti konstante raspada radona (7,6-10° h™), §to ukazuje da se radon u mernoj komori
brze raspada.

Kod vecine ostalih uzoraka sa povecanjem efektivne zapremine mernog sistema uocen je
efekat smanjenja efektivne konstante raspada. Tipi¢an primer ovoga je uzorak NG1PG(P) ¢ija je
emanacija odredena u komori zapremine 30 1, gde je efekat povratne difuzije bio dosta manje
izrazen u odnosu na efekat povratne difuzije u mernim komorama manjih zapremina. Isti zaklju¢ak
potvrduju i dobijene vrednosti za uzorak PG1(P) Slika 11.6, Tabela 11.4. Krive emanacije uzorka
PG1(P) 1 NG1PG(P) u mernoj komori zapremine 30 | su propracene loSijom statistikom odbroja
alfa Cestica u odnosu na statistike u manjim zapreminama mernih komora.

Na osnovu odredenih vrednosti ravnoteznih koncentracija radona procenjene su vrednosti
koeficijenata emanacije radona i date su u Tabeli 11.5. Sve dobijene vrednosti koeficijenata
emanacije su u standardnim granicama za gradevinske materijale (1 — 30)% (Bikit et al., 2011).
Kod vec¢ine uzoraka usled pomenutih efekata uoceno je povecanje koeficijenta emanacije radona
sa povecanjem efektivne zapremine mernog sistema. Ovo je direktna posledica toga da na
vrednosti ravnoteznih koncentracija radona imaju uticaj efekti difuzije i curenja mernog sistema, te
se moze re¢i da sa smanjenjem ovih efekata raste koeficijent emanacije radona. Na primer
integralni doprinosi efekata curenja i povratne difuzije kod uzoraka PG1(P) i NG1PG(P) izmerenih
u zapremini merne komore 30 1 bili su oko 12 odnosno 3,5 puta manje izraZzeni u odnosu na
vrednosti dobijene za mernu komoru zapremine 4,25 |, Tabela 11.5, Slika 11.6. Ovo je rezultiralo
da je koeficijent emanacije radona ve¢i u komori sa manje izraZzenim efektom curenja (komora
zapremine 30 1), 1,9 odnosno 1,4 puta za PG1(P) i NG1PG(P) uzorke, respektivno. Izuzimajuéi
slucaj uzorka PG1 (P) Ciji je koeficijent emanacije radona odreden u mernoj komori 301, gde
prakti¢no nije bilo efekta curenja i povratne dufuzije, prose¢no povecanje koeficijenta emanacije
sa povecanjem mernih zapremina iznosilo je oko 30%, $to je ta¢no onoliko koliko je procenjeno i
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dato u radu (Tuccimei et al., 2006) da propratni efekti mogu da uti¢u na emanaciju (ekshalaciju)
radona. Dakle najveéi problem prilikom odredivanja koeficijenta emanacije radona nekog
gradevinskog materijala predstavlja optimizacija za minimiziranje propratnih efekata koji u
mnogome zavise od eksperimentalne postavke, lose povezanost odnosno zaptivenosti sastavnih
komponeti u mernom sistemu, kao i od odabira adekvatne zapremine merne komore.

U Tabeli 11.6 date su vrednosti brzina masenih ekshalacija radona (E,) (za praskaste i ¢vrste
uzorke). Masene ekshalacije kod uzoraka variraju u okviru 30% kod veéine uzoraka. Primecuje se
porast brzine masene ekshalacije radona sa povecanjem zapremine merne komore, ali moze se reci
da su sve dobijene vrednosti u okvirima mernih nesigurnosti, osim kod uzoraka NG. Ovo se
narocito odnosi na vrednosti dobijene za zapremine komora kod kojih se efekat povratne difuzije
moze zanemariti, (V > 1,51).

Tabela 11.6 Vrednosti brzina masenih ekshalacija (Er) za uzorke prirodnog gipsa i fosfogipsa
odredeni za cetiri merne komore razlicitih zapremina aktivnim uredajem RAD?7.

Oznaka En (Bq kg™ h™)

uzorka 151 251 4,25 | 301

PG1(P) - 461+39 632+65 743147

PG2(P) 369+27 456+20 444+47 -

NG1(P) 43+£13 2412 9418 -

NG1(S) 10+4 144 257 -
NG1PG(P) - 195+17 199+28 182+30
NG1PG(S) 129+16 106+12 116+20 -
NG1PG2(P) 15115 161+17 187+24 -

Kod uzoraka mesavina NG1PG u ¢vrstom i praSkastom stanju uo¢eno je smanjenje brzine
ekshalacije radona za oko 80% u odnosu na spracen uzorak. Ovo ukazuje da ¢vrsta gusta matrica
nastala izlivanjem smeS$e NG1 i PG uzorka u mnogome uspeva da spreci ekshalaciju radona iz
zrnaca materijala u odnosu na uzorak u prasakstom obliku, $to je veoma bitno za prakti¢nu
primenu fosfogipsa u gradevinarstvu, kao dodatka prirodnom gipsu. Dakle, najsitrina frakcija
fosfogipsa koja nosi najvisi sadrzaj °Ra biva zarobljena u &vrstoj matrici gipsa, gde radon koji
emanira u najsitnije pore ne uspeva da difunduje do povrsine, §to rezultira smanjenjem brzine
masene ekshalacije radona za 80%.

Imajué¢i u vidu da brzina masene ekshalacije sloZena funkcija koja zavisi od ravnotezne
koncentracije radona, efektivne konstante raspada i efektivne zapremine mernog sistema, kao i
mase uzorka prema relaciji:

Ceq * Aetr * Ver
m

E, =

ocito da je prilikom merenja u razli¢itim mernim komorama za iste merne uzorke (m=const.) ne
dolazi do ocCuvanja konstantnosti proizvoda C,q - Aefr - Verr, Sto utiCe na varijacije kako brzine
ekshalacije radona tako i koeficijenta emanacije za razli¢te merne komore. Ovo je direktna
posledica varijacija curenja radona iz merih komora (sistema), ali i izrazenijeg efekta povratne
difuzije kod mernih komora manje zapremine. Ukoliko bi se ostvarila priblizna konstantnost
proizvoda pomenute tri veliCine, za razli¢ite zapremine merne komore, zasigurno bi se varijacije
koeficijenta emanacije minimizirale, $to se moze postié¢i isklju¢ivo adekvatnom eksperimentalnom
postavkom za merenje ekshalacije radona.
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Slika 11.7 Poredenje rezultata emanacije radona iz uzoraka fosfogipsa PG2 izmerenih aktivnim
uredajima RAD 7 i RTM 1688-2 za razlicite zapremine mernih komora.

T T T
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Da bi se potvrdili analizirani efekti, merenja su izvrSena za praskaste uzorke sa najvisSim
koncentracijama aktivnosti “°Ra, PG1 i PG2 i aktivnim uredajem RTM 1688-2. Merenja uredajem
RTM 1688-2 su imala sledeci tok. IzvrSena su najpre poredenja rezultata za PG1 i PG2 uzorke
prema istim uslovima merenja kao sa uredajem RAD7 u razli¢itim mernim komorama u ciklusima
po 1 h, 1 na kraju je izvrSena akumulacija radona 20 dana u mernoj komori zapremine 30 1 za
uzorak PG1, nakon ¢ega je sprovedeno merenje ravnoteZzne koncentracije radona. Dobijene krive
emanacije za uzorke PG1 i PG2 za razli¢ite zapremine mernih komora date su na Slikama 11.6b i
11.7, a paramteri nakon fitovanja krivih, vrednosti koeficijenata emanacije i brzine masene
ekshalacije dati su u Tabelama 11.7 i 11.8. Na osnovu dobijenih krivi emanacije moze se videti da
je za manje efektivne zapremine potrebno kra¢e vreme za uspostavljanje radioaktivne ravnoteze
(uzorak PG1, Slika 11.6b). Radioaktivna ravnoteza za uzorak PG2 je uspostavljena u komori
zapremine 1,5 1 za oko 160 h (oko 6,7 dana) $to je oko 6 puta brZze nego Sto je teorijski
pretpostavljeno. Iz Tabele 11.7 se moze videti da vrednosti efektivnih konstanti raspada radona
opadaju povecanjem zapremine merne komore. Budu¢i da je efektivna zapremina RTM 1688-2
mernog sistema manja za 1,1 | od RAD7 efektivne zapremine (Tabela 11.2), efekat povratne
difuzije je izrazeniji kod RTM 1688-2 mernog sistema, ako se uporede krive emanacije i vrednosti
dobijene za uzorak PG2, Slika 11.7. Ovde treba naglastiti da je jedan isti uzorak meren istim
uredajem RTM 1688-2 za sve zapremine mernih komora, te se mogu izvesti konkretni zakljuéci,
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dok su gore analizirani uzorci mereni sa dva RAD7 uredaja te su prisutne znacajnije varijacije
efektivnih konstanti raspada radona.

Tabela 11.7 Poredenje vrednosti ravnoteznih koncentracija radona (Ceq) 1 €fektivnih konstanti
raspada (Aetr) odredenih za uzorak PG2 iz Tabele 11.1 za dva aktivna uredaja i 3 razliite
zapremine mernih komora.

. Ceq (Bq M) Aett () x 10°
Uredaj 151 25 4,251 151 251 4,251
RTM 16882 | 1954+10 | 1039422 | 1820:44 | 276106 | 194106 | 10,6+05
RAD7 1880170 | 154935 | 129775 | 12508 | 15806 | 10.7£09

Iz Tabele 11.7 se jasno moze uociti smanjenje vrednosti efektivne konstante raspada radona sa
poveéanjem zapremine merne komore pri merenju emanacije radona sa RTM 1688-2 mernim
uredajem u poredenju sa dobijenim vrednostima RAD?7 uredajem. Vrednosti koeficijenata
emanacije radona za uzorak PG2, u ovom slucaju rastu sa povecanjem zapremine merne komore,
usled slabljenja efekata povratne difuzije, Sto je zabelezeno i1 kod ostalih uzoraka merenih
uredajem RAD7. Dobijene vrednosti koeficijenta emanacije odredene sa dva aktivna uredaja se
razlikuju od 40% za zapreminu merne komore 1,5 | do 12% kod zapremine merne komore od 4,25
1. Zakljucuje se da sa povecanjem zapremine merne komore dolazi i do smanjenja razlike izmedu
dobijenih vrednosti koeficijenata emanacije medu vrednostima dobijenim sa dva razlicita aktivna
uredaja. Isto ponasanje je zabelezeno i za vrednosti brzine masene ekshalacije radona, Tabela 11.8
i direktna je posledica slabljenja integralnih doprinosa curenja i povratne difuzije radona.

Tabela 11.8 Poredenje vrednosti koeficijenta emanacije radona (&) odredenog za uzorak PG2 za
dva aktivna uredaja i 3 razliite zapremine mernih komora.

: £ (%) En (Bq kg™ h)
Uredaj 151 2.5l 4,25| 151 2,51 4,25l
RTM 09| 3415015 | 556024 | 8802038 | 497411 570419 492426
RAD7 | 5608024 | 546:024 | 7852034 369227 45620 44447

Da bi se ispitao uticaj efekata curenja i povratne difuzije na dobijene vrednosti efektivnih
konstanti raspada, uredajem RTM 1688-2 pracene su krive raspada radona u mernim komorama
zapremina 1,5; 2,5 11 30 | (najmanje i najveca merna komora). Za eksperiment je koris¢en PG2
uzorak. Koji je bio zatvoren u komori 7 dana, nakon Cega je izvaden ali tako da je u komori
zaostala odredena koncentracija radona, i nakon toga je izvrSeno merenje raspada radona narednih
5-7 dana.

Potrebno je napomenuti da RTM 1688-2 merni sistem sa komorom zapremine 1,5 | iznosi
1,55 | kao i to da uzorak zauzima oko 12% efektivne zapremine pri merenju u komori zapremine
1,5 1, a $to nije u saglasnosti sa ranijim istrazivanjima (Samuelsson et al., 1990; Tuccimei et al.,
2006) za zanemarivanje efekta povratne difuzije. Sve ostale merne komore zadovoljavaju ovaj
uslov, te se efekat difuzije teorijski moze zanemariti. Da bi se potvrdila ova ¢injenica sprovedeno
je i merenje curenja radona i u komorama zapremina 2,5 11 30 1, takode uredajem RTM 1688-2.

Dobijene krive raspada radona u mernim komorama date su na Slici 11.8, gde se moze uociti
vecée odstupanje eksperimentalnih od teorijskih krivi raspada u mernim komorama zapremina 1,5 |
1 2,5 1 usled izraZenih efekata curenja. U komori zapremine 30 1 se moze uociti da je ovo
odstupanje dosta manje izrazeno, te dolazi skoro do preklapanja teorijske i eksperimentalne krive
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raspada radona. Dobijene vrednosti efektivnih konstanti raspada, kao i vrednosti konstanti curenja
za tri analizirane merne komore dati su u Tabeli 11.9. U poredenju sa teorijskom krivom moze se
uociti da efekat curenja dovodi do povecanja efektivne konstante raspada radona, odnosno
povecéava njegovu efektivnu brzinu raspada.

m Cg, (1,51); y=1232(23)*e 002194
A Cg,(2,51); y=1693(21)*e0014%6(18)x
®  Cg, (30 1), y=372(9)*e 0008163

2000

teorijske krive

O T T T T T T T T
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Slika 11.8 Krive raspada radona u mernim komorama zapremina 1,51, 2,5 1i 30 | izmerene
uredajem RTM 1688-2.

Tabela 11.9 Vrednosti efektivnih konstanti raspada radona dobijene iz krivih raspada radona za

tri razlicite merne komore odredene aktivnim uredajem RTM 1688-2 i vrednosti konstanti curenja

().

Inicijalna koncentracija
radona (Bq m™)

Merna komora (ArntA )x10° Wt A x10%ht

151 1232+23 21,9404 14,3
251 1693+21 14,36+0,18 6,8
301 372+9 8,1+0,3 11

Prema relaciji (3.25), poglavlje 3.2.1, efektivna konstanta raspada tokom pra¢enja emanacije
radona iz uzoraka predstavlja zbir konstante raspada radona (1), konstante curenja (4;) i konstante
povratne difuzije (4,), odnosno:

ﬂeff=ﬂ+ﬂl+ﬂb

Imajuéi u vidu da je efektivna konstanta raspada radona dobijena raspadom radona u mernoj
komori, eliminiSe se postojanje efekta povratne difuzije (Ap). Dobijena vrednost efektivne
konstante raspada iz krive raspada radona predstavlja zbir konstante raspada (A) i konstante
curenja merne komore (4)), relacija (11.1):

ﬂ’eff == ﬂ, + ﬂ’l (111)

Dobijena vrednost efektive konstante raspada iz krive raspada radona u mernoj komori
zapremine 1,5 | iznosi A, = 21,9+0,4 x 10° h'l, te se odavde moze odrediti konstanta curenja
radona koja iznosi 4 = 14,3 x 10 h™. Ako se ovo uzme u obzir kao i vrednost efektivne
konstante raspada za uzorak PG2 od 27,6+0,6 x 10° h (Slika 11.7a), prema relaciji (3.25),
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vrednost konstantne povratne difizije ima vredost 4, = 5,7 x 10 h™. Prema dobijenim rezultatima
u mernoj komori zapremine 1,5 1 efekat curenja je 2,5 puta izrazeniji od efekta povratne difuzije,
ali se i1 dalje ovaj efekat ne moze zanemariti jer predstavlja oko 21% od vrednosti efektivne
konstante raspada dobijene za uzorak PG2, dok efekat curenja predstavlja oko 52%. Dobijeni
rezultati su u saglasnosti sa ranijim istrazivanjima (Samuelsson et al., 1990; Tuccimei et al., 2006).

Na osnovu dobijenih vrednosti, datih u Tabeli 11.9, moze se videti da se sa povecanjem
zapremine merne komore dolazi do smanjenja efekta curenja radona iz merne komore, S§to
potvrduju i rezultati u radu (Lopez-Coto et al., 2009), gde je iznet isti zakljucak. Ako se uporede
dobijene vrednosti konstanti curenja sa vrednostima efektivnih konstanti za uzorke PG1 i PG2,
Slike 11.6b i 11.7 mozZe se reci da je efekat curenja bio izrazeniji, od procenjenih vrednosti u
Tabeli 11.9, §to je direktna posledica loSeg zaptivanja mernih komora ili loSeg povezivanja sa
ostalim komponentama mernog sistema. Ovim je u mnogome dat odgovor na varijacije dobijenih
vrednosti efektivnih konstanti raspada, za sve analizirane uzorke. Ovde treba napomenuti da
zaptivenost same merne komore u mnogome zavisi od ljudskog faktora koji dovodi do uocenih
varijacija.

1100 = RTM 16882 C,=860(74) Bqm™

w1 b E %HHL }\T%
w T T% REREES

CRn (Bq mﬁ)

700 t=20h

600 T T T T T
0 2 4 B 8 10 12 14 18 18 20
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Slika 11.9 Rezultati merenja emanacije radona aktivnim uredajem RTM 1688-2 nakon 20 dana od
momenta zatvaranja merne komore zapremine 30 | za uzorak fosfogipsa PG1.

Poredenja akumulacije radona u mernoj komori zapremine 30 1 uredajima RAD7 i RTM
1688-2 za uzorak PG1 (P) prikazano je na Slici 11.6b. Ovaj uzorak je odabran jer sadrzi najvisu
koncentraciju aktivnosti %°Ra od analiziranih iz Tabele 11.1. Na kraju isti uzorak, PG1, ubacen je
u mernu komoru zapremine 30 1, nakon ¢ega je ona zaptivena. Merenja su izvrSena posle 20 dana
od momenta zatvaranja merne komore priklju¢ivanjem merne komore na uredaj RTM 1688-2 i
pracenjem koncentracije radona narednih 20h u ciklusima po 1h, Slika 11.9. Poredenje dobijenih
vrednosti za dva razli¢ita nacina merenja radona u mernoj komori zapremine 30 1 dati su u Tabeli
11.11.

Tabela 11.11 Poredenje ravnoteznih koncentracija aktivnosti radona, koeficijenta emanacije i
brzine masene ekshalacije za uzorak PG cija je emanacija radona pacena sa dva aktivna merna
uredaja u zapremini merne komore od 30 l.

Uredaj Ceq (Bgm™) Aot () x 10° £ (%) E. (Bg kg™ h™)
RTM 1688-2 260+9 19,1417 5,19+0,06 101+64

RAD7 623+7 8,0+0,5 12,90+0,14 743+47
RTM 1688-2° 860+74 7,6% 17,18+0,19 940481

*teorijska vrednost efektivne konstante raspada radona.

®Vrednost ravnotezne koncentracije radona dobijene merenjem radona nakon 20 dana od trenutka zatvaranja merne
komore zapremine 30I, Slika 11.9.
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Kao §to se sa Slike 11.9 moze videti izmerene vrednosti nakon 20 dana su oscilovale oko
ravnotezne vrednosti, posto je ve¢ bila uspostavljena radioaktivna ravnoteza. Ravnotezna vrednost
koncentracije aktivnosti radona u ovom slucaju je dobijena kao prosecna vrednost od 20
uzastopnim merenja $to iznosi 860+74 Bq m™ (srednja vrednost + standardna devijacija). Dobijena
vrednost u poredenju sa vrednosti dobijenom merenjem koncentracije radona u ciklusima u istoj
mernoj komori uredajima RAD7 i RTM 1688-2 koje iznose 623+7 Bqm™ i 260+9 Bqm?je 1,4
3,3 puta veca, respektivno.

Za vrednost dobijenu uredajem RTM 1688-2 sa sigurnos¢i se moze re¢i da je dobijena bez
izrazenog efekta povratne difuzije usled nastupanja radioaktivne ravnoteze Sto potvrduju izmerene
vrednosti. Manja vrednost ravnotezne koncentracije radona uredajem RTM 1688-2 propraéena je
izrazenim efektom curenja mernog sistema (ﬂ43ff=(19,1ﬂ:1,7)-10'3 h'l), Sto je kod RAD7 mernog
sistema propra¢eno dosta manje izraZenim efektom curenja radona (Aefr=(8,0+0,5)-10° h'%). Kod
merenja ravotezne koncentracije radona nakon 20 dana moze se pretpostaviti teorijska vrednost
efektivne konstante raspada (Ae=7,6-10" h™).

Vrednost emanaciong koeficijenta za PG1 uzorak izmerene emanacije radona nakon 20 dana
RTM 1688-2 uredajem iznosi 17,18+0,19%, $to je 1,3 puta veca vrednost u odnosu na onu
uzmerenu uredajem RAD7 i 3,3 puta veca od vrednosti dobijene pradenjem emanacije radona u
ciklusima uredajem RTM 1688-2, Tabela 11.11. Vrednost koeficijenta emanacije odredena
merenjem radona nakon 20 dana je uporediva sa dobijenom vredno$c¢u za fosfogipssa sli¢nim
sadrzajem radijuma u radu (Lopez-Coto et al., 2009). Iz analiziranog se zakljucuje da postojanje
efekta curenja dovodi do loSe procene koeficijenta emanacije radona, te se on moze tretirati kao
remetilacki odnosno oteZavaju¢i faktor, koji se ni u kom slu¢aju ne sme zanemariti tokom merenja
emanacije (ekshalacije ) radona iz analiziranog gradevinskog materijala.

IzraZeni efekti curenja imali su uticaja i na brzinu masene ekshalacije radona, gde se moZe
zakljuciti da izrazeiji efekat curenja utice na smanjenje brzine masene ekshalacije radona.

Iz svega analiziranog moze se zakljuciti da je glavni uzro¢nik varijacija ravnoteznih
koncentracija radona, a samim tim i emanacionog koeficijenta kao i brzine ekshalacije radona
vrednost efektivne konstante raspada koja direktno zavisi od koriS¢ene merne postavke ali i
zaptivenosti svih sastavnih komponenti u mernom sistemu. Uticaj efektivne konstante raspada na
vrednosti ravnoteznih koncentracija radona je prijavljen i u razmatranjima autora (Gutierrez-
Alvarez et al., 2020), koja su direktno potvrdena detaljnim analizama u ovoj studiji.

U pojedinim istrazivanjima, odnosno njihovim teorijskim razmatranjima (Gutierrez-Alvarez et
al., 2020) navodi da je efektivna konstanta nepromenljiva tokom merenja akumulacije radona u
mernoj komori. U tu svrhu uzorak PG2 ¢ija je emanacija pra¢ena uredajem RTM 1688-2 u mernoj
komori 1,5 1, kod kojeg je nastupila radioaktivna ravnoteza, koriSen je za ispitivanje
nepromenljivost ove konstante tokom vremena merenja do uspostavljanja radioaktivne ravnoteZze.

Ukupno vreme merenja emanacije radona iz PG2 uzorka iznosilo je 239 h u ciklusima po 1h.
Analiza varijacije koeficijenta emanacije radona je izvrSena za 10 intervala merenja po 25 h, Slika
11.10. Fitovanja krivih emanacije su izvrSena prema relaciji (3.28) ukljucuju¢i pocetnu
koncentraciju radona u mernoj komori, a rezultati su prikazani u Tabeli 11.12. Sa povecanjem
vremena merenja dolazi do smanjenja pocetne koncentracije radona usled smanjenja gradijenta
koncentracije radona izmedu uzorka i vazduha u mernom sistemu. Uocava se da se sa povecanjem
vremena merenja emanacije radona iz uzorka smanjuje vrednost ravnotezne koncentracije radona.
Ovo je propraceno povecanjem efektivne konstante raspada, koja je direktna posledica povecanja
efekta povratne difuzije imaju¢i u vidu da se ovaj efekat u ovoj mernoj komori ne moze
zanemariti, prema gore izvrsenoj analizi.
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Slika 11.10 Krive emanacije fitovane za razlicita viemena merenja uredajem RTM 1688-2 za
uzorak PG2 izmerene u komori zapremine 1,5l.

Tabela 11.12 Varijacije vrednosti pocetne koncentracije radona (Cy), ravnotezne koncentracije
aktivnosti radona (Ceq), efektivne konstante raspada radona (Aefr), doprinosa konstante curenja i
povratne difuzije (4, +4,) i brzine masene ekshalacije (En) u razlicitim vremenskim intervalima
merenja za za uzorak PG2 cija je emanacija radona merena aktivnim uredajem RTM 1688-2.

Kriva | Vremenski Co C. 1 3 + En

broj | interval (h) | (Bqm?® | (Bqm? | Zer(n)x10 }Z?rl)' e(%) | (Bgkgh?
1 0-25 15511 | 3400£552 | 134429 58 5941026 | 420+111
2 0-50 12410 | 23206220 | 20,4%2.8 128 | 40720,18 66273
3 0-75 919 2130477 22,9515 153 | 3722016 681234
4 0-100 929 213645 22,910 153 | 3732016 68222
5 0-125 419 2051227 24,820,8 170 | 3,58%0,16 700+16
6 0-150 129 2010+19 25,820,7 182 | 3512015 723¢14
7 0-175 0£9 1995+ 14 26,320,6 18,7 | 3482015 731212
8 0-200 029 197312 26,920,6 193 | 3442015 740£11
9 0-225 029 1961210 27,420,6 198 | 3422015 749+11
10 0-239 029 195410 27,620,6 20 3.4120,15 752¢11

Na Slici 11.11a je prikazana zavisnost promene vrednosti efektivne konstante raspada tokom
vremena, gde se jasno uocava eksponencijalni porast sa visokim faktorom korelacije (R2=0,95).
Ovo direktno govori da efektivna konstanta menja svoje vrednosti tokom vremena i da zajedno sa
ravnoteznom koncentracijom tezi konstantnoj vrednosti, te se nakon uspostavljene radioaktivne
ravnoteZe moze re¢i da ima priblizno konstantnu vrednost. Uocava se da sa pove¢anjem vremena
merenja dolazi do povecanja statistike odbroja $to je propra¢eno smanjenjem mernih nesigurnosti.
Na Slici 11.11b prikazana je korelacija izmedu ravnotezne koncentracije radona za odredeni
vremenski interval merenja i efektivne konstante raspada u tom vremenskom intervalu. Dobijena
je jaka zavisnost (R?=0,99), gde se zakljuduje da $to je manja efektivna konstanta raspada veéa je
ravnotezna koncentracija radona. Iz ovoga sledi da dostizanje viSih ravnoteznih koncentracija
radona upravo onemogucavaju efekti curenja i povratne difuzije sadrzani u povecanju vrednosti
efektivne konstante, kako je i teorijski predvideno relacijom (3.31).
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Slika 11.11 (a) Promene efektivne konstante raspada radona (Aefr) tokom vremena odredene
aktivnim uredajem RTM 1688-2 za izorak PG2; (b) korelacije izmedu ravnotezne koncentracije
aktivnosti radona (Ceq) i efektivne konstante raspada radona (Aefr).
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Slika 11.12 (a) Zavisnost koeficijenta emanacije (&) od vremena merenja (t); (b) zavisnost
koeficijenta emanacije od brzine masene ekshalacije za uzorak PG2 meren RTM 1688-2 uredajem
u komori zapremine 1,5l.

Iz Tabele 11.12 se vidi da dolazi do varijacija emanacinog koeficijenta, odnosno do njegovog
smanjenja sa porastom vremena merenja prema eksponencijalnom zakonu, kao §to je prikazano na
Slici 11.12a. Primecuje se da u podetnim vremenskim intervalima merenja koeficijent emanacije
ima najvisu vrednost, koja opada sa vremenom usled jac¢anja efekta povratne difuzije, koji svojom
saturacijom saturiraju i vrednost emanacinog koeficjenta. Na Slici 11.13 prikazana je korelacija
izmedu koeficijenta emanacije i efektive konstante raspada gde je dobijena jaka zavisnost sa
korelacionim faktorom R?=0,99. Na osnovu rezultata datih na Slici 11.11a i 11.12a moze se
zakljuciti da sa povecanjem efektive konstante raspada opada vrednost emanacionog koeficijenta
tokom vremena, gde saturacija efektivne konstante raspada utice i na saturaciju koeficijenta
emanacije radona.

Na osnovu dobijenih vrednosti brzine masene ekshalacije radona, datih u Tabeli 11.12, uo¢ava
se da povecanje efektivne konstante raspada radona utice i na povecanje brzine masene ekshalacije
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radona u analiziranim intervalima merenja. Na Slici 11.12b prikazana je korelacija izmedu
koeficijenta emanacije i brzine masene ekshalacije radona, gde je uocena jaka linearna korelacija

(R?=0,97; r=-0,99).
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Slika 11.13 Korelacija izmedu koeficijenta emanacije (€) i efektivne konstante raspada
radona (Aeff) tokom procesa emanacije radona iz uzorka PG2 u mernoj komori zapremine 1,5l

odredene uredajem RTM 1688-2.

Iz do sada analiziranog se moze zakljuéiti da od integralnih doprinosa efekata povratne
difuzije i curenja merne komore efektivnoj konstanti raspada zavise i vrednosti koeficijenta
emanacije i brzine ekshalacije, kako tokom samog procesa emanacije kod pojedina¢nog uzorka,
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Slika 11.14 Krive akumulacije radona za PG3 uzorka iz Tabele 11.1 razdvojenog po frakcijama (1
— 0,063) mm izmerne aktivnim uredajima RD7 u mernoj komori zapremine 2,5 I.
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Slika 11.15 Krive akumulacije radona za PG3 uzorka iz Tabele 11.1 razdvojenog po frakcijama (1
—0,063) mm izmerne aktivnim uredajima RD7 u mernoj komori zapremine 4,25 1.

S obzirom da se u strazivanjima naglasava da emanacija (ekshalacija) radona zavisi od
veli¢ine zma (frakcije) (De Martino et al., 1998; Celikovié et al., 2017; Hilal et al., 2015; Imme et
al., 2014; Tuccimei et al., 2006) ispitivan je ovaj uticaj na vrednosti koeficijenta emanacije radona
i brzinu masene ekshalacije, istom metodologijom kao i kod prethodnih uzoraka.

U ovu svrhu kori§éen je balk uzorak PG3 iz Tabele 11.1 sa koncentracijom aktivnosti *°Ra od
715+32 Bq kg™, koji je razdvojen u 4 frakcije, 1 — 0,063 mm. Svi uzorci pre razdvajanja po
frakcijama su suseni na temperaturi od 105 °C 6 — 8h, tako da je % vlage u svim uzorcima bio
priblizno isti (manji od 1%). Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti *°Ra ukazuju na to da je
distribucija °Ra najve¢a u najnizim frakcijama, odnosno raste sa veli¢inom frakcije, §to je
zabelezeno 1 u poglavlju 8.2. Ovo potvrduje i rast faktora obogaéenja (EFgrs) sa smanjenjem
veli¢ine frakcije, Tabela 11.13.

Merenja emanacije radona za 4 frakcije i balk uzorak fosfogipsa PG3 izvrSena su sa dva
aktivna uredaja RAD7 (2 merna sistema) u vremenskim intervalima od 96h u ciklusima po 1h.
Merenja su sprovedena u komorama zapremina 2,5 | i 4,25 |, kako bi se minimizirao efekat
povratne difuzije. Dobijene krive emanacije su predstavljene na Slikama 11.14 i 11.15. Dobijene
vrednosti parametara nakon fitovanja krivih emanacije, vrednosti emanacionog koeficijenta i
brzine masene ekshalacije date su u Tabelama 11.13-11.15.

Na osnovu izgleda krivih emanacije moze se videti da manje frakcije imaju visi stepen
emanacije radona u odnosu na balk uzorak. Nakon fitovanja pojedina¢nih krivi uspostavljene su
ravnotezne koncentracije aktivnosti ¢ije vrednosti rastu sa smanjenjem veli¢ine frakcije 1 smanjuju
se sa povecanjem zapremine merne komore. Vecina uzoraka je merena istim mernim sistemom za
obe komore gde su rezultati uporedivi u odnosu na one analizirane u prvom delu ovog poglavlja.
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Tabela 11.13 Mase uzoraka (M), koncentracije aktivnosti *Ra, faktori obogacenja (EFga) i
ravnotezne koncentracije aktivnosti radona (Ceq) za uzorak PG3 razdvojen po frakcijama (1-

0,063) mm za dve zapremine mernih komora.
Frakcija Ara Ceq (kg m™)

(mm) M @) (B k) EFra 251 2,251
1 164,2+0,05 615+25 0,86+0,05 1226464 90040
0,5 177,8+0,05 59732 0,83+0,06 1234441 975461
0,25 169,8+0,05 811+19 1,13+0,06 2178462 1512+45
0,063 145,1+0,05 932+18 1,300,06 2193466 1760+70
Balk uzorak 197,5+0,05 715432 1 1773457 1414467

Na osnovu dobijenih vrednosti efektivne konstante raspada se moze uociti da sa pove¢anjem
zapremine merne komore kod vecine uzoraka opada vrednost efektivne konstante u priliéno uskim
intervalima, te se u okvirima mernih nesigurnost moze re¢i da su sve vrednosti bile uporedive
odnosno ujednacene.

Tabela 11.14 Vrednosti procenjenih pocetnih koncentracija radona (Cp) 1 efektivne konstante
raspada radona (Aesf) za uzorak fosfogipsa PG3 razdvojen po frakcijama, odredeni aktivnim
uredajima RAD7 za dve merne komore razlicitih zapremina.

Merni Frakcija Co(Bgm?) Aeie (1) x 10°
sistem (mm) 251 4,251 2,51 4,251
1/2 1 148+9 92+8 12,4412 14,9+15
1 0,5 2546 045 14,8+0,9 10,8+1,0
2 0,25 69+10 816 14,5+0,7 14,240,7
1 0,063 61+10 577 14,5+0,7 11,740,7
2 Balk uzorak 2418 1316 13,9+0,8 11,3+0,8

Tabela 11.15 Vrednosti integralnih doprinosa efekta povratne difuzije i curenja mernih komora
(Ap+41) ukupnoj efektivnoj konstanti raspada radona, koeficijenta emanacije radona & (%) za
uzorak fosfogipsa PG3 razdvojenog po frakcijama i brzine masene ekshalacije (En) odredene za

dve merne komore razlicitih zapremina sa dva aktivna uredaja RAD?7.

Frakcija (A#A) (h™) x 107 £(%) En (Bq kg™ h™)
(mm) 251 4,25 | 251 4,25 | 2,51 4,25
1 4,8 7.3 4,55+0,19 4,94+0,20 347+38 453+50
0,5 7,2 3,2 4,86+0,26 5,68+0,26 43030 36641
0,25 6,9 6,6 5,51+0,13 5,65+0,13 648+37 651+37
0,063 6,9 4,1 5,82+0,11 6,90+0,11 787144 752454
Balk uzorak 6,3 3,7 4,58+0,21 5,40+0,21 45530 43637

Dobijene vrednosti koeficijenta emanacije radona ukazuju na povecanje njegove vrednosti sa
smanjenjem veli¢ine frakcije, Tabela 11.16, Slika 11.6a. Dobijene vrednosti koeficijenta
emanacije su u saglasnosti sa ranijim istrazivanjima (De Martino et al., 1998; Hilal et al., 2015).
Vrednosti koeficijenta emanacije odredene u mernoj komori zapremine 4,25 1 su vece izmedu 10%
122% u odnosu na one odredene u komori zapremine 2,5 1.

Dobijene vrednosti brzine masene ekshalacije radona opadaju sa porastom veli¢ine frakcije i
za obe merne komore dobijene vrednosti su uporedive u okvirima mernih nesigurnosti. Dobijene
vrednosti su u saglasnosti sa ranijim istrazivanjima (Celikovi¢ et al., 2017; Hilal et al., 2015; Imme
etal., 2014).
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Slika 11.16 (a) Zavisnost izmedu vrednosti koeficijenta emanacije radona i velicine
frakcije; (b) zavisnost brzine masene eshalacije od velicine frakcije odredene u mernim komorama
zapremina 2,5 1i 4,25 | aktivnim uredajem RAD?7.

Iz svega analiziranog moze se zakljuciti da sa smanjenjem veliCine frakcije, povecava njegova
sposobnost napustanja zrna i emaniranje u okolni vazduh, jer da bi se to desilo u ve¢im frakcijama,
radon mora prvo da migrira u najsitnije pore pa tek onda da difunduje u okolni vazduh, Sto
rezultira manjim koeficijentom emanacije, odnosno smanjenom brzinom ekshalacije. 1z ovog
razloga je u gradevinarstvu sa stanovista zaStite od zracenja poZeljnije koristiti vece frakcije ¢ime
bi se optimizovala izlozenost ljudi na najmanji moguci, razuman, prihvatljiv nivo.

Glavne prednosti ovakvog nac¢ina merenja emanacije radona iz gradevinskih materijala, kako
za balk uzorke u prvom delu ovog poglavlja, tako i za frakcije, jesu da se u sluaju merenja
aktivnom metodom moze proceniti pocetna koncentracija aktivnosti radona (Cg) kao i efektivna
konstanta raspada, Sto pasivnim metodama nije moguce. Ovo u znatnoj meri moZe uticati na
radiolosku Karakterizaciju uzorka zbog potencijalne upotrebe u enterijeru u smislu ekshalacije
radona iz materijala neCinjenog od fosfogipsa: gips-karton ploc¢a, cigli i sli¢nih materijala. U
slu¢aju merenja aktivnim uredajem, varijacije efekata povratne difuzije i1 curenja odnosno
efektivne konstante raspada radona mogu stvoriti analizirane poteskoce §to moze u velikoj meri
uticati na vrednosti koeficijenta emanacije, koji raste sa povecanjem zapremine merne komore
usled slabljenja efekata povratne difuzije. Efekat curenja zavisi od samog dizajna komore kao i
samog eksperimentatora koji vrsi zaptivanje merne komore i mernog sistema u celini. Glavna
prednost aktivne metode u odnosu na pasivne je Sto se fitovanjem krive nagomilavanja direktno
moze izmeriti efektivna konstanta raspada ¢ime se dobila ispravna procena brzine emanacije 1
faktora emanacije.

Da su merenja izvrSena nekom od pasivnih metoda npr. kanisterima sa aktivnim ugljem
zasigurno bi se efekat povratne difuzije mogao zanemariti (Yanchao et al., 2020), ali se ne bi
mogla izvrsiti adekvatna procena efekta curenja merne komore. Dakle, ako bi se pri istim uslovima
emanacija merila nekim od pasivnih detektora dobijena brzina ekshalacije bi bila potcenjena.
Slicno je uoceno i na osnovu dobijenih vrednosti koeficijenta emanacije koje variraju tokom
kontinualnih merenja od momenta zatvaranja merne komore u odnosu na dobijene vrednosti
izmerene nakon odredenog perioda, posto je bila uspostavljena radioaktivna ravnoteza (nakon 20
dana u ovoj studiji). Potrebno je koristiti merne komore koje su znatno veée zapremine u odnosu
na uzorak kako bi se efekat povratne difuzije mogao zanemariti, u suprotnom rezultat koeficijenta
emanacije u mnogome zavisi od koncentracije aktivnosti *Ra koji zajedno sa zapreminom
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komore utice na vrednost koeficijenta emanacije radona iz uzorka. Narocito je bitno posvetiti
paznju zaprivanju merne komore, kao i mernog sistema u celosti. Ovim preporukama se moze
optimizovati sam postupak merenja emanacije radona iz gradevinskih materijala, jer se pomenutim
preporukama dobija tacniji 1 precizniji rezultat koeficijenta emanacije radona.

12 Uticaj strukture materijala na emanaciju radona

U ovom poglavlju odredeni su koeficijenti emanacije radona za odabrane (selektovane)
gradevinske materijale koji se najceSce koriste u Srbiji za oblaganje podnih povrSina. Spisak 12
selektovanih uzoraka gradevinskih materijala dat je u Tabeli 12.1, sa masama (M) i izmerenim
vrednostima koncentracija aktivnosti ?°Ra metodom gama spektrometrije. Analizirani su uzorci
betona, granita, keramickih ploCica, mermera, crepa i teraco ploCica. Pracene su varijacije
koeficijenta emanacije tokom vremena merenja za uzorak sa najve¢im sadrzajem radijuma.
Odredena je poroznost svih uzoraka metodom apsorpcije vode i Zivinom porozimetrijom i uradena
je strukturna XRD mineraloska i XRF hemijska analiza. Na osnovu dobijenih rezultata, nivo
emanacije radona dovoden je u vezu sa strukturom i teksturom analiziranih gradevinskih
materijala.

Tabela 12.1 Spisak selektovanih uzoraka gradeviskih materijala koji se koriste u Srbiji za
oblaganje podova u gradevinarstvu, mase uzoraka i izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti
226Ra, 2*Th i “°K metodom gama spektrometrije.

Oznaka “’Ra “2Th K

uzorka Vrsta uzorka M@ (Bakg") | (BakgY) | (Bgkg?)
B1 Beton 248,2020,05 17,1303 13,6+1,0 200+10
KO Kosuljica 204,90+0,05 16,0:0,8 12,4:0,4 19110
G1 Granit 296,8020,05 53,7411 51,8414 98650
G2 Granit 330,00£0,05 | 298,4%2,2 91,4+1,9 1911260
F1 Keramicka plotica 207,9020,05 64,6+0,8 57,2418 780+30
F7 Keramicka plodica 212,6020,05 55,3+1,0 473+1,4 960+40
F8 Keramicka plodica 196,30+0,05 96,9+1,6 69,8+1,9 102040
F10 Keramicka plodica 234,8020,05 49,4+0,6 45,4+1,3 66829
KP Keramicka plocica otpornana | 5,8 544 o5 48,0+1,1 58,1+1,5 820+40

hemikalije

M1 Mermer 310,10:0,05 | 4,93%0,16 0,55+0,19 17,3126
BC Stari biber crep 154,30+0,05 40,10,6 41,0+16 633229
TP Teraco plotica 267,8020,05 34,8+0,4 31,9%0,8 484221

Veéina analiziranih uzoraka sadrzi kocentraciju aktivnosti “*Ra oko ili neznatno iznad ili
ispod ispod prose¢ne vrednosti od 50 Bq kg™ (UNSCEAR, 1993). Jedan uzorak granita G2 sadrzi
skoro 6 puta vecu vrednost ovog radionuklida od prosecne. Izmerene vrednosti koncentracija
aktivnosti °Ra se kreéu u intervaliu od 4,93+0,16 Bq kg™ za uzorak mermera M1 do 298,4+2 2
Bq kg™ za uzorak granita G2. Vrednosti koncentracija aktivnosti 2*?Th se kre¢u u intervalu od
0,55+0,19 Bq kg™ za uzorak mermera M1 do 91,4+1,9 Bq kg™ za uzorak granita G2. Kod 5
uzoraka dobijene vrednosti prelaze prosetne vrednosti od 50 Bq kg® (UNSCEAR, 1993).
Dobijene vrednosti koncentracija aktivnosti “°K se kreéu u intervalu od 17,3+2,6 Bq kg™ za uzorak
mermera M1 do 1020+40 Bq kg™ za uzorak granita G2. 8 analiziranih uzoraka prelazi prose¢nu
vrednost za gradevinske materijale u svetu od 500 Bq kg™ (UNSCEAR, 1993), Tabela 12.1.
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Moze se videti da selektovani uzorci sadrze relativno niske koncentracije aktivnosti 22°Ra
(osim uzorka granita G2) i ovim dobro reprezentuju materijale ovog tipa koji se koriste u Srbiji za
oblaganje podnih povrsSina. Svi uzorci su pre merenja ekshalacije radona suseni na temperaturi od
105 °C 6-8h kako bi se eliminisao uticaj vlage na ekshalkaciju radona iz uzoraka (Faheem and
Matiullah, 2008; Hassan et al., 2011; Tuccimei et al., 2006), te se moze reci da je sadrzaj vlage u
svim analiziranim uzorcima < 1%. Sva merenja ekshalacije radona su sprovedena u mernoj komori
zapremine 5,4 1 aktivnim uredajem RAD7 prema metodologiji opisanoj u poglavljima 8.2 i 11, i
komori zapremine 11,4 1 aktivhim uredajima AlphaGuard i AlphE (poslednja 2 uredaja su
koris¢ena samo za merenja ekshalacije radona iz uzorka granita G2, Tabela 12.1) Odnos
zapremina uzorka i efektivnih zapremina uzorka je takav da uzorak zauzima manje od 10%
efektivne zapremine, te se efekat povrtane difuzije moze zanamariti (Samuelsson, 1990; Tuccimei
et al., 2006). Eksperimentalna postavka merenja ekshalacije radona uredajima AlphaGuard i
AlphaE prikazana je na Slici 12.1 i nesto se razlikuje od one merene uredajem RAD7, poglavlja
8.2111.

Mema komora

| —

AlphaGuard

Alpha E t/)

Staklo 2 mm

Uzorak

Slika 12.1 Eksperimentalna postavka merenja povrsinske ekshalacije radona iz uzorka granita G2
uredajima AlphaE i AlphaGuard u mernoj komori ukupne zapremine 11,4 1.

S obzirom da uredaj AlphaE ima dosta manju osetljivost od AlphaGuard-a donja zapremina
merne komore je pregradena staklenom plo€om debljine 2 mm na koji je zalepljen uredaj AlphaE,
ovim je prividno smanjena zapremina komore za akumuliranje radona, ¢ime se poboljSava
statistika detekcije AlphaE uredaja. Staklena plo¢a se samo prislonjena na donji deo komore, tako
da ne predstavlja znacajnu barijeru za izlazak radonskog gasa sa strane zidova merne komore.
Radon se nakuplja u preostalom delu merne komore i dalje kruzi kroz efektivhu zapreminu
AlphaGuard sistema, Slika 12.1.

Merenja uredajem RAD7 su izvedena na Departmanu za fiziku u Novom Sadu, dok su
merenja uredajima AlphaGuard-om i AlphaE-om izvrSena na Odjelu za fiziku u Osijeku, Hrvatska.
Najpre je merena ckshalacija radona iz uzorka granita G2 sa sva tri uredaja Ciji su rezultati
uporedivani. Merenja su izvrSena za uzorak u obliku ploce, ali i za izdrobljeni uzorak. Krive
ekshalacije radona za uzorak granitne ploce prikazane su na Slici 12.2, a za izdrobljen uzorak
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izmeren aktivnim uredajem RAD7 na Slici 12.3. Ciklusi merenja radona iz granite ploce sa sva tri
merna instrumenta su bili razli€iti 1 iznosili su 15 minuta, 10 minuta i 1 h za uredaje RAD?7,
AlphaGuard i AlphaE, respektivno, Slika 12.2. Ekshalacija radona izdrobljenog uzorka G2 merena
je uredajem RAD?7 u ciklusima po 1h, Slika 12.3.
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Slika 12.2 Krive ekshalacije radona iz uzorka granitne ploce G2 merene sa tri razlicita aktivha
uredaja RAD7, AlphaE i AlphaGuard u ciklusima po 15 minuta, 1 h, i 10 minuta, respektivno.

Tabela 12.2 Parametri koriséeni za odredivanje koeficijenta emanacije radona (&) uzorka
granita-G2 u obliku ploce i izdrobljenom uzorku sa tri razlicita aktivna uredaja RAD7, AlphaE i
AlphaGuard, kao i vrednosti efektivne konstante raspada radona (Ae) i njenih doprinosa od strane
povratne difuzije i curenja komore (4+A4).

. Ara te Vst Ceq Aesi (W) At Ay o
Uredaj | makgy | '™ | min) | @ | @am® | x10°" | (Yxi0d| %0
G2 ploca
RAD7 | 2984+22 | 1905 15 506 | 6363+30 | 11,97+0.12 | 437 | 13,81%0,10
AlphaE | 2984%22 | 167 60 | 11,40 | 1007+23 495 414 4,18+0,03
éh‘;ﬁf‘j 2084422 | 16567 | 10 | 1152 | 838+2 | 56,7405 494 | 3524003
G2 izdrobljen
RAD7 | 2984#22 | 39 | 60 | 620 | 9124110 | 285+68 | 209 | 5,74%0,04

Zapremina uzorka granita oblika diska je oko 0,44 1 (15 cm u pre¢niku i 2,5 cm debljine), a
zapremine koriS¢enih mernih komora 5,4 1 1 11,4 1. Uzimanjem ovoga u obzir, kao i aktivnih
zapremina koriS¢enih uredaja dobija se efektivna zapremina mernog sistema od 5,96 1, 11,4 1 1
11,52 | za merne sisteme sa aktivnim uredajima RAD7, AlphaE, AlphaGuard, respektivno.
Zapremina izdrobljenog uzorka je oko 0,196 | ¢ija je emanacija radona merena U komori
zapremine 5,4 1, te efektivna zapremina mernog sistema sa aktivnim uredajem RAD?7 iznosi 6,20 I.
Masa uzorka granitne ploce iznosila je 920g, a izdrobljenog uzorka 330 g.
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Sa Slike 12.2 se moze videti da je stepen emanacije radona iz uzorka granitne plo¢e bio veci
pri merenju sa RAD7 uredajem u mernoj komori zapremine 5,4 1, u odnosu na stepen emanacije za
krive dobijene uredajima AlphaGuard 1 AlphaE koje su dale pribliznije vrednosti. Moze se uociti 1
to da je statistika odbroja kod AlphaE uredaja bila dosta slabija u odnosu na vrednosti dobijene sa
druga dva uredaja, §to potvrduje i niZi korelacioni faktor krive emanacije (R*=0,84) u odnosu na
druge dve krive (R?=0,99).

800 4 y=159(1 4)*6-0,0285(63)*)(_'_91 2(1 10)*(1 _e-0,0285(68)')()
700

600

€ 500
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= 400 |
o
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100

0 5 10 15 20 25 30 35 40
t(h)
Slika 12.3 Kriva ekshalacije radona za izdrobljeni uzorak granita G2 izmerena aktivnim uredajem
RAD7 za vreme od 39 h u ciklusima po 1h.

U Tabeli 12.2 su date vrednosti ravnoteznih koncentracija radona (Ceq), efektivnih konstanti
raspada radona (Aer) kao i dobijene vrednosti koeficijnata emanacije za sva tri uredaja.
RavnoteZne koncentracije radona su pratile trend da manja zapremina moze da akumulira vecu
koncentraciju radona za krace vreme, $to nije bio slucaj kod uredaja AlphaE gde je bilo evidentno
prisutno curenje radona u drugi deo merne komore, tako da su i rezultati relativno priblizni sa
vredno$¢u dobijenu uredajem AlphaGuard. Kod procene emanacionog koeficijenta radona za
uredaj AlphaE koriS¢ena je ukupna zapremina merne komore od 11,4 1, imajuéi na umu da je
radon kruzio iz jednog u drugi deo komore i obrnuto. Dobijene vrednosti koeficijenta emanacije se
kre¢u u intervalu od 3,52+0,03% (odreden uredajem AlphaGuard ) do 13,81+0,10% (odreden
uredajem RAD7). Dobijene vrednosti su u opsegu za gradevinske materijale od (1 — 30)% (Bikit et
al., 2011), ali one same predstavljaju nesklad jer je re¢ o jednom istom gradevinskim materijalu.
Dobijene vrednost koeficijenta emanacije radona uredajima AlphaE i AlphaGuard su 3,3 i 3,9 puta
manja od one dobijene uredajem RAD7 za uzorak ploce G2.

Vrednosti integralnih doprinosa efekta povratne difuzije i curenja komore (4+4,) za uredaje
AlphaE i AlphaGuard za uzorak ploce su 9,5 i 11,2 puta veéi od istog doprinosa odredenog
uredajem RAD7 $to je imalo direktne posledice, pre svega, na vrednosti ravnoteznih koncentracija
radona. Zbog navedenih efekata, kod uzorka ploce, uoCeno je nastupanje rane radioaktivne
ravnoteze koja je kod uredaja AlphaE i AlphaGuard nastupila za oko 90 h (3,8 dana) dok je u
sistemu sa RAD7 uredajem ravnoteza nastupila nakon 400 h (16,7 dana).

Dobijena vrednost ravnotezne koncentracije radona za izdrobljeni uzorak granita je oko 7 puta
manja u odnosu na onu dobijenu kod uzorka plo¢e. Ovo se objasnjava i smanjenjem difuzione
duzine radona usled povecéanja gustine kod izdgobljenog uzorka u odnosu na balk uzorak ploce.
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Vrednost doprinosa efekta povratne difuzije i cureja komore (A+4,) za uzorak granita u
izdrobljenom stanju je oko 5 puta veca u odnosu na vrednost dobijenu za plocu granita (odredeni
uredajem RAD?7). Ovo je direktno uticalo na to da koeficijent emanacije radona ima 2,4 puta
manju vrednost kod izdrobljenog uzorka nego kod uzorka ploce, Sto se direktno pripisuje
izrazenosti propratnih efekata povratne difuzije i curenja.

U poredenju vrednosti koeficijenta emanacije radona za izdrobljeni uzorak izmeren RAD7
uredajem i uzorak ploce, izmeren AlphaE i AlphaGuard uredejima, moze se videti da je za uzorak
plo¢e veca vrednost koeficijenta emanacije, gde su i efekti curenja i povratne difuzije kod njega
manje izrazeni, Sto potvrduje ¢injenicu da je 1 emanacija izrazenja. Smanjenje curenja i povratne
difuzije dovodi do povecanja koeficienta emanacije radona. Ovo je u saglasnosti sa istrazivanjem
sprovedenim kod uzoraka fosfogipsa u poglavlju 11. Da bi radon u kompaktnom uzorku izaSao na
povrsinu mora da emanaira u pore materijala i da difunduje do povrsine, $to se kod izdrobljenog
uzorka odvija sa manje izraZzenim efektom difuzije, imajuéi u vidu da izdrobljeni uzorak ima vecu
povrsinu za ekshalaciju od uzorka u obliku diska. Vecéa poroznost samog materijala automatski
osigurava i vecu difuzionu duZinu radona u odnosu na izdrobljeni uzorak, $to je pored efekata
curenja i povratne difuzije jo$ jedan od razloga veceg koeficijenta emanacije radona kod uzorka
ploc¢e u odnosu na izdrobljen uzorak ako se uporede rezultati dobijeni uredajem RAD7. Tipi¢na

difuziona duzina radona za granit poroznosti oko 2% iznosi oko 20 cm (Kumar and Chauhan,
2014).
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Slika 12.4 Varijacije ekshalacije radona iz uzorka granitne ploce G2 u toku vremena za merenja
sprovedena uredajima () RAD7 i (b) AlphaGuard.

Dakle, moze se zakljuciti da intenzivnije izraZzavaje doprinosa ova dva efekta dovodi do
postizanja rane radioaktivne ravnoteze, S$to daje znacajan doprinos smanjenju koeficijenta
emanacije radona. Analizirani efekti se mogu smatrati glavnim uzrokom za neslaganje dobijenih
vrednosti koeficijenta emanacije radona za analizirani uzorak granita. Treba naglasiti da je masa
uzorka ploce oko 2,8 puta veéa u odnosu na izdrobljeni uzorak, ali i to da je kod izdrobljenog
uzorka veca efektivna povrSina sa koje se vrsi ekshalacija radona. Da je ovakvo merenje bilo
sprovedeno nekom od pasivnih metoda ekshalacija radona bi bila zasigurno vecéa jer bi se
minimizirali navedeni efekti.

209



Doktorska disertacija Predrag Kuzmanovié

Da bi se analizirala neslaganja u vrednostima koeficijenata emanacije radona dobijenih na
osnovu merenja uredajuma RAD7 i AlphaGuard-om krive ekshalacije su fitovane za razliCita
vremena merenja kako bi se pratila promena efektivnih konstanti raspada, kao i koeficijenata
emanacije i1 brzine povrSinske ekshalacije radona. Ukupno vreme merenja ekshalacije radona
uredajem RAD?7 iznoslo je 190,5h, dok je uredajem AlphaGuard to vreme iznosilo 166,33h.
Vremenski opseg merenja je podeljen na 10 odnosno 8 vremenskih intevala po 20 h tokom kojih
su pracene vrednosti ravnoteznih koncentracija aktivnosti radona, efektivne konstante raspada,
koeficijenta emanacije kao 1 brzine povrsinske ekshalacije radona, Slika 12.4. Dobijene vrednosti

ovih veli¢ina za RAD7 i AlphaGuard uredaj date su u Tabelama 12.3 i 12.4.

Tabela 12.3 Varijacije vrednosti ravnotezne koncentracije aktivnosti radona (Ceq), efektivne
konstante raspada radona (Aefr), doprinosa koeficijenta curenja i povratne difuzije (4, +4) i brzine
povrsinske ekshalacije (Es) za uzorak granita G2 u razlicitim vremenskim intervalima merenja

uredajem RAD?7.
. R +
Kriva broj XIS?/ZTS(ﬁ; (B§ W3 | Aen(n?)x10 (h'/}g x/116'3 £ (%) (Bq e hY)
1 0-20 6715+523 11,245,8 3,60 14,58+0,11 9,5+5,3
2 0-40 63231648 12,04+1,4 4,44 13,73+0,10 9,6+1,6
3 0-60 6790+321 11,1+0,7 3,50 14,74+0,10 9,54+0,8
4 0-80 6132+145 12,6+0,4 5,00 13,31+0,10 9,8+0,4
5 0-100 6243+98 12,3+0,3 4,70 13,55+0,10 9,7+0,3
6 0-120 644575 11,7+0,2 4,10 13,99+0,10 9,54+0,21
7 0-140 6379154 11,9+0,2 4,30 13,85+0,10 9,61+0,19
8 0-160 6355+42 11,9+0,2 4,30 13,80+0,10 9,57+0,18
9 0-180 6359+34 11,98+0,13 4,38 13,81+0,10 9,64+0,12
10 0-190,5 6363+30 11,97+0,12 4,37 13,81+0,10 9,64+0,11

Tabela 12.4 Varijacije vrednosti ravnotezne koncentracije aktivnosti radona (Ceg), efektivne
konstante raspada radona (Aef), doprinosa koeficijenta curenja i povratne difuzije (4, +A4,) i brzine
povrsinske ekshalacije (Es) za uzorak granita G2 u razlicitim vremenskim intervalima merenja

uredajem AlphaGuard.
. R +
Kriva broj X[&”&i??'ﬁi (B§ ey | A (h)x107 (h‘/}; ></11'o-3 £ (%) (Bq b hY)
1 0-20 869+42 50,943,7 43,30 3,65+0,03 10,82+1,01
2 0-40 877110 50,4+1,1 42,80 3,68+0,03 10,81+0,28
3 0-60 896+5 48,6+0,7 41,00 3,76x0,03 10,65+0,18
4 0-80 876+3 50,9+0,6 43,30 3,68+0,03 10,91+0,14
5 0-100 858+2 53,3+0,5 45,70 3,60+0,03 11,19+0,12
6 0-120 851+2 54,6+0,5 47,00 3,57+0,03 11,36+0,12
I 0-140 843+2 55,7+0,5 48,10 3,54+0,03 11,48+0,11
8 0-166,33 838+2 56,7+0,5 49,10 3,52+0,03 11,62+0,11

Dobijene vrednosti pocetnih koncentracija aktivnosti tokom merenja ekshalacije radona

uredajem RAD7 bile su u proseku 0+10 Bq m™, §to odgovara standardnim koncentracijama radona
u laboratorijskih uslovima. Vrednosti ravnoteznih koncentracija aktivnosti radona se krec¢u u
intervalu od 6132+145 Bq m™ do 6790+321 Bq m™ sa vrednostima efektivnih konstanti raspada u
intervalu od (11,215,8)-10'3 h do (12,0411,4)~1O'3 h™'. Prose¢na vrednost efektivne konstante
raspada iznosila je 11,87+0,45-10° h™ (srednja vrednost + standardna devijacija). Vrednosti
koeficijenta emanacije se kre¢u u opsegu od 13,31+0,10% do 14,58+0,11%. Prose¢na vrednost
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koeficijenta emanacije radona iznosi 13,92+0,43% (srednja vrednost + standardna devijacija) za
10 analiranih vremenskih intervala ekshalacije radona.

Moze se videti da vrednosti svih veli¢ina nisu imale narocCite varijacije, 1 mogu se smatrati
relativno konstantnim tokom vremena, s obzirom da efekti povratne difuzije i curenja nisu varirali
u Sirokom opsegu. Vrednosti integralnih doprinosa curenja i povratne difuzije radona nisu bili
toliko izrazeni i mogu se takode smatrati konstantnim tokom ¢itavog vremena merenja ekshalacije
radona Slike 12.4 i 12.5, Tabela 12.3.

Povrsina uzorka G2 sa koje se vrsi ekshalacija radona iznosila je S=4,71-10% m% Na oshovu
ove vrednosti procenjene su vrednosti brzina povrSinskih ekshalacija radona za analizirane
vremenske opsege merenja. Dobijene vrednosti se kreéu u opsegu od 9,5+5,3 Bq m? h™ do
9,8+0,4 Bq m? h’. Prose¢na vrednost brzine povrsinske ekshalacije radona iznosila je 9,6+0,08
Bq m? h™ (srednja vrednost + standardna devijacija). Vrednosti brzina povrsinskih ekshalacija
odredeni urerdajem RAD7 se takode mogu smatrati konstantnim tokom vremena, Sto je takode
posledica konstantnosti efektivne konstante raspada radona.
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G2 ploca
p , "
0,055 N ®
(]
®
0,050 | i s = RAD7 V=541
~ L) ¢ AlphaGuard V=114 |
3 L L
5 T T
~
0,015
[ % i = n . n ] [
0,010
01005 T T T T T T T T T T T T T T T T

0 20 40 60 80 I 1(I)D 120 I 140 I 160 180 200
t(h)
Slika 12.5 Zavisnost efektivne konstante raspada radona (Aes) za zorak granitne ploce G2 od
vremena (t) za vrednosti odredene uredajima RAD7 i Alpha Guard.

Dobijene vrednosti pocetnih koncentracija aktivnosti tokom merenja ekshalacije radona
uredajem AlphaGuard bile su u proseku 0+3 Bq m™. Vrednosti ravnoteznih koncentracija
aktivnosti radona se kre¢u u intervalu od 843+2 Bq m™ do 8965 Bq m™, sto je preko 7 puta nize
od vrednosti dobijenih uredajem RAD7 u mernoj komori 2,1 puta mang'e zapremine. Vrednosti
efektivnih konstanti raspada se kreéu u intervalu od (48,6+0,7)-10° h™ do (56,7+0,5)-10° h™.
Prose¢na vrednost efektivne konstante raspada iznosila je (53+3)-10° h™ (srednja vrednost +
standardna devijacija) i za oko 10 puta su vrednosti viSe od onih dobijenih uredajem RAD7 u istim
vremenskim intervalima merenja. Sa Slike 12.5 se moze videti da vrednosti efektivne konstante
raspada varijaju u dosta Sirem opsegu vrednosti u odnosu na one dobijene uredajem RAD7 gde se
moze re¢i da su bile skoro konstantne. Na osnovu dobijenih vrednosti efektivnih konstanti se moze
videti da su vrednosti prilicno visoke u poredenju sa istim intervalom merenja uredajem RAD7,
uzrok ovakvih razlika se moze dovesti u vezu sa samom eksperimentalnom postavkom. Vrednosti
koeficijenta emanacije se krecu u opsegu od 3,52+0,03% do 3,76+0,03%. Prose¢na vrednost
koeficijenta emanacije radona iznosi 3,62+0,08% (srednja vrednost + standardna devijacija) za 8
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analiranih vremenskih intervala ekshalacije radona i oko 4 puta je niza od vrednosti u istim
intervalima merenja uredajem RAD7.

Na osnovu dobijenih vrednosti moze se zakljuciti da efekti povratne difuzije i curenja u
mnogome zavise od same eksperimentalne postavke. Imajuci u vidu da su ovi efekti bili dosta
manje izrazeni u mernoj komori zapremine 2,1 puta manje zapremine i bili prakti¢no konstantni za
Citav interval merenja, dolazi se do zaklju¢ka da eksperimentalna postavka merenja u komori
zapremine 11,4 1 nije najidealnija za ovakvu vrstu merenja i odredivanje koeficijeta emanacije na
ovakav nacin. Izrazenosti efekata curenja i povratne difuzije 10 puta u odnosu na RAD7 sistem
merenja, doveli su do akumulacija radona u pregradenom delu komore koji je poboljsao statistiku
odbroja kod uredaja AlphaE u odnosu na prvobitne pokusaje, ali sve skupa nije dalo pouzdane
rezultate, jer je vrednost koeficijenta emanacije oko 2,4 puta niSa od vrednosti dobijene uredajem
RAD7 sa 10 puta manje izrazenim efektima curenja i povratne difuzije. Potrebno je obaviti
opseznija istrazivanja, gde bi se izbeglo pregradivanje merne komore ¢ime bi se mogli
minimizirati efekti curenja i povratne difuzije koji su uticali na smanjenje koeficijenta emanacije
radona. Ovim bi se zasigurno izbegla pojava rane radioaktivne ravnoteze i smanjio uticaj uo¢enih
efekata koji su direktna posledica pregradivanja merne komore staklenom plo¢om. Odavde se
moze zakljuciti da je realniji 1 bolji odabir eksperimentalne postavke za odredivanje koeficijenta
emanacije postavka sa uredajem RAD7, uz dobru zaptivenost merne komore i ostalih integralnih
delova mernog sistema ¢ime se minimizira efekat curenja radona.
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Slika 12.6 Krive ekshalacije radona za 4 uzorka gradevinskih materijala koji se koriste za
oblaganje podova izmerene u ciklusima po 1h izmerene aktivnim uredajem RAD?7.

Posto je ustanovljen najbolji odabir eksperimentalne postavke za merenje ekshalacije radona,
kod svih ostalih uzoraka koji imaju manji sadrzaj *°Ra ekshalacija radona ostalih 11 uzoraka iz
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Tabele 12.1 je sprovedena uredajem RAD7 u mernoj komori zapremine 5,4 |, prema istoj
eksperimentalnoj postavci. Tipi¢ne krive ekshalacije radona za 4 analizirana uzorka gradevinskih
materijala prikazane su na Slici 12.6. Mase analiziranih uzoraka iz kojih se vr$ila ekshalacija,
ravnoteznih koncentracija radona dobijenih fitovanjem krivih ekshalacije 1 vrednosti koeficijenata
emanacije dati su u Tabeli 12.5.

Mase analiziranih uzoraka su se kretale u opsegu od 150 g — 300 g, dok je izmerena
koncentracija aktivnosti °Ra u uzorcima bila u rasponu od 4,93+0,16 Bq kg’ kod uzorka
mermera M1 do 298,4+2,2 Bq kg™ kod uzorka granita G2. Izmerene ravnotezne koncentracije
aktivnosti radona se krecu u interavlu od 10,6+0,9 Bq m™ kod uzorka keramicke plocice otporne
na hemikalije KP do 912+110 Bq m™ kod uzorka granita G2. Na osnovu dobijenih ravnoteznih
vrednosti koncentracija aktivnosti odredene su vrednosti koeficijenata emanacije radona prema
relaciji (3.38) (poglavlje 3.2.2) i dobijene vrednosti se kreéu u intervalu od 0,552+0,013% za
uzorak keramicke plocice otporne na hemikalije KP do 6,05+0,30% za uzorak cementne kosuljice.
Dobijene vrednosti koeficijenata emanacije za 8 analiziranih uzoraka su u standardnom opsegu za
gradevinske materijale, (1 — 30)% (Bikit et al., 2011) dok su dobijene vrednosti ispod 1% kod
uzoraka keramickih plocica F1, F10 i KP kao i kod uzorka granita G1, Tabela 12.5. Uocene niske
vrednosti koeficijenta emanacije radona za uzorke keramickih plo€ica su uporedive sa rezultatima
u istrazivanju (Verita et al., 2009). Ostale dobijene vrednosti su uporedive sa vrednostima datim u
publikacijama za iste vrste materijala (Al-Jarallah, 2001; Bikit et al., 2011, Del Claro et al., 2017;
Righi and Bruzzi, 2006).

Vrednosti ukupne poroznosti analiziranih materijala odredenih metodom Zivine porozimetrije
(PHg) 1 metodom apsorpcije vode prema ASTM C373-88 metodi (Pastm) Sa vrednostima
koeficijenata apsorpcije vode prema SRPS EN-771-1 i ASTM C373-88 metodama (Aen, Aastm)
date su u Tabeli 12.5. Vrednosti zapremine otvorenih pora (Vqp), kao i gustine zrnaca i balk gustine
materijala (o5, o) prema ASTM C373-88 metodi zajedno sa vrednostima medijarnih pre¢nika pora
(2r) 1 ukupnim povrsinama pora (Syk) u materijalu date su u Tabeli 12.6.

Slika 12.7 Izgled nekih od uzoraka gradevinskih materijala pripremljenih za zivinu porozimetriju.
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Tabela 12.5 Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti **Ra metodom gama spektrometrije, procenjene ravnotezne koncentracije radona (Ceq) uredajem
RAD7 u mernoj komori zapremine 5,4 |, vrednosti emanacionog koeficijenta radona (&) za 12 selektovanih uzoraka gradevinskih materijala koji se koriste u
Srbiji kao podne obloge. Date su takode i vrednosti poroznosti odredene metodom Zivine porozimetrije (Png) | metodom apsorpcije vode ASTM C373-88
(Pastm), kao i vrednosti koeficijenata apsorpcije vode prema standardima EN-771-1 (Agy) i ASTM C373-88 (Aastm)-

226
(3523':: Vrsta uzorka M (9) (Bq Eg D) (B;: er(r]1'3) £(%) Phg (%0) Pastm (%0) Aey (%0) Apstm (%0)

B1 Beton 2482 17,1+0,3 38,03+1,43 5,56+0,10 21,2213 9,15 3,60 3,90
KO Koguljica 204,9 16,0+0,8 3249 6,05+0,30 25,1130 - - -

G1 Granit 296,8 53,7+1,1 16,2+0,5 0,630+0,013 1,6581 1,10 0,25 0,42
G2 Granit 330,0 298,442 2 912+110 5,74+0,04 1,1125 1,12 0,33 0,45
F1 Keramicka plocica 207,9 64,610,8 14,68£1,86 | 0,678+0,08 8,9165 6,60 1,31 2,92
F7 Keramicka plocica 212,6 55,3+1,0 23,25+0,96 1,230,02 55123 1,16 0,19 0,52
F8 Keramicka plocica 196,3 96,9+1,6 30,91+0,76 1,010,02 5,8252 0,96 - 0,41
F10 Keramicka plocica 2348 49,4+0,6 13,760,81 | 0,7360,009 5,6066 6,43 0,42 2,93
KP Keramitka plocica 248,2 48,0+1,1 10,6+0,9 0,552+0,013 4,1765 7,32 0,82 3,10

otporna na hemikalije

M1 Mermer 310,1 4,93+0,16 13,9+3,1 5,64+0,18 0,6646 0,67 0,14 0,25
BC Stari biber crep 154,3 40,1+0,6 27,1+0,8 2,72+0,04 42,5618 45,12 16,90 28,76
TP Teraco plocica 267,8 34,8404 35+8 2,53+0,03 7,2388 10,64 3,20 4,65

Tabela 12.6 Vrednosti zapremine uzorka (V) i otvorenih pora (Vop), privodne (ps) i gustine balk uzorka (o,) odredene prema ASTM C373-88 standardu kao
i medijarne vrednosti precnika pora (2r) i ukupne povrsine pora (Sw) odredeni metodom Zivine porozimetrije za 12 selektovanih uzoraka gradevinskih

materijala.

3 3 -3 -3 2 -1

o | vesawena | VG [ G [ e [ aged [ agmm | aum | G0
Bl Beton 79,98 7,32 2,20 2,00 2,0159 0,6676 4,186
KO Kosuljica - - - - 1,8431 1,6369 1,404
Gl Granit 23,66 0,26 2,62 2,60 2,5478 13,0821 0,028
G2 Granit 12,46 2,52 2,52 2,49 2,5827 13,0965 0,041
F1 Keramicka plogica 31,97 2,11 2,42 2,26 2,2730 0,7066 0,566
F7 Keramicka plogica 22,33 0,26 2,28 2,26 2,2936 0,0411 2,621
F8 Keramicka plogica 29,66 0,28 2,30 2,28 2,3436 0,102 1,023
F10 Keramicka plogica 22,24 1,43 2,35 2,19 2,2695 0,1305 1,363
KP Keramicka plocica 55,17 4,04 2,55 2,36 2,4073 0,1491 1,883

otporna na hemikalije

M1 Mermer 1491 0,10 2,69 2,67 2,6852 37,6961 0,006
BC Stari biber crep 17,64 7,96 2,86 1,57 1,5449 0,851 2,868
TP Teraco plocica 30,83 3,28 2,56 2,29 2,3191 0,0188 3,124
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Pre pocetka merenja poroznosti metodom zivine porozimetrije uzorci su suseni 45 minuta na
105 °C. Izgled pripremljenih uzoraka prikazan je na Slici 12.7. Uvek su birani komadi materijala
za manje zapremine penetrometara kako bi se optimizovala potrSnja Zive.
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Slika 12.8 (a) Korelacija izmedu poroznosti materijala odredene metodom apsorpsije vode i Zivine
porozimetrije prema ISO 15901-1 standardu; (b) korelacija apsorpcionih koficijeneata vode za
selektovane gradevinske materijale prema metodama ASTM C373-88 i SRPS EN 771-1 za 11
selektovanih uzoraka gradevinskh materijala.
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Slika 12.9 Korelacija izmedu otvorene poroznosti odredene metodom Zivine porozimetrije (Pg) |
gustine (p) selektovanih gradevinskih materijala iz Tabele 12.5, odredene sa dve razlicite metode.

Vrednosti ukupne poroznosti (mezo i makro pora) dobijene metodom Zivine porozimetrije, za
analizirane uzorke, kre¢u se u intervau od 0,6646% za uzorak mermera M1 do 42,5618% za
uzorak biber crepa BC. Vrednosti ukupne poroznosti (makro pora) dobijene metodom apsorpcije
vode prema ASTM C373-88 metodi kre¢u se u intervalu od 0,67% za uzorak mermera M1 do
45,12% za uzorak biber crepa BC, §to je uporedivo sa vrednostima Zivine porozimetrije. Dobijene
vrednosti koeficijenata apsorpcije vode su viSe kod onih odredenih metodom ASTM C373-88
imajuc¢i u vidi da je kuvanje uzoraka doprinelo prodoru vode i u sitnije pore (forsirano upijanje
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vode), §to nije moguce kod metode SRPS EN-771-1 i §to je glavni uzrok razlike u rezultatima. Na
Slici 12.8 date su korelacije izmedu otvorene poroznosti odredene metodom zivine porozimetrije
(PHg) | metodom apsorpcije vode (Pastm) kao i korelacije apsorpcionih koeficijenata vode prema 2
razli¢ite metode (Aastm | Aen). Dobijene su relativno jake korelacije sa faktorima korelacije
R%=0,84 i R?=0,98, §to potvrduju i visoke vrednosti Pirsonovih koeficijenata (r=0,94 i r=0,99).

Vrednosti gustine zrnaca i balk gustine analiziranih uzoraka odredene su metodom apsorpcije
vode, dok je balk gustna odredena 1 prema metodi zivine porozimetrije. Vrednosti balk gustine
prema metodi Zivine porozimetrije se kreéu u intervalu od 1,54 g cm™ za uzorak biber crepa BC do
2,69 g cm™ za uzorak mermera M1, dok su vrednosti prema metodi apsorpcije vode u rasponu od
1,57 g cm™ za uzorak biber crepa BC do 2,67 g cm™ za uzorak mermera M1. Korelacije izmedu
poroznosti prema metodama zivine porozimetrije i apsorpcije vode i balk gustina prikazane su na
Slici 12.9. Prema vrednostima koeficijenata korelacije ustanovljene su jake korelacije sa
korelacionim faktorima (R220,96; r=0,96 i R?=0,76; r=0,89). Odavde se moze reci da je poroznost
u direktnoj vezi sa gustinom materijala i da sa povecanjem gustine materijala ukupan udeo
otvorenih pora u materijalu linearno opada.

Na Slici 12.10 data je korelacija izmedu balk gustina analiziranih gradevinskih materijala
odredenih metodom Zzivine porozimetrije i metodom apsorpcije vode ASTM C373-88. Izmedu
dobijenih vrednosti uspostavljena je jaka korelacija $to potvrduju vrednosti koeficijenata korelacije
(R220,97; r=0,99). Ova korelacija potvrduje ispravnost rezultata poroznosti odredene sa dve
koriS¢ene metode.
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Slika 12.10 Korelacija izmedu balk gustina odredenih metodom Zivine porozimetrije i metodom
apsorpcije vode ASTM C373-88.

Na Slici 12.11a date su korelacije izmedu poroznosti odredene dvema koris¢enim metodama
(Pastm 1 Prg) 1 zapremine otvorenih pora (Vop) odredene metodom apsorpcije vode. Dobijene su
dobre korelacije §to potvrduju vrednosti korelacionih faktora. Na Slici 12.11b uspostavljene su
umerene korelacije izmedu vrednosti poroznosti (Pastm | Prg) 1 ukupne povrSine otvorenih pora
(Suk) odredene metodom zivine porozimetrije. Na Slici 12.11c prikazana je koelacija izmedu
vrednosti ukupne zapremine otvorenih pora i ukupne povrsine otvorenih pora (Syk) u analiziranim
materijalima odredeni sa dve metode, gde je uocena relativno dobra korelacija (R2=0,54, r=0,76).
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Slika 12.11 (a) Korelacija izmedu poroznosti selektovanih gradevinskih materijala odredenih

ASTM C373-88 metodom i metodom Zivine porozimetrije sa zapreminama otvorenih pora (Vqp) U
materijalu odredenih ASTM C373-88 metodom; (b) Korelacija izmedu poroznosti datog
gradevinskog materijala odredena sa dve razlicite metode i ukupne povrsine otvorenih pora u
materijalu (Suy) odredena metodom Zivine porozimetrije,; (C) Korelacija izmedu i zapremine
otvorenih pora (Vop) odredene metodom apsorpcije vode i ukupne povrsine otvorenih pora (Sux)
odredene metodom Zivine porozimetrije.
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Slika 12.12 Korelacija izmedu Koeficijenta emanacije radona (&) i otvorene poroznosti (Png) i
(Pastm) izmerene metodom Zivine porozimetrije i metodom apsorpcije vode ASTM C373-88 za 11
selektovanih uzoraka gradevinskih materijala.
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Slika 12.13 Poredenje vrednosti koeficijenata emanacije radona i vrednosti ukupne poroznosti u
materijalu odredene metodom Zivine porozimetrije.

Na Slici 12.12 prikazane su korelacije koeficijenta emanacije (&) i ukupnog udela otvorenih
pora u materijalu prema metodama zivine porozimetrije (Png) I metodi apsorpcvije vode (Pastm).
Na osnovu vrednosti Pirsonovih koeficijenata (r=0,25 i r=0,21) moze se zakljuciti da postoji slaba
korelacija izmedju koeficijenata emanacije 1 ukupne poroznosti medu analiziranim gradevinskim
materijalima. Izmedu koeficijenta emanacije (¢) i medijarnih pre¢nika (2r), kao ni izmedu
zapremine otvorenih pora (Vop) u ukupne povrSine pora (Suy) nisu uspostavljene znacajne
korelacije.

Na Slici 12.13 date su vrednosti koeficijenta emanacije i vrednosti ukupne poroznosti (Png)
analiziranih uzoraka gradevinskih materijala odredenih metodom Zivine porozimetrije. MoZe se
uociti, kod veéine uzoraka, da sa poveéanjem poroznosti raste i vrednost koeficijenta emanacije
radona. Ovo se naroCito odnosi na vrednosti industrijskh materijala, keramickih plocica, teraco
plocice, betona 1 cementne kosuljice, dok se kod prirodnih materijala, mermera 1 garnita uocavaju
varijacije emanacionih koeficijenata koji su direktna posledica njihovih strukturnih osobina, ali i
koncentracije aktivnosti “°Ra.

Metodom Zivine porozimetrije odredena je raspodela udela zapremine pora (u ukupnoj
otvorenoj poroznosti) po veli¢ini pora (polupre¢niku pora). Dobijeni rezultati za 12 analiziranih
uzoraka gradevinskih materijala prikazani su na Slikama 12.14-12.16. XRD mineraloska analiza
svih 12 uzoraka data je na Slikama 12.17-12.20, a XRF analiza glavnih oksida sadrzanih u
analiziranim gradevinskim materijalima u Tabeli 12.7.

Sa Slike 12.14 se moze videti da materijali proizvedeni presovanjem u industriji tj. keramicki
materijali, imaju najvece udele pora u opsegu 0,5-0,016 um, gde udeo pora iz ovog opsega dostize
oko 60% kod uzorka F1, §to mu daje ukupnu poroznost 8,92%. Uzorci keramickih plocica sadrze
veoma mali udeo pora vecih od 4 pm, osim kod uzorka F10. Posto je ustanovljeno da je gustina u
direktnoj korelaciji sa ukupnom poroznos$éu materijala, koeficijent emanacije radona je usled
visoke gustine i doprinosa ukupnoj poroznosti sa relativno malim dimenzijama imao niske
vrednosti za 4 uzorka keramickih plocica izmedu 0,69 1 1,23%.
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Slika 12.14 Raspodela udela zapremine pora (u ukupnoj efektivnoj zapremini pora) po
poluprecnicima pora za 4 uzorka podnih keramickih plocica proizvedenih u fabrici Zorka
Keramica iz Sapca iz Tabele 12.5.

Visoku ukupnu poroznost betona (21,22%) determiniSe najveéi doprinos pora iz opsega 1-
0,25 um, Slika 12.15a. Kod uzorka cementne koSuljice, relativno slicnom materijalu betonu,
najve¢i udeo pora je iz opsega 4-0,064 um Sto je rezultiralo i ve¢om ukupnom poroznoséu
(25,11%) u odnosu na uzorak betona. Uzorak koSuljice sadrZi 1 znatno veci udeo pora vecih od 100
um (oko 4%), Slika 12.15b, $to je imalo za posledicu i veéu vrednost koeficijenta emanacije
radona u odnosu na beton, Tabela 12.5, Slika 12.13.

Uzorak teraco plocice TP sa ukupnom poroznos$éu od 7,24% sadrzi nejve¢i udeo pora iz
opsega 0,12-0,005 um, Slika 12.15c. Imajuc¢i u vidu da ovaj materijal predstavlja beton sa
utisnutim drobljenim mermerom i da ne prolazi kroz proces pecenja sadrzi relativno nisku ukupnu
poroznost u poredeju sa uzorcima keramickih plocica koji se podvrgavaju kako procesu presovanja
tako 1 peCenju. Vrednost koeficijenta emanacije je znatno niSa u odnosu na vrednost dobijenu za
beton usled vece vrednosti gustine (oko 2,32 g cm™), Tabela 12.5.

Uzorak biber crepa BC sa najviSom izmerenom vrednosti ukupne poroznosti metodom zivine
porozimetrije od 42,56% sadrzi najveéi udeo pora iz opsega 1-0,032 um (oko 70% od ukupnog
udela otvorenih pora), Slika 12.15d. Zbog veceg udela pora sa ve¢im polupre¢nicima to je uticalo i
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na vecu vrednost koeficijenta emanacije radona u odnosu na druge kerami¢ke materijale F1,7,8,10
i KP kod kojih je ustavovljen veci udeo pora sa manjim poluprec¢nicima. Za uzorak biber crepa
metodom ASTM C373-88 ustanovljena je i visoka vrednosti koeficijenta apsorpcije vode, oko
29%, te se moze re¢i da uzorak ima zasigurno visok udeo otvorenih pora, dobijena vrednost je
uporediva sa rezultatima u publikaciji (Coletti et al., 2016). Visoka vrednost koeficijenta
apsorpcije vode je jo§ jedna potvrda uzroka vece vrednosti koeficijenta emanacije radona u odnosu
na ostale analizirane keramicke materijale koji prolaze proces pecenja.
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Slika 12.15 Raspodela udela zapremine pora (u ukupnoj efektivnoj zapremini pora) po
poluprecnicima pora za uzorak betona, kosuljice, teraco plocice i biber crepa.

Uzorak keramicke plocice otporne na hemikalije KP sa ukupnom poroznos¢u od 4,18% sadrzi
najveci udeo pora iz opsega 1-0,005 um, Slika 12.16a. Ovo je u odnosu na ostala 4 uzorka
keramickih plocCica zbog veceg sadrzaja najsitnijih pora iz opsega 0,08-0,05% rezultiralo i manjom
vrednosti ukupne poroznosti, ali i manjom vrednosti koeficijenta emanacije radona, Tabela 12.5.

Kod prirodnih materijala mermera i granita zabeleZen je nizak nivo ukupnih poroznosti
manjih od 1,7%, kod sva tri uzorka (dva uzorka granita i jednog uzorka mermera). Dobijene
vrednosti ukupne poroznosti granita su uporedive sa istrazivanjem (Dentoni et al., 2020). Svi
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uzorci sadrze najveci udeo velikih pora iz opsega >100-0,032 um, Slika 12.16. Uzorci granita G1 i
G2 sadrze priliéno sli¢an udeo pora prema poluprecnicima u celom analiziranom opsegu, tako u
opsegu >100-8 um oba uzorka sadrze oko 50% ovih pora. S obzirom da oba uzorka sadrze sli¢nu
raspodelu pora, a u mnogome razli¢ite koeficijente emanacije radona (koeficijent emanacije
radona za uzorak Gl iznosi 0,63, a za uzorak G2 5,74, $to je oko 9 puta veca vrednost). Glavni
razlog je u tome Sto uzorak granita G2 sadrzi 5,6 puta vecu vrednost koncentracije aktivnosti *°Ra
Sto mu omogucéava veci stepen emanacije i veéu sposobnost difuzije radona do povrSine uzorka,
ako se uzme u obzir da imaju priblizno iste vrednosti difuzionih duzina za radon.
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Slika 12.16 Raspodela udela zapremine pora (u ukupnoj efektivnoj zapremini pora) po
poluprecnicima pora za uzorak keramicke plocice otporne na hemikalije, 2 uzorka granita i jedan
uzorak belog mermera.

Kod 4 uzoraka keramickih plocica F1,7,8,10, i s obzirom da su proizvedeni u istoj farbrici,
sadrze 1 prilicno sli¢an mineraloski sastav. Glavne mineraloske faze uocene kod ovih uzoraka su:
kvarc, mulit kao i feldspatne faze mikroklin i anortit, Sika 12.17a. Na osnovu XRF analize
keramickih plocica glavni oksidi sa udelom ve¢im od 1% su: SiO, sa udelom od 65,87-69,08%,
Al;O3 sa udelom u rasponu od 22,64-24,95%, zatim K,O sa udelom u opsegu od 2,52-4,00% i
CaO sa udelom u rasponu 1,37-2,53%. Dobijeni rezultati su u dobroj saglasnosti sa nadenim
mineralnim fazama na XRD Semi.
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Slika 12.17 XRD Sema 4 uzorka keramickih plocica () i uzorka keramicke plocice otporne na
hemikalije KP (b).

Kod uzorka keramicke plocice otporne na hemikalije KP, osim kvarcne i izrazene mulitne
faze uocCena je 1 hematitna faza zbog koje imaju jaku crvenu boju biskvita, Slika 12.17b. Najveci
udeo oksida zabeleZen je od kvarcne faze SiO; - 68,72%, zatim Al,O3 sa udelom 17,10%, Fe,O3
6,11%, K,0 sa udelom 2,94% i SO3 sa udelom 1,02%. IzraZenija mulitna faza nego kod klasi¢nih
podnih keramickih plo€ica ukazuje na viSu temperaturu pecenja koja je rezultirala veCom gustinom
uzorka u odnosu na klasi¢ne glazirane podne keramicke plocice, Tabelal2.6, Tabela 12.7.
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Slika 12.18 XRD Sema uzoraka betona Bl, kosuljice KO (@) i teraco plocice TP (b).

Kod uzorka betona B1 i koSuljice KO ustanovljene su glavne mineralne faze: kvarc, alit, kalcit
1 portland. Dodatno prisustvo gipsa i manje faze albita je zabelezeno kod uzorka kosuljice, Slika
12.18a. Na osnovu rezultata XRF analize moze se uociti da je sadrzaj glavnih oksida: SiO; sa
udelom od 60,69% za uzorak koSuljice 1 56,13% za uzorak betona, potom CaO sa udelom 31,23%
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za uzorak koSuljice i 38,86% za uzorak betona, zatim Al,O3; sa udelom od 1,10% kod uzorka
kosuljice i 1,46% kod uzorka betona. Kod uzorka kosuljice sadrzaj Na,O iznosi 1,62% zbog udela
albitne mineralne faze, a sadrzaj SO3 zbog udela faze gipsa iznosi 1,77%, Tabela 12.7.

Kod uzorka teraco plocice TP uocene su glavne mineralne faze kvarc, kalcit 1 biotit, Slika
12.18b. Rezultati XRF analize ukazuju na glavni udeo CaO od 47,89%, zatim SiO, od 37,49%,
Al,O3 6,09%, Fe,0O3 2,96%, MgO 1,83% i K,0 1,58%.

Intenzitet (proizvoljne jedinice)

Stari biber crep

Q

Q - Kvarc (SiO,)

K - Kalcit (CaCO,)

M - Mikroklin (KAISi,O,)
H - Hematit (Fe,O,)

Slika 12.19 XRD Sema uzorka starog biber crepa BC.
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20 ()

U uzorku starog biber crepa uocene su meneralne faze: kvarc, kalcit, mikroklin i hematitna
faza koja je odgovorna za crvenu boju, Slika 12.19. Prema XRF analizi udeo oksida vec¢ih od 1%
je: SiO; u sa udelom od 64,41%, Al,03 16,11%, Fe,O3 10,34%, K,0 2,42%, CaO 1,72%, MgO
1,52% i SO3 1,2%.

Tabela 12.7 XRF analiza glavnih oksida prisutnih u selektovanim uzorcima gradevinskih

materijala izrazenih u mas. %.

g;gflf: Na,O | MgO | ALO; | SiO, | SO | KO | CaO | TiO, | MnO, Fe,0; | zrO, | Ukupno
F1 0,38 007 | 2264 | 6908 | 005 | 298 | 137 0,59 0,02 0,74 0,30 99,13
F8 0,76 064 | 2461 | 6681 | 007 | 400 | 151 0,57 0,01 0,47 0,18 99,63
F7 0,24 038 | 2495 | 658 | 023 | 361 | 237 0,62 0,02 0,17 0,16 98,63
F10 0,30 031 | 2315 | 683L | 004 | 252 | 253 0,64 0,03 0,31 0,12 98,27
KO 162 054 110 | 6069 | 177 | 073 | 31,23 | 0,71 0,03 0,80 0,04 99,27
B1 043 043 146 | 5613 | 052 | 073 | 3886 | 0,05 0,12 0,49 0,09 99,32
BC 0,16 152 | 1611 | 6441 | 122 | 242 | 172 0,69 0,06 10,34 0,09 98,75
M1 0,15 0,25 053 240 | 012 | 006 | 9549 | 0,02 0,01 0,03 0,05 99,11
G1 1,65 086 | 1979 | 71,07 | 003 | 374 | 031 035 0,03 0,26 0,03 98,12
G2 3,20 058 | 1578 | 72,14 | 007 | 697 | 034 0,30 0,02 0,16 0,04 99,60
TP 0,31 183 609 | 37,49 | 062 | 158 | 4789 | 0,30 0,04 2,96 0,15 99,28
KP 0,76 068 | 17,10 | 68,72 | 102 | 294 | 057 0,42 0,01 6,11 0,19 98,52

Za uzorake granita Gl i G2 uocene su mineralne faze: kvarc, biotit, i feldspatne faze
mikroklin i albit. U uzorku granita G2 uocen je znac¢ajno visi udeo feldspatnih faza mikroklina i
albita, ovo moze biti uzrok i pove¢anog sadrzaja “°Ra koji je vezan kao ne&isto¢a za ove faze,
Slika 12.20a. Vec¢i udeo mikroklina potvrduju i rezultati XRF analize, gde je dobijen veci udeo
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K0 kod uzorka G2 skoro 2 puta u odnosu na uzorak G1. Iz Tabele 12.7 se moze videti da osim
kalijuma, oksidi sa udelom veé¢im od 1% su i SiO, sa udelom od 71, 07% odnosno 72,14%; potom
Al,O3 sa udelom 19,79% odnosno 15,78%; zatim Na,O sa udelom od 1,65% odnosno 3,20% za
uzorke granita G1 i G2 respektivno. Dobijeni XRF rezultati daju prilicno dobro slaganje sa
nadenim mineralnim fazama prema XRD Semi, za uzorke granita G1 1 G2.
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Slika 12.20 XRD Sema 2 uzorka granita G1 i G2 (a) i jednog uzorka belog mermera M1 (b).

Na Slici 12.20b data je XRD Sema belog mermera koju je prema svom osnovnom sastavu
kalcijum-karbonat (CaCOg), te je ta mineralna faza i zabelezena u velikom procentu u obliku
minerala kalcita, dok se kvarc javlja kao neCistoca. Prema XRF analizi udeo CaO u uzorku je
95,49%, dok je udeo SiO, odnosno kvarca 2,40%, Tabela 12.7.
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Slika 12.21 Korelacija izmedu sadrzaja radioaktivnog *°K i prirodnog K izmereni sa 2 razlicite
merne tehnike za selektovanih uzoraka gradevinskih materijala.

Na Slici 12.21 data je korelacija izmerenih vrednosti radioaktivnog “°K (Tabela 12.7) i
prirodnog K odredenog XRF metodom. Dobijene je jaka korelacija R?=0,98, r=0,99. Dobijena
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korelacija uspostavlja vezu da 1% prirodnog kalijuma odgovara 322+4 Bq kg, §to je uporedivo sa
prethodnim korelacijima au ovoj studiji, ali istrazivanjem u radu (Pilakouta et al., 2017). Dobijene
korelacija potvrduje dobru usagladenost i kalibrisanost dve merne tehnike.

Tabela 12.8 Vrednosti Pirsonovog koeficijenta (v) za korelacije izmedu koeficijenta emanacije
radona i sadrzaja glavnih oksida u materijalima.

Na,O MgO AlLO; | SiO, SO; | K),O CaO TiO, | MnO, Fe,O3 Zr0O,

£ (%) 0,28 0,18 | -0,46 | 0,44 [ 0,09 | 028 | 0,47 | -0,25 | 0,34 0,05 -0,21

U Tabeli 12.8 date su vrednosti Pirsonovih koeficijenata izmedu glavnih oksida u analiziranim
uzorcima gradevinskih materijala. Moze se videti da su dobijene umerene korelacije izmedu
koeficijenta emanacije i udela Al,O3, SiO; i CaO u materijalima (r=-0,46; r=-0,44 i r=0,47,
respektivno).

Na osnovu analiziranih rezultata se moze re¢i da materijali sa viSim udelom CaO imaju i vise
koeficijente emanacije radona (Sto je zabelezeno kod uzoraka koji ne prolaze termic¢ku obradu, kao
§to su beton, koSuljica, teraco plocica i mermer) za razliku od npr. keramickih plocica ili
keramicke plocice otporne na hemikalije.

Dobijene vrednosti ukazuju da su nizi koeficijenti emanacije radona svojstveni za keramicke
materijale. Keramicke plocice se peku na temperaturama >1250 °C i prolaze kroz proces
vitrifikacije odnosno pojave tecne faze, rastopa, S§to rezultira relativno niskom ukupnom
poroznos¢u kao 1 raspodelom veli€ine pora sa niZim poluprecnicima. Ovo je narocito bilo izrazeno
kod keramicke plocice otporne na hemikalije KP kod koje je zapazen ve¢i udeo mulitne faze u
odnosu na 4 ostala uzorka keramickih plocica, koja je doprinela vecoj gustini, ali i manjoj ukupnoj
poroznosti materijala. Analizirani materijali u ovoj studiji kod kojih je uoceno prisustvo mulite
kristalne faze imaju relazivno veliku gustinu (veéu od 2,2 g cm™) koja uti¢e na to da radon ostane
zarobljen u sitnijim porama, §to je rezultiralo niskim vrednostima koeficijenta emanacije. Isti
zakljuccei za keramicke ploc€ice izvedeni su i u istraZzivanju (Verita et al., 2009). Radon zarobljen u
gzcérama gustog mat‘erijala nema mqgu{:nost dit.‘l.mdovanja ka ‘povr§ini, usled male koncentracije

Ra u uzorku, §to je glavni uzrok niskih koeficijenata emanacije.

Vec¢i udeo hematitne faze kod materijala koji se peku na nizim temperaturama, uzorak starog
biber crepa BC (odnsno Fe;,O3) moze se dovesti u vezu sa povecanjem poroznosti materijala ali i
sa ve¢im vrednostima koeficijenta emanacije u osnosu na ostale keramicke materijale.

Dakle, materijali koji prolaze kroz process peCenja na nizim temperaturama rezultuju ve¢om
ukupnom poroznos$¢u u odnosu na one pecene na viSim pemperaturama, Sto se dovodi u vezu 1 sa
koeficijentom emanacije koji opada sa povecanjem temperature pecenja analiziranog gradevinskog
materijala.

Kod granita usled velike gustine materijala (vece od 2,5 g cm™) ukupna poroznost je mala, Sto
je propraceno udelom pora sa ve¢im poluprecnicima. Koeficijent emanacije u ovom slucaju zavisi
direktno od mineraloskog sastava ali i koncentracije aktivnosti “°Ra, gde je uodeno da uzorak
granita sa ve¢om koncentracijom 22°Ra ima i veéu sposobnost difuzije do povrSine materijala, Sto
je proprac¢eno vec¢im koeficijentom emanacije radona.

Iz svega anliziranog se moze zakljuciti da je koeficijent emanacije radioloSko svojstvo za
svaki materijal zasebno i da u mnogome zavisi ne samo od udela ?°Ra nego i od strukturnih
karakteristika kao $to su udeo veli¢ine pora u ukupnoj poroznosti, mineraloskog i hemijskog
sastava, odnosno nacina proizvodnje.

Da bi se uspostavile znacajnije korelacije potrebno je obaviti jo§S opseznija istrazivanja. Ovde
se pre svega misli da istraZivanja treba obaviti sa materijalima sa viSim koncentracijama aktivnosti
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2°Ra ¢ime bi se poboljiala statistika odbroja. Potrebno je uporediti navedene rezultate ekshalacije
radona sa nekom od pasivnih mernih tehnika, kako bi se uporedile dobijene vrednosti koeficijenata
emanacije radona.

Koris¢enjem materijala sa sadrzajem radijuma veéim od 100 Bq kg™ za buduéa ispitivanja bi
se zasigurno preciznije odredili koeficijenti emanacije imajuci u vidu vecu sposobnost difuzije
radona iz najsitnijih pora ka povrSini materijala, Sto je kod vecine analiziranih materijala iz Tabele
12.1 bio glavni problem koji je uticao na statistiku odbroja, usled niskog sadrzaja **°Ra.
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1 3 Zakljucéak

U ovoj studiji kroz Sest poglavlja razmatrane su radioloske, strukturne i teksturalne karakteristike
gradevinskih materijala koji su dostupni u Srbiji. Sa stanoviSta radioloske karakterizacije
analizirano je ukupno 348 uzoraka razli¢itih gradevinskih materijala, $to obuhvata veliki broj
sirovinskih materijala kao i finalnih gradevinskih materijala. Mineraloska, hemijska i teksturalna
karakterizacija izvrSena je za selektovane gradevinske materijale. 1z dobijenih rezultata
predstavljenih u poglavljima 7-12 mogu se izneti sledeéi zakljucci:

1.

Iz svega analiziranog u poglavlju 8.1 za 40 uzoraka granita moze se zakljuciti da izmerene
vrednosti *Ra, #*Th i “K vise od 2 puta premaSuju prose¢ne vrednosti za gradevinske
materijale u svetu, Tabela 8.1. Procenjene vrednosti hazard indeksa premasuju preporucene
vrednosti za vec¢inu analiziranih uzoraka, dok su godiSnje efektivne doze gama zracenja ispod
preporucene granice od 1 mSv y™* (EU, 2014; SI. Glasnik RS 36/18, 2018), 3to ukazuje da ne
postoji narocit radijacioni rizik od gama zracenja pri upotrebi ovakvih materijala u enterijeru.
Sprovedena procena doprinosa radona unutrasnjim koncentracijama za najgori moguci
scenario ukazuje da u slu¢aju normalne provetrenosti u prostoriji, ekshalacija radona iz granita
nema znacajan uticaj na izlozenost ljudi, dok za slu¢aj loSe provetrenosti u prostoriji unutrasnja
koncentracija radona moZe premasiti gornju preporucenu granicu od 300 Bq m™ (WHO, 2009).
Ovo predstavlja znacCajnu koncentraciju radona ako se zna da gradevinski materijali u
prizemnim objektima ne treba da predstavljaju glavni izvor radona, ve¢ tlo ispod poda u
prostoriji. Rezultati ukazuju da u slucaju slabe provetrenosti u prostoriji radon moze
predstavljati radijacioni hazard i na vi§im spratovima u zgradama.

U poglavlju 8.8.1 za 6 uzoraka granita izvrSena je procena jacine apsorbovane doze gama
zraCenja koris¢enjem Monte Karlo simulacija uz poredenje sa teorijski procenjenim
vrednostima prema relaciji (6.4a). Ljudsko telo predstavljeno je vodenim cilindrom u koji se
deponuje energija gama zraCenja, a U obzir uzete sve elektromagnetne interakcije gama
zracenja koje se emituju iz granitne matrice. Dobijeni rezultati jacine apsorbovane doze i
godi$nje efektivne doze su uporedivani sa rezultatima ja¢ina apsorbovanih doza i godi$njih
efektivnih doza procenjenih pomocu relacije (6.4a). Analizom rezultata jacina apsorbovanih
doza i godisnjih efektivnih doza dobijenih Monte Karlo simulacijama ustanovljeno je da su
simulirane vrednosti oko 30-40% veée od teorijski procenjenih prema relaciji (6.4a).
Zakljuceno je da povecanje vrednosti specifi¢nih brzina doza u relaciji (6.4a) za priblizno 40%
(tj. na vrendosti 0,17, 0,20 i 0,0134, izrazeno u nGy h™ po Bq kg?, za **Ra, #?Th i “K,
respektivno) dovode do realnije procene apsorbovane doze za odredene koncentracije
aktivnosti *°Ra, %?Th i “°K u uzorcima granita. Medutim, rezultati izracunati na takav nacin,
¢ak 1 iz modifikovane relacije (6.4a), predstavljaju relativno grubu procenu apsorbirane doze u
odnosu na rezultate simulacije. Kako bi se prikazala najrealnija situacija i stekla, $to je vise
moguce, tanija metoda za odredivanje jacCine apsorbovane doze gama zrafenja, ovo moze
predstavljati dobar osnov za dalja istrazivanja. Ispitivan je i uticaj polizaja vodenog cilinda u
prostoriji na vrednosti jacine apsorbovne doze gde je uo€eno da su vrednosti viSe za oko 20% u
odnosu na vrednosti u centru prostorije. Ovo se u buduéim istrazivanjima mora uzeti u obzir,
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kako bi se za ciljnu grupu Sto tacnije 1 preciznije odredila jac¢ina apsorbovane doze koja potice
iz datog gradevinskog materijala.

3. U poglavlju 8.2 data su razmatranja o radioloskoj karakteristici fosfogipsa kao NORM
materijala proizvedenog u Srbiji i moguénost njegovom iskori§¢enja za proizvodnju gips-
karton plo¢a uz procenu radijacionog rizika. Dobijena prose¢na koncentracija aktivnosti “°Ra
u PG uzorcima iznosila je oko 600 Bq kg™, sto je oko 90 puta veée od proseéne koncentracije
aktivnosti “°Ra u GB uzorcima koji se koriste u Srbiji. 1zmerene vrednosti **Th i “K su
zanemarljivo niske kao i vrednosti ?°Ra u NG i GB uzorcima, ako se izvr§i poredenje sa
prosec¢nim vrednostima ovih radionuklida za gradevinske materijale u svetu.

Razdvajanjem po frakcijama jednog od analiziranih PG uzoraka uoceno je povecéanje
koncentracija aktivnosti “°Ra, **Th i “°K sa smanjenjem veli¢ine Gestica u PG uzorku.
Uoceno je smanjenje koncentracije aktivnosti 2°Ra i do 37% za velitinu frakcije > 2 mm u
poredenju sa balk uzorkom, §to je vazno za prakti¢nu upotrebu fosfogipsa. Dakle, zakljuceno
je da je distribucija °Ra najveéa u najnizim frakcijama, koje su nakon susenja i mlevenja
uzorka prisutne u najve¢oj meri. Prema procenjenim vrednostima hazard indeksa i godiSnjih
efektivnih doza zracenja utvrdeno je postojanje zna¢ajnog radijacionionog rizika od izlozenosti
gama zracenju pri potencijalnom koriSéenju fosfogipsa za proizvodnju gips-karton ploca i
njihove upotrebe u enterijeru. Zbog toga da bi se izlozenost gama zracenju optimizovala na
prihvatljiv nivo preporucuje se njegova upotreba kao dodatka prirodnom gipsu. Merenjem
ekshalacije radona iz jednog uzorka PG 1 jednog NG odredena je brzina ekshalacije radona iz
uzoraka, 1 izvrSena procena unutraS$njih koncentracija radona. Zakljucuje se da su sve
procenjene vrednosti unutra$njih koncentracija radona ispod ili oko donje granice od 100 Bq
m™3, za losu provetrenost prostorije, te se moze zakljuciti da ne postoji radijacioniona opasnost
od izlozenosti radonu, ako se posmatra iskljuc¢ivo doprinos radona iz gradevinskog materijala.
Za slucaj da se u prizemnim objektima uzme u obzir da je glavni izvor tlo ispod podloze,
procenjene vrednosti u velikoj merni povecéavaju izloZzenost ljudi radinu u prostoriji. Dobijene
vrednosti unutrasnjih koncentracija radona pri normalnoj provetrenosti prostorije neznatno su
iznad vrednosti na otvorenom prostoru. Bez obzira na relativno niske koncentracije radona
koje bi se mogle stvoriti u prostoriji pri normalnoj provetrenosti, samostalna upotreba
fosfogipsa se ne preporucuje usled postojanja radijacionog rizika od izloZenosti gama zracenju.
Prema mineraloskoj analizi u uzorima prirodnog gipsa uocene su glave faze gips, basanit,
anhidrid i kalcit, dosu u uzorku fosfogipsa uocene glavne minerale faze gips, basanit i kvarc
kao propratna necistoca, Slika 8.19. Prema hemijskoj analizi glavni elementi prisutni u svim
uzorcima su S i Ca sa udelom S > 20% i Ca > 24%. Ostali analizirani elementi bili su znatno
manje zastupljeni. PG uzorci sadrze mnogo visSe Si i P kao propratnih necistoca iz hemijskih
tretmana u poredenju sa NG i1 GB uzorcima.

4. Na osnovu dobijenih rezultata analize sirovinskih materijala, poglavlje 8.3 i finalnih
keramickih g)loéica, poglavlje 8.4, mogu se izvesti slede¢i zakljucci. Na osnovu izmerenih
vrednosti “°Ra, 2?Th i “°K, izvriena je detaljna procena radijacionog rizika za radnike u
keramickoj industriji, a dobijeni rezultati pokazuju da ne postoji posebna opasnost od
izloZenosti radnika jonizujuéem zracenju tokom rada sa NORM materijalima (kaolin, feldspat,
kvarc 1 cirkon) u srpskim keramickim industrijama. Izmerene vrednosti pokazuju da relativni
doprinos “*Ra, **Th i “°K ukupnoj koncentraciji aktivnosti u kerami¢kim plo¢icama zavisi od
relativnog doprinosa tih radionuklida u kaolinu i feldsparu, kao glavnim polaznim sirovinama
prilikom proizvodnje.
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Na osnovu izmerenih vrednosti uodava se da je koncentracija aktivnosti °Ra znacajno visa
kod uzoraka cirnkona (oko 50 puta je visa od prosecne za gradevinske materijale u svetu) u
poredenju sa ostalim sirovinama koje se koriste u keramickoj industriji. Kod 41 analiziranog
uzorka cirkona vrednosti hazard indeksa su drastino visi u odnosu na ostale analizirane
sirovinske materijale koji se koriste u keramickoj industriji i premasSuju preporucene vrednosti.
Godisnje efektivne doze procenjene za izlozenost radnika od 800 h godiSnje ne prelaze
preporu¢enu granicu od 20 mSv godiS$nje za sve uzorke (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 86/2011 i
50/2018, 2018), te se moze re¢i da ne postoji visa opasnost od izloZzenost gama zraenju od
propisane. Na osnovu procenjenih alfa doznih ekvivalentana i brzina masenih ekshalacija
radona zakljuCuje se da ne postoji posebna opasnost od izloZenosti radnika radonu u
keramickoj industriji, te je pridrzavaje standardnim merama zaStite od zraCenja (noSenje
zaStitnih maski radi spreCavanja direktne ingestije i inhalacije praskastih materijala sa
poviSenim sadrZzajem radionuklida) dovoljno za minimiziranje izloZenosti zracenju.

Analizirano je ukupno 99 uzoraka keramickih ploc€ica od kojih je 21 uzorak proizveden u
srpskoj kerramiéko%' industriji Zorka Keramika iz Sapca. lzmerene vrednosti koncentracija
aktivnosti “*Ra, ?**Th i *K su oko groseénih vrednosti za gradevinske materijale u svetu.
Relativna zastupljenost %°Ra, **Th i “°K u uzorcima iz Srbije je priblizna onima proizvedenim
u drugim zemljama u svetu, Slika 8.33. Procenom radijacionog rizika od izloZenosti gama
zracenju iz analiziranih uzoraka keramickih ploc¢ica dobijeni rezultati pokazuju da keramicke
plocice kako iz Srbije tako i iz drugih zemalja ne predstavljaju znacajnu opasnost od zracenja
za ljude, jer su dobijene vrednosti hazard indeksa kao i godisnjih efektivnih doza gama
zratenja daleko ispod 1 mSv y™* (EU, 2014; Sl. Glasnik RS 36/18, 2018). Dobijeni rezultati
dobijeni za keramicke plocice bili su uporedivi sa prethodnim studijama radiometrijskih
analiza keramickih plocica u Srbiji i drugim zemljama u svetu, Tabela 8.39. Uocene su
znacajne korelacije medu koncentracijama aktivnosti analiziranih radionuklida, hazard indeksa
kao, godiSnjih efektivnih doza i rizika od nastanka kancera tokom zivota, Tabela 8.36
XRD mineraloskom analizom keramickih plo¢ica uocene su glavne mineralne faze: kvarc,
mulit i feldsprat, Slika 8.34. Elementi sa najve¢om zastupljeno$cu u glazuri kerami¢kih plocica
su: Si, Ca, Zr, Al, Zn i K sa masenim udelom > 1%, Tabela 8.40. Elementi prisutni u biskvitu
sa masenim udelom > 1% su: Si, Al, Ca, K i Fe. Uoc¢eno je da je maseni udeo K i Ca veéi u
zidnim nego u podnim keramic¢kim plo¢icama zbog veceg udela Ca-, K- feldspata, Slika 8.34 i
Tabela 8.40.

Da bi se ispitao uticaj ekshalacije radona iz keramickih plocica, odnosno njihov doprinos
ukupnoj unutra$njoj koncentraciji radona, izvrSena su merenja ckshalacije radona iz tri
analizirana uzorka (2 uzorka podnih i jedan uzorak zidnih keramickih plocica) aktivnim
uredajem RAD7. Merenja su izvrSena u kra¢im vremenskim intervalima uz zanemarivanje
efekata curenja i povratne difuzije koji se mogu javiti kao remetilacki faktori pri merenju.
Ta¢nost merenja ekshalacije radona uredajem RAD7 je potvrdena i aktivnim uredajem RTM
1688-2. RAD7 uredajem su odredene su vrednosti koeficijenata emanacije za jedan uzorak
podne plocice i jedan uzorak zidne plocice gde su dobijene vrednosti < 1% za oba uzorka.
Vrednosti unutrasnjih koncentracija radona su merene aktivnim uredajem RTM 1688-2, gde je
odredena koncentracija radona u prostoriji oko 220 Bq m™. Merenje je izvrseno i pasivnom
mernom tehnikom pomo¢i ugljenih kanistera gde je dobijena vrednost oko 410 Bq m=, §to se
pripisuje duzem vremenu eksponiranja kao i dnevnim varijacijama radona. Na o0snovu
odredenih vrednosti koeficijenata emanacije kao i koncentracije aktivnosti °Ra u uzorcima
plogica, koje su bile oko 55 Bq kg™, izvriena je procena unutra$nje koncentracije radona od
analiziranih uzoraka. Dobijene vrednosti njihovog doprinosa su manje od 1 Bq m™, odakle se
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zakljucuje da keramicke plocice ugradene u prostoriji predstavljaju zanemarljiv izvor radona.
Dobijene vrednosti ekshalacije radona su uporedive sa rezultatima u sli¢nim istrazivanjima.

U pojedinim prostorijama oblozenim analiziranim podnim keramickim plo¢icama izmerena
je koncentracija radona oko 600 Bq m=, odakle se zakljutuje da keramitke plogice ne
predstavljaju zastitu od ulaska radona u prostoriju. Veliki udeo stvorenog radona iz zemlje
uspe u¢i u prostoriju bilo difuzijom kako kroz betonsku podlogu tako i kroz spojeve
keramickih plocica ili difuzijom kroz same keramicke plocice, §to moze rezultirati godiSnjom
efektivnom dozom iznad 11 mSv y™, Tabela 8.44.

Kod jednog od analiziranih uzoraka pracena je ekshalacija radona do postizanja sekularne
radioaktivne ravnoteze. IzvrSena su fitovanja dobijenih rezultata prema linearnom i
eksponencijalnom fitu (Slika 8.39), gde je uocen porast brzine povrsinske ekshalacije radona
tokom vremena merenja, Sto je propraceno porastom efektivne konstante raspada radona.
Glavni doprinos efektivnoj konstanti raspada daje efekat curenja, koji potice od lose
zaptivenosti merne komore na granici pod-radonska komora, na ¢emu treba poraditi u budu¢im
istrazivanjima kako bi se optimizovala istrazivanja ekshalacije radona za duZze vremenske
intervale merenja.

5. U poglavnju 9 izvrSena je gama spektrometrijska analiza 37 gradevinskih materijala opste
upotrebe, razdvojenih u 6 grupa, proizvedenih i kori§¢enih u gradevinarstvu u Srbiji, kao i 14
sirovina koje se koriste za njihovu proizvodnju koge su razvrstane u 5 grupa, Tabele 9.1-9.3.
Na osnovu izmerenih koncentracija aktivnosti *°Ra, ***Th i “*K procenjene su vrednosti
hazard indeksa i godisnjih efektivnih doza. Na osnovu dobijenih vrednosti se moze zakljuciti
da je vec¢ina vrednosti bila ispod preporucenih vrednosti kao i vrednosti za gradevinske
materijale u svetu, tako da se analizirani gradevinski materijali mogu smatrati radioloski
bezbednim za upotrebu u enterijeru u pogledu gama zracenja.

Procenjene vrednosti doprinosa unutrasnjim koncentracijama radona za analiziranih 37
gradevinskih materijala u slucaju normalne provetrenosti prostorije, bile su u opsegu
preporucenih vrednosti za sve gradevinske materijale (ispod donje preporuc¢ene vrednosti od
100 Bg m™) (WHO, 2009). Upotreba siporeksa se ne preporucuje za upotrebu u izgradnji
prostorija sa loSom ventilacijom (podrumi i prostorije bez prozora), zbog moguénosti
unutra$nje koncentracije radona veée od 300 Bq m® (WHO, 2009) $to moze rezultirati
godisnjom efektivnom dozom iznad 5,63 mSv y™. Vrednosti jatina doza za gradevinske
materijale izmerene monitorom zracenja Radiagem 2000 pokazale su da ne postoji poseban
rizik od zracenja u poredenju sa dozom koja potice od izlozenosti iz prirodnih izvora i iznosi
2,4 mSv y' (UNSCEAR, 2000). Ja¢ine doza gama zradenja koje poti¢u od gradevinskih
materijala merene su u kontaktnoj geometriji u jednoj od tipi¢nih kuéa u Srbiji, izgradenoj od
materijala koji se obi¢no koriste i proizvode u Srbiji. Izmerene vrednosti su ispod prosecne
vrednosti od 2,4 mSv y* (UNSCEAR, 2000), tako da se mozZe zakljuciti da ne postoji narogit
radijacioni rizik od izlozenosti zracenju iz gradevinskih materijala u ovoj ku¢i koji je iznad
svetskog proseka. Metodom ugljenih kanistera u jednoj od dve prostorije, u analiziranoj kuci, u
kojoj nema betonske podloge izvrSeno je merenje koncentracije radona. lzmerena je vrednost
od oko 610 Bq m>, koja na godiSnjem nivou rezultuje godisSnjom efektivnom dozom od 11,5
mSv v, §to je skoro 5 puta veéa vrednost od proseéne vrednosti od 2,4 mSv y* (UNSCEAR,
2000). lIzmerena vrednost koncentracije radona ukazuje na potrebu cesce provetrenosti
prostorije tokom dana koja bi spustila koncentraciju radona a prihvatljiv nivo, kao i
sprovodenje adekvatnih mera remedijacije, kako bi se unutrasnja koncentracija radona svela
ispod prihvatljivih 300 Bgq m™. Sprovodenje mera remedijacije treba izvrsiti postavljanjem
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betonske podloge u prostoriji i dodatno oblaganje poda nekim materijalom koji u odredenoj
meri moze da spreci propagaciju radona iz tla.

6. U poglavlju 10 razmatrane su moguénosti upotrebe fosfogipsa kao dodatka glini u proizvodnji
opeke. IzvrSena je radioloSka karakterizacija sirovina kao i dobijenih uzoraka nakon pe¢enja na
1000 °C kao i standardna opeka. Za sve uzorke izvrSena je procena radijacionog rizika. S
obzirom da u istrazivanjima do sada nije ustanovljena precizna i jasna metodologija procene
jacina apsorbovanih doza gama zraCenja za uzorke opeke, procena ovih vrednosti za sve
uzorke izvrSena je koriS¢enjem Monte Karlo simulacija. UocCenio je da se koriS¢enjem
teorijskih relacija datih u (EC, 1999) ne mogu dobiti taéne vrednosti ja¢ine apsorbovanih doza
gama zracenja, metodom Monte Karlo simulacija je ustanovljeno da relacija (6.4a) pri proceni
daje za oko 90% nize vrednosti od onih dobijenih u Monte Karlo simulacijama. Za precizniju
procenu, predloZena je korekcija specifi¢nih brzina doza na vrednosti 0,23 nGy h™ po Bq kg™
za ?°Ra, 0,26 nGy h™ po Bq kg™ za *Th i 0,018 nGy h™ po Bq kg™ za K. Ovim su
dobijene vrednosti svedene na maksimalno odstupanje od 15% u odnosu na simulirane
vrednosti. Uocene su znacajne korelacije uzmedu simulisanih vrednosti jac¢ina apsorbovanih
doza gama zracenja i koncentracija aktivnosti “°Ra, 2*?Th i “°K, Slika 10.6.

Aktivnim uredajem RAD7 odredene su vrednosti koeficijenta emanacije radona < 1%. Na
osnovu vrednosti koeficijenata emanacije radona procenjene su brzine povrSinske ekshalacije
radona koje su uporedive sa vrednostima za tipine gradevinske materijale. Procenjene
vrednosti unutrasnjih koncentracija radona u potencijalno izfradenoj prostoriji od obih
materijala, su ispod donje granice od 100 Bq m™ i uporedive su sa ranije sprovedenim sli¢nim
istrazivanjima.

Na osnovu XRD analize uoCene su glavne mineraloske faze u uzorcima opeke: kvarc,
anhidrid, mulit kao 1 gelenit. Uocava se da samo mali udeo anhidrovane faze gipsa uspeva da
se trasformiSe prilikom pecenja, formiraju¢i mineral gelenit.

Uocene su znacajne korelacije izmedu brzine povrSinske ekshalacije i koeficijenta
apsorpcije vode, koeficijenta emanacije i udela fosfogipsa u uzorku, kao i brzine povrsinske
ekshalacije radona i masenog udela Ca i S u uzorcima, kao i ostalih analiziranih elemenata
XRF metodom.

Na osnovu svega analiziranog u poglavlju 10 moze se zakljuciti da upotreba fosfogipsa u
proizvodnji opeke sa udelom fosfogipsa do 40% ne daje prekomernu izloZenost ljudi zracenju
u zatvorenom prostoru. Sve dobijene vrednosti su oko ili ispod preporucenih vrednosti za
gradevinske materijale. Dobijeni rezultati su uporedivi sa drugim sliénim studijama $to
potvrduje tacnost dobijenih rezultata. Iz ovoga se moze zakljuciti da upotreba fosfogipsa sa
sadrzajem “°Ra oko 500 Bq kg™ u proizvodnji opeke ne predstavlja narogitu radijacionu
opasnost za izlozenost ljudi jer je sam tehnoloski postupak proizvodnje, odnosno pecenja,
doveo do minimiziranja radijacionih efekata, pre svega emanacije radona iz uzoraka. Prema
dobijenim rezultatima karakterizacije uzoraka opeke moze se zakljuciti da ovakav nacin
iskoriS¢avanja fosfogipsa daje pozitivne efekte. Ovakvim nacinom iskoriS¢enja otpadnog
fosfogipsa smanjile bi se velike koli¢ine otpada na deponijama u blizini reka i mora, i smanjili
nezeljeni efekti kontaminacije Zivotne sredine, a dobila bi se 1 velika ekonomska korist.

7. U poglavlju 11 aktivnim uredajima RAD7 i RTM 1688-2 merena je akumulacija radona iz
uzoraka fosfogipsa i prirodnog gipsa u mernim komorama razli¢itih zapremina 1,5-30 I.
Merenja su izvrSena kako za praskaste tako i1 za uzorke u ¢vrstom stanju. Uocene su znacajne
varijacije efektivne konstante raspada radona koja kao integralne doprinose sadrzi efekat
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povratne difuzije i efekat curenja radona koji su uticali na varijacije koeficijenta emanacije
radona, kao i brzine masene ekshalacije. Uoc¢ene varijacije pri merenju u komori zapremine 1,5
| pripisuju se izrazenom efektu povratne difuzije, dok je za viSe zapremine glavni uzrok
dobijenih varijacija izrazen efekat curenja mernih sistema prilikom merenja akumulacije
radona. Nakon merenja uredajem RAD7 sprovedena su dodatna merenja ekshalacije za
pojedine uzorke uredajem RTM 1688-2, gde je jasno uoceno smanjenje efektivne konstante
raspada sa povecanjem zapremine mernog sistema. Merenjem curenja radona iz mernih
komora zapremina 1,5 1, 2,5 11 30 1 uredajem RTM 1688-2 ustanovljeno je da i efekat curenja
opada sa povecanjem zapremine merne komore. AKo se uporede dobijene konstante curenja sa
odredenim vrednostima efektivnih konstanti raspada uredajem RTM 1688-2, uocena
neslaganja su direktna posledica loSe zaptivenosti mernih sistema, tako da se i sam ljudski
faktor mora uzeti u obzir. Isti zakljucci mogu se izvesti i pri merenju sa dva RAD7 uredaja, ali
treba naglasiti da svaki karakteriSu razli¢ite konstante povratne difuzije kao i konstante curenja
radona. Ovde je potrebno sprovesti dodatna istrazivanja curenja dva RAD7 merna sistema,
kako bi se zasigurno potvrdila dominantnost efekta curenja koji je odgovoran za varijacije
koeficijenta emanacije radona.

Fitovanje krive akumulacije radona u mernoj komori sa najizraZenijim efektom povratne
difuzije, komora zapremine 1,5 | u kojoj je nastupila sekularna radioaktivna ravoteza, je
sprovedeno u 10 vremenskih intervala po 25h sa ciljem pracenja efektivne konstante raspada i
koeficijenta emanacije radona tokom vremena. Uoceno je povecanje efektivne konstante
raspada tokom vremena, $to je rezultiralo smanjenjem koeficijenta emanacije radona kao i
povecanjem brzine masene ekshalacije, Sto je potvrdeno uspostavljanjem znacajnih korelacija,
Slike 11.11i 11.2,

Izmedu ostalog analizirana je i emanacija radona iz uzorka fosfogipsa razdvojenog u 3
frakcije. MoZe se zakljuciti da se sa smanjenjem veliCine frakcije povecava njegova
sposobnost napustanja zrna 1 emaniranje u okolni vazduh, jer da bi se to desilo u veéim
frakcijama, radon mora prvo da migrira u najsitnije pore pa tek onda da difunduje u okolni
vazduh, Sto rezultira manjim koeficijentom emanacije, odnosno smanjenom brzinom
ekshalacije, Slika 11.16. Dakle uoceno je povecanje koeficijenta emanacije i brzine masene
ekshalacije radona sa smanjenejm veli¢ine frakcije.

Glavne prednosti ovakvog nacina merenja emanacije radona iz gradevinskih materijala,
kako za balk uzorke, tako 1 za frakcije, jesu da se u sluaju merenja aktivnom metodom moze
proceniti pocetna koncentracija aktivnosti radona u mernom sistemu, kao i efektivna konstanta
raspada, §to pasivnim metodama nije moguce. U sluc¢aju merenja aktivnim uredajem, varijacije
efekata povratne difuzije i curenja odnosno efektivne konstante raspada radona mogu stvoriti
analizirane poteskoce §to moZe u velikoj meri uticati na vrednosti koeficijenta emanacije, koji
raste sa poveéanjem zapremine merne komore usled slabljenja efekata curenja i povratne
difuzije. Efekat curenja zavisi od samog dizajna komore kao i samog eksperimentatora koji
vr$i zaptivanje merne komore i mernog sistema u celini.

Dakle, integralni efekti povrate difuzije i curenja mogu biti veoma izrazeni kod uzoraka sa
visokom koncentracijom aktivnosti “®Ra, §to je bio slu¢aj u ovoj studiji. Kod uzoraka
gradevinskih materijala sa niskim sadrzajem %*°Ra (< 10 Bq kg™) glavni uzroci logih procena
vrednosti koeficijenata emanacije, odnosno njihovih varijacija leze i u malom akumuliranom
odbroju u aktivnom uredaju, propra¢enim visokom mernom nesigurnosti, $to je uoc¢eno kod
NG uzoraka. Ovo ukazuje na potrebu za opseznijim istrazivanjima, u kojima bi se poboljsala
statistika odbroja uzoraka sa niskim sadrzajem 2°°Ra i preciznije odredili Koeficijenti
emanacije radona.
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Is svega se moze zakljuciti da je pri odredivanju koeficijenta emanacije radona iz uzoraka
gradevinskih materijla potrebno koristiti merne komore koje su znatno vece zapremine u
odnosu na ispitivani uzorak kako bi se efekat povratne difuzije mogao zanemariti. U
suprotnom rezultat koeficijenta emanacije u mnogome zavisi od koncentracije aktivnosti %°Ra
kao i zapremine uzorka i merne komre. Narocito je bitno posvetiti paznju zaptivanju merne
komore, kao i mernog sistema u celosti. Ovim preporukama Sse moze optimizovati sam
postupak merenja emanacije radona iz gradevinskih materijala, jer se pomenutim preporukama
dobija ta¢niji i precizniji rezultat koeficijenta emanacije radona. Potrebno je sprovesti dodatna
istrazivanja kako bi se dobijene vrednosti uporedile sa kra¢im intervalima merenja npr. do 5h,
gde bi se uoceni efekti povratne difuzije i curenja mogli zanemariti, a dobijene vrednosti
uporedile sa onim datim u poglavlju 11. Potrebna su dodatna istraZivanja kako bi se
optimizovala metoda merenja ekshalacije radona kod uzoraka gradevinskih materijala koji
sadrze nize koncentracije aktivnosti 226Ra, kao §to je to bio slu€aj sa uzorcmima prirodnog
gipsa u ovoj studiji. Optimizacijom metode merenja bi se uspostavile znacajnije korelacije za
krive akumulacije radona i time prociznije odredio koeficijent emanacije radona.

8. U poglavlju 12 odredeni su koeficijenti emanacije radona za selektovane gradevinske
materijale koji se najceS¢e koriste u Srbiji za oblaganje podnih povrsina. Izvrsena je XRD i
XRF analiza svih uzoraka kao i merenje poroznosti prema metodi Zivine porozimetrije kao i
metodama apsorpcije vode. Najpre su sprovedena merenja ekshalacije iz uzorka granita sa
najvisim sadrzajem %°Ra od oko 300 Bq kg™. Merenja su sprovedena koriste¢i dve razliite
eksperimentalne postavke uredajima RAD7 (postavka kao u goglavlju 11) kao i uredajima
AlphaGuard i AlphaE (postavka data na Slici 12.1). Uocene su varijacije koeficijenata
emanacije usled izrazenih efekata curenja i povratne difuzije pri merenju sa razlicitim
eksperimentalnim postavkama. Ovim je zaklju¢eno da eksperimentalna postavka data na Slici
12.1 nije najidealnija za odredivanje koeficijenta emanacije radona iz uzoraka gradevinskih
materijala, pre svega zbog izrazenih efekata curenja i povratne difuzije koji dovode do
prekomerne varijacije u rezultatima.

Odredena je poroznost svih uzoraka metodama apsorpcije vode i zZivinom porozimetrijom,
gde su uocene znacajne korelacije medu izmerenim veli¢inama. Metodom Zivine porozimetrije
odredena je raspodela udela pora u ukupnoj zapremini otvorenih pora prema polupre¢nicima.
Dobijeni rezultati ukazuju da najvece udele najsitnijih pora < 1lum, imaju materijali koji
prolaze kroz proces presovanja i pefenja na visokim tepmperaturama kao $to su keramicke
plocice. Prirodni materijali kao §to su mermer i granit imaju nisku ukupnu poroznost sa
najve¢im udelom pora > 4 um. Uzorak biber crepa najvec¢i udeo pora u ukupnoj poroznosti
sadrzi u opsegu 1-0,12 pum, dok ostali analizirani uzorci sadrze udele pora u dosta Sirim
opsezima.

Moze se zakljuciti da materijali sa viSim udelom CaO imaju i viSe koeficijente emanacije
radona (Sto je zabelezeno kod uzoraka koji ne prolaze termi¢ku obradu, kao $to su beton,
kosSuljica, teraco ploCica 1 mermer) za razliku od npr. keramickih ploc€ica ili keramicke plo€ice
otporne na hemikalije.

Dobijene vrednosti ukazuju da su nizi koeficijenti emanacije radona svojstveni za
keramiC¢ke materijale upravo zbog sadrzaja najsitnijih pora sa najve¢im udelom u ukupnoj
poroznosti. Dakle materijali koji prolaze kroz proces vitrifikacije odnosno pojave te¢ne faze
odnosno rastopa rezultiraju relativno niskom ukupnom poroznoscéu kao i raspodelom velicine
pora sa nizim polupre¢nicima. Ovo je propraceno prisustvom mulite kristalne faze $to dovodi
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do relativno velikih gustina materijala (veéih od 2,2 g cm™) koja uti¢e na to da radon ostane
zarobljen u sitnijim porama, §to je rezultiralo niskim vrednostima koeficijenta emanacije.

Vedi udeo hematitne faze kod materijala koji se peku na nizim temperaturama, kao kod
uzorka starog biber crepa BC moze se dovesti u vezu sa povecanjem poroznosti materijala ali i
sa ve¢im vrednostima koeficijenta emanacije u osnosu na druge keramicke materijale.

Kod granita usled velike gustine materijala (veée od 2,5 g cm™) ukupna poroznost je niska,
Sto je proprac¢eno udelom pora sa ve¢im poluprecnicima. Koeficijent emanacije u ovom slucaju
zavisi direktno od mineraloskog sastava, ali i koncentracije aktivnosti °Ra $to je propra¢eno
vecim koeficijentom emanacije radona.

Dakle, koeficijent emanacije u mnogome zavisi ne samo od koncentracije aktivnosti “°Ra
nego i od strukturnih karakteristika kao Sto su udeo veli¢ine pora u ukupnoj poroznosti,
mineralo$kog i hemijskog sastava, odnosno nacina proizvodnje analiziranog materijala.

Da bi se uspostavile znacajnije korelacije izmedu koeficijenta emanacije radona i ukupne
poroznosti materijala, ali i odgovarajuc¢eg opsega veli¢ine pora u ukupnoj poroznosti, potrebno
je obaviti jo§ opseZnija istrazivanja. Dodatna istrazivanja treba sprovesti sa materijalima visih
koncentracija aktivnosti “°Ra ¢ime bi se poboljsala statistika odbroja prilikom merenja
ekshalacije radona. Potrebno je merenja ekshalacije radona sprovesti sa nekom od pasivnih
mernih tehnika, kako bi se uporedile dobijene vrednosti koeficijenata emanacije radona.

Koris¢enjem materijala sa sadrzajem radijuma veéim od 100 Bq kg* u buduéim
Ispitivanjima bi se zasigurno preciznije odredili koeficijenti emanacije imajuci u vidu vecu
sposobnost difuzije radona iz najsitnijih pora ka povrS$ini materijala, Sto je kod vecine
analiziranih materijala iz Tabele 12.1 bio glavni problem koji je uticao na statistiku odbroja,
usled niskog sadrzaja *°Ra, §to je zaklju&eno i u poglavlju 11kod uzoraka prirodnog gipsa.

Iz svega zakljucenog se moZe re¢i da je ova doktorska disertacija svojim zaklju¢cima
nesumnjivo dala znacCajan doprinos povezivanju strukturnih 1 radioloskih karakteristika
gradevinskih materijala, $to joj daje jedinstven i ortiginalan karakter kako u Srbiji tako i u svetu.

Doktorska disertacija je po prvi put sprovela karakterizaciju fosfogipsa kao NORM materijala
proizvedenog u Srbiji, razmotrila nac¢ine i moguénosti njegovog recikliranja i time dala na svome
znacaju. Studija je predlozila inovtivno reSenje njegovog iskoriSé¢enja u proizvodnji opeke kojim
se mogu ukloniti velike koli¢ine opasnog hemijskog otpada $to potvrduju rezultati dobijeni u ovoj
studiji. Potom jo$ jedan od najvaznijih nauc¢nih doprinosa, pored ostalih, koji je ova doktorska
disertacija dala jeste i predlog korekcije teorijskih modela procene jacina apsorbovanih doza gama
zracCenja za pojedine vrste gradevinskih materijala.

Iz svega predstavljenog moze se uociti da ova obimna studija daje konkretne zakljucke koji su
od interesa za samu Republiku Srbiju iz oblasti zastite od zracenja i zaStite zivotne sredine. 1z tog
razloga ¢e dobijeni rezultati zasigurno posluziti za dalja istrazivanja i studije o proceni
radijacionog uticaja gradevinskih materijala na izlozenost ljudi.
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14 Prilozi

14.1 Prilog A

Emisija gama zracenja iz granitnih plo¢a koje pokrivaju unutraSnjost betonske sobe
primenom Monte Karlo simulacija na bazi softveskog paketa GEANT 4 (v. 4.9.5)

DetectorConstruction.cc fajl

Definisanje sastava i gustine granita:

materijalsManager->AddMaterijal("Granit”, "00.481987-Na0.0273-Mg0.00426-A10.0764-5i0.3386-
P0.000528-K0.0342-Ca0.0129-Ti0.0018-Mn0.000385-Fe0.02164", 2.75*g/cm3, "");

Konstrukcija betonske sobe i granitnim plo¢ama pokrivene unutrasnjosti:

// S OB A (DOBIJENA TAKO STO JE IZ VECE ZAPREMINE KVADRA CIJE SU DIMENZIJE BoxOutX
,BoxOutY, BoxOutZ "IZVADJENA" ZAPREMINA KVADRA CIJE SU DIMENZIJE BoxInX, BoxInY, BoxInZ

//unutrasnji -aktivni granitni deo sobe iz kojeg se vrsi emisija gama zracenja (granit
debljine 3 cm, bez emisije iz plafona)

G4double BoxOutX=506*cm; G4double BoxOutY=406*cm; G4double BoxOutZ=286*cm;
G4double BoxZ=0*cm;

G4double BoxInX=500*cm; G4double BoxInY=400*cm; G4double BoxInZ=280*cm;

G4Box* solidPlastBoxOut=new G4Box("solidPlastBoxOut",BoxOutX/2,Box0utY/2,Box0utz/2);
G4Box* solidPlastBoxIn=new G4Box("solidPlastBoxIn",BoxInX/2,BoxInY/2,BoxInZ/2);
G4SubtractionSolid* solidPlastBox=new
G4SubtractionSolid("solidPlastBox",solidPlastBoxOut,solidPlastBoxIn);
G4LogicalVolume* logicalPlastBox=new
G4LogicalVolume(solidPlastBox,Granit, "logicalPlastBox",0,0,0);
logicalPlastBox-
>SetVisAttributes(G4VisAttributes(G4Colour(0.9,0.9,0.0)));
G4VPhysicalVolume* physicalPlastBox
=new
G4PVPlacement(0,G4ThreeVector(0,0,BoxZ),logicalPlastBox, "physicalPlastBox",logicWorld,false
,9);

//*¥*¥**¥*¥*SpOLINI PASIVNI BETONSKI ZIDOVI SOBE iz kojih nema emisije gama zracenja

G4double Box10utX=526*cm; G4double Box1OutY=426*cm; G4double Box10utZ=306*cm;
G4double Box1Z=0*cm;

G4double Box1InX=506*cm; G4double Box1InY=406*cm; G4double Box1InZ=286%*cm;

G4Box* solidPlastBox1lOut=new
G4Box("solidPlastBox10ut",Box10utX/2,Box10utY/2,Box10utz/2);

G4Box* solidPlastBoxlIn=new G4Box("solidPlastBoxl1lIn",Box1InX/2,Box1InY/2,Box1InZ/2);

G4SubtractionSolid* solidPlastBoxl=new
G4SubtractionSolid("solidPlastBox1",solidPlastBox10ut,solidPlastBox1In);
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G4LogicalVolume* logicalPlastBoxl=new
G4LogicalVolume(solidPlastBox1,Concrete, "logicalPlastBox1",0,0,0);
logicalPlastBox1-

>SetVisAttributes (G4VisAttributes(G4Colour(0.4,0.5,0.0)));

G4VPhysicalVolume* physicalPlastBox1

=new

G4PVPlacement(0,G4ThreeVector(0,0,Box1Z),logicalPlastBox1, "physicalPlastBox1",logicWorld,fa
1lse,0);

Zadavanje emisije gama zracenja iz granitnog sloja debljine 3cm na podlozi i
bocnim zidovima primenom naredbe “confine” u .mac fajlu (emisioni cilindar
poluprecnika 5m i poluvisine 1.45 m (visina 2.9m) se preklapa sa objektom
physicalPlastBox definisanim u DetectorConstruction.cc, ali tako da je centar
cilindra pomeren relativno u odnosu na centar objekta physicalPlastBoxpo z-
osi, te gornji granitni sloj ostaje nepreklopljen sa emisionim cilindrom, cime
izostaje emisija gama zracenja iz gornjeg (plafonskog) granitnog sloja )

CONFINE-Ra-Th-K-RUN1.mac fajl

/gps/pos/type Volume

/gps/pos/shape Cylinder

/gps/pos/radius 5 m

/gps/pos/halfz 1.45 m # poluvisina cilindra
/gps/pos/centre © © 5 cm

/gps/pos/confine physicalPlastBox # Naziv mora odgovarati physicalVolume ,tj. objektu
definaisanom u DetectorConstruction.cc

/gps/ang/type iso//izotropna emisija
/gps/particle gamma//gama zracenje

Zadavanje energije gama kvanata i broja emitovanih gama kvanata u jednom konkretnom
run-u:

# 1000 000 raspada #Ra226 3k >k 3k 3k >k 3k %k 3k 3k 3k %k 3k 3k 3k >k 5k 3k %k >k 3k %k >k 3k %k %k k k

/gps/energy 186. keV//energija
/run/beamOn 32000//broj emitovanih gama kvanata date energije

/gps/energy 609.3 keV
/run/beamOn 462000

/gps/energy 768.4 keV
/run/beamOn 50000

/gps/energy 1120.3 keV
/run/beamOn 151000

/gps/energy 1764. keV
/run/beamOn 158000

/gps/energy 295.2 keV
/run/beamOn 192000
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/gps/energy 351.9 keV
/run/beamOn 372000

# 0.57 X 1000 000 raspada Th232 *¥¥kkskkiokiksskokskokdokkkokkskokdok

/gps/energy 338. keV
/run/beamOn 64410

/gps/energy 911.1 keV
/run/beamOn 157890

/gps/energy 969.1 keV
/run/beamOn 94620

/gps/energy 238.6 keV
/run/beamOn 254220

/gps/energy 583.1 keV
/run/beamOn 171000

/gps/energy 2614.5 keV
/run/beamOn 202920

# 6.71 x 1000 000 raspada K4@ ¥kt skokskokokokdok hokokk

/gps/energy 1460.8 keV
/run/beamOn 707905

DetectorConstruction.cc fajl

Zadavanje vodenog cilindra u kojem se posmatra deponovanje energije gama zracenja:

DetectorCode="D"; DetectorShielded=false; // <--- Select detector and shielding here

ANNANNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNNN

if(DetectorCode=="D")
DetectorRadius=110*mm; DetectorHeight=1700*mm;

z[@]=0*m; z[1]=z[@]+DetectorHeight; r[@]=0*mm; r[1]=0*mm;
R[@]=DetectorRadius; R[1]=DetectorRadius;

G4ThreeVector positionDetector = G4ThreeVector(0*m,0*m, -300*mm);
DetectorMater = materijalsManager->GetMaterijal("G4_WATER");//matrica je voda
solidDetector = new G4Polycone("detector",®.,twopi,2,z,r,R);
logicDetector new G4LogicalVolume(solidDetector ,DetectorMater, "Detector",0,0,0);
physiDetector = new G4PVPlacement(®, positionDetector,
logicDetector, "Detector",logicWorld,false,);
logicDetector->SetSensitiveDetector(SD);
ScoringVolumeMass=logicDetector->GetMass();
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14.2 Prilog B

Tabela 14.1 Lista alaniziranih uzoraka keramickih plocica koriséenih u %radevinarstvu u Srbiji sa
zemljama porekla i izmerenim koncentracijama **Ra, %**Th i K.

— - - =

Redni broj Zemlja porekla i Koncentracuzzasza_ll_(;lvnostl (Bq kg )40K
1 Italija 6315 57+4 780150
2 Italija 6316 33+3 360+30
3 Indija 877 7615 530+40
4 Italija 5816 51+5 640150
5 Italija 5414 51+4 66050
6 Italija 8415 41+3 72050
7 Italija 6215 49+4 89060
8 Italija 89+7 52+4 930+70
9 Italija 1743 27+4 <60
10 Italija 4815 31+4 47050
11 Italija 92+9 6818 83070
12 Italija 33+4 3614 700150
13 Italija 7245 37+3 350+40
14 Italija 95+7 536 90060
15 Italija 11347 5015 1000+80
16 Italija 6216 84+7 60060
17 Italija 11047 49+4 470140
18 Italija 36+3 42+4 410+40
19 Italija 4414 26+3 33040
20 Italija 5915 5414 480+40
21 Italija 3414 6817 88550
22 Italija 4414 2743 440+30
23 Italija 9618 7116 505+29
24 Italija 4214 2042 56050
25 Italija 57+4 3614 60060
26 Italija 6916 6115 74060
27 Italija 252110 6917 79060
28 Italija 43+4 4815 510+40
29 Italija 12046 3412 517+29
30 Italija 4614 28+3 500+40
31 Italija 43+4 2443 550150
32 Italija 5615 36+3 440+40
33 Italija 5115 45+4 560150
34 Italija 5215 4015 42040
35 Italija 60+5 2443 280+30
36 Italija 10747 5015 580160
37 Italija 4815 9418 540150
38 Italija 76x7 5415 511+35
39 Italija 474 404 653+30
40 Italija 39+4 2142 37040
41 Italija 2312 5414 410+40
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Tabela 14.1 (nastavak)

. . . Koncentracija aktivnosti (Bq kg™)
Redni broj Zemlja porekla ZT 21y, 0

42 Spanija 111+9 5145 1070+80
43 Spanija 59145 5245 960+40
44 Spanija 5545 5816 890160
45 Spanija 50+4 3143 290430
46 Spanija 70+6 777 600+50
47 Spanija 46+3 3143 40030
48 Spanija 59+6 5045 840+60
49 Spanija 5414 48+4 810460
50 Spanija 43+4 6145 435430
51 Spanija 65+7 72+8 111080
52 Spanija 7946 59+6 530450
53 Spanija 55+4 46+4 810+60
54 Spanija 39+3 3243 240+30
55 Spanija 3743 3043 188+24
56 Spanija 6346 69+7 320+19
57 Spanija 99+8 40+4 634+30
58 Spanija 46+4 33+4 710460
59 EU 5616 55+7 698+99
60 EU 116+10 6615 710460
61 EU 53+4 31+3 390+40
62 Hrvatska 2142 10+2 230+30
63 Hrvatska 16+2 712 71+12

64 Hrvatska 464 42+4 430+30
65 Hrvatska 8245 2412 430+30
66 Slovenija 19+2 <4 221413
67 Kina 82+6 96+8 650+70
68 Kina 88+7 8516 820450
69 Kina 109+10 6518 320450
70 Kina 149+10 5414 45627
71 Kina 4715 58+5 340+40
72 Kina 715 9418 760450
73 Kina 1068 117+11 550440
74 Kina 794 159+7 580440
75 Kina 18549 84+7 980460
76 Turska 39+3 28+3 370440
77 Bugarska 39+3 35+3 169+25
78 Rumunija 28+2 232 247%16
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14.3 Prilog C

Definisanje sastava i gustine opeke sa fosfogipsom (primer sastava za uzorak br.1):

materijalsManager->AddMaterijal("Opeka", "00.48161-Na0.0048-Mg0.0101-A10.1532-
Si0.268950.00021-K0.0198-Ca0.0041-Mn0.000O8-Fe0.0572", 1.5*%g/cm3, "");

Konstrukcija sobe od opeke sa fosfogipsom:

// S OB A (DOBIJENA TAKO STO JE IZ VECE ZAPREMINE KVADRA CIJE SU DIMENZIJE BoxOutX
,BoxOutY, BoxOutzZ "IZVADJENA" ZAPREMINA KVADRA CIJE SU DIMENZIJE BoxInX, BoxInY,
BoxInz
Bprimetitidajedebljinazidovaod 25 cm obezbedjenanasledecinacin,
obziromdasuspoljasnji i unutrasnjikvadarmedjusobnocentrirani:
(BoxOutX - BoxInX)/2= %*(550*cm - 500*cm)= 25 cm
. (BoxOutY - BoxInY)/2= %*(450*cm - 400*cm)= 25
cm . (BoxOutZ - BoxInZ)/2= %*(330*cm - 280*cm)=
25 cm .

G4double BoxOutX=550*cm; G4double BoxOutY=450*cm; G4double
BoxOutZ=330*cm; G4double BoxZ=0*cm;

G4double BoxInX=500*cm; G4double BoxInY=400*cm; G4double BoxInZ=280*cm;
G4Box* solidPlastBoxOut=new
G4Box("solidPlastBoxOut",BoxOutX/2,Box0utY/2,Box0utzZ/2);
G4Box* solidPlastBoxIn=new G4Box("solidPlastBoxIn",BoxInX/2,BoxInY/2,BoxInZ/2);
G4SubtractionSolid* solidPlastBox=new
G4SubtractionSolid("solidPlastBox",solidPlastBoxOut,solidPlastBoxIn);
G4LogicalVolume* logicalPlastBox=new
G4LogicalVolume(solidPlastBox,Opeka, "logicalPlastBox",0,0,0);
logicalPlastBox-
>SetVisAttributes(G4VisAttributes(G4Colour(0.9,0.9,0.0)));
G4VPhysicalVolume* physicalPlastBox
=new
G4PVPlacement(0,G4ThreeVector(0,0,BoxZ),logicalPlastBox, "physicalPlastBox",logicWorl
d, false,9);

Zadavanje emisije gama zracenja samo iz zidova (bez plafona i poda) primenom naredbe
“confine” u .macfajlu (emisionicilindarpoluprecnika 5m i poluvisine 1.40 m (visina 2.8 m) se
preklapa sa objektom physicalPlastBox definisanim u DetectorConstruction.cc, tako da se centar
cilindra i centar objekta physicalPlastBox (koji reprezentuje sobu) poklapaju, te pod i plafon sobe
ostaju nepreklopljeni sa emisionim cilindrom, cime izostaje emisija gama zracenja iz poda i
plafona)

CONFINE-Ra-Th-K-RUN-phospol.mac fajl

/gps/pos/typeVolume

/gps/pos/shapeCylinder

/gps/pos/radius 5 m

/gps/pos/halfz 1.40 m # poluvisinacilindra
/gps/pos/centre © @ @ cm
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/gps/pos/confinephysicalPlastBox

/gps/ang/typeiso

/gps/particlegamma

# Naziv mora odgovarati physicalVolume ,tj.
objektu definaisanom u DetectorConstruction.cc

Zadavanje energije gama kvanata i broja emitovanih gama kvanata u jednom konkretnom

run-u ( prime remisije u slucaju uzorka sa 0% PG):

# 1000 00O Paspada #Ra226 3k 3k >k 3k 3k 3k 3k 3k sk >k >k 3k 5k 3k 3k sk sk >k 3k 3k 3k sk ok sk sk k ok

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

# 1.16 X

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

/gps/energy
/run/beamOn

186. keV
32000

609.3 keV
462000

768.4 keV
50000

1120.3 keV
151000

1764. keVv
158000

295.2 keVv
192000

351.9 keV
372000

19000 000 Paspada Th232 kkskokskokskokook ok kok ok skok ok ok ok ok skokkok ok

338. kev
131161

911.1 keV
321518

969.1 keV
192679

238.6 keV
517679
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/gps/energy 583.1 keV
/run/beamOn 348214

/gps/energy 2614.5 keV
/run/beamOn 413214

# 11.1 X 1000 000 r\aspada K4Q %k k k kok ok sk ok sk ok sk ok ok sk ok sk ok sk ok ok sk ok ok ok ook ok ok

/gps/energy 1460.8 keV
/run/beamOn 1168040

Zadavanje vodenog cilindra u kojem se posmatra deponovanje energije gama zracenja:

if(DetectorCode=="D")
DetectorRadius=110*mm; DetectorHeight=1700*mm;

z[0]=0*m; z[1]=z[O@]+DetectorHeight; r[@]=0*mm; r[1]=0*mm;
R[@]=DetectorRadius; R[1]=DetectorRadius;

G4ThreeVector positionDetector = GA4ThreeVector(0,0,-300*mm);

DetectorMater =  materijalsManager->GetMaterijal("G4_WATER");

solidDetector = new G4Polycone("detector",®.,twopi,2,z,r,R);

logicDetector = new G4LogicalVolume(solidDetector ,DetectorMater, "Detector",0,0,0);
physiDetector = new G4PVPlacement(@, positionDetector,

logicDetector, "Detector"”,logicWorld,false,9); logicDetector-
>SetSensitiveDetector(SD); ScoringVolumeMass=logicDetector->GetMass();
¥
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Nema

U ovoj doktorskoj disertaciji predstavljena je radioloska i strukturna
karakterizacija gradevinskih materijala koji se mogu naci u upotrebi
u Srbiji. IzvrSena je radioloska karakterizaicija ukupno 348 uzoraka:
granita, fosfogipsa, sirovina u keramickoj industriji, keramickih
plocica, betona, opeke, maltera, siporeksa, crepa i drugih
gradevinskih materijala opste upotrebe. Radioloska karakterizacija
je sprovedena merenjem koncentracija aktivnosti Ra, **°Th i “K
metodom gama spektrometrije, kao i ekshalacije radona iz
selektovanih gradevinskih materijala koris¢enjem aktivnih uredaja
RAD7, RTM 1688-2, AlphaGUard i AlphaE. Koriséenjem Monte
Karlo simulacija izvrSena je procena jacina apsorbovanih doza
gama zracenja, uocena su odstupanja od teorijski procenjenih
vrednosti i dati predlozi za korekciju. IzvrSena je procena
radijacionog rizika od koris¢enja analiziranih  gradevinskih
materijala u enterijeru, kao i za profesionalna lica pri radu sa
sirovinskim materijalima. Ispitivane su mogucénosti upotrebe
fosfogipsa kao NORM materijala u proizvodnji gips-karton ploca i
opeke uz procenu radijacionog rizika od upotrebe. Napravljeno je 8
uzoraka opeke sa razlicitim udelog fosfogipsa i izvrSena je
radioloska i strukturna karakterizacija dobijenih materijala.
Ispitivane su varijacije koeficijenata emanacije radona iz
gradevinskih materijala tokom vremena, kao i uticaj efekata curenja
i povratne difuzije koji dovode do tih varijacija. Ispitivan je takode i
uticaj strukture materijala u smislu mineraloskog i hemijskog satava
i poroznosti na vrednosti koeficijenta emanacije radona.
Meneraloska karakterizacija uzoraka izvrSena je metodom
rendgenske strukturne analize (XRD), a hemijska metodom
rendgenske fluorescentne analize (XRF). Merenje ukupne efektivne
poroznosti izvrseno je metodama apsorpcije vode i metodom Zivine
porozimetrije. Na osnovu dobijenih rezultata uspostavljene su
znacajne korelacije izmedu pojedinih radioloskih i strukturnih
parametara za analizirane uzorke gradevinskih materijala.
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In this doctoral dissertation, the results of the radiological and
structural characterization of building materials used in Serbia were
presented. Radiological characterization of a total of 348 samples
was performed, including granite, phosphogypsum, raw materials in
the ceramic industry, ceramic tiles, concrete, brick, mortar, siporex,
tiles, and other materials frequently used as building materials.
Radiological characterization was performed by measuring activity
concentrations of *Ra, #®Th, and “°K by gamma spectrometry
method, as well as radon exhalation from selected building materials
using active devices RAD7, RTM 1688-2, AlphaGuard and AlphaE.
Using Monte Carlo simulations, the absorbed gamma dose rates
were estimated. Furthermore, the deviations from the theoretically
estimated absorbed dose rates were observed, and suggestions for
correction were given. An assessment of the radiation risk from the
use of analyzed building materials in the interior, as well as for
occupational workers working with raw materials was conducted.
The possibilities of using phosphogypsum as a NORM material in the
production of gypsum plasterboard and bricks were investigated,
with an assessment of the radiation risk due to use of
phosphogypsum as a component in the building materials. 8 samples
of bricks with different proportions of phosphogypsum were made
and radiological and structural characterization of the obtained
materials was performed. Variations of radon emanation coefficients
from building materials over time, as well as the influence of leakage
and back diffusion effects leading to these variations, were
investigated. The influence of the structure of the material in terms of
mineral and chemical composition and porosity on the values of the
radon emanation coefficient was also investigated. The
mineralogical characterization of the samples was performed by the
method of X-ray structural analysis (XRD), and the chemical
characterization by the method of X-ray fluorescence analysis
(XRF). The measurement of total effective porosity was performed by
water absorption methods and mercury porosimetry method. Based
on the obtained results, significant correlations were established
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