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Predgovor

Prirodna radioaktivnost je prisutna oduvek na planeti Zemlji i svugde oko nas. Poznato je
preko 1500 razli¢itih radionuklida koji se mogu grupisati u dve kategorije: prirodni radionuklidi
(koji po poreklu mogu biti primordijalni i kosmogeni) i antropogeni radionuklidi koji su nastali
kao produkt ljudske aktivnosti. Primordijalni radionuklidi su terestrijalni radionuklidi koji
predstavljaju najznacajniji izvor jonizujuceg zracenja u zivotnoj sredini. To su radionuklidi sa
periodom poluraspada uporedivim sa staro§¢u Zemlje (10°-10* godina) i oni i njihovi produkti
raspada u znacajnoj meri su zastupljeni u materijalima u zZivotnoj sredini (stenama, zemljistu,
vodi, ljudskom telu). Spoljasnje ozracivanje stanovni§tva dominatno poti¢e od gama zraenja
nastalog raspadima u radioaktivnim nizovima uranijuma **®U i torijuma 2*2Th, kao i od kalijuma
“OK . Ovi radionuklidi doprinose i unutrainjem izlaganju kada putem lanaca ishrane ingestijom ili
inhalacijom dospevaju u ljudski organizam i ozracavaju razliite organe alfa i beta Cesticama,
kao 1 gama zracenjem.

Vecina prirodnih radionuklida koji postoje na Zemlji (rednog broj Z>82) se grupiSu U tri
radioaktivna niza (familije). To su uranijum-radijumski, uranijum-aktinijumski i torijumski niz.
Rodonagelnici nizova (radioizotopi torijuma ***Th i uranijuma 2*®U i %°U) imaju ekstremno duge
periode poluraspada koji su nekoliko redova veli¢ine duzi od perioda poluraspada njihovih
dugozivec¢ih potomaka. To za posledicu ima uspostavljanje sekularne radioaktivne ravnoteze u
nizovima pri kojoj je aktivnost svakog potomka jednaka aktivnosti rodonacelnika niza. Za svaki
niz je karakteristicna pojava grananje niza koja nastaje usled toga $to neki radionuklidi imaju
dvostruku moguénost raspada sa odgovaraju¢om verovatnocom (alfa-raspad i beta-raspad), pri
¢emu potomak moze da nastane pomocu dva kanala raspada. Druga zajednicka karakteristika
radioaktivnih nizova je prisustvo izotopa inertnog gasa radona koji u vecoj ili manjoj meri
emanira iz matrice u kojoj se generiSe. U prirodi su najzastupljenija dva izotopa radioaktivnog
gasa radona: radon #Rn sa periodom poluraspada od 3.824 dana i toron “Rn sa periodom
poluraspada od 55.6 s. ?Rn je prisutan u nizu uranijuma U i predstavlja najznalajniji
radonov izotop. **°Rn je prisutan u nizu torijuma ***Th i uzima se u obzir u situacijama kada on
ili njegovi potomci dostizu vece koncentracije kod merenja emanacije radona iz zemljista i
pronalazenja mesta ulaska radona. Gasoviti produkti u radioaktivnim nizovima uranijuma i
torijuma: radon 222Rn i toron ?Rn kao inertni gasovi difuzijom dospevaju u vazduh ili vodu,
napustaju mesto generisanja 1 na taj nacin obrazuju znacajne koncentracije u zatvorenim
prostorima, Sto predstavlja veliki problem za niskofonske podzemne laboratorije i radijacioni
rizik 1zloZzenog stanovniStva. NaruSavanje ravnoteze usled geohemijskih procesa se moze
dogoditi kod dugoZiveéih &lanova niza - torijuma %°Th i radijuma **Ra u nizu uranijuma 28U. U
prirodnim geohemijskim procesima dolazi do raspadanja i ispiranja radijuma iz minerala i ruda
urana, on se rastvara u vodi, migrira i gradi sekundarrne minerale, tako da ¢esto radijuma u
uzorku ima manje ili viSe nego Sto odgovara njegovoj radioaktivnoj ravnotezi sa uranijumom.



Kada je radioaktivni niz u ravnotezi, aktivnosti svih radionuklida u nizu su iste, te se
koncentracija predaka moze odrediti merenjem intenziteta gama zracenja bilo kog potomka.
Emanacija gasa radona iz uzoraka naruSava ravnotezu nizova uranijuma i torijuma kod ¢lanova
222Rn i *°Ra. Drzanjem uzoraka u hermeticki zatvorenim sudovima u trajanju od oko 10 Ty, (za
222Rn, ~ 40 dana; za toron “°Rn ~ 10 minuta) ova se ravnoteZa moZe ponovo uspostaviti pre
merenja.

Radon ?*’Rn se raspada alfa raspadom na kratkoZivece potomke: **®Po (o raspad,
T1,=3.10 min), **Pb (B/y raspad, T1,=26.8 min), *Bi (B/y raspad, T1,= 19.9 min) i **Po (o
raspad, T1,=164 ps). Tokom alfa raspada nastaju radonovi potomci koji su pozitivno
naelektrisani joni ili neutralni atomi koji se dalje grupiSu u Klastere malih dimenzija, 0.5 nm u
dijametru priblizno. Oni rastu velikom brzinom do dimenzija od 0.5-5 nm kao rezultat pripajanja
molekulima vode ili drugim molekulima u vazduhu u zavisnosti od trenutnih uslova u atmosferi i
na taj nacin se obrazuju nepripojeni (slobodni) potomci radona u vidu ultrafinih aerosola ili
klastera od svega nekoliko molekula koji lebde u vazduhu (dijametra reda veli¢ine < 10 nm). Ovi
klasteri difunduju kroz vazduh i stalnim medusobnim sudaranjem dolazi do njihovog spajanja 1
povecavanja, raspadanja ili taloZenja na okolne povrSine. U zavisnosti od koncentracije jona u
vazduhu i vlaznosti, nepripojeni radonovi potomci se delimi¢no neutralizuju kroz rekombinaciju
sa negativnim jonima ili se pripajaju Cesticama aerosola formirajuci pripojene radonove
potomke (dijametra reda velic¢ine od 20 do 500 nm).

Zbog pojave talozenja aerosola na zidove 1 pod zatvorenih prostorija, zbog strujanja
vazduha i ulaska svezeg vazduha, radioaktivna ravnoteza izmedu potomaka i radona je samo
delimi¢no uspostavljena i izrazava se preko faktora ravnoteze F Kkoji predstavlja odnos
ekvivalentnih ravnoteznih koncentracija aktivnosti potomaka i radona 1 ¢ija vrednost se krece
izmedu 0 1 1. Kada udiSemo vazduh koji sadrzi radon i njegove potomke, deo radonovih
potomaka se talozi na zidove respiratornog trakta, gde se raspada i oslobada energiju tkivu.
Verovatnoca taloZenja potomaka u ljudskim plu¢ima je veca za nepripojene potomke nego za
pripojene. Na taj nacin slobodna frakcija, iako je u normalnim uslovima ima znatno manje od
pripojene u vec¢oj meri doprinosi dozi.

Da bi se odredila doza za plu¢a koja poti¢e od inhalacije radona i potomaka bitno je
definisati dozimetrijske veli¢ine 1 odabrati odgovarajuc¢i model procene efektivne doze. U prvom
poglavlju teze dat je detaljan pregled dozimetrijskih veli¢ina za procenu radijacionog rizika od
radona, pri ¢emu je data prednost AMAD konceptu koji se zasniva na odredivanju medijane
raspodele dijametara radioaktivnih aerosola u vazduhu - AMAD, u literaturi se srec¢e i oznaka
AMD (engl. activity median diameter). Naglasen je znafaj poznavanja slobodne frakcije
radonovih potomaka f,, i faktora ravnoteze F izmedu radona i potomaka za procenu doze koju
stanovniStvo primi od udisanja radona.

Izlaganje stanovniStva jonizuju¢em zracenju u vecoj meri potice od izlaganja prirodnim
radioaktivnim materijalima terestrijalnog porekla 1 udisanjem radona. Istrazivacki centri 1
medunarodne organizacije u velikoj meri se danas bave problemom NORM-a (Naturally
Occurring Radioactive Materials) — radioaktivni materijali koji se javljaju u prirodi i TENORM-
a (Technically Enhanced Naturally Occurring Radioactive Materials) — prirodni radioaktivni
materijali koji se nagomilavaju usled tehnicko-tehnoloskih procesa ili eksploatacijom u industriji
1 sl. Za ovakva merenja neophodno je raspolagati metodom koja je u moguénosti da odredi niske



koncentracije aktivnosti uranijjuma 1 torijuma 1 precizno utvrdi kontaminaciju ovim
radionuklidima iznad uobicajenih nivoa.

Predmet istrazivanja ove doktorske teze jeste razvijanje precizne metode za merenje
koncentracija aktivnosti uranijuma i torijuma u prirodnim uzorcima na osnovu proucavanja
ravnoteze u radioaktivnim nizovima ova dva radionuklida. Za razliku od komplikovanih i
dugotrajnih metoda neutronske aktivacione analize 1 alfa-spektroskopije, promptna gama
spektroskopija je nedestruktivan metod koji se moze primeniti za odredivanje niskih aktivnosti u
kratkom periodu nakon uzorkovanja §to ovo istrazivanje dokazuje.

Niske aktivnosti u uzorcima iz Zivotne sredine se mogu detektovati samo pomocu
izuzetno osetljivih instrumenata, pa se za ispitivanje radioaktivnosti naj¢eSce koriste
poluprovodnicki gama spektrometri koji omogucéavaju identifikaciju i kvantitativno odredivanje
velikog broja radionuklida - gama emitera u raznovrsnim matricama. Visoka rezolucija
poluprovodnickih detektora omogucava relativno brzu i preciznu identifikaciju radionuklida i
odredivanje njihove aktivnosti na principu konvertovanja upadne energije gama zracenja u
elektri¢ne signale razliite visine. Danas gama spektrometrija predstavlja najrasprostranjeniju
nuklernu analiticku tehniku u raznim oblastima istraZzivanja: monitoring nuklearnih postrojenja,
medicinska fizika, nuklearna medicina, radioekologija, ispitivanje materijala, geologija,
industrija, poljoprivreda, biofizika i sl. U drugom poglavlju disertacije su date prednosti, ali i
slabe tacke ove metode, opisana je merna procedura, Sta sve ¢ini gama-spektrometrijske sisteme,
na koji na¢in se dobija gama-spektar i koje su njegove komponente. Ujedno je dat i prikaz gama-
spektrometrijskih sistema u Laboratoriji za nuklearnu fiziku, na Departmanu za fiziku, Prirodno-
matematickog fakulteta u Novom Sadu na kojima su izvrSena merenja prikazana u okviru ove
teze.

U tre¢em poglavlju teze detaljno je opisana problematika koja prati gama-spektrometrijsku
analizu sadrzaja uranijuma “U u uzorcima iz zivotne sredine. Prikazana je i obrazloZena
promptna gama-spektrometrijska metoda za odredivanje koncentracije aktivnosti uranijuma 22U
razvijena u laboratoriji na osnovu intenziteta gama-linija uranijumovih potomak a torijuma **Th
i protoaktinijuma ***Pa. Odredivanje koncentracije aktivnosti osiromasenog uranijuma u
zemljistu je kompleksan zadatak, osim ako se radi o vrlo velikim koncentracijama aktivnosti.
Medutim, odredivanje srednjih i malih koncentracija je neophodno ako se Zeli pratiti migracija
radionuklida kroz tlo i/ili ako treba pratiti efekte dekontaminacije. U okviru teze dat je prikaz
metode za odredivanje malih koncentracija aktivnosti uranijuma *®*U koja poti¢e od
kontaminacije osiromasenim uranijumom. Ovom metodom izvrSen je odreden broj merenja
kontaminiranog zemljiSta i pokazano je da je granica detekcije osiromasSenog uranijuma ovom
metodom i sa opremom kojom raspolaze Laboratorija oko 10 Bq/kg. Pored toga analiziranui su
rezultati novijih istrazivanja na pracenju radioaktivnosti poljoprivrednog i nepoljoprivrednog
zemljista na podrucju opstine Novi Sad i na 50 lokacija na teritoriji AP Vojvodine. Dobijeni
faktori korelacije potvrduju ranije pretpostavke o narusenoj ravnotezi uranijuma i radijuma
28U/*Ra u uzorcima zemljista koje su i predstavljale polaznu osnovu za opisana nau¢na
istrazivanja.

Detekcija radona 1 torona, kao i odredivanje faktora ravnoteze sa njithovim kratkoziveéim
potomcima u vazduhu je neophodno za gama spektrometrijska istraZzivanja prirodne
radioaktivnosti. Laboratorija se ve¢ dugi niz godina bavi ispitivanjem radona i u poglavlju 4 su

pored opisa koriS¢enih pasivnih i1 aktivnih metoda, dati i rezultati dosadaS$njih merenja
koncentracije aktivnosti radona u vazduhu zatvorenih prostorija, kao i rezultati istrazivanja
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emanacije radona iz zemljiSta u kojima je autor teze aktivno ucestvovao. Naroc¢ito smo ponosni
na prve rezultate u mapiranju radona u Srbiji — radonsku mapu Vojvodine sa 3000 merenja
koncentracije aktivnosti radona trag detektorima CR39 po standardima evropske radonske mape.
Medutim, da bi se precizno i adekvatno procenila efektivna doza od udisanja radona na osnovu
ovako bogate sistematike merenja neophodno je poznavanje faktora ravnoteze izmedu radona i
njegovih kratkozivec¢ih potomaka u vazduhu.

Prema preporukama ICRP (Medunarodna komisija za zaStitu od zracenja) za faktor
ravnoteze moze se pretpostaviti vrednost 0.4, medutim posto ovaj faktor zavisi u velikoj meri od
uslova sredine (jaCina ventilacije, vlaznost i sl.) neophodno ga je odrediti pri svakom merenju
radona. U literaturi se najceS¢e srecu metode za merenje faktora ravnoteze koje se zasnivaju na
detekciji ukupne alfa aktivnosti i koje unose velike neodredenosti i greske i zahtevaju potvrdu i
drugih egzaktnijih metoda. U petom poglavlju ove disertacije razvijen je egzaktni metod merenja
radonske ravnoteze u vazduhu koji se zasniva na gamaspektrometrijskom odredivanju
koncentracije aktivnosti radonovih potomaka na filter papiru uz simultano alfaspektrometrijsko
merenje koncentracije aktivnosti radona u vazduhu. U okviru metode su izvedene matematicke
formule za izradunavanje podetnih koncentracija potomaka 2®Po, ?**Pb i **Bi u vazduhu na
pocetku usisavanja na osnovu detektovanog odbroja postradonskih gama linija sa uzorka filter
papira. Ovakav model koji u sebi sadrzi korekcije na radioaktivni raspad potomaka tokom
usisavanja, hladenja i merenja moze naci primenu i u drugim nuklearnim analizama gde period
poluraspada izvora ima isti red veli¢ine kao raspolozivo vreme snimanja.

U tezi su analizirani rezultati ispitivanja radioaktivnosti u okviru projekata finansiranih
od strane Pokrajinskog sekretarijata za zaStitu Zivotne sredine i odrzivi razvoj AP Vojvodine i
Gradske uprave za zastitu Zivotne sredine grada Novog Sada, kao i rezultati naucnih istrazivanja
u okviru projekata OI 171002 Nuklearne metode istrazivanja retkih dogadaja i kosmickog
zracenja 1 III 43002 Biosensing tehnologije 1 globalni sistem za kontinualna istrazivanja 1
integrisano upravljanje ekosistemima kod Ministarstva prosvete, nauke i tehnoloSkog razvoja
Republike Srbije. Ovom prilikom se autor teze zahvaljuje na ukazanom poverenju i finansijskoj
podrsci.

I na kraju autor zeli da se zahvali na nesebi¢noj podrsci i pomo¢i prilikom izrade ove
disertacije svim ¢lanovima Nuklearne grupe iz Novog Sada, a naroc¢ito mentoru prof.dr Istvanu
Bikitu i ko-mentoru prof.dr Dusanu Mrdi.

Novi Sad, 01.08.2013. mr Sofija Forkapi¢



GLAVA 1. Radioaktivni nizovi uranijuma i torijuma

1.1 Prirodna radioaktivnost

Radioaktivni elementi (radionuklidi) se u prirodi nalaze u vazduhu, vodi i zemljistu 1
sastavni su delovi stena, mora i okeana, gradevinskih materijala. Ne postoji mesto na Zemlji gde
nema prirodne radioaktivnost. Poznato je preko 1500 razli¢itih radionuklida koji se mogu
grupisati u dve kategorije:

» prirodni radionuklidi, koji po poreklu mogu biti:

» primordijalni (prvobitni) — od pre nastanka Zemlje i
» kosmogeni — nastali kao rezultat interakcije kosmickih zraka i

» antropogeni (proizvedeni) radionuklidi — nastali kao produkt ljudske aktivnosti.

Pojava prirodne radioaktivnosti vezana je za proces sinteze jezgara. Prva jezgra, i to
uglavnom ona najlak$a, formirana su pre nekoliko milijardi godina sa nastankom Svemira, a
proces nukleonsinteze se od tog momenta kontinuirano odvija u srediStima zvezda. Tom
prilikom, osim poznatih stabilnih jezgara, formira se 1 veliki broj nestabilnih. Geoloska starost
planete Zemlje je dovoljno duga tako da se najveci deo nestabilnih jezgara koji je usao u njen
sastav prilikom formiranja Sunéevog sistema veé raspao. Do danasnjih dana, preziveli su neki
dugozivedi izotopi, sa periodom poluraspada vecim od 500 miliona godina, kao na primer
kalijum “°K, uranijum ?**U, uranijum **®U itd.

1.1.1 Primordijalni radionuklidi

Primordijalni radionuklidi su prirodni Zemaljski - terestrijalni radionuklidi koji
predstavljaju najznacajniji izvor jonizujuéeg zracenja u zivotnoj sredini. Samo su radionuklidi sa
periodom poluraspada uporedivim sa staros¢u Zemlje (10°-10'® godina) i njihovi produkti
raspada u znacajnoj meri zastupljeni u materijalima u zivotnoj sredini (stenama, zemljistu, vodi,
ljudskom telu). Spoljasnje ozracivanje stanovnistva dominatno potice od gama zracenja nastalog
raspadima u radioaktivnim nizovima uranijuma **U i torijuma %**Th, kao i od kalijuma “°K [1].
Ovi radionuklidi doprinose i unutrasnjem izlaganju kada ingestijom ili inhalacijom dospeju u
ljudski organizam i ozraavaju razlicite organe alfa i beta Cesticama, kao i gama zraCenjem.
Ostali terestrijalni radionuklidi zastupljeni su u malim koli¢inama i ne doprinose u velikoj meri
dozi stanovni§tva. U ovu grupu spadaju: niz uranijuma 2**U, vanadijum *°V, rubidijum ®Rb,
kadmijum **Cd, indijum *°In, telur **Te, lantan *®La, cerijum *Ce, neodimijum **Nd,



samarijum ¥’Sm, gadolinijum *Gd, hafnijum Y*Hf, lutecijum *"°Lu, renijum *'Re i platina
190 - 192
Pti~“Pt.

U Tabeli 1.1 date su osobine nekih od primordijalnih radionuklida. Od radionuklida koji
ne pripadaju radioaktivnim nizovima. je najznadajniji kalijum “°K, koga u prirodnom kalijumu
ima samo 0.0117%, ali posto je kalijum kao element veoma zastupljen u Zemljinoj kori, prilikom
gama spektrometrijskih merenja, neizbezno se detektuje i kalijumova aktivnost koja poti¢e od
moguceg prisustva kalijuma u uzorku koji se meri, ili od kalijuma koji se nalazi u objektima koji
okruzuju detektor.

Pre 300 miliona godina koncentracija kalijuma “°K je bila znatno veéa. Za prebioticke
procese na Zemlji “°K je bio posebno znacajan in situ izvor u celoj zapremini okeana, koji je i na
najve¢im okeanskim dubinama dovodio do radiolize vode odnosno do javljanja slobodnih
radikala (H*, OH" i &754). Kompjutersko modeliranje radiolize vode u okeanu (pre 3800 miliona
godina) ukazuje na nastajanje znacajnih koli¢ina vodonika i kiseonika pre pojave fotosinteze i
mikroorganizama. Ukupno u masi vode okeana za 100 miliona godina procenjeno je da je
formirano 3x10" g kiseonika O, (atmosfera danas: 1.2x10* g O,). To je bio preduslov za
formiranje prvih organskih molekula ¢ije je umnozavanje dovelo do stvaranja protoplazme
sposobne za samoreprodukciju, te u vodi po¢inje i Zivot na Zemlji. “°K je jedan od glavnih
radionuklida magme, neizbezna komponenta u dugom lancu ishrane (zemljiste-biljke-Zivotinje-
Govek), te prosecan Covek unese hranom oko 44000 Bq “°K godisnje [2].

Zastupljenost primordijalnih radionuklida u Zivotnoj sredini nije ravnomerna. Postoje
oblasti u svetu — takozvane *’vruée tacke’’ koje imaju povisen sadrzaj ovih radionuklida i samim
tim povecane doze jonizujuceg zracenja u vazduhu. Neke od tih oblasti su Guarapari u Brazilu,
Yangiang u Kini, oblasti Kerala i Madras u Indiji, delta Nila u Egiptu (usled poviSenog sadrzaja
torijuma u naslagama monacitnog peska), Mineas Gerais u Brazilu, ostrvo Niue u Pacifiku i
delovi Italije (zemljiste vulkanskog porekla), centralni masiv u Francuskoj (granitne stene) i
oblast na jugozapadu ove drzave (visok sadrzaj minerala uranijuma u zemljistu). Oblasti Ramsar
i Mahallat u Iranu su poznate po depoziciji “°Ra iz podzemnih izvora tople vode [1].

U primarnim geohemijskim sredinama obrazuju se razli€iti tipovi magmatskih 1
metamorfnih stena, ruda 1 duboke podzemne vode u Ciji sastav ulaze radionuklidi. U
magmatskim stenama sadrzaj i raspodela radionuklida zavise od geohemijskih osobina elemenata
1 radijusa njihovih jona koji uti€u na ponaSanje elementa tokom kristalizacije 1 diferencijacije
magme Tako sadrzaj radionuklida “°K, koji je jedan od glavnih elemenata magme, izrazito nizak
u ultrabazi¢nim stenama (0,03%), visi je u bazi€nim stenama 1 najvisi u kiselim stenama (graniti,
rioliti) u kojima su K-minerali (liskuni i K-feldspati) glavni petrogeni minerali. SadrZaji *'Rb
pokazuju isti trend raspodele, poSto rubidijum kao mikroelement zbog velikog radijusa jona
moze da zamenjuje samo kalijum u reseci petrogenih minerala [3].

Sli¢ne trendove pojavljivanja u magmatskim stenama pokazuju 1 drugi znacajni
radionuklidi - uranijum i torijum, ali i manje zastupljen lantan ***La. Kao joni velikih
naelektrisanja i radijusa, ne mogu da zamenjuju glavne elemente u mineralima stena i zna¢ajno
se koncentriSu u nekim akcesornim mineralima (cirkon, monacit, apatit) ili su vezani za
vanstrukturne pozicije. Delom torijum 1 naro€ito uranijum prelaze u hidrotermalne rastvore i
obrazuju sopstvena rudna lezista ili se koncentri$u u rudama drugih metala.



Tabela 1.1 Fizicke karakteristike primordijalnih radionuklida [1]

Radionuklid Simbol Period poluraspada Ty, Dominantni raspad
Kalijum 40 K 1.28x10° god Beta (89.3%), EC" (10.7%)
Rubidijum 87 *Rb 4.75x10™ god Beta (100%)
Lantan 138 % a 1.05x10™ god Beta (33.6%), EC (66.4%)
Samarijum 147 Sm 1.06x10™" god Alfa (100%)
Lutecijum 176 8y 3.73x10™ god Beta (100%)
Niz uranijuma “*U:
Uranijum 238 =8y 4.47x10° god Alfa (100%)
Torijum 234 234Th 24.10 dana Beta (100%)
Protoaktinijum 234m | ®*"Pa 1.17 min Beta (99.8%), IT°
Uranijum 234 =y 2.45x10° god Alfa (100%)
Torijum 230 230Th 7.54x10" god Alfa (100%)
Radijum 226 “*Ra 1600 god Alfa (100%)
Radon 222 “’Rn 3.824 dana Alfa (100%)
Polonijum 218 “Ipg 3.05 min Alfa (99.98%), Beta(0.02%)
Olovo 214 21%pp 26.8 min Beta(100%)
Bizmut 214 2B 19.9 min Alfa (0.02%), Beta(99.98%)
Polonijum 214 “pg 164 ps Alfa (100%)
Olovo 210 1% 22.3 god Beta (100%)
Bizmut 210 210B;j 5.013 dana Beta (100%)
Polonijum 210 “1%pq 138.4 dana Alfa (100%)
Olovo 206 “%pp stabilan
Niz torijum “*Th:
Torijum 232 “2Th 1.405x10™god Alfa (100%)
Radijum 228 “’Ra 5.75 god Beta(100%)
Aktinijum 228 “Ac 6.15h Beta(100%)
Torijum 228 228Th 1.912 god Alfa(100%)
Radijum 224 “Ra 3.66 dana Alfa(100%)
Radon 220 “Rn 55.6 s Alfa(100%)
Polonijum 216 “%pg 0.145 s Alfa(100%)
Olovo 212 “%pp 10.64 h Beta(100%)
Bizmut 212 7B 60.55 min Alfa (36%), beta (64%)
Polonijum 212 “pg 0.299 ps Alfa(100%)
Talijum 208 2057 3.053 min Beta(100%)
Olovo 208 “®pp stabilan
Niz uranijuma “*U
Uranijum 235 By 7.038 x 10° god Alfa (100%)
Torijum 231 “ITh 25.52 h Beta(100%)
Protoaktinijum 231 #lpg 32760 god Alfa (100%)
Aktinijum 227 “Tac 21.77 god Alfa (1.4%), beta (98.6%)
Torijum 227 227Th 18.72 dana Alfa (100%)
Francijum 223 “SEr 21.8 min Beta(100%)
Radijum 223 ““Ra 11.44 dana Alfa (100%)
Radon 219 “PRn 3.96s Alfa (100%)
Polonijum 215 “pg 1.781 ms Alfa (100%)
Olovo 211 2pp 36.1 min Beta(100%)
Bizmut 211 21Bj 2.14 min Alfa (99.7%), beta (0.3%)
Talijum 207 2 4.77 min Beta(100%)
Olovo 207 27pp stabilan

TEC — zahvat elektrona,

IT — interni prelaz
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Poznato je oko 160 minerala u ¢iji sastav u vecoj koli¢ini ulazi uranijum i oko 100 koje
sadrze torijum. Vise od 30% od ovog ukupnog broja minerala nisu sopstveni uranijumski ni
torijumski nego minerali koji uran i torijum sadrze samo kao primese.

Primarni minerali urana su njegovi oksidi i slozeni bezvodni oksidi koji sadrze izomorfne
primese titana, gvozda i torijuma (uranit, uranijumove smole). Sekundarni minerali uranijuma su
sulfati, karbonati, fosfati, arsenati, vanadati, molibdati, silikati uranila i hidroksidi uranijuma
(karnotit, kofinit, autunit). Minerali koji samo sadrze uranijum su po sastavu organska jedinjenja,
slozeni oksidi titana, niobijuma, torijuma i retkih zemalja, fosfati i silikati [4].

Torijumovi minerali 1 minerali koji sadrze torijum su oksidi i silikati (torit), a takode 1
slozeni oksidi i fosfati titana, talijuma i retkih zemalja (monaziti). Svi torijumovi minerali u
vec¢oj ili manjoj meri sadrze i uranijum. Osim minerala, od industrijskog interesa mogu biti i
koncentracije uranijuma i torijuma u nalazistima uglja (lignit, asfaltiti), nafte i fosfatne rudace,
nastale kao rezultat adsorpcije uranijuma na organskim materijalima i fosforitima, a takode i
zlatonosni konglomerati koji sadrze pirit F,S; 1 karnotitni peS¢anici.

Tabela 1.2 Karakteristi¢ne koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida u nekim stenama [5]

radionuklid bazalt sieniti granit kre¢njak pescar
K [Ba/kg] 210 1400 1290 89 370
252Th [Ba/kg] 6.5 69.2 87.5 7 11
28 [Ba/kg] 5.3 102.0 59.7 28 19

Osim u litosferi, uranijum i torijum su prisutni i u hidrosferi i atmosferi, i u svim Zivim
organizmima. PovrSinske i podzemne vode, bile su kroz geolosku istoriju, a i danas su glavni
transporteri uranijuma koji usmeravaju njegovu migraciju. SadrZaj uranijuma u podzemnim
vodama znacajno varira (5 10 — 2,7 10° g/1) §to je uslovljeno raznim faktorima. Jedan od njih je
karakter soli i gasova rastvorenih u vodi. Kisele vode i vode bogate kiseonikom prevodice
nerastvorni U*" jon u rastvorni U®" i time povecati migracionu sposobnost uranijuma, ali i
njegovu koncentraciju u toj vodi. Obrnuto, metan rastvoren u vodi uz prisustvo SO,* jona ili
samo odsustvo kiseonika izazvace redukciju U do U** jona Gija su jedinjenja slabo rastvorna i
lako se hidrolizuju. Na cesticama gline i organskih koloida ta uranijumova jedinjenja e se
adsorbovati, u fosfatima izomorfno zameniti kalcijum, a u prisustvu hidrata Fe, Al, Mn i dr.
istaloziti. Sve ovo ima za posledicu odstranjivanje uranijuma iz vodenih tokova, odnosno
smanjenje sadrzaja uranijuma u njima.

Medutim, pri datim uslovima, neki od potomaka uranijuma u radioaktivnom nizu, moze
se ponaSati drugacije. Radijum npr., kao glavni produkt raspada uranijumovog niza gradi sa
anjonima CI, Br’, J, NO3" u vodi lako rastvorljive, a sa anjonima F’, S0,7, COs% i P033' tesko
rastvorljive soli. Ako u konkretnom slucaju egzistiraju velike razlike u rastvorljivosti formiranih
uranijumovih i radijumovih jedinjenja, odnosno bitno je razli¢ita sposobnost prelaska uranijuma i
radijuma iz rastvora ¢ime dolazi do ozbiljnog narusavanja radioaktivne ravnoteze medu njima.
Ovo je primer da fizicko-hemijska svojstva radioaktivnih elemenata treba posmatrati i u funkciji
uticaja na radioaktivnu ravnotezu.




Uranijum je naden i u zivim organizmima pa se stoga smatra i bioelementom. Ispitivanja
su pokazala da je nakupljanje uranijuma razli¢ito po organima, $to uranijumu daje dodatni znacaj
sa aspekta zdravstvene zastite i zastite zivotne sredine.

Zakljucno, razmatrajuci rasprostranjenost radioaktivnih elemenata u prirodi, moze se reci
da je koncentracija prirodnih radionuklida u Zemljinoj kori veoma mala. Najrasprostranjeniji
medu njima su uranijum i torijum. Koncentracija uranijuma i torijuma u Zemljinoj kori se krece
u opsegu od 1.1-10 ppm [6] za uranijum i 10 ppm za torijum [7]. Ove vrednosti odgovaraju
koncentracijama aktivnosti u opsegu od 13.5 — 123 Bg/kg za **®U i 39.4 Bg/kg za **°Th.
Raspodela uranijuma i torijuma u geosferi je difuzna, tj. ne postoje specificna lezista ruda ovih
radioaktivnih elemenata.

1.1.2 Kosmogeni radionuklidi

Znacajan izvor prirodne radijacije je i kosmicko zracenje. Primarno kosmicko zracenje je
galaktickog i solarnog porekla, a sastoji se naelektrisanih Cestica veoma visoke energije (0,01 —
10 GeV). Do zemljine povrSine ono veoma retko dospeva posSto nestaje U interakcijama u
atmosferi u kojima se stvara sekundarno zracenje i kosmogeni radionuklidi. U gornjim slojevima
atmosfere nuklearnim reakcijama kosmic¢kog zraCenja sa jezgrima azota i kiseonika dolazi do
stvaranja nekolicine radioaktivnih jezgara, kao $to su ugljenik **C i berilijum "Be. Nakon toga
dolazi do njihovog ravnomernog rasporedivanja putem atmosferskih transportnih procesa, te na
taj nain i oni daju svoj doprinos ukupnoj prirodnoj radioaktivnosti. U kosmogene radionuklide
spadaju i berilijum °Be, aluminijum #Al, hlor *Cl, kripton ®Kr, ugljenik **C, silicijum *Si,
argon *°Ar, natrijum **Na, sumpor *S, argon *’Ar, fosfor **P, 3P, magnezijum *Myg, natrijum
?*Na, sumpor *s; silicijum *Si, fluor *®F i hlor **Cl, *ClI, **"CI. U Tabeli 1.3 date su osobine
nekih kosmogenih nuklida.

Tabela 1.3. Fizi¢ke osobine nekih kosmogenih radionuklida [1]

Radionuklid Simbol Tip Dominantan raspad
Ugljenik 14 c 5730 god Beta (100%)
Vodonik 3 (Tricijum) *H 12.33 god Beta (100%)
Berilijum 7 Be 53.29 dana EC (100%)
Berilijum 10 OBe 1.51x10° god Beta (100%)
Natrijum 22 “’Na 2.602 god EC (100%)
Aluminijum 26 A 7.4x10° god EC (100%)
Silicijum 32 2gj 172 god Beta (100%)
Fosfor 32 *p 14.26 dana Beta (100%)
Fosfor 33 *p 25.34 dana Beta (100%)
Sumpor 35 ¥g 87.51 dana Beta (100%)

Hlor 36 | 3.01x10° EC (1.9%), beta (98.1%)

Argon 37 *Ar 35.04 dana EC (100%)
Argon 39 “Ar 269 god Beta (100%)
Kripton 81 SKr 2.29x10°god EC (100%)
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Berilijum "Be je kosmogeni radionuklid koji nastaje interakcijom kosmickog zratenja sa
kiseonikom i azotom u atmosferi. Najée$c¢e je u obliku BeO ili Be(OH), vezan za atmosferske
aerosole i u njima se kreée kroz razli¢ite slojeve atmosfere. Oko 70% 'Be se proizvodi u
stratosferi, a ostatak u troposferi gde se zadrzava oko Sest nedelja. Vreme poluraspada od 53.3
dana ograni¢ava korii¢enje 'Be kao trasera pri izuGavanju kretanja vazdusnih masa kroz
atmosferu. Koncentracija ‘Be u prizemnom sloju atmosfere varira u zavisnosti od godisnjih doba,
strato-troposferskih izmena vazdu$nih masa, horizontalnog transfera i efekta spiranja
padavinama.

1.1.3 Proizvedena radioaktivnost

Osim prirodnih radioizotopa, u atmosferi, vodi i tlu se mogu naci i neki radionuklidi koji
su nastali nakon ljudskih (tehnoloskih) aktivnosti. Najbrojnija grupa ovih vestac¢ki stvorenih
radioizotopa su fisioni produkti koji nastaju nakon cepanja teskih jezgara, najéesée uranijuma i
torijuma. Fisioni procesi su osnovni izvor energije, kako nuklearnog oruzja, tako i procesa Koji
se odvijaju u reaktorima nuklearnih elektrana. To zna¢i da se putem nadzemnih proba
nuklearnog oruzja ili tokom havarija u nuklearnim elektranama oslobada izvesna koli¢ina
fisionih fragmenata. Najveci broj ovih radionuklida imaju veoma kratak period poluraspada i
predstavljaju realnu opasnost po ljudsku populaciju neposredno nakon probe nuklearnog
naoruzanja ili havarije. Manji broj ovih radionuklida imaju velik period poluraspada i putem
vazdusnih i vodenih strujanja se transportuju na velike razdaljine da bi se kona¢no istalozili. Ovi
se radioizotopi mogu naci i u zemljistu. Nuklearne elektrane u odredenim okolnostima mogu
ispustati izvesnu koli¢inu radionuklida koji nisu fisioni fragmenti. Naime visok fluks neutrona u
reaktoru mozZe dovesti do aktiviranja mekih materijala od kojih su nacinjeni pojedini delovi
reaktora ili sistema njegovog hladenja. Ovako nastali izotopi se mogu naci u Zivotnoj sredini,
najcesc¢e u vodotokovima 1 sedimentu.

Tabela 1.4 Fizicke karakteristike nekih vestacki proizvedenih radionuklida

Nuklid Simbol Tio lzvor
Triciium 34 123 0od pri testiranju oruzja 1 u fisionim reaktorima; pri
J 29 proizvodnji nuklearnog oruzja
Jod 131 131 8.04 dana fisioni produkt pri testiranju oruzja i u fisionim
' reaktorima, koristi se u medicinskoj terapiji
129 7 fisioni produkt pri testiranju oruzja i u fisionim
Jod 129 I 1.57 x 10’ god reaktorima
. 137 fisioni produkt pri testiranju oruzja i u fisionim
Cezijum 137 Cs 30.17 god reaktorima
. fisioni produkt pri testiranju oruzja i u fisionim
90
Stroncijum 90 Sr 28.78 god reaktorima
- 99 - - . = -
Tehnecijum 99 9Te 2.11 x 10° god nastaje raspadom Mo, kor_ls_tl se u medicinskoj
dijagnostici
. 239 4 nastaje pri bombardovanju “*°*U neutronima
Plutonijum 239 Pu 2.41 x 10" god (28U + > 20U-> 2N +R--> 29py+R)
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Na osnovu preporuka IAEA formirana je lista dugoziveéih fisionih produkata ili
radioizotopa nastalih aktivacijom koji bi mogli predstavljati dugoro¢ni izvor zracenja u Zivotnoj
sredini. Uobicajeno je da se prilikom kontrole uzoraka vode ili zemljista na ove izotope posebno
obrati paznja. Radi se o slede¢im izotopima: kobalt %8Co, %°Co, selenijum >ge, cirkonijum %zr
rutenijum *“Ru, rodijum ®Rh, srebro "°™Ag, antimon *#‘Sbh, '#Sh, cezijum *Cs, *Cs,
cerijum **'Ce, **Ce i terbijum *°Tb.

Cs-137
Deposition Map,

Fukushima
Cumutative Sepowsts of
=
s Source: Steve Rima, AMEC

amec”
Slika 1.1 Depozicija **'Cs nakon havarije nuklearne elektrane u Fukushimi, 2011. [8]

Pored prirodnih izvora jonizujuéeg zraCenja od 60-tih godina ovog veka znacajan
problem predstavljaju proizvedeni (vestacki) izvori jonizujuceg zraCenja. Prema podacima
UNSCEAR-a iz 1982. godine usled probnih nuklearnih eksplozija u stratosferu je ispusteno 9.6
10" Bgq, $to je nakon stratosferskog taloZenja izazvalo globalnu kontaminaciju biosfere
radionuklidima kao §to su cezijum “*'Cs i stroncijum “Sr. lako su koncentracije navedenih
fisionih produkata u biosferi do 80-tih godina ve¢ postale veoma niske javio se novi problem -
havarija nuklearnog objekta u Cernobilu pri kojoj je ispusteno 3.8 10*°Bq cezijuma **'Cs, od
Cega je 10% dospelo na teritoriju bivse Jugoslavije. Tako u drugoj polovini 1986. godine na
ovim prostorima mogla da se registruje, u zemljistu PlandiSta koncentracija aktivnosti od 978
Ba/kg. Aktivnost **’Cs se jos uvek detektuju u tragovima u mnogim medijumima u ekosistemu
Vojvodine. Takode smo svedoci najnovije havarije nuklearne elektrane u Fukushimi u Japanu u
martu 2011. godine usled jakog zemljotresa i cunamija i nepredvidenog otkazivanja rezervnog
sistema hladenja. Ova havarija 1 ispusStanje znacajne koli¢ine vestackih radionuklida cezijuma
134Cs, ¥'Cs i joda *'1 u atmosferu je imalo posledice u globalnim razmerama, jer se za nekoliko
nedelja oblak sa radioaktivnim Cesticama rasirio usled atmosferskih strujanja po ¢itavoj severnoj
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hemisferi. Nasa Laboratorija je bila ukljuena u vanredni monitoring kojim su svakodnevno
pracene koncentracije aktivnosti proizvedenih radionuklida u aerosolu, padavinama, uzorcima
hrane 1 svezeg ovcCijeg i1 kravljeg mleka dobijenog od stoke sa direktne ispase. Detektovano je
prisustvo u tragovima radionuklida joda *'I (3 x 10 Bg/m®) [9] u uzorku aerosola sa lokaliteta
na teritoriji AP Vojvodine i niska koncentraciju aktivnosti ~*'I u uzorku kinice prikupljene
tokom 28.3.2011. godine na Hidrometeoroloskoj stanici Rimski Sancevi.

1.2 Radioaktivni nizovi uranijuma i torijuma

Vecina prirodnih radionuklida koji postoje na Zemlji (rednog broj Z>82) se mogu
grupisati u tri radioaktivna niza (familije). To su uranijum-radijumski, uranijum-aktinijumski i
torijumski niz. Od izotopa praroditelja (rodonadelnika nizova): uranijuma 2**U, uranijuma 2*®U i
torijuma 2*2Th, koji se zbog svog dugog perioda poluraspada jo§ uvek nalaze u prirodi,
sukcesivnim radioaktivnim raspadima nastaju radioaktivni elementi — potomci. Poslednji ¢lan
niza je jedan od stabilnih izotopa olova Osim ova tri, u laboratorijskim uslovima, je putem
nuklearnih reakcija stvoren i Cetvrti, neptunijumski niz. Nizovi se medu sobom razlikuju po
izgradnji masenog broja. Osnovni procesi transformacije jezgara kod ovih nizova su alfa i beta
raspad.

Prva od tri niza — uranijum-radijumski niz (ili niz uranijuma ***U) — poginje izotopom
U a zavrdava se stabilnim izotopom olova 2°Pb. Maseni brojevi svih ¢lanova ovog niza
predstavljeni su formulom (4n+2), gde je n ceo pozitivan broj izmedu 51-59.
232

238

Drugi niz naziva se niz torijuma. Pocinje izotopom “*“Th, a zavrSava se stabilnim
izotopom olova 2®Pb. Maseni brojevi ¢lanova ovog niza karakterisu se formulom 4n, gde je n
ceo broj izmedu 52-58.

Treéi niz naziva se uranijum-aktinijumski niz (ili niz aktinijuma). Po¢inje izotopom **°U,
a zavrSava se stabilnim izotopom olova 2°’Pb. Karakteriie se masenim brojevima 4n+3, gde je n
izmedu 51-58.

Rodonagelnici nizova (radioizotopi torijuma 2*Th i uranijuma®®U i ?*°U) imaju
ekstremno duge periode poluraspada koji su nekoliko redova veli¢ine duzi od perioda
poluraspada onih njihovih potomaka sa najduzim periodima poluraspada. To za posledicu ima
uspostavljanje sekularne radioaktivne ravnoteZe u nizovima pri kojoj je aktivnost svakog
potomka jednaka aktivnosti rodonacelnika niza. Medutim, za svaki niz je karakteristicna pojava
grananje niza koja nastaje usled toga $to neki radionuklidi imaju dvostruku moguénost raspada
sa odgovaraju¢om verovatno¢om ([-raspad 1 a-raspad), pri ¢emu potomak moze da nastane
pomocu dva kanala raspada. Aktivnost nastalog potomka je tada konstantan deo aktivnosti
rodonacelnika niza i zavisi od verovatnoc¢e raspada njegovog pretka po kanalu raspada u kojem
posmatrani potomak nastaje.

Na Slikama 1.2 i 1.3 su Sematski prikazani radioaktivni nizovi uranijuma i torijuma sa
sukcesivnim raspadima nestabilnih radionuklida uz prikaz najverovatnijih grana, perioda
poluraspada izotopa i tipa transormacije (raspada) [10].
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Uranium-2.34
240,000 years

Uranium-233 |
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a | 31 minules
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0 days
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Bsmun-210 |
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| Leas20s stave) |

Slika 1.2 Sema uranijum-radijumskog niza [10] — simboli o i B oznaéavaju dominantne alfa i
beta raspade respektivno, data vremena su vremena poluraspada i oznaka * obelezava izotope
znacajne gama emitere
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Slika 1.3 Sema torijumskog niza [10] — simboli o i p ozna¢avaju dominantne alfa i beta raspade
respektivno, data vremena su vremena poluraspada i oznaka * obelezava izotope znacajne gama
emitere
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Odnos ili verovatnoca grananja (%) se moze izraziti na sledeci nac¢in. AKko se verovatnoca
za emisiju o-cestice obelezi sa A, a za emisiju B-Cestice sa Ag, tada je totalna verovatnocéa
raspada jezgra u jedinici vremena:

A=A, +1 (1.1
Aktivnost ili brzina raspada predstavlja se tada na sledeci nacin

aN

—=—(A,+ )N (1.2)

Odnos odredenog radioaktivnog raspada prema ukupnom radioaktivnom raspadu naziva
se odnos grananja i dat je odnosom konstanti radioaktivnog raspada, za konkretan slucaj o-

A : L s
raspada: T Istise odnos moze uspostaviti i za B-raspad.
a e
Pojava grananja je zajednicka za sva tri niza. Druga zajedni¢ka karakteristika
radioaktivnih nizova je prisustvo izotopa inertnog gasa radona koji u vecoj ili manjoj meri
emanira iz matrice u kojoj se generiSe. U prirodi su prisutna tri izotopa radioaktivnog gasa
radona:

> %%Rn sa periodom poluraspada od 3.824 dana - prisutan je u nizu uranijuma 22U i
predstavlja najznacajniji radonov izotop, u daljem izlaganju pod terminom “radon”
podrazumeva se upravo ovaj izotop,

> ?®Rn sa periodom poluraspada od 55.6 s - prisutan je u nizu torijuma %*Th i za njega
se koristi specijalni naziv Toron, uzima se u obzir u situacijama kada on ili njegovi
potomci dostizu vece koncentracije kod merenja emanacije radona iz zemljiSta i
pronalazenja mesta ulaska radona 1

> ?°Rn sa periodom poluraspada od 3.92 s - prisutan je u nizu uranijuma ?**U i naziva
se Aktinon, vrlo malo je zastupljen u prirodi (zbog malog sadrzaja izotopa ) i
njegov doprinos u ozra¢ivanju ljudi je neznatan.

U prirodi je najzastupljeniji izotop radona **’Rn, potomak radijuma **°Ra. Usled toga §to

je ovo inertni gas, on napusta mesto generisanja (stena, zemljiSte, voda) i difuzijom dospeva u
vazduh ili se rastvara u podzemnoj vodi i na taj nacin obrazuje znacajne koncentracije Period
poluraspada ovog izotopa je 3,824 dana i njegovim raspadanjem nastaju kraktkoziveci potomci
polonijum #®Po, olovo #*Ph, bizmut ?**Bi, polonijum ***Po i olovo *°Pb <&iji je period
poluraspada 22.3 godine. TaloZenje olova 2°Pb iz atmosfere na povrsinskom sloju zemljista

usled toga moze biti izrazeno.

1.2.1 Pojam ravnoteZe u radioaktivnim nizovima

U radioaktivnim nizovima gde se radioizotopi sukcesivno rasapadaju 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 raspada
A posmatranog radionuklida. Za radioaktivni niz od n ¢lanova, proces sukcesivne radioaktivne
transformacije radionuklida moze opisati sa n diferencijalnih jednacina:
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dN,

o N

dN

dt2 =AiN1_ﬁzN2

dN

d'[3 :lzN2_23N3

dN_

dt :ﬂn—an—l_ﬂ’nNn (13)

Radioizotop X; se raspada u nestabilni izotop X, koji se dalje raspada sve do stabilnog
izotopa X, (An=0). Ovaj sistem jednaCina se reSava za sledece poCetne uslove: t=0, N;=Ng;
No2=Noz=----Non=0. Ako je broj atoma Nj prvog ¢lana niza X; odreden zakonom radioaktivnog
raspada:

N, = Ny e At (1.4)

tada se opsti integral n-te u nizu diferencijalnih jedna¢ina uz navedene uslove moze izraziti u

obliku:

N,(£) = Cye ™t + Cye ™t 4o +C, e Pt (15)
gde su
_ A, Ay iy
€ = Bt At —ay Vo (1.6)

— A Ap—dy
G (A —A5 ) (A -2z ) (Ap—43) Noy (1.7)

o= Ay Ay
Cn (Ay = WAy —Ag (A g~ ) Noa (1.8)

konstante integracije odredene prema navedenim pocetnim uslovima.

Tada se broj atoma N, posmatranog radionuklida X, u nizu nakon izvesnog vremena t
moze predstaviti formulom:

G- dit
N, = Nyg n?z_il':{:'z?q [m] (1.9)

gde je Ny broj atoma radionuklida X; za vreme t=0. Izraz (1.9) je poznat kao Batemann-ova
formula i koristi se za odredivanje broja atoma n-tog ¢lana radioaktivnhog niza nakon
posmatranog vremena t.

. . . v . aN .
Pojam radioaktivne ravnoteze je vezan za uslov — = 0. Primenom ovog uslova na

¢lanove niza, broj atoma bilo kog ¢lana niza se ne menja, $to se ustvari deSava u onom trenutku
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vremena kada se raspadne onoliko atoma koliko se i stvori. Posto ovaj uslov podrazumeva da je
A = 0, iz toga se¢ moze zakljuéiti da potpuna ravnoteZza nije moguca, ali stanja bliska
radioaktivnim ravnotezama su moguca. To je slucaj kada period poluraspada pretka tezi
beskonacnosti ili je znatno veci u odnosu na period potomka. Ovaj uslov ]ie ispunjen u nizovima
uranijuma i torijuma — T12(28U) = 4,5x10° godina i T12(*?Th) = 1,4x10" godina. Posto period
poluraspada pretka tezi beskona¢nosti ispunjen je uslov da je 4; = I_n—‘ 7 0 i aktivnost pretka je

konstantna. Aktivnost potomka se moze izraziti na slede¢i naéin:
Moze se uociti da aktivnost potomka raste sa vremenom, da bi za nekoliko perioda

poluraspada (* 7 Ty,,) dostigla aktivnost pretka (Slika br.1.4 a), ¢ime je uslov ravnoteze
ispunjen A4;N; = A,N,. Ovakav tip ravnoteze naziva se sekularna ili trajna ravnoteza.

Na osnovu jednakosti aktivnosti u radioaktivnom nizu, moguce je odrediti period
poluraspada pretka ukoliko je period poluraspada potomka poznat:

J"ll-a_ _ J.'ll-z

J.'|I-:I1
(Ta; ). (Ta; (Ta
Tes Teps D

(1.11)

Apsolutna, ukupna aktivnost jednaka je sumi aktivnosti pretka i potomka i moze se
izraziti na sledeci nacin:

Appe = AgNgy + AN, = ANy, (2 — E_'l"r) (1.12)

Apsolutna aktivnost se dakle uvecava dva puta. Proces uspostavljanja ravnoteze prikazan
je na Slici br.1.4a.

g B
S e
© =
) =
o <

10 10

| | \- | | | |
0 2 4 6 8 10 12
a) Vreme t (h) b) Vreme t (h)

Sl. 1.4. Trajna i prelazna ravnoteza [11]:
a) a - Narastajuca aktivnost potomka; b - Aktivnost pretka (T —); ¢ - Totalna aktivnost; d -
Raspad potomka
b) a - Narastajuca aktivnost potomka; b - Aktivnost pretka (T = 8.0h); c - Totalna aktivnost; d
- Raspad potomka; e - Totalna aktivnost potomka u frakcijama pretka i potomka
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Drugi tip ravnoteze sledi iz uslova 4, < 4,, tj. kada konstanta rapada potomka 4, nije
mnogo veca od konstante raspada pretka 4;. U tom slucaju za eksponencijalne funkcije vazi
uslov:

E_Azt = E—JL_E (113)
Tada se ¢lan e 2% moZe zanemariti, pa broj atoma potomka iznosi:
M -4,
N: o le}le 1t (114)

Prema ovom izrazu (1.14), kada je radioaktivna ravnoteza jedanput uspostavljena, apsolutna
aktivnost opada sa periodom poluraspada pretka (Slika br.1.4b), a odnos broja atoma pretka i
potomka dat je relacijom:

N A
My M

1.1
Ny Ap—A, (1.15)
Odnos merenih aktivnosti pri radioaktivnoj ravnotezi ovog tipa dat je kao:
A AN A
=222 (1.16)

Ay ANy Ag—A,

Ovaj tip ravnoteze naziva se tranzitna ili prelazna ravnoteza.

1.2.2 NaruSavanje ravnoteZe u radioaktivnim nizovima uranijuma i torijuma

Kada je radioaktivni niz u ravnotezi, aktivnosti svih radionuklida u nizu su iste, te se
koncentracija predaka moze odrediti merenjem intenziteta y zrafenja bilo kog potomka.
Emanaciga gasa radona iz uzoraka naruSava ravnotezu nizova uranijuma i torijuma kod ¢lanova
222Rn i #°Rn. Drzanjem uzoraka u hermeticki zatvorenim sudovima u trajanju od oko 10 Ty, (za
222Rn, ~40 dana; za toron ?°Rn ~ 10 minuta) ova Se ravnoteZa moZe ponovo uspostaviti pre
merenja.

NaruSavanje ravnoteZe usled geohemijskih procesa se moze dogoditi kod dugozivec¢ih
&lanova niza (torijuma ***Th i radijuma **°Ra u nizu uranijuma %*®U, te protoaktinijuma **'Pa u
nizu uranijuma 2**U). Naime, kao &lan uran-radijumskog niza, *°Ra se nalazi u svim mineralima,
rudama i ostalim uzorcima koje sadrze uran. Ako postoji sekularna radioaktivna ravnoteza urana
8 i radijuma “*Ra, na 1g urana dolazi 3.4 107g radijuma **°Ra. Medutim, u prirodnim
geohemijskim procesima dolazi do raspadanja i ispiranja radijuma iz minerala i ruda urana, on se
rastvara u vodi, migrira i gradi sekundarrne minerale, tako da ¢esto radijuma u uzorku ima manje
ili viSe nego §to odgovara njegovoj radioaktivnoj ravnotezi sa uranom, te izmerena aktivnost
radijuma ?°Ra i njegovih potomaka ne odrazava stvarni sadrZaj uranijuma ***U u uzorku.

Iz navedenog razloga pre odredivanja uranijuma u analiziranim uzorcima zemlje treba
proveriti da li postoji sekularna radioaktivna ravnoteza, tj. da 1i je aktivnost ¢lana niza *2Ra
jednaka aktivnosti dugoziveéeg polaznog jezgra 28y,
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1.2.2.1 Raspad radona ?’Rn

Svako jezgro radona “*’Rn se raspada kroz niz raspada preko polonijuma ?'*Po, olova
24%pp  bizmuta 2*Bi i polonijuma #*Po do olova 2°Pb. Prilikom svake transformacije jezgra
emituju odgovaraju¢e jonizujue zracenje: alfa Cestice, beta Cestice ili gama zrake ili
kombinaciju Cestica i zraka. Na slici 1.5 data je najintenzivnija grana raspada radona **’Rn u nizu
uranijuma 22U [21]

Radon se raspada o-raspadom do polonijuma *®Po. Energija emitovane o Gestice iznosi
5.49 MeV. Polonijum je metal Ciji atomi se lepe za Cestice prasine ili se taloze na povr§inama sa
kojima dodu u kontakt, npr. zidovi prostorije ili unutragnjost pluca. *®Po ima kratak period polu-
raspada, samo 3.05 minuta, $to zna¢i da se najvec¢i deo raspadne za 6 min od vremena nastanka.
Kao i radon i polonijum je o emiter i raspada se na olovo 24%pp Uz emisuju o estice energije 6.0
MeV. Olovo “Pb je takode u Evrstom stanju, ima period polu-raspada 26.8 minuta i raspada se
emisijom B &estice iy zraka na bizmut **Bi. ?Bi je isto u Gvrstom stanju i p emiter sa periodom
poluraspada 19.8 minuta i njegovim raspadom nastaje polonijum #*Po. ?**Po ima period polu-
raspada samo 164 mikrosekunde, emituje o Cesticu energije 7.69 MeV i raspada se na olovo
219p koji nije od znadaja za merenje koncentracije radona zbog dugog perioda poluraspada —
22.3 godine.

Ra-226
o, 1620 a
4.78 MeV |Rn-222 Po-214| o.160 ps
B.20 m 7.69 MeV
o, 3.8d
5.5MeV |Po-218 Bi-214 P |
o, 3.1m

6.0 MeV |Ph-214

B.27m

Slika 1.5 Sema raspada radona “’Rn (zuta boja — alfa emiteri, plava boja — beta emiteri, crna boja-
dugoziveci izotop olova)

1.2.2.2 Raspad torona ?°Rn

Sli¢no radonu i toron se raspada kroz niz od 5 transformacija do stabilnog izotopa olova
Pb, pri ¢emu se periodi polu-raspada znacajno razlikuju (Slikal.6). Toron ima period polu-
raspada samo 55.6 sekundi i emituje a Cesticu energije 6.29 MeV pri transformaciji u polonijum
21%p¢ koji se za vreme od 0.15 sekundi transformise u olovo ?Pb, emitujuci o esticu energije
6.78 MeV. #?Pb ima period polu-raspada 10.6 sati i transformise se 8 raspadom u bizmut **?Bi
perioda polu-raspada 60.6 min. ?Bi se u odnosu grananja 2:1 transformiSe na dva nadina: beta
raspadom na polonijum #*2Po i o raspadom (energija o &estice 6.05 MeV) na talijum 2°6TI. 2Po

208
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se odmah raspada u olovo #®Pb, emitujuéi o Gesticu energije 8.78 MeV, dok se “®®TI beta

emisijom sa periodom polu-raspada od 3 min transformise takode u 2°®Pb.

Ra-224
a. 3.7d
5.69 MeVIRR-220 Po-212| a.310ns
B. 61 m 8.78 MeV
6.29 MeV | Po-216 P )8
36%
a.0.15s a, 61 m B.3.1m
6.78 MeV 6.05 MeV

B, 11h

Slika 1.6 Sema raspada torona ?°Rn (zuta boja — alfa emiteri, plava boja — beta emiteri, crna boja-
dugoziveci izotop olova)

1.3 Radijacioni rizik i nivo izlaganja jonizujuéim zracenjima

Verovatno¢a da pojedinac dozivi odredeni Stetni efekat kao rezulltat izlaganja
jonizuju¢em zracenju, radijacioni rizik, odreduje se preko doze - fizicke veli¢ine koja sluzi kao
kvantitativna mera nivoa izlaganja jonizujuéem zracenju. Povecan radiacioni rizik moze Se javiti
usled:

1. eksternog (spoljasnjeg) ozracivanja, kada se izvor zracenja nalazi izvan organizma i

2. internog (unutras$njeg) ozraCivanja, kada izvori jonizujuéih zracenja dospevaju u
organizam na slede¢i nacin:

» inhalacijom (dominantno radon i njegovi potomci) i

» ingestijom - unosenjem u organizam putem dugog lanca ishrane (zemljiste-biljke-
zivotinje-covek).
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Slika 1.7 IAEA Safety Guide N0.RS-G.1.8: Nacin izlaganja ¢oveka jonizuju¢im zracenjima preko dugog
lanca ishrane (zemlljiste-biljke-zivotinje-¢ovek) [12]

U zavisnosti od navedenih okolnosti ozrac¢ivanja primenjuju se odgovaraju¢e metode merenja:
1. Meri se doza zracenja u radijacionom polju

Dozimetri direktno mere zracenjem indukovano naelektrisanje i ta informcija se

odgovaraju¢om kalibracijom pretvara u absorbovanu dozu - srednju apsorbovanu energiju E po
jedinici mase m

dE
D=—|Gy
dm[ ] (1.17)
Zavisnost doze od aktivnosti izvora, za tackaste izvore, data je relacijom
D=1, 2t
R (1.18)

gde je I, jonizaciona konstanta, A aktivnost izvora, R rastojanje i t vreme, te ako je poznat

prostorni raspored svih radionuklida u okolini i putanja kretanja datog organizma u radijacionom
polju, doza se moze izraCunati integraljenjem preko navedene formule.

Jedinica za apsorbovanu dozu od 1975. godine nosi naziv prema britanskom fizicaru
Luisu Haroldu Greju (1905-1965). Ranija jedinica koja je bila u upotrebi je rad (skraéenica od
radijaciona apsorbovana doza); 1 Gy=100 rad.
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Problem radijacione zastite nije reSen poznavanjem apsorbovane doze, jer bioloski efekti
zavise od tipa zraCenja 1 prostornog rasporeda izvora zraCenja 1 ozraCenog sistema. Ta dva
parametra uzima u obzir ekvivalentna doza

H=D-Q-N[sv] (1.19)

gde je Q faktor kvaliteta zracenja, a N je proizvod svih modifikujuéih faktora.

Jedinici za ekvivalentnu dozu 1979. godine dato je ime Sivert (Sv) u cast Svedskog
fiziCara Rolfa Maksimilijana Siverta (1896-1966). Ranije koriS¢ena jedinica rem (1Sv=100rem).

Ista jedinica (Sv-sivert) se koristi i za efektivnu dozu koja uzima u obzir i zavisnost
tezine oStec¢enja od osetljivosti odredenog tkiva na datu vrstu zracenja.

2. Kod internog ozracivanja dozimetrijska merenja su nemoguca - U sluc¢aju ingestije meri
se koncentracija aktivnosti u hrani ili vodi za svaki radionuklid. S obzirom da sem nekoliko
retkih &istih B-emitera (*°Sr, ®H) svi radionuklidi emituju y-zradenje te je y-spektrometrija
nezamenjiva u sluc¢aju simultane multizotopske analize prirodnih uzoraka. Ingestiona doza se
izracunava na osnovu odredene koncentracije aktivnosti pojedinih radionuklida u datoj vrsti
hrane i koli¢ine hrane unete u organizam; primenom odgovaraju¢ih modela.

Modeli podrazumevaju poznavanje sloZenih metaboli¢kih procesa. lako su moguce
znatne varijacije u zavisnosti od specificnosti individue. Relevantni medicinski parametri za
procenu ingestione doze su standardizovani i publikovani u vidu koncepta: "Referentnog
coveka". Na osnovu modela napravljeni su softveri koji proracunavaju doze kojima ¢e biti
izlozeni ljudi 1 Zivotinje u slucaju ispustanja radionuklida u zivotnu sredinu. Takvi programi koji
se danas uspe$no koriste i koji implementiraju IAEA SRS19 Generic Models for Use in
Assessing the Impact of Discharges of Radioactive Substances to the Environment su ERICA i
CROMSG [13].

Zbog stetnih efekata jonizujuéih zracenja konstatovana je neophodnost formiranja normi
izlaganja zracenju, te je 1928. godine osnovana medunarodna komisija za radioloSku zaStitu
ICRP (Internacional Commision on Radiological Protection) koja daje univerzalne preporuke po
svim pitanjima zastite od jonizujuéeg zracenja, kao osnovu ograni¢enja-doze.

Nakon bombardovanja HiroSime i Nagasakija, atmosferskih proba novog nuklearnog
oruzja, pustanja u pogon brojnih istrazivackih i1 energetskih reaktora, doSlo je do izuzetne
zabrinutosti zbog zdrastvenih posledica, te Generalna Skupstina UN formira 1956. godine naucni
komitet za efekte atomskih zracenja - UNSCEAR (United Nations Scientific Committe on Effect
of Atomic Radiation) kao najautoratativnije telo. Ovaj komitet ne postavlja standarde
bezbednosti nego sakuplja i sistematizuje podatke i procenjuje doze, efekte i rizike od osnovnih
izvora radijacije.

Od 1957. godine Medunarodna agencija za atomsku energiju - IAEA (International
Atomic Energy Agency), na osnovu preporuka ICRP, podataka UNSCEAR, misljena WHO
(World Health Organization) 1 Medunarodne organizacije rada ILO (Internacional Labour
Office), formira osnovne norme - standarde sigurnosti, koji sluze svim zemljama ¢lanicama kao
referenca u nacionalnom zakonodavstvu iz domene zastite od jonizujuceg zracenja.

U naSoj zemlji preporuke i norme medunarodnih organizacija su implementirane u
Zakonu o zastiti od jonizujucih zracenja i o nuklearnoj sigurnosti (Sluzbeni glasnik Republike
Srbije br. 36/2009) [14] iz koga proizilazi Pravilnik o granicama izlaganja jonizuju¢im
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zraCenjima i merenjima radi procene nivoa izlaganja jonizujuéim zrac¢enjima (Sluzbeni glasnik
RS br. 86/2011.) [15] u cilju procene stepena individualne izlozenosti stanovniStva jonizuju¢im
zraenjima. Na osnovu ovog Pravilnika neophodno je odredivanje ukupne efektivne doze E koja
predstavlja kvantitativnu meru ukupnog izlaganja jonizuju¢em zracenju usled navedenih
mogucénosti ozracivanja:

E=H,(d)+ Ze(g)j,ing ling +Ze(g) vinh Linn
i ] (1.20)

gde je H,(d) individualna eksterna doza, e(9)ji,,1 €(9); ocekivane efektivne doze po
jediniénom unosenju za radionuklid (j) unet hranom ili udisanjem za pojedinca u starosnoj grupi

(9).

Preporukama Medunarodne komisije za zastitu od zracenja ICRP (Publikacija 103, 2007)
snizava se granica godi$nje doze za profesionalce na 20 mSv/god usrednjeno na period od 5 god.
(maksimalno godisnje 50 mSv). Za pojedince iz stanovniStva granica godi$nje doze je 1 mSv/god
sa maksimalnim izlaganjem od 5 mSv tokom jedne godine, pod uslovom da se ne prekoraci
srednja godisnja vrednost od 1 mSv tokom 5 godina.

Klju¢ni elementi u evoluciji osnovne koncepcije zastite od jonizujucih zracenja su:

1. ALARA princip: Opste prihvaéen medunarodni koncept za odredivanje
prihvatljivog nivoa rizika ALARA (As Low As Resonably Achievable), predstavlja
zahtev da sve doze budu onoliko niske koliko je to razumno moguée posti¢i (uzima u
obzir ekonomske i drustvene faktore, a prednost se uvek daje zdravstvenim faktorima).

2. Novi referentni nivo kontrole zracenja: Umesto maksimalno dozvoljenog nivoa
po starim koncepcijama, kao referentni nivo za sprovodenje mera zastite u praksi uvodi
se prirodni fon. Ova mera vezana je sa metroloskim problemima:

- prirodni fon je ¢esto na pragu ili ispod praga detekcije merne tehnike i

- prirodni fon nije jednoznacno definisan. U zavisnosti od lokacije moZe veoma da varira
(vruce tacke), te da bi se pouzdano tvrdilo da postoji kontaminacija prirodnim radionuklidima
neophodna su prethodna sistematska merenja koncentracije aktivnosti u datom medijumu i
odredivanje tipi¢nih korelacija prirodnih radionuklida.

1.3.1 Prirodni izvori jonizujucih zra¢enja

Istrazivanja vrSena poslednje decenije pokazuju da u normalnim uslovima preko 70%
ukupne godisnje doze koju prima stanovniStvo poti¢e od prirodnih izvora jonizujucih zracenja,
pri Gemu je 40% uslovljeno udisanjem prirodnog radioaktivnog gasa, radona “’Rn, odnosno
njegovih potomaka, slika 1.8. Pored radona od prirodnih izvora jonizujuceg zracenja veliki
doprinos dozi daju i primordijalni radionuklidi (15%) 1 kosmicko zracenje (13%). Sem
navedenih izvora najveéi udeo u izlaganju stanovniS$tva jonizujuéem zracenju imaju izvori
jonizujuéeg zracenja u medicini (dijagnostika i terapija-preko 30%), dok su manje znacajni
izvori u industriji 1 javnoj upotrebi (nivomeri, gromobrani, javljaci pozara itd.).
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Ingestion : s
0_929 mSv (12%) Cosmic Radiation

0.39 mSv (16%)

External Gamma ' .

Radiation
0.48 mSv (20%)

Thoron Inhalation
0.1 mSyv (4%)

Radon Inhalation
1.15 mSv (48%)

Slika 1.8 UNSCEAR?2008: Raspodela godisnje doze koje prima stanovnistvo od izlaganja
prirodnim izvorima jonizujuceg zracenja [16]

Rezultati novijih istraZivanja o doprinosu prirodnih izvora jonizujuéih zracenja dozi koju
na godi$njem nivou primi stanovni§tvo na osnovu sprovedenih studija Sirom sveta Su sumirani u
Izvestaju UNSCEAR 2000 i u Tabeli 1.5 data je procena godisnje efektivne doze.

1.3.2 Problem NORM-a i TENORM-a

Poslednjih decenija stru¢na literatura ukazuje na narastaju¢i problem NORM-a |
TENORM-a u radioekologiji. NORM je skracenica od engleskog izraza Naturally Occurring
Radioactive Material - radioaktivni materijali koji se javljaju u poviSenim koncentracijama u
prirodi. Termin se obi¢no upotrebljava i za one ljudske aktivnosti koje dovode po povecanog
izlaganja prirodnim izvorima jonizujuéeg zracenja, a ukoliko se pri takvim tehnoloskim
postupcima 1 povecava koncentracija prirodnih radionuklida koristi se i termin TENORM
(Technologically-Enhanced Naturally Occurring Radioactive Material).

Postupci i tehnoloske aktivnosti koje dovode do preraspodele prirodne radioaktivnosti i
do znatno veceg izlaganja stanovniStva prirodnoj radioaktivnosti su: sagorevanje uglja u
termoelektranama i deponovanje §ljake i pepela, upotreba fosfatnih ruda u proizvodnji vestackih
dubriva i vadenje i1 prerada minerala, eksploatacija i sagorevanje nafte i gasa, recikliranje metala,
drvna industrija, preciS¢avanje vode, kopanje tunela i rad u rudnicima, posete pe¢inama, let
avionom na duzim relacijama, gradevinska industrija, industrija abraziva i lakova i sl. Ovakvi
tehnoloski postupci i ljudske aktivnosti moraju biti pod stalnom kontrolom radioaktivnosti i
obaveza je 1 regulatornog tela 1 poslodavca da propiSu i primenjuju tehnicko-tehnoloske uslove
kako bi se izlaganje zaposlenog osoblja i stanovnistva svelo na najnizi mogu¢i nivo.
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Tabela 1.5. Godisnja efektivna doza od prirodnih izvora jonizujuceg zracenja [1]

Izvor jonizujuceg zracenja GodiSnja efektivna doza [mSv]
Kosmicko zracenje Srednja vrednost Opseg
direktna komponenta 0.28 (0.30)
neutronska komponenta 0.10 (0.08)
kosmogeni nuklidi 0.01 (0.01)
ukupno 0.39 0.3-1.0°
Spoljasnje terestrijalno gama
zracenje
na otvorenom 0.07 (0.07)

u zatvorenom 0.41 (0.39)
ukupno 0.48 0.3-0.6°
Unutrasnje izlaganje
uranijumov i torijumov niz 0.006 (0.01)
Radon (**Rn) 1.15 (1.2)
Toron (***Rn) 0.10 (0.07)
ukupno 1.26 0.2-10°
Ingestija
K 0.17 (0.17)
uranijumov i torijumov niz 0.12 (0.06)
ukupno 0.29
Totalna suma 2.4 1-10°
a Rezultati iz prethodnih izvestaja dati u zagradama ()
b opseg od nivoa mora do velikih nadmorskih visina
c u zavisnosti od sadrZaja radionuklida u zemljistu 1 gradevinskom materijalu
d u zavisnosti od akumulacije radona u zatvorenom
e u zavisnosti od sadrzaja radionuklida u hrani i pijacoj vodi
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1.3.3 Interakcija jonizujuceg zracenja sa Zivim organizmima

Iako jos od samog otkri¢a radioaktivnosti bilo jasno da deo energije jonizujuéeg zracenja
emitovanog iz izvora biva apsorbovan u materiji kroz koju prolazi, nije mogao da se odgonetne
izuzetno visok stepen osetljivosti zivih organizama na ovu vrstu zraCanja (radiobioloski
paradoks-bioloski efekat u izuzetnoj nesrazmeri sa predatom energiijom). Sredinom ovog veka ta
¢injenica je objasnjena postojanjem malih (oko 1) vitalnih centara u ¢eliji, kljucnih za njen
opstanak-celijske DNK. Negatvni efekti jonizujuceg zracenja kod zivih organizama javljaju se
usled direktnog oste¢enja DNK ili usled indirektne interakcije. Indirektna interakcija uslovljena
je radiolizom vode u ¢celiji i forrmiranjem visokoreaktivnih, kratkozivecih (reda velicine
mikrosekunde) slobodnih radikala. Za veé¢inu indirektnih oSte¢enja uzrokovanih jonizuju¢im
zraCenjem se smatra da su nastala usled hidroksil radikala koji reaguje sa skoro svim tipovima
molekula u Zivim ¢elijama, izazivajudi inaktivaciju enzima, a samim tim i celularna oStecenja.

Slika 1.9 Oste¢enje DNK lanca uzrokovana jonizujué¢im zracenjem [17]

Radiosenzitivnost zavisi od naslednih faktora, tj. od sposobnosti celije za bioloski
oporavak, kao 1 od sposobnosti date vrste da redukuje koncentracije slobodnih radikala pomoc¢u
antioksidanasa. Smatra se da antioksidantna odbrana prvenstveno ukljuéuje: reduktante
rastvorljive u vodi (glutation, askorbat, urat), vitamine rastvorljive u vodi — vitamin E (o-
tokoferol), B-karotin, enzime (glutation peroksidazu, katalazu, superoksid dismutazu). [18]

Najcesce proucavani efekti jonizujuceg zracenja uklujucivali su visoke doze i1 utvrdivanje
mortaliteta jedinki nakon jednokratnog ozraivanja, ¢ime je dobijena srednja letalna doza LDsg/30
(50% u roku od 30 dana). Rezultati ovih istrazivanja dati su na slici 1.9 i pokazuju da su nize
taksonomijske grupe manje osetljive na visoke doze jonizujuceg zraCenja. U novije vreme
mnogo paznje se posvecuje odgovoru organizma na niske doze jonizujuéeg zracenja tj.
"adaptivnom odgovoru". Podaci ukazuju da niske doze mogu da rezultuju promenama u ¢éelijama
1 da postoji sposobnost adaptacije na efekte zracenja. Poznate manifestacije adaptivnog odgovora
kod sisara su poviseni rast i povisena reproduktivna sposobnost.
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Slika 1.10 Akutne letalne doze u Gy za pojedine taksonomijske grupe [16]

1.3.4 Radijacioni rizik od radona i definicije dozimetrijskih veli¢ina

Radon 1 njegovi kratkoZive¢i potomci u vazduhu daju najveéi doprinos izlaganju
stanovniStva prirodnim izvorima jonizujuéeg zraCenja. lako je zdravstveni rizik od udisanja
visokih koncentracija radona u podzemnim rudnicima poznat ve¢ odavno (pre 1600.godine, a
1925. godine se rak pluca kod radnika u rudnicima uranijuma direktno povezuje sa udisanjem
radona), tek od 1970.-tih se obrac¢a paznja na izlaganje stanovniStva radonu u zatvorenim
prostorijama, gde se u pojedinim slucajevima radon akumulira do znacajnih koncentracija i
radijacioni rizik od radona i njegovih potomaka mozZe biti uporediv sa izlaganjem u rudnicima.

Radijacioni rizik od inhalacije radona dominantno potice od talozenja radonovih
potomaka na zidovima bronhijalnog stabla i emisije alfa ¢estica (iako neki potomci emituju i beta
Cestice 1 gama zracenje) u bazalnim i sekretornim ¢elijama gornjih disajnih puteva. Da bi se
odredila doza za pluca koja poti¢e od inhalacije radona i potomaka bitno je definisati veli¢ine
kao Sto su: ukupna energija emitovanih alfa Cestica po atomu u nizu raspada radona 222Rn i
torona “°Rn, zatim koncentracija ukupne emitovane energije alfa Cestica u nizu radona ili torona
u 1 m® vazduha (upotrebljava se engleski akronim PAEC - potential alpha energy concentration
[I/m%)) i izlaganje ukupnoj emitovanoj energiji alfa Cestica (engl. exposure) koja se izraZzava u
[J h/m*] ili u vansistemskoj jedinici WLM — Working Level Month:

> Ukupna energija emitovanih o-¢estica za jedan atom u lancu raspada radona g,
(engl. Potential alpha energy) je ukupna energija svih o—cestica emitovanih u procesu
raspada atoma radona #??Rn ili torona ?°Rn do stabilnog izotopa ?°Pb. U tabelama 1.6 i
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1.7 [19] date su vrednosti ukupne moguée energije emitovanih alfa Cestica potomaka
222Rn i “Rn, po jednom atomu i po jedinici aktivnosti.

» Koncentracija ukupne emitovane energije alfa Cestica u nizu radona ili torona u 1
m® vazduha PAEC (engl. Potential alpha energy concentration) predstavlja sumu
mogucih energija alfa Cestica svih atoma u metru kubnom vazduha bilo koje smeSe

kratkozivecih radonovih ili toronovih potomaka:

3 & i
PAEC =>'C, /%

i=1 ri

(1.21)

gde je C; broj atoma i-tog radonovog kratkoziveéeg {)otomka po m® vazduha — za radon

(i=1 za *®Po; i=2 za ?**Pb i i=3 za ?*Bi) i za toron (i=1 za *

®Po; i=2 za ?*Pb i i=3 za #?Bi).

Tabela 1.6 Ukupne energije alfa ¢estica po jednom atomu &, I po jedini¢noj aktivnosti

gp/\r U raspadu radona “*“Rn [19]

PAEC po Bg/m®

_ ) €p €p ep/Ar

Radionuklid Ty, 1 10 .
218p 3.05 min 13.7 2.19 5.79 3.62 27.8
2l4py, 26.8 min 7.69 1.23 28.5 17.8 137
2l4pj 19.9 min 7.69 1.23 21.0 13.1 101
2lpo 164 ps 7.69 1.23 2.9x10°® 1.8x10° | 1.4x10°
Ukupno po Bq radona u ravnotezi 55.3

Vansistemska jedinica za PAEC je Working Level ili WL i iznosi IWL = 21 mJ/m®,
Jednom WL odgovara oslobodena energija alfa zratenja od 1.3x10™ eV/ m? u vazduhu. U slucaju
da je 222Rn u ravnotezi sa svojim kratkozive¢im potomcima, koncentracija aktivnosti radona pri
kojoj je PAEC = 1 WL, iznosi 3.7 kBg/m®. Kako je ovo dosta visoka vrednost, za merenja
radona u zatvorenim prostorijama koristi se mWL koji je 0.001 WL.
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Tabela 1.7 Ukupne energije alfa ¢estica po jednom atomu €, i po jedini¢noj aktivnosti gp/Ar U
raspadu torona “°Rn [19]

3
& & &o/Ar PAEC po Bg/m

Radionuklid Ty 1 10 1
[MeV] [10723] | [10"3Ba™] | [mMev LY | 10°WL
218pg 0.15s 14.6 2.34 5.06x10° | 3.1x10° | 0.0243
212pp 11h 7.80 1.25 690 431 3320
212 61 min 7.80 1.25 65.5 40.9 315
212pg 310 ns 8.78 1.40 6.2x10° | 3.88x10° | 3.0x10°®

> lzlaganje ukupnoj emitovanoj energiji alfa Cestica (engl. exposure) - predstavlja
proizvod ukupne emitovane energije alfa Cestica i vremena izlaganja. Sistemska jedinica
za ovu veli¢inu je J h/m3, a vansistemska, tradicionalna, jedinica je Working Level
Month ili skra¢eno WLM. Osoba koja provede 173 sata u atmosferi u kojoj je PAEC=1
WL, izloZena je radonovim potomcima od 1 WLM.

WLM je mesecni nivo izlaganja potomcima radona i torona, pri ¢emu je radni nivo
izlaganja ekvivalentan smeSi radonovih 1 toronovih potomaka za koju je ukupna energija
emitovanih alfa Gestica jednaka 1,5 10° MeV. U tom slucaju koncentracija ukupne energije
emitovanih alfa estica PAEC iznosi 2.5 10 J/m?, a izlaganje iznosi:

1 WLM = 3.54 mJ h/m® (1.22)

U Pravilniku o granicama kontaminacije lica, radne 1 Zivotne sredine (sl.glasnik RS
38/2011) pri inhalaciji kratkozive¢ih potomaka radona (*?Rn) i torona (*°Rn) granice radioaktivne
kontaminacije vazduha izrazavaju se kao granice izlaganja ukupnoj energiji emitovanih alfa
Cestica, odnosno mese¢nog izlaganja radonu. Granice godi$njeg unoSenja inhalacijom potomaka
radona (*?Rn) i potomaka torona (*°Rn), za profesionalno izlozena lica utvrdene su u Tabeli 1.8.
koja je odStampana uz ovaj pravilnik i ¢ini njegov sastavni deo.

Odnos doze i izlaganja radonu i potomcima predstavlja dozni konverzioni faktor DCF za
radon (DCF = Doza / PAEC t), gde je t vreme inhalacije. Vrednosti ovih doznih faktora su
dobijene na osnovu epidemioloskih studija koje su sprovedene na rudarima iz rudnika uranijuma.
U publikaciji ICRP 65 se predlaze vrednost 5 mSv/WLM za profesionalno izlaganje i 4
mSv/WLM za izlaganje stanovniStva [20]. Doza koju pojedinac primi od radonovih
kratkozive¢ih potomaka se izra¢unava mnozenjem srednje vrednosti izlaganja u WLM sa
faktorom 5 mSv/WLM Kkoji predstavlja srednju vrednost efektivne doze po jedinici izlaganja
radonovim potomcima predlozenu od strane UNSCEAR (United Nations Scientific Committee
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on the Efects of Atomic Radiation). Na taj nacin se moZze proceniti efektivna doza koju je
odredeni pojedinac primio udisanjem radona i njegovih kratkozivec¢ih potomaka.

Tabela 1.8 Sl.glasnik RS 38/2011: Granice unoS$enja i izlaganja za potomke radona i torona [21]

Vrednost za Vrednost za

Veliina Jedinica potomke radona potomke torona

Godisnji prosek tokom 5 godina

Unosenje ukupne energije

emitovanih alfa ¢estica ! 0,017 0,051
Izlaganje ukupnoj energiji 3 him® 0014 0.042
emitovanih alfa ¢estica ! :
WLM 40 12

Maksimum u pojedina¢noj godini

Unosenje ukupne energije

emitovanih alfa Cestica J 0,042 0,127
Izlaganje ukupnoj energiji 3 him® 0.035 0.105
emitovanih alfa Cestica ! '
WLM 10 30

» Kada je poznat dozni konverzioni faktor DCF, efektivha doza H koju prime npr.
profesionalna izlozena lica (radnici) od udisanja radona 1 potomaka moze se proceniti na
osnovu izmerene koncentracije aktivnosti radona [37]:

=S&nf o L DCF (1.23)
aroo 170

gde je Crn koncentracija aktivnosti radona u vazduhu [Bg/m®] mereno razligitim mernim
tehnikama na radnom mestu, F je faktor ravnoteze izmedu radona i potomaka, t je vreme
izlaganja radnika (6 h po radnom danu) i DCF je dozni konverzioni faktor. Kada je koncentracija
aktivnosti potomaka u vazduhu poznata Crapp U [Ba/m?] tada ta izmerena vrednost zamenjuje
izraz CrnxF u jednacini (1.23). Ukoliko nije odreden faktor ravnoteze izmedu radona i potomaka,

tada ICRP-65 preporucuje da se koristi vrednost 0.40.
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» Faktor ravnoteze F - definiSe se kao kolicnik ravnotezne ekvivalentne koncentracije
radona Ceq [Ba/m?] i izmerene koncentracije radona u vazduhu Co [Ba/m’]:

F = CeyCo (1.24)

> Ravnotezna ekvivalentna koncentracija radona C.q (engl. equilibrium equivalent
concentration EEC) odnosi se na neravnoteznu smeSu kratkozive¢ih radonovih
potomaka u vazduhu i to je ona koncentracija radona u radioaktivnoj ravnotezi sa
kratkozive¢im potomcima koji imaju istu koncentraciju ukupne energije alfa cestica kao
1 neravnotezna smesSa na koju se EEC odnosi. Skra¢ena oznaka za EEC je Ceq.

C,,=0105C; + 0515C, + 0380C; (**Rn niz) (1.25)
C,, =0913 ¢, +0.087 G, (**°Rn  niz) (1.26)

gde su Cy, C, i C3 koncentracije aktivnosti za potomke **®Po, ***Pb i **Bi iz niza radona
respektivno i #**Pb i ??Bi (C; i C,) iz niza torona.

Ravnotezna koncentracija moze se lako po potrebi prevesti u koncentraciju ukupne
energije alfa Cestica (PAEC) na slede¢i nacin:

Bg _ —em _ 2232
1—=55610""— =027 mWL (**Rn) (1.27)
122 =76 1072 = 3.64 mWL (toron) (1.28)

Za procenu godisnje efektivne doze od radona i1 njegovih potomaka prema [22] moze se
koristiti sledeca formula:.

Dose[nSv]=Cy(&; + £4F)-O, (1.29)

gde je Cy is srednja godisnja koncentracija radona u Bg/m®, & (0.17 nSv/h po Bg/m?) i &
(9 nSv/h po Bg/m®) su konverzioni faktori za radon i kratkoZiveée potomke respektivno utvrdeni
na osnovu epidemioloskih studija, F je faktor ravnoteze izmedu radona i potomaka (F = 0.4 za
zatvorene prostorije i F=0.6 na otvorenom) i O je okupacioni faktor (vreme koje prose¢an ¢ovek
provede u zatvorenom prostoru u toku jedne godine (O =7000 h u zatvorenom i O=1760 h na
otvorenom).

Za toron UNSCEAR 1993 Report predlaze vrednosti 0,11 nSv po Bg/m®, dok su
vrednosti za potomke torona modifikovane ICRP 66 publikacijom i iznose 40 nSv po Bg/m® i u
zatvorenim prostorijama i na otvorenom.

Neke od ovih dozimetrijskih veli¢ina je lako odrediti ako su izmerene aktivnosti
pojedinih potomaka i radona u vazduhu, medutim u najveéem broju slucajeva koncentracije
aktivnosti potomaka nisu poznate, tako da se doza procenjuje na osnovu faktora ravnoteze,
odnosno relativnog odnosa koncentracije radona i potomaka. PoSto na faktor ravnoteze veliki
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uticaj imaju uslovi sredine, klimatski faktori, kao i ventilacija, zbog toga je neophodno odrediti
faktor ravnoteze za svaki realan slucaj procene dozimetrijskih veli¢ina.

1.3.5 Dozni konverzioni faktori i koncept AMAD

Procena efektivne doze respiratornog trakta po jedinici izlaganja “?Rn se moze izvesti na

osnovu analize informacija o distribuciji veli¢ine aerosola, frakciji nepripojenih radonovih
potomaka aerosolima u vazduhu, brzini udisanja, udelu talozenja u disajnim putevima, brzini
CisS¢enja preko mukusa 1 lokaciji ¢elija meta. Takve procene zavise od koriS¢enog modela i
obavezno ukljucuju velike nesigurnosti od ulaznih podataka i aproksimacija ugradenih u
odgovaraju¢e modele za ra¢unanje.

Sa druge strane autori Birchall and James [23] su razvili dozimetrijski pristup za
izraCunavanje doznih faktora DCF i predlazu vrednost od 15 mSv/WLM kao najbolju procenu za
vazduh u zatvorenim prostorijama. Ova vrednost je tri puta veéa od preporucene, razlog tome je i
veliki doprinos nepripojene frakcije. Nepripojeni (slobodni) radonovi potomci su ultrafini
klasteri malih dimenzija (< 10 nm) u vecini slucajeva pozitivno naelektrisani i hemijski aktivni.
Verovatno€a talozenja potomaka u ljudskim plu¢ima je znatno veca za nepripojene nego za
pripojene potomke. Koncentracija nepripojene frakcije u vazduhu zavisi od viSe parametara i
krece se od 0.3 do 33% .

Nepripojena frakcija radonovih potomaka se izrazava preko udela u ukupnoj energiji alfa
Cestica fy, (unattached — nepripojeni). Medijana nepripojene frakcije u ku¢ama iznosi fy, = 0.05
[24], ali moze da varira za faktor 2 u zavisnosti od lokalnih izvora ili filtracije vazduha. Prema
[25] dozni konverzioni faktor DCF je linearna funkcija nepripojene frakcije:

DCF (f,) =11.35+ 043 f,, (1.30)

Naravno ova zavisnost doznog konverzionog faktora od nepripojene frakcije se moze i
dvojako izraziti ako se uzme u obzir i na€in udisanja vazduha (disanje na usta ili dianje na nos).
U literaturi se moze prona¢i [26] da Porstendorfer predlaze sledece izraze za ratun DCF u
zavisnosti od disanja na usta i disanja na nos:

disanje na usta DCF=101% f,,+ 67 X(1—f,) (1.31)
disanje na nos DCF=23 X f,,+ 62 X(1—f,) (1.32)

Za naucna istrazivanja publikacija ICRP 66 preporucuje upotrebu samo izrac¢unatih
konverzionih faktora. AMAD koncept koji se danas najéesce primenjuje za izratunavanje doznih
konverzionih faktora za radon i toron zasniva se na odredivanju medijane raspodele dijametara
radioaktivnih aerosola u vazduhu - AMAD, u literaturi se sre¢e i oznaka AMD (engl. activity median
diameter).

Relativna raspodela radioaktivnih aerosola Ac(d)/ZAc(d) (d je dijametar Cestica aerosola
u vazduhu) zavisi od koeficijenta pripajanja aerosolima B(d) i relativne raspodele po veli¢ini
prirodnih aerosola AZ(d)/2AZ(d) na sledeci nacin [27]:
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Ac(d) _ B(d) Az(d)

B TAc(d) B IA Z(d)

gde je [ srednji koeficijent pripajanja koji je konstantan parametar za jednu vrstu
aerosola.

(1.33)

Postoji veliki broj teorijskih i eksperimentalnih istraZivanja ove raspodele u zavisnosti od
koeficijenta pripajanja i za radon i za toron. Relativna raspodela po veli¢inama nepripojenih
radonovih potomaka (klastera) je funkcija dijametara klastera i zavisi od vlaznosti vazduha,
prisutnih gasova u vazduhu i raspodele naelektrisanja u vazduhu. Dimenzije klastera se odreduju
na osnovu merenja koeficijenta difuzije slobodnih radonovih potomaka. U literaturi postoje
podaci za takva merenja u zatvorenim prostorijama sa visokim sadrzajem radona [28, 29, 30]. U
vecini slu¢ajeva ove raspodele se mogu aproksimirati sa tri log-normalne raspodele, pri ¢emu su
raspodele odredene sa medijanom dijametara aerosola (AMAD), geometrijskom standardnom
decvijacijom (oQ) i slobodnom frakcijom radonovih potomaka (f,,): AMAD vrednosti su 0.60
nm, 0.85 nm i 1.3 nm respektivno (slika 1.11 a) [31]. Na mestima sa visokom koncentracijom
radona i/ili visokim sadrZzajem vlage u vazduhu raspodela sa AMAD vredno$¢u od ~1.3 nm
izostaje (slika 1.11 b). Moguce objasnjenje je da u ovakvim slucajevima brzina neutralizacije
raste sa porastom vlaznosti i koncentracije radona u vazduhu.
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Slika 1.11 levo: a) Relativna raspodela nepripojene frakcije po veli¢ini u vazduhu zatvorenih
prostorija; desno: b) Relativna raspodela nepripojene frakcije po veli¢ini u vazduhu stanice za
napajanje vodom sa visokom koncentracijom radona i velikom vlaznosc¢u

Radonovi potomci u vazduhu se pored nepripojene (slobodne) frakcije nalaze i u
pripojenoj formi u vidu radioaktivnih aerosola ve¢ih dimenzija (10 — 1000 nm). Relativna
raspodela po veli¢inama za ovakve Cestice u vazduhu ima tri oblika ili modula: jezgroviti
(AMAD: 30 — 40 nm), akumulacioni (AMAD: 250 — 450 nm) i grubi oblik (AMAD: 2000 - 6000
nm). Na otvorenom dominira akumulacioni oblik raspodele aerosola, dok je u zatvorenim i slabo
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ventiliranim prostorijama bez dodatnih izvora aerosola — kao $to je duvanski dim ili kuvanje
AMAD ili medijana raspodele pomerena ka nizim vrednostima (100 - 200 nm), videti na slici
1.12 [31]. U takvim uslovima, grubog modula aerosola gotovo i da nema zbog izraZzenog
talozenja velikih Cestica aerosola na povrSine zidova u prostoriji. Koris¢enje elektricnih motora,
otvorenog plamena ili elektri¢nih grejalica dovodi do proizvodnje aerosola manjih dimenzija oko
50 nm, dok duvanski dim stvara aerosole dijametra od 300 nm. U svakom od ovih slucajeva se
raspodela aerosola po veli¢inama moze predstaviti log-normalnom raspodelom sa geometrijskom
standardnom devijacijom sa pribliznom vrednos$¢u 2 [1].

2 lzpb

accumulation made
A
l\

! f

I\
\

\

06

04 4

t
{
f \
f \
t \
¥

1/Cy" & Coib(log d)

\
02 4 ',' \
nucleation mode" \

1 1
10 100 1000 10000

Particle diameter (nm)

Slika 1.12 Relativna raspodela radioaktivnih aerosol ??Pb merena u zatvorenom prostoru (------- )
i na otvorenom ( )

Brzina udisanja vazduha je takode znacajan dozimetrijski faktor jer definiSe zapreminu
vazduha unetu u pluca. Ovaj faktor zavisi od stepena aktivnosti pojedinca, razlikuje se za polove
i za uzrast i nije ga lako izmeriti. U literaturi postoje vrednosti koje su vremenom modifikovane i
najbolja procena je 22,2 m*/d za odraslog muskarca i 17,7 m®/d za odraslu Zensku osobu [1]. Na
slici 1.12 date su zavisnosti doznog konverzionog koeficijenta od medijane raspodele
radioaktivnih klastera nepripojeni radonovih potomaka u vazduhu za razli¢ite vrednosti brzine
udisanja i za razli¢ite vrednosti nepripojene frakcije [1].
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Slika 1.13 levo: a) Zavisnost doznog konverzionog koeficijenta od AMAD-a [nm] za
nepripojenu frakciju f,,=0,05 i razli¢ite brzine udisanja (oralno i nazalno disanje); desno b)
Zavisnost doznog konverzionog koeficijenta od AMAD-a [nm] za brzinu udisanja 0,6 m*/h za
razli¢ite nepripojene frakcije fyn

Na osnovu epidemioloskih studija koje obuhvataju izlaganje radonu u podzemnim
rudnicima i ostalim kancerogenim aerosolima, kao Sto je dim cigarete, 75% tumora pluca je
lokalizovano u bronhijalnom stablu na mestima grananja i 15% u parenhimu, u oblasti izmene
gasova [1]. Dozimetrija udahnutog radona i radonovih potomaka je stoga usmerena na celije
bronhijalnog epitela i poznavanje fizickih i bioloskih parametara koji uti¢u na dozu koju prime
ove Celije od alfa zracenja: distribucija veli¢ine aerosola, udeo nepripojenih potomaka, brzina
udisanja i dubina na kojoj se nalaze Celije meta u tkivu. Mesto taloZenja radonovih potomaka u
plu¢ima, kao i aktivnost deponovana u plu¢ima zavisi u velikoj meri od veli¢ine udahnutih
Cestica.

U sluc€aju inhalacije, zbog kompleksnosti anatomije respiratornog trakta 1 samih procesa,
ne postoji jedinstven model za izraCunavanje doze na osnovu izmerenih koncentracija aktivnosti
kriti¢nih radionuklida u vazduhu. Doza koju prime razli¢iti delovi respiratornog sistema ¢e se
znatno razlikovati u zavisnosti od raspodele veli¢ina radioaktivnih ¢estica udahnutog vazduha.
ICRP 66 daje reviziju modela respiratornog trakta iz publikacije ICRP 30 na osnovu novih
saznanja ne samo iz anatomije i fiziologije respiratornog trakta koja su tada bila dostupna, nego i

na osnovu boljeg poznavanja depozicije, ¢is¢enja i bioloskih efekata udahnutih radioaktivnih
Cestica.

Novi dozimetrijski model je proSiren eksplicitno na sve ¢lanove populacije 1 uzima u
obzir specifi¢nosti razli¢itih uzrasta (bebe od 3 meseca, deca od 1, 5, 10 i 15 godina starosti 1
odrasli). Osnovna razlika izmedu dva modela je u tome da model iz publikacije ICRP 30
podrazumeva odredivanje srednje doze za cela plu¢a, dok novi model izra¢unava doze za
specificna tkiva. Dijagram respiratornog trakta po modelu ICRP 66 prikazan je na slici 1.14.

Radioaktivni aerosoli sa dijametrima u intervalu od 0.1 do 10 nm se najbolje taloze u
ljudskim plu¢ima. Aerosoli ve¢ih dimenzija se zadrzavaju u nosu i usnoj duplji ne dopiru¢i do
osetljivog respiratornog epitela bronhijalnog stabla. Najosetljivije na zracenje su ¢elije bazalnog i
sekretornog sloja i potrebno je izraCunati energiju predatu ovim slojevima. Polozaj ovih ¢elija u
epitelu je od izuzetnog znacaja za proraun apsorbovane doze u njima posto je domet alfa Cestica
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u tkivu 48 um (6 MeV) i 71 um (7.69 MeV). Zid bronhije/bronhiole sastoji se iz nekoliko
slojeva: sa unutrasnje strane se nalazi sloj sluzi (mucus), ispod su cilije i nakon sloja ispunjenog
fluidom i tkivom nalazi se epitel sa slojem sekretornih i bazalnih ¢elija. Ispod sloja bazalnih
¢elija nalazi se bazna membrana i krvni sudovi.
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1.14 ICRP 66 Model ljudskog respiratornog trakta [32]

Dozimetrijski model ljudskih pluéa je kompleksan model koji se sastoji iz slede¢ih
segmenata [33]:
geometrijski model traheo-bronhijalnog stabla i pulmanornog dela,
matematicki tretman depozicije aerosola na unutra$njim zidovima vazdus$nih puteva
(bronhija i bronhiola),
bioloski model transporta nataloZzenih radonovih potomaka, ¢iS¢enjem ili prenosom u krv,
model raspodele ¢elija mete i
prorac¢un apsorbovane energije (doze).

YVVV VY
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ICRP 30 model odreduje dozne konverzione faktore za 1 pum AMAD, ali daje i
mogucnost za izraCunavanje doznih konverzionih faktora za razli¢ite vrednosti AMAD-a. ICRP
66 model je znatno kompleksniji i potrebni su kompjuterski programi [25] (npr. LUDEP — Lung
Dose Evaluation Program ili RADEP — Radon Dose Evaluation Program, ModelLung) za
izraCunavanje efektivnih doza uz mogucée ispitivanje zavisnosti doze od raznih relevantnih
parametara kao Sto su: dijametar aerosola AMAD; brzina udisanja; faktor ravnoteze radona i
potomaka; slobodna frakcija itd.

Dozni konverzioni faktori za pojedinacne radionuklide iz torijumovog i uranijumovog
niza, kao i za celokupne nizove su dati u Tabeli 1.9. Dozni konverzioni faktori su ocekivane
efektivne doze izrazene u mSv/Bq za pojedinacene radionuklide, a za celokupne nizove jedinica
za ocekivane efektivne doze je mSv/adps (alfa raspad u sekundi).

Tabela 1.9 Inhalacioni konverzioni dozni faktori za pojedinac¢ne radionuklide i nizove
uranijuma i torijuma za razlicite vrednosti AMAD [35]

AMAD

Radionuklidi Tip* 1 pm 5 pm 10 pm

Niz torijuma
**Th S 2,3x107 1,2x10% 8,1x10°
“Ra M 2,6x10° 1,7x10° 9,7x10™
5Th S 3,9x107 3,2x1072 1,8x10°
*’Ra M 2,9x10° 2,4x10° 1,2x10°
Niz uranijuma
U S 7,3x10° 5,7x10° 3,5x10°
U S 8,5x10° 6,8x10° 4,2x10°
*'Th S 1,3x107 7.2x10° 5,2x10°
“’Ra M 3,2x10° 2,2x10° 1,5x10°
“Pb F 8,9x10™ 1,1x10° 9,4x10™
“Po M 3,0x10° 2,2x10° 1,1x10°
Th koncentrat® M 3,6x107 2,6x107 1,5x10
Th koncentrat? S 3,1x107 2,2x1072 1,3x1072
Th praSina
Th - niz 1,3x10 9,7x107 5,7x107
PraSina uranijuma

28 - niz 6,2x107 4,5x10° 2,9x10°

1 _ F - brza apsorpcija iz respiratornog trakta u krv
M — umerena apsorpcija iz respiratornog trakta u krv
S —spora apsorpcija iz respiratornog trakta u krv

2 _ Podrazumeva sveZe separisan torijum (22Th + **Th)
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ANEKS | - JEDINICE DOZIMETRIJSKIH VELICINA ZA PROCENU DOZA OD
RADONA | KONVERZIONI FAKTORI ZA PRETVARANJE JEDINICA

Konverzioni faktori i jedinice merenja:

1Bq =1 raspad u sekundi (s
Altiviost 1Ci :3.7x101°38q
1pCi/l =37 Bg/m
1 Bg/kg =0.027 pCi/g
1WL =1.3x10° MeV/L
PAEC =2.08x10° J/m°
1 mWL =20.8 nJ/m®

Potomci radona
222Rn i torona

EEC (**Rn)
EEC (*°Rn)
za “’Rn EEC [Bg/m’]

=0.104C[***P0]+0.517C[***Pb]+0.379C[**Bi]
=0.913C[***Pb]+0087C[***Bi]
=3700 x PAEC [WL]

220Rn PAEC [nJ/m®] =5.62xEEC[Bg/m’]
za °Rn EEC [Bg/m®] =276 x PAEC [WL]
PAEC [nJ/m®] =75.4xEEC[Bq/m’]
32225, =2.81nd/im® PAEC za F=0.5
LBA/m™ RN 1 35x107 Wi

Faktor
ravnoteze
F=EEC/CIRn]

1 pCi/l **Rn
1 Bg/m® ?°Rn

1 pCi/l °Rn

=5.0x10° WL za F=0.5

=3.77 nJ/m*® PAEC za F=0.05
=1.81x10* WL

=6.7x10" WL za F=0.05

Izlaganje

1WLM

rade¢i 170h mesec¢no za
jednu godinu na WL
ziveci 1 godinu na WL
(100% boravka)

=1 WL za 170h
=3.54x10° J h/m?

=12 WLM

=51.5WLM
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za 1 godinu izlaganja za 100% boravka; F=0.5 za ?’Rn; F=0.05 za “’Rn

=2.81 nJ y/m°=2.46x10" J h/m’
=7.0x10° WLM

Izlaganje (1 pCi/l ?Rn) =0.26 WLM
— 3 -5 3
Izlaganje (1 Bg/m® 2°Rn) =3.77 nJ y/m°=3.30x10™ J h/m

1zlaganje (1 Bg/m® “*Rn)

=9.3x10° WLM
Izlaganje (1 pCi/l *’Rn) =0.35 WLM
1Gy =1J/kg
Doza
1Gy =100 rad
Ekvivalentna 1Sv =100 rem
doza
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GLAVA 2. Gama spektrometrijska metoda ispitivanja
radioaktivnosti

Niske aktivnosti u uzorcima iz zivotne sredine se mogu detektovati samo pomocu izuzetno
osetljivih instrumenata, pa se za ispitivanje radioaktivnosti najvise koristi gama spektrometrija sa
poluprovodni¢kim detektorima, koja omogucéava identifikaciju 1 kvantitativno odredivanje
velikog broja radionuklida - gama emitera u raznovrsnim matricama. Visoka rezolucija
poluprovodnic¢kih detektora omogucava relativno brzu i preciznu identifikaciju radionuklida i
odredivanje njihove aktivnosti na principu konvertovanja upadne energije gama zraCenja u
elektricne signale razlicite visine. Danas gama spektrometrija predstavlja najrasprostranjeniju
nuklernu analiticku tehniku u raznim oblastima istrazivanja: monitoring nuklearnih postrojenja,
medicinska fizika, nuklearna medicina, radioekologija, ispitivanje materijala, geologija,
industrija, poljoprivreda, biofizika i sl.

Jo§ jedna od prednosti gama-spektrometrije u odnosu na ostale analiti¢ke nuklearne tehnike
je nedestruktivna i jednostavna priprema uzoraka. Alfa spektrometrija, na primer zahteva slozenu
i dugotrajnu proceduru pripreme uzorka u obliku veoma tankog sloja ili hemijskih rastvora sa
odgovaraju¢im scintilatorom. Tehnika gama spektrometrije je danas dominantna univerzalna
tehnika za merenje koncentracije jezgara gama emitera, pretezno bas zbog toga jer se prihvatljivi
pragovi detekcije mogu postici bez ikakvog hemijskog tretmana uzorka.

Metode brojanja i identifikacije nuklearnih dogadaja zasnivaju se na detekciji i registraciji
efekata interakcije naelektrisanih Cestica (a, B) ili zracenja (y, X) koje nastaje kao posledica
radioaktivnog raspada jezgara pojedinih nuklida sa materijalom detektora. Pored brojanja
pojedina¢nih dogadaja raspada, mogucée je i odredivanje vrste emitovanih Cestica/zracenja,
njihove energije, pa time 1 identifikacija pojedinih radionuklida u njihovoj smesi (spektroskopija
Cestica/zracenja). Poznavajuéi aktivnost uzorka ili preparata A (broj raspada u jedinici vremena)
uvek je moguce izracunati broj prisutnih radioaktivnih jezgara N, naravno, uz preduslov da je
poznata verovatnoca raspada — konstanta radioaktivnog raspada A, ili sa njom direktno povezan
period polu-raspada T:

A=Nz=NTE 2

Gama-spektrometrijska metoda se dominantno zasniva na upotrebi visoko rezolucionih
poluprovodnickih detektora najc¢eS¢e kristala germanijuma visoke radioCistoe (HPGe)
planarnog, koaksijalnog tipa ili u obliku jame [36, 37]. Metoda podrazumeva sledece procedure:

» priprema uzoraka,
» kalibracija efikasnosti,

» merenje i obrada podataka i
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» izveStavanje 0 rezultatima merenja.

Kako bi uzorak bio reprezentativan, uzorkovanje mora zadovoljiti Citav niz specifi¢nih
zahteva radi obezbedivanja komparativnosti rezultata merenja, koja se vrSe u razlicite svrhe. Za
pojedine tipove uzoraka iz prirodne sredine, u literaturi postoji Citav niz detaljno razradenih
protokola uzorkovanja [38].

Pripremu uzorka za merenje treba tretirati kao izvor moguce greske, koja kasnije ne moze
biti eliminisana ni najpazljivijim merenjem na pouzdanom detektoru/spektrometru. U tom smislu
imaju prednost nativni uzorci, ako je koncentracija aktivnosti radionuklida dovoljno velika, odn.
ako je granica detekcije instrumenta dovoljno niska. Kod ¢évrstih uzoraka koji sadrze mnogo
vode, znatno koncentrisanje se moze posti¢i ve¢ samim susenjem na 105°C, $to nece poremetiti
sadrzaj nijednog prirodnog radionuklida, osim tricijuma i radona. Kako i najjednostavnija
priprema voluminoznih uzoraka pretpostavlja homogenizaciju, dakle, mrvljenje, sprasivanje,
mesanje, radon ne moze ostati u potpunoj ravnotezi sa radioaktivnim nizom ni u kom slucaju.
Ipak, naknadna ravnoteza se moZze posti¢i hermetickim zatvaranjem uzorka pre merenja na
vreme od oko 10 poluZivota, §to za ?’Rn iznosi oko 40 dana.

Merenja niskih aktivnosti u prirodnim uzorcima zahtevaju adekvatnu zastitu detektora od
pozadinskog zracenja okoline i dobro poznavanje efikasnosti detektora za uzorke velike
zapremine. Pod pozadinskim zracenjem ili fonom podrazumeva se kosmicko zracenje, prirodni i
vestacki radionuklidi u neposrednoj okolini detektora, ali i u samom materijalu detektora. Zastita
koja se koristi da bi se snizio fon moze biti pasivna (sloj teskih metala sa velikim rednim brojem
Z radi $to jaCe atenuacije gama zraCenja odredene debljine) ili aktivna (detektori u
koincidentnom ili antikoincidentnom rezimu rada sa osnovnim detektorom), dok najbolji sistemi
zastite podrazumevaju kombinaciju ova dva tipa zastite. Pasivna zastita se ¢esto oblaZe sa tankim
unutra$njim slojevima metala koji umanjuju backscattering efekat — npr. sloj bakra i kalaja koji
apsorbuju X zraCenje nastalo u interakciji ambijentalnih fotona sa materijalom zastite, npr.
olovom. Uzorak se postavlja unutar zaStite na odgovarajuem rastojanju od detektora u
zavisnosti od geometrije uzorka i ocekivane brzine brojanja.

2.1 Gama-spektrometrijski sistemi

Poluprovodnicki detektor hladen teénim azotom, niskofonska zastita, visoki napon i
elektricni moduli neophodni za procesuiranje signala (predpojacavac, linearni pojacavac,
analogno digitalni konvertor ADC, visekanalni analizator MCA), PC rafunar za snimanje i
vizuelizaciju podataka, kao i odgovarajuci softverski paket za obradu spektara i proracun
aktivnosti Cine jedan savremen niskofonski gama-spektrometarski sistem. U ovakvom
spektrometarskom sistemu fotoni emitovani iz uzorka interaguju sa kristalom germanijuma i
proizvode signale. Amplituda signala je proporcionalna energiji fotona apsorbovanih u Ge i
svaki signal se pojacava, uobli¢ava i sortira prema visini kako bi se dobio spektar upadnih fotona
(odbroj po jedinici energije). Ukoliko je sistem kalibrisan na osnovu energije signala mogu se
identifikovati radionuklidi i odrediti njihova gama aktivnost (u bekerelima Bq).
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| pored jednostavnosti pripreme uzorka postoji niz korekcionih faktora koji se moraju
uzeti u obzir prilikom gama-spektrometrijskih merenja: gubitak signala usled pile-up efekta (za
velike brzine brojanja), koincidentno sumiranje (i sluc¢ajno i kaskadno), korekcija na raspad
izvora, atenuacija fotona usled interakcije sa izvorom i sl.
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Slika 2.1 Blok Sema osnovnog gama spektrometarskog sistema [40]

Nuklearna elektronika se danas proizvodi u obliku standardizovanih NIM modula
(Nuclear Instrumentation Module) u pogledu dimenzija i napajanja (slika2.2). Kola za osnovnu
obradu signala, kao Sto su pojacivac, diskriminator itd., prave se u odvojenim modulima sa
standardizovanim mehanickim i elektriénim specifikacijama. Na ovaj nacin su veoma prakticni
jer mogu da se povezuju po zelji, i tako kreiraju razne merne konfiguracije upotrebom istog seta
modula. Uz to, posto su fizicke i elektri¢ne specifikacije standardizovane u celom svetu, moduli
iz razli¢itih laboratorija mogu da se razmenjuju jer su kompatibilni.

Slika 2.2 NIM modularna elektronika
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Osnovna uloga predpojacavaca (Preamplifier) je da pojaca slabe signale iz detektora
nastale u interakciji sa gama zra¢enjem i da ih sprovodi do pojac¢avaca uz dodavanje $to manje
Suma. Zbog toga je lociran neposredno uz detektor i obezbeduje spoj visoke impedance sa
detektora i niske impedance koaksijalnih kablova koji vode do pojacavaca koji moze biti daleko
distanciran od detektora. NajéeS¢e su u upotrebi predpojacivaci osetljivi na naelektrisanje
(charge sensitive) sa RC povratnom spegom (resistive feedback) koji skidaju naelektrisanje sa
kondenzatora i pripremaju ulaz za sledece signale. Na taj nacin se formiraju naponski signali sa
amplitudom koja odgovara upadnoj energiji i repom ¢ije je vreme opadanja relativno dugo u
odnosu na vreme porasta (slika 2.3). Moderni predpojacavaci koriste opticku povratnu spregu
(optical feedback) koja povecava Sirinu signala i smanjuje Sum.
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2.3 Oblik izlaznog signala sa RC feedback perdpojacavaca [44]

Pojacava¢ (Amplifier) sluzi za pojacavanje i oblikovanje signala pri ¢emu odrzava
proporcionalan odnos visine signala izmedu ulaza i izlaza (linearan pojacavac). Oblikovanje
signala do uskih optimalnih oblika sa najmanjim uticajem Suma je neophodna priprema za dalju
analizu signala po visini u diskriminatoru 1 pojacavac za visokorezolucionu spektrometriju treba
da obezbedi sledece performanse: pol-nula otkazivanje (pole-zero cancellation), restauracija nule
(baseline restoration), a takode i odbacivanje pile-up efekta - nagomilavanja signala (naredni
signal jase na repu prethodnog signala). Najrasprostranjeniji nacin oblikovanja signala je
filtriranje signala po niskim i visokim frekvencijama uzastopnim prolaskom signala kroz CR
diferencijator i RC integrator. Optimum se postize za jednake konstante diferencijacije i
integracije i podesavanjem vremenskih konstanti. na spektroskopskim pojacavadima.

Jedan od nezeljenih efekata kod RC oblikovanja signala je pojava podbacivanja signala
ispod nule (“undershoot™) koji se veoma sporo vra¢a na nulu. Problem predstavlja sledeci signal
koji se superponira na njega i kreira amplitudni defekt, vrednost za koliko se amplituda pokazuje
manjom. Ovaj problem se otklanja u pol-nula kolu za otkazivanje, tj. promenjivim otpornikom
vezanim paralelno sa kondenzatorom u CR kolu (slika 2.4) [41].

| pored ove ispravke mogu se pojaviti undershoot-ovi koji iako su mali viSestruko se
nagomilavaju. Zbog ovoga sama osnovna linija (baseline) fluktuira (slika broj 2.6) [41]. Ovo
otklanjaju dodatna kola koja se nadovezuju na izlaz, koja restauriraju osnovnu liniju (baseline
restoring) koja skrac¢uje vreme nestajanja undershoot-a tako sto se kondenzator uzemlji odmah
nakon prolaska signala.
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Slika 2.5 Pol-nula otkazivanje nule [41] Slika 2.6 Pomeranje nule za velik odbroj

Problem pile up — a ili sluéajnih koincidencija gde se dva ili viSe gama zraka detektuju
simultano usled toga $to upadaju u istu $irinu izlaznog signala sa pojacavaca i ne mogu da se
razdvoje kao razli¢iti dogadaji se otklanja tako Sto se paralelno sa normalnim oblikovanjem
signala povezuje grana sa brzim diferencijatorom i diskriminatorom koji stvara logicke signale
za sprecavanje analize pile up impulsa (slika 2.7).
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Slika 2.7 Blok Sema pojacavaca za gama-spektrometrijske sisteme — levo; Princip rada sistema
za odbacivanje pile-up-a u spektroskopskom pojacavacu — desno [37]

Na slici 2.8 se moze videti na koji na¢in kolo za odbacinje pile-up (pile up rejection —
PUR) doprinosi kvalitetu gama spektra °’Co za velike brzine odbroja (50 kcounts/s).
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Slika 2.8 Spektar °’Co na 50 kcps i 4 ms shaping [42]

Analogno-digitalni konvertor (Analogue-to-digital converter) ADC je uredaj koji
transformiSe informaciju u formi analognog signala u odgovaraju¢i digitalni broj — meri
maksimum amplitude analognog ulaznog signala i pretvara izmerenu vrednost u digitalni broj.
Na osnovu dva mehanizma konvertovanja signala razlikujemo Wilkinson-ov ADC i ADC
sukcesivnih aproksimacija.

ViSekanalni analizator (Multi channel analyser) MCA razvrstava i sortira dobijene
digitalne brojeve iz ADC-a po odgovaraju¢im adresama, odnosno kanalima tako §to uzima ovaj
broji pristigle impulse te visine. Na ovaj na¢in ulazni impulsi se sortiraju u memoriji prema visini
i odbroju na datom kanalu. Ukupan broj kanala, tj. stepen konverzije (conversion gain),
predstavlja rezoluciju MCA. MCA za germanijumske sisteme sadrzi 4096 kanala (4K
rezolucija), 8192 kanala (8 K rezolucija) ili 16384 (16 K) kanala. Ako stepen konverzije
odgovara 0,25 keV/kanalu tada se koristi 8 K MCA, pri ¢emu se pokriva energetski region od 0
do 2000 keV. Svaki kanal ima kapacitet da snimi najmanje 106 signala.
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Slika 2.9 Integralna linearnost kao odstupanje od idealnog odgovora (visina signala / broj kanala)
— levo; Diferencijalna linearnost — mera stalnosti Sirine kanala — desno [37]
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Idealan odgovor ADC-a bi bila strogo linearna zavisnost visine ulaznih signala od broja
kanala u koje se smesta digitalni odbroj koji odgovara visini signala. Mera odstupanja od ove
linearnosti kod komercijalnih ADC-a se moze predstaviti u obliku integralne i diferencijalne
linearnosti (slika 2.9)
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Slika 2.10 Blok $ema visekanalnog analizatora MCA

Na slici broj 2.10 data je Sema MCA, gde se vidi da sustinu analizatora ¢ini ADC
konverter. Da bi se u njemu obezbedilo brze konvertovanje analognog u digitalni signal, obi¢no
se prethodno signal oblikuje u selektivnom pojacavacu ili pomocu prosirivanja impulsa, da bi
ulazni signal imao $to bolje karakteristike Sirine signala i vremena porasta. Pored memorije,
razni modeli dodatno kombinuju i diskriminator ili SCA (jednokanalni analizator — Single
channel analyser), linearnu kapiju (linear gate), LT mera¢ (live time meter), ili cak
mikroprocesor za kori§¢enje podataka u memoriji. Vreme kada sistem nije dostupan za
procesuiranje signala naziva se mrtvo vreme DT (dead time) i predstavlja razliku realnog pravog
vremena RT (real time) i Zivog vremena LT (live time):

DT=RT-LT (2.2)

Brojanje LT i RT je omoguceno dodatnim kolom ispred ADC-a, tzv. ulaznom kapijom
(input gate) koja je zatvorena kada je ADC zauzet procesuiranjem signala (slika 2.11).
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Slika 2.11 Blok sema grane sa lineranom kapijom — levo; Blok-sema koja pokazuje kako ADC
vr$i kontrolu ulaznog signala i generiSe Zivo vreme LT i realno vreme RT - desno
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Savremeni gama-spektrometarski sistemi su opremljeni i sa stabilizatorima spektra koji
mogu biti analogni za niskorezolucione sisteme i digitalni za visokorezolucione sisteme i koji
otklanjaju smetnje od svih elektronskih komponenata od detektora do MCA nastale usled
temperaturske varijacije i promene brzine brojanja.

Kvalitet gama spektrometarskog sistema se izrazava preko granice detekcije, a to je
najniza aktivnost koja se moze detektovati za dati radionuklid prisutan u ispitivanom uzorku.
Faktori koji uticu na granicu detekcije su:

> efikasnost detektora izrazena kao osetljiva zapremina kristala detektora,
> koli¢ina uzorka koja se moze postaviti neposredno uz detektor,

> faktor redukcije fona i

»  vreme merenja uzorka.

Kod odredivanja efikasnosti detektora za uzorke velike zapremine izvestan problem
predstavlja atenuacija y-zraka u materijalu uzorka pre no $to stigne do detektora. Ovo je posebno
izrazeno na niskim energijama gama-zraka (<100 keV), jer je koeficijent atenuacije za takve
zrake relativno veliki. Standardni postupak Kkalibracije efikasnosti tada podrazumeva da
kalibracioni izvor ima istu geometriju i isti elementarni sastav kao uzorci kojima ¢e biti
odredivana aktivnost. Standardnu geometriju uzorka lako je odrzavati, medutim, za uzorke koji
se razlikuju po sastavu, trebalo bi imati seriju kalibracionih izvora odgovarajuéeg sastava, $to je
prakticno nemoguce. Stoga se pribegava raCunskoj korekciji efikasnosti detektora preko tzv.
efektivnog prostornog ugla. Od velikog je znacaja uporedivanje metodologije rada i rezultata
merenja pojedinih laboratorija, koje se najefikasnije ostvaruje postupkom interkomparacije
spektrometara na standardizovanim uzorcima sa istim specificnom aktivno$¢u radionuklida,
dobijenim deljenjem homogenizovanog uzorka odgovarajuéeg sastava i nivoa aktivnosti.

2.2 Oblik i komponente gama spektra

Primarni koncept gama spektrometrije je odrediti energiju i broj upadnih fotona. Spektar
fotona nekog izvora sastoji se od neizbeznog spektralnog kontinuuma 1 diskretnih linija male
Sirine. Istaknuta komponenta je vrh totalne apsorpcije (full energy peak) koji nastaje kada upadni
foton celokupnu energiju ostavi u detektoru i zbog toga daje korisnu informaciju. Koli¢ina
energije deponovana u materijalu apsorbera (tj.detektora) ¢e biti jednaka energiji fotona samo u
slede¢im slucajevima:

» fotoelektricni efekat u kristalu detektora — X zraci atoma detektora koji se emituju usled
preuredenja elektronskih omotaca nakon emisije fotoelektrona moraju biti apsorbovani u
kristalu. Oni koji izbegnu apsorpciju (eng. escape) doprinose vrhovima izbegavanja X
zraka (X ray escape peak) na spektralnom kontinuumu (slika 2.12) — vrhovi izbegavanja
X zraka igraju znacajnu ulogu kod Ge detektora samo na energijama manjim od 50 keV-
a,

» jedno ili vise sukcesivnih Komptonovih rasejanja praceno fotoelektricnim efektom;

» proizvodnja para elektron-pozitron praceno fotoelektricnom apsorbcijom oba
anihilaciona fotona kojima moze prethoditi jedno ili vise Komptonovih rasejanja.
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Kod visokoenergetskih fotona (E > 1022 keV) dolazi do stvaranja parova i emitovanja
anihilacionih fotona od 511 keV-a. Neki od anihilacionih fotona mogu iza¢i iz zapremine
detektora i na taj nacin izbe¢i detekciju. PoSto nije moguce razlikovati dva fotona nastala
anihilacijom pozitrona, mogucéi su sledeci scenariji [43]:

» oba anihilaciona fotona su totalno apsorbovana sto odgovara vrhu pune energije;
» samo jedan anihilacioni foton je apsorbovan dok je drugi izbegao iz detektora — vrh

jednostrukog izbegavanja (single escape event) i
» nijedan od dva fotona nije totalno apsorbovan — vrh dvostrukog izbegavanja (double

escape event).
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Slika 2.12 Detekcija fotona u Ge kristalu detektora i veza dogadaja sa gama spektra [43]:
1 - Fotoelektri¢ni efekat, 2- Proizvodnja para, 2,is- Anihilacija, 3 — Komptonovo rasejanje,

4- Izbegavanje Xge, 5 — Jednostruko izbegavanje, 6 — Dvostruko izbegavanje, 7 — Komptonovo
rasejanje: backscattering sa izbegavanjem rasejanog fotona, 8 — Spoljasnje Komptonovo
rasejanje — detekcija rasejanih fotona, 9 — Spoljasnje Komptonovo rasejanje — backscattering,
10 — Komptonovo rasejanje sa delimi¢no prikupljenim upadnim fotonom, 11- X Fluorescencija
materijala zastite, 12 — Detekcija elektrona iz izvora, 13 - Detekcija fotona od 511 keV-a —
proizvodnja para u materijalu zastite (ako je E>1,022 MeV)
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Dok fotoelektricni efekat dominira na niskim energijama, Komtonovo rasejanje je
najées¢i proces u kristalu Ge u energijskom intervalu od 150 keV do 9 MeV. Oni komptonski
rasejani fotoni ¢ija se energija apsorbuje u detektoru doprinose kontinualnoj raspodeli koja se
proteze od nulte energije do pune energije (slika br. 2.12).

Fotoni emitovani iz izvora interaguju sa materijalima u neposrednoj okolini detektora,
npr sa materijalom zastite (slika br. 2.12). Rezultuju¢i sekundarni fotoni, tj. X zraci, komptonski
rasejani elektroni i anihilacioni kvanti mogu dopreti do kristala i tako doprineti merenom
spektru. Posledica fotoelektricnog efekta je pobudeni atom koji emituje karakteristicne X zrake.
Zato se u spektru mogu uociti K i/ili L X zraci iz olovne zastite ili kolimatora, iz zlatnog
kontaktnog sloja na kristalu i iz elemenata iz matriksa uzorka. Komptonski rasejani fotoni iz
materijala u neposrednoj okolini detektora imaju energije u intervalu od E/(1+2E/mc®) i E, u
zavisnosti od ugla rasejanja. Preovladuju fotoni rasejani unazad (retro diffusee — na slici) i
proizvode vrh povratnog rasejanja blizu donje granice energetskog intervala. Za fotone visoke
energije anihilacioni kvanti koji prate proizvodnju parova u okolnim materijalim doprinose vrhu
na 511 keV-a. Doprinosi ovom vrhu nastaju i anihilacijom pozitrona u beta+ raspadu ispitivanog
radionuklida.

2.3 Kalibracija efikasnosti i energetska kalibracija

Kod primene gama spektrometrije u monitoringu radioaktivnosti zivotne sredine
potrebno je odrediti koncentracije aktivnosti radionuklida u uzorcima velike zapremine
(odnosno) mase kako bi se postigla zadovoljavajuca preciznost za razumno dugacko vreme
merenja. Obi¢no su u pitanju raznovrsni uzorci razliitih geometrija i matrica. Na pocetku
merenja neophodno je izvrSiti kalibraciju efikasnosti detekcije za svaki detektor i svaku
geometriju posebno. Efikasnost detekcije za datu geometriju uzorka, pri tom zavisi i od svojstava
uzorka, njegove gustine i elementarnog sastava.

Energetski opseg za vecinu prirodnih 1 antropogenih radionuklida u Zivotnoj sredini koji
su predmet ispitivanja iznosi od 30 - 3000 keV-a. Kalibracija efikasnosti za datu vrstu uzorka
predstavlja dobijanje kontinualne krive efikasnosti za pomenuti region.

Postoje razne procedure za odredivanje efikasnosti detekcije [37] koje se najée$¢e moraju
kombinovati. Eksperimentalni pristup se zasniva na izmerenom spektru kalibracionog izvora koji
emituje gama zraenje u energetskom intervalu od interesa. Poznate aktivnosti radionuklida
kalibracionog izvora omogucavaju odredivanje efikasnosti na energijama iz snimljenog spektra:

R

E =
A-p,

(2.3)

gde je R srednja brzina brojanja pod vrhom pune energije i p, verovatnoca emisije

odgovarajucih gama zraka. Problemi sa kojima se susrece ovaj pristup u kalibraciji efikasnosti su
sledeci: iako se prave kalibracioni izvori razlicitih oblika za veliki broj radionuklida prakti¢no je
nemoguce uvek ispostovati zahtev da uzorak i kalibracioni izvor budu identi¢ni po svojoj gustini
i sastavu — S§to implicira i uvodenje matematickih korekcija u eksperimentalnu proceduru.

49



Energetski region od 30 — 3000 keV-a se mora popuniti linijama iz spektra kalibracionog izvora,
Sto je nemoguce posti¢i jednim kalibracionim izvorom. Takode je poZzeljno da radionuklidi u
kalibracionom izvoru emituju monoenergetske fotone u suprotnom se javljaju koincidentna
sumiranja kada gama zraci nastali kaskadnim prelazima istovremeno oslobode svoju energiju u
kristalu detektora. U tom slucaju je neophodno koristiti korekcije na koincidentno sumiranje $to
predstavlja dodatnu komponentu nesigurnosti krive efikasnosti.

Kriva efikasnosti izrazava se u obliku [43]:
In ¢ =ay+alIn E, +ayIn? E, +agln3 E, +ayIn? E, +agln® E, , (2.4)

gde je ¢ efikasnost na energiji E,, a &, .., a su numericki koeficijenti odredeni
prilagodavanjem krive eksperimentalnim parovima vrednosti ¢(E,) metodom najmanjih kvadrata
sa otezinjenjem.

Kod odredivanja efikasnosti detekcije za voluminozne izvore izvestan problem
predstavlja atenuacija gama zraka u materijalu izvora pre nego $to stigne do detektora [44]. Ovo
je naroCito izraZzeno na niskim energijama gama zraka jer je koeficijenat atenuacije za takve
zrake relativno veliki. Takode bi trebalo odrediti optimalnu visinu cilindri¢nog uzorka sa fiksnim
dijametrom jer je efekat samoapsorpcije u rasprostranjenim izvorima izraZeniji sa povecanjem
njihove visine. Kalibracioni izvori, kao i mereni uzorci moraju biti $to homogenijeg sastava kako
bi doprinos aktivnosti od svih tacaka njihove zapremine bio §to ravnomerniji te se i na ovaj
nacinpostize njihova sli¢nost u smislu ravnomerne prostorne distribucije radionuklida.

Suprotan pristup se zasniva na izracunavanju efikasnosti pomo¢u Monte Carlo simulacija
ponaSanja svakog pojedinacnog fotona. Svaki foton se prati na svom putu od tacke emisije u
izvoru, kroz izvor do detektora i unutar detektora. Foton interaguje preko fotoelektricne
apsorpcije, Komtonovog rasejanja ili proizvodnje parova, pri ¢emu nastaju elektroni, pozitroni i
sekundarni fotoni koji se dalje takode prate kroz detektor. Da bi se dobio celokupan bilans
interakcija, u svakoj tacki se primenjuju verovatnoce svih vrsta interakcija za svaki moguc¢i ugao
rasejanja. Ako Cestica napusta detektor pracenje se zaustavlja. Ulazne informacije potrebne za
Monte Karlo simulacije su sledece:

dimenzije izvora i rastojanje od detektora,

dimenzije kape detektora i osetljivih i neosetljivih zona u detektoru,

elementarni sastav i gustina svih materijala kroz koje fotoni prolaze,

atenuacioni koeficijenti svih materijala,

verovatno¢e svih relevantnih interakcija fotona u materijalu detektora u funkciji od
energije i ugla skretanja i

informacija o transportu elektrona i pozitrona kroz materijal detektora.

YV VVVVY

Rezultati savremenih Monte Carlo programa daju efikasnosti detekcije sa nesigurnostima
uporedivim sa eksperimentalnim kalibracijama koje se susre¢u sa razliCitim neophodnim
matematickim korekcijama. Nedostatak ovog pristupa je nemoguénost poznavanja svih
relevantnih podataka ili znatno poskupljenje samog uredaja ukoliko se naruci takav detektor sa
pouzdanim podacima.

Najcesce korisS¢en metod za kalibraciju efikasnosti se zasniva na izraCunavanju
efektivnog prostornog ugla za uzorke razli¢itih geometrija i sastava. Prvi put je ovakva metoda
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razvijena za koaksijalne detektore i cilindri¢ne uzorke [45], a kasnije je prosirena i na cilindri¢ne
uzorke sa dijametrima ve¢im od dijametra kristala detektora. Ovakav metod je eksperimentalno
testiran i za taCkaste izvore, izvore u obliku diska, cilindri¢ne izvore na razli¢itim rastojanjima za
veliki broj detektora i1 slaganje eksperimentalnih i proracunatih vrednosti je dobijeno u okviru
3% kada su parametri detektora bili dobro poznati.

Za odredivanje energetske kalibracije (zavisnost energija/broj kanala) snima se spektar
tackastog izvora “Eu na gama-spektrometru koji se etalonira. Izvor europijuma '*?Eu je
podesan jer ima veliki broj linija i pokriva opseg od 50 — 2000 keV-a. Pojacanje sistema se
podesava tako da se sve emitovane gama linije mogu uociti u spektru. Vreme merenja se bira
tako da statisticka greSka u povr§inama linije bude manja od 1%. ZabeleZe se kanali na kojima se
nalaze centroide totalne apsorpcije gama linija sa energijama navedenim u Tabeli br.2.1 [46]

Tabela 2.1 Energije najintenzivnijih gama linija **?Eu i njihovi apsolutni gama intenziteti

Energija [keV] Apsolutni gama intenzitet [%0]
1. 121.78 28.4
2. 244.69 7.51
3. 295.94 0.440
4. 344.28 26.6
5. 367.79 0.858
6. 411.12 2.23
7. 586.29 0.461
8. 688.68 0.849
9. 778.90 12.98
10. 810.46 0.318
11. 841.59 0.162
12. 867.39 4.21
13. 919.40 0.435
14. 1005.28 0.647
15. 1085.91 9.94
16. 1089.70 1.71
17. 1212.95 1.40
18. 1299.12 1.63
19. 1408.01 20.8
20. 1457.63 0.496
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Na osnovu ovih podataka se svakom kanalu ¢ pridruzuje odredena energija i konstruise se
kriva E=f (c). Kalibraciona kriva gama spektrometra se izrazava u obliku:

_ 2
Ey(c)_eo+elc+e2c ’ (2.5)

gde je ¢ - redni broj kanala viSekanalnog analizatora, a €y, €; I €, su numericki koeficijenti
dobijeni fitom eksperimentalne zavisnosti E, (c) metodom najmanjih kvadrata.

2.4 Gama-spektrometarski sistemi u Laboratoriji

Spektrometar sa oznakom L je poluprovodni¢ki HPGe detektor proizvodaca ORTEC
model LLB-GMX-HJ.

Oznaka LLB predstavlja detektor sa komponentama koje okruzuju poluprovodnicki
kristal Ge tako odabranim da im je sadrzaj radionuklida znatno manji nego kod obic¢nih
materijala, $to je vrlo znacajno za postizanje niskog nivoa zracenja iz okoline detektora.

GMX oznacava da je detektor sa spoljaSnjim kontaktom n-tipa, koji sadrzi jonski
implantiran B i ima debljinu 0.3um, tako da je kao pasivni apsorber y zraka sasvim zanemarljiv.
Zahvaljujuéi tome, ovakvi detektori imaju mnogo vecu efikasnost na niskim energijama gde su
atenuacioni koeficijenti veliki, pa se mogu koristiti i za spektrometriju X-zraka i niskoenergijskih
vy zraka.

Da bi se ovo moglo iskoristiti, ulazni prozor na kucistu je napravljen od Be debljine
0.5mm, koeficijenta transparencije =~ 95% na 5.9 keV. Moguénost merenja na sasvim niskim
energijama u rutinskim eksperimentima koristi se vrlo retko, tako da je kuciSte detektora sa
frontalne strane, preko prozora, stalno pokriveno plasticnim poklopcem koji $titi inace vrlo

standardnih HPGe detektora sa spoljasnjim kontaktom p-tipa.

Unutrasnji kontakt ovog detektora je sloj u koga je difundovan Li, debljine 0.9mm, tako
da u ovom sluc€aju pri proracunu efikasnosti mora voditi rauna o atenuaciji u jezgru detektora.

Specifikacija proizvodaca u ovom slucaju sadrzi sve relevantne dimenzije detektora i
kucista. Najvazniji parametri detektora L izlistani su u Tabela 2.2

Visoki napon za ovaj detektor dobija se iz izvora ORTEC Model 659. Signali iz
predpojacavaca vode se na spektroskopski pojacavaé ORTEC Model 672, a zatim na viSekanalni
analizator Canberra Multiport II. Ovaj je preko USB porta priklju¢en na standardni PC, sa
operativnim sistemom Windows XP. Upravljanje sakupljanjem podataka i on-line pracenje
spektara u formatu Canberra *.CNF vrsi se pomoc¢u programa Canberra Genie2000, verzija 2.1.

52



Slika 2.13 Gama-spektrometarski sistem sa internom oznakom L

Zastita od zracenja okoline kod ovog detektora sastoji se od Supljeg cilindra od
niskoaktivnog olova, unutasnjeg pre¢nika od 22cm, a spoljasnjeg od 50cm, domace izrade. Sa
unutra$nje strane postavljena je obloga od Cu debljine 1Imm i od Sn debljine 2mm, radi
apsorpcije fluorescentnih X-zraka od olova. Oznaka HJ predstavlja kriostat sa produzenim
vratom detektora, koji omogucava da se sam detektor smesti u olovnu zastitu na takav nacin da
su zaStitna komora i kontejner za te¢ni azot u istom nivou. Osa detektora je vertikalna. Komora
se trajno ispira gasovitim azotom koji nastaje isparavanjem te¢nog azota u kontejneru, tako da je
nivo radona u komori vrlo nizak. Zastitna olovna komora je opkoljena sa strane i od gore sa
ukupno 5 plasti¢nih scintilacionih veto detektora vezanih u koincidentno kolo sa Ge detektorom,
¢ime se postize dodatno smanjenje uticaja zracenja okoline. Integralna brzina brojanja zraCenja
okoline u intervalu 30 keV do 3000 keV za detektor L je 0.7 s
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Tabela 2.2. Najvazniji parametri poluprovodni¢kog detektora L

Proizvodac ORTEC
Model LLB-GMX-HJ
Godina proizvodnje 1999
Geometrija koaksijalni sa zatvorenim krajem
Orijentacija ose detektora vertikalna
Radna temperatura [K] 77
Radni napon [kV] -25
Spoljasnji kontakt 0.3 um Ge(B)
Unutrasnji kontakt 0.9 mm Ge(Li)
Ulazni prozor 0.5 mm Be
Precnik kristala [mm] 56
Visina Kkristala [mm] 65.2
Aktivna zapremina kristala detektora 155
[cm’]
Poluprecnik jezgra [mm] 4.6
Visina jezgra [mm] 57.1
Debljina kucista 1.3 mm Al
Relativna efikasnost 32%
Rezolucija na 1332 keV
HWHM, HWTM [keV] 1.8,3.4
Odnos P/T 57

Spektrometar sa oznakom M je poluprovodnicki HPGe detektor proizvodaca Canberra
model GC2520-7600.

Ovaj detektor je standardnog tipa: spoljasnji kontakt je napravljen difuzijom Li tako da
&ini n*-sloj debljine od oko 0.6 mm. Ovaj sloj je neaktivan i figurise samo kao apsorber y-zraka.
Unutrasnji p'-kontakt dobija se nano$enjem vrlo tankog sloja Au na zidove Supljine dobijene
uklanjanjem jezgra kristala Ge. Stoga se mozZe smatrati da atenuacije y-zraka pri prolazu kroz
jezgro detektora nema.

Nazalost, specifikacija proizvodaca ovog detektora ne sadrzi dimenzije Supljeg jezgra
detektora, pa se za proraune efikasnosti koriste dimenzije Supljine kakve se kod detektora
priblizno iste veli¢ine kristala mogu naci u literaturi. Kuciste detektora je od Al debljine 1.5mm,
dok je ulazni prozor prema frontu detektora debljine 0.5mm. Vrat detektora je po uglom od 90°,
tako da je osa detektora horizontalna.

Najvazniji parametri detektora M izlistani su u Tabela 1.3
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Tabela 1.3 Najvazniji parametri poluprovodni¢kog detektora M

Proizvodac Canberra
Model GC2520-7600
Godina proizvodnje 1988, opravljen 2002
Geometrija koaksijalni sa zatvorenim krajem
Orijentacija ose detektora horizontalna
Radna temperatura [K] 77

Radni napon [kV] 4.0
Spoljasnji kontakt 0.6mm Ge(L1)
Unutrasnji kontakt 1 pum Au
Ulazni prozor 0.5 mm Al
Precnik kristala [mm] 51

Visina kristala [mm] 58.5
Aktivna zapremina kristala detektora [cm®] 110
Poluprecnik jezgra [mm] 4.6

Visina jezgra [mm] 38
Debljina kudéista 1.5 mm Al
Relativna efikasnost 25%
Rezolucija na 1332 keV

HWHM, HWTM [keV] 1.8, 3.3
Odnos P/T 56

Visoki napon za ovaj detektor dobija se iz izvora Canberra Model 3105. Signali
iz predpojacavaca Canberra Model 2002CSL vode se na spektroskopski pojacavac
Canberra Model 2021, a zatim na #1 ulaz od 16384 kanala viSekanalnog analizatora
Canberra Multiport | sa ADC-om. Ovaj je preko USB porta prikljucen na standardni PC,
sa operativnim sistemom Windows XP. Upravljanje sakupljanjem podataka i on-line
pracenje spektara u formatu Canberra *.CNF vr$i se pomocu programa Canberra
Genie2000, verzija 2.1.

Zastitu od zracenja iz okoline kod ovog detektora predstavlja komora od ¢eli¢nih
ploca livenih pre Il Svetskog rata, tako da u njima nema vestacki proizvedih radionuklida.
Unutra$nja korisna zapremina komore je 1m x 1m x 1m, dok je debljina zidova i
pokretnih vrata 25cm. Prednost ove komore u odnosu na olovnu je u nepostojanju
fluorescentnih X-zraka iz olova. Nedostatak je velika zapremina iz koje se tesko ispira
radon. Kontejner za te¢ni azot je u komori zajedno sa detektorom, tako da i aktivnost
radionuklida u njemu doprinosi zracenju koje iz okoline ulazi u detektor. Integralna brzina
brojanja zragenja okoline u intervalu 30 keV do 3000 keV za detektor M je 1.7 s,
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Slika 2.14 Gama-spektrometarski sistem sa oznakom M

Spektrometar sa oznakom K je poluprovodni¢ki HPGe detektor proizvodaca Canberra
model GC3518.

| ovaj detektor je standardnog tipa: spoljasnji kontakt je n*-sloj debljine od 0.9mm, dok
je unutrasnji + kontakt tanak sloj Au.

Specifikacija proizvodaca ovog detektora sadrzi sve relevantne dimenzije detektora.
Kuciste detektora je od Al debljine 1.5mm, a ista je debljina ulaznog prozora prema frontu
detektora. Za hladenje ovog detektora se koristi manji kontejner za te¢ni azot, koji omogucava
prenosivost detektora. Tako osa detektora moZe biti orijentisana ili horizontalno ili vertikalno.

Najvazniji parametri detektora K izlistani su u Tabela 2.4
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Tabela 2.4. Najvazniji parametri poluprovodnickog detektora K

Proizvodac, godina proizvodnje

Canberra, 2005

Model, serijski broj

GC3518, 05110

Pretpojacavac, kriostat

2002CSL, 7935SL-7

Geometrija

koaksijalni sa zatvorenim krajem

Orijentacija ose detektora

proizvoljna, u Pb zastiti vertikalna

Radna temperatura [K] 77
Radni napon [kV] 4.5
Spoljasnji kontakt 0.9 mm Ge(Li)
Unutrasnji kontakt 0.3 um Au
Ulazni prozor 1.5 mm Al
Precnik kristala [mm] 61
Visina kristala [mm] 52
Poluprecnik jezgra [mm] 9.0
Visina jezgra [mm] 34
Debljina kucista 1.5 mm Al

Relativna efikasnost nominalna, sertifikovana

35%, 35.6%

Rezolucija na 1332 keV
HWHM, HWTM [keV]

1.77,3.29

Odnos P/T

63.2
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Slika 2.15 Gama-spektrometarski sistem sa oznakom K




Detektor K povezan je na modul za digitalnu obradu signala (DSP) InSpector 2000
Model 1300 proizvodaca Canberra, koji obezbeduje i visoki napon potreban za rad detektora.
DSP modul se napaja jednosmernim naponom iz ispravljaca, a u toku rada odrzava u
napunjenom stanju litijum jonsku bateriju, koja omogucava rad detektora i modula na terenu, ili
u slu¢aju nestanka napajanja iz mreze. Preko USB porta DSP modul je povezan na Notebook PC
Dell Latitude 610, sa operativnim sistemom Windows XP. Upravljanje funkcijama DSP modula
omoguceno je pomocu programa Canberra Genie 2000 v. 3.0 instaliranog na ovom kompjuteru,
ukljucujuéi upravljanje visokim naponom, sakupljanje, on-line pracenje i analizu spektara u
formatu Canberra *.CNF.

Kada je detektor K u stacionarnoj primeni u laboratoriji, od zracenja okoline zasticen je
olovnom komorom oblika Supljeg cilindra unutrasnjeg prec¢nika 22cm i debljine zida 14cm. Osa
detektora je tada vertikalna. Integralna brzina brojanja zracenja okoline u intervalu 30 keV do
3000 keV za detektor K je 2.0 s,

Spektrometar sa oznakom B Spektrometar sa internom oznakom B je ultra nisko-
fonski germanijumski detektor velike zapremine, proizvoda¢a Canberra, godine proizvodnje
2007, tip GX10021, serijski broj b08093. Ima prosireni merni opseg od 6 keV do 3 MeV i nalazi
se u originalnoj zastiti od olova debljine 15 cm. Relativna efikasnost ovog detektora je 100%
(ekvivalentno apsolutnoj efikasnosti 3"x 3" Nal(Tl) detektora na 1332 keV), Sto odgovara
aktivnoj zapremini detektora od 380 cm?®. Prednji prozor na kapi detektora je debljine samo 0,89
mm i napravljen je od kompozitnih uljanih vlakana visoke tvrdoce ali dobre transparentnosti, Sto
obezbeduje vise od 85% transmisije za fotone energije iznad 15 keV-a i skoro 100% transmisije
za fotone energije iznad 20 keV-a. Model kriostata je 7915-30-ULB, model predpojacavaca
2002C Spektrometar je zatvorenog koaksijalnog tipa sa U kriostat konfiguracijom. Rezolucija na
1332 keV-a iznosi FWHM = 1.96 keV, odnos peak to Compton P/C=84.5.

Zastita detektora je napravljena od slojevito spojenog olova. Spoljasnih 5 in¢a (125 mm)
je obicno niskofonsko olovo, dok je unutra$nji sloj od oko 1 in¢ (25 mm) olovo sadrzaja 2% o
oko 20 Bg/kg. Pasivna zastita ima unutrasnji sloj koji zaustavlja X zrake iz K nivoa energije od
75-85 keV. PresvuCeni materijali su nisko-fonski kalaj debljine 1 mm 1 bakar visoke Cistoce
debljine 1.5 mm. X-zraci koji poti¢u iz sloja kalaja (od 25 -28 keV) su takode redukovani
bakrom.
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Slika 2.16 Gama-spektrometarski sistem sa oznakom B

Zastita je opremljena sa gasnim priklju¢kom koji sluzi za uvodenje tecnog azota iz
Dewar-a u unutras$njost zastite kako bi se snizio fon koji poti¢e od radona i radonovih potomaka.
Ukupna masa zastite iznosi 1633 kg. Redukcioni faktor fona za kompletni spektar (od 40 keV —
2768 keV) iznosi 238. Visoki napon za ovaj detektor dobija se iz izvora Canberra Model 3125
Dual. Signali se sa spektroskopskog pojac¢avaéa Canberra Model A 2026 vode na Canberra
Multiport |1 sa ADC-om. Ovaj je preko USB porta priklju¢en na standardni PC, sa operativnim
sistemom Windows XP. Upravljanje sakupljanjem podataka i on-line pracenje spektara u
formatu Canberra *.CNF vrsi se pomoc¢u programa Canberra Genie2000, verzija 2.1.
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GLAVA 3. Promptno gama-spektrometrijsko odredivanje
uranijuma “*U u uzorcima iz Zivotne sredine

3.1 Fizicke i hemijske karakteristike uranijuma. Osiromaseni
uranijum

Uranijum je hemijski elemenat rednog broja Z=92 koji u svom prirodnom izotopskom
sastavu sadrzi 99.27% izotopa 2**U, 0.72% izotopa “°U i 0.0055% izotopa **U.
Radioaktivni izotopi 2*®U i 2°U se raspadaju preko sloZenog niza radioaktivnog raspada i sa
nizom ***Th &ine dominantni deo prirodne radioaktivnosti.

Tabela 3.1 Izotopi uranijuma u prirodnom uranijumu

Izotop obilnost [%0] tip Period poluraspada
raspada

=%y 99.2745 +0.0015 o (4.468+0.005)x10° godina

U 0.7200 +0.0012 o (7.037+0.011)x10° godina

>y 0.0055 + 0.0005 o (2.454+0.006)x10° godina

Izotop uranijuma U je &lan radioaktivnog niza *®U, ali ima ~10" puta kra¢i period

poluraspada tako da se u prirodnom uranijumu nalazi u sekularnoj ravnotezi sa dugozive¢im
rodona&elnikom ?**U, te im se brzine raspada podudaraju, a time je odreden i njihov izotopski
odnos. Atom uranijuma se odlikuje velikim naelektrisanjem jezgra i slozenom elektronskom
konfiguracijom. Za uranijum je karakteristicna visoka hemijska aktivnost. Lako reaguje sa
kiseonikom obrazujuc¢i okside, takode reaguje i Sa ugljenikom, azotom, halogenim
elementima i sumporom. U jedinjenjima se pojavljuje u oksidacionim stanjima +4 i +6.
Sestovalentni uranijum u alkalnoj sredini obrazuje anjone uranata (UO4)? i diuranata (U,07)*
, dajuéi soli slabo rastvorne u vodi, dok u kiseloj i neutralnoj sredini ulazi u sastav
kompleksnog jona uranila (UO,)**, daju¢i u vodi dobro rastvorljive soli i kompleksna
jedinjenja. Jedinjenja Cetvorovalentnog uranijuma su po pravilu nerastvorljiva. Uranijumova
jedinjenja se mogu razvrstati u sledece grupe:

- okside (UO,, U30g) — koji se koriste kao gorivni elementi, imaju visoku temperaturu
topljenja i hemijski su inertni (UO;, je rastvorljiv u vodi dok UOg nije);

- karbide (UC, UC,, U,C3) — nisu stabilni, reaguju sa kiseonikom i na sobnoj
temperaturi su zapaljivi i

- fluoride (UF4, UFg) — UFs je jedino jedinjenje uranijuma koje se moze podvrgnuti
procesu obogacivanja, jer je u gasovitom stanju na niskim temperaturama i fluor ima samo
jedan stabilan izotop, pa se molekul ?**UFs razlikuje od molekula 2®UFs po masi. Pri sobnim
temperaturama UFg isparava i reaguje sa vlagom iz vazduha grade¢i fluorovodoni¢nu
kiselinu:
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UFg + 2H,0 — UOLF;, + 4HF (31)

Metalni uranijum se dobija redukcijom fluorida UF; i UFg kalcijumom ili
magnezijumom, ima losa mehanicka svojstva — krt je i oksidise u kontaktu sa vazduhom.

Slika 3.1 Komadi metala uranijuma — levo; komadi osiromasenog uranijuma presvuceni
tamnim oksidom- desno

Pri zahvatu termalnih neutrona nuklearnoj fisiji u procesu lanc¢ane reakcije podlozan je
samo uranijum ?*°U, pa on predstavlja izotop od interesa za oslobadanje nuklearne energije.
U vecini tehnologija za koriséenje ove energije potrebno je da udeo U bude znatno veéi od
prirodnog. Procesom izotopske prekoncentracije prirodnog uranijuma dobija se obogaceni
uranijum (sadrzaj “*U povecava na oko 3%) koji se koristi kao gorivo u nuklearnim
reaktorima i u proizvodnji nuklearnog oruzja, a kao nusprodukt ostaje prirodni uranijum sa
sadrzajem **U <0.5% tzv. “osiromaseni” uranijum DU (depleted uranium). Zbog svoje
specifi¢ne aktivnosti od oko 15 kBq/g klasifikuje se kao niskoradioaktivni materijal (otpad).
Usled velike ¢vrstoce i gustine - oko 70% vece nego Pb, pirofornosti i povoljne cene veoma
je pogodan za izradu bojeve municije.

Osiromaseni uranijum predstavlja smesu izotopa 22U, 2°U i #*U, ali sa udelom dva
lakSa izotopa 3-4 puta manjim od udela u prirodnom uranijumu (*°U~0.2%). Aktivnost
osiromasenog uranijuma je ~60% aktivnosti prirodnog uranijuma, smanjenjeaktivnosti
nastaje najvie zbog smanjenja aktivnosti **U, kome treba period reda veli¢ine njegovog
poluzivota da bi se opet priblizio sekularnoj ravnotezi. Hemijskim izdvajanjem elementarnog
uranijuma on se oslobada i svih produkata radioaktivnog raspada.

Osiromaseni uranijum koji sadrzi 99.8% uranijuma 28y je mozda dobio pogresan naziv
>’osiromaseni’’, poSto ovaj termin podrazumeva da takav proizvod nije Stetan ili opasan.
Ovaj otpadni produkat nuklearne industrije je naSao primenu u proizvodnji oruzja zbog svoje
ekstremne gustine, zapaljivih i eksplozivnih svojstava, a sa druge strane je dostupan u
ogromnim koli¢inama i jeftin je. Danas se projektili sa osiromasenim uranijumom proizvode
u vojnoj industriji i koriste za probijanje oklopnih vozila i tenkova. Nakon udara u trenutku
eksplozije osiromaseni uranijum na visokim temperaturama prelazi u uranijum-okside UO ili
UOs; koji su Cestice nerastvorljive u vodi i vezane za aerosole mogu da se rasire kilometrima
u vazduhu i da se taloZe na tlu gde se dalje meSaju usled kretanja zemljista ili eolske erozije.
Projektili koji ne pogode metu i udare u meko zemljiSte ostaju kompaktni i usled sporog
rastvaranja u vodi mogu se preneti na dublje slojeve ili u¢i u podzemne vode. Migrativnost
uranil-jona u vodi ogranicena je adsorpcijom na mineralima glina i ferihidroksidu,
obrazovanjem sekundarnih minerala (kompleksni karbonati, fosfati i dr.), kao i redukcionim
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uslovima. U interakciji voda — zemljiste uranijum moze da prede u rastvor i u zavisnosti od
daljih geohemijskih procesa dalje rasejava u vodama, zemljiStu 1 stenama ili se na pojedinim
mestima u vecoj ili manjoj meri akumulira.

Nazalost, pre kratkog vremena bili smo, u ratnim uslovima, izlozeni moguéem riziku
usled primene projektila od osiromasenog urana. Nema sumnje da su planina Plackovica u
blizini Vranja i tri oblasti u juznoj Srtbiji (Vranje, PreSevo i Bujanovac) kontaminirani
koriS¢enjem municije sa osiromasenim uranijumom u toku bombardovanja nase zemlje 1999.
godine. Aktivnost standardno kori§¢enog projektila iz letelice A-10 “Warthog” kalibra 30
mm, mase oko 300g iznosi 3.4 MBq Sto grubo odgovara aktivnosti prirodnog urana u 100t
zemljista. Na slici 3.2 prikazan je komparativni spektar jednog takvog projektila i zemljista
uzorkovanog na Iriskom vencu (Fruska gora). Sa slike se jasno vidi da je intenzitet y-zracenja
projektila za Cetiri reda veliine veci od intenziteta y-zracenja zemljista. Kvalitativno se vidi
da u spektru projektila nedostaju postradijumske linije (**Bi, ***Pb) $to dokazuje
nepostojanje prirodne ravnoteze uranijuma sa svojim dugozive¢im potomcima.
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Slika 3.2 Komparativni spektar projektila od osiromasenog uranijuma (gornji spektar —
crvene boje) i zemljista sa IrisSkog Venca (donji spektar sive boje)

Prilikom eksplozije ovakvog projektila na visokoj temperaturi formiraju se oksidi
urana koji u formi aerosola kontaminiraju vazduh, a nakon brzog taloZenja i1 zemljiSte usled
Cega se na uzoj lokaciji javlja radiacioni rizik pri inhalaciji, ingestiji (zemlji$te-hrana-covek)
ili kontaktu sa ostacima municije (preko koze).

Nakon zalivskog rata u regiji je ostalo oko 300 t radioaktivnog materijala od ovakvih
projektila. Ovi projektili su takode koris¢eni u BiH, na Kosovu i u juznoj Srbiji. U Vojvodini
nije registrovana povisena radioaktivnost urana.

3.2 Gama-spektrometrijsko odredivanje koncentracije aktivnosti
uranijuma ***U

Odredivanje sadrzaja uranijuma 2®*U u uzorcima iz Zivotne sredine neutronskom
aktivacijom ili alfa-spektroskopskom metodom je mnogo slozenije i duze traje zbog
komplikovane pripreme u poredenju sa promptnom gama-spektrometrijom, kao Sto je
opisano u prethodnom poglavlju 2.
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Gama zraci nastaju pri deekscitaciji pobudenih stanja u jezgrima. Ta pobudena stanja
mogu biti popunjena putem nuklearnih reakcija i radioaktivnim raspadom jezgara.
Radioaktivnim alfa i beta raspadima dolazi do promene rednog broja jezgra, tj.do promene
hemijskog elementa. PoCetno i krajnje jezgro se obi¢no nazivaju jezgro predak i jezgro
potomak. Obi¢no se kao izvor gama zraka uzima ime pretka, iako najces¢e gama zraci nastaju
iz prelaza izmedu razlicitih stanja u potomku.
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Slika 3.3 Sema raspada uranijuma **®*U [47]

Prvi raspad jezgra “®*U a -emisijom vodi na pobudena stanja torijuma 2*Th (slika
3.3). Punjenje nivoa od 163.0 keV-a je veoma slabo — svega 0.078%, a nivo od 49.5 keV-a,
na koji vodi 20.9% alfa-raspada, raspada se uglavnom internom konverzijom koju prati
veoma slab gama prelaz sa apsolutnim intenzitetom od samo 0.064%. Zbog toga se sadrzaj
28 u uzorcima iz prirode sa malim sadrZajem koncentracije aktivnosti 2*U od oko 50 Bg/kg
zbog prisustva ostalih jezgara gama emitera se ne moze odrediti gama-spektrometrijom iz
gama-linija 2°U.

Kada je radioaktivni niz u ravnotezi, aktivnosti svih radionuklida u nizu su iste, te se
koncentracija predaka moZze odrediti merenjem intenziteta gama zracenja bilo kog potomka.
NaruSavanje ravnoteZze usled geohemijskih procesa se moze dogoditi kod dugozivecih
¢lanova niza (*°Th i #*Ra u nizu ?®U, te ®'Pa u nizu **U). Emanacija gasa radona iz
uzoraka naruSava ravnotezu nizova kod €lanova “*Rn i “*°Rn. Drzanjem uzoraka u
hermetic¢ki zatvorenim sudovima u trajanju od oko 10 Ty, (za 222Rn, ~40 dana) se ova
ravnoteza moze ponovo uspostaviti pre merenja.
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Tabela 3.2 Lista intenzivnih gama linija u uranijum-radijumskom nizu [48]

Major gamna radiation
i Half- life energies [ ke¥ ]
Nuclide and intensities in %%
138y 451 %107 v
[+ 4
34 Thyy 24.1 4 63.3 4.49
I B 92.6 5.16
234Fa™y, 117 m 766.6 0.21
1001.3 0.59
[99.87 %] B~ IT[D.13 %]
1
134Fay | 6.75h 131.2 20.0
226.8 11.4
569.3 13.5
B 882.0 Z8.0
926.4 24.9
| 946.0 12.0
249y 247z 107 ¥ |53.2 0.12
L
230 Thyy sox10ty E7.7 0.38
143.9 0.05
|=
116 Ra gy 1602 ¥ 186.1 3.5
[+ 4
22 Rmgg 3.823d
L
a3 Pﬁgl’_ 32.05 m
[99.98 @] @ & [0.02 2a]
HdPhgy 26.8 m 241.9 7.46
7952 19.20
351.9 37.10
_ 718 Al £5 -2 g
B @ |
|
4 B1gy 19.9 m 609.3 46.10
T68.4 4.88
934.0 2.16
_ 1120.3 15.00
[990.98 %] B T [0.02°:] 1238.1 5.92
: 1377.6 4.02
1408.0 2.48
1729.6 2.05
1764.5 15.90
2204.1 4,99
FldFogy 164 ps 799.7 0.01
MiTlgy 1.3 m 296.0 79.16
@ B 795.0 98.95
1160.0 12.37
1210.0 16.82
1310.0 20.78
10 Fh gy 223 ¥ 6.5 4.05
[y
210 Bi g3 5.01 d
[-100 =] §~ a[ 0.00013 %]
10 Fogy 138.4 d £03.0 0.0011
WETLEL 1 q.19m
1
06 Fhgy stable

Uranijum se u principu moze odrediti na osnovu gama zracenja radioizotopa dva
prirodna radioaktivna niza: uran-aktinijumskog i uran-radijumskog. U raspadu celog niza
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8 se emituje oko 50 intenzivnih karakteristiénih gama linija pomoéu kojih se u principu
mogu dobiti podaci o aktivnostima ¢lanova niza. Medutim svega oko 2% od ukupnog gama
zralenja niza se emituje iz ¢lanova niza pre “Ra za koje se moZe pretpostaviti da su u
ravnoteZi sa 22U,

U raspadu direktnih potomaka uranijuma *®U - jezgara torijuma **Th i
protoaktinijuma ***Pa, dominiraju sledeée gama linije navedene u tabeli br.3.3.

Tabela 3.3 Najintenzivnije gama linije direktnih potomaka ***U. E, je energija prelaza, a |, je
broj emitovanih gama kvanata po raspadu jezgra (apsolutni intenzitet).

Predak Jezgro E, [keV] | I, [%0]
63.3 3.8
24Th 92.3 2.7
92.8 2.7
435 0.98
238y 234pg (1.17m) 766.4 0.3
1001 0.8
131.3 175
234pa (6.70h) 569.5 8.0
925.0 7.6
241.9 7.46
214pp 295.1 19.2
226 351.9 37.1
Ra 609.3 | 461
214pj 1120.3 15.0
1764.5 15.9
50.1 8.5
235, #'Th 88.5 3.1
235.9 11.2
2Upj 350.1 12.8

Obzirom da se prirodni odnos izotopskog sastava uranijuma ne menja, gama linije iz
niza uranijuma “**U se u principu mogu iskoristiti za odredivanje uranijuma U, ali je zbog
male izotopske obilnosti ?**U u uzorcima iz Zivotne sredine, njihov intenzitet u odnosu na
linije 22U obi¢no nizak (pri ppm nivoima koncentracije uranijuma u uzorku i vremenu
snimanja od nekoliko desetina ks - intenzitet im se utapa u statisticke fluktuacije fona [4], ili
se javljaju u nerazdvojivim dubletima sa gama linijama ostalih prirodnih nizova.
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Depleted U spectrum, Coaxial Ge detector
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Slika 3.4 Gama spektar osiromasenog uranijuma snimljen koaksijalnim Ge detektorom [49]

Iz uranijum-aktinijumskog niza najpogodnija je slozena linija na 186 keV-a, koja je
dovoljnog intenziteta, ali jepotrebno korigovati spektralne interference - to je dublet koji
grade linija od 186.1 keV iz raspada radijuma “*Ra i linija od 185.7 keV iz raspada
uranijuma ***U. Intenzitetu ovog instrumentalno nerazdvojivog dubleta, u slu¢aju ravnoteze
nizova, obe komponente doprinose priblizno jednako. Odredivanjem koncentracije aktivnosti
22Ra iz posleradonskih analiti¢kih linija (kada je radon u uzorku doveden do ravnoteze)
moze se odrediti koji deo linije od 186 keV potice od **U, tj. koliko **U, odnosno #*®U, ima
u uzorku. Kvantitativno odredivanje sadrzaja prirodnog uranijuma 238 se tako moze postici
gama spektrometrijski sa zadovoljavaju¢om ta¢nos¢éu koriS¢enjem nisko energetskih gama
spektrometara u gvozdenoj zastiti (gde se ne stvaraju X zraci od olova )[50]. Eventualne
varijacije koncentracije radona u mernoj komori mogu doprineti pogreSnom ustanovljavanju
fona merenja, §to sa eventualnom greskom u hermetizaciji, moze biti jedini uzrok sistematske
greSke kod ovog odredivanja. Pomocu poznate koncentracige 22°Ra u uzorku se iz ukupnog
intenziteta linije od 186 keV moze odrediti koncentracija 2 5U, odnosno, na osnovu poznate
izotopske obilnosti 2*°U u prirodnom uranijumu, i 22U.

3.2.1 Provera postojanja sekularne radioaktivne ravnoteze

Obzirom da se aktivnost radioizotopa odreduje na osnovu izmerenog broja impulsa N
u fotopiku date energije:

£ I,P teox (3.1)

gde su: & — efikasnost detektora za datu energiju gama zraCenja, |, - apsolutni
intenzitet gama prelaza date energije i tex — vreme snimanja spektra zrac¢enja uzorka.
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Odnos broja impulsa u fotopikovima 2*°U i ?°Ra (u dubletu na 186 keV) iz spektra
uzorka bice [51]:

Ny_zas B Ay_s35 £ (186 kel) 'rl’u—zgs Lo B Ay_z3s ’rl’u—zgs
Nia—226 Ara—226 € (186 keV) I]"RQ—QZB}, tox  Ara-226 IFRQ—QZE}, (32)
Obzirom da je u slucaju ravnoteze Ara-226 = Au-238
NU—ZEEL _ AU—ZSE 'r]-' U—-235
Nra—226 Av_23e 'Iy Ra—-226 (3,3)
Kako je 4 = ”%m, gde je
) — konstanta radioaktivnog raspada,
0 — izotopska obilnost posmatranog radioizotopa,
Na — Avogadrov broj
M — atomska masa elementa i
M — masa trazenog elementa u uzorku,
sledi
Ny_z3s _ hy—23s Oy_oasNaMymy I, y_23s
Npa—226 hy-23a Oy_23aNoMymy ‘I}r Ra—226 (3.4
Ny-23s _Tijav-23e Ouzas lyy-2ss _4.5110° 0.796 54 0.622
Nea—226 Tijav-23s Ou_238 Iy pa—226 6.8510%99.276 4 . (3.5

Znagdi, da bi se odredio uran na osnovu merenja aktivnosti Ra i njegovih potomaka
najpre treba proveriti u okviru greske merenja broja impulsa u fotopikovima U-235 i Ra-226
1z spektara gama zrac¢enja uzoraka da li je zadovoljen uslov Ny_s3z = 0.622 Np_ 14,

3.2.2 Odredivanje koncentracije aktivnosti “®U iz linija 2*Th i ®*Pa

Kao $to vidi iz tabele br.3.3, intenzivnije linije 2*Th se nalaze u niskoenergijskom
delu gama spektra, gde su najizrazitiji problemi vezani za efikasnost detekcije i gde se, po
pravilu, javlja mno$tvo linija od drugih jezgara i karakteristicnog X-zracenja elemenata iz
okoline detektora.

Linija ?**Pa od 1001keV-a se nalazi u pogodnoj spektralnoj oblasti, medutim, ima
nedovoljan intenzitet oko Cije vrednosti postoje ¢ak kontraverze i u savremenoj literaturi [52-
57]. Ovo se veoma jasno uocava iz najnovijih merenja apsolutne i relativne verovatnoce
gama prelaza na 114 razli¢itih energija prelaza (u keV), a posebno za gama liniju od
1001,025 keV. Nacin raspada ovog radionuklida su beta — raspadi i izomerni prelazi (slika
3.5). U principu, oni proizvode gama linije nepodobne za analizu, zbog niske energije i niske
verovatno¢e prelaza. Postoji opSiran pregled rezultata merenja apsolutne i relativne
verovatnoce prelaza za gama linijju od 1001,03 keV od vrednosti koja potiCe iz rada

67



Bjornholma i Nilsena [52] od 0.00590 (10) do najnovijih vrednosti (0.845 + 0.021)% Ssto je
za 1.4 puta vece od prvobitno usvojene vrednosti. [56, 57]
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Slika 3.5 [57] Grananije uranijum-radijumskog niza usled dvostrukog raspada ***"Pa

Prvi potomak uranijuma *®U, torijum ?*Th, je beta-emiter koji naseljava pobudena
stanja ***Pa. Sa ovih nivoa se emituju samo dve gama-linije sa prihvatljivim energijama i
intenzitetima: od 63.3 keV, Iy=4.8% i od 92.6 keV, dublet, Iy=5.58%. Ove linije se najcesce
koriste za odredivanje sadrzaja uranijuma 2*®U uprkos samoapsorpciji i problemu kalibracije
efikasnosti. Obe ove “**Th linije se jasno mogu detektovati u spektru (slika 3.6). Liniji na
92.6 keV-a doprinosi i torijumova K, x-linija koja potide iz beta raspada aktinijuma Ac od
93.3 keV-a (stabilna nekoliko godina : predak radijuma *®Ra — aktinijum #*Ac ima period
poluraspada od 5.75 godina) i ne moze uticati na vremenske varijacije intenziteta u oblasti
oko 93 keV. Ova konstantna komponenta ¢ini ovu oblast manje osetljivom na moguce
varijacije linije **Th od 92.6 keV.
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Slika 3.6 Niskoenergetski deo spektra tipiénog uzorka iz zivotne sredine sa markiranim
linijama torijuma **Th [58]
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Za ovakvo odredivanje sadrzaja uranijuma “**U bitna je pretpostavka da su uranijum
28 i njegov prvi potomak perioda poluraspada od 24.1 dana u radioaktivnoj ravnotezi, jer se
u suprotnom sadrzaj “®U u uzorcima iz prirode moZe odrediti tek nakon 250 dana. Ovu
pretpostavku o ravnoteZi &ini jo§ verovatnijom &injenica da je T12(***Th) = 24.1 dana mnogo
kra¢i od uobi¢ajenih perioda za geohemijske procese.

Medutim rezultati novijih istrazivanja morskog sedimenta [59] koji dokazuju
narufenu ravnotezu °U/**Th  dovele su u sumnju moguénost }gromptnog gama-
spektrometrijskog odredivanja *®U iz gama-linija direktnog potomka “*Th. U nekoliko
radova izlozena je tvrdnja da se u morskim sredinama neravnoteza “**U/?*Th moze iskoristiti
za dinamicke studije grani¢nog sloja sediment-voda [60]. Na osnovu ograni¢ene ta¢nosti
tehnika koris¢enih u pomenutim studijama (hemijsko odvajanje torijuma od uranijuma i alfa i
beta brojanje) rezultati na osnovu kojih je utvrdena neravnoteza se mogu dovesti u pitanje.

U nasoj laboratoriji su direktna merenja sadrzaja torijuma “*Th u sveZim i starim

uzorcima posluzila za direktno i 2jednostavno resenje ovog problema. IzvrSeno je poredenje
gama-spektrometrijskih merenja “**Th u uzorcima odmah nakon uzorkovanja i godinu dana
nakon prvih merenja na istim uzorcima koji nisu vadeni iz mernih posuda. Geometrijska
postavka kao i zastita detektora je bila identi¢na u oba sluc¢aja. Svaka promena koncentracije
aktivnosti 2*Th, koja bi bila posledica prethodne neravnoteze *2U/?*Th, iskazala bi se u
poredenju brzine brojanja u vrhovima totalne apsorpcije na 63.3 keV i na 92.6 keV u prvom i
u drugom merenju. Nije nadena nikakva indikacija koja bi dokazala promenu koncentracije
aktivnosti **Th koja se moZe pripisati narusenoj ravnotezi **U/***Th. Dobijeni rezultati
poredenja promptnog merenja i merenja nakon 1 godine u intenzitetima linija u uzorcima
sedimenata su dati u tabeli 3.4, a u uzorcima zemljista u tabeli 3.5.

Tabela 3.4 Poredenje promptnog merenja i merenja nakon 1 godine u intenzitetima
linija u uzorcima sedimenata

R [c/ks] R [c/ks]

E =63.3 keV E =92.6 keV
Br.uzorka | 2001 2003 2001 2003
1 8.5+1.4 7.5+0.6 10.8+3.0 8.6+1.7
2 7.8+1.2 7.311.1 10.8+4.0 8.6+2.3
3 9.1+1.0 7.9+0.9 8.3+2.7 10.0+2.7
4 7.7+0.7 8.1+0.8 8.9+2.7 9.6+1.8
5 10.2+1.0 9.3+1.3 10.7+2.6 11.7+2.1
6 9.1+0.9 9.2+0.8 13.74£2.8 10.3+2.1
7 9.2+1.4 9.0+0.8 12.0+2.7 11.5+2.1
8 7.1+0.9 7.2+0.7 5.6+2.6 8.8+1.8
9 10.2+1.4 8.7+1.2 13.8+4.0 9.84+2.5
Aqr 8.5+0.3 8.1+0.3 10.2+1.0 9.6+0.5
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Tabela 3.5 Poredenje promptnog merenja i merenja nakon 1 godine u intenzitetima

linija u uzorcima zemljiSta

R [c/ks] R [c/ks]

E =63.3 keV E =92.6 keV
Br.uzorka | 2001 2003 2001 2003
1 11.842.5 10.1+0.8 12.8+4.0 128.6+2.7
2 14.6x1.7 10.7+1.5 14.8+5.0 15.8+2.5
3 9.0£1.5 10.6+0.9 11.8+4.0 12.442.9
4 11.8+1.5 11.3+1.3 15.8+4.0 14.3+2.8
5 10.3+1.3 8.8+1.2 11.8+4.0 11.543.1
6 8.1+1.0 5.5+1.1 9.2+2.5 7.5x2.4
7 11.5+1.2 9.4+1.1 11.84+3.0 13.142.8
8 12.54+2.2 11.642.2 13.8+4.0 14.4+4.0
9 10.8+2.9 8.3+2.2 11.8+4.0 8.5+2.2
10 10.5+2.0 10.84+3.8 16.8+4.0 12.94+3.8
Aqr 10.5+0.5 9.5+0.4 10.2+£1.0 12.940.9

Zanemarljivi prinos fona je uracunat u svim slu¢ajevima. Ne moze se utvrditi nikakva

razlika u vremenskim varijacijama linija od 63.3 keV i 92.6 keV ni u uzorcima sedimenata
niti u uzorcima zemljista.

Najvazniji zakljucak je da su rezultati dobijeni kod ponovljenih merenja u sustini isti
kao i kod prvih merenja. Nekoliko slu¢ajnih fluktuacija naviSe i nanize i u uzorcima
sedimenata i u uzorcima zemljista ne ukazuju na naruienu ravnotezu “*U/**Th u uzorcima u
vreme uzorkovanja. Poslednji red u sledecoj tabeli 3.6 gde su prikazane otezane srednje
vrednosti za zemljiSte 1 sediment na godiSnjem nivou (za 2001. 1 20013.godinu) 1 za ukupan

eksperiment dokazuje ravnotezu 2®U/**Th u zemljistu i sedimentu sa relativnom greskom
od oko 3%.
Tabela 3.6 Otezane srednje vrednosti za zemljiste, sediment i ukupan eksperiment
R [c/ks]
2001 2003

Zemljiste 10.8+0.4 10.1+0.4

Sediment 8.61£0.3 8.5+0.3

Ukupan eksperiment 9.3+0.2 9.0+0.2

Na osnovu svega izlozenog moze se zakljuciti da pri
spektrometrijskom odredivanju U iz gama-linija

234

promptnom gama-
Th maksimalna sistematska greska

iznosi oko 3% S§to u kombinaciji sa uobicajenom sistematskom greskom Kkalibracije
efikasnosti detektora od 10% ne utice znacajno na tacnost gama-spektrometrijske metode.
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3.3 Metoda odredivanja osiromasenog uranijuma

Gama-spektrometrijsko odredivanje koncentracije aktivnosti 2°U direktno iz linija koje
emituje ovaj radionuklid, a koje ne interferiraju sa drugim linijama iz prirodnih nizova, je
sasvim nepouzdano, ¢ak i pri povecanim koncentracijama. Razlikovanje prirodno prisutnog
uranijuma u zemljiStu od naknadne kontaminacije osiromaSenim uranijumom je moguce na
osnovu toga da je prirodno prisutni uranijum pracen nizom svojih potomaka, koji su u
pribliznoj radioaktivnoj ravnotezi sa rodonacelnikom, dok se pri hemijskom izdvajanju
elementarnog uranijuma za proizvodnju ubojnih sredstava, on odvaja od proizvoda
radioaktivnog raspada.

Gama-spektrometrijsko odredivanje osiromasenog urani%'uma u zemljistu koje je
relativno jako kontaminirano, tj. kada koncentracija aktivnosti “*®U za red veli¢ine ili vise
prevazilazi uobiajenu koncentraciju aktivnosti **U u zemljistu (10 Bg/kg — 100 Bg/kg),
moze relativno lako da se izvede direktnim merenjem niskoenergijskih linija 24Th, koje su
tada dovoljno intenzivne. Tada se prakticno u okviru uobic¢ajene merne nesigurnosti od oko
20% moze pretpostaviti da &itav 2°°U potide iz osiromasenog uranijuma. U ovom slucaju je
moguée relativno pouzdano odrediti i odnos obilnosti *®U/?°U koriéenjem kombinovane
linije na 186 keV, jer ona prakti¢no poti¢e samo od 2°U. Medutim, ova informacija moZe da
posluzi jedino kao dokaz da se radi ba§ o osiromasenom U, §to ionako nije sporno, a stvarno
korisna informacija je koncentracija aktivnosti >*®U.

Medutim, u slutaju da je koncentracija aktivnosti 2®U iz osiromaSenog uranijma
uporediva sa koncentracijom aktivnosti *®U iz prirodno prisutnog uranijuma, problem
postaje mnogo sloZeniji. Koncentracija prirodno prisutnog ***U mora se odrediti samo iz
koncentracije aktivnosti ?°Ra, za koga se moze pretpostaviti da je u pribliznoj radioaktivnoj
ravnoteZi sa prirodno prisutnim “*U. Sada se ne moze koristiti odredivanje pomoéu
kombinovane linije na 186 keV, jer je izotopska obilnost 2°U u osiromasenom U relativno
mala i nepouzdana. Preostaje, dakle, samo koriS¢enje linija iz posleradonskog niza, $to
podrazumeva da uzorci zemljiSta posle pripreme moraju provesti u zatvorenim kontejnerima
barem 40 dana pre merenja. Ukupno prisutni U mora se odrediti iz niskoenergijskih linija
24Th (gama linija od 63.3 keV najbolji izbor za analititko odredivanje 2**U), §to za sobom
povla¢i sve ranije opisane probleme. U ovom slu¢aju veliku prednost pokazuju
poluprovodnicki detektori tipa GMX, kod kojih je povecana efikasnost u niskoenergijskom
delu (ispod 100 keV) postignuta tako §to je pasivni, neosetljivi sloj pn-spoja postavljen prema
osi kristala germanijuma, dok se kod obi¢nih germanijumskih detektora ovaj sloj nalazi na
spoljnoj povrsini kristala Ge.

Koncentracija aktivnosti 2*®U koja poti¢e samo od osiromagenog uranijuma na taj na&in

moze se iskazati kao razlika ukupne koncentracije aktivnosti “*U i koncentracije aktivnosti
226Ra. Merna nesigurnost ove razlike biée prakti¢no uslovljena samo mernom nesigurnoéu
koncentracije aktivnosti U, posto je merna nesigurnost koncentracije aktivnosti *’Ra
znatno manja, tako da se pri sabiranju po kvadraturama moze zanemariti.

A (38U) - A (**Ra) = A (DU) (3.2).
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3.3.1 Faktor ravnoteze >2U / ?°Ra

Iz uranijum-radijumskog niza gama linije koje poti¢u od raspada “*°Ra i njegovih
potomaka su veoma Ciste 1 intenzivne. lako se na osnovu ovih linija dobijaju vrlo precizni
rezultati za koncentracije aktivnosti uranijuma, u mnogim sluc¢ajevima se dobija pogresna
predstava o stvarnoj vrednosti u uzorku zemlje. Radioaktivna ravnoteza izmedu uranijum
8 i radijuma *°Ra u uzorcima zemljiita je najée$ée narusena usled razli¢itih geohemijskih
procesa. Na osnovu rezultata gama-spektrometrijskih merenja vise od 200 uzoraka zemljista
sa podru¢ja Vojvodine uzetih pre 1999.godine (pre bombardovanja i moguée kontaminacije
osiromagenim uranijumom), moZe se zaklju¢iti da je odnos koncentracija aktivnosti **®U i
22°Ra kod svih uzoraka priblizno konstantan i iznosi [61]:

A(238U )|:E(g]:|

A(ZZGRa){Eﬂ

To znadi da su sadrzaji uranijuma ***U i radijuma °Ra u prirodnom zemlji§tu povezani
relacijom:

K = =1.3+0.3 (3.3)

A(238u) — K . A(226Ra) (3 4)

Faktor ravnoteze K se odreduje na slede¢i nacin: Koriséenjem najintenzivnijih linija
torijuma **Th i protoaktinijuma ***Pa (tabela 3.3) odreduje se koncentracija aktivnosti 22U, a
koncentracija aktivnosti radijuma ?*°Ra se ratuna na osnovu post- radonskih linija. Uzorci
moraju odstajati hermeticki zatvoreni 40 dana pre merenja.

Na vrednost faktora K moze uticati greska krive efikasnosti za voluminozne izvore. Na
osnovu hemijskog ponaSanja uranijuma u zemljiStu, teSko je razumeti neke publikovane
vrednosti K<<1 [62]. Posto je period poluraspada radijuma %Ra 1620 godina njegova
aktivnost moZe uticati na aktivnost izrazito dugoZiveceg pretka uranijuma 28 samo u
slucaju neobic¢no brzih geohemijskih procesa. U svakom slucaju, ukoliko je vrednost faktora
K nepoznata, ona se uvek moze odrediti na 0snovu merenja nekontaminiranog zemljista istog
tipa kao 1 ispitivano zemljiste.

Da bi se procenila aktivnost prirodnog uranijuma 2®U na osnovu osiromasenog
uranijuma (**®Up), neophodno je odrediti narusenu ravnotezu uranijuma 2**U i radijuma **Ra

A(**U,) = A(®*U) - K - A(**Ra) (3.5)

AACPU)={ [AACFU)T + [4Aq° (36)
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1/2

2
} -A(*Ra) (3.7)

AA(ZZﬁRa)T J{AK

AA =K {A(ZZGRa) K

gde je A(P®U)+AA(**®U)koncentracija aktivnosti uranijuma 2*®U izradunata na osnovu

linija torijuma “**Th i protoaktinijuma ***Pa ; A(ZZGRa)iAA(ZZBRa)ge koncentracija aktivnosti
radijuma °*°Ra izracunata iz post-radonskih linija slede¢ih izotopa “°Pb, ?*Pb i ?Bi.

Primena ovog metoda za izraCunavanje koncentracije aktivnosti osiromaSenog
uranijuma 2%y moze se ilustrovati na primeru tri uzorka zemljiSta sa lokaliteta gadanih u
toku bombardovanja 1999. godine koje je nasa laboratorija merila: prvi uzorak sa visokim
sadrzajem osiromasenog uranijuma (Sifra uzorka LVJ4), drugi uzorak sa srednjim sadrzajem
osiromasenog uranijuma (Sifra uzorka LVJ3) i tre¢i uzorak bez prisustva osiromaSenog
uranijuma (Sifra uzorka LVJ7). Rezultati merenja su prikazani u tabeli 3.7.

Tabela 3.7 Koncentracije aktivnosti uranijuma 2*®U, radijuma ?°Ra, osiromasenog
uranijum 28Uy, kalijuma “°K i torijuma ***Th u uzorcima zemljista sa terena gadanih u toku
bombardovanja 1999.

Sifra 238U 226Ra 238ud 4OK 232Th
uzorka [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg]
LVJ4 5000+130 19.8+2.1 4980+130 530+40 30+3
LVJ3 115+15 13.242.3 98+16 187+22 13.5+1.1

LVJ7 33+8 22.4+2.2 <10 1210+70 45+3

U drugoj koloni data je koncentracija aktivnosti 22U koja je izracunata iz potomaka
238U: 234Th | 234

Pa, u_ tre¢oj koloni data je Koncentracija aktivnosti 226Ra izradunata iz
potomaka **°Ra posle ??Rn: **Ph, ?*Bi i “°Pb i u &etvrtoj koloni su izratunate vrednosti
koncentracije aktivnosti “®U koje se mogu pripisati kontaminaciji osiromasenim
uranijumom. U petoj i Sestoj koloni su koncentracije aktivnosti prirodno prisutnih kalijuma
K i radioaktivnog niza kome je rodonacelnik **Th. Prikazane merne nesigurnosti su na
nivou poverenja od 95%.

Prvi prikazani uzorak ima vrlo veliku koncentraciju aktivnosti **U, koja se sva moze
pripisati kontaminaciji osiromasenim uranijumom; koncentracija aktivnosti prirodno
prisutnog uranijuma je zanemarljiva. Drugi uzorak ima koncentraciju aktivnosti 2*®U koja je
sigurno povisena usled kontaminacig'e osiromasenim uranijumom; merna nesigurnost malo
zavisi od merne nesigurnosti ?°Ra, ukljudujuéi i nesigurnost empirijskog faktora
neravnoteze. Tre¢i uzorak nije kontaminiran, a iskazana merna nesigurnost govori o redu
veli¢ine granice detekcije 281 od kontaminacije osiromaSenim uranijumom, a koja se postize
opisanom metodom i koris¢enjem poluprovodnickih detektora tipa GMX u gvozdenoj zastiti.
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Slika 3.7 Uporedo prikazani spektar zemljiSta sa osiromaSenim uranijumom LV J4 (crveni
spektar) i spektar uzorka zemljiSta bez osiromasenog uranijuma LVJ7 (plavi spektar)
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3.3.2 Granice detekcije osiromasSenog uranijuma

Koncentracija aktivnosti *®U koja potite samo od osiromasenog uranijuma izrazava
se kao razlika ukupne koncentracije aktivnosti *®U i koncentracije aktivnosti “°Ra. Merna
nesigurnost ove razlike bi¢e prakticno uslovljena samo mernom nesigumoééu koncentracije
aktivnosti ?°U, posto je merna nesigurnost koncentracije aktivnosti ’Ra znatno manja, tako
da se pri sabiranju po kvadraturama moze zanemariti. Merna nesigurnost malo zavisi od
merne nesigurnosti °Ra, ukljucujuéi i nesigurnost empirijskog faktora neravnoteZe.

Procena reda veli¢ine za granicu detekcije osiromasenog uranijuma u uzorcima
zemljista se moze izvr$iti na osnovu izmerenih vrednosti:

A (*®*U) = 191 Bg/kg (3.8)
AA (**U) = 24 Bg/kg (3.9)
A (?°Ra) = 35 Bg/kg (3.10)
A A (**Ra) = 4 Bg/kg (3.11)

Vreme merenja datog uzorka je iznosilo 44,472 ks, dok se greska odreduje na nivou
poverenja od 90%.

A (*®Up) = (191 -1.3x35) (Bqg/kg) = 146 Ba/kg (3.12)
AAk = 11.7 Bg/kg (3.13)

AA (®®Up) = 27 Ba/kg (3.14)

A (*®Up) = (146+27) Bg/kg (3.15)

Za srednje kontaminirano zemljiSte eksperimentalna merna nesigurnost je iznosila 27
Ba/kg ili 18%. Ako prihvatimo najjednostavniju definiciju granice detekcije:
aL(**Up)=A(**Up), tada na osnovu izmerenih vrednosti moZemo grubo proceniti red velicine
granice detekcije osiromaSenog uranijuma u uzorcima zemljiSta na a (**Up)=10 Bqg/kg.

3.4 Eksperimentalni rezultati

Opisani metod odredivanja koncentracija aktivnosti osiromasenog uranijuma testiran je
na brojnim uzorcima koji su tokom i nakon NATO-agresije ispitani u Laboratoriji za
Nuklearnu fiziku Instituta za fiziku Prirodno-matemati¢kog fakulteta u Novom Sadu.
Merenja su vrSena na spektrometru ORTEC “GMX”, nominalne efikasnosti 30%, koji je
postavljen u niskofonsku zastitu izradenu od gvozda livenog pre II Svetskog rata, tj. pre
pocetka atmosferskih nuklearnih proba. Zidovi komore debeli su 25 cm i smanjenje fona
unutar komore u odnosu na fon u prostoriji je viSe od tri reda veli¢ine. Prednost gvozdene
zaStite u odnosu na zaStitu od olova posebno dolazi do izraZzaja kod merenja malih
koncentracija uranijuma, posto olovo neizbezno sadrzi odredenu malu koncentraciju
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potomaka uranijumovog radioaktivnog niza. Vreme merenja je iznosilo oko 40 ks po uzorku,
Sto je znacCajno napomenuti, jer merna nesigurnost rezultata ovih merenja opada sa
kvadratnim korenom iz vremena merenja.

Tabela 3.8. Koncentracije aktivnosti karakteristi¢nih radionuklida u uzorcima zemljista u
Novom Sadu u toku bombardovanja uzorkovano nakon pada bombi na datu lokaciju

Uzorak zemljiSta

Koncentracije aktivnosti [Bg/kg]

Lokacija 238 260 2321, a0 238 1870
(datum uzorkovanja)
TV Novi Sad | (06. ‘99) <26 23.4+1.2 | 31+10 | 382413 <26 <0.27
TV Novi Sad 1 (06. ‘99) 2519 | 27.941.2 | 37.0£1.5 | 479+21 <9 0.6+0.4
Rafinerija (rezervoar) (04. ‘99.) 11+6 |10.6+0.4 | 11.0+0.5| 219+11 <9 0.8+0.2
Rafinerija (kapija 4) (04. 99.) 206 | 18.7+£0.5| 20.3+1.1 | 281+17 <6 1.0+0.4
Rafinerija (uljara 1) (05. 99.) 20+8 |16.1+.0.7| 17.5+£1.1 | 312421 <6 0.5+0.3
Rafinerija (radionica) (05. ‘99.) 20411 | 125+0.6 | 12.3+1.1 | 273+14 <11 3.2+0.6
Ribnjak (07. <99.) 24+1 | 23.2+2.0 | 39.3+2.4 | 380+60 <2.2 <04
TV toranj, Venac (06. ‘99.) 1245 | 19.54£0.4 | 24.1+0.7 | 325+13 <5 0.6+0.1
EPS,Venac (09. 99.) 27120 | 30.3+0.9 | 41.842.2 | 434423 <20 <04
Iriski venac la (09. ‘99.) 80+30 4612 62+4 560+50 <30 2712
Iriski venac 1b (09. ‘99.) 56+23 5443 4943 450+40 <23 86+5
Iriski venac 2 (09. ‘99.) 80+30 4612 62+4 580+40 <30 27+2
Iriski venac 7 (09. ‘99.) 64+20 41+2 6043 730£40 <20 29+2
Iriski venac 8 (09. 99.) 80+30 4612 62+4 580+40 <30 2742
Iriski venac 10 (09. ‘99.) 35127 13847 4414 440+70 <28 188+13
Iriski venac 12 (09. ‘99.) 54+17 39+2 5514 68040 <17 144+8
Sediment, us¢e kanala DTD(09.°99.)| 33410 | 31.3+1.4 | 30+2 459+27 <10 25.1+1.6
Sediment, Dunav-Subi¢ (09.799.) 55+10 49+2 3242 408+29 <10 4612
Tabela 3.9 Koncentracije aktivnosti karakteristi¢nih radionuklida u uzorcima zemljista sa
juga Srbije u toku bombardovanja - uzorkovano nakon pada bombi na datu lokaciju
FEGION SIFRA B Z%Ra [Ba/kg] =80, W Th
UZORKA| [Bqg/kg] post Rn [Ba/kg] [kBa/kg] [Ba/kg]
LVJ18 2917 15.7+2.9 <18 0.450+0.022|34.4+1.9
LVJ19 25+6 15+4 <15 0.480+0.023|34.5+2.3
LVJ4 {5000+ 1300 19.8+2.1 5000+ 1300| 0.53+0.04 30+3
1 LVJ20 70+£12 29+5 32+16 [0.587+0.028(46.5+2.5
LVJ21 42+8 30t4 <16 0.554+0.027 |42.2+2.4
LVJ22 191+24 35+4 146 + 27 0.73£0.04 |52.0+2.9
LVJ23 32+11 24+4 <15 0.522+0.026 | 41.8+ 2.5
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REGION SIFRA 238U 226Ra [Bq/kg] 238UD 4OK 232-|—h
UZORKA| [Bg/kg] post Rn [Bg/kg] [kBg/kg] [Ba/kg]
LVJ3 115+15 13.2+2.3 98+16 |0.187+0.022|135+1.1
LVJ24 17+10 83+£22 <17 0.128+0.011|11.4+0.9
LVJ25 14+5 9.6+14 <8 0.116+0.010 | 13.1+1.0
2 LVJ26 7510 10.8+1.9 61+11 |0.137+0.010|12.4+0.9
LVJ27 1945 11.3+1.8 <10 0.145+0.010( 14.0+1.0
LVJ28 16+6 75+1.38 <13 0.141+0.010( 11.4+0.7

LVJ5 | 2000+ 600 116+ 11 1850+ 600 | 1.28+0.09 727

LVJ14 113+18 76+ 6 <44 0.695+0.028| 52+3
3 LVJ15 107+ 14 677 <57 0.81+0.04 |46.9+2.6
LVJ16 108+ 14 72+7 <53 0.76+0.04 |47.7£2.6
LVJ17 56+9 30+4 17+14 ]0.510+0.027|30.9£2.0

LVJ2 42+9 22+3 13+12 1.14+0.08 52+3

LVJ1 74+10 29.7+2.8 35+14 1.15+0.07 62+ 4
LVJ6 38+8 19+£3 <27 1.18+0.08 |48.6+2.8

LVJ8 65+ 16 26+4 31+19 1.02+0.07 67+4

LVJ7 33+8 224+2.2 <15 1.21+0.07 45+3

4 LVJ9 41+8 26.4+2.6 <19 1.19+0.08 51+4
LVJ10 44+ 7 24+3 13+11 1.29+0.08 |31.7+24

LVJ11 40+ 11 20£3 14+13 0.93+0.06 41+3

LVJ12 51+9 25+4 <36 0.85+0.04 61+3

LVJ13 4719 27.2+2.1 <24 0.98+0.05 64+ 4

Poredenjem rezultata merenja iz tabela3.8 i 3.9 moze se zakljuciti da u uzorcima sa
podrucja Novog Sada nije detektovano prisustvo osiromasenog uranijuma, za razliku od

uzoraka sa juga Srbije.

Opisani metod detekcije osiromasenog uranijuma se moze primeniti na dalja
istrazivanja radioaktivnosti u regionu, a naroCito za pracenje migracije osiromasenog
uranijuma u kontaminiranim podru¢jima.

3.4.1 Praéenje radioaktivnosti zemljiSta sa podrucja opStine Novi Sad

Zemljiste je kompleksan materijal koji se sastoji od mineralne (neorganske) kao i
organske komponente koja uglavnom nastaje raspadom biljnog materijala. Neorganska, ili
mineralna komponenta zemljiSta se sastoji od Cestica nastalih erozivnim dejstvom raznih
prirodnih faktora na stene. Kako stene koje ulaze u sastav zemljine kore poseduju odredenu
koncentraciju prirodnih radionuklida, za ocekivati je da se oni mogu nac¢i i u zemljistu
nastalom raspadanjem stena.
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Slika 3.8 Neorganska i organska komponenta zemljiSta

Iako u Srbiji nema nuklearnih elektrana, u neposrednom okruzenju (Madarska,
Bugarska i Rumunija) postoje nuklearne elektrane. Pri njihovom regularnom rezimu rada
dolazi do ispustanja malih koli¢ina odredenih radionuklida u Zivotnu sredinu, dok su u
slu¢aju eventualnih akcidentalnih situacija moguéa ispustanja vrlo visokih aktivnosti fisionih
produkata (kao $to su cezijum **’Cs i ***Cs i jod **!1) u atmosferu i vodotokove koji se mogu
brzo transportovati i do ekosistema na teritoriji AP Vojvodine, odnosno dovesti do
kontaminacije zemljista i sedimenta. Kao posledica akcidenta u Cernobilu 1986.godine jo§
uvek se u zemljiStu 1 sedimentu Vojvodine nalazi fisioni produkt cezijum B7Cs, ¢ije je
hemijsko ponasanje veoma sli¢no kalijumu, te ga biljke mogu relativno lako usvajati, ¢ime on
dospeva u lance ishrane kopnenih i vodenih ekosistema. Razli¢iti geohemijski procesi dovode
do njegove redistribucije i koncentrisanja na pojedinim mikrolokacijama, S$to implicira veéi
radijacioni efekat i rizik po zdravlje odgovarajuce populacije organizama, pa prema tome i
ljudi.

Jedan od mogucih izvora radioaktivne kontaminacije zemljiSta i sedimenta jeste
koncentrisanje prirodnih radionuklida (uranijum **U, radijum **Ra, torijum %2Th i olovo
21%p) kao posledica nenuklearnih tehnologija: sagorevanje uglja, proizvodnja vestackih
dubriva 1 dubrenje zemljiSta fosfatnim dubrivima, proizvodnja deterdZenata, eksploatacija
nafte i zemnog gasa, koje dovode do opterecenja zivotne sredine NORM i TENORM
materijalima. Putem vodotokova i podzemnih voda ovi materijali mogu da dospeju i u
zaSticena podrucja, kao Sto su specijalni rezervati prirode i parkovi prirode, narusavajuci
osetljivu ravnotezu flore i faune na ovim lokacijama. Niskofonska gama-spektrometrijska
metoda je pogodna za odredivanje niskih aktivnosti prirodnih i veStackih radionuklida gama
emitera u uzorcima iz zivotne sredine zbog relativno jednostavne i brze pripreme uzoraka i
zadovoljavajuce taCnosti. Na taj nain se moZe analizirati raspodela i moguéi procesi
redistribucije prirodno prisutnih radionuklida, ali i prisustvo proizvedenih, poput **'Cs, kao
posledica nuklearnih akcidenata u proslosti.

Da bi se procenila ingestiona doza koju covek primi od radionuklida iz okruzenja
koristi se lanac ishrane. Svi modeli pri tome koriste transfer faktore kao kvantitativnu meru
prelaska radionuklida iz jedne karike lanca u drugu. Transfer radionuklida kroz lance ishrane
se intenzivno proucava u poslednjih 50 godina usled testiranja nuklearnog oruzja i ispustanja
radionuklida u Zivotnu sredinu zbog povecane upotrebe nuklearne energije. Medunarodna
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Agencija za atomsku energiju IAEA je na osnovu velikog broja istrazivanja napravila Siroku
bazu podataka za vrednosti transfer faktora radionuklida iz zemljiSta u biljke [63].

Transfer faktor (Fy/) za unos bilo kog radionuklida iz zemljista u biljne kulture koje se
na tom zemljiStu uzgajaju se definiSe kao odnos koncentracije aktivnosti datog radionuklida u
biljci (Bg/kg) 1 koncentracije aktivnosti u zemljistu (Bg/kg), pri ¢emu se podrazumevaju
vrednosti dobijene za suSene uzorke zemljista 1 biljaka:

Bg, (3.16)

aktivnost radionuklida u suvaej biljei [k
F, =

B
aktivnost radionuklida u suvom zemljistu [*i;]

Transfer faktor radionuklida iz zemljista u biljke zavisi od vise faktora:
fizickohemijskih karakteristika radionuklida, oblika nataloZzene padavine ili otpada, vremena
koje je proteklo od zagadenja, karakteristika zemljista, tipa biljne kulture i nacina obrade
zemljista.

As water evaporates from a
leaf, it moves from higher
water potential within the leaf
to much lower water potential
of surrounding air.

H,0
Evaporation of water from —
caves reduces water potential ~ 2
leave ru_ ce er pote A
of fluids in the leaf and creates ]

negative pressure.

Because of hydrogen
bonding between water
molecules, the negative
pressure created by water
evaporating from surfaces
of leaves pulls water
through water-conducting
cells (xylem) in the stem

Soil water moves down a
\ *| gradient of water potential
A from ml 10 100LS.

H 0 le wi nu

v
\\ Wit = Vinigei

Slika 3.9. Nacin usvajanja materija iz zemljista preko vode

Transfer faktori dati u tabelama priru¢nika IAEA su vrednosti koje se odnose na
rastvorljiva jedinjenja koja imaju vecu pokretljivost u sistemima zemljiste — biljka.
Akumulacija radionuklida u biljnim kulturama koje se naj¢eS¢e uzgajaju zavisi i od tipova
zemljiSta. Razlike u transfer faktorima za razlicite vrste zemljiSta moze da varira i do dva
reda veli¢ine. Karakteristike zemljisSta koje uticu na ove vrednosti su: mineroloski i
granulometrijski satav zemljista, organski sadrzaj u zemljistu, pH i plodnost zemljista.
Razlika u bioloskim karakteristima pojedih biljnih vrsta takode mozZe biti uzrok u velikim
razlikama u transfer faktorima. Razlog tome su varijacije u metabolitickim i biohemijskim
mehanizmima usvajanja radionuklida od strane biljka, hemijska priroda radionuklida,
mehanizmi detoksikacije, hidroloski uslovi u zemljistu, biljkama dostupne koncentracije u
rizosferi u zemljistu.
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Plodnost zemljista, trajanje vegetativnog perioda i Karakter distribucije korenog
sistema u zemljiStu takode uticu na transfer faktor. Razlika u akumulaciji preko korenog
sistema medu razli¢itim biljnim vrstama moze biti i za faktor 100. Radionuklidi se najcesce
akumuliraju u liS¢u 1 stablu, dok se mnogo manje koncentrisu u plodu.

Tabela 3.10. Podaci za transfer faktore za **’Cs, ?°Ra, “°K, %*Th i **U iz zemljista u

biljku [63]
radionuklid Biljna kultura Deo biljke Transfer faktor F,
BCs Zitarice zrma 2.9x10?
stablo i izdanci 1.5 x 10™
kukuruz zrma 3.3x10%
stablo i izdanci 7.3x10?
lisnato povrée lisce 6.0 x 10°
nelisnato povrée | plodovi 2.1x10?
mahunarke zrna i mahune 4.0 x 10°
korenasto povrée | koren 4.2 x10?
lisée 3.5 x 10
luk lukovica 5.6 x 10°
K Zitarice zra 7.4x10"
stablo i izdanci 1.1
lisnato povrée lis¢e 13
ispasa stablo i izdanci 7.3x 10"
“’Ra Zitarice zrma 1.7 x 107
stablo i izdanci 3.6 x10%?
kukuruz zrna 2.4x10°
stablo i izdanci 1.8 x 102
lisnato povrée lisce 9.1 x10°
nelisnato povrée | plodovi 1.7 x 107
mahunarke zrna i mahune 1.4 x 107
korenasto povrée | koren 7x 107
lisce 7.1 x10°
luk lukovica 1.1x 107
izdanci 1.6 x10*
trava stablo i izdanci 1.3x10*
ispasa stablo i izdanci 7.1x 107
krmno bilje stablo i izdanci 1.7x 10
ostalo suncokret 42 x10*
lisée aja 3.3x 107
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radionuklid Biljna kultura Deo biljke Transfer faktor Fv
%2Th Zitarice zrma 2.1x10-3
stablo i izdanci 6.1 x 10-3
kukuruz zrna 6.4 x 10-5
stablo i izdanci 1.8 x 10-3
lisnato povrée lisce 1.2 x10-3
nelisnato povrée | plodovi 7.8 x 10-4
mahunarke zrna i mahune 5.3x10-4
korenasto povrée | koren 8.0 x10-4
lisce 8.7 x10-3
luk lukovica 2x10-4
ispasa stablo i izdanci 9.9 x10-2
28y Zitarice zrma 6.2 x 10-3
stablo i izdanci 2.7 x10-2
kukuruz zrna 1.5x10-2
stablo i izdanci 7.8 x10-3
lisnato povrée lisc¢e 2.0 x10-2
nelisnato povrée | plodovi 1.5 x10-2
mahunarke zrna i mahune 2.2 x10-3
korenasto povrée | koren 8.4 x 10-3
lisce 2.8 x10-2
luk lukovica 5.0 x 10-3
ispasa stablo i izdanci 4.6 x 10-2
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U zavisnosti od bioloskih karakteristika, biljke mogu da apsorbuju radionuklide iz
zemljista i akumuliraju ih u stabljici, listu i plodu. Zbog ove karakteristike, potrebno je
odrediti koncentraciju aktivnosti radionuklida u uzorcima poljoprivrednog zemljista.

Opisana niskofonska gama-spektrometrijska metoda za odredivanje sadrzaja
uranijuma u uzorcima iz zivotne sredine je primenjena u monitoringu radioaktivnosti
poljoprivrednog i nepoljoprivrednog zemljiSta na podru¢ju opsStine Novi Sad u periodu od
2006 - 2012 godine i u projektu pracenja radioaktivnosti poljoprivrednog zemljiSta na 50
lokacija na podru¢ju Vojvodine u toku 2001. i nakon 10 godina u toku 2011.godine. Ovi
projekti su finansirani od strane Gradske uprave za zastitu zivotne sredine grada Novog Sada
1 Pokrajinskog sekretarijata za zastitu zivotne sredine i odrzivi razvoj AP Vojvodine.

U tabeli 3.10 su prikazane srednje vrednosti kao i standardne devijacije za
radionuklide ¢ije je prisustvo detektovano u svim uzorcima poljoprivrednog zemljista. U
poslednjoj koloni tabele prikazan je opseg u kome se nalaze izmerene vrednosti koncentracija
aktivnosti za pojedine radioizotope.

Uzorci zemljista su uzeti po metodi IAEA Technical Report Series N0.295 —
Measurement of Radionuclides in Food and the Environment - Section 5. Collection and
Preparation of Samples-page 27 (5.2.3 Soil). Uzorci zemljista su suSeni na 105°C do
konstantne mase. Nakon toga je izvrSeno uklanjanje svih mehanickih necistoca, uglavnom
kamencica i delova biljnog materijala. OsuSeni uzorci zemljiSta su mehanicki usitnjeni do
forme finog praha i homogenizovani. Kona¢no je materijal pripremljen na ovaj na¢in prenet u
posude za merenje oblika cilindra visine 62 mm, i pre¢nika 67 mm. Tipi¢na masa uzoraka
iznosila je izmedu 200 i 300 g. Koncentracija aktivnosti radionuklida odredena je metodom
niskofonske gama-spektrometrije.

Slika 3.10 Uzorkovanje na terenu

Gama-spektrometrijska merenja su izvrSena prema standardnoj metodi ASTM C 1402
— 04 Standard Guide for High Resolution Gamma Ray Spectrometry of Soil Samples na Cetiri
visokorezoluciona HPGe detektora u nisko-fonskoj laboratoriji za nuklearnu fiziku,
Departmana za fiziku u Novom Sadu.

Tipi¢no vreme merenja uzoraka iznosilo je 60000 s. Na osnovu intenziteta gama linija
zabelezenih u izmerenim spektrima, izracunate su koncentracije aktivnosti za sve
radioizotope koji se u uzorcima nalaze. Za radioizotope kojima nije primecena ni jedna
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karakteristi¢éna gama linija u spektrima, procenjena je gornja granica koncentracije aktivnosti
u uzorcima zemljiSta. GreSke rezultata merenja su iskazane sa nivoom poverenja od 95%, $to
znaci da je verovatnoca da se pri ponovljenom merenju istog uzorka dobije rezultat izvan
granica iskazane greSke manja od 5%.

Tabela 3.11 Srednje vrednosti, standardne devijacije, minimalne i maksimalne
koncentracije aktivnosti radionuklida merene u uzorcima poljoprivrednog zemljista na
teritoriji opstine Novi Sad u periodu 2006.-2012.godine

Broj merenja radionuklid Aqr [Ba/kg] o(Asr) [Ba/kg] | Opseg [Ba/kg]
270 K 537 106 262 - 840
270 282Th 38 10 6 — 64
270 238 39 19 7-107
270 *%Ra 32 4.4-51
270 Bics 6 0.7-275

Dobijene vrednosti za radioaktivnost zemljista se dobro uklapaju u In-normalnu
distribucije karakteristiéne za prirodne radionuklide koje su prikazane na slikama 3.11 do
Slika 3.15). Ove slike predstavljaju  raspodele izmerenih koncentracija aktivnosti
radionuklida u uzorcima poljoprivrednog zemljiSta za monitoring radioaktivnosti zemljista na
podruc¢ju Novog Sada koji se sprovodi svake godine pocev od 2006.godine. Prirodni
radionuklidi — uranijum 28U, kalijum “°K, torijum #*?Th i radijum **Ra pokazuju normalnu
raspodelu u uzorcima zemljiSta pomerenu ka nizim koncentracijama aktivnosti, dok
radionuklidi vestackog porekla ili proizvedeni ne pokazuju pravilnost u raspodeli §to je
takode ocekivano 1 karakteristicno za ovaj tip radionuklida. Cezijum BCs se vezuje u
povrsinskom sloju za finiju granulaciju zemljista i spira se 1 redistribuira u ekosistemu jo$
jedan duzi niz godina, posto je period poluraspada ovog radionuklida 30 godina, a na nasem
podru¢ju dominantno potice od havarije nuklearne elektrane Cernobil 1986.god.
Koncentracije aktivnosti 2®U su pomerene ka nizim vrednostima. U pojedinim uzorcima
zemljiSta izmerene su blago povisene koncetracije 281, verovatno usled koriS¢enja fosfatnih
dubriva.
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Slika 3.15 Raspodela koncentracija aktivnosti cezijuma *'Cs u uzorcima poljoprivrednog zemljista
Novi Sad 2006.-2012.godine

Ove vrednosti mogu se uporediti sa vrednostima izmerenim u drugim drzavama u
regionu i Sire (tabela 3.12). MozZe se uociti da se radioaktivnost zemljista krece u priblizno
istim opsezima dok na odstupanja utice tip 1 vrsta zemljiSta. Koncentracija aktivnosti torijuma
2Th je nesto visa za indijsko zemljiste, dok je koncentracija aktivnosti uranijuma “*U na
Siciliji (Stromboli) [64] poviSena u odnosu na vojvodansko zemljiste (moguce objasnjenje je
postojanje stena vulkanskog porekla na Stromboliju). Odnos uranijum/torijum **U/*?Th je
priblizno jednak jednici za ostala zemljista (Turska, Irska i Japan) [65,66,67,68,69] Sto je
sluaj 1 sa vojvodanskim zemljiStem i1 ukazuje na odsustvo kontaminacije uranijumom.
Medutim ukoliko se intenzivira koriS¢enje fosfatnih dubriva sa poviSenim sadrzajem
uranijuma moze do¢i do naruSavanja ove ravnoteze.

Tabela 3.12 Poredenje sadrzaja radionuklida u vojvodanskom zemljistu i zemljiStu
drugih drzava

Comparison of the natural radioactivity of soil samples from different countries

Radionuclide Vojvodina™ India Egypt Istanbul Stromboli  Ireland Japan
(Selvasekarapandian (Sroor et al., (Karahan (Brai et al., (McAuley (Chen
et al., 2000} 2001 and 2002) and et al,,

Bavulken, Moran, 1993)
2000) [983)
A [Bg/kg]

22Th 53 +8 104 + 77 6+ 3 3I5+7 68+ 1 26 54

U 5149 34+ 11 13 +9 27+ 11 10+11 37 32.4

WK 554 £92 217 + 145 433 + 130 322487 T4t 9 350 794

* Present work.
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Na osnovu medunarodnih podataka [63] za transfer faktore radionuklida iz zemljiSta u
biljke datih u tabeli 3.13 Moguce je proceniti na osnovu srednjih vrednosti koncentracija
aktivnosti radionuklida u zemljiStu za date lokacije kolika bi bila maksimalna koncentracija
aktivnosti radionuklida u biljnim kulturama koje bi se uzgajale na datom zemljistu. Ova
procena je bitna sa aspekta proizvodnje zdravstveno bezbedne hrane sa niskim sadrzajem
radioaktivnosti. Treba napomenuti da na taj nafin procenjene vrednosti u stvari predstavljaju
sadrzaj radionuklida u suSenom biljnom materijalu i da su koncentracije aktivnosti
radionuklida u svezim biljkama u proseku 4 do 5 puta manje vrednosti zbog sadrzaja vode.

Tabela 3.13 Procena transfer faktora za **’Cs i *°Ra iz zemljista u biljke na osnovu

srednjih koncentracija aktivnosti ovih radionuklida u poljoprivrednom zemljistu

137CS u 226Ra u
Biljna kultura Deo biljke ;I‘}fﬁgm ;I‘}fﬁgm

[Ba/kg] [Ba/kg]
Zitarice zrna 0.16 0.66
kukuruz zrna 0.18 0.09
stablo i izdanci 0.40 0.7
lisnato povrée lisce 0.33 3.5
nelisnato povrce plodovi 0.12 0.66
mahunarke zrna i mahune 0.22 0.54
korenasto povrée koren 0.23 2.7
lis¢e 0.19 2.8
luk lukovica 0.31 0.43

Kada se na izmerenim vrednostima napravi korelacija koncentracija aktivnosti uranijuma **U
i radijuma °Ra moZe se uotiti linearna zavisnost (slika 3.16) sa faktorom ravnoteze

A(238U )|:Eq:|
Ke_  LK9J
A(ZZGRa)[Eﬂ

tako da je pokazano da se prethodno uo&eno narusavanje ravnoteze izmedu uranijuma ***U i radijuma
?2°Ra odrzava u novijim ispitivanjima.

=1.240.5 (3.17)
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koncentracija aktivnosti Ra-226 [Bg/kg]

koncentracija aktivnosti U-238 [Bg/kg]

Slika 3.16 Korelacija izmedu izmerenih koncentracija aktivnosti uranijuma ?*®U i radijuma
228Ra u uzorcima poljoprivrednog zemljista

Za razliku od korelacije koncentracije aktivnosti cezijuma *’Cs i koncentracije
aktivnosti radijuma °Ra (slika 3.17) gde se ne moZe uoiti nikakva pravilnost kod
korelacije koncentracije aktivnosti torijum 2**Th i radijuma **Ra (slika 3.18) uodava se
linearna zavisnost $to ukazuje na to da nije bilo procesa ispiranja i relokacije radionuklida
¢ime bi ova ravnoteZa bila naruSena. Dobra korelacija izmedu prirodnih radioaktivnih
elemenata se moze objasniti kako geoloskom proSlos¢u zemljista, tako 1 Cinjenicom da
ljudskim aktivnostima nije doslo do povecanja koncentracije jednog od njih na bilo kojoj od
lokacija na kojima je zemljiSte uzorkovano.
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Slika 3.17 Korelacija koncentracije aktivnosti **'Cs od koncentracije aktivnosti radijuma *°Ra
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Slika 3.18 Korelacija koncentracije aktivnosti *Th od koncentracije aktivnosti radijuma “’Ra

Ispitivanje radioaktivnosti zemljista i sedimenta u nepoljoprivrednom zemljistu, ka $to
su parkovi i zasticena prirodna podrucja, kao S§to je park prirode Begecka jama, ima
viSestruke koristi jer moze da ukaze na povrSinsku kontaminaciju radionuklidima usled
depozicije iz vazduha ili vodenih ekosistema. Pored toga dobijaju se rezultati dragoceni za
radioloSke karte zemljiSta, odnosno atlase prirodne radioaktivnosti, poSto se radi o

neobradivanom zemljiStu koje se ne meSa 1 Ciji sastav se ne naruSava uticajem coveka.
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Takode, pra¢enjem redistribucije radionuklida u ovakvom zemljiStu moguce je proceniti
eroziju tla Sto je od velike vaznosti za dugogodisnje upravljanje zemljiStom.

U tabeli 3.14 data je statistika izmerenih koncentracija aktivnosti radionuklida u

uzorcima nepoljoprivrednog zemljiSta uzorkovanog na podruc¢ju opstine Novi Sad u periodu
od 2006-2012.godine.

Tabela 3.14 Srednje vrednosti, standardne devijacije, minimalne i maksimalne
koncentracije aktivnosti radionuklida merene u uzorcima nepoljoprivrednog zemljista na

teritoriji opstine Novi Sad u periodu 2006.-2012.godine

Broj merenja radionuklid Asr [Ba/kg] o(Asr) [Ba/kg] | Opseg [Ba/kg]
191 K 413 121 112 - 800
191 2%2Th 27 12 6.3-58
191 238y 31 17 6.4 - 82
191 2°Ra 24 10 3.5 - 46
191 B7cs 10 12 0.6 - 93

Na osnovu dobijenih rezultata, generalno se moze zakljuciti da uzorci zemljista sa
svih lokacija ne ukazuju na poveéanje radioaktivnosti koje bi ugrozilo osetljivu ravnotezu
flore 1 faune u ovom zastiCenom podrucju. Koncentracija aktivnosti uranijuma 28y u
povrsinskom sloju zemljista kreée se u granicama od 6.4 do 82 Bg/kg $to je u dobrom
slaganju sa vrednostima za vojvodansko zemljiste za koje postoji najbolja sistematika
merenja. Ni u jednom uzorku nije primeéena povisena aktivnost uranijuma U, #°U, tako ni
osiromagenog uranijuma. Niske koncentracije uranijuma ?*®U ukazuju i na to da je ovo
podrucje izolovano od poljoprivrednih parcela i da nema izrazenog spiranja i1 nanoSenja
zemljiSta na ovo podrucje. Koncentracije prirodnih radionuklida u uzorcima zemljiSta su u
proseku duplo nize nego u uzorcima poljoprivrednog zemljiSta, Sto potvrduje prethodnu
tvrdnju.

Koncentracije aktivnosti prirodnog radionuklida kalijuma “°K se u svim uzorcima
kreCu u uobiCajenim granicama. Moze se uociti da je prisustvo ovog radionuklida u
organskom materijalu normalno jer biljke usvajaju ovaj elemenat u znafajnoj meri iz

podloge.

Cezijum *¥Cs je detektovan u svim uzorcima zemljista i sedimenta i velike razlike u
koncentracijama od mikrolokacije do mikrolokacije ukazuju na njegovu redistribuciju usled
izgleda terena (spiranje niz strimine na obali Begeja, Dunava ili jame) ili plavljenje i
stvaranje sedimenta i mulja uz obalu. Raspodele koncentracije aktivnosti prirodnih
radionuklida i **’Cs date su na slikama: 3.19 — 3.24. Moze se uogiti naruiavanje In-normalne
raspodele 1 pomeranje ka nizim vrednostima.
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Novi Sad 2006.-2012.godine

Ako se prikaze korelacija izmedu koncentracije aktivnosti 28 i 2°Ra moze se uoditi

potvrda vrednosti za koeficijent ravnoteze K = 1.3+0.6 $to zavisi od velike raznovrsnosti
nepoljoprivrednog zemljista.
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Slika 3.24 Korelacija izmedu koncentracije aktivnosti “°Ra i 2°U

Ono §to je uocCeno u drugom projektu nase Laboratorije tokom ispitivanja
radioaktivnosti zemljiSta i sedimenta specijalnog rezervata prirode Zasavica je da je transfer
faktor radionuklida prisutnih u zemljistu u mocvarne biljke (lokvanj, rogoz, trska) znatno veci
nego kod poljoprivrednih kultura. Koncentracije radionuklida u suSenoj trsci i rogozu i u
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okolnom zemljiStu i sedimentu bile su na istom nivou §to nije uoceno kod ostalih biljaka
(trave, poljoprivrednih kultura i sl.). Ove mocvarne biljke predstavljaju bioremedijatore
verovatno zbog svog anaerobnog nacina usvajanja hranljivih materija 1 izrazenog sitastog
sistema u dugackoj 1 Sirokoj stabljici. Ovaj zaklju€ak zahteva opseZnije multidisciplinarno
istrazivanje 1 posto za ovo podrucje Begecke jame postoji sistematika merenja radioaktivnosti
u zemljiStu 1 sedimentu, logi¢no je da se nastavi sa ispitivanjem radioaktivnosti biljnog
mocvarnog materijala kako bi se potvrdila ova tvrdnja.

Slika 3.25 Slike sa uzorkovanja trske i zemljista sa terena

Tabela 3.15 Poredenja koncentracija aktivnosti radionuklida u zemljistu i
koncentracije aktivnosti u trsci 1 rogozu ¢ija je podloga dato zemljiSte

Koncentracija aktivnosti radionuklida [Bg/kg]
137CS 238U 226Ra 232Th 40K
Zemljiste 79+1.0 49+16 |(294+21|314+25| 50040
Biljni materijal (rogoz) <5 <40 38+7 42 +7 800 + 60
Zemljiste 20+£0.5 377 243+1.7 | 26.8+23 | 424+ 23
Biljni materijal (trska) <3 <23 <7 32+8 600 £ 40
Zemljiste 6.6 +0.8 36+15 | 28.7+21(218+2.0| 370+30
Biljni materijal (trska) <5 <60 <8 8+3 1420 £ 70

3.4.2 Pracenje radioaktivnosti zemljista VVojvodine

Poljoprivredno zemljiste je uzorkovano sa 50 lokacija sa podru¢ja AP Vojvodine u
toku 2001.godine [70] i nakon deset godina uzorkovanje i gama-spektrometrijsko ispitivanje
zemljista je ponovljeno na istim lokacijama i 2010. godine u cilju pracenja radioaktivnosti

zemljista regiona Vojvodine.
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Slika 3.26 Mapa Vovjodine sa 50 lokacija na kojima je uzorkovano zemljiSte

Na svakoj lokaciji uzeti su uzorci zemljiSta iz povrSinskog sloja do 5 cm dubine sa 10
mikrolokacija na povr$ini 10 m x 10 m i napravljen je jedan kompozitni uzorak. Lokacije su
birane proporcionalno broju stanovnika i povrsini pojedinih regiona (Backa -20 uzoraka,
Banat — 20 uzoraka i Srem — 10 uzoraka). Takode su zastupljeni svi tipovi zemljista u skladu
sa pedoloskom kartom Vojvodine, na kojima se uzgajaju poljoprivredne kulture. NajviSe
uzoraka je zemljiSte tipa ¢ernozem koji je ujedno najzastupljeniji u VVojvodini.

Tabela 3.16. Geomorfoloske celine, tip zemljista,nacin koris¢enja i GPS koordinate lokacija

R;er(.j. Lokalitet Geomorf.celina zer;lrlijeé ta koljiggiel:lja GPS
1 Horgos Sub. horgoska pescara |Arenosol |vinograd I; f 96: gg 31 17 95 87 m
2 |Pali¢ Sub. horgoska pescara |Soloncak |pasnjak I; f 96: 2 16 ,,51 ;),’53 ,,,’ 99 m
3 |Zednik Backa lesna zaravan Cernozem |oranica I];I f95035 77 . 51 85:2 109 m
4 |Aleksa Santi¢ Backa lesna zaravan Cernozem |oranica I];I ? 950253, i?) (?,’93 119 m
5 |Tornjos Backa lesna zaravan Cernozem |oranica I];I ? 95:282 ,’512”2 ,’,’1 07 m
6 |Gakovo Backa lesna terasa Cernozem |oranica I];I ? 9503; ’525,’5 > 9] m
7 |Kula Backa lesna zaravan Cernozem |oranica I];I ?9503?5, 133”;,, 106 m
8 |Becej Aluvijalna ravan Humoglej |oranica I];I ;3:322312 77 m
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Rber(.i Lokalitet Geomorf.celina zer;nrlijgé ta koﬁggilrlnja GPS
9 |Srbobran Backa lesna zaravan Cernozem |oranica 11;1 ?95025 , 5191,’;;) > 87 m
10 |Srpski Mileti¢ Backa lesna terasa Cernozem ;rgn;((:)?,e neuzor. 11;1 ?95: f ;’ ,’3 41,’52 ,’,, 91 m
11 |Bogojevo Backa lesna terasa Humoglej ;rg.nli((aaléunrilizor. 11;1 ?95:362”3%23 ,’,, 88 m
12 |Nadalj Backa lesna terasa Cernozem g.rjr];g?’e neuzor. I];I ? 95: 53 i,’éi’g ,’,’ XX I
13 |Ruski Krstur Backa lesna terasa Cernozem g.rjhliitli]riiior' I];I ? 950232, § ;62” 86 m
14 |Parage Backa lesna terasa Cernozem ;rgnli:i’lﬂiiior' I];I ? 95:22;1,’12 16 ”;) ,’,’ 89 m
15 |Rimski San¢evi |Backa lesna terasa Cernozem ;,r(?h;g?’e neUzor. I];I ? 95: 51 g,’jg”g ,’,’ 87 m
16 |Zabalj Backa lesna terasa Cernozem ;.t‘(?hli((l:il?r?lizorl I];I ;3:5:,’3 i’29 ,’,’ 85 m
17 |Magli¢ Backa lesna terasa Cernozem | oranica Eiﬁ:ﬁ;ﬁfﬁ: XX M
18 |Ka¢ Aluvijalna ravan Fluvisol |pasnjak E ? 95: 5155233 79 m
19 |Backo Novo Selo | Aluvijalna ravan Fluvisol ;rgnli)c;,nrilf:zor. I; fg:ég 15 §7388 m
20 |Ban. Arandelovo |Aluvijalna ravan Humoglej |oranica g;g: ? 62216673 79 m
21 |Sanad Aluvijalna ravan Fluvisol |pasnjak I];I ;3:36921366 8 m
22 |Crna Bara-Coka |Banatska lesna terasa |Cernozem oranica I];I ;30 15 8532 86 m
23 |Kikinda Banatska lesna terasa | Cernozem cz)'rglnlicuak,unril;zor. I; ;30257131 5535 > 79 m
24 |Rusko Selo Banatska lesna terasa | Humoglej |oranica I; ;3:?713;3? 8 m
25 |Torda Banatska lesna terasa | Humoglej |oranica I; ;3:5655551 81 m
26 |Kumane Banatska lesna terasa | Solonjec |pasnjak I; ;3: f 222;26 74 m
27 |Begejci Banatska lesna terasa | Cernozem | oranica g;g:; 61 3269 0 m
28 |Zrenjanin Banatska lesna terasa | Cernozem | oranica 5;3:223? 2586 31 m
29 |Boka Banatska lesna terasa | Solonjec |pasSnjak g;g:széggg 3 m
30 [Orlovat Tamigka lesna zaravan |Cernozem |oranica E;SO?}; ,2227,’96,, 88 m
31 | Vrsacki Ritovi Aluvijalna ravan Humoglej |oranica N 45°11°31,7"

E 21°11°50,5”” 85 m
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R;)ef' Lokalitet Geomorf.celina zel;ll_lijr;§ ta koljiggillllja GPS
32 |Kozjak Deliblatska les. zaravan | Cernozem | oranica g; 3: 5121 22 gg 88 m
33 |Ilandza Banatska lesna terasa | Humoglej |oranica g; 3: 51 51 11 g(;)g 87 m
34 |ldvor Banatska lesna terasa | Cernozem |oranica 5;30318 f’ glz »83m
35 |Padina Deliblatska les.zaravan |Cernozem |oranica E ;30227 ;)393 116 m
36 |Vrsac Vrsacke planine Kambisol |vinograd E; 15 : ? 96 ,’12 25”25 ,’,’ 137 m
37 |Crepaja Banatska lesna terasa | Cernozem | oranica E ;3:355524{ 84 m
38 |Deliblato Deliblatska pescara Cernozem |oranica I; ; f:(?j;l ,?32”3 ,’,, 134 m
39 |Bavaniste Banatska lesna terasa | Cernozem |oranica g;goglg , 1219 63 90 m
40 |Petrovaradin Fruska gora Kambisol |oranica I; f95: 51; 11 19 3 136 m
41 |Sid Frugkog. lesna zaravan |Cernozem |oranica gfg: ? 56 ,’0521,’5 ,’,, 111 m
42 |Rivica Frugkog. lesna zaravan |Cernozem |oranica I; fg:fgs ,’55 g’,95 ,’,, 209 m
43 |Ruma Frugkog. lesna zaravan |Cernozem |oranica I];I f 95: gg,’ i 11 ,’16 ,,,’ 147 m
44 |Indija Fruskog. lesna zaravan |Cernozem |oranica I];I ; 3:8 16 ,,5121,’3,,,’ 152 m
45 |Morovié¢ Aluvijalna ravan Pseudoglej| Suma I; f 95: ? ; f2615 86 m
46 |Visnjicevo Aluvijalna ravan Pseudoglej| Suma gf 3:156725?73 84 m
47 |S.Mitrovica Sremska lesna terasa | Cernozem |oranica gf 30533356 86 m
48 | Popinci Sremska lesna terasa | Cernozem |oranica I; f ;: 559553966 89 m
49 |Donji Tovarnik |Sremska lesna terasa | Humoglej |oranica I; f ;:ggif 2 81 m
50 |Kupinovo Aluvijalna ravan Fluvisol |Suma N 44°41'35,9"

E 20°02°20,2>° 73 m

Poredenje izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida i
cezijuma u poljoprivrednom zemljistu Vojvodine za 2001. i 2010.godinu dato je u tabeli 3.17.
U veéini uzoraka zemljista detektovano je prisustvo “*’Cs u tragovima. Koncentracija
aktivnosti ovog antropogenog radionuklida su nize u poredenju sa vrednostima izmerenim
proslih godina, $to je i ocekivano jer ovaj radionuklid dominantno poti¢e od havarije
nuklearne elektrane u Cernobilu i ima period polu-raspada od 30,17 godina. Procesi ispiranja
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i relokacije cezijuma mogu da dovedu do veoma neravnomerne distribucije ovog
radionuklida u jednoj oblasti. Najvisa aktivnost ©*’Cs od 42,6 Bg/kg zabelezena je na lokaciji
Bavaniste na samom ulasku u Deliblatsku pes¢aru. Ovo se moze objasniti eolskom erozijom i
pojacanim nanosom ovog radionuklida.

Gama-spektrometrijska metoda odredivanja sadrzaja radionuklida u zemljiStu je
uspesno primenjena na praéenje i varijaciju koncentracije aktivnosti uranijuma **U, radijuma
22%Ra , torijuma %**Th i kalijuma “°K. Koncentracije aktivnosti radijuma i torijuma su se
odrzale na priblizno istom nivou dok se kod koncentracije aktivnosti uranijuma 238y mogu
uociti veée varijacije, verovatno zbog razli¢itog dubrenja zemljiSta i upotrebe fosfatnih
dubriva sa dodatnim sadrzajem uranijuma 238, Zemljiste je uzorkovano u novembru i na
nekim njivama je bilo izvrSeno dubrenje pred setvu pSenice. Opisana metoda za detekciju
uranijuma je pokazala da ni u jednom uzorku nije detektovan osiromaseni uranijum, $to
pokazuje dobra korelacija izmedu koncentracije aktivnosti uranijuma “*U i radijuma *°Ra
(slika 3.27). U svim uzorcima zemljista je detektovan kalijum “°K koji se vezuje za glinastu
strukturu naseg zemljiSta, a razliit sadrzaj ovog radionuklida u zemljiStima zavisi od
uzgajane kulture i organskih ostataka koji ostaju u zemljistu nakon Zetve.

Tabela 3.17 Poredenje izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida i
cezijuma u poljoprivrednom zemljistu Vojvodine za 2001. i 2010.godinu

Koncentracije aktivnosti radionuklida, A [Bg/kg]

Lo kacije 238U 226Ra 232Th 40K 137CS
2001 2010 2001 2010 2001 2010 2001 2010 2001 2010
1. Bedej 60+30 40+4 26.8+1.4 26.7x1.7 51.7#25 47.4425 72030 794+26 8.840.7 9.240.6
2. Nadalj 54+17 364 441+19 33.8+25 52+3 415426  553+29 55619  13.3+1.2 7.7#05
3. Srbobran 48+16 66+4 39.2+25 46.842.2 494425 56.0+2.2  515+26 697423 9.0+1.3 6.2+0.5
4.  Pali¢ 24+9 9.4+1.7 199418 9.7#13  235+26 11.7+05  310+20 238+10 8.3+0.9 6.3+0.4
5. Coka 42+16 22.0+2.1 353%+14 294416 53.3+2.6 41+3 619+27 684+18  12.0+1.0 9.1+04
6. Tornjos 58+17 78+11 4343 41.9+2.3 54+3 45+5 492427 560450  10.0+1.1  3.8+0.5
7. B.Novo Selo 3511 25.3+20 30.2+#19 294413 36.7x2.3 30.9+29  464+21 554+15 6.0+0.7 4.4+0.2
8. ]?/E)lzlt(iic' 64+29 <20 40.5+2.7 40.5+2.1 57+3 39.2+2.7  580+30 452424 6.4+0.8 3.6+0.3
9. Orlovat 53+15 36+3 37.0+25 373123 54.7+28 43.7+16  630+30 594+16 9.6+0.8 6.7+0.3
10. Kikinda 43+18 <21 29.0+2.8 30.0£1.7 55.9+2.9 355 710+40 524428  11.7#1.3 5.1+04
11. Petrovaradin 60+18 66+4 422420 47.9+2.5 62+3 64.4+25  590+30 705+23  138+16  6.7+0.5
12. Kaé 5627 35+3 441426  28.7+2.6 48+3 3244 600£30 530+20 8.1+1.1 8.0+0.6
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Koncentracije aktivnosti radionuklida, A [Bg/kg]

Lokacije 2y %Ra 22Th oK B7Cs
2001 2010 2001 2010 2001 2010 2001 2010 2001 2010
13, Idvor 41+19 25+3  213+24 340428 344 472423 350%+26  703+22  7.2¢11  10.2+0.6
14. Boka 53+18 444 442421 341£17 644 43427 550430  633+21  10.3:11 10.3+06
15. Sanad 49+14 544 34.9:+20  35%4 5133  61.1#1.4  640:40  1000£30  9.3t12  4.4%05
16. Kula, Lipar 56+23 28.312.6 432423 38.5+2.4 54+3 45.8+2.9 493+27 552+15 7.8+1.3 6.9+0.3
17.  Parage 66+19 38529 455429 39.3+13 5744 45112 560430  588+21  9.4+14  56%05
18. Rivica 6316 8010 452428 434128 6343 48+5  560+30 520440 8507 55205
19.  Visnjicevo 55+17 <22 51.0+21 343:19 633 35:11  610£30  507+27  8.1+l1 122407
20. Magli¢ 39¢15 35+4  40.6£25 36420 52.3+28  38t5  513+28  465:25 57409  3.04:0.29
21. Sid 69+16 <21 444422 40.2+2.1 59+3 4445 567+28 521+27 7.5+0.7 3.310.3
22 Vriac 50420 7443 319422 49.1+26  59+4 70523 580+30  701+24 126+14 5006
23. Crepaja 44124 6710 364423 431#22 507425  42+5 48030  500:40 17.5:14 99207
24. Gakovo 55+16 47+3 416125 38.6+1.1 5243 44.2+1.1 475+25 497+18 7.0+0.9 2.310.4
25.  Zrenjanin 49423 25.3+25 40.4+1.8 37.0x1.6 50.1+2.4 4843 526425 67748 8.5+1.1 5.6+0.3
26. Padina 55422 <21 41.0+2.4 41+3 5543 4145 534429 492426 12.3+1.1 6.7+0.5
27.  Deliblato 51+14 16.9+1.6 415+2.7 20.721.2 54329 24.3+2.7 501+23 399+11 28.2+1.9 20.4+05
28. R. Sancevi 52+16 73+10 405+2.6 39.9+25 5443 4314 610430 560450 6.9+1.4 5.1+0.5
29. Bogojevo 42+17 17.2+1.6 3743 23.5+1.8 48.2+2.8 24.1+2.7 543428 428+12 9.241.0 4.49+0.23
30. Rusko Selo 53+14 3043 349+15 25.1+2.3 5443 35.4+1.8 730440 621+20 19.7+¢1.2 11.9+0.7
31.  Morovic 56+18 72+10 50.9+1.8 36.2+2.8 59+3 4846 571+26 520440 7.8+0.7 12.1+0.8
32.  Ruma, Irig 50+16 68+4  50.4+20 47.0+21  60+3  64.8+20 557+29  758+24  7.74#09  7.9+0.6
33. A Santic 60+17 <21 46.61+2.4 39+4 54.4+2.7 3743 470430 380+21 6.7+0.7 4.4+0.4
34. Bavaniste 59+17 3743 43+4 37.3+2.7 552429 455+2.1 550430 623120 5543 42.6+1.2
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Koncentracije aktivnosti radionuklida, A [Bg/kg]

Lokacije 238 26K, 22271 W0 B3
2001 2010 2001 2010 2001 2010 2001 2010 2001 2010
Pecinci,
. popinci 56416 38+4 394329 341#16 5633 A7+3  534%28  569%19 115:16  9.9+0.6
36. R.Krstur 56+15  26.0+2.3 48.6+20 356+14 537#26 415:28 523%24  581%16  7.740.7  560£0.27
37.  Zednik 49£22 <20  401#26 366+19 505:2.6 359423  488%28 392421 11.1%15 55204
38, Horgos 319 24+5  197#10 124:08 220+15 146£12 238+13  249+21 1103 5604
39 llandza 57420 <22 423%24 423+23 5743 44%3 550440 521428  18.4%15 12.4%0.7
10. Kozjak 52+416  43%7  401#27  41#3  501#27 387429 50030 48040 155+1.3 11.00.6
41, Zabalj 45417 5245 418+24 367+#25  59+3 477420 640%30 658422 10510  9.0+0.6
4p  Vrsacki 30+24 53+4  26.2+17 33.1#2.9 54.8+28 56.7+2.6 55123  745%25 48.7+24  258+10
Ritovi
43, Begejci 56418 61x4  509+1.8 451#26  59+3  57.9+14 571#26  786x26  7.840.7  6.70.6
a B 50416  70+10  504#20 300+1.8 603 41#5 557429 590450  7.740.9  6.5:0.6
Arandjelovo
45 Torda 55+16 <22 403%20 3743 5943 46+3  660%30  590#30 155#1.3 10.1#0.6
46, Kumane 49422 50+0  37.9+20 311#17 550%27  45x4 72030  640#50  6.8#0.6  7.8+0.6
47 Donji 50+23  76x10  40%3  417#21 6243 50410  600+30  610+50  9.4#1.1  7.4%0.6
Tovarnik
48, gbedSKa 72421 311#2.8 433+25 249+27  62+3  348+10 63030  479+19 11.9+11 18.4%0.9
ara
s9.  Indjija 57423 <20 44+3  386:20 5943 35413 580+30  488+26  6.7+09 45104
50.  SrMitrovica  49+15 730 399+24 353#21  55%3  423%29 53624 53040 59+0.6  5.0%05

Generalno se moze zakljuciti da uzorci zemljiSta sa svih lokacija ne ukazuju na

povecanje radioaktivnosti koje bi ugrozilo proizvodnju hrane.

Izmerene vrednosti

koncentracije aktivnosti radionuklida u ovom zemljistu ne odstupaju od uobicajenih vrednosti
za poljoprivredno zemljiste u Vojvodini. lzmerene koncentracije aktivnosti **Cs, uzimajuéi
u obzir transfer faktore ovog izotopa u biljke, ne bi trebalo da ugroze zdravstvenu bezbednost
proizvedene hrane.
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Slika 3.27 Korelacije prirodnih radionuklida **®U i *°Ra u zemljistu za 2010.godinu

Ovim merenjima je potvrdeno i da se sadrzaj radionuklida u zemljistu uzorkovanom
iz povrsinskog sloja ne razlikuje od sadrzaja radionuklida u uzorcima zemljiSta koji su uzeti
sa dubine od 30 cm na kojoj se nalazi koreni sistem vecine poljoprivrednih kultura. U tabeli
br. 3.18 su data poredenja izmerenih vrednosti koncnetracija aktivnosti prirodnih
radionuklida i cezijuma u poljoprivrednom zemljiStu uzorkovanom 2010.godina na 50
lokacija na razli¢itim dubinama — na 30 cm 1 iz povrSinskog sloja do 5 cm dubine. Uocavaju
se razlike u izmerenim vrednostima samo u okviru greske merenja, osim za uranijum *°U
gde su nesto veéa odstupanja, verovatno zbog dubrenja i uzgajanja razli¢itih poljoprivrednih
kultura. Ovo je ocekivano posto se poljoprivredno zemljiste obradivanjem mesa do dubine
oranja (visina pluga > 35 cm) i zbog toga se ne moze uociti dubinska distribucija
radionuklida kakva se ocCekuje kod nepoljoprivrednog neobradivanog zemljiSta. Ova
distribucija je za radionuklide vestatkog porekla, kao 3to je cezijum **’Cs je eksponencijalne
prirode i sluzi za procenu brzine erozije zemljista [71,72].
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Tabela 3.18 Poredenje izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida i

cezijuma u poljoprivrednom zemljistu Vojvodine 2010.godine u povrSinskom sloju i na
dubini od oko 30 cm

Koncentracije aktivnosti radionuklida, A [Bg/kg]

238U 226Ra 232Th 40K 137CS
Lokacije DUBINA UZORKOVANJA ZEMLJISTA
30 cm 5cm 30cm 5cm 30cm 5cm 30 cm 5cm 30 cm 5cm
L Bee 4024 40+4 285820 267417 448+19 474425  T74%29 794326  7.9:08  9.2+06
2. Nadalj 405 3624 404%17 338%25 48.9+29 415:26 500430  556:19  7.8+1.0  7.7:05
3. Srbobran 45410 664 405823 46.8+22 41128 56.0:22 485:26  697#23 43304 62405
4 Pali¢ 1504 94%17 124%09 97+#13 1243  11.7:05 195x12  238+10 59404  6.3+0.4
5. Coka 214%17 22021 327#26 294+16 409+29 413  666x19 68418 85204  9.1+0.4
6. Tornjos 38+8 7811 40026 41.9:23 4243 45+5 50030  560#50  4.2405 3805
7 BNovoSelo 4749 25320 338+19 204+13 307423 309429 510440  554+15  35:05 4402
8. i/; ﬁi‘;‘c 559 <20 403 405%21  A1#3 392427  490+40 452424 36205  3.620.3
9. Orlovat 739 36:3 417420 37.3:23 404  437+16 53040  594+16 56405  6.7:0.3
10, Kikinda 354 <21 305%25 300+17 39.9+1.3  35:5 64528  524#28  5.8#0.7 5104
11 Petrovaradin 433 66:4  42.3:09 47.9+25 54.1%#22 64425 598420 705823  6.4%05 67305
12, Kaé 43+10  35%3 32021 28.7#26 27.6%23  32#4  436:27 53020 5106  8.0%0.6
13, Idvor 202422  25:3  363+17 34.0%28  A8+4 472423 698+21 70322  95:05  10.240.6
14. Boka 4124 434 3584 34.1%17 432#21 434327  645:18  633+21 140205 10.3:0.6
15 Sanad 3244 54+4 292420 354 47+6  61.1%14 783+29  1000£30 51207  4.4%0.5
16.  Kula, Lipar 13+4  283+26  44%3  385:24  30+#3  458+29 519428  552¢15  53:04  69:0.3
17. Parage 46410  385%2.9 415:24 393+13 415  451#12 510827  588+21 5104 5605
18, Rivica 55:11  80+10 444 434328 451%29  48+5 49926  520#40 5104 5505
19, Visnjiéevo 3343 <22 30.0%#27 343+19 37718  35:11 61019 50727 136206 12.2+0.7
20, Magli¢ 71#13 354 447+26 364:20  47+4 38+5 570450 465825  3.540.7  3.0420.29
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Koncentracije aktivnosti radionuklida, A [Bg/kg]

238U 226Ra 232-|-h 4OK 137CS
B DUBINA UZORKOVANJA ZEMLJISTA
Lokacije
0em  5cm 30cm 5cm 30cm  5cm 30cm  5cm  30cm 5cm
21 Sid 269424 <21 40709 402421 514 4445 64417  521%27  4.62:024  3.3:0.3
22 Vriac 7110 74£3  440%21 49.1+26  51+3  705+2.3 530240  701x24  50:05  5.006
23. Crepaja 23t14 67+10 385  43.1+22 3945 4245 451+24 50040  9.2+05  9.9:0.7
24.  Gakovo 67+10 47+#3  356%2.0 38.6+1.1 31.1+23 442+11 390+30  497+18  3.1:05  2.3:0.4
25.  Zrenjanin 38+4  253+25 38.9+17 37.0¢+16 50.0+25 483 679+26  677+#8  55:0.7 5603
26. Padina 38+3 <21  385%21  41#3  47.3x12 4145 612420 49226  8.4+0.6  6.7+05
27.  Deliblato 18.6+1.9 16.9+1.6 275+12 20.7+12 29.9+0.9 24.3+2.7 44712  399+11 20.3:0.6 20.4+05
28. R. Sancevi 3913 73+10  38.7+21 39.9+25  50%3 43+4 673+22 56050  6.2+0.5  5.1#05
20. Bogojevo 20.6+2.7 17.2#16 27.0+08 235+18 295+17 24127 43819  428+12  4.8+05  4.49:0.23
30. Rusko Selo 67+13 30£3  31.9+21 251+23  37+4 35418 55050  621+20  11.0+1.1 11.9+0.7
31.  Morovic 4415 72+10  40.1+27 36.2+28 527429 4846 577+27 52040  11.7+1.0 121038
32.  Ruma, Irig 51+10 68+4  43.1+25 47.0+21  43+3  64.8+2.0 510x30  758+24  52:06  7.9:06
33. A Santic 294 <21  352+19  39+4  43.0+20 3743 501+26  380+21  4.5+0.8  4.4+0.4
34.  Bavaniste 8711 3743 44+4  37.3t27 444 455+21  550+40  623+20  29.0+12  42.6%1.2
Pecinci,
35. Popinci 5749 38+4  41.0+20 34.1+16  49+3 4743 540+40  569+19  9.4+0.7  9.9:0.6
36. R.Krstur 53+8  26.0+2.3 40.9+28 35614 40.6x2.8 415+2.8 510+40  581%16  55+0.5  5.60+0.27
37.  Zednik 85+13 <20  412+25 366+19  38x4  359+2.3  420+40  392+21  6.0+0.8 5504
38. Horgos 115416 2445  162+18 12408 17.4+10 14.6+1.2 31212  249+21  65:0.4 5604
39. Illandza 26+16 <22 395#21 423+23 414 4443 531428  521%28  12.3+0.7 12.440.7
40. Kozjak 22.9+21  43+7 31709  41+3  383+26 387+29 520+14  480+40 11.4+04 11.0t0.6
41, Zabalj 3745 525  41.2+13 36725 52617 47.7+20 660x30  658+22  9.2+1.0  9.0:0.6
42, \R/Ftsac_ki 320428  53x4  28.2+1.7 33.1x29 46.0t18 56.7+2.6 640+21  745+25 215+09 25.8%1.0
1ovi

103



Koncentracije aktivnosti radionuklida, A [Bg/kg]

238U 226Ra 232Th 40K 137CS
B DUBINA UZORKOVANJA ZEMLJISTA
Lokacije
30cm 5cm 30 cm 5cm 30cm 5cm 30cm 5cm 30cm 5cm

43. Begejci 64+10 61+4 40.1+£2.7 45.1+2.6 4145 57.9+1.4 570450 786+26 5.2+0.6 6.7+0.6
44, B. . 4849 70+10 26.5+25 30.0+1.8 36.9+2.6 4145 502+27 590450 5.0+0.4 6.5+0.6

Arandjelovo
45. Torda 51.4+9.9 <22 34.3+2.7 3743 39+4 46%3 570+30 590+30 8.8+0.7 10.1+0.6
46. Kumane 4248 5949 32.7+2.0 31.1+x1.7 40.5+2.8 4514 620+30 640+50 7.1+0.5 7.8+0.6
47, Donji 42+3 76+10 401309 41.7+21 555%12  50£10  675+23  610#50  7.330.6  7.4%0.6

Tovarnik
48 ngdSka 222422 31.1#28 27.9+23 24.9+27 36.3tl.6 34810 544+15  479+19  158+05 18.4:09

ara

49. Indjija 77+13 <20 4316 38.6+2.0 4944 35+13 530450 488+26 5.5+0.8 45+0.4
50. Sr.Mitrovica  72+14 739 39.6+2.1 35321  43+5  42.3%29 530#27  530#40 64104  5.0%0.5
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Slika 3.28 Spektar poljoprivrednog zemljista na gama-spektrometarskom sistemu B
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GLAVA 4. Konvencionalne metode merenja radona i torona

Postoji veliki broj metoda merenja koncentracije aktivnosti radona i radonovih
kratkozive¢ih potomaka u vazduhu, vodi ili zemljistu. U zavisnosti od raspolozive
instrumentacije i cilja istrazivanja moze se meriti alfa, beta ili gama zrac¢enje. Prema nacinu
uzorkovanja i trajanju merenja metode se mogu klasifikovati u tri vrste:

» trenutne metode - sluze za brzu ocenu koncentracije radona na datoj lokaciji i
sprovode se u relativno kratkom vremenskom periodu u poredenju sa vremenskim rasponom
fluktacije koncentracije radona. Vazduh (radon) se moze uzorkovati na dva nacina: direktnim
usisavanjem u unutrasnju zapreminu instrumenta ili prikupljanjem u kontejnerima nakon cega se
uzorci prenose u laboratoriju radi odredivanja koncentracije aktivnosti radona i radonovih
potomaka. Tipi¢ni kontejneri koji se mogu koristiti su: plasticne vrece, metalni kanisteri ili
stakleni kontejneri. Zapremine kontejnera su obi¢no izmedu 51120 1,

» kontinuirani monitoring - podrazumeva automatsko ocitavanje koncentracije
radona u kratkim vremenskim ciklusima za jedan duzi period merenja. Rezultati takve serije
merenja daju informacije o vremenskoj varijaciji koncentracije radona (dnevnoj, sezonskoj) i

» dugovremenske metode - vrse se pomocu uredaja za integralno prikupljanje svih
dogadaja koji se javljaju u dugom vremenskom periodu, reda veli¢ine od nekoliko dana do
nekoliko meseci. Rezultati merenja daju ocenu srednje koncentracije radona na datoj lokaciji za
odredeni interval merenja.

Razlikujemo aktivne i pasivne metode merenja koncentracije radona u zavisnosti od toga
da li se u toku uzorkovanja koristi izvor napajanja elektricnom energijom ili ne. Izbor merne
metode zavisi¢e od vise faktora: duzine trajanja merenja, obima merenja, vrste informacije koja
se Zeli dobiti merenjem (da li je to samo ocena koncetracije radona ili je to pracenje varijacija
koncentracije radona i procena srednjih vrednosti), od troSkova merenja, od tacnosti i
preciznosti mernog uredaja kao i od ostalih performansi mernog sistema.

Merni instrumenti koji su naj¢esce u upotrebi su: alfa-spektrometri koji imaju moguénost
i trenutnog merenja i kontinuiranog monitoringa koncentracije radona; detektori tragova
(plasti¢ni filmovi CR39 ili LR115) i ugljeni kanistri.

4.1 Metoda adsorpcije na aktivnom uglju

Aktivni ugalj se nalazi u kanistru, slika 2.1., koji se prilikom merenja otvara i postavlja
na zeljenu lokaciju. Radon iz vazduha difuzijom dospeva u kanister i adsorbuje se na zrnima
aktivnog uglja ¢ije dimenzije priblizno odgovaraju maksimalnoj efikasnosti adsorpcije radona
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222Rn. Radon adsorbovan na granulama aktivnog uglja se dalje raspada na kratkoZivece potomke:

218pq 2lipp 214Bj 2lpg j 219ph. Relativno velik intenzitet gama linija radonovih potomaka ***Pb
i 2Bi (**Pb — 295 i 352 keV; ?MBi — 609 keV) omoguéava odredivanje koncentracije radona
gama spektrometrijski preko navedenih prelaza, jer se ve¢ nakon tri Casa uspostavi ravnoteza
izmedu radona i potomaka u aktivnom uglju.
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Slika 4.1 Spoljasnji izgled ugljenih kanistera (Ievo) i poprecni presek kanistra (desno)
(1 - metalna kutija sa poklopcem; 2 - 70 £ 1 g usitnjenog 6 x 16 aktivnog uglja; 3 - metalna
reSetka, propustljivosti 30 do 50 %; 4 - unutrasnji Sire¢i prsten; 5 - lepljiva vinil traka za
hermeticko zatvaranje i 6 - mekani umetak (stiropor ili sunder) pri¢vrs¢en za poklopac)

Kalibracija ugljenih kanistera se vrs$i u radijumskoj komori koja sluzi za izlaganje
ugljenih kanistera i drugih instrumenata za merenje radona poznatim koncentracijama radona i
radonovih potomaka u kontrolisanim uslovima. Koristi se izvor *Ra da bi se obezbedio stalan
protok radona kroz komoru. Kontrolisani uslovi u komori podrazumevaju poznavanje i
odrzavanje konstantnim sledecih parametara: relativne vlaznosti (10 do 90 %), temperature (0°C
do 40°C), kondenzacije jezgara (10° do 10° /ml), koncentracije radona (370 do 37000 Bg/m®) i
koncentracije radonovih potomaka. Ovi uslovi se kontinualno prate i ocitavaju svakih sat
vremena.

Gama-spektrometrijsko merenje zatvorenih ugljenih kanistera nakon ekspozicije vrsi se
pomocu detektora: poluprovodnickog ili scintilacionog. Efikasnost spektrometarskog sistema se
pre svakog merenja odreduje pomocu standardnog kanistera poznate radioaktivnosti i fonskog
kanistera, istih dimenzija kao i kanisteri koji sluze za merenje. Izrada standardnih kanistera se
sprovodi na slede¢i na¢in: te¢ni radijum 2°Ra poznate aktivnosti 20.5 nCi se suspenduje u 70 g
aktivnog uglja nakon uklanjanja pokrovne resetke, zatim se ugalj susi zagrevanjem i nakon toga
zaptiva diskom od galvanizovanog metala umesto pokrovne reSetke. Hermeti¢ki zatvoreni
standardni kanister se ostavlja 30 dana kako bi se uspostavila sekularna ravnoteza izmedu
radijuma, radona i potomaka. Ako se od brzine brojanja standardnog kanistera oduzme brzina
brojanja fonskog kanistera za isto vreme merenja i razlika podeli sa poznatom aktivno$éu
standarda, dobija se efikasnost spektrometarskog sistema za dati dan merenja.
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Postupci rukovanja ugljenim kanistrima pri uzorkovanju radona iz vazduha zatvorenih
prostorija, kao i sastav i dimenzije ugljenih kanistera propisani su standardnim procedurama
medunarodnih agencija (npr. Standardni Protokol EPA 520/5-87-005:1987.) [73]

Pre pustanja u promet svake proizvedene serije ugljenih kanistera izvrsi se kalibracija kanistera.
Prema EPA standardu svaka serija se obelezava razli¢itom bojom vinil trake kojom se zatvara
kanister. Svaki kanister se izmeri, odredi se vlaznost aktivnog uglja i podaci beleze sa Sifrom
utisnutom na poklopcu kanistera. Kalibracija kanistera se vrsi u specijalizovanoj komori koja je
stabilisana na odgovaraju¢im uslovima (temperatura, vlaznost) i u kojoj se odrzava konstantna
koncentracija radona. Set od 30 kanistera se postavlja u komoru i eksponira na sledeéi nacin: po
5 kanistera za 1, 2, 3, 4, 5 i 6 dana eksponiranja. Vreme otvaranja svakog kanistera se beleZi.
Postupak se ponavlja za svaku od vlaznosti: 20% vlage (niska vlaznost), 50% vlage (srednja) 1
80% vlage (visoka vlaznost). Nakon isteka predvidenog vremena eksponiranja, kanistri se
hermeticki zatvaraju lepljenjem trake, uklanjaju se iz komore uz belezenje vremena zatvaranja.
Tako zatvoreni stoje najmanje 3 sata da bi se uspostavila ravnoteza izmedu potomaka i radona.
Svaki kanister se meri 10 min na Nal detektoru c¢ija je efikasnost prethodno odredena. Nakon
merenja izmeri se masa kanistera i odredi promena mase u odnosu na masu kanistera pre
otvaranja. Za izraCunavanje kalibracionog faktora koristi se slede¢a formula:

-1,

CF=r—
T, E RN DF

(4.1)

gde su: CF - kalibracioni faktor, tj. brzina adsorpcije radona u (m%ks), | — ukupan spektralni
intenzitet radonskih linija u (C/ks), I¢ — spektralni intenzitet fona u (C/ks), Ts - vreme ekspozicije
kanistra u (ks), E - efikasnost detektora u (C/(ks Bq)), RN - koncentracija radona u (Bg/m3) i DF
- faktor raspada od polu-vremena ekspozicije do pocetka brojanja, koji se izraCunava po formuli:

DE = e 0693t/ Ty,(Rn) 4.2)

gde su: t - vreme u danima proteklo od sredine eksponiranja do pocetka merenja na detektoru i
T12(Rn) - period poluraspada radona (3.824 dana).

Na osnovu izraCunatih vrednosti kalibracionih faktora za razliite vlaZnosti 1 razliCita
vremena eksponiranja crtaju se dve zavisnosti kalibracionog faktora (krive vlaznosti). Prva
zavisnost kalibracionih faktora od prinosa mase kanistera koji poti¢e od adsorpcije vlage iz
vazduha (Slika 2.3) se dobija unosenjem vrednosti za konstantno vreme eksponiranja (2 dana =
48 h).
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Slika 4.2 Zavisnost kalibracionog faktora od prinosa vlage pri konstantnom vremenu
izlaganja 48h

Ukoliko je period ekspozicije duzi od 48 h, inicijalni kalibracioni faktor CF mora biti
korigovan pomoc¢u druge krive koja predstavlja zavisnost brzine adsorbcije radona od vremena
izlaganja, a za konstantnu vlaznost aktivnog uglja. Vlaznost uglja odreduje se na osnovu prinosa
vode (Tabela 4.1 i Slika 4.3).

Tabela 4.1 Kriterijumi za odabir krive vlaznosti

Prinos vlage Relativna vlaZnost

manji od 1.0 g 20%
1.0-40g 50%

ve¢iod 4.0 g 80%
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Slika 4.3 Zavisnost faktora AF od vremena eksponiranja kanistera
Za dato vreme ekspozicije sa odgovarajuce krive vlaznosti ocita se faktor podeSavanja
AF. Korekcija inicijalnog kalibracionog faktora se tada izvr$i na osnovu formule:

AF za dato vreme ekspozicije
AF za dva dana (48h) ekspozicije (4.3)

Krajnji CF = Inicijalni CF

Na osnovu jednaCine (4.1) moze se izvesti formula za izraCunavanje merene
koncentracije radona RN:

-1, (4.4)

RN=——"F—
T, E CF DF

4.2 Alfa-spektrometrijska metoda merenja radona i torona

Alfa spektrometrijska metoda je tehnika koja omogucuje kontinuirani monitoring
koncentracije radona u vazduhu i samim tim i pradenje varijacije nivoa radona sa vremenom.
Velike oscilacije koncentracije radona ukazuju na procese koji znacajno utiCu na porast
koncentracije radona u vazduhu. U zavisnosti od mernih kompleta mogucée je koristiti ovu
metodu i za odredivanje koncentracije radona u vodi i u zemljistu. Velika prednost ove metode je
mogucénost elektronskog razdvajanja energije svake emitovane o Cestice. Na taj nacin se
egzaktno moze odrediti od kog izotopa (218P0, 214pg itd.) poti¢e detektovana a Cestica, razdvojiti
’stari’” od *’novog’’ radona, radon od torona, signal od Suma (Slika 4.4). Jo$ jedna pogodnost
ove metode je ekstremno nizak i stabilan fon. Detektori alfa Cestica su najéesée poluprovodnicki
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materijali (obi¢no silicijum) u kojima se energija upadnog o zracenja direktno konvertuje u
eliktricni signal. Ukoliko se posmatra samo pik koji poti¢e od izuzetno kratkozivecih potomaka
(npr. ?*®po, perioda poluraspada 3 min), a ignori§u potomci sa relativno dugim periodom
poluraspada koji zaostaju od prethodnih merenja (***Po, perioda poluraspada 27 min), ovi
detektori mogu da se koriste 1 za brzu ocenu koncentracije radona na odgovarajucoj lokaciji.
Ovakav nacin rada je pogodan za iznalazenje pukotina u podnoj konstrukciji, odnosno tac¢aka
ulaska radona u stambeni objekat.
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Slika 4.4 1zgled alfa spektra radonovih i toronovih potomaka [74]

Na slici 4.5 prikazana je unutra$nja zapremina jednog mernog kompleta koji odreduje
koncentraciju radona alfa-spektrometarskom metodom (RAD7, proizvodaéa Durridge
Company). Unutar uredaja je polusfera zapremine 0.7 1 obloZena sa unutraSnje strane
materijalom koji je dobar elektri¢ni provodnik. U centru polusfere nalazi se ravan silicijumski o
detektor koji je jonski implantiran. Visoki napon odrzava razliku potencijala izmedu unutrasnjeg
provodnika 1 detektora od 2000 do 2500 V, stvaraju¢i na taj nacin elektriéno polje unutar
zapremine celije. Elektricno polje usmerava pozitivno naelektrisane cCestice ka povrSini
detektora. Suv vazduh se provodi kroz unutrasnju mernu komoru brzinom protoka od 1.0 I/min
pomoc¢u automatske pumpe. Na ulasku u mernu komoru postoji filter koji spreava ulaz
radonovih potomaka, Sto znai da ¢e rezultat merenja predstavljati koncentraciju radona u
vazduhu a ne i koncentraciju njegovih lootomaka. Jezgra *’Rn koja se nalaze u vazduhu unutar
merne komore se raspadaju na jezgra “*®Po koja su pozitivno naelektrisani joni. Usled dejstva
polja jezgra #*®Po se ubrzavaju ka detektoru na &ijoj povriini se taloZe. o Cestice nastale
raspadom kratkoziveceg 218p,y sa verovatnoéom od 50% ulaze u aktiviu zapreminu detektora i
proizvode elektri¢ni signal ¢iji je intenzitet proporcionalan energiji upadne o Cestice. Naknadni
raspadi istih jezgara proizvode [ Cestice koje se nece detektovati ili a Cestice sa drugim iznosom
energije. Alfa Gestice energije 5.49 MeV-a nastale raspadom %?Rn ne registruju se u spektru
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zbog toga Sto nastaju u vazduhu a ne na povrsini detektora. Atom radona je hemijski inertan 1
elektricno neutralan te ne moze biti privucen na povrsinu detektora.
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Slika 4.5 Unutrasnja zapremina mernog kompleta RAD7 [74]

Kod ovakvih uredaja korisnik moze da odabere nacin rada instrumenta, duzinu trajanja
merenja, broj ciklusa, izgled izvestaja, reZim rada pumpe i sl. Nakon zavrSenog ciklusa merenja
podaci koji se dobijaju u vidu Stampanog izvestaja su sledeéi: srednja koncentracija aktivnosti
radona (torona) za dati period merenja; standardna devijacija srednje koncentracije; datum i
tacno vreme zavrSetka merenja; temperatura i vlaznost unutar merne komore; stanje napunjenosti
baterije; ukupan odbroj; odbroj po energetskim prozorima i procentualni udeo u ukupnom
odbroju; histogrami srednjih koncentracija po zadatim ciklusima i kumulativni alfa spektar.
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Slika 4.6 Izgled stampanog izvestaja na RAD7 - dnevne varijacije koncentracije aktivnosti
radona u zatvorenoj prostoriji ciklus 48 h, intervali merenja 1 h
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Ukoliko se na merenim lokacijama pored radona detektuje i toron, tada se kao rezultat
merenja dobijaju kombinovani spektri i sam spektrometar prilikom izracunavanja radonske
koncentracije uzima u obzir i doprinos torona radonskim linijama kako bi se korigovao odbroj
koji poti¢e od **?Bi.

Patoloski spektri koji nastaju usled elektronskog Suma, neispravnog rada spektrometra,
vibracija, previsokih temperatura ili o$te¢enja same povrSine detektora se lako mogu uociti i
razlikovati od regularnih alfa spektara jer dolazi do pomeranja linija, preteranog Sirenja ili
razmazivanja linija, povecanog odbroja u repu linija ili izostanka odbroja i pri duzem vremenu
merenja. Pojava pika na 5.3 MeV-a usled taloZenja °Pb na povrsini detektora, nakon nekoliko
godina regularnog rada spektrometra ili nakon izlaganja veoma visokim radonskim nivoima, ne
predstavlja problem posto se pik nalazi van energetskog prozora od interesa i ne doprinosi fonu.

Za dovoljno precizna ponovna merenja niskih koncentracija neophodno je samo
produvati instrument *’svezim’’ vazduhom u vremenskom roku od 10 min.

Za merenje koncentracije radona u povrSinskim slojevima zemljiSta postoji poseban
dodatak mernom kompletu, a to je zaSiljena metalna cev duzine 40 cm sa prorezima na vrhu koji
su predvideni za difuziju radona iz zemljiSta. Radom pumpe usisava se vazduh iz zemljista koji
najpre prolazi kroz kolonu za suSenje a zatim se uvla¢i u mernu komoru (Slika 4.7).
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Postupci rukovanja ovakvim uredajima, kao 1 na¢in uzorkovanja radona iz vazduha , vode
i zemljiSta propisani su standardnim procedurama medunarodnih agencija (Standardni Protokol
EPA 402-R-92-004) [75].

Merni kompleti mogu imati posebne dodatke za merenje koncentracije radona u vodi:
koristi se sistem upumpavanja vazduha u uzorak vode kako bi radon bio istisnut i preveden u
komoru za merenje (Slika 4.8). Takav sistem je zatvoren sistem u kome zapremina vazduha i
vode konstantni 1 nezavisni od brzine protoka. Ovaj sistem dostiZze ravnoteZzu u roku od 5 min,
posle kog vremena vise nema radona koji bi se mogao izdvojiti iz vode. Efikasnost izdvajanja
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radona zavisi od temperature i iznosi oko 99% za uzorak zapremine 40 ml i oko 94% za uzorak
zapremine 250 ml. U toku rada sa ovakvim sistemom uzorkovanja radona iz vode neophodno je
konstantno pratiti i proveravati relativnu vlaznost unutar merne komore instrumenta i snizavati je
do ispod 10%. Ukoliko je vlaznost veca od pomenute rezultati merenja nisu realni, te se merna
komora mora produvati kako bi se relativna vlaznost smanjila do prihvatljivog nivoa.

Ukoliko se merenje ne vr$i odmah po punjenju vode, koncentracija radona ¢e opadati sa
vremenom usled raspadanja jezgara radona (period poluraspada 3.824 dana) i potrebno je izvrsiti
korekciju rezultata merenja na raspad.

RADH,;0 Schematic
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Slika 4.8 RAD H,0 merni komplet [74]

4.2.1 Merenje koncentracije aktivnosti torona pomo¢u RAD7

Merenje koncentracije aktivnosti torona u zatvorenim prostorijama pomo¢u RAD7 se
realizuje u Thoron protokolu pri ¢emu instrument radi u Sniff modu u ciklusima po 5 minuta.
Ovaj mod je pogodan za brzo skeniranje terena i pronalazenje pukotina i mesta Sa dotokom
radona 1 torona. Problem kod odredivanja koncentracije aktivnosti torona je velika merna
nesigurnost zbog same prirode ovog izotopa (kratak period polu-raspada T,=55,6 S) I
neravnomerne raspodele ovog gasa u prostoriji. lzmerena vrednost mora biti korigovana na
raspad torona u unutraS$njoj zapremini instrumenta i dodatnoj zapremini izvan instrumenta
(gumene cevi, filteri, mera¢ protoka gasa, odvlazivac). Ova korekcija je znaCajna i povisi
izmerenu koncentraciju aktivnosti torona dva puta:

C=RxDxV (4.5)
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gde su: C — koncentracija aktivnosti torona u [Bg/m?]

R — izmerena koncentracija aktivnosti torona u [Bg/m®]

D = 1+\ V./q — korekcija na raspad torona u aktivnoj zapremini detektora RAD7: A -
konstanta raspada torona (0.748 min™), V, — unutrasnja zapremina RAD7 (0.75 1) i q — brzina
protoka gasa koja se pri svakom merenju mora odrediti meraCem protoka (u opsegu od 0.7 - 1
I/min za automatsku pumpu instrumenta). Za navedene podatke moze se proceniti korekcija D=
1.5844.

V — korekcija na gubitke torona u ukupnoj spoljasnjoj zapremini V; do ulaska u
detektor RAD7 (cevi, filteri, mera¢ protoka vazduha, odvlazivac):

V=—pm (4.6)

Kada se proracunavaju ove korekcije potrebno je znati u kojoj eksperimentalnoj
postavci je kalibrisan instrument RAD7 za merenje torona i koliko je iznosila dodatna zapremina
V1 na osnovu koje je procenjena kalibraciona konstanta:

R= <Neto odbroj u B prozoru [counts/ minutes]/CALIB faktor(u funkciji RH vazduha)  (4.7)

Da se ne bi uvodile dodatne korekcije potrebno je koristiti istu postavku (Slika 4.9) pri
svakom merenju koncentracije aktivnosti torona u vazduhu.
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Slika 4.9 Eksperimentalna postavka za kalibraciju RAD7 za merenje torona [76]
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4.3 Detektori tragova

Princip detekcije bazira se na tragovima koje alfa Cestice proizvode u materijalima kao
Sto su plasticni filmovi od nitratne celuloze (LR-115) ili alil-diglikol-karbonata (CR-39).
Plasti¢ni filmovi malih dimenzija se obi¢no eksponiraju unutar plasticnih difuzionih komora
(Slika 4.12) koje imaju ulogu difuzionog filtera koji spre¢ava ulazak radonovih potomaka a
propusta samo radon. Medutim ovi detektori se mogu eksponirati i van difuzione komore kada
su direktno izloZeni ambijentalnoj koncentraciji radona i radonovih potomaka u vazduhu. Nakon
izlaganja, nastali tragovi se uvecavaju hemijskim ili elektrohemijskim nagrizanjem, najcesce u
rastvoru baze NaOH. Na taj nacin postaju vidljivi pod mikroskopom pa se gustina tragova moze
odrediti manuelnim ili kompjuterizovanim brojanjem tragova. Ovom metodom je iskljucena
detekcija beta Cestica i gama zraCenja i usled toga je korekcija na fon nepotrebna. Granica
detekcije za radon ?’Rn je reda veli¢ine 2 Bg/m®. Prednosti ove metode su jednostavnost,
prakti¢nost i konac¢no jeftina cena.

Prolazak teSke pozitivno nalektrisane Cestice (jona, alfa Cestice) kroz dielektrik u ¢vrstom
stanju dolazi do kidanja polimerskih lanaca (usled Kulonove interakcije sa orbitalnim
elektronima) (Slika 4.10) usled ¢ega se formiraju slobodni radikali. Kada se plastika nakon toga
tretira nagrizanjem (alkalnim hidroksidima, vodenim rastvorima NaOH ili KOH uz dodatak
alkohola) oblast prekida lanaca se §iri i uvecava za faktor 10%-10°. Na taj nacin tragovi postaju
vidljivi (dobijaju oblik jama) i pod obi¢nim mikroskopom i trajni (termostabilni).

Slika 4.10 Kidanje polimernih lanaca pri prolasku alfa cestice

Oblik i1 dijametar “nagrizene jame” zavisi od dva parametra: nagrizaju¢ih karakteristika
plasti¢ne sredine oznacenih kao njihova brzina nagrizanja vg i brzine nagrizanja tragova v, za
dati nagriziva¢ koriSten pod odgovaraju¢im uslovima: tip, molarnost i temperatura nagrizivaca
[77]. Odnos ove dve brzine predstavlja parametar bitan za odredivanje karakteristika nagrizanja
(efikasnost nagrizanja, kriti¢ni ugao nagrizanja 6, , itd.) (Slika 4.11).
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Slika 4.11 Uslov za nastalo oStec¢enje nagrizanjem postane trag: upadni ugao Cestice >
O.=arcsin(Vs/V7) [25]

Veli¢ina i oblik tragova zavise i 0d duZine trajanja nagrizanja §to se moze uociti u toku
viseCasovne ekspozicije (Slika 4.12).

2 HOURS
Slika 4.12 Izgled i velicina tragova u zavisnosti od proteklog vremena od pocetka nagrizanja

Nacin brojanja tragova (mikroskopski ili automatski) uti¢e i na odabir metode nagrizanja.
Hemijskim nagrizanjem nastaju tragovi u obliku jame (Slika 4.13 stage 1.), dok elektrohemijski
postupak nagrizanja obrazuje tragove u vidu drvenog stabla (Slika 4.13 stage 2.) koji su vecih
dimenzija i samim tim pogodniji za manuelno ocitavanje.
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Slika 4.13 Razliciti oblici nagrizanja

Hemijsko nagrizanje (CE) se sprovodi u termostatiranom kupatilu na temperaturama u
opsegu od 40°C do 70°C (izuzetno u nekim slucajevima i do 90°C) uz koris¢enje vodenog
rastvora NaOH (ili KOH) molarnosti od 2 do 6 M (npr. za 6 M NaOH, 6 x 40 =240 g NaOH u 1
1 vodenog rastvora). Tipi¢no vreme nagrizanja je od 2 do 6 h. Povecanje molarnosti, vremena
trajanja nagrizanja i temperature utice na veli¢inu nagrizene Supljine. Plasti¢ni filmovi se unose u
kupatilo na specijalnim nosac¢ima (Slika 4.14) koji sluze za tretiranje velikog broja filmova uz
mogucnost rotacije za ubrzani proces nagrizanja. Nakon zavrSenog postupka, detektori se
uklanjaju i peru u destilovanoj vodi i ostavljaju nekoliko minuta u malom ultrasoni¢nom kupatilu
ili destilovanoj vodi da bi se odstranili ostaci nagrizanja. Nakon suSenja detektori su spremni za
brojanje pod optickim mikroskopom. Dijametar nagrizenih tragova je u proseku nekoliko pm,
medutim moze da se uveéa do 50 um ili viSe nakon produzenog nagrizanja.

Osnovni mehanizam elektrohemijskog nagrizanja je primena visoko frekventnog
elektricnog polja za razdvajanje suprotno naelektrisanih jona u polju. Takvo polje dovodi do
elektricnog proboja i1 varni¢enja na krajevima nagrizenih tragova u dielektri¢noj sredini, odnosno
plastici. Finalna veli¢ina ECE nagrizenih mrlja moze biti oko 100 —200 pum.

Signal koji se dobija u detektoru tragova jeste broj tragova po jedinici povrSine, odnosno
gustina tragova p [broj tragova/cm?]. Ako pretpostavimo da su tragovi ravnomerno rasporedeni
po povrsini detektora, tada se moze definisati sledeca funkcija:

90 _ 1 €O _ (4.8)
dt T

gde su: K — Kkalibracioni faktor koji predstavlja brzinu stvaranja tragova, odnosno
odgovor datog detektora na koncentraciju radona, C(t) — koncentracija radona u vazduhu u
okolini detektora, t - period polu-raspada radona i A(t) — koncentracija aktivnosti radona.

Ako je vreme ekspozicije trag detektora duze od 3 h, formula (4.5) se moze aproksimirati
[78] na sledeci nacin:

__P 4.9
<Ab>te ( )

gde je <Ao> srednja koncentracija aktivnosti radona za period eksponiranja. Ako se uzme
u obzir da brzina produkcije tragova u datom plasti¢nom filmu zavisi od efektivnog dometa alfa
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Cestica koje emituje odredeni radionuklid, u ovom slu¢aju radon i od efikasnosti nagrizanja [79],
tada se moze teorijski proracunati gornja granica kalibracionog faktora K za odredenu plastiku.
Za CR39 ova procenjena vrednost iznosi:

K <3.2 br.tragova/(cm® kBg h/im?®) (4.10)

U ovom radu dati su rezultati merenja koncentracije radona u vazduhu zatvorenih
prostorija izvrSena pomocu trag detektora CR39 koji predstavljaju najcesée koriséen alfa trag
detektor u ¢vrstom stanju (SSNTD-Solid State Nuclear Track Detectors). Dimenzije detektora
koji je u toku merenja bio prilepljen za poklopac plasti¢ne difuzione komore su 10x10x1 mm.
Detektor je osetljiv samo na alfa zradenje i njegova osetljivost iznosi 2.9 tragova/(cm?® kBgh/m®).
Detektori su bili nagrizani 25% rastvorom NaOH, 4 ¢asa na konstantnoj temperaturi od 90°C.
Tragovi su oc¢itani i obradeni pomo¢u RADOSYS 2000 elektronske opreme u Madarskoj, koja
ukljucuje: RADOBATH 2000 (termostatirano kupatilo za hemijsko nagrizanje tragova na
detektorima, RADOMETER 2000 opremu za C¢itanje tragova sa B&W CCD kamerom i
kompatibilnim PC racunarom).

TSNS 1% Q%0 O DS Nacu s wiry ow 10 rmudas P appdocuton al e xyatam ater and mom uens Ireccky
A 2ot of ot Taaturas Bred ACCersary s SOBANoos T OOk iy, SOloTy and (o by Of 1IN0 Q00 Katioe
Slika 4.14 Merni komplet RadoSys kompanije iz Madarske [80] koji je koriS¢en u merenjima Ciji
su rezultati prikazani u ovom radu (Poglavlje 4.4)

Radosys kompanija proizvodi i komplet RADUET za merenje koncentracije aktivnosti
torona na bazi detektora tragova CR39. Princip rada se sastoji u slede¢em: istovremeno se
eksponiraju dve difuzione komore od kojih je jedna propustljiva samo za radon, a druga ima
dodatne otvore sa elektroprovodljivim sunderom i propustljiva je za oba gasa. Jednostavnim
linearnim uporedivanjem dobijenih vrednosti se dobija koncentracija aktivnosti torona. Metoda
je atestirana i razvijena u saradnji sa NIRS Institutom (National Institute of Radiological
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Sciences) iz Japana. Detektori se postavljaju na rastojanju 10-20 cm od zidova, na 1 m visine od
poda u prizemnim prostorijama. PoviSene koncentracije aktivnosti torona se o¢ekuju u objektima
gradenim od materijala sa povienim sadrZajem torijuma 2**Th.
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RADUET Type detector. A Layout Drawing and a Panoramic View.

Slika 4.15 Merni komplet RADUET za merenje torona RadoSys kompanije iz Madarske [80]

4. 4 Rezultati merenja

Rezultati merenja koncentracije aktivnosti radona merenih pomocu tri opisane metode
merenja: ugljeni kanistri, alfa-spektrometarska metoda i trag detektori prikazani su u Tabelama
od 4.1 do 4.11. Ovi rezultati su publikovani u vode¢im stranim i domacéim Casopisima ([81, 82,
83, 84, 85, 86, 87 i 88]). Posto postoji veliki broj merenja pojedinacni rezultati nisu prikazani
tabelarno, nego je dat pregled srednjih koncentracija, maksimalne i minimalne koncentracije,
standardne devijacije 1 vreme trajanja merenja (eksponiranja). Pregled rezultata merenja moze se
razvrstati u slede¢a poglavlja:

4.4.1 Rezultati merenja koncentracije radona u vazduhu i zemljistu metodom
ugljenih kanistera na podrucju opStine Novi Sad

Rezultati merenja koncentracije aktivnosti radona u vazduhu zatvorenih prostorija, koja
su izvrSena na oko 400 razlicitih lokacija na podru¢ju opstine Novi Sad mogu se predstaviti
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tabelarno (Tabela 4.2) i pomocu In-normalne raspodele (Slika 4.16). Merenja su izvrSena u
Laboratoriji za nuklearnu fiziku, Departmana za fiziku, PMF u Novom Sadu u periodu od 1992.
godine do danas. Primenjeno je optimalno vreme eksponiranja ugljenih kanistera od 48 h.
Koncentracije aktivnosti radona odredene su na osnovu intenziteta gama-linija kratkozivec¢ih
potomaka radona ““Bi i *“Pb. Gama-spektrometrijska merenja izvrSena su na Visoko
rezolucionom germanijumskom detektoru velike Cisto¢e, nominalne efikasnosti 22% koji je
postavljen u zastitnu komoru od gvozda zidova debljine 25 cm. Efikasnost detektora je bila
odredena preko 2?°Ra referentnog izvora proizvodata EPA. Nakon zatvaranja eksponiranih
kanistera sa gama-spektrometrijskim brojanjem se zapocinjalo za otprilike 3 h (vreme
uspostavljanja ravnoteze).

Tabela 4.2 Statistika rezultata merenja koncentracije radona metodom ugljenih kanistera

broj ASR (o] Geo-ASR Geo.o Anmin Amax
merenja | [Bg/m®] | [Bg/m® | [Ba/m®] | [Bg/m’] [Bg/m?] [Ba/m?]
381 52 75 28 3 1.15 544

0 1 2 3 4 5 6
Ln koncentracija aktivnosti radona

Slika 4.16 Ln-normalna raspodela koncentracija aktivnosti radona
(400 merenja ugljenim kanistrima, za period 1992-2006)

Analizom rezultata merenja utvrdeno je da je 5% merenja iznad akcionog nivoa od 200
Bg/m®. Ovaj nivo radona je zakonski propisan akcioni nivo za preduzimanje sanacionih mera.
Znalajno povisene koncentracije aktivnosti radona (iznad 400 Bg/m®) predstavljaju 1% od
ukupnog broja merenja. Ln-normalna raspodela koncentracije radona je ocekivana za prirodne
procese kao Sto je emanacija radona iz zemljiSta 1 nakupljanje u vazduhu zatvorenih prostorija.

Emanacija radona iz zemljista je merena pomocu celicne sonde ukopane u zemlju do 70
cm dubine sa zatvorenim gornjim krajem i metalnom mreZicom na donjem kraju na koju se
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postavlja i eksponira ugljeni kanister (slika 4.17). Vreme ekspozicije ugljenih kanistera je dva
dana ili 48 h. Posto zemljiste predstavlja dominantan izvor radona, sa lokacija gde je merena
emanacija radona uzorkovano je zemljiSte i nakon odgovarajuc¢ih priprema odredene Su
koncentracije prirodnih i vestackih radionuklida gama-spektrometrijskim metodom.

U periodu maj 1997 — decembar 2001 u Laboratoriji za nuklearnu fiziku, Departmana za
fiziku, PMF u Novom Sadu izvrSeno je 70 merenja koncentracije aktivnosti emaniranog radona
na podrucju opstine Novi Sad. Rezultati tih merenja dati su u Tabeli 4.3.

1 ~
g -~

- -
HC

Uty

Slika 4.17. 1zgled sonde za merenje emanacije radona: 1 - ¢eli¢na cev, 2 — ugljeni
kanister, 3 - metalna mrezica, 4 — povrSinski sloj zemljista

U drugoj koloni Tabele 4.3. dati su brojevi mikrolokacija (broj kanistera koji su bili
rasporedeni na istoj lokaciji). Tre¢a kolona predstavlja maksimalne vrednosti koncentracija
aktivnosti radona na datoj lokaciji (Amax), ¢etvrta kolona minimalnu vrednost (Amin), peta kolona
predstavlja aritmeticku srednju vrednost (Asgr), dok je poslednja kolona standardna devijacija
(cA) distribucije koncentracija radona na datoj lokaciji. Na osnovu visokih vrednosti standardnih
devijacija zakljuujemo da 1 na pojedinacnim lokacijama dolazi do znatnih variranja
koncentracije radona.
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Tabela 4.3 Koncentracije aktivnosti radona emaniranog iz zemljiSta

-BrOj Amax Anmin Asr cA
R.Br Lokacija ”;':Cri}’;" Bam¥ | [BymY | [Ba/m?Y | [Ba/m¥
1. AvijatiCarsko naselje 20 2350 44 725 582
2. Liman 5 1454 108 666 501
3. Svilara 5 1071 127 486 313
4, Detelinara 4 1108 317 680 282
5. Bistrica 4 925 178 530 299
6. Somborska pruga 3 2056 1206 1580 354
7. Stari grad 2 585 573 579 6
8. ugao Radnicke 1 Cara Lazara 4 2535 1539 1944 375
9. Hotel SPC Vojvodina 2 240 230 235 5
10. Telep, Heroja Pinkija 6 1799 511 1085 467
11. Rumenka 5 3247 484 2010 908
12. Kaé 2 2623 1452 2087 585
13. Kovilj 2 2033 1439 1736 297
14, Petrovaradin 1 242 11
15. Veternik 1 670 17
16. Futog 2 1150 483 816 333
17. Kisac¢ 2 2034 1184 1609 425
18. Cenej 1 956 19

Emanacija radona iz zemljista je u toku 2005.godine merena i Kkalibrisanim alfa
spektrometrom DURRIDGE RAD 7 koji ima posebne dodatke za merenje koncentracije radona u
povrsinskom sloju zemljista. Rezultati merenja prikazani su u Tabeli br.4.4. Obzirom da su
merenja sa RAD?7 trajala nekoliko sati na licu mesta u prepodnevnim ¢asovima dobijeni rezultati
su korigovani na dnevni (24 ¢asovni) prosek.

Tabela 4.4 Rezultati merenja koncentracije radona u zemljiStu mernim kompletom RAD7

0 .. koncentracija

znaka . koncentracija radona za

lokaliteta Lokacija 0.5 h [Ba/m] radona za348 h
[Bg/m?]

K 34 Detelinara 104+52 312+156

K 34 Detelinara 141413 423+39

K 34 Detelinara 370+189 11104567

K 34 Detelinara 245+14 73542

K 34 Detelinara 155+44 465+132

K 33 Detelinara 1500+866 4500+2598

K 37 Detelinara 1150+334 3450+1002

K 35 Detelinara 113+26 339478

K 35 Detelinara 409+117 12274351

K 35 Detelinara 313+22 939466
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Oznaka . koncentracija radona za Koncentracija

lokaliteta Lokacija 0.5 h [Ba/m’] radona za348 h
[Ba/m’]

K 35 Detelinara 279484 8374252

K 35 Detelinara 285+10 855430

K 35 Detelinara 222491 666+273

K 32 Detelinara 158+66 4744198

K 32 Detelinara 186+60 558+180

K 24 Detelinara 413469 1239+207

K 24 Detelinara 877+305 2631+915

K 24 Detelinara 723+192 21691576

K4 Detelinara 444441 13324123

K 4 Detelinara 33045 990+135

Na osnovu izmerenih rezultata dobijena je distribucija koncentracija aktivnosti radona
emaniranog iz zemljista koja je data na Slici 4.18. Od minimalne vrednosti od 141 Bg/m® do
maksimalne od 6022 Bqg/m®, distribucija je pretezno In-normalna sa blagim pomeranjem ka
nizim koncentracijama aktivnosti. Srednja vrednost koncentracije aktivnosti radona iznosi 1361

Bg/ m® sa standardnom devijacijom od 1007 Bg/ m®.

25+

= N
(¢ o
1 1

number of samples
(=Y
o
1

5 6 7 8

Ln of Rn-222 activity concentrations

10

Slika 4.18 Raspodela koncentracije aktivnosti ?2Rn emaniranog iz gradevinskog zemljista za

podrucje Novog Sada
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Sa svih mikrolokacija uzeti su uzorci zemléiiéta 1 metodom visokorezolucione gama
spektrometrije odredene su koncentracije aktivnosti “*®*U uranijuma i *°Ra radijuma. Statistika
ovih rezultata: srednje vrednosti, standardne devijacije i opsezi izmerenih vrednosti
koncentracija aktivnosti data je u tabeli br. 4.5. Za sve uzorke proracunate su srednje vrednosti
koncentracija aktivnosti: Asg (**®U)= 46 + 17 Ba/kg i Asr(*°Ra) = 34 + 8 Bq/kg, §to predstavlja
uobi¢ajeni nivo koncentracija ovih radionuklida za vojvodansko zemljiste. Aktivnosti “®U i
226Ra su u ravnoteZi i rasipanja rezultata oko srednjih vrednosti mnogo su manja nego u slucaju
merenja emanacije radona. PoSto nisu utvrdene nikakve korelacije izmedu koncentracija
aktivnosti °Ra u zemljistu i intenziteta emanacije radona iz zemljista — Korelacioni faktor
r=0.149 (Slika 4.19) moze se zakljuciti da ovaj prirodni proces dominantno zavisi od rasporeda
stena u zemljiStu, poroznosti zemljista 1 tokova podzemnih voda [89].

Tabela 4.5 Pregled rezultata gama-spektrometrijskih merenja uzoraka zemljista sa istih lokacija
na kojima je ispitivana emanacija radona iz zemljista

radionuklid Asr [Bg/kg] 6(Asr) [Bq/kg] Opseg [Ba/kg]
0K 509 93 317-718
22Ra 34 8 15.9 - 66
232Th 39 10 17.8-61.6
238y 46 17 20 - 130
1¥7¢cs 6 4 0.6 -16.5
6000 - ]
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Slika 4.19 Korelacija koncentracija aktivnosti radijuma **Ra u zemljitu i koncentracija
aktivnosti radona **’Rn emaniranog iz zemljista
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4.4.2 Rezultati merenja koncentracije radona trag detektorima CR39 i prva radonska
mapa Vojvodine

U cilju izrade prve radonske mape Vojvodine, izvrSena su merenja Kkoncentracije
aktivnosti radona pomoc¢u CR39 trag detektora na oko 3000 razlicitih lokacija u svih 45 opstina u
periodu decembar 2002.—-mart 2005. Projekat je bio finansiran od strane Pokrajinskog
sekretaijata za zastitu zivotne sredine i odrzivi razvoj AP Vojvodine. Vreme eksponiranja trag
detektora iznosio je 90 dana u pretezno zimskim vremenskim uslovima decembar — mart. CR-39
trag detektori su postavljani u prizemnim prostorijama, u dnevnoj ili spavacoj sobi (gde ljudi
najéeSc¢e borave), na visini do jednog metra u odnosu na pod, daleko od vode ili izvora grejanja.
Bazirano na iskustvu sa prethodnim merenjima koncentracija radona, a u cilju procene gornje
granice koncentracije radona i maksimalnog izlaganja stanovnistva radonu, izabrane su lokacije
u prigradskim seoskim naseljima i kuce starog tipa gradnje sa zemljanim podovima ili lose
izolovanim betonskim konstrukcijama. Broj detektora po opstini je odreden prema broju
stanovnika i naseljenosti opstine. Distribucija detektora je izvrSena preko profesora fizike i
ucenika Cetvrtih razreda gimnazija prirodno-matematickog smera iz svake opstine u Vojvodini,
Sto je za njih predstavljalo izazov i jedini na¢in da se bave eksperimentalnim radom iz oblasti
radioekologije. Takode je uspeh ovog projekta i edukacija stanovniStva o problemu radona i
radijacionom riziku od udisanja radona i njegovih potomaka.

Rezultati merenja koncentracije radona trag detektorima u periodu decembar 2002 — mart
2003 godine dati su u Tabelama 4.6 i 4.7. Rezultati 1000 merenja koncentracije aktivnosti radona
u stambenim objektima u Vojvodini (ustvari 968 posto su neki trag detektori zagubljeni i nisu
vraceni na o€itavanje) pokazuju Ln-normalnu distribuciju sa geometrijskom srednjom vrednoscu
od 104.2 Bg/m? (Slika 4.20). Prva radonska mapa Vojvodine koja je dobijena prikazom srednjih
koncentracija radona po opsStinama Vojvodine prikazana je na Slici br.4.21.
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Tabela 4.6 Rezultati merenja koncentracije radona CR39 u periodu 12. 2002 — 03. 2003.

‘s Geo.Mean Geo.c . . Min. Max.
No. Opstina [Bq /m3] [Bq /m3] Broj merenja [Bq /m3] [Bq /m3]
1. Novi Sad 86.6 2.7 86 10 445
2. Pancevo 93.8 1.9 50 26 668
3. Sombor 117.5 2.2 48 37 726
4, Subotica 50.4 2.3 49 11 449
5. Zrenjanin 120.7 2.1 53 24 893
6. Sr. Mitrovica 123.8 2.3 40 19 463
7. Vriac 79.9 2.0 33 15 385
8. Backa Palanka 116.5 2.2 32 17 378
9. Indija 106.5 2.8 29 18 792
10. | Kikinda 106.2 2.1 32 20 306
11. | Ruma 174.7 2.1 28 26 566
12. | Stara Pazova 181.8 2.2 29 16 707
13. | Kula 121.0 2.0 24 47 437
14. | Vrbas 119.8 2.2 27 15 377
15. | Alibunar 64.3 25 22 15 627
16. | Backa Topola 124.8 1.6 18 54 319
17. | Becej 94.4 2.0 30 24 309
18. | Kanjiza 79.5 2.0 20 30 286
19. | Kovin 117.0 2.6 20 28 622
20. | Nova Crnja 150.8 1.7 16 49 364
21. | Novi Becej 75.1 2.2 10 31 323
22. | Odzaci 86.6 2.0 24 30 305
23. | Senta 104.1 2.0 20 17 303
24. | Secanj 174.2 1.9 21 30 415
25. | Sid 139.2 2.4 20 16 438
26. | Titel 95.7 2.0 13 21 281
27. | Zabalj 143.5 1.9 10 53 658
28. | Zitiste 72.6 2.4 10 20 323
29. | Ada 514 4.4 10 10 402
30. | Apatin 44.2 3.0 3 19 151
31. | Ba¢ 122.2 2.2 9 23 372
32. | Backi Petrovac 115.8 2.5 15 28 380
33. | Bela Crkva 191.8 2.3 9 58 408
34. | BeoCin 150.6 2.2 9 45 454
35. | Coka 141.4 1.5 10 73 264
36. | Irig 76.5 2.3 10 33 521
37. | Kovacica 85.6 2.2 5 26 198
38. | Mali Idjos 114.7 2.3 10 41 234
39. | Novi KnezZevac 100.2 2.0 9 26 202
40. | Opovo 105.7 1.8 8 57 317
41. | Pecinci 142.5 1.8 11 46 338
42. | Plandiste 95.4 1.8 7 43 212
43. | Srbobran 121.6 2.1 10 43 303
44. | Sremski Karlovci 103.1 2.7 8 30 453
45. | Temerin 66.7 2.3 11 14 372
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Tabela 4.7 Aritmeticka i geometrijska srednja vrednost merenja koncentracije radona (CR39;
Vojvodina; decembar 2002 — mart 2003)

. . Asr G Geo.Mean Geo.o Max
Broj Merenia | igym’] | (Bgim®] | [Ba/m* | [Bg/m’] [Ba/m’]
968 144 120 104.2 2.3 893
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Slika 4.20 Ln-normalna raspodela vrednosti koncentracija radona
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Slika 4.21 Prva radonska mape Vojvodine

Rezultati merenja pokazuju da je skoro 20% merenja u intervalu od 200 Bg/m® do 400
Bg/m®, a 4% od ukupnog broja merenja su povisene koncentracije radona iznad 400 Bq/m®. Za
prvu godinu merenja (period decembar 2002. — mart 2003.) geometrijska srednja vrednost
koncentracija aktivnosti radona iznosi 104.2 Bg/m® sa standardnom devijacijom 2.3 Bg/m®. Prema
literaturi [90] srednja godiSnja koncentracija aktivnosti radona moZze se proceniti na osnovu
formule:

C, =0.73xGeo.Mean (4.11)
gde je 0.73 sezonski korekcioni faktor za trajanje merenja od tri meseca pocevsi od decembra.

Prema [1] formula na osnovu koje se moze proracunati efektivna doza od izlaganja
radonu ima oblik:

Dose [nSv] =Cyp (e + g4 F) O, (4.12)

gde je Cy is srednja godi$nja koncentracija radona u Bg/m®, g (0.17 nSv/h po Bg/m®) i
&q (9 nSv/h po Bg/m®) su konverzioni faktor za radon i kratkoZiveée potomke respektivno, F je

faktor ravnoteze izmedu radona i potomaka (F < 1) i O je okupacioni faktor (vreme koje
prosecan Sovek provede u zatvorenom prostoru u toku jedne godine O = 0.7 x 8.76 x 10° h).
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Na osnovu gore navedenih relacija i vrednosti srednje godiSnje koncentracije radona od
76.1 Bg/m®, godisnja efektivna doza za celo telo iznosi 4.3 mSv i na osnovu pretpostavki
predstavlja maksimalno izlaganje radonu. Ova vrednost moze se uporediti sa preporu¢enim
akcionim nivoom od 3-10 mSv/godiSnje [34] i svetskim prosekom doze za udahnute
radionuklide od 2.5 mSv/godisnje [91, 92].

Rezultati merenja koncentracije aktivnosti radona za period decembar 2003-mart 2004.
godine dati su u Tabelama 4.8 i 4.9. Ln-normalna raspodela koncentracija za ovaj period
prikazana je na slici 4.22, a radonska mapa Vojvodine na slici 4.23.

Tabela 4.8 Statisticki podaci koncentracije radona (CR39; Vojvodina; decembar 2003 — mart
2004)

Agr ; bpoj Geo Mefn Geo c% Ama>§
[Ba/m?] merenja [Ba/m?] [Bg/m?] [Ba/m?]
599
102 941 68.1 2.6 Bela Crkva

Histogrami izmerenih koncentracija aktivnosti radona ukazuju na grubu In-normalnu
distribuciju, sa znacajnim pomeranjem ulevo (slika br.4.21), §to znaci da je najveci broj merenja
u oblasti nizih vrednosti koncentracija aktivnosti radona.
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Slika 4.22 Ln-normalna raspodela koncentracija aktivnosti radona (CR39; Vojvodina; decembar
2002 — mart 2003)
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Tabela 4.9 Procentualna raspodela koncentracija aktivnosti radona (CR39; Vojvodina; decembar

2002 — mart 2003)

interval koncentracija broi lokaciia procentualna zastupljenost
[Bg/m’] ) foxacl u Vojvodini
<100 570 61%
100-200 247 26%
200-400 114 12%
>400 10 1%
AN Ast [Bgmi)
BONIEA 0-50 [
5078
UL ’5-'00

i

e

AAAN

L4
Slika 4.23 Radonska mapa Vojvodine(CR39; decembar 2002 — mart 2003)

Merenja koncentracije radona u Vojvodini sa serijom od 1000 CR39 trag detektora su
ponovljena i 2004. godine. Rezultati, raspodele i radonska mapa dati su u Tabeli 4.10 i na
Slikama br.4.24 i1 4.25

Tabela 4.10 Rezultati merenja koncentracije radona za celu VVojvodinu (CR39; decembar
2003 — mart 2004)

Broj_ Asr , Séigﬂzzﬂ.ga Geo Megan Geo c Amax3
merenja | [Bg/m?] o [Bg/m’] [Bg/m?] [Bg/m?] [Ba/m?]
926 10343 92 73.3 2.3 896 (Kula)
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11% merenja prelazi grani¢nu vrednost od 200 Bg/m®, dok 1% merenja pokazuje
izuzetno povecanu koncentraciju radona. Vlasnici stanova sa pove¢anom koncentracijom radona
su licno obavesteni o neophodnosti preduzimanja zastitnih mera.
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Slika 4.24 Ln-normalna raspodela koncentracija aktivnosti radona (CR39; Vojvodina; decembar
2002 — mart 2003)
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Slika 4.25 Radonska mapa Vojvodine(CR39; decembar 2003 — mart 2004)
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Analiza velikog broja izmerenih vrednosti ukazuje na slozenost zavisnosti koncentracije
radona od velikog broja parametara: godine izgradnje objekta, vrste i stanja podne konstrukcije,
naéina grejanja, uslova ventilacije, prisutnosti podruma ispod objekta i sl. O takvim podacima sa
terena dobili smo informacije preko popunjenog upitnika koji je bio distribuiran ucenicima
zajedno sa radonskim detektorima. Na upitniku se nalazio i kratak podsetnik oko postavljanja i
eksponiranja detektora u sluc¢aju da su ucenici i predmetni profesori zaboravili instrukcije date u
toku obuke na Katedri za nuklearnu fiziku, na PMF-u u Novom Sadu.

Univerz om Sadu
Prirodno- ki fakultet
Departman za fiziku —

Katedra za nuklearnu fiziku
). Obradoviéa 4

03-4-3009812 UPUTSTVO ZA KORISCENJE RADONSKIH DETEKTORA CR-39

UPITNIK ZA KORISNIKE
RADONSKIH DETEKTORA CR-39

Sifra detektora:

Adresa stana (mesto, ulica i broj)

Slika 4.26 Izgled popunjenog upitnika za korisnike radonskih detektora CR-39

Od posebnog znacaja je bila analiza povisenih koncentracija aktivnosti, tj. onih vrednosti
koje su iznad propisanih granica za novoizgradene objekte, u nasem slucaju 200 Bq/m3
(Pravilnik o granicama izlaganja jonizuju¢im zraCenjima i merenjima radi procene nivoa
izlaganja jonizuju¢im zracenjima, Sl.glasnik RS br.86/2011 od 18.11.2011.). Uobicajeno je da se
procentualna zastupljenost tih vrednosti za neki region za sistematiku od 1000 merenja naziva
radonski potencijal [93] i on za radonsku mapu Vojvodine po godinama iznosi 22%, 13% i 11%.
Razlog tome je sto su se prve godine mapiranja ciljano birali objekti za koje se pretpostavljalo da
¢e imati povisenu koncentraciju aktivnosti radona (salasi 1 stare ku¢e sa zemljanim podovima,
prizemne kuce i sl.), dok su se u narednim godinama detektori eksponirali i u novijim objektima,
stambenim zgradama 1 sl. Jo§ jedan od mogucih razloga su i vremeski uslovi, posto je prve
godine bila duga 1 hladna zima, dok su naredne dve godine zime bile kratke i1 blage. IzvrSena je
detaljna analiza medu poviSenim vrednostima i utvrdeno je da je priblizno podjednaka
zastupljenost i starih i novih objekata (tabela 4.11), odnosno da su maksimalne vrednosti
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koncentracije radona ba$ izmerene u novoizgradenim objektima (gde razlog moze biti loSa
gradnja u smislu izolacije i podnih spojeva). Takode se pokazalo da je medu poviSenim
koncentracijama radona dominatna zastupljenost prizemnih objekata bez podruma, dok nacin
grejanja nije imao tako dominantan uticaj.

Tabela 4.11 Analiza radonskog potencijala za tri uzastopne serije od 1000 merenja
koncentracije aktivnosti radona u stambenim objektima na podru¢ju Vojvodine

2002/2003 2003/2004 2004/2005

Radonski potencijal 22% 13% 11%
stara gradnja 46% 45% 42%
nova gradnja 54% 55% 58%
podrum 9% 8% 13%
bez podruma 91% 94% 87%
betonska ploca 64% 66% 71%
zemlja / drveni pod 36% 34% 29%
prizemne kuce 94% 99% 99%
viSespratne 6% 1% 1%
elektricno grejanje 35% 31% -

cvrsti ogrev 38% 25% 44%
gas 21% 42% 18%

Rezultate prve radonske mape je naSa Laboratorija poslala Radioactivity Environmental
Monitoring (REM) grupi, IES-JRC centru Evropske komisije (http://radonmapping.jrc.it) nakon
Cega je radonska mapa Vojvodine kao severnog regiona Srbije ukljucena u evropsku radonsku
mapu (slika 4.27) koja je bila priliéno neujednacena $to se tie metoda, nacina prikazivanja
podataka, broja merenja i sl. Trenutno je u toku izrada Evropske radonske mape po principu
grid-a ili mreze, gde ¢e se srednje vrednosti unositi u kvadrate 10 km x 10 km, na osnovu GPS
koordinata lokacija. Trenutno su uspostavljeni kontakti, dobili smo neophodne programe za unos
podataka i u toku je prikupljanje GPS koordinata lokacija. Pored radonske mape na osnovu
koncentracija radona u vazduhu zatvorenih prostorija (tzv. indoor radon map) takode postoji
projekat izrade radonske mape na osnovu koncentracija radona koji emanira iz zemljiSta
(geogenic map) ¢ime bi se prevazisli poblemi u grani¢nim oblastima usled razli¢itosti u na¢inu
izgradnje objekata, zivotnim navikama i sl.

133


http://radonmapping.jrc.it/

A European Atlas of Natural Radiations including harmonized radon maps of the European
Union, What do we have, what do we know, quo vadimus? (Gregoire Dubois) -
Academia,edu

Figure 2. “Collage” of the European radon maps published by the national
authorities. Colours and levels have not been harmonized in the figure. Taken from

5]

Slika 4.27 Prvobitna radonska mapa Evrope iz 2005.godine sa implementiranom radonskom
mapom Vojvodine [94]
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GLAVA 5. Radonska ravnoteza

5.1 PonasSanje radonovih potomaka u vazduhu. Pripojena i nepripojena
frakcija.

Radon ?*’Rn se raspada alfa raspadom na kratkoZivece potomke: **®Po (o raspad,
T12=3.10 min), **Pb (B/y raspad, T1,=26.8 min), ***Bi (B/y raspad, T1,= 19.9 min) i ***Po («
raspad, T1,= 164 us). Tokom alfa raspada uzmaknuti atom odbacuje elektrone i nastaju radonovi
potomci koji su pozitivno naelektrisani slobodni joni ili neutralni atomi u vidu Kklastera malih
dimenzija, 0.5 nm u dijametru priblizno. Oni rastu velikom brzinom do dimenzija od 0.5 —5 nm
kao rezultat pripajanja molekulima vode ili drugim molekulima u vazduhu u zavisnosti od
trenutnih uslova u atmosferi i na taj nacin se obrazuju nepripojeni (slobodni) potomci radona u
vidu ultrafinih aerosola ili klastera od svega nekoliko molekula koji lebde u vazduhu (dijametra
reda veli¢ine < 10 nm) [29,30]. Ovi Klasteri difunduju kroz vazduh i stalnim medusobnim
sudaranjem dolazi do njihovog spajanja i povecavanja, raspadanja ili taloZzenja na okolne
povrsine (slika 5.1). Formiranje ovakvih klastera se odvija relativno brzo za razliku od njihovog
uvecavanja — ostaju na nivou malih jona sve dok se ne pripoje ambijentalnim aerosolima i na taj
nacin obrazuju velike jone. U zavisnosti od koncentracije jona u vazduhu i vlaznosti, nepripojeni
radonovi potomci se delimi¢no neutralizuju kroz rekombinaciju sa negativnim jonima ili se
pripajaju Cesticama aerosola formirajuci pripojene radonove potomke (dijametra reda veli¢ine od
20 do 500 nm). Stepen pripajanja zavisi od koncentracije aerosola u vazduhu, npr. u zadimljenim
1 praSnjavim prostorijama, nepripojena frakcija je malo zastupljena, dok je u ¢istom okruZenju sa
filtracijom vazduhu, ova nepripojena frakcija viSe zastupljena. Uobicajeno je da se potomak
218p nalazi u nepripojenoj frakciji sa nizom koncentracijom nepripojenog ***Pb (**Pb/*®po =

1/10) [1].

Zbog pojave taloZenja aerosola na zidove i pod zatvorenih prostorija, zbog strujanja
vazduha 1 ulaska svezeg vazduha, radioaktivna ravnoteza izmedu potomaka i radona je samo
delimi¢no uspostavljena i izrazava se preko faktora ravnoteze F Koji predstavlja odnos
ekvivalentnih ravnoteznih koncentracija aktivnosti potomaka i radona i ¢ija vrednost se krece
izmedu 0 1 1. Kada udiSemo vazduh koji sadrzi radon i njegove potomke, deo radonovih
potomaka se talozi na zidove respiratornog trakta, gde se raspada i oslobada energiju tkivu.
Poznavanje ponasanja radonovih potomaka u atmosferi je vrlo znacajno, jer je njihov doprinos
zdravstvenom radijacionom riziku znatno veci nego od samog radona.
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Slika 5.1 Ponasanje radonovih potomaka u vazduhu: a) formiranje nepripojene i
pripojene frakcije; b) ponasanje nepripojene frakcije i talozenje na okolne povrsine [19]

Verovatnoca talozenja potomaka u ljudskim plu¢ima je znatno vece za nepripojene-
slobodne potomke nego za pripojene. Na taj nacin slobodna frakcija, iako je u normalnim
uslovima ima znatno manje od pripojene (0,3 do 33% [96]) u vecoj meri doprinosi dozi.
Poznavanje slobodne frakcije radonovih potomaka fy, i
potomaka predstavljaju veoma vazne veli¢ine za procenu doze koju stanovni$tvo primi od
udisanja radona.

Pored pripajanja potomaka aerosolima, usled uzmaka jezgra pri emitovanju alfa Cestice,
postoji i obrnuti proces, odvajanje atoma od aerosola. Verovatnoc¢a da dode do odvajanja naziva
se faktor uzmaka i ima visoke vrednosti (0,81 — 0,83 za
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energije uzmaknutog atoma (za **Pb - 117 keV) i energije veze atoma u aerosolu koja je reda
veli¢ine eV. Do odvajanja ne dolazi u sluc¢aju kada je dijametar aerosola vec¢i od dometa atoma i
kada je atom usmeren prema samom aerosolu za koji je pripojen.

Ispitivanje ponasanja radonovih potomaka i slobodnih i pripojenih se vrSi primenom
matematickih modela (J-P Jacobi-Porstendorfer model sobe [97]) preko kvantitativnih veli¢inina,
kao $to su brzina pripajanja X, brzina talozenja s i brzina izmene vazduha ACH.

Brzina pripajanja X , brzina talozenja qf 1 brzina izmene vazduha ACH se mogu
izracunati ukoliko su poznate (izmerene) koncentracije aktivnosti radonovih potomaka na osnovu
jednacina koje se dobijaju u modelu sobe za ravnotezno stanje [97]:

i1 [_ﬂ,-'—i.f T Rj—‘lﬂ_,-'—‘l.c}

;- = -
o ACH +4;+q,+ X
; = (-qCHﬂJI.'D - I:l — E.ll-_i}j'.l'.ﬂ.l'._i': B -Xﬂ_l'._i'f) (5.1)
J.a

(ACH + 4;+4q.)

ag; = (Qrp T ACHay )/ (4, + ACH)

za pocetne uslove agi=ao;if, d0,ia=0, aj,0/=0; & — koncentracija aktivnosti j-tog radonovog
potomka [Ba/m?], Aj — konstanta raspada j-tog radonovog potomka [h?], R; — broj uzmaknutih
atoma j-tog nuklida od Cestica aerosola, prvi indeks j=0,1,2,3,4 oznacava nuklide 222Rn, #8po,
244pp 214Bj 24pg drugi indeks i,0 — oznacava unutra/spolja (indoor/outdoor), tre¢i indeks f.a —
oznacava nepripojene/pri}:)ojene aktivnosti j-tog radonovog potomka, Qrn — sumu brzina ulazaka
radona u kuéu [Bq m>h™].

U realisticnim uslovima, za ravnotezne uslove u jednoj prostoriji, brzina pripajanja X se
moze aproksimativno izraCunati i Samo na 0SNOVU Merenja nepripojene i pripojene koncentracije
aktivnosti #®Po, na sledeéi naéin:

X =22 (5.2)

Qyir
gde su: aia , aur koncentracije aktivnosti pripojenih i nepripojenih atoma *°Po

respektivno [Bg/m®] i A, — konstanta raspada ?*Po [h™]. U sludaju merenja odgovarajuée
raspodele aerosola po veli¢inima, brzina talozenja X se mode odrediti kao:

X = rﬂ(d)z(d)dd (5.3)

gde su S(d) — koeficijent pripajanja pripojenih radonovih potomaka aerosolima u
funkciji dijametra &estica d [em®h™], Z(d) - distribucija acrosola po veli¢inama [cm™].

Koeficijent p(d) se teorijski moze proceniti na osnovu sledec¢e formule:
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2nD,d

8Dy , d_ (5.4)
dvy, 24,

pld) =

gde su Do — koeficijenat difuzije 6.8x10 cm?s™, v — srednja termalna brzina 1.72x10*
cm?, 80 =d/2+sy gde je s4=4.9x10° cm srednja duzina slobodnog puta klastera sa nepripojenim
potomcima.

Prema modelu brzina taloZzenja qf nepripojenih radonovih potomaka se moze
aproksimirati pod realisticnim uslovima (ACH<<X+.;) na slede¢i nacin:
g

9 =4y ——— (4 X) (5.5)

1f

Teorijskim razmatranjima [31] se pokazuje da dominantan uticaj na nepripojenu frakciju
radonovih potomaka f,, ima brzina talozenja koja zavisi od koncentracije aerosola u vazduhu
prostorije Z [cm™]:

f koA +koAgR, 414 (5.6)

un, Ans EZ “Zlem 2]

gde su k;=0.105, k,=0.516 i faktor uzmaka R;=0.8- predstavlja deo odvojenih nuklida od
povrsine Gestica nakon alfa raspada **®Po. § =1.4x10° cm® s je prose;an kkoeficijent pripajanja
za atmosferske aerosole dobijen na osnovu merenja.

Rezultati merenja na razlictim mestima sa razli¢itim izvorima aerosola su prikazani na
slici 5.2. [98, 99] gde se moze uociti dobro slaganje sa vrednostima dobijenim teorijskim
proracunima na osnovu formule (5.6) — na slici 5.2 puna linija za radonove potomke i
isprekidana za toronove potomke.

U pojedinim radnim prostorijama usled razli¢itih ljudskih aktivnosti i proizvodnih
procesa sa sagorevanjem, npr je prisutna velika koncentracija aerosola Z>4x10* ¢estica/cm® i
stoga mali udeo nepripojene frakcije funrn koncentraciji ukune alfa energije ispod 0.01. Vece
vrednosti (funrn>0.1) se ocekuju u slabo ventiliranim prostorijama bez dodatnih izvora aerosola,
u sobama sa preciséivadima vazduha i loSe ventiliranim podzemnim peéinama (Z<4x10°
Gestica/cm®,

Za nepripojene toronove potomke u vazduhu zatvorenih prostorija se moze aproksimirati
sledeca relacija:

ﬁ..ﬁ'r!.?'?! = (57)

Z [em™3]

Za normalni kvalitet vazduha zatvorenih prostorija sa koncentracijom aerosola u opsegu
(5-15)X10'3 Gestica/cm® vrednosti za nepripojenu frakciju toronovih potomaka se kre¢u od 0.01
do 0.03. Sli¢ne vrednosti se dobijaju i merenjima u sobnom vazduhu [100].
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Radon

fo.in =414/Z [cm?)
(calculation)

0.20

Room air
o without aerosol source

015 F o with cigarette smoke
' v with stove heating

o Slate mine
o\o = without working
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o Qutdoor
X 1 m above ground

Thoron
\ o - = = fp1n =150/Z [cm?)
\ ot Wwm (caleulation)

Unattached fraction, fpan, fp,rn

0.05

Aerosol particle concentration, Z (cm™)

Slika 5.2 Nepripojena frakcija radonovih (f, rn) i toronovih (f, o) potomaka u funkciji
koncentracije aerosola u vazduhu prostorije [31]

5.2 Faktor radonske ravnoteze u vazduhu

Faktor ravnoteze izmedu radona i potomaka predstavlja veoma vaznu veli¢inu za procenu
doze koju stanovni$tvo primi od udisanja radona i neophodno ga je odrediti pri svakom
monitoringu radona. Kao $to je ve¢ opisano u poglavlju 1. faktor ravnoteze F se definiSe se kao
koli¢nik ravnoteZne ekvivalentne koncentracije radona Ceq [Bq/m’] i izmerene koncentracije
radona u vazduhu Co [Bg/m®]:

F = Ceq/Cy (5.8)

Ravnotezna ekvivalentna koncentracija radona Ceq (engl. equilibrium equivalent
concentration EEC) odnosi se na neravnoteznu smesu kratkozive¢ih radonovih potomaka u
vazduhu 1 to je ona koncentracija radona u radioaktivnoj ravnotezi sa kratkozive¢im potomcima
koji imaju istu koncentraciju ukupne energije alfa ¢estica kao i neravnotezna smesa na koju se
EEC odnosi. Skra¢ena oznaka za EEC je Ceq.
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C,,=0105C + 0515C, + 0380C; (***Rn niz) (5.9)
C., =0913 C, +0.087 ¢, (***Rn  niz) (5.10)

gde su Cy, C, i C3 koncentracije aktivnosti za potomke ®Po, ?*Pb i **Bi iz niza radona
respektivno i >*?Pb i #*?Bi (C; i C,) iz niza torona.

Doza u ljudskim plu¢ima uglavnom potic¢e od kratkozivecih radonovih potomaka, a ne od
radona. To se objaSnjava Cinjenicom da se radonovi potomci taloze na zidove respiratornog
trakta i zadrzavaju u ljudskim plu¢ima. Doza se proracunava na osnovu izmerene koncentracije
aktivnosti radona u vazduhu pri ¢emu se pretpostavlja jedan konstantan faktor ravnoteze izmedu
radona i njegovih potomaka, za koji se najéeS¢e uzima preporucena vrednost 0,4 [ICRPA]. Ovaj
pristup racunanju doze unosi veliku gresku, jer faktor ravnoteze zavisi od veceg broja parametara
[2] i moZe biti znacajno drugaciji od pretpostavljene konstantne vrednosti i zbog toga je potrebno
razviti metodu merenja koncentracije potomaka kako bi se procenio faktor ravnoteze na osnovu
formule (5.8).

Nedavne radonske studije za vazduh zatvorenih prostorija daju vrednosti faktora
ravnoteze izmedu radona i njegovih kratkoziveéih potomaka u opsegu od 0.1 do 0.9, pri ¢emu je
vecina vrednosti u okviru 30% od preporucene tipi¢ne vrednosti 0.4 [101].

U literaturi se najcesc¢e sre¢u metode za merenje faktora ravnoteze koje se zasnivaju na
detekciji ukupne alfa aktivnosti i koje unose velike neodredenosti i greske [102]. Pri alfa-
spektrometriji znaCajan je problem samoapsorpcija alfa ¢estica u samom filtru, usled gubitka
energija alfa Cestica u filtru dobijaju se deformisani pikovi. U literaturi postoje poredenja
pojedinih metoda odredivanja radonovih potomaka, ali uglavnom svi autori se slazu da nijedna
metoda nije dovoljno razvijena i precizna. lako su najrasprostranjenije u primeni, metode koje se
zasnivaju na detekciji ukupnog alfa zracenja imaju velike neodredenosti 1 unose velike greske.
Postojanje toronovih potomaka u atmosferi dodatno komplikuje analizu rezultata merenja, jer
dodatno doprinosi i alfa i beta aktivnosti.

U poslednje vreme u radonskim istrazivanjima za merenja na terenu se koriste portabl
uredaji (npr.Sarad-EQF30xx) koji mere koncentracije aktivnosti radonovih potomaka i direktno
daju vrednost faktora ravnoteze [103]. Prema iskustvu samih korisnika ovih uredaja u
ekstremnim uslovima (npr. u pe¢inama sa visokim sadrzajem vlage u vazduhu) ovakva merenja
nisu sasvim pouzdana i zahtevaju potvrdu i drugih egzaktnijih metoda. U nedavno publikovanom
radu [104] nasa laboratorija predlaze egzaktni metod merenja radonske ravnoteze u vazduhu Koji
se zasniva na gamaspektrometrijskom odredivanju koncentracije radonovih potomaka
odredivanju na filter papiru uz simultano alfaspektrometrijsko merenje koncentracije aktivnosti
radona u vazduhu.

U okviru metode su izvedene matematicke formule za izraCunavanje pocetnih
koncentracija potomaka 2®Po, “*Pb i?Bi u vazduhu na pocetku usisavanja na osnovu
detektovanog odbroja postradonskih gama linija sa uzorka filter papira. Ovakav model koji u
sebi sadrzi korekcije na radioaktivni raspad potomaka tokom usisavanja, hladenja 1 merenja
moze nac¢i primenu i u drugim nuklearnim analizama gde poluZivot izvora ima isti red veli¢ine
kao raspoloZivo vreme snimanja.
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5.3 Metoda merenja faktora radonske ravnoteze u vazduhu.

Merenja faktora radonske ravnoteZe su izvriena u prostoriji (6x5x3 m®) Laboratorije za
nuklearnu fiziku, u prizemlju zgrade Departmana za fiziku, Prirodno-matemati¢kog fakulteta u
Novom Sadu. Koncentracija aktivnosti radona je merena alfa spektrometrom RAD-7,
proizvodaca Durridge Company, USA (slika 5.3) koji ima moguénost kontinuiranog prikazivanja
koncentracije radona i zbog toga je pogodan za ovakva simultana merenja. Podatak koji daje
ovaj instrument je koncentracija aktivnosti radona u vazduhu jer prilikom uvlacenja vazduha
pomocu automatske pumpe instrumenta u aktivahu zapreminu detektora, radonovi praskasti
potomci se zaustavljaju na filteru neposredno pre ulaska u detektor. Za uzorkovanje aerosola
kori§¢ena je pumpa AIR Sampler - model DHFV-1SE, proizvodaca F&J Speciality Products
Inc., USA i filter papir sa staklenim vlaknima visoke efikasnosti prikupljanja od €=98%. Brzina
protoka pumpe u toku merenja iznosila je v = 0.0303 m%s. U toku usisavanja radonovi
kratkoZive¢i potomci pripojeni za aerosole u vazduhu hvataju se na nepokretni filter papir.
Nakon prestanka usisavanja filter papir se priblizno homogeno pakuje u cilindricnu geometriju
nakon Cega je izvrSeno devet sukcesivnih merenja u trajanju od po 1000 s, pri ¢emu je do
pocetka prvog merenja proteklo 120 s

Slika 5.3. Eksperimentalna postavka: pumpa za filtriranje vazduha (levo) i alfa spektrometar
RAD-7 (desno)

Tabela 5.1 Tehnicki podaci u toku merenja

Datum usisavanja 11.08.2011.
Start 7:01
Stop 7:23
Ukupna zapremina vazduha 40.004 m°
Start merenja 7:25
Vreme merenja tn 1000 s
Vreme hladenja ty 120 s
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lako se alfaspektrometrom za detekciju radona ?*’Rn RAD7 moZe detektovati i
toron 2°Rn, ipak u ispitivanoj prostoriji na mestu uzorkovanja nije registrovano prisustvo
torona. To je razumljivo jer za razliku od radona ¢iji je period poluraspada 3.824 dana i koji
ima uniformnu raspodelu unutar prostorije, toron sa periodom poluraspada od 56 s nema
uniformnu raspodelu u zatvorenoj prostoriji, nego eksponencijalno opada sa rastojanjem od
svog izvora (zida, pukotine, Supljine u podnoj konstrukciji) [105]. Tako da ako je pod izvor
torona u prostoriji i ako je koncentracija aktivnosti torona u neposrednoj blizini poda 200

Bg/m?, onda ée koncentracija torona u sredistu sobe (3x4x3 m®) biti 20 Bg/m® (slika 5.4).
250 -
200
150 +

100 4

Concentration {Baim®)

50 1

0 T

Distance from wall {im)

Slika 5.4 Promena koncentracije aktivnosti torona sa rastojanjem od izvornog zida [105]
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Slika 5.5 Dvodimenzionalna distribucija torona u zatvorenoj prostoriji nakon 1,1 ks. lzvor
torona je pod y=0 odakle toron difunduje u prostoriju [105]
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Slika 5.6 Gama spektrometar tipa GX10021, oznake kartona B, relativne efikasnosti 100%

U ovom eksperimentu za odredivanje gama aktivnosti filter papira kroz koji je usisavan
vazduh koris¢en je ultra nisko-fonski germanijumski detektor, proizvodaca Canberra, tipa
GX10021 koji ma proSireni merni opseg od 6 keV do 3 MeV i nalazi se u originalnoj zastiti od
olova debljine 15 cm (slika 5.6). Relativna efikasnost ovog detektora je 100% (ekvivalentno
apsolutnoj efikasnosti 3"x 3" Nal(Tl) detektora na 1332 keV) $to odgovara aktivnoj zapremini
detektora od 380 cm®.

Zastita detektora je napravljena od slojevito spojenog olova. Spoljasnih 5 in¢a (125 mm)
je obi¢no niskofonsko olovo, dok je unutrasnji sloj od oko 1 in& (25 mm) olovo sadrzaja *°Pb od
oko 20 Bg/kg. Pasivna zastita ima unutra$nji sloj koji zaustavlja X zrake iz K nivoa energije od
75-85 keV. Presvuceni materijali su nisko-fonski kalaj debljine 1 mm i bakar visoke Cistoce
debljine 1.5 mm. X-zraci koji poti¢u iz sloja kalaja (od 25 -28 keV) su takode redukovani
bakrom.

Zastita je opremljena sa gasnim prikljuckom koji sluzi za uvodenje tecnog azota iz
Dewar-a u unutrasnjost zastite kako bi se snizio fon koji potice od radona 1 radonovih potomaka.
Ukupna masa zastite iznosi 1633 kg. Redukcioni faktor fona za kompletni spektar (od 40 keV —
2768 keV) iznosi 238. Upravljanje sakupljanjem podataka i on-line pra¢enje spektara u formatu
Canberra *.CNF vrsi se pomoc¢u programa Canberra Genie2000, verzija 2.1.

Za potrebe gamaspektrometrijskog merenja filtera bilo je potrebno prerac¢unati efikasnost
iz postojece kalibracije za detektor B na osnovu odnosa efektivnih prostornih uglova pomocu
programa Angle (ANGLE 2.0, Build version: 2.0.0.118, Copyright 1994-2002. by Slobodan
Jovanovic and Aleksandar Dlabac). Koris¢eni su slede¢i podaci: geometrija — cilindri¢na kutija
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pre¢nika 72 mm i visine 30 mm; gustina materijala — 0.047 g/cm?®, materijal celuloza. Dobijena
kriva efikasnosti prikazana je na slici 5.6.

Dual Efficiency Calibration Curve
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Slika 5.7 Dobijena kriva efikasnosti za filter papir u jednoj cilindri¢noj kutiji pre¢nika 72 mm i
visine 30 mm

5.3.1 Matematicki model za izracunavanje koncentracije aktivnosti radonovih
potomaka u vazduhu na pocetku usisavanja

Kako bi se rezultat gama-spektrometrijskog merenja filter papira povezao sa
koncentracijama radonovih potomaka u vazduhu prostorije (C1(*®Po), C.(***Pb), C3(***Bi))
neophodno je uzeti u obzir korekcije usled raspada kratkoZive¢ih potomaka radona u toku
usisavanja, hladenja nakon prestanka propustanja vazduha kroz filter i vremena merenja, posto
ova vremena nisu zanemarljiva u odnosu na kratke periode poluraspada otomaka (***Po — 3 min,
214pp _ 26.8 min i *4*Bi — 19.9 min).
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C11 C21C3 N3’(tH)
b)

Slika 5.8. a) Sema raspada %?Rn i indeksirani potomci gama emiteri; b) Algoritam merenja
koncentracije aktivnosti potomaka u vazduhu

U toku usisavanja radonovi kratkoziveci potomci pripojeni za aerosole u vazduhu hvataju
se na nepokretni filter papir. Nakon vremena ty od starta usisavanja na filter papiru se uhvatilo
N;, N2 i N3 atoma potomaka 218pg 2l4pp j 24p;, koji se mogu odrediti kao reSenja slede¢ih
diferencijalnih jednacina koje predstavljaju promenu broja atoma potomaka u toku usisavanja, za
pocetni uslov N1(0)=0, N»(0)=0, N3(0)=0, tj. da na pocetku usisavanja nema radonovih potomaka

na filtru:

dN,
dt,
dN,
dt,
dN,
dt,

=Cyve-A4 N,

=C,ve+ 4N, - ,N,

=Cve+A,N, - LN,

(5.11)

ReSenje ovog sistema diferencijalnih jednacina je izvrSeno u programskom paketu
Matematica za zadate pocetne uslove i
(11=0.003787 ¢, 1,=0.000431 6", 13=0.00058 ™), brzine protoka usisavanja (v=0.0303 m?/s),
efikasnosti filter papira (¢=0.98) i vremena usisavanja (ty=1320s).

145

odgovaraju¢e vrednosti

konstanti raspada



Nakon prestanka usisavanja broj atoma potomaka radona na filter papiru se tokom
hladenja i merenja menja u skladu sa jednacinama:

dN,

— 2N

ot ANy

dN; ’ '

d 2= AN/ - 4,N; (5.12)
t

dN; ' '

dt3 =N, = 4N,

Pocetni uslovi za ovaj sistem jednacina dobijeni su kao rezultat reSavanja prvog sistema

diferencijalnih jednacina (5.11) i iznose:

N, ’(0)=7.78814 C,
N,’(0)= -78.4011 (-0.31813C;-0.381261 C,) (5.13)
N3 ’(0)= -1.90951x10° (-2.72364C;-3.79308 x107°C,-1.43426x10°Cs).

Resavanjem sistema jednacina (5.12) dobijaju se odgovarajuca resenja koja predstavljaju
promenu broja jezgara radonovih potomaka na filter papiru N’1(t), N’(t), N’3(t).

Broj raspadnutih jezgara 2**Pb, odnosno ***Bi u toku vremena merenja moZe se povezati
sa gamaspektrometrijskim podacima uzorka filter papira na osnovu sledece relacije:

= N, (5.14)

gde je N, broj raspadnutih jezgara u toku vremena merenja ty, Ng ukupan broj detektovanih
dogadaja pod odgovaraju¢im fotovrhom u toku vremena merenja, g4 fotopik efikasnost detekcije
I p, verovatnoca emisija gama kvanta. Ovde se broj raspadnutih jezgara moze izraziti na sledeci
nacin:

Nr:N,(t:tH) - N’(t:tH'FtM) (515)

Pri ¢emu prvi ¢lan ove razlike je broj neraspadnutih jezgara nakon vremena hladenja, a
drugi ¢lan je broj neraspadnutih jezgara nakon vremena hladenja i merenja.
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5.3.2 Rezultati merenja

U eksperimentu su dobijene sledeée vrednosti intenziteta gama linija 351.9 keV (***Pb) i
609.3 keV (*“Bi) koje su date u Tabeli 5.2:

I Aptec (1) BSOFPMF1 S0.S0 PCMCAIWIN Spectrum
File Edt Display Setup Collect ROI Analyze View Help
Counts Imported from Ortec

_ 351.9 keV
a00

609.3 keV

chi# 15004
2527.83 ke¥
Oc

. l[ll;..,‘Lﬁ.ia.JlJJ ol sz.

042 1387. keV'1731. 2074, '2416. 2757,
ENERGY [keV ]

Slika 5.9 Izgled spektra BSOFPMFL1 sa obelezenim linijama od 351.9 keV i 609.3 keV
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Tabela 5.2 Intenziteti gama linija od 351.9 keV-a i 609.3 keV-a u seriji ponovljenih
merenja od 1000 s

t, ty ttty Ng (351.9 keV) Ng (609.3 keV)
[<] <] <] Oznaka spektra €4=0.0425; €4=0.0264;
p,=0.371 p,=0.461

120 1000 | 1120 BSOFPMF1 3108 2962
1120 | 1000 | 2120 BSOFPMF2 2041 2526
2120 | 1000 | 3120 BSOFPMF3 1315 1906
3120 1000 4120 BSOFPMF4 865 1374
4120 | 1000 | 5120 BSOFPMF5 546 1003
5120 | 1000 | 6120 BSOFPMF6 367 707
6120 | 1000 | 7120 BSOFPMF7 230 456
7120 | 1000 | 8120 BSOFPMF8 136 283
8120 | 1000 | 9120 BSOFPMF9 89 238
9120 | 1000 | 10120 BSOFPMF10 43 123

Na osnovu relativnog opadanja odbroja u linijama 351.9 keV i 609.3 keV moze se pratiti
ponasanje radonovih kratkoZiveéih potomaka ?“Pb i #Bi. Posle izvesnog vremena uspostavlja
se prelazna ravnoteza u ovom delu niza kratkozivecih predaka i potomaka i oni se raspadaju sa
novim periodom poluraspada koji se moze proceniti ako se nacrta zavisnost In(N/Ng) od vremena

t, gde je N odbroj u datoj liniji nakon vremena t, a Ny pocetni odbroj.

Za olovo “**Pb, perioda poluraspada 26.8 min:

21= 0.0003099 s*
(T1/2)1=In2/0.003099 s1=2236s
novi period poluraspada :(T1/2):= 37 min
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Slika 5.10 Zavisnost In(N/No) od vremena t, gde je N odbroj u datoj liniji nakon vremenat, a N
pocetni odbroj za olovo ***Pb

Za bizmut ?*Bi, perioda poluraspada 19,8 min:

A= 0.0004373 s
(T12)1=In2/0.0004373 s'= 1584 s
novi period poluraspada: (T1/2)1= 26 min
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Slika 5.11 Zavisnost In(N/Ng) od vremena t, gde je N odbroj u datoj liniji nakon vremena t, a N
podetni odbroj za bizmut **Bi

Primenjujuéi algoritam razvijenog matemati¢kog modela za *Pb i #“Bi dobijaju se

sledece relacije:

N; (***Pb)=5.76 C1+9.93 C, , zat4=120s i t,=1000 s

N; (***Pb)=7.17 C1+6.46 C, , zat,=1120s i t,,=1000 s (5.16)
N; (**Bi)=-5.23 C1-3.77 C,*+11.24C3, zaty=120s i ty=1000 s

Postupak reSavanja u programskom paketu Matematica je odStampan u Aneksu II ove
glave. Koriste¢i podatke iz Tabele 5.2 i sistem linearnih jednacina (5.16) izraCunate su pocetne
koncentracije radonovih potomaka: C;=356 m™, C,=19785 m™ i C;=28446 m™ &to odgovara

slede¢im koncentracijama aktivnosti radonovih potomaka u vazduhu:

A:1=2,C;1=1.4(5) Bg/m?;
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A,=2,C,=8.50(15) Ba/m?® i (5.17)
A3;=13C3=16.50(15) Bg/m®

Merne nesigurnosti za A, Az | Az su procenjene samo na osnovu statisticke merne nesigurnosti

povrsine fotovrhova.

Imajuéi u vidu da je istovremeno izmerena koncentracija aktivnosti radona na mestu
usisavanja vazduha kroz filter papir iznosila 20+4 Bg/m?®, procenjeni faktor ravnoteZe radonovih
potomaka i radona prema relaciji (5.8) je 0.54(11) §to je u dobrom slaganju sa preporu¢enom

vrednoSc¢u od 0.4.

Velika razlika u dobijenim koncentracijama radonovih potomaka zahteva analizu
njihovog kompleksnog ponasanja u atmosferi, u smislu pripajanja aerosolima, talozenja 1
razelektrisavanja. Ovi procesi su i najizrazeniji kod prvog potomka 2*®Po §to pokazuje i najveca
merna nesigurnost za koncentraciju aktivnosti ovog potomka jer u najve¢oj meri koncentracija

aktivnosti ?®Po zavisi od odbroja u gama-linijama olova ***Pb i bizmuta #*Bi.

Ovaj matematicki model moZe da se koristi kao jednostavan egzaktan metod merenja
koncentracije radonovih i toronovih potomaka u vazduhu zatvorenih prostorija i metoda
odredivanja faktora radonske i toronske ravnoteze koris¢enjem gama-spektrometrijske metode.
Slican formalizam u slufaju merenja beta aktivnosti filtera u tri vremenska intervala se vec¢

koristi u praksi i naziva se Kuznetz-ova proba [106].
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6. Zakljucak

Ispitivanje gasovitih produkata u nizovima uranijuma i torijuma predstavlja vazan
preduslov za gama-spektrometrijska ispitivanja, a za autora ove teze oblast kojom se najvise bavi
u svom naucno-istrazivackom radu. Kroz prethodna poglavlja je sagledana ova problematika sa
viSe aspekata, pocCev od teorijskog uvoda o radioaktivnoj ravnotezi u nizovima uranijuma i
torijuma, preko analize prednosti i nedostataka gama-spektrometrijske metode i rezultata
dosadasnjih eksperimentalnih merenja do predlaganja i razvijanja novih metodologija koje bi
dovele do preciznijih procena radijacionog rizika od radona i torona.

Istrazivanja vrSena poslednje decenije pokazuju da u normalnim uslovima preko 70%
ukupne godisnje doze koju prima stanovnistvo potice od prirodnih izvora jonizuju¢ih zracenja,
pri ¢emu je 40% uslovljeno udisanjem prirodnog radioaktivnog gasa, radona “*’Rn, odnosno
njegovih potomaka. Brzo, jednostavno i precizno odredivanje sadrzaja uranijuma 2*U u
uzorcima iz zivotne sredine, moguc¢nost pracenja migracije i varijacije ovog radionuklida u
zemljiStu, kao 1 detekcija kontaminacije osiromasenog uranijuma predstavlja imperative za
laboratorije koje se bave ispitivanjem radioaktivnosti.

Obrazlozena je mogucnost promptnog gama-spektrometrijskog odredivanja koncentracije
aktivnosti uranijuma 2*®U u uzorcima iz Zivotne sredine pomo¢u niskoenergetskih linija potomka
2%4Th uz formulisanje metodologije merenja. Na osnovu bogate sistematike merenja za uzorke
poljoprivrednog zemljiSta sa podrucja Vojvodine i ispitivanja naruSene ravnoteze izmedu
uranijuma 2*8U i radijuma **Ra, predloZena je precizna metoda za detekciju malih i srednjih
koncentracija aktivnosti osiromasenog uranijuma u kontaminiranom zemljistu. Opisani metod
odredivanja koncentracija aktivnosti osiromasSenog uranijuma testiran je na brojnim uzorcima
koji su tokom i nakon NATO-agresije ispitani u Laboratoriji za nuklearnu fiziku, Departmana za
fiziku, Prirodno-matemati¢kog fakulteta u Novom Sadu. Opisana niskofonska gama-
spektrometrijska metoda za odredivanje sadrzaja uranijuma u uzorcima iz Zivotne sredine je
primenjena u monitoringu radioaktivnosti poljoprivrednog i nepoljoprivrednog zemljista na
podrucju opstine Novi Sad u periodu od 2006-2012. godine i u projektu pracenja radioaktivnosti
poljoprivrednog zemljista na 50 lokacija na podru¢ju Vojvodine u toku 2001. 1 nakon 10 godina
na istim lokacijama u toku 2011.godine. Ovim opseznim studijama se doslo do interesantnih
rezultata koja zahtevaju dalja multidisciplinarna istrazivanja. Prikazana je i moguénost pracenja
kontaminacije zemljista upotrebom fosfatnih dubriva, kao i procena transfer faktora detektovanih
radionuklida iz zemljiSta u biljke. Dobra korelacija izmedu prirodnih radioaktivnih elemenata se
moze objasniti kako geoloSkom prosloS¢u zemljista, tako i ¢injenicom da ljudskim aktivnostima
nije doslo do povecanja koncentracije jednog od njih na bilo kojoj od lokacija na kojima je
zemljisSte uzorkovano.
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Komplikovano ponaSanje gasovitog produkta uranijuma radona i njegovih kratkoziveéih
potomaka predstavlja veliki problem za niskofonske podzemne laboratorije i radijacioni rizik
izlozenog stanovnisStva. Zbog pojave talozenja aerosola na zidove i pod zatvorenih prostorija,
zbog strujanja vazduha i ulaska svezeg vazduha, radioaktivna ravnoteza izmedu potomaka i
radona je samo delimi¢no uspostavljena i izrazava se preko faktora ravnoteze F koji predstavlja
odnos ekvivalentnih ravnoteznih koncentracija aktivnosti potomaka i radona i ¢ija vrednost se
kre¢e izmedu 01 1.

KoriS¢enje tipicne vrednosti 0.4 za faktor ravnoteze izmedu radona i njegovih potomaka u
vazduhu, preporuc¢ene od medunarodnih organizacija UNSCEAR (Nations Scientific Committee
on the Effects of Atomic Radiation) i ICRP (International Commission on Radiological
Protection) za procenu ekvivalentne doze za plu¢a od udisanja radona i njegovih potomaka
dovodi do ozbiljne greske 1 neophodno je za svaki konkretan slucaj proracunati ili izmeriti faktor
radonske ravnoteze F. Postoje¢e metode i instrumenti nisu ba$ sasvim pouzdani ili unose velike
neodredenosti. Nasa Laboratorija predlaze egzaktnu metodu za procenu F na osnovu gama-
spektrometrijskin merenja filter papira nakon usisavanja vazduha iz prostorije uz simultano
odredivanje koncentracije aktivnosti radona u vazduhu.

U okviru ove teze dati su preliminarni rezultati odredivanja radonske ravnoteze gama
spektrometrijskim merenjem radonovih potomaka - gama emitera prikupljenih na filter papiru.
Odredene su koncentracije aktivnosti potomaka radona u vazduhu i na osnovu simultano
izmerene koncentracije aktivnosti radona u vazduhu date zatvorene prostorije izvrSena je
procena faktora radonske ravnoteze. Dobijena vrednost od 0.54 (11) je u dobrom slaganju sa
literaturom i tipicnom vredno$¢u od 0.4. Ovakav matemati¢ki model se moze adekvatno
primeniti na toron i njegove potomke. U konkretnom eksperimentu nije registrovano prisustvo
gasa torona u ispitivanoj prostoriji koriS¢enjem detektora RAD7 i toron protokola za merenje
koncentracije aktivnosti torona, pa primena modela na toron i njegove potomke nije realizovana.
U narednim istraZivanjima zbog obrazlozenih problema sa merenjem torona ideja je da se
primene direktni senzori za toronove potomke DTPS (Direct Thoron Progeny Sensor) kako bi se
procenila ravnotezna koncentracija torona EETC (Equilibrium Equivalent Thoron
Concentration).

Velika razlika u dobijenim koncentracijama radonovih potomaka zahteva analizu njihovog
kompleksnog ponaSanja u atmosferi, u smislu pripajanja aerosolima, taloZenja 1
razelektrisavanja. Ovi procesi su i najizrazeniji kod prvog potomka 28pg 3to pokazuje 1 najveca
merna nesigurnost za koncentraciju aktivnosti ovog potomka jer u najvecoj meri koncentracija
aktivnosti 2*®Po zavisi od odbroja u gama-linijama olova ***Pb i bizmuta #*Bi.

Detaljna analiza i usavrSavanje ovog metoda se planira u buducim istraZivanjima na
velikom broju merenja kako bi mogla da se izvrsi optimalizacija vremena usisavanja kroz filter,
kao 1 vremena hladenja i vremena merenja. Problem saturacije potomaka na filter papiru e
takode biti razmatran u budu¢im istraZivanjima.
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