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1. UVOD
Poznavanje koncentracije radionuklida u prirodi znacajno je sa ekolosko-zdravstvenog aspekta

zbog toga sto razvoj nuklearne energetike, kao i sve masovnija upotreba radioaktivnih izotopa u
industriji i medicini, povecavaju opasnost od radioaktivnog zagadenja zivotne sredine. Donji prag
stetnog dejstva jonizujuceg zracenja nije ustanovljen, te je neophodno da se registruju i najmanje
promene aktivnosti radionuklida u prirodi. Preciznim merenjem, najcesce vrlo malih koncentracija
radionuklida, omogucava se pracenje procesa njihovog transporta u realnim uslovima u zemljistu,
povrsinskim i podzemnim vodama, atmosferi, prema zivim organizmima.

Iz podataka dobijenih ovakvim merenjima, moguce je naciniti modele translokacije
radionuklida pri odredenim fizicko-hemijskim uslovima kako bi se procenilo usvajanje i akumulacija
radionuklida u pojedinim karikama lanca ishrane i konacno u ljudskom organizmu. Takode se moze
izvrsiti proracun odgovarajuceg radijacionog rizika po zdravlje coveka. Znacajno je napomenuti da se
ni proces dekontaminacije ne moze pratiti ukoliko ne postoji mogucnost merenja malih aktivnosti.

Akcenat ce nadalje bit! stavljen na radioaktivne izotope uranijuma. Naime, osim prirodnih
lezista uranijuma, savremenom tehnologijom stvoreni su novi lokaliteti njegovog koncentrisanja
[SlivkaOO], [Kovacevic95], [Bikit93]: deponije pepela iz termoelektrana (jer uranijuma ima u uglju),
urbane sredine (zbog prisustva uranijuma u gradevinskom materijalu), poljoprivredna zemljista (jer se
uranijum javlja kao primesa u fosfatima koji su sirovina za vestacka dubriva). Takode, analiza
povrsinskih slojeva zemljista u okolini fabrika za proizvodnju fosfora ili fosfornih dubriva pokazuje da
su oni visestruko kontaminirani uranijumom u odnosu na dublje slqjeve, zbog talozenja aerosola iz
dima koji ispusta fabrika .

Uranijum je specifican po tome sto nakon njegove eksploatacije iz ruda, preostala jalovina
moze, obzirom na prisustvo dugoziveceg uranijumovog potomka 226Ra (T\n= 1620 god.) predstavljati
dugorocni ekoloski problem. Poznavanje sadrzaja uranijuma vazno je i zbog njegove emanacije -
radona, koji kao gas, dospeva u pluca coveka, gde ovaj a-emiter moze izazvati kancerogene promene.

Tokom NATO agresije na Jugoslaviju koriscena je municija sa osiromasenim uranijumom, pri
cemu se izvesna kolicina ove radioaktivne i toksicne supstance zadrzala uglavnom u zemljistu. Posto
usled atmosferskih uticaja vremenom dolazi do dislociranja kontaminanta sa mesta udarne
kontaminacije uz istovremeno njegovo razblazenje, vazno je imati mogucnost merenja malih
koncentracija osiromasenog uranijuma. Ovo predstavlja relativno slozen analiticki problem, narocito
iz tog razloga sto svako zemljiste vec ima u svom sastavu odredenu koncentraciju prirodnog
uranijuma.

Tema ovog diplomskog rada bice merenje koncentracije aktivnosti 238U koji police iz
osiromasenog uranijuma.. U poglavlju 2 bice reel o najznacajnijim svojstvima uranijuma i njegovom
radiolosko-hemijskom uticaju na organizam coveka. Trece poglavlje opisuje nastajanje osiromasenog
uranijuma, a cetvrto govori o kontaminaciji zemljista uranijumom. U poglavlju br. 5 navode se
razlicite metode merenja sadrzaja uranijuma u zemljistu, dok se u sestom poglavlju govori o tome
kako se vrse merenja na bazi gama spektrometrije u Laboratory i za nuklearnu fiziku IF u Novom
Sadu i navode rezultati merenja osiromasenog uranijuma u uzorcima zemlje uz diskusiju dobijenih
rezultata.

2. URANIJUM I NJEGOVE OSOBINE

2.1. Osnovne karakteristike i rasprostranjenost uranijuma
Uranijum, U, je radioaktivni hemijski elemenat III grupe, 7. periode (aktinoid) periodnog

sistema elemenata, rednog broja 92, relativne atomske mase 238.029 i gustine 18,9x101 kg/m3. To je



srebrnasto-siv metal cija je tacka topljenja 1403 K (1130°C). U prirodi predstavlja smesu tri izotopa:
238U ili UI, 235U ili AcU(aktinouran) i 234U ill UII (tab.2.1.).

Tab.2.1. Izotopi uranijuma u prirodnom uranijumu

Izotop
238U

235U
234U

Obi host [%]
99.2745±0.0015

0.7200+0.0012
0.0055±0.0005

Tip raspada
a

a
a

Period poluraspada [god.]
(4.468±0.005)xl09

(7.037±0.011)xl08

(2.454±0.006)xl05

Atom uranijuma se odlikuje velikim naelektrisanjem jezgra i slozenom elektronskom konfigu-
racijom. Za uranijum je karakteristicna visoka hemijska aktivnost. On lako reaguje sa kiseonikom
obrazujuci okside (UO2, U3Og i UO8), ugljenikom, azotom, halogenim elmentima, sumporom. U
jedinjenjima se najcesce javlja u oksidacionim stanjima +4 i +6.

Sestovalentni uranijum u alkalnoj sredini obrazuje anjone uranata (UO4)2~ i diuranata (U2O7)2~,
dajuci soli slabo rastvorne u vodi, dok u kiseloj i neutralnoj sredini ulazi u sastav kompleksnogjona
uranila (UO2)2+, dajuci u vodi dobro rastvorljive soli i kompleksna jedinjenja. Jedinjenja
cetvorovalentnog uranijuma su po pravilu nerastvorljiva.

Jezgra uranijumovog izotopa 235U su fisibilna, sto znaci da se cepaju pod dejstvom neutrona u
lancanoj reakciji fisije.U ovom slucaju mozemo kao primer navesti dve mogucnosti ostvarive u
nuklearnoj fisiji:

235U I50iLa + "B + 3 'n

235U 140,'Cs + V4Rb + 2 'n ,

pri cemu energija oslobodena po jednom aktu fisije iznosi oko 200 MeV.
Metalni uranijum se dobija redukcijom fluorida UF4 i UF6 kalcijumom ili magnezijumom.
Procenjuje se da u zemljinoj kori ima oko 1.3xl017 kg uranijuma u oko 200 minerala. Primarni

minerali uranijuma su njegovi oksidi, kakav je npr. pehblenda UiOg, koji sadrze primese olova, titana,
gvozda i torijuma.

Sekundarni minerali uranijuma su sulfati, karbonati, arsenati, vanadati, molibdati, silikati
uranila i hidroksidi uranijuma.

Osim u litosferi, uranijum je prisutan i u hidrosferi i u zivim organizmima. Od ukupne kolicine
uranijuma u hidrosferi, 98% se nalazi u okeanima. Prisustvo uranijuma u povrsinskim i podzemnim
vodama, koje su inace njegovi glavni transporter!, znacajno varira, sto je prvenstveno uslovljeno
karakterom soli i gasova sadrzanih u vodi.

Tabele 2.2. i 2.3. kvantitativno ilustruju rasprostranjenost uranijuma [Dangic95]. Koncentracija
aktivnosti je izracunata iz masene koncentracije postupkom opisanim u [§2.2].

Tab. 2.2. Srednji sadrzaji uranijuma u stenama i zemljistu

[mg/kg]
[Bq/kg]

s t e n e
glinci
3.7
48

pescari
0.45
5.8

karbonatne
2.2
28

magmatske
3.5
45

graniti
3.5
45

zemljista
1
13

Tab.2.3. Srednji sadrzaji uranijuma u vodama, vegetaciji (pepeo) i zivoj materiji

[mg/kg]
[Bq/kg]

recna voda
0.04
0.5

okeanska voda
0.003
0.038

vegetaci ja (pepeo)
0.5
6.4

ziva materija
<0.010
<O.I3



2.1. Uranijumovi radioaktivni nizovi
Postoje dva uranijumova niza:
1) Uranijum-radijumov (rodonacelnik je 238U, a maseni broj clana niza se moze izraziti u obliku

A = 4n + 2).
2) Uranijum-aktinijumov (rodonacelnik je B5U, dok je maseni broj clana niza: A = 4n + !>).

Na slikama 2.1. i 2.2. sematski su predstavljeni uran-radijumov i uran-aktinijumov niz.

SI. 2.1 Uranijum-radijumov niz

SI. 2.2 Uranijum-aktinijumov niz



2.2. Sekularna ravnoteza uranijumovog niza
Aktivnost i l l brzina raspada (d/VA/df) nestabilnih jezgara izotopa A koja se dezintegriraju u

stabilna jezgra B odredenaje samo brqjem u posmatranom trenutku / jos neraspadnutih jezgara /VA •

Nakon integracije, uz uslov daje za / = 0, WA = NM, sledi zakon radioaktivnog raspada:

N*=NMe-*' , (1)

gdeje AA konstanta radioaktivnog raspada jezgra A: AA =0.693/r,/2A .

Ako je i jezgro B, nastalo raspadom jezgra A, takode radioaktivno, brzina kojom nastaju jezgra B bice
AA//A, a kojom nestaju AB-/v"B, tako da ce prirastaj broja jezgara B u jedinici vremena biti:

dN
-~ = ̂ N^ABNB . (2)

Zamenom (1) u (2) i integracijom (resavanjem nehomogene diferencijalne jednacine uz pocetni uslov
/ = 0, NB = NBQ , dobija se zakon nakupljanja radioaktivnog jezgra-potomka B u izvoru-pretku A:

AfB(0 = . AA. NM(e-^'-e-^'). (3)

Ukoliko se polazno jezgro raspada daleko sporije od produkata njegovog raspada ( /1A «/lB ),
jednacina (3), pri uslovu t » Ty2 B , dobija oblik:

#A(') AB 7i /2A /1A7VA

Ovaj izraz karakterise stanje stabilne (sekularne) ravnoteze pri kojoj se aktivnosti pretka A i potomka
B izjednacavaju.

U slucaju tri ili vise radioaktivnih jezgara A, B, C, ... koja su medusobno vezana u pogledu
generisanja (B je potomak od A, C je potomak od B, itd.), sa konstantama raspada
AA « /1B < /lc <... ( odn. r^2A »T]/2Q >T\j-,c >...), po isteku dovoljno dugog vremena nastaje
ravnoteza, kako za jezgro B, tako i za sva naredna. U torn stanju zasicenja aktivnost polaznog
dugoziveceg jezgra jednaka je aktivnosti svakog od sukcesivnim raspadom dobijenih potomaka, a
relativne kolicine pojedinih produkata obrnuto su srazmerne njihovim konstantama raspada (tj.
direktno srazmerne njihovim periodima poluraspada).

Sada se namece pitanje - koje je to dovoljno dugo vreme navedeno kao uslov za nastupanje
radioaktivne ravnoteze? To se vreme( /ravn) nalazi iz :

1) Uslova ravnoteze -AAjVA(?) = ABA^B(/), ili

2) Nalazenjem maksimuma funkcije A^B(/) izjednacine (3), tj. iz uslova d/VB(/)/df = 0,

sto u oba slucaja dovodi do istog izraza :

1 , ^B
'ravn = - In—5- .3 1 1

AB ~ AA AA

U skladu sa ovom jednacinom i eksperimentalnim iskustvom nadeno je da mora biti bar
/ravn =10jT|/2B. Imajuci ovo u vidu, ravnoteza izmedu 238U (Tl/2 =4 .47xl0 9 a) i njegovog potomka
226Ra ( 7j/2 =1620 a) nastupila bi nakon t> 10 x 1620 = 16200 godina i tada bi na svakih 2.8 x l O 6

atoma uranijuma dolazio jedan atom radijuma.
U stvarnosti, ova ravnoteza se uspostavlja samo u drevnim, dobro ocuvanim mineralima, dok u

mnogim slucajevima moze biti poremecena, i to uglavnom pod uticajem raznih geohemijskih procesa,
koji dovode do rastvaranja i ispiranja radijuma iz minerala.



Drug! najverovatniji uzrok narusavanja ravnoteze niza 238U je emaniranje radona, tj. prelazak
gasa radona iz uzorka u okolnu sredinu. Sposobnost emaniranja nije specificna karakteristika minerala
nego rezultat njegovog fizickog stanja (poroznosti, krupnoce zrna, kompaktnosti strukture,
adsorpcionih osobina) i stanja vanjske sredine (p, T, vlaznost). Emaniranje radona ima za posledicu
manji sadrzaj radona i njegovih potomaka u uzorku od odgovarajucih ravnoteznih sa uranijumom.

Utvrdivanje postojanja stabilne radioaktivne ravnoteze u radioaktivnom nizu ima veliki znacaj,
jer ravnoteza omogucava da se odredi sadrzaj jedog clana niza na osnovu merenja sadrzaja nekog
drugog clana tog niza.

Izracunavanje koncentracije aktivnosti [Bq/kg] prirodnog uranijuma u uzorku, ako znamo
masenu koncentraciju [mg/kg], vrsi na osnovu cinjenice da je specificna aktivnost prirodnog
uranijuma a(prir.U)= 12.83 x 106 Bq/kg . Ova vrednost je dobijena kao zbir specificnih aktivnosti
izotopa U i U, buduci da su oni rodonacelnici radioaktivnih nizova, a na osnovu njihovih
konstanti raspada (Au238, ^11235) i izotopske obilnosti u prirodnom uranijumu. Naime, aktivnost
jedinicne mase prirodnog uranijuma moze se izraziti kao A} = Au238-^u238 + ^11235^11235 > B^e su Mj238
i Mj235 brojevi atoma izotopa 238U i 235U u jedinici mase respektivno. Specificna aktivnost izotopa 238U
iznosi fl(238U)=12.35x 106 Bq/kg.

Znaci, 1 mg cistog prirodnog uranijuma ima aktivnost od 12.83 Bq, odnosno koncentracija
prirodnog uranijuma od 1 ppm ekvivalentna je uranijumovoj koncentraciji aktivnosti od 12.83 Bq/kg
.Tabela 2.3.a. pregledno prikazuje odnose izmedu odgovarajucih jedinica mere.

Tab.2.3.a. Ekvivalentnost mernih jedinica

prirodni uranijum

238U

masena koncentracija
[ppm]

1
0.078

1
0.081

koncentracija aktivnosti
[Bq/kg]

12.83
1

12.35
1

2.3 . Radijaciono dejstvo i hemijska toksicnost uranijuma
Stetno dejstvo uranijuma se ispoljava na vise nacina:

- udisanjem radioaktivnih aerosola iz vazduha,
- konzumiranjem uranijumom kontaminirane hrane,
- preko radioaktivnog gasa radona - emanacije uranijuma,
- preko spoljasnjeg y i p zracenja uranijumovih potomaka.

Dakle,opasnost za coveka od uranijuma je multiplicirana radioaktivnim dejstvom produkata
njegovog raspada.

Uranijum i uranijumovi potomci radijum i radon su znacajni a-emiteri, ali obzirom na kratak
domet a-cestica, stetno radijaciono dejstvo ispoljavaju tek uneseni u coveciji organizam. Alfa-cestice,
prodiruci kroz tkivo, izazivaju jonizaciju atoma, a zatim formiranjem slobodnih radikala dolazi do
promena u molekulima koji su bioloski vazni za funkcije celije.

Pored stetnog radijacionog dejstva, uranijum unesen u organizam izaziva i specifican hemijski
intoksikacioni efekat ciji karakter zavisi od nacina na koji je doslo do intoksikacije (dodirom,
udisanjem, gutanjem) kao i od vrste uranijumovog jedinjenja koje ju je izazvalo (lakorastvorno -
uranijum u stanju U6\o - uranijum u stanju U4+).

Klinicka slika trovanja je, medutim, ista i kod trovanja sa lako i sa teskorastvornim solima
uranijuma, i u akutnoj i u hronicnoj formi. Razlikuje se samo po vremenu pojave simptoma, a prvi
simptomi su: zed, povracanje, malaksalost, porast temperature, ubrzani puls. Oko 70% rastvornog



oblika uranijuma koji je inhalacijom il i oralnom ingestijom dospeo u krvotok, izluci se preko urina u
toku prvih 24 casa. Ostatak se deponuje u bubrezima( izazivajuci ubrzo poremecaj u njihovom radu) i
kostima gde radijacijonim dejstvom na kostanu srz uslovljava specificne biohemijske promene krvi.
Patomorfoloska ispitivanja mogu pokazati i izmene na plucima, (u slucaju intoksikacije inhalacijom),
l imfnim cvorovima, slezini i dr.

Teskorastvorna uranijumova jedinjenja imaju manju toksicnost ako su unesena u probavni trakt
jer se odatle brzo eliminisu, no predstavljaju veliku opasnost pri inhalacionom unosenju jer se
dugotrajno inkorporiraju u plucima.

U sledecim tabelama predstavljene su granicne vrednosti za unosenje uranijuma u organizam
coveka, kao i dozvoljene granicne vrednosti koncentracije uranijuma u vazduhu i vodi, na osnovu
ICRP72 (International Commision on Radiological Protection, Tab. 2.4. i Tab. 2.5.); [ATSDR97] i
WHO (World Health Organization, Tab. 2.6.); [WHO98].

Tab. 2.4. Inhalacija uranijuma (zasnovano na radioloskim efektima)

prirodni uranijum sa
potomcima
cisti prirodni
uranijum
osiromaseni
prirodni uranijum
osiromaseni
recikliraniuranijum

n e r a s t v o r
faktor doze
[mSv/mg]

0.70

0.22

0.12

0.19

A L I
[mg]

1.42

4.5

8.3

5.27

j i v i
D A C
[ug/m3]

0.18

0.58

1.05

0.67

r a s t v o r l j i v i
faktor doze
[mSv/mg]

1.6

0.013

0.0075

0.012

A L I

[mg]

0.63

74.5

134

85.1

D A C
[ug/m3]

0.08

9.4

17

11
Faktor doze predstavlja dozu zracenja koju primi organizam ako se u njega unese jedinicna masa [mg]
radioaktivne supstance.
A L I = Annual Limit on Intake based on ImSv/a (Godisnja granica unosa zasnovana na 1 mSv/god).
D A C = Derived Air Concentration based on 1 mSv/a (Izvedena koncentracija u vazduhu zasnovana
na 1 mSv/god).

Tab.2.5. Oralna ingestija uranijuma (zasnovano na hemijskoj toksicnosti)

W H O
T D I [ug/(kg d)]

0.6
A L I [mg]

15.3
DDWC[mg/l]

31

T D I = Tolerable Daily Intake (Tolerisani dnevni unos).
A L I = Annual Limit on Intake based on 70 kg body weight (Godisnja granica unosa bazirana na 70
kg telesne tezine).
D D W C = Derived Drinking Water Concentracion based on 500 I/a (Izvedena koncentracija u pijacoj
vodi bazirana na 500 I/god).



Tab.2.6. Oralna ingestija uranijuma (zasnovano na radioloskim efektima )

prirodni uranijum
sa potomcima
cisti prirodni
uranijum
osiromaseni prirodni
uranijum (0.2%)
osiromaseni reciklirani
uranijum (0.2%)

faktor doze [mSv/g]

31.7

1.23

0.71

1.08

A L I [mg]

31.5

813

1410

923

D D W C [jig/1]

63

1630

2820

1850

A L 1 = Annual Limit on Intake based on 1 mSv/a.
D D W C = Derived Drinking Concentracion based on 1 mSv/a; 500 I/a.

3. OSIROMASENI URANIJUM

3.1. Nuklearni gorivni ciklus
Da bi se iskoristio energetski potencijal nuklearnih goriva, potrebni su razliciti procesi obrade.

Taj se tok goriva naziva nuklearnim gorivnim ciklusom (si. 3.1).

TransportRudnik,
vadenje rude

Postrojenje za
praradu goriva

U3Og u UF4 gorivnih elemcnata

SkladiSte
gorivnih

elemenata

Rezervoari
sklad&ta za
radioaktivne

otpatke

Odlaganje
otpadaka

u rudnicima
soli

Uranijum (2 3 5U, "8U)
Plutonijum
Radioaktivni otpaci

SI. 3.1. Shema gorivnog ciklusa
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Dakle, gorivni ciklus pocinje proizvodnjom fisionog materijala, a zavrsava se odlaganjem
ozracenih gorivnih elemenata ill visokoradioaktivnih proizvoda fisije izdvojenih iz njih u procesu
prerade.

3.2. Nastajanje osiromasenog uranijuma
Kao najvaznije gorivo u nuklearnom reaktoru upotrebljava se uranijum. Posto samo uranijumov

izotop 235U odrzava lancanu reakciju fisije, a nalazi se u vrlo malom procentu (0.72%) u prirodnom
uranijumu, ukazala se potreba za izdvajanjem tog izotopa, a kasnije za "obogacivanjem" uranijuma
izotopom 235. U uranijumu 235 lancana reakcija se moze postici i termickim i brzim neutronima.
Mnogi termicki reaktori kao gorivo upotrebljavaju obogaceni uranijum i to od malih iznosa (« 3%) pa
do preko 90% 235U. Obogacivanje uranijuma izotopom 235 moguce je izvrsiti gasnom difuzijom
pomocu jedinjenja UF6 koje moze da egzistira u gasovitoj formi.

Sa druge strane, onaj prirodni uranijum iz koga je izotopskom separacijom izdvojen izotop 235U,
tako da je sadrzaj uranijuma 235 smanjen u odnosu na nivo u prirodnom uranijumu (npr. 0.2% 235U),
naziva se osiromaseni prirodni uranijum.

Osiromaseni uranijum se dobija i kao posledica "izgaranja" goriva u nuklearnom reaktoru.
Naime, zbog fisije i radijativne apsorpcije neutrona smanjuje se udeo izotopa 235U u gorivu tj.
uranijumu (si. 3.2). Takode, udeo izotopa 234U se smanjuje zbog radijativne apsorpcije neutrona cime
se dobija 235U koji je fisibilan (si. 3.3).

Izdvajanjem visokoradioaktivnih produkata fisije iz iskoristenog goriva, a zatim separacijom
odredenog iznosa 235U, kao ostatak dobijamo osiromaseni reciklirani uranijum.

2.14,Znaci, i osiromaseni uranijum predstavlja smesu izotopa "' U, " U i " U, ali sa udelom dva
laksa izotopa 3-4 puta manjim od udela u prirodnom uranijumu. Aktivnost osiromasenog uranijuma
iznosi oko 60% aktivnosti prirodnog uranijuma, sto je prvenstveno usiovljeno smanjenjem aktivnosti
234U.
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4. URANIJUM U ZEMLJISTU

4.1. Prirodni uranijum u nekontaminiranom zemljistu
Srednji sadrzaj uranijuma u zemljinqj kori je oko 3xlO"4%, a u gornjim slojevima se procenjuje

da ga ima u kolicini od oko 10151. Koncentracija aktivnosti uranijuma u zemljistu u raznim zemljama
u svetu krece se od 7 - 40 mBq/g, iako ima podrucja (npr. Peru ), gde stene imaju aktivnost 70 mBq/g.
Smatra se da se u zemljistu uranijum nalazi u dva osnovna oblika i to kao inertni i mobilni oblik.
Inertni oblik uranijuma, koji cini 97% od ukupnog uranijuma, nije od velikog znacaja, jer prakticno ne
migrira kroz biosferu, dok mobilni oblik (0.1-3%) ima ogroman ekoloski i bioloski znacaj, posto moze
preci iz zemljista u biljke procesom jonske izmene i l i u obliku kompleksnih jedinjenja sa organskim
kiselinama iz korenovog sistema [Saric 96].

Koncentracija uranijuma u zemljistu veoma se razlikuje u pojedinim delovima sveta (Tab. 4.1)
[Kljajic95].

Tab. 4.1. Koncentracija uranijuma u zemljistu

Podrucje
Novi Zeland

S A D
Francuska

Gabon
Poljska
S S S R
Japan
Srbija

U [ ppm ]
60

0.2-47
1.2-37.6

1-100
0.5-12.5
0.2-13
0.7-1.9
0.08-5.9

U [Bq/kg]
769.8

2.6 - 603
15.4-482.4
12.8-1283
6.4- 160.4
2.6-166.8
9.0-24.4
1.0-75.7

4.2. Kontaminacija zemljista uranijumom prirodnog sastava
Prilikom proizvodnje elektricne energije u termoelektranama na ugalj, dolazi do emisije

znacajne kolicine prirodnih radionuklida uranijumovog niza, koji su pretezno koncentrisani u pepelu i
sljaci. Ovim dolazi do preraspodele prirodne radioaktivnosti sadrzane u uglju, koja pre sprovodenja
tehnoloskog postupka kopanja i sagorevanja nije bitnije uticala na zagadivanje zivotne sredine,
odnosno zemljista.

Nasi ligniti sadrze uranijum u kolicini od oko 5 g/t. Na osnovu te cinjenice je proracunato da
sagorevanjem uglja , godisnje u atmosferu biva izbaceno oko 4500 kg uranijuma [Stankovic95]. Zato
se tehnoloski uslovljenoj povisenoj prirodnoj radioaktivnosti mora posvecivati vise paznje.

Sve veca primena savremenih agrotehnickih mera koje se zasnivaju na koriscenju fosfatnih
dubriva takode dovodi do prerasporedivanja prirodnih radionuklida iz unutrasnjosti zemljine kore na
njenu povrsinu Hrana proizvedena na njivama na kojima se koristi mineralno dubrivo sadrzi u vecoj ili
manjoj meri prirodni uranijum i njegove potomke. Ma koliko mali bio sadrzaj prirodnih radioaktivnih
izotopa u zemljistu, odnosno hrani, on se voljom coveka sistematski povecava i dovodi do ozracivanja
stanovnistva veceg nego sto je to prirodnim procesima bilo regulisano.

Ilustrujmo ovo sledecim primerom: Ako se zemljiste u kome je prosecna koncentracija
uranijuma oko 1 ppm dubri maksimalnom dozom od 150 kg/ha dubriva godisnje, a u dubrivu se
procenjuje da ima oko 100 ppm uranijuma, znacilo bi da u oranicnom sloju jednog hektara (dubine do
30 cm )c i ja je masa M0 = Vp «3x 106 kg ima redovno oko w?y = 10"6 x 3 x 106 « 3kg uranijuma, a
da godisnji prirastaj mase uranijuma u njemu usled dubrenja iznosi mm « 100x10" x]50 kg « 15g.
I l i , drugacije, ocekuje se da 30 godina ovakvog intenzivnog dubrenja moze povisiti koncentraciju
uranijuma u zemljistu za ekstremno 15%.

5U u fosfatima i kompleksnim dubrivima [Manojlovic89].Tabela 4.2 prikazuje sadrzaj il8U i M5'238,
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Tab. 4.2. Koncentracija aktivnosti 235U i 238U u sirovim fosfatima, superfosfatu i
kompleksnim dubrivima

UZORAK
Sirovi fosfat( Sirija )
Sirovi fosfat( Maroko)
Superfosfat
Monoamonijumfosfat
Diamonijumfosfat
N P K 5:10:20
N P K 17:13:10
N P K 27:14:0
N P K 8:24:16
NPK 0:25:25

238U [Bq/kg]
610(60)

1050(80)
350(40)

58(11)
71(9)

160(30)
113(24)
210(50)
179(18)
267(28)

235U [Bq/kg]
21(4)
32(5)
13(3)
3(2)

11(2)
6(3)
6(3)

11(3)
9(2)
6(5)

4.3. Kontaminacija zemljista osiromasenim uranijumom
Osiromaseni uranijum se koristi u vojnqj industriji kod proizvodnje municije. Naime, probojna

mod projektila koji sadrzi osiromaseni uranijum znatno je veca u odnosu na klasicni prqjektil zbog
velike mase uranijumovih atoma i velike gustine ovog hemijskog elementa., sto dolazi do izrazaja
prilikom udara projektila u cvrstu prepreku.

U torn slucaju ce 18-70% sadrzaja probojnog dela projektila (penetratora) nacinjenog od
osiromasenog uranijuma sagoreti i oksidovati u prasinu, obicno mutno erne boje, premda se moze
pojaviti tamnozlatna i l i tamnozelena boja.

Od dva formirana uranijumova oksida, LJO2 nije rastvorljiv u vodi, dok se UO3 rastvara graded
uranil (UO2)2+jone. Prasina uranijumovih oksida sadrzi 50-96% sitnih, respiratorno unosivih cestica
(precnika manjeg od 10 |am), a 17-48% ovih cestica su rastvorljive u vodi. Za razliku od krupnijih,
masivnijih cestica koje brzo padaju na tlo, sitne cestice se u vazduhu zadrzavaju satima, postepeno se
talozeci [Rostker98].

Razmotrimo kao primer udar u cvrstu prepreku jednog tenkovskog projektila sa 5.35 kg
osiromasenog uranijuma .Nivo inicijalne povrsinske kontaminacije zemljista moze se aproksimativno
predstaviti 2-D Gausovom distribucijom.

Podrucje nepristupacno za ljude u fazi pocetne kontaminacije ima povrsinu od oko 0.8 hektara
(krug poluprecnika 50 m). U centru kruga (mesto udara projektila) povrsinska kontaminacija dostize
maksimum. Ukoliko se relativno brzo ne izvrsi dekontaminacija terena, dolazi do migracije uranijuma,
tj. njegovog dislociranja i rasprostiranja na vecu povrsinu [Analysis96].

Uranijum je u povrsinskim uslovima u U4" stanju slabo migrativan. Medutim, u sredinama sa
visokim oksidacionim potencijalom prelazi u U6+ stanje i obrazuje uranil-jon koji je veoma migrativan.
Migrativnost u vodi mu ogranicavaju adsorpcija na mineralima glina i ferihidroksidu, obrazovanje
sekundarnih minerala (kompleksni karbonati, fosfati i dr.), kao i redukcioni uslovi .

Dakle, u interakciji voda-zemljiste uranijum moze da prede u rastvor i u zavisnosti od daljili
geohemijskih uslova i procesa rasejava se u vodama, zemljistu i stenama, ili se na pojedinim mestima
u vecoj ili manjoj meri akumulira.

13



5. METODE MERENJA KONCENTRACIJE URANIJUMA U
ZEMLJISTU

Za odredivanje koncentracije uranijuma mogu se primeniti dve grupe laboratory skih metoda
analize :

a) klasicne hemijske,
b) radiometrijske.
Hemijske analize su skupe, zamorne i dugotrajne i visoku tacnost imaju samo pri relativno

velikim koncentracijama. Stoga se primenjuju retko i to uglavnom kao kontrolni metod i pri izradi
etalona neophodnih za radiometrijske analize.

Radiometrijskim metodama odreduje se sadrzaj uranijuma na bazi emitovanog zracenja. U
odredenim slucajevima to podrazumeva specificnu hemijsku obradu uzorka pre merenja (tzv.
radiohemijske metode).

Navedimo sada konkretno nekoliko metoda koje su u upotrebi :
1) Alfa spektrometrija. Posto su uranijumovi izotopi a-emiteri, moguce ih je detektovati i

utvrditi njihovu koncentraciju na osnovu a cestica karakteristicne energije-obicno primenom detektora
visoke rezolucije (povrsinsko-barijernog poluprovodnickog detektora). Medutim, zbog malog dometa
a-zraka, ova metoda zahteva slozenu analiticku proceduru pripreme uzorka u obliku veoma tankog
sloja.

2) Gama spektrometrija. Analiziranjem y linija uranijumovih nizova, dobijamo informaciju o
koncentraciji uranijuma. Priprema uzorka ne zahteva nikakvo njegovo hemijsko tretiranje.

3) Rentgenska fluorescentna analiza. K-linije X-fluorescentnog zracenja uranijuma mogu se
pobuditi pomocu pogodnih radioaktivnih izvora i spektralno razloziti na Si(Li) i l i Ge(Li) detektoru..

4) Neutronima indukovana fisija. Odredivanje sadrzaja uranijuma vrsi se primenom (n,f)
reakcije i registrovanjem nastalih radioaktivnih fragmenata fisije izazvane neutronima. Posto je domet
fragmenata mali, analizirani uzorak se stavlja u jonizacionu komoru i odreduju se promenejonizacione
struje pri unosenju komore u polje neutrona.

5) Fluorofotometrija. Ovo je jedna od najstarijih metoda (datira od 1935 . god.). Proceduraje
sledeca: uzorak se rastvori u HNO}, otpipetira oko 0.1 ml i upari do suva, doda NaF i to rastopi u
poseboj peci. Nakon hladenja vrsi se ozracivanje pomocu Hg-lampe (365 ^.m) i nastala fluorescencija
registruje fotoelektricnim fluorofotometrom.

6) Neutronska aktivaciona analiza( NAA). Metod se zasniva na reakciji zahvata neutrona:

Ovaj sukcesivni p-raspad pruza dve mogucnosti za merenje sadrzaja uranijuma: y-
spektrometrijsko merenje aktivnosti kratkoziveceg izotopa 239U ( T\a = 23.5 min) ili njegovog
dugoziveceg potomka 239Np (Tm = 56.5 h). Medutim, neutronskim ozracivanjem uzorka dolazi do
aktiviranja i velikog broja drugih elemenata, te se 239U, odnosno 239Pu moraju separisati hemijskim
putem.

6. MERENJE KONCENTRACIJE AKTIVNOSTI URANIJUMA
U ZEMLJISTU U LABORATORIJI ZA NUKLEARNU
FIZIKU IF

Laboratorija za nuklearnu fiziku pri Prirodnomatematickom fakultetu u Novom Sadu poseduje
opremu, kadar, metodologiju, visegodisnje iskustvo i priznate rezultate u vezi sa gama-spektro-
ntelrijskim odredivanjem malih koncentracija uranijuma u zemljistu. Uticaj upotrebe fosfornih dubriva
na kontaminaciju zemljista uranijumom predstavljen je u [Bikit93], [Saric93], dok je proces transporta
uranijuma iz zemljista sa povisenim nivoom prirodne radioaktivnosti (jalovina rudnika uranijuma
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Kalna) i njegove akumulacije u biljke ciji se delovi koriste u ljudskoj ishrani proucavan u [Bikit95] i
[Saric96].

U ovoj laboratoriji razvijen je i metod y-spektrometrijskog odredivanja niske koncentracije
aktivnosti U u zemljistu koja police od osiromasenog uranijuma, sto je predmet razmatranja ovog
rada.

6.1. MERNI UREDAJ
U Laboratoriji za nuklearnu fiziku IF instaliran je gama spektrometrijski sistem za merenje

niskih aktivnosti, a sastoji se iz detektora, niskofonske zastitne komore, bloka uredaja za obradu
signala, kalibracionih izvora, kao i racunara sa odgovarajucim softverom.

6.1.1. Gamma-X HPGe detektor
Merenja se vrse na poluprovodnickom detektoru ciji je detektorski element (aktivna zapremina)

izraden od germanijuma visoke cistoce (HPGe), proizvodaca ORTEC, SAD, tipa LLB-GMX-HJ,
relativne efikasnosti 32%. Oznaka LLB ("Very-Low-Background") znaci da je detektor namenjen
merenjima u uslovima niskog fona, a oznaka HJ karakterise konfiguraciju kriostatskog sistema koja to
omogucuje. GMX (gamma-X) detektor je koaksijalni Ge detektor dizajniran i za X i za y
spektroskopiju (SI. 6.1). Spoljasnji jonski implantiran kontakt detektorskog elementa sadrzi bor i ima
debljinu 0.3 p.m , dok obicni koaksijalni HPGe detektori (GEM) imaju spoljasnji kontakt debljine od
500 (am do 1000p.m. Upravo zahvaljujuci toj cinjenici, efikasnost detektovanja niskoenergetskih y-
kvanata (EY < 100 keV) kod GMX detektora je znatno veca nego kod obicnih HPGe detektora (SI.
6.2). Unutrasnji kontakt je litijumski difuzioni sloj debljine 0.9 mm. Tanki ulazni prozor nacinjen je od
berilijuma debljine 0.5 mm, koeficijenta transparencije »95% na 5.9 keV.

Radna temperatura od 77 K odrzava se pomocu kriostata koji je u kontaktu sa tecnim azotoin
cuvanim u Djuarovom sudu. Kriostatska konfiguracija HJ (SI.6.3) dozvoljava da se sam detektor, i
pored postojanja jednog stepena nikofonske zastite (komora), dodatno opkoli zastitnim materijalom,
cime bi se okruzujuci fon redukovao za jos jedan red velicine, a narocito doprinos fona od Djuarovog
suda.
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SI. 6.2. Efikasnost Gamma-X detektora (GMX) u
funkciji energije u poredenju sa obicnim HPGe
detektorom (GEM)

Sl.6.3. Kriostatski sistem HJ

Izvor visokog (do 5 kV), stabilnog napona na koji je detektor prikljucen treba da obezbedi brzo
sakupljanje slobodnih nosilaca naelektrisanja nastalih upadima y kvanata i spreci njihovu
rekombinaciju.
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6.1.2. Ureclaji za obradu signala u spektrometarskom sistemu
Blok-shema sistema za snimanje i obradu spektara y-zracenja predstavljena je na si. 6.4.

izvor visokog
napona

detektor
GMX

pretpojacavac

linearni pojacavac

A.D. konvertor

visekanalni analizator h,w
r a c u n a r ww

s t a m p a c

SI.6.4. Blok shema spektrometarskog sistema

Pored detektora y-zracenja, sistem sadrzi sledece komponente neophodne za obradu signala:
1) Pretpojacavac ORTEC model 257 N, sa filterom za visoki napon. Integralna i diferencijalna

nelinearnost je < 0.05 % na 90 % dinamickog opsega pretpojacavaca, dok je njegova temperaturna
nestabilnost < 50 ppm /°C.

Osnovna uloga pretpojacavaca je da izdvoji signal iz detektora bez znacajnog smanjenja
postojeceg odnosa signal/sum. Zbog toga je pretpojacavac lociran uz sam detektor.

2) Pojacavac CANBERRA model 2021, cija je integralna nelinearnost < 0.05% za ceo
dinamicki opseg pri konstanti integracije od 2 jus. Podesena konstanta integracije iznosi 6 (is. Grubi
stepen pojacanja je 100, a fini stepen pojacanja 0.3. Promena pojacanja zbog temperaturskih varijacija
je < 75 ppm/°C.

Primarni zadatak pojacavaca je da uveca amplitudu pretpojacavackog izlaznog impulsa sa
milivoltskog opsega na 0.1-10V opseg. Ovaj uredaj mora raditi u takvom rezimu da daje linearno
pojacanje, tj. povecava amplitudu impulsa srazmerno prvobitnoj visini. U nasem slucaju, usled
dotrajalosti elektronskih komponenti, doslo je pojave relativno velike nelinearnosti koja je morala bit!
uzeta u obzir nelinearnom energijskom kalibracijom.

3) Anahgno-digitalni konvertor CANBERRA-model 8075, sa maksimalnim opsegom
konverzije od 8192 kanala. On meri maksimum amplitude analognog ulaznog impulsa i pretvara
izmerenu vrednost u digitalni broj.

4) Visekanalni analizator CANBERRA-model 35 PLUS sa 8192 kanala. Memorijski prostorje
podeljen na dva dela sa po 4096 kanala, sto omogucava rad dvaju detektora.

Ovaj uredaj razvrstava, sortira brojeve koje smo dobili za amplitude signala (proporcionalnih
energijama upadnih fotona) po odgovarajucim adresama, odnosno kanalima. Sirina kanala odgovara
nekom energetskom intervalu A£, a svakom kanalu korespondira odredena energija. Spektar koji daje
visekanalni analizator predstavlja onda zavisnost broja impulsa unutar odredenog kanala u funkciji
polozaja kanala.

5) Racunar PC kompatibilni racunar, sa operativnim sistemom MSDOS.
On omogucava vizuelizaciju spektra , njegovu obradu i cuvanje.
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6.1.3. Niskofonska zastita
Niska radioaktivnost uzoraka iz prirodne sredine ne bi mogla biti registrovana na fonu

okruzujuceg ambijenta bez obezbedenja uslova niskosumnog merenja[Bikit84], [Bikit98], [Bikit98a].
Ovde je opisana niskofonska zastita za y-spektrometre koja postoji u Institutu za fiziku u Novom Sadu,
a odigrala je znacajnu ulogu i prilikom merenja koja su predmet ovog diplomskog rada.

Kao najpogodniji zastitni materijal izabrano je Fe liveno pre drugog svetskog rata koje ne sadrzi
dugozivece fisione produkte poreklom iz vazdusnih nuklearnih eksplozija. Zidovi zastitne komore su
sastavljeni od limova debljine oko 1 cm izradenih od pomenutog Fe. Limene ploce su isecene iz opiate
starog svedskog broda "Orijent II". Komora (si. 6.5) ima oblik kocke sa bocnim pomicnim vratima.
Debljina zidova komore iznosi 25 cm, a korisna zapremina 1 nr\e se u nju moze smestiti detektor sa
Djuarovim sudom. Na pomicnim vratima se nalaze kruzna vrata (^ =15 cm) za postavljanje uzoraka
za merenje. Radi smanjenja uticaja zracenja podloge, cela komora je uzdignuta sa betonskog postolja
na visinu od 0.5 m pomocu nosaca izradenih od starih zeleznickih sina. Na zidovima komore postoje
samo otvori za dolivanje tecnog azota u Djuarov sud ((f> =20 mm), za vodenje elektricnih kablova do
detektora (0 =15 mm) i dva otvora od (/> =20 mm za prinudnu ventilaciju.
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SI. 6.5. Konstrukciona shema niskofonske zastitne komore

Za smestaj komore je izabrana takva lokacija u zgradi Instituta za fiziku kojaje udaljena od svih
izvora zracenja i u kojoj nije radeno sa radioaktivnim izotopima. Rezultati merenja fona u komori
pokazali su da je dobijena kvalitetna univerzalna spoljasnja zastita za bilo koji poluprovodnicki
spektrometar. Medutim, glavna prednost opisane niskosumne zastite je u tome sto omogucuje dalje
usavrsavanje i dodatnu redukciju fona.



6.2. PROCEDURA MERENJA

6.2.1. Kvalitativna i kvantitativna y-spektrometrijska analiza
Gama zraci nastaju pri deeksitaciji pobudenih nuklearnih stanja u jezgrima atotna. Popunjavanje

stanja, odnosno njihovo pobudivanje moze se ostvariti putem nuklearnih reakcija i radioaktivnim
raspadom jezgra ( a-raspad, p-raspad ). Tokom ovih procesa dolazi do promene rednog broja jezgra,
pri cemu se pocetno i krajnje jezgro nazivaju jezgro predak i jezgro potomak. Obicno se kao izvory-
zraka uzima ime pretka iako najcesce y-zraci nastaju iz prelaza izmedu razlicitih stanja u potomku.
Emisijom y-zraka jezgro potomka dospeva u osnovno stanje koje moze biti stabilno ili podlozno
daljem raspadu.

Cilj gama-spektroskopskog merenja je odredivanje energije i broja fotona koga emituje izvor.
Ove informacije se koriste da se identifikuju radionuklidi prisutni u izvoru i da se odrede njihove
aktivnosti.

Original™ gama spektar nekog radioaktivnog izvora ima diskretan karakter. Istaknuta
komponenta spektra odbrojanih signala koji je dobijen pomocu detektora i elektronskih uredaja je vrh
totalne apsorpcije (vrh pune energije). On nastaje kada upadni y kvant svu svoju energiju ostavi u
detektoru. Vrhovi potpune apsorpcije mogu nekada ciniti samo mali deo ukupnog odbroja, ali upravo
oni daju korisnu informaciju. Ostatak otpada na spektralni kontinuum cije je prisustvo nepozeljno,
medutim ne mozemo ga izbeci. Na si.6.6 prikazan je jednostavan y spektar '37Cs, koji emituje samo
jednu liniju.

10°—

> 3

SI. 6.6. Spektar izvora :37Cs.

Fotoelektricni efekat predstavlja neophodan uslov za nastanak vrha pune energije i dok on
preovladuje na niskim energijama, Komptonov efekat je najcesci proces u Ge u energijskom intervalu
od 150 keV do 9 MeV. Oni komptonski elektroni cija se energija apsorbuje u detektoru doprinose
kontinualnoj raspodeli koja se proteze od nulte energije do energije

IE

gde je E energija primarnog fotona, a m0c2 energija mirovanja elektrona. Inace, kada razmatramo y
zrake neke odredene energije u spektru, razumno je definisati spektralni fon kao spektar koji bi se
dobio kada bi bilo prisutno svo zracenje izuzev y zraka date energije. To bi ukljucilo efekte y zraka
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visih energija kao i fon okoline. No u spektralnoj analizi uobicajeno je da se u spektralni fon ukljuci
jos vise efekata, naime sve sto ne pripada "vrhu". Ovde to nazivamo " kontinuum".

Na osnovu polozaja vrha pune energije utvrdujemo o kojoj liniji y spektra je rec, tj. o kojem
radionuklidu se radi, dok se na osnovu povrsine vrha (odnosno odbroja signala pod vrhom) odreduje
aktivnost radionuklida [SlivkaOO].

6.2.1.1. Oblik vrha pune energije i odredivanje povrsine vrha
Rad programa GAMAR iz programskog paketa za obradu spektra, koji ce kasnije biti opisan,

zasniva se na nalazenju takve funkcionalne zavisnosti koja moze sto bolje da opise oblik vrha totalne
apsorpcije, dok se od programa ACTCN ocekuje da na osnovu povrsina ispod vrhova izracuna
aktivnost odredenog radionuklida. U torn cilju, neophodno je da se podaci u oblasti vrha opisu sa dve
analiticke funkcije: jedna da predstavlja spektralni fon (kontinuum), a druga da predstavlja vrh.

Za opisivanje kontinuuma ispod vrha koriste se razlicite analiticke funkcije. Najcesce se takve
funkcije sastoje iz dve komponente: prva je neki polinom niskog reda za opisivanje doprinosa od
fotona visih energija i koja predstavlja osnovu za ceo region ispod razmatranog vrha, a druga
komponenta opisuje skokoviti porast na niskoenergetskoj strani spektra. Izrazi za prvu komponentu
variraju od konstante do polinoma treceg reda. Uopste uzev, linearna funkcija aproksimira kontinuum
dovoljno dobro, osim ako se u razmatranom regionu ne nalazi komptonska ivica. Druga komponenta,
skokoviti porast prema nizoj energiji, takode se opisuje razlicitim funkcijama. Najjednostavnija ideja
je da se koristi prosta stepenasta funkcija sa prekidom na mestu centroide vrha.

U idealnom slucaju vrh pune energije bi se analiticki mogao predstaviti Gausovom funkcijom

(x-X)2

2a2

gde je 7 amplituda, .Ycentroida, a a polusirina na visini YI^Je . U praksi , vrh ima produzetak, rep
na strani nize energije, a moguce i na strani vise energije, narocito kod velikih brzina brojanja. Zato se
oblik vrha cesto mora opisivati slozenijim funkcijama. Broj parametara koji figurise u analitickom
obliku takvih funkcija krece se i do 9 u slucaju gausijana sa dva eksponencijalno opadajuca repa sa
obe strane. Metode prilagodavanja funkcija mogu da se prosire i na slucaj multipleta. Tako je za
dublet, na primer, funkcija za prilagodavanje suma dve funkcije koje imaju identican oblik, ali sa
razlicitim vrednostima parametara. Ipak, da bi se korektno analizirali multipleti, obicno se vrhovi i
kontinuum moraju predstaviti funkcijama koje su bolje aproksimacije merenih oblika nego sto su to
jednostavni gausijani.

Povrsina vrha se moze uzeti da je integral odgovarajuceg dela analiticke funcije. Neto povrsina
vrha N, koja je nama od znacaja, dobija se tako sto se od ukupne povrsine C oduzme iznos povrsine
B ispod analiticke funkcije koja opisuje kontinuum, tj. N = C — B .

Od racunarskog programa se ocekuje da, pored vrednosti podesavanih parametara, iskaze i
njihove varijancije. Tako se npr. nesigurnost povrsine gausijana moze izracunati iz varijancija
amplitude Y\e a i njihove kovarijancije.

Dakle, ako se odredi neki odbroj pod vrhom( povrsina ) N, tada se dobijeni rezultat navodi kao
vrednost sa odgovarajucom granicom poverenja, tj. N±kcr^-, sto znaci da odbroj lezi sa
odgovarajucim stepenom poverenja unutar granica N -kaN \ + k&N . Za'nivo poverenja od 90%
mozemo rezultat predstaviti kao N ± 1.645cr v . Najcesce se koristi jednostruka standardna devijacija
aN sa nivoom poverenja od 68.3%. Za jednokanalno brqjanje i za slucaj kada se vrh i kontinuum
odreduju iz istog broja kanala je aN = ̂ N + 2B [SlivkaOO].

6.2.1.2. Kalibracija energije i efikasnosti

6.2.1.2.1. Energijska kalibracija
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Da bi se iz procitanog broja kanala nad kojim lezi centroida nekog vrha mogla odrediti energija
odgovarajucegy fotona, prethodno se vrsi energijska kalibracija spektrometarskog sistema. Dakle, cilj
energijske kalibracije je definisanje korespondencije izmedu kanala i energije. Upotrebom 4096 kanala
(polovina memorije) visekanalnog analizatora za snimanje oblasti od 0 do 2 MeV, dobija se energijska
kalibracija od oko 0.5 keV po kanalu.

Energijska kalibracija se izvodi na osnovu spektra izvora koji emituje y zrake sa precizno
poznatim energijama, na taj nacin sto se ove energije povezuju sa izmerenim pozicijama vrhova (tj.
rednim brojevima kanala kojima odgovaraju polozaji njihovih centroida).

Kalibracioni izvori mogu sadrzavati jedan ili vise radionuklida, ali je bitno da kalibracione
energije prekrivaju ceo interval u kome se koristi spektrometar. Najjednostavniji nacin da se izvrsi
primarna energijska kalibracija je snimanje spektra izvora koji se sastoji iz smese ~Eu i Eu.
Energije nekih y kvanata i verovatnoce njihove emisije za ovaj izvor date su u tabeli 6.1.

Tab. 6.1. Karakteristike y linija za 152Eu ( mEu )

E [keV]
121.7758(4)
244.6923

344.286(2)
443.894(13)
778.920(4)
867.384(6)

964.110(12)
1112.075(6)
1408.002(7)

A [%]
28.4(6)

7.51(15)
26.6(5)
2.80(6)

12.98(25)
4.21(8)
14.5(3)
13.6(3)
20.8(4)

U najjednostavnijem slucaju energija se moze predstaviti kao linearna funkcija kanala

E(x) = a\ a2x ,

gde je x redni broj kanala, a E energija. Nekada je dovoljno dobro da se parametri a\ a2 odrede iz
samo dva dobro odabrana vrha. Ako ovi vrhovi imaju energije E\ E2 i pozicije na kanalima X\ X2,
tadaje

( 2 )
X2-X}

Kod ovako jednostavnog izraza, razlika izmedu E(x) i prave energije ce uglavnom zavisiti od
odstupanja od linearnosti sistema pojacavac-analizator. Obzirom da su odstupanja najveca na
krajevima kanalnog intervala visekanalnog analizatora, najbolje je izbegavati prvih i poslednjih 10%
kanalnog intervala. Odstupanja merenih pozicija vrhova poznatih energija y zraka od vrednosti dobi-
jenih po jedn. (2) krecu se oko ±0.5 kanala. Za starije sisteme mogu postojati odstupanja izrazena i
vecim brojem kanala. Poboljsanje u energijskoj kalibraciji moze se postici koriscenjem vise y linija
poznatih energija. Tada se vrednosti parametara a\ a2 mogu dobiti prilagodavanjem metodom
najmanjih kvadrata.

Ako se uzme da je energija kvadratna, a ne linearna funkcija kanala, moze se opseg odstupanja
kalibrisane energije od prave smanjiti za red velicine. Tadaje

E(x) = a\2x +

Vrednosti parametara a\, a2 i a^ mogu se izracunati iz energija i pozicija samo tri vrha, ali se
najcesce one odreduju prilagodavanjem funkcije metodom najmanjih kvadrata koristeci skup od 4 i
vise vrhova. Ulazni podaci za takav postupak su merene pozicije kalibracionih vrhova, njihove
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poznate energije i odgovarajuce nesigurnosti. Rezultat ove procedure su vrednosti a\,a2 i a^ i njihova
kovarijaciona matrica [SlivkaOO].

6.2.1.2.2. Kalibracija efikasnosti

Pod eksperimentalnom kalibracijom efikasnosti podrazumevacemo kalibraciju detektora na
efikasnost vrha pune energije s, pri cemu ova efikasnost predstavlja odnos odbroja N&l pod vrhom
(za y kvante odredene energije) u toku izvesnog vremenskog intervala A/ i ukupnog broja y kvanata
A\JA, date energije sto ih je izvoremitovao u istom intervalu vremena:

£ = -

Ovde je^ [Bq] srednja aktivnost izvora u toku tog intervala vremena

a /?y verovatnoca emisije odgovarajucih y zraka. Uvodeci srednju brzinu brojanja pod vrhom u toku
istog intervala vremena R [s"'] relacijom

*=*"
At

dobijamo

R

Aktivnost kalibracionog izvora je poznata velicina, kao i vrednosti pyza y linije koje se koriste
prilikom kalibracije efikasnosti, dok se vrednosti R dobijaju merenjem. Na taj nacin je omoguceno
izracunavanje efikasnosti s za razlicite (poznate) energije y zraka koje emituje kalibracioni izvor.
Nakon toga konstruise se kalibraciona kriva efikasnosti koja predstavlja grafik zavisnosti efikasnosti
od energije.

Koncentracije aktivnosti radionuklida u uzorcima iz prirodne sredine imaju male vrednosti te je
neophodno da se merenja vrse na voluminoznim, a ne na priblizno tackastim uzorcima. Zbog toga se
kalibracija efikasnosti detektora ne vrsi na osnovu tackastog kalibracionog izvora, vec se to mora
ucinit i pomocu voluminoznog kalibracionog izvora da bi usiovi pod kojima vrsimo merenje na uzorku
bil i sto je moguce slicniji onim uslovima pod kojim je izvrsena kalibracija detektora, cime se postize
veca tacnost merenja. Naime, ako se pri stalnom rastojanju izvor-detektor, radioaktivni materijal
izvora rasporeduje po nekoj konacnoj zapremini, nasuprot koncentrisanju u tackasti izvor, opadace
intenzitet y zraka na mestu izvora. Izracunavanje prostornog ugla pod kojim se vidi detektor, koji
odreduje upadni intenzitet y zraka, jednostavno je za tackasti izvor. Za rasprostranjene izvore
izracunavanje efektivnog prostornog ugla se komplikuje time sto svaka tacka u izvoru ima drugaciji
pogled na detektor i stoga razlicito doprinosi ukupnom intenzitetu y zraka.

Kod odredivanja efikasnosti detektora za uzorke velike zapremine izvestan problem
predstavlja atenuacija y zraka u materijalu uzorka pre no sto stigne do detektora [Bikit85].Ovo je
posebno izrazeno na niskim energijamay zraka (<100 keV),jerje koeficijent atenuacije zatakve zrake
relativno veliki . Standardni postupak kalibracije efikasnosti tada podrazumeva da kalibracioni izvor
ima ne samo istu geometriju, vec i isti elementarni sastav kao uzorci kojima ce biti odredivana
aktivnost. Standardnu geometriju uzorka lako je odrzavati, medutim, za uzorke koji se razlikuju po
sastavu, trebalo bi imati seriju kalibracionih izvora odgovarajuceg sastava, sto je prakticno nemoguce.
Stoga se pribegava racunskqj korekciji efikasnosti detektora pomocu odgovarajuceg programa koji
omogucava da se iz izmerene efikasnosti za kalibracioni izvor cil indricne geometrije i poznatog
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sastava, izracuna efikasnost za uzorak cilindricne geometrije bilo kog sastava, ako je poznata (posebno
izmerena) zavisnost atenuacionog koeficijenta y zraka od energije.

Takode, mora se voditi racuna i o odredivanju optimalne visine cilindricnog kalibracionog
izvora sa fiksiranim poluprecnikom, a to znaci i merenog uzorka jer oni moraju bit! istih dimenzija.
Obzirom da brzina brojanja raste sa masom izvora (tj. njegovom visinom), ali i da efekat
samoapsorpcije u rasprostranjenom :zvoru dolazi sve vise do izrazaja sa povecanjem njegove visine,
resenje problema nije ocigledno. Standardne visine nasih uzoraka navedene su ispod si. 6.8 .

Kalibracioni izvori, kao i mereni uzorci moraju biti sto homogenijeg sastava da bi doprinos
ukupnoj aktivnosti kalibracionog izvora odnosno uzorka od svih tacaka njihove zapremine bio sto
ravnomerniji te se i na ovaj nacin postize njihova slicnost u smislu ravnomerne prostorne distribucije
radioizotopa.

Geometrija voluminoznih uzoraka cilindricnog oblika na detektoru LLB-GMX-HJ
koriscena pri merenjima u ovom radu prikazana je na si. 6.7.

SI. 6.7. Geometrija cilindricnih uzoraka na detektoru
LLB-GMX-HJ

Kalibracija efikasnosti naseg detektora je izvrsena pomocu prirodnog fosfata koji sadrzi
uranijum i za koji postoji opravdana pretpostavka da su svi clanovi uranijumovog niza u ravnotezi.
Linije koje se emituju iz ovakvog izvora pokrivaju, naravno, ceo energijski opseg od interesa. Naime,
na jednom drugom detektoru, ranije kalibrisanom standardnim kalibracionim tackastim izvorima,
izvrsena su vrlo dugotrajna merenja aktivnosti uzorka fosfata priblizno tackaste geometrije, pri cemu
je odredena koncentracija aktivnosti [Bq/kg] u torn fosfatu. Zatim je na osnovu tog podatka izvrsena
kalibracija efikasnosti naseg detektora za voluminozne cilidricne izvore izradene od istog fosfata i to
za 4 razlicite visine izvora. Rezultat takve kalibracije predstavljen je na sl.6.8. Pri konstruisanju ovih
krivih iskoristene su i tacke dobijene pomocu c i l id r icn ih izvora iste geometrije koji su sadrzavali KCI.
Uzajamni odnosi obijenih vrednosti efikasnosti proverene su pomocu programa za proracun uticaja
geometrije na efikasnost [KrstonosicOO] i nadeno je dobro slaganje. Relativna greska efikasnosti
odredene sa neke od ovih kalibracionih kr ivih iznosi 5-7%.
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10-1

10-2

LCL6707
LCL6715
LCL673I
LCL6762

E [keV]
103

SI. 6.8. Efikasnost s detektora LLB-GMX-HJ u
funkciji energije E za cilindricne uzorke precnika
67 mm i raznih visina: LCL6707 - 7 mm,
LCL6715 - 15mm, LCL6731 -31 mm, LCL6762
- 62 mm

Kada je jednom konstruisana kriva efikasnosti, potrebno je izvrsiti interpolaciju da bi se dobile
vrednosti efikasnosti neophodne za izracunavanje aktivnosti odredenog radionuklida u uzorku iz
brzina brojanja pod vrhovima ukupne energije, resavanjem jednacine (3) poA.

Poznavajuci aktivnost A radionuklida (broj raspada u jedinici vremena), uvek je moguce
izracunati broj prisutnih njegovih jezgara TVako znamo konstantu raspada /I ili period poluraspada Tm

tog izotopa :

In 2

'1/2 A In 2

6.2.1.3. Programski paket za obradu spektara
Ovaj paket programa omogucava pouzdanu i brzu kvalitativnu i kvantitativnu analizu gama

spektara. To je izuzetno vazno u onim slucajevima kada u spektrima postoji veliki broj vrhova (sto
predstavlja nepogodnost kod njihovog vizuelnog lociranja), ili kada mora da se obradi veliki broj
spektara. Razvijen je u Laboratoriji za nuklearnu fiziku IF za operativni sistem MS-DOS na IBM PC
ili kompatibilnim racunarima, koriscenjem programskog jezika Pascal. U osnovi ovog programa leze
isti algoritmi koje se koriste u komercijalnim programskim paketima zasnovanim na programu
SAMPO [Routti 69]. Medutim, program je vise prilagoden analizi spektara iz izvora niskih aktivnosti,
sa manje-vise unapred poznatin 'sortimanom radionuklida prisutnih u uzorku, nego sto je to kod
komercijalnih programa, koji su vise usmereni naautomatsku identifikaciju radionuklida.

Ovaj paket programa se sastoji iz tri komponente :
1) Program "GAMAR"-u\oza mu je fitovanje vrhova totalne apsorpcije prisutnih u spektru.
2) Program "ACTCN" -identifikuje prisutne vrhove i omogucava izracunavanje koncentra-

cije aktivnosti radionuklida koji se nalaze u uzorku.
3) Program "RESPRT' koji sluzi za pregledno stampanje rezultata merenja.

Rad programa GAMAR nije prvenstveno baziran na automatskom trazenju vrhova u snim'Jsnim
spektrima, kao vecina komercijalnih programa, iako on vrsi i tu funkciju, vec na tabeli unapred
odabranih gama linija radionuklida koji se ocekuju u analiziranom uzorku. Vecina podataka i tabela
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neophodnih za rad ovog programa moze da se napravi i rediguje u bilo kom programu za redigovanje
tekstualnih fajlova nezavisno od samog programa za analizu spektara.

Program najpre ucitava jednu ranije pripremljenu opsirnu biblioteku linija koje se uopste mogu
pojaviti u spektru uzorka. Ova tabela sadrzi energije i intenzitete linija i poluzivote radionuklida y
emitera prirodnih i vestackih radionuklida koji se nalaze u okruzenju, kao i onih koji bi se mogli
pojaviti usled nuklearnih akcidenata. Redovi u tabeli uredeni su po rastucim energijama. Ovakve
tabele unose se i rediguju kao tekstualni fajlovi (*.LIB), a zatim se pomocu posebnog programa
LIB2LBC od njih dobija lista niski u obliku fajla sa nastavkom *.LBC, kojaje pogodnija za brzo
pretrazivanje. U Tab.6.2. prikazano je zaglavlje i prvih nekoliko linija tabele kojaje koriscena u ovom
radu.

Tab. 6.2. Zaglavlje i pocetak biblioteke ENVIRONl.LBC gama linija koje se mogu
ocekivati u uzorcima iz prirode

ENVIRONl.LIB 93.01.09.
E. Browne, R. B. Firestone,
Table of Radioactive Isotopes, John Wiley \ Sons, New York, 1986.
U—238: 30 keV<E p_\g>lE-3;
U--235: 30 keV<E p_\g>2.18E-3; A(235)/A(238)=0.04605(8) ;
Th-232: 30 keV<E p_\g>lE-3;
Tb-160: 30 keV<E<2000 keV p_\g>100E-3;
Sn-121m:30 keV<E<2000 keV p_\g>10E-3;
Ce-141, I--129, Am-241, Am-243: 30 keV<E<2000 keV p_\g>50E-3;
Ce-144, Se-75, Sb-125, Be-7, Ru-103, Ru-106, Zr-95, Nb-95, Co-58, Ag-llOm,
Co-60, K-40, Sb-124, Eu-155: 40 keV<E<2000 keV p_\g>50E-3;
Cs-134: 40 keV<E<2000 keV p_\g>20E-3;
Co-56: 40 keV<8iE<2000 keV p_\g>670E-3;
@T ! ! ! ! !

& E_\g~(keV) nuclide/daughter p_\g~(E-3)

&
&
&
&
&
&
&
&
&
&
i
i
&
&

35.550(5)
36.026(5)
37.134(8)
39.5710(23)
39.846(5)
42.309(5)
42.996(5)
43.537(3)
45.998 (5)
46.52 (2)
50.14 (4)
53.172(18)
53.23(3)
57.81(5)

Ce-141~/PrK\a2
Ce-141~/PrK\al
Sn-121m
I--129
Th-232~/Bi-212
Eu-155~/GdK\a2
Eu-155~/GdK\al
Am-243
Tb-160~/DyK\al
U~-238~/Pb-210
U~-235~/Th-227
U~-238~/Pb-214
U~-238~/U~-234
Th-232~/Ac-228

50.1 (18)
91(3)
18.5(5)
75(2)
11.00(25)
69(4)
124(7)
51.0(22)
107(5)
40.5(5)
84(3)
11.0(5)
1.19(10)
5.25(14)

32.50(1)
32.50(1)
55(5)
15.7 (4)E6
14.05(6)E9
4.96(1)
4.96(1)
7380(40)
72.3(2)
4.468(5)E9
0.7037 (11)E9
4.468(5)E9
4.468 (5)E9
14.05(6)E9

d
d
y
y
y
y
y
y
d
y
y
y
y
y

Sledeci korak je ucitavanje liste linija koje ce posluziti za analizu radionuklida u konkretnom
uzorku i l i seriji uzoraka. Ovakve tabele su tekstualni fajlovi i sadrze za svaku y l ini ju po jedan red u
kome je navedena energija, naziv radionuklida, verovatnoca y raspada py \t radionuklida
7j/2 . Verovatnoce py za clanove prirodnih radioaktivnih nizova su navedene pod pretpostavkom da
su nizovi u redioaktivnoj ravnotezi. U ovom radu sluzil i smo se listom ENV2-2.GRL, kojaje u celosti
prikazana u Tab. 6.3. Specificnosti koje se pojavljuju u ovoj listi, kao sto je linija na 185.9 keV, bice
jasne iz diskusije u odeljku o gama spektrometrijskoj analizi uranijuma u zemljistu.
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Tab. 6.3. Lista ENV2-2.GRL sa spiskom y linija koje su analizirane u uzorcima zemlje

ENV8.GRL 92.03.17.
@E@B@4Gamma-ray list of environmental radionuclides.
@ip@,g of the compound line at 186 keV calculated to give the activity of
U&-238/Ra-226, equilibrium (EQL) assumed.
@ T ! ! ! ! i i

@! No @iE@,$g&(keV) nuclj.de/daughter @ip@,$g &&@iT

@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@l
@!
@!
9!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!
@!

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
28

46.
63.

129.
131.
185.
209.
235.
238.
240.
241.
270.
295.
351.
583.
609.
661.
665.
794.
860.
911.
964.
964.
968.

1001.
1120.
1238.
1460.
1764.

52(2)
288(18)
03(7)
50(6)
9(2)
39(7)
97(4)
578(4)
76(10)
92(3)
26(8)
091(24)
87(4)
022(22)
311(13)
660(3)
422 (17)
79(11)
30(6)
16(3)
07(3)
64(8)
97(5)
00(3)
273(18)
107(25)
832(10)
490(22)

U~-238~/Pb-210
U~-238~/Th-234
Th-232~/Ac-228
Th-232~/Th-228
U~-238~/Ra-226/(EQL)
Th-232~/Ac-228
U~-235~/Th-227
Th-232~/Pb-212
Th-232~/Ra-224
U~-238~/Pb-214
Th-232~/Ac-228
U~-238~/Pb-214
U~-238~/Pb-214
Th-232~/Tl-208
U~-238~/Bi-214
Cs-137
U~-238~/Bi-214
Th-232~/Ac-228
Th-232~/Tl-208
Th-232~/Ac-228
U~-238~/Pb-214
Th-232~/Ac-228
Th-232~/Ac-228
U~-238~/Pa-234
U~-238~/Bi-214
U~-238~/Bi-214
K---40
U~-238~/Bi-214

0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.
0.

0405(5)
038(1)
029(9)
00128 (14)
057 (3)
031 (8)
110(6)
436(11)
039 (11)
0746(15)
038 (11)
192 (4)
371(7)
309 (11)
461(5)
8521(1)
0156(5)
046(3)
0431 (14)
29(3)
00383(20)
058(5)
174 (17)
0065 (5)
150(3)
0592 (12)
1067(10)
159(3)

4.468(5)E9
4 .468 (5)E9
14.05(6)E9
14.05(6)E9
4.468(5)E9
14.05 (6)E9

0.7037 (11)E9
14.05(6)E9
14.05(6)E9
4.468(5)E9
14.05(6)E9
4.468(5)E9
4.468(5)E9
14.05(6)E9
4.468(5)E9
30.0 (2)
4.468 (5)E9
14.05(6)E9
14.05(6)E9
14.05 (6)E9
4.468(5)E9
14.05(6)E9
14.05(6)E9
4.468 (5)E9
4.468 (5)E9
4.468 (5)E9
1.277 (8)E9
4 .468 (5)E9

y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y
y

@T

Nakon toga program vrsi ucitavanje energijske kalibracije sacuvane u obliku binarnog fajla sa
nastavkom *.ECP, u kome je sadrzana zavisnost energije od kanala i obrnuto (data preko parametara
krive sa njihovim mernim nesigurnostima). Takva zavisnost nije prosto linearna, nego je dozvoljeno
odstupanje od linearnosti. Ukoliko nisu menjani uslovi pojacanja, ova kalibracija predstavlja ustvari
kalibraciju poslednjeg prethodno analiziranog spektra. Kasnije ce program iz prepoznatih linija u
novom spektru naciniti precizniju autokalibraciju, koja ce opet posluziti kao polazna za sledeci spektar
itd. Na ovaj nacin se izbegava procedura koja zahteva odredeno vreme za kompletnu novu energijsku
kalibraciju pomocu kalibracionog izvora (l52Eu). Naime, rad elektronskih uredaja je dovoljno stabilan,
tako da se ovo ne c in i . Ipak povremeno se vrsi snimanje spektra okruzujuceg fona, u kojem su uvek
prisutne brojne y linije poznatih energija na osnovu kojih se uvek moze izvrsiti kalibracija, koja onda
predstavlja pocetni korak energijske kalibracija za narednu seriju merenja.

U slucaju promene pojacanja linearnog pojacavaca i l i drugih parametara merenja, energijska
kalibracija se moze uneti i pomocu pripremljenog tekstualnog fajla (*.ECF), koji mora da sadrzi bar 5
parova vrednosti energija-kanal, poredanih po rastucoj energiji.

U sledecoj fazi program ucitava binarni fajl sa nastavkom *.SCP u kome se nalaze vrednosti
parametara koji opisuju zavisnost oblika linije od energije. To je, ustvari, kalibracija oblika vrha. Ova
kalibracija je stabilna, a izvrsena je pomocu kalibracionog izvora ciji spektar ima dobro defmisane,
dobro odvojene vrhove.

Koristeci energijsku kalibraciju prethodnog spektra, program izracunava pozicije u kanalima
linija upisanih u odabranu listu (*.GRL).

Program zatim ocekuje da navedemo koji spektar zelimo da obradimo. Spektri se mogu
obradivati interaktivno, jedan, po jedan, sa mogucnoscu intervencije u razlicitim fazama fitovanja, i l i ,
kada se radi o serijama sl icnih spektara, potpuno automatski, sve dok u odgovarajucem katalogu
fajlova (directory) ima neobradenih spektara koji odgovaraju na pocetku unetoj masci za imena
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spektara (*.SPC). U programu se spektar razbija na interesne regione, delove spektra u kojima postoje
linije koje prema unesenoj listi treba da se obraduju. Linije su cesto blizu jedna druge i tada moraju u
proceduru fitovanja da udu kao multipleti, tj. njihovi parametri moraju da se fituju istovremeno.
Program dozvoljava najvise 7 linija u okviru multipleta. Funkcija koja se fituje sastoji se od
kontinuuma, koji moze biti linearan ill parabolican (2, odn. 3 parametra), i od najvise 7 linija, od kojih
je svaka opisana svojom pozicijom, ampiitudom, sirinom i sa jos po 3 parametra za opis oblika linije,
sto bi zahtevalo maksimalno 46 parametara. Istovremeno fitovanje tolikog broja parametara je
nefunkcionalno i nepotrebno, jer se mnogi od ovih parametara mogu fiksirati i l i medusobno povezati,
tako da se zapravo istovremeno fituje najvise 16 parametara. Tako je, na primer fitovanje parametara
za oblik linije (osim sirine) dozvoljeno samo kada je u regionu o interesa samo jedna linija (singlet). U
automatskom modu, koji smo ovde najvise koristili, pored parametara za kontinuum, fituju se samo
sledeci parametri: parametri kontinuuma, zajednicki pomeraj svih linija multipleta u odnosu na
vrednost energije proracunate na osnovu unete liste, pojedinacne amplitude linija i eventualno faktor
zajednickog prosirenja linija.

Da bi se dobile priblizne pocetne vrednosti parametara za poziciju, visinu i oblik vrhova,
program najpre, koristeci energijsku kalibraciju i zavisnost parametara oblika linije od energije,
napravi pribliznu procenu parametara linearnim MNK sa pojednostavljenim oblikom linije. U drugoj
etapi koristi se iterativni metod nelinearnog fitovanja pravog oblika vrha, pri cemu se stremi
minimalnoj vrednosti za % 2. Upravo prema vrednosti ove velicine mozemo da zakljucimo da li
analiticka funkcija dovoljno dobro opisuje vrh. Kada je postignut minimum, sve dobijene vrednosti
parametara program zapisuje u jedan fajl sa nastavkom *.PKG, koji je u obliku tekstualne tabele, a
zatim vrsi autokalibraciju za konkretni obradivani spektar, tj. odredi parametre kalibracione krive na
osnovu stvarnih polozaja prisutnih vrhova. U prvoj fazi uzima se linearna zavisnost energije od kanala,
a u drugoj fazi nelinearna (kvadratna) zavisnost. Rezultat ovoga je izgled energijske kalibracije i
odstupanje od linearnosti prikazano na si. 6.9. Parametri te kalibracije se snimaju u tekstualnom obliku

01.03.13.10:23:39 6ftnftR2.E!iE 01.03.17.19:04 1 PRINTIN6

*
-« 1000

LUJB02LH.SPC 01.03.13.13i03 LB01082S.ECP C!\;~6ftM\OfiTsSRL-ENU82-2.i5RL 00.03.03.12s 49

SI. 6.9. Energijska kalibracija spektrometra, direktno - otvoreni
kvadrati, leva ordinata; odstupanje od linearnosti - ispunjeni
kvadrati, desna ordinata

(*.ECF) i u binarnom obliku (*.ECP), a posluzice kao preliminarna za sledeci spektar. Za dalju obradu
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trenutno analiziranog spektra koristimo dobijenu autokalibraciju, pri cemu se proces fitovanja vrhova
ponavlja vrlo slicno predasnjem. Posle izvrsenog refitovanja opet dobijamo tabelu sa kompletnim
podacima o vrhovima zapisanu u tekstualnom obliku u fajlu sa nastavkom *.PKR. Primer ovakvog
rezultata programa GAMAR dat je u Tab. 6.4.

Tab. 6.4. Primer rezultata programa GAMAR, liste fitovanih vrhova (*.PK.R) u jednom
od spektara

LVJ22.PKR written 00.?6.05.09:20:53 by GAMAR2.EXE 00.01.17.12:50
Spectrum file LVJ22.5PC 00.06.01.19:59
Energy calibration fit based or. LVJ22.ECF 00.06.01.19:59
Shape calibration fit based on C:\J\GAM\DAT\LCP.SCF 99.12.14.09:56
Peal: list read from C:\J\GAM\DAT\ENV82-2.GRL 00.03.09.12:49
8T ! ! ! ! ! :

No chn SE_\gS-(keV) a-lc/ks) fit FWHM-(keV) broadening ht-(keV) step

1
2
j
4
5
b
1
e
9

10
11
12
13
14
ib
1 6
1 /
18
19
20
21
22
23
24
25
26
7:1
28

5 5 . 9 7 ( 9 )
6 9 . 0 0 1 7 )

2 1 8 . 9 6 ( 1 7 )
2 2 3 . 8 4 l l t i

3 3 1 . 4 ( 4 !
3 7 7 . 4 2 ( 1 7 )

4 3 0 . 4 2 ( 9 )
4 3 5 . 5 8 ( 4 )

4 3 9 . 8 9 ( 2 0 )
4 4 2 . 1 8 ( 7 )

4 9 8 . 0 0 ( 1 8 )
5 4 7 . 4 0 ( 6 )
659.51 ( 9 )

1116.71 ( 7 )
1168.33 ( 6 )
1 2 7 1 . 8 2 ( 5 )
1 2 7 9 . 2 5 ( 6 )

1 5 3 5 . 8 ( 4 !
1 6 6 4 . 9 8 ( 2 1 )
1765 .20(11)
1869 .79 (11)
1870.91 ( 1 8 )
1 8 7 9 . 4 7 ( 1 4 )
1 9 4 2 . 8 0 ( 2 9 )
2 1 7 8 . 7 1 (13!
2 4 1 1 . 8 0 ( 2 8 )
2 8 5 2 . 3 2 ( 1 6 )

3 4 5 2 . 3 ( 3 !

4 6 . 5 3 ( 5 )
63 .24 ( 4 )

; 2 9 . 0 0 ( 9 !
1 3 I . 4 7 i 6 i

1 ? 5 . ? € ( 2 1 !
119. 1 6 ( 8 )
2 3 5 . 9 = (5 !

23r . 589 <. 2 3 )
2 4 3 . 7 7 i 10)

2 4 1 . 9 3 ( 4 )
2 7 0 . 1 7 ( 9 )
2 9 5 . 1 6 ( 4 )
3 5 1 . 8 - ( 5 !
553. 1 6 ( 4 )
6 0 9 . 2 7 ( 3 )
661.62 ( 3 )
665 .38 ( 4 )

" 3 ; . i 3 ( i 8 )
6 £ 0 . 4 3 ( 1 1 )

9 : '. . 1 6 ( 6 !
9 6 4 . 0 6 ( 6 )

9 6 4 . 6 3 ( 1 0 )
9 6 8 . 9 6 ( 7 )

10 3 0 . 9 9 ( 1 5 )
1-.20. 2 9 ( 7 )

1238 . 1 7 ( 1 4 )
1460. 9 2 ( 1 0 !
1 - - ; 4 . 2 7 , 2 0 )

17.
37.

8
2

23.
10

2
110.

10
18

t
33.
55.

32
38.
39.

1
3
3

IS
C
3

11
2
6
2

84.
7

3 ( 1 1 )
4 ( 1 3 )
. 8 ( 9 )
. 2 ( 8 )
9 ( 1 3 )
. 5 ( 9 )
. 9 ( 7 )
3(19!
. 6 ( 8 )
. 3 ( 9 )
. 4 ( 7 )
5 ( 1 0 )
0 ( 1 5 )
. 4 ( 9 )
9 ( 1 1 1
4 ( 2 1 )
. 0 ( 4 )
.8 (6)
. 6 ( 4 )
. 9 ( 9 )
. 3 ( 7 )
. 8 ( 8 )
. 7 ( 6 )
. 1 ( 3 )
. 8 ( 6 )
. 9 ( 4 )
3 ( 2 2 )
. 6 ( 6 )

M
M
M
M
B
M
M
M
M
M
M
M
B
M
M
B
B
B
M
B
M
M
M
M
M
M
B
B

0 . 8 5 6 ( 1 1 ) 1 . 0 0 0 ( 1 3 ) l . C K E i
0 . 8 7 3 ( 1 0 ! 1 . 0 0 0 ( 1 2 !

0 . 9 3 8 ( 9 ! 1 0 0 0 ( 8 )
0 . 9 4 0 ( 5 ! 1 0 0 0 ( 8 )

1 . 1 8 ( 7 ! . 1 9 ( 7 )
1 . 0 1 6 ( 5 ) 1 0 0 0 ( 5 )
1 . 0 4 1 ( 5 ) 1 0 0 0 ( 4 !
1 . 0 4 4 (5 ! 1 0 0 0 ( 4 )
1 . 0 4 6 ( 5 ) 1 0 0 0 ( 4 )
1 . 0 4 7 ( 4 ) 1 0 0 0 ( 4 !
1 . 0 7 4 ( 4 ) 1 0 0 0 ( 4 )
1 . 0 9 7 ( 4 ! 1 0 0 0 ( 3 )

1.178 ( 2 9 ) 1 . 024 ( 2 5 ) 1 .
1 . 3 5 8 ( 4 ) 1 . 0 0 0 0 ( 2 8 ) 1 .
1 . 3 8 0 ( 4 ) 1 . 0 0 0 0 ( 2 9 ) 1 .

1 . 4 1 8 ( 2 5 ! 0 .995(18! 1.
1 . 4 2 1 ( 2 5 1 0 .995 (18 ) 1.

1 . 6 4 ( 2 5 ! 1 . 0 7 ( 1 6 ) 1 .
1 .539(5! 1 . 0 0 0 ( 3 ) 1.

1 . 5 7 ( 6 ) 0 . 9 6 ( 4 ) 1 .
1 . 6 7 0 ( 6 ) 1 . 0 0 0 ( 4 )
1 . 6 7 1 ( 6 ) 1 . 0 0 0 ( 4 )
1 . 6 7 4 1 6 ) 1 . 0 0 0 ( 4 )
1 . 6 9 9 ( 7 ) 1 . 0 0 0 ( 4 )
1 . 7 8 8 ( 9 ! 1 . 0 0 0 ( 5 )

1 . 8 7 2 ( 1 3 ) 1 . 0 0 0 ( 7 )
2 . 0 7 ( 4 ! 1 . 0 2 5 ( 1 7 1

.02 ( 5 !

.03 ( 4 )

. ; 3 ( 4 j

. 04 ( 4 !

. 0 5 ( 4 !

. 0 6 ( 4 !

. •: c ! 4 i

. 0 •-" i , 4 ;

. f. ( 4 i

;

3
4
5
5

•̂l
]

6 ( 3 . .
7 ( 3 )
, 7 . 9 .
( 2 0 ;
( 2 0 1
(20i
( 2 0 ;
( 2 2 !
( 2 5 j
1 27 i
3 ( 3 !
3 ( 3 ;
3 ( 3 )
3 i 3 i
f ( 4 )

. 2 9 ( 5 !

.34 1 6 }
2 . 4 2 ( 1 7 ; 1 . 1 0 ( 6 ! I .4: i 3 i

i

2
2
?
?
2
?
2
2
2
",
2
2
2
2
2
2
2
9

2
2
9

7
2

0 3 ( 2 4 )
0 3 ( 2 4 )
04 ( 2 2 )
04 ( 2 2 )
04 ( 2 0 )
04 ( 1 9 )
04 (19 )
04 ( 1 9 )
04 ( 1 9 )
04 ( 1 9 )
04 ( 1 8 )
0 5 ( 1 7 )
0 5 ( 1 6 )
0 6 ( 1 5 )
0 6 ( 1 6 )
07 ( 1 7 )
0 7 ( 1 7 )
07 ( 2 0 )
0 8 ( 2 2 )
0 8 ( 2 3 )
08 ( 2 5 )
06 ( 2 5 )
0 8 ( 2 5 )
0 9 ( 2 6 )
2.1 ( 3 1
2 . 1 ( 4 )
2.1 ( 4 )
2 . 1 ( 6 )

1 .0015IE-03
1 .00 (5 )E-03
1 . 0 0 ( 5 ) E - 0 3
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 ( 5 ) E - 0 3
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 . 0 0 1 5 I E - 0 3
1 . 0 0 ( 5 ) E - 0 3
1 . 00 ( 5 ) E-03
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 .00 I51E-03
1 .00 IS1E-03
1 .00I51E-03
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 I 5 1 E - 0 3
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 . 0 0 ( 5 ) E - 0 3
1 . 0 0 1 5 I E - 0 3
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 . 0 0 I 5 I E - 0 3
1 . O O I 5 1 E - 0 3
1 .00I51E-03

4096 channels, measured for 44.472 ks
Integral count rate = 5.627(11) c/s
Shift: average=0.00<6 keV max=0.34(21) keV at 795.13(18) keV
Line broadening: average=l.000119) Max=1.19(7) at 185.86i21i keV
Max FKHM = 2.42(17) keV at 1764.27(20) keV

LVJ22.PKR closed 00. ".'6.05 . 09: 20 : 53

Kolone ove tabele sadrze redom: redni broj linije, kanal polozaja linije u spektru, energiju linije u
spektru, brzinu brojanja dobijenu fitovanjem, oznaku za tip fitovanja, a ostale kolone daju parametre
oblika linije: sirinu, oblik repa na niskoenergijskoj strani, na visokoenergijskoj strani i skok.

Naposletku, program automatski pretrazuje spektar nalazeci sve prisutne vrhove, dakle i one
kojih nema u tabeli unapred odabranih vrhova, zatim pristupa njihovom fitovanju, nakon cega se
formira tabela podataka o svim nadenim vrhovima i zapisuje se u obliku tekstualnog fajla sa
nastavkom *.PKF, koji je po strukturi veoma slican *.PKR. Time je zavrsen rad programa GAMAR.

Za svaki uzorak sada postoje sledeci fajlovi:
1) *. SPC, tekstualni u kome se cuva snimljeni spektar u obliku odbroja po kanalima,
2) *. ECP, binarni, koji sadrzi parametre energijske kalibracije (konacne za ispitivani spektar),
3) *. PKR, tekstualni, koji sadrzi podatke o parametrima vrhova koji su na pocetku ucitani iz

liste unapred odabranih vrhova (*.GRL),
4) *. PKF, tekstualni, koji sadrzi podatke o parametrima vrhova nadenih automatskim pretrazi-

vanjem spektra.
Fajlovi *.ECF i *.PKG nisu vise potrebni, pa se mogu izbrisati. Svi ovi fajlovi imaju ime koje se

poklapa sa kodnim imenom po kojim je snimljen spektar, a prema sadrzaju razlicite nastavke. Ceo
postupak se mora ponoviti za spektar u kome je snimljen fon.

Dosadasnja obrada spektara dala nam je kao rezultat samo brzine brojanja za pojedine linije u
snimljenim spektrima (*.PKR, *.PKF). Program koji ce iz ovih brzina brojanja odrediti koncentracije
aktivnosti pojedinih radionuklida u uzorku zove se ACTCN.
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U tu svrhu potrebno je da napravimo *.SMP fajl u Rome ce se nalaziti neophodni podaci o
uzorku ciji spektar obradujemo. To je opet tekstualni fajl, kqji se rediguje kao formular. Primer takvog
teksta datje u tab.6.5.

Tab. 6.5. Primer SMP fajla za jedan od izmerenih uzoraka

JOB :VJ
SAMPLE DESCRIPTION :zemlja, rejon 1 uzorak 7
SAMPLE QUANTITY/UNIT :0.1370 kg
SAMPLING DATE/TIME : 00.05.31.12:00:00
MEASUREMENT END DATE/TIME :00.06.01.20:00:00
GEOMETRY CODE/DIMENSIONS :B 31.0
EFFICIENCY FILENAME :LCL6731.EFF
BACKGROUND REPORT FILENAME :\SPC\LB000331.PKR

Pored linija za identifikaciju o kom poslu se radi i o tipu uzorka, ovde se unosi kolicina uzorka, datum
i vreme uzorkovanja, datum i vreme zavrsetka merenja, kod za opis geometrije merenja, naziv fajla u
kome se nalazi tabela za efikasnost za dati tip uzoraka i datu geometriju (*.EFF) i, konacno, ime fajla
u kome je lista fitovanih vrhova (*.PKR) u odgovarajucem spektru fona.

Dakle, za rad programa ACTCN potrebno je za dati uzorak da budu unapred pripremljeni
sledeci fajlovi:

1) *.SMP, sa opisom uzorka,
2) *.GRL, lista gama linija po kojoj su fitovani vrhovi u spektru
3) *.PKR, sa listom fitovanih gama vrhova u spektru uzorka prema *.GRL,
4) *B*.PKR, sa listom fitovanih gama vrhova u spektru fona, prema istoj *.GRL,
5) *.EFF, sa tabelom koja opisuje kalibraciju efikasnosti za dati detektor i sastav i geometriju

uzorka.
*.EFF je tekstualni fajl, koji se posebnim programima CLCYEFF i CYEFFT dobija iz podataka

dobijenih merenjem efikasnosti pomocu kalibracionog izvora odgovarajuceg sastava i geometrije.
CLCYEF koristi listu vrhova *.PKR dobijenu pomocu programa GAMAR iz spektra kalibracionog
izvora, da bi na osnovu poznate aktivnosti izvora izracunao efikasnost na diskretnim energijama linija
prisutnih u kalibracionom izvoru, koje zatim ispise u tekstualni fajl sa nastavkom *.EFM. Ovim
parovima vrednosti mora biti pokrivena cela oblast energije u kojoj se nalaze gama linije od interesa.
CYEFFT preuzima ovaj fajl i podatke fituje na empirijsku funkciju koja opisuje zavisnost efikasnosti
od energije, a zatim ispisuje vrednosti efikasnosti na relativno gustoj energijskoj skali u obliku
tekstualnog fajla *.EFF. Dobijena funkcija za razlicite visine ci l indricnih kalibracionih izvora
prikazana je na si. 6.8, a u tab. 6.6 prikazano je zaglavlje i pocetak fajla LCL6732.EFF koji je najcesce
koriscen u ovom radu.

Tab. 6.6. Zaglavlje i pocetak fajla za kalibraciju efikasnosti LCL6732.EFF

LCL6762.EFF written 00.05.18.10:41:11 by CYEFFT1.EXE 00.01.12.10:55
Efficiency vs. energy fit
@T ! ! !

No

1
2
3
4
5
6
7

E ~ ( k e V )

4 0 . 0 0 0 0 ( 1 0 )
4 5 . 0 0 0 0 ( 1 0 )
5 0 . 0 0 0 0 ( 1 0 )
55 .0000(10)
6 0 . 0 0 0 0 ( 1 0 )
7 0 . 0 0 0 0 ( 1 0 )
8 0 . 0 0 0 0 ( 1 0 )

@e_f~ (E-3)

1 2 . 8 ( 1 7 )
14 .2 (13 )
15.8(11)
17.5(11)
19.1(13)
2 2 . 2 ( 1 7 )
2 4 . 7 ( 2 1 )

Rad programa ACTCN svodi se u grubim crtama na sledece. On radi automatski i jedina
intervencija korisnika je u unosenju maske fajlova koje treba obraditi. Za svaki prisutni *.SMP fajl
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ucitavaju se po 4 ostala gore spomenuta fajla, a rezultat obrade ispisuje se u tektualni fajl sa
produzetkom '"".OUT ". Primer jednog takvog fajla dat je u tab. 6.7.

Tab.6.7. Konacni rezultat obrade jednog od spektara kontaminiranog zemljista

00.06.05.10:18:44 ACTCNA3.EXE 00.05.11.11:44 by J. Slivka
ScREPORT OF ACTIVITY CONCENTRATION FROM PEAK TABLES OF HI RES Sg-SPECTRA
Available memory -436720 bytes

SAMPLE CODE

JOB
SAMPLE DESCRIPTION
SAMPLE QUANTITY/UNIT
SAMPLING DATE/TIKE
MEASUREMENT END CATS/TIME
GEOMETRY CODE/DIMENSIONS
EFFICIENCY FILENAME
BACKGROUND REPORT FILENAME

LVJ22

VJ
zemlja, rejon 1 uzorak
0.1370 kg
00.05.31.12:00:00
00.06.01.20:00:00
B 31.0
LCL6731.EFF
\SPC\LB000331 .PKR

LVJ22.PKR written 00.06.05.09:20:53 by GAMAR2.EXE 00.01.17.12:50
Spectrum file LVJ22.SPC 00.06.01.19:59
Energy calibration fit based on LVJ22.ECF 00.06.01.19:59
Shape calibration fit based on C:\J\GAM\DAT\LCP.SCF 99.12.14.09:56
Peal: list read froir. C:\J\GAM\DAT\ENV82-2.GRL 00.03.09.12:49
4096 channels, measured for 44.472 ks

Integral count rate = 5.627(11) c/s
Shift: average=O.OOI6) keV max-0.34(21) keV at 795.13(18) keV
Line broadening: average=l.0001(9) Max=1.19(7) at 185.66(21) keV
Max FWHM = 2.42(17) keV at 1764.27(20) keV

ScACTIVITY CONCENTRATION CALCULATED FROM PRESELECTED Sg-LINES
8T ! ! ! !

nuclide/daughter g- (keV) SD(?iEO, ?g~ (keV) $e-(E-3! a~(Bq/kg, a3,0-(Bq/kg)

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
23

U--238-/Pb-210
U--236-/Th-234
Th-232- /Ac-228
Th-232- /Tb-22S

U ~ - 2 3 8 ~ / R a - 2 2 6 / ( E Q L )
Th-232-/Ac-228
U--235-/Th-227
Th-232-/Pb-212
Th-232-/Ra-224
U--236-/Pb-214
Th-232- /Ac-22=
U--23?~/Pb-214
U--236~/Pb-214
Th-232-/Tl-206
U--238-/B1-214

Cs-137
U--238~/Bi-214
Th-232-/Ac-228
Th-232- /Tl -206
Th-232~/Ac-226
U--236-/Pb-214
Th-232~/Ac-226
Th-232-/Ac-226
U--238-/Pa-234
U- -238~ /B i -2 I4
U~-238-/Bi-214

K—40
U--238~/8i-214

46.520(20)
63.288 ( 1 8 )

1 2 9 . 0 3 ( 7 )
1 3 1 . 5 0 ( 6 )

1 8 5 . 9 0 ( 2 0 )
2 0 9 . 3 9 ( 7 )
2 3 5 . 9 7 ( 4 )

238.578 ( 4 )
2 4 0 . 7 6 ( 1 0 )

2 4 1 . 9 2 ( 3 )
2 7 0 . 2 6 ( 8 )

295.091 ( 2 4 !
351.87 (4 )

5 8 3 . 0 2 2 ( 2 2 )
609.311(13)

661 .660(3 )
6 6 5 . 4 2 2 ( 1 7 )

7 9 4 . 7 9 ( 1 1 )
8 6 0 . 3 0 ( 6 )
911.16(3)
9 6 4 . 0 7 ( 3 )
9 6 4 . 6 4 ( 8 )
9 6 8 . 9 7 ( 5 )

1 0 0 1 . 0 0 ( 3 )
1 1 2 0 . 2 7 3 ( 1 8 )
1238 .107(25 )
1 4 6 0 . 8 3 2 ( 1 0 )
1 7 6 4 . 4 9 0 ( 2 2 )

0.01 (5)
- 0 . 0 5 ( 4 )

-0.03111)
- 0 . 0 3 ( 1 0 )
-0 .04 ( 2 9 )
- 0 . 23 (11 )

0.01 ( 6 )
11 (231E-03

0.01 ( 1 4 )
0.01 ( 5 )

- 0 . 0 9 ( 1 2 )
0 . 0 7 ( 5 !
0.01 ( 6 )
0 .14 (51

- 0 . 0 4 ( 3 )
-0.04 ( 3 1
-0 .04 ( 4 )
0 .34 ( 2 1 )
0 . 1 8 ( 1 3 )

0 . 0 0 ( 7 )
-0.01 ( 7 )

-0.01 (13)
- 0 . 0 1 ( 9 )

-0 .01 ( 1 5 )
0 . 0 2 ( 7 )

0 . 0 6 ( 1 4 )
0 . 0 9 ( 1 0 )

- 0 . 2 2 ( 2 0 )

29 .2 (20)
3 8 . 2 ( 2 0 )
5 2 . 0 ( 2 7 )
5 1 . 6 ( 2 6 )
4 2 . 8 ( 1 6 )
38 .6 (15 )
3 4 . 5 ( 1 2 )
34.1 ( 1 2 )
3 3 . 9 ( 1 2 )
3 3 . 6 ( 1 2 )

30.1 ( 9 )
2 7 . 4 (9!
2 2 . 8 ( 8 !
1 4 . 0 ( 4 )
1 3 . 4 ( 4 )
1 2 . 6 ( 4 )
1 2 . 5 ( 4 )
1 0 . 9 ( 4 )

1 0 . 3 2 ( 2 9 )
9.94 ( 2 4 )
9 . 5 5 ( 2 6 )
9 . 5 5 ( 2 6 )
9.52 ( 2 7 )

9 . 3 ( 3 )
8 . 7 4 ( 1 6 )
8 . 2 8 ( 1 8 )
7 . 7 8 ( 1 1 )
7 . 4 7 ( 1 9 )

102(10)
187 ( 1 3 )

4 2 ( 1 4 )
0 . 2 5 ( 1 0 l E * 0 3

66 ( f )
62 ( 1 7 i

5 . 6 ( 1 4 )
5 2 . 0 ( 2 4 !

58 ( 1 7 )
4 2 ( 3 1

51 l i e - .
3 4 . 3 ( 2 0 :
3 4 . 9 ( 1 9 :
5 2 . 3 , 2 9 :
3 2 . 2 ( 1 6 )
6 0 . 5 ( 2 3 i

25 (15 '
57 ( 1 0 1

5 6 ( 7 )
4 9 ( 6 )

0 . 0 5 ( 1 4 ) E + 0 3
4 6 ( 1 2 )

50 (6 !
0 . 2 4 ( 4 1 E + 0 3

3 5 ( 4 !
2 3 I t )

7 2 6 ( 2 3 !
35 (4 i

102(10)
1 8 7 ( 1 3 )

4 2 ( 1 4 )
0 . 2 M i O i E « 0 3

6 8 ( 6 )
62 ( 1 7 )

5 . 6 ( 1 4 )
52 . 0 ( 2 4 )

5 8 ( 1 7 )
4 2 ( 3 )

51 ( 1 6 )
3 4 . 3 ( 2 0 )
3 4 . 9 ( 1 9 )
5 2 . 3 1 2 9 )
32.2 (18)
6 0 . 6 1 2 3 )

2 5 1 1 5 )
5 7 ( 1 0 )

5 6 ( 7 )
4 9 ( 6 )

0 . 0 5 ! 1 4 ) E + 0 3
4 8 1 1 2 )

5 0 ( 6 )
0 . 2 4 ( 4 I E + 0 3

3 5 ( 4 )
28 16)

7 2 6 1 2 3 )
3 5 ( 4 )

9CPEAKS FOUND IN SAMPLE SPECTRUM
identified using C:\J\GAM\DAT\ENVIRON1.LIB 93.01.09.18:49
as closest peak within 0.30~keV
LVJ22.PKF written 00.06.05.09:23:58 by GAMAR2.EXE 00.01.17.12:50
Spectrum file LVJ22.SPC 00.06.01.19:59
Energy calibration fit based on LVJ22.ECF 00.06.01.19:59
Shape calibration fit based on C:\J\GAM\DAT\LCP.SCF 99.12.14.09:56
searchdev 4.00 fitdev= 4.00
ST ! ! ! ! !

No (keV) ar- ( c / y . s ) closest~r.uciide/daughter"

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
15
16
17
}f>

32.07(9)
46.57 (3)

63.270(27)
74.656(24)
77.169(25,

84.01 (5,
67.12(3)
89.60(4)

92.663(24)
98.77(12,
105.30(5)
129.02(6,

143.83(11)
153.90(9,
185.87 (4,
209.16(6)

238.620(18,
241.66ii,

0(9)E+36
0.05(4)

-0.02 (3)
-16I24IE-03
62 I25IE-03
-0.19(5)
-0.07 (3)
-0.15(4)

-10I251E-03
-0.76 (14)
- j . U 1 i 6 )
-0.01 (9)
0.04 1 1 1 )
0.01 (13)
0.13(4)

-0.23 (9)
42(16)E-03
-0.06(4)

8.6(10)
16.8(14)
37.3(13)

49(5)
87(6)

9.6(24)
25.7(29)
17.1 (26)

62(4)
4.7(21)
3.1 (19)
8.0(9)
3.6(6)
3.9(8)

21 .5(13)
10.7(8)
107(4)

18.5(25)

U--236-/Pb-210
U~-238~/Th-234
Am-243
Th-232-/Pb-212~/BiK\al
U~-235~/Th-231
U — 238-/Pb-214~/8iK\bl'
Th-232-/Ac-228~/ThK\a2
U--238~/Pb-214~/PcK\b2'

Th-232~/Ac-22!)
Eu-155
Th-232~/Ac-228
U--235
Th-232~/Ac-228
U--235
Th-232~/Ac-228
Th-232~/Pb-212
U--236~/Pb-214
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19 2 7 J . 2 0 I 4
20 2". 39111
21 295.176(26
22 3 0 0 . 0 6 ( 4
2 3 3 2 6 . 0 3 ( 6
24 3 3 6 . 3 3 ( 3
25 ;5i. 9 :4(21
26 409 .65(13
21 4 6 2 . 9 4 ( 5
26 5 1 0 . 7 6 , 5
2 9 £ 6 3 . 2 2 1 ( 2 6
30 5 : 9 . 3 0 4 ( 2 6
31 €.61.635(21
32 72 -1 .37 (6 .
33 7 6 6 . 5 0 ( 6
34 " '65 .60(14
35 " 9 5 . 0 9 ( 9
36 6 3 5 . 6 7 ( 8
37 5 4 6 . 5 7 ( 1 6
36 6 6 0 . 5 3 ( 6
39 9 1 1 . 2 2 1 4
40 9 3 4 . 2 1 ( 1 2
41 9 6 4 . 6 4 ( 1 1
42 9 6 9 . 0 6 ( 5
43 : 1 2 0 . 3 8 ( 6
4 4 1 2 3 6 . 0 5 ( 1 2
45 1 3 7 7 . 7 1 ( 1 4
46 1461 . 02 l 6
47 1 ^ 6 4 . 3 7 ( 1 5

ScNUCLlLE ACTIVIT

No r,uclide/d

1 U--236-/Pb-21

- 0 . 0 € ( 9 )
0 . 1 0 ( 1 3 1

0 . 0 6 , 4 )
-0 .01 ; 4 >

- 0 . 0 4 ( 1 2 )
0 . 0 5 , 5 )
0 . 0 5 ( 4 )

0.03,15)
- 0 . 1 6 ( 9 )

- O . O e ! !9)
-7 ( 2 9 J E - 0 3
2512DE-03

0 . 1 2 ( 8 )
0.15 ( 6 )

-0 .03 , 1 4 )
0 . 3 0 1 1 4 )
0 .07 , 12 )

-0 .24 , 1 6 )
0 . 2 3 ( 6 )
0 . 0 6 ( 5 )

0 . 1 7 , 1 2 )
0 . 0 0 , 1 4 )

0 . 0 9 ( 7 )
0 . : 1 i 6 )

- J . 0 6 , 12)
0 . 0 5 ( 1 4 )

0 . 1 9 ( 6 )
-0 .12 . .15 I

CONCENTRATION

• jghter a ~ ( B q / k g )

1 0 2 ( 1 0 )
2 U--23e- /Th-23 1 8 7 ( 1 3 )
3 Th-232-/Ac-228 50(3)
4 T h - Z 3 2 ~ / T h - 2 2 6 0 . 2 5 ( 1 0 ) E + 0 3
5 U - - 2 3 6 ~ / R a - 2 2 6 / ( E Q L ) 6 8 ( 6 )
6 U--235- /Th-227 5 . 6 ( 1 4 )
7 Th-232-/Pb-212 5 2 . 0 ( 2 4 )
6 Th-232-/Ra-224 58(17)
9 'J--238-/Pb-214 3 5 . 7 ( 1 3 )

10 Tr.-232-/Tl-208 5 2 . 8 ( 2 7 )
11 U — 23S-/B1-214 3 2 . 7 ( 1 4 )
12 Cs-137 6 0 . 6 ( 2 3 )
13 U — £35-/Pa-234 J . 2 4 ( 4 ) E + 0 3
14 K 40 7 2 6 ( 2 3 )

U — 238 3 6 . 9 ( 1 0 )
U--235 5 . 6 ( 1 4 )
Th-232 5 2 . 0 ( 1 6 )
K 40 7 2 6 ( 2 3 )
N a t u r a l 8 2 0 ( 2 4 )
A r t i f i c i a l 6 0 . 6 ( 2 3 )
Total 8 8 1 ( 2 4 )
U--238- /234-234 191 (12 )
U--236-/210-214 3 5 . 0 ( 9 )
U--238/U"235!166-keV.' 111(11)
U--236/226-234 1 4 2 ( 9 )
U--238/226-235 1 4 0 ( 9 )
B u i l d , mat . index 0 . 6 0 5 ( 1 5 )
Bui ldex. mat . index 0 . 3 7 8 ( 9 )

8 . 5 ( 7 )
4 . 5 1 6 )

33.5(10)
7 . 5 ( 7 )
5 . 3 ( 7 )

2 J . 2 U O )
5 4 . 6 ( 1 4 )

3 . 0 ( 5 )
6 . 0 ( 6 )

1 7 . 2 ( 2 0 )
3 2 . 3 ( 9 )

38 .9111)
88.9123)

7 . 0 ( 5 )
2 . 6 ( 7 )
1 . 9 ( 4 )
3 . 7 ( 5 )
1 . 9 ( 4 )
1 . 4 ( 3 )
3 . 6 ( 4 )

20.1 18 )
2 . 2 ( 3 )
4.1 (5!

1 1 . 6 ( 7 )
8 . 7 ( 6 )
2 . 9 ( 4 )
1 . 6 ( 3 )

8 3 . 5 ( 2 5 )
7 . 2 ( 5 1

chsqpdf

0.23

1.40
0.25
0.47

4 8 . 4 9

1.23

1.43
6.20

16.60
9.51

Th-232- /Ac-228
T h - 2 3 2 ~ / T i - 2 0 3
U--236~/Fb-214
U — 235~ /pa -231
Th-232-/Ac- 26
U~-235~ /Ra- 23
U— 233-/Pb- 14
Th-232~/Ac- 28
Th-232~/Ac- 28
Th-232-/71- 08
Th-232~/Ac- 26
U— 238-/B1- 14
Cs-137~/Ba-137
Th-232-/Bi-212
U~-238~/Bi -214
U— 236- /Pb-214

Th-232~ /Ac-226
Th-232~/Ac-228
CO--56
T h - 2 3 2 ~ / I i - 2 0 8
Th-232~/Ac-228
U — 2 3 8 ~ / B i - 2 1 4
Th-232-/Ac-228
Th-232~/Ac-228
U ~ - 2 3 8 ~ / B i - 2 1 4
U--238~/Bi -214
U~-238- /Bi -214
K 40
U— 238-/31-2

confid 0.90

1 0 2 ( 1 6 )
1 8 7 ( 2 1 )

50(5)
0 . 2 5 ( 1 6 ) E + 0 3

68 ( 1 0 )
5 . 6 ( 2 3 )

5 2 ( 4 )
56(26)

3 5 . 7 , 2 5 )
5 3 ( 4 1

3 2 . 7 ( 2 3 )
6 1 ( 4 )

0 . 2 4 ( 7 ) E + 0 3
0 . 7 3 I 4 1 E + 0 3

3 7 ( 1 2 )
5 . 6 ( 2 3 1

5 2 . 0 ( 2 9 )
0 . 7 3 ( 4 ) E + 0 3
0 .82 ( 4 1 E + 0 3

61 (4 )
0 . 8 8 ( 4 ) E * 0 3

191 ( 2 4 )
3 5 ( 4 )

111 ( 1 9 )
0.14 I 6 ) E * 0 3
0.14 I 4 1 E + 0 3

0 . 6 0 5 ( 2 5 )
0 . 3 7 8 ( 1 4 )

14

a M B q / k g ) raaxactdev at kev

1025+16
1875+21

50$ + S
( 0 . 2 5 S + 0 . 161E+03

685+10
5 . 6 5 + 2 . 3

525 + 4
565+26

3 5 . 7 5 + 2 . 5 9 6 4 . 0 7 ( 3 )
535 + 4

3 2 . 7 5 + 2 . 3
615 + 4

(0. 245+0. 07 )E+03
(0 . 735+0. 0 4 1 E + 0 3

375+12
5 . 6 5 + 2 . 3

5 2 . 0 5 + 2 . 9
10. 735+0 . 0 4 1 E + 0 3
10. 6 2 5 + 0 . 0 4 1 E + 0 3

615 + 4
( 0 . 865+0. 0 4 I E + 0 3

1915+24
355 + 4

1115+19
(0 . 145+0. 061E+03
(0 . 145+0. 0 4 I E + 0 3

0 . 6 0 5 5 + 0 . 0 2 5
0 . 3 7 8 5 + 0 . 0 1 4

LVJ22.SMP

a - ( B q / k g )

102+-16
187+-21

50+-5
I 0 . 2 5 + - 0 . 1 6 I E + 0 3

68+-10
S . 6 + - 2 . 3

52 + -4
5S+-28

35.7+-2.S
S3+-4

32 .T+-2 .3
61 + -4

( 0 . 2 4 + - 0 . 0 7 I E + 0 3
( 0 . 7 3 + - 0 . 0 4 I E + 0 3

00.0£.05.10:18:44 exiting ACTCNA3.EXE 00.05.11.11:44 after 00:00:00.33

Nakon ispisivanja opstih podataka o uzorku i snimljenom spektru, program ispisuje u delu
tabele sa podnaslovom ACTIVITY CONCENTRATION CALCULATED FROM PRESELECTED Sg-LiNES koncentracije
aktivnosti radionuklida iz gama linija sa unapred odabrane odgovarajuce liste *.GRL. U prvoj koloni
su imena radioizotopa (ukljucujuci eventualno imena rodonacelnika nizova kojima pripadaju); u
drugoj koloni su energije unapred zadatih, u spektru prisutnih linija, na osnovu kojih su radionuklidi
identifikovani; u trecoj koloni su odstupanja u energiji nadenih, stvarnih linija u odnosu na one
unapred zadate; u cetvrtoj koloni je data eflkasnost za datu energiju dobijena interpolacijom tabelarnih
vrednosti u *.EFF; u petoj koloni su izracunate vrednosti koncentracija aktivnosti po zavrsetku
merenja, a u sestoj koncentracija aktivnosti preracunata na vreme uzorkovanja. One se medusobno
nece razlikovati ukoliko je rec o dugozivecim izotopima, ali razlike postoje kod kratkozivecih izotopa.
Rodonacelnici nizova se navode ispred imena radionuklida da bi se naglasilo da se njihova aktivnost
posmatra u okviru niza, pod pretpostavkom postojanja radioaktivne ravnoteze. Koncentracije
aktivnosti su dobijene tako sto se od brzine brojanja za pojedine linije u listi *.PKR za uzorak oduzima
brzina brojanja odgovarajuce linije iz spektra fona *B*.PKR. Tako dobijena neto brzina brojanja se
preracunava u aktivnost koristeci eflkasnost za datu energiju.

Drug! deo tabele sa podnaslovom PEAKS FOUND IN SAMPLE SPECTRUM sadrzi pregled brzine
brojanja svih automatski nadenih vrhova u spektru (poreklom iz *.PKF), cija je identiflkacija izvrsena
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pomocu opsteg ucitanog spiska linija (*.LBC). U njoj su takode zabelezena energijska ostupanja
stvarnih linija u odnosu na linije sa spiska, a sama identifikacija izvrsena je samo na osnovu
poklapanja energije nadene linije sa tabelarnom energijom unutar intervala od ± 0.3 keV. Ova tabela
omogucuje uvid u prisutnost neocekivanih radionuklida.

U trecem delu tabele sa podnaslovom NUCLIDE ACTIVITY CONCENTRATION su prikazane
koncentracije aktivnosti pojedinih radionuklida. Ukoliko postoji vise vrhova za dati radionuklid,
izracunata koncentracija aktivnosti predstavlja otezanu srednju vrednost iz vise vrhova, uz navodenje
odgovarajuce vrednosti % . Greske se u programu racunaju na nivou poverenja od 63.8%, ali ono sto
predstavlja krajnji rezultat je na nivou poverenja od 90%. Ako je vrednost x2 veca od 1, onda se
greska otezane srednje vrednosti mnozi sa y/2 . Za one radionuklide cija je samo jedna linija nadena
u spektru, ispisana je koncentracija aktivnosti izracunata samo na osnovu te jedne linije.

Druga polovina treceg dela tabele sadrzi vrednosti koncentracije aktivnosti za 238U, 235U, 232Th
i 40K respektivno. Koncentracija aktivnosti 238U je izracunata kao otezana srednja vrednost koncen-
tracija aktivnosti njegovih potomaka (neke od njih i same predstavljaju otezane srednje vrednosti), a
pod pretpostavkom postojanja radioaktivne ravnoteze uranijum-radijumovog niza. Navedena vrednost
X', ako je znatno veca od 1, ovde govori o narusavanju radioaktivne ravnoteze. Ono sto je receno za
238U, analogno vazi i za 232Th. Koncentracija aktivnosti 235U odredena je samo na osnovu jedne linije
(235U/227Th ;235.97 keV). Isti slucaj je i sa 40K (1460.49 keV). Zbir koncentracija aktivnosti 238U,235U,
.32 y^ j 40^ pre(istavljen je u vrsti pod nazivom "natural", sto znaci da je ovo koncentracija aktivnosti
prirodnih radionuklida. Zatim je u stavci "artifical" predstavljena koncentracija aktivnosti koja police
od nadenih vestackih radionuklida, a potom i ukupna koncentracija aktivnosti-"total":zbir
"natural'V'artiflcal".

Ovde se nalaze i koncentracije aktivnosti 238U izracunate na vise nacina:
1) U-238/U-235 , na osnovu aktivnosti 235U, pretpostavljajuci prirodni odnos 235U/238U,

2) U-238 7234-234, iz linija 234Th :63 keV i Pa:1001 keV,
3) U-238/210-214, iz linija 2l°Pb, 2 l4Pb i 214Bi (posleradonske linije),
4) U-238/U-235(186 keV), iz linije od 186 keV kojoj doprinos daju 235U i 226Ra, sto ce kasnije

biti detaljnije objasnjeno [§6.2.2.2],
5) U-238/226-234, izracunavanjem srednje vrednosti na osnovu vrednosti dobijenih pod 2) i 4),
6) U-238/226-235, izracunavanjem srednje vrednosti na osnovu vrednosti dobijenih pod 1), 2) i

4).

6.2.2. Gama spektrometrijska analiza prirodnog uranijuma u zemljistu

6.2.2.1. Priprema uzorka za merenje
Uzorak zemljista koga zelimo da analiziramo, moramo najpre osusiti u cilju koncentrisanja

prisutnih radionuklida, sto nece poremetiti njihov sadrzaj, izuzev tricijuma i radona. Susenje se
obavija prirodnim putem ili u susnici, rasporedivanjem uzorka u tankom sloju na pogodnu podlogu. Iz
uzorka je vec pre susenja potrebno otkloniti kamencice, korenje biljaka, travu, malo busenje i si.
Nakon susenja uzorak se mora homogenizovati , a to se postize mrvljenjem odnosno sprasivanjem
uzorka u avanu pomocu tucka. Zbog procesa pripreme, radon ne moze ostati u ravnotezi sa radio-
aktivnim nizom. Medutim, naknadna ravnoteza se postize hermetickim zatvaranjem uzorka pre
merenja na vremenski interval od oko 10 radonovih perioda poluraspada, sto iznosi oko 40 dana.
Uzorci se pakuju u cilindricne plasticne kutije precnika 67 mm i visine 32 mm. Merenja se upravo vrse
u cilindricnoj geometriji uzorka (jedna kutija ili dve objedinjene kutije).

6.2.2.2. Spektralne karakteristike y linija uranijumovih nizova i mogucnosti odredivanja
sadrzaj a prirodnog uranijuma u uzorku na bazi y spektra

Kao sto je vec pomenuto, kada je radioaktivni niz u ravnotezi, aktivnosti svih radionuklida u
nizu su iste, pa se koncentracija predaka moze odrediti merenjem intenziteta y-zracenja bilo kog
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potomka. Narusavanje ravnoteze usled geohemijskih procesa moguce je kod dugozivecih clanova niza
(230Th i 226Ra u nizu 238U, te 23lPa u nizu 235U), sto moze predstavljati znacajnu poteskocu prilikom
merenja. Sa druge strane, emanacija gasa radona iz uzoraka narusava ravnotezu nizova kod clanova
222Rn i 2l9Rn, all se ona ponovo uspostavlja hermetizacijom uzorka.

Znajuci da se prirodni odnos izotopskog sastava uranijuma ne menja, y-linije iz niza 235U bi se u
principu mogle iskoristiti za odredivanje sadrzaja 238U u uzorku zemljista, ali je zbog male izotopske
obilnosti " U njihov intenzitet slab. Takode, neke od njih sejavljaju u nerazdvojivim dubletima sa y-
linijama ostalih dvaju prirodnih nizova.

U raspadima celog niza 238U se emituje oko 50 intenzivnijih karakteristicnih y linija pomocu
kojih se principijelno mogu dobiti podaci o aktivnostima clanova niza [Bikit93]. Medutim, samo oko
2% od ukupnog y zrac.enja niza se emituje iz clanova niza pre 226Ra za koje mozemo pretpostaviti da
su u ravnotezi sa sa 238U. U raspadu direktnih potomaka 238U - jezgara 234Th i 234Pa , dominiraju y
linije navedene u tabeli 6.8.

Tab.6.8. Najintenzivnije y linije direktnih potomaka 238U. EY je energija prelaza, apY je
broj emitovanih y kvanata po raspadu jezgra (apsolutni intenzitet)

Jezgro

234Th

234Pa

£y [keV]

63.3
92.3
92.8
76.6
98.4
1001

Pi [%]

3.8
2.7
2.7
0.4
0.2
0.9

Dakle, intenzivnije linije 234Th se nalaze u niskoenergijskom delu y spektra gde su izrazeni
problem! vezani za efikasnost detekcije i gde se javlja mnostvo linija od drugih jezgara i
karakteristicnog X zracenja elemenata. Linija 234Pa od 1001 keV se nalazi u pogodnoj oblasti spektra,
ali ima slab intenzitet.

Gama linija od 186 keV predstavljajednu od najintenzivnijih linija uranijumovih nizova. To je
dublet koji grade linija od 186.1 keV iz raspada 226Ra i linija od 185.7 keV iz raspada 235U. U slucaju
ravnoteze nizova, intenzitetu ovog insrumentalno nerazdvojivog dubleta obe komponente doprinose
priblizno jednako. Odredivanjem aktivnosti 226Ra iz posleradonskih analitickih linija (kadaje radon u
uzorku doveden u ravnotezu) moze se odrediti koliki doprinos intenzitetu linije od 186 keV daje 235U,
tj .koliko 235U, odnosno 238U ima u uzorku.

Raspad posleradonskih clanova niza 238U pracen je mnostvom jakih y prelaza koji su pogodni za
analiticke svrhe. Od veceg broja jakih prelaza iz raspada jezgara 2 l4Pb i 2l4Bi, sa linijama prirodnih
radioaktivnih nizova ne interferiraju jake linije 2 l 4Bi od 609.3 keV, 1120.3 keV i 1764.5 keV. Ukoliko
je radon u uzorku u ravnotezi, mereni intenziteti ovih linija daju direktnu informaciju o koncentraciji
aktivnosti 226Ra, a to znaci i 238U ukoliko postoji ravnoteza svih clanova niza. Razlika izmedu
koncentracije aktivnosti 226Ra i koncentracije aktivnosti 238U odredene izy linija clanova koji prethode
226Ra ( A>226 ), govori o stepenu narusavanja ravnoteze 226Ra u nizu. Na si. 6.10 predstavljen je y
spektar zemlje iz Kalne gde se nekada nalazio rudnik uranijuma.
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SI. 6.10. Spektar y zraka zemlje iz Kalne

Imajuci u vidu sve prethodno iznesene cinjenice, za odredivanje sadrzaja 238U u uzorku
primenjujemo sledece varijante [Bikit93]:

I . Koriscenje svih analitickih linija uz uslov postojanja ravnoteze u celom nizu, sto pruza
statisticki najbolje definisan rezultat. Inace, korektnom statistickom obradom odstupanja aktivnosti
238U, dobijenih iz analitickih linija raznih radionuklida, od srednje vrednosti, moze se (u okviru greske
merenja) utvrditi u kojoj meri je narusena ravnoteza niza. Ovoje jedini nacin obrade podataka ako se
aktivnost celog niza 238U zeli iskazati jednim brojem. Medutim, zbog statisticki mnogo bolje
deflnisanosti linija iz posleradonskih clanova niza, ovako dobijen rezultat pretezno zavisi od
koncentracije 226Ra u uzorku, a ne toliko od koncentracije 238U.

1. Merenje bazirano na intenzitetu linije od 186 keV. Doprinos linije 226Ra intenzitetu linije od
186 keV se moze precizno ustanoviti odredivanjem koncentracije 226Ra iz posleradonskih linija.
Moguce varijacije koncentracije radona u mernoj komori mogu doprineti pogresnom ustanovljavanju
fona merenja, sto sa eventualnom greskom u hermetizaciji, moze bit! jedini uzrok sistematske greske
kod ovog odredivanja. Pomocu poznate koncentracije 226Ra u uzorku se iz ukupnog intenziteta linije
od 186 keV moze odrediti koncentracija 235U, odnosno, na osnovu poznate izotopske obilnosti 235U u
prirodnom U, i 238U.

3. Merenje zasnovano na niskoenergijskim linijama 234Th. Ova metoda daje najpouzdaniji
rezultat obzirom da je 234Th neposredni potomak 238U. Ipak, merenje samog intenziteta slabih
niskoenergijskih y linija cesto nije jednostavno. Pre svega, u zastitnim komorama od olova, X zracenje
od ovog elementa moze da "prekrije" liniju od 63.3 keV, a i efikasnost mnogih detektora ispod
100 keV brzo opada. Pored ovih problema, zbog kojih je statisticka greska ove metode obicno velika
(~20%), kao izvor sistematske greske relativnih merenja se javlja i razlicita apsorpcija niskoener-
gijskog zracenja u uzorcima nesto razlicite gustine.

Na osnovu izlozenih glavnih mogucih metoda odredivanja 238U iz izmerenih y spektara i
njihovih ogranicenja, mozemo zakljuciti da kombinacija metoda 2 i 3 daje najpouzdanije i najpre-
ciznije rezultate u pracenju malih varijacija koncentracije 238U u prirodnim uzorcima. Medutim,
uzimajuci u obzir potencijalne izvore gresaka, cesto se i kod pazljivo izvedenih merenja dobijaju
rezultati o koncentraciji 238U sa nesigurnoscu reda velicine 10%.
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Ipak, ako se podsetimo da se metodom y spektrometrije rezultati dobijaju bez ikakvog
hemijskog tretmana uzorka, mozemo zakljuciti da je po pouzdanosti ova metoda kompetitivna sa
alternativnim tehnikama odredivannja sadrzaja uranijuma.

6.2.3. Gama spektrometrijska analiza osiromasenog uranijuma u zemljistu
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 (osim od 234U).

Gama-spektrometrijsko odredivanje osiromasenog uranijuma u zemljistu koje je relativno jako
kontaminirano, tj. kada koncentracija aktivnosti 238U za red velicine ili vise prevazilazi uobicajenu
koncentraciju aktivnosti 238U u zemljistu (10 Bq/kg - 100 Bq/kg), moze relativno lako da se izvede
direktnim merenjem niskoenergijskih linija 234Th, koje su tada dovoljno intenzivne. Tada se prakticno
u okviru uobicajene merne nesigurnosti od oko 20% moze pretpostaviti da sav 238U potifie iz
osiromasenog uranijuma. U ovom slucaju je moguce relativno pouzdano odrediti i odnos obilnosti
238U/235U koriscenjem kombinovane linije na 186keV, jer ona prakticno potice samo od 235U.
Medutim, ova informacija moze da posluzi jedino kao dokaz da se radi bas o osiromasenom U, sto
ionako nije sporno, a stvarno korisna informacija je koncentracija aktivnosti 238U.

Medutim, u slucaju da je koncentracija aktivnosti 238U iz osiromasenog U uporediva sa
koncentracijom aktivnosti 3 U iz prirodno prisutnog U, problem postaje mnogo slozeniji.
Koncentracija prirodno prisutnog 238U mora se odrediti samo iz koncentracije aktivnosti 226Ra, za koga
se moze pretpostaviti da je u pribliznoj radioaktivnoj ravnotezi sa prirodno prisutnim 238U. Pri tome se
za preracunavanje mora uzeti empirijski odredeni faktor neravnoteze 238U/226Ra koji iznosi 1.3 ±0.3 .
Sada se ne moze koristiti odredivanje pomocu kombinovane linije na 186keV, jer je izotopska
obilnost 235U u osiromasenom U relativno mala i nepouzdana. Preostaje, dakle, samo koriscenje linija
iz posleradonskog niza, sto podrazumeva da uzorci zemljista posle pripreme moraju provesti u
zatvorenim kontejnerima barem 40 dana pre merenja. Ukupno prisutni 238U mora se odrediti iz
niskoenergijskih linija 234Th, sto za sobom povlaci sve ranije opisane probleme. U ovom slucaju veliku
prednost pokazuju bas poluprovodnicki detektori tipa GMX, kod kojih je povecana efikasnost u
niskoenergijskom delu (ispod 100 keV).

Koncentracija aktivnosti 238U koja potice samo od osiromasenog uranijuma na taj nacin moze se
iskazati kao razlika ukupne koncentracije aktivnosti 238U i koncentracije aktivnosti "6Ra. Merna
nesigurnost ove razlike bice prvenstveno uslovljena mernom nesigurnoscu koncentracije aktivnosti
238U, posto je merna nesigurnost koncentracije aktivnosti 226Ra manja.

7. REZULTATI MERENJA SADRZAJA OSIROMASENOG
URANIJUMA U ZEMLJISTU I DISKUSIJA

Opisani metod odredivanja koncentracija aktivnosti osiromasenog uranijuma testiran je na
brojnim uzorcima koji su ispitani u Laboratoriji za Nuklearnu fiziku Instituta za fiziku Prirodno-
matematickog fakulteta u Novom Sadu. Vreme merenja je iznosilo oko 40 ks po uzorku, sto je
znacajno napomenuti, jer merna nesigurnost rezultata ovih merenja opada sa kvadratnim korenom iz
vremena merenja.

Rezultati merenja prikazani su u tabeli 6.9. Prve tri kolone ove tabele karakterisu uzorak, u
cetvrtu kolonu je uneta koncentracija aktivnosti 238U izracunata iz potomaka " U: ~ Th i " Pa, u petu
kolonu koncentracija aktivnosti 226Ra izracunata iz potomaka 226Ra posle 222Rn: 214Pb, 2 l4Bi i 2l°Pb. U
sestoj koloni su izracunate vrednosti koncentracije aktivnosti 238U koje se mogu pripisati kontaminaciji
osiromasenom uranijumu. U sedmoj i osmoj koloni su radi poredenja koncentracije aktivnosti
prirodno prisutnih 40K i 23"Th.
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Da bi bilo jasno na koji nacin je racunata koncetracija aktivnosti uranijuma-238 koji potice od
osiromasenog uranijuma, sa odgovarajucom mernom nesigurnoscu, <3(238UD) ± Aa(238UD), uvedimo
sledece oznake:

koncentracija aktivnostia(238U) ± Ao(238U) -
± Aa(226Ra) -

dobijena iz linija 234Th i 234Pa,
koncentracija aktivnosti 226Ra dobijena iz postradonskih linija izotopa
2 l°Pb,214Pb,214Bi.
ranije uveden empirijski faktor koji predstavlja odnos koncentracija
aktivnosti 238U i 226Ra (cime smo uzeli u obzir mogucnost narusavanja
ravnoteze uranijumovog niza u prirodno prisutnom uranijumu),
F = 1.3 ±0.3.

Tadaje :

sa odgovarajucom mernom nesigurnoscu

gdeje

1/2

= F<
7(226Ra)

, 1/2

Kao reprezentativne primere merenja koncentracije aktivnosti 238U koji je poreklom iz
osiromasenog uranijuma navedimo uzorke LVJ4, LVJ3 i LVJ19 (Tab.6.9). Gama spektri uzoraka
LVJ4 i LVJ19 uporedo su prikazani na si 6.11. Uzorak LVJ4 ima vrlo veliku koncentraciju aktivnosti
238U, pri cemu se ona sva prakticno moze pripisati kontaminaciji osiromasenim uranijumom
(koncentracija aktivnosti prirodno prisutnog uranijuma je zanemarljiva), dok uzorak LVJ19 nije
kontaminiran, a iskazani rezultat govori o redu velicine granice detekcije 238U iz osiromasenog
uranijuma koja se postize opisanom metodom i pomocu opisanog uredaja. Na primer, uzorak LVJ3
ima koncentraciju aktivnosti 238U, koja je sigurno povisena usled kontaminacije osiromasenim
uranijumom. Inace, u tabelama su svi sigurno kontaminirani uzorci navedeni pojacanim slovima.

Reproducibilnost rezultata merenja (u okviru merne nesigurnosti), vidljiva je na osnovu
naknadnih merenja izvrsenih posle duzeg intervala vremena na uzorcima LVJ22, LVJ14 i LVJ16
(Tab.6.9). Sifre ovih uzoraka u ponovnim merenjima sadrze povlaku iza koje sledi broj 1.
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Tab. 6.9. Koncentracije aktivnosti karakteristicnih radionuklida u uzorcima zemlje
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srednji
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1

2

3

4

5

6

7

8

4

5

2

6

1

2

3

1

SIFRA

LVJ18

LVJI9

LVJ4

LVJ20

LVJ21

LVJ22

LVJ22-1

LVJ23

LVJ3

LVJ24

LVJ25

LVJ26

LVJ27

LVJ28

LVJ5

L V J I 4
LVJI4-1

LVJ15

LVJ16

LVJI6-I

LVJ17

LVJ2

LVJ1

LVJ6

LVJ8

LVJ7

LVJ9

LVJ10

LVJI1

L V J I 2

LVJ13

LVJBO1U4

LVJBO1U5

LVJBO1U2

LVJBO1U6

LVJBO2U1

LVJBO2U2

LVJBO2U3

I .VJBOIU1

"8U

[Bq/kg]

29 ±7

25 + 6

5000 ±1300

70 ± 12

42 ±8

191+24

201 ±25

32+11

115± 15

17± 10

14 + 5

75 ± 10

19±5

16 ±6

2000 ± 600

133 ±19
113+ 18

107+ 14
115± 14
108+14

56±9

42 ± 9

74 ± 10

38 ±8

65+16

33 + 8

41 ±8
44 ±7

4 0 + 1 1

51 ±9

47 ±9

20 ±8

10±6

21 ±6

29 ±6

24 ±8

26 ±5

I 8 ± 8

I 9 ± 6

226Ra

[Bq/kg|

post Rn

15.7 ±2.9

15 + 4

19.8 ±2.1

29 + 5
30 ±4

35 ±4
52 + 3

24 ±4

13.2±2.3

8.3 + 2.2

9.6+ 1.4

10.8± 1.9

11.3±1.8

7.5 ± 1.8

1 1 6 + 1 1

82 + 7
76±6

67 ±7

68 ±6
72±7

30 ±4

22 + 3

29.7 ±2.8

19±3

26 + 4

22.4 ±2.2

26.4 ± 2.6

24 + 3

20 ±3

25 ±4

27.2 ±2.1

18.4± 1.6

7 .5+1 .1

12.7 ± 1.9

18±3

16.1 ± 1.9
15.5 ±2.8

12.9 ±2.2

1 0.0 ± 1 . 1

238UD

[Bq/kg]

<I8

<15

5000 ± 1300

32+ 16

<I6

146 ±27

133 + 30

<15

98+ 16

<I7

<8

61 ± 11

<10

<13

1850 ±600

<70

<40

<60

<60

<50

17+ 14

13± 12

35+ 14

<27

31 ± 19

<15

<19

I3± 11

14+ 13

<40

<24

<10

<7

<12

<15

<13

<14

< I O

< I 3

40R

[kBq/kg|

0.450 ± 0.022

0.480 + 0.023

0.53 ± 0.04

0.587+0.028

0.554±0.027

0.73 + 0.04

0.689 + 0.297

0.522 ± 0.026

0.1 87 ±0.022

0.128 + 0.011

0.116±0.010

0.137 + 0.010

0.145 ±0.010

0.141 ±0.010

1.28 ±0.09

0.76 ±0.03

0.695 + 0.028

0.81 ±0.04

0.81 +0.03

0.76 ± 0.04

0.510 +0.027

1.14 + 0.08

1.15±0.07

1.1810.08

1.0210.07

1.21 ±0.07

1.19±0.08

1.29 + 0.08

0.93 ± 0.06

0.85 + 0.04

0.98 1 0.05

0.14410.013

0.170 + 0.017

0.17410.011

0.18610.011

0.191 ±0.011

0.20910.011

0.17410.012

0.159 + 0.011

232Th

[Bq/kg]

34.41 1.9

34.5 1 2.3

3013

46.5 1 2.5

42.2 12.4

52.012.9

51.212.7

41.812.5

13.511.1

11.410.9

13.111.0

12.410.9

14.0+ 1.0

11.410.7

7217

5513

5213

46.9 1 2.6

49.712.6

47.712.6

30.912.0

5213

62 + 4

48.612.8

67 + 4

4513

51 14

31.7 + 2.4

41 ±3

6 1 ± 3

64 ±4

16.5± 1.1

8.910.7

12.91 1.5

18.511.2

16.210.9

16.0 + 0.9

13.510.9

9.810.7
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8. ZAKLJUCAK

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 pracenje migracije radionuklida kroz tlo i/ili ako treba
pratiti efekte dekontaminacije.

U Laboratoriji za nuklearnu fiziku je razradena i ovde prikazana metoda za odredivanje malih
koncentracija aktivnosti 238U koja potice od osiromasenog uranijuma. Ovom metodom izvrsen je
odreden broj merenja kontaminiranog zemljista i pokazano je da je granica detekcije osiromasenog
uranijuma ovom metodom i sa opremom kojom raspolaze Laboratorija reda velicine lOBq/kg.
Obzirom da je i koncentracija aktivnosti prirodnog uranijuma u zemljistu istog reda velicine, moze se
zakljuciti da je gama-spektrometrijska metoda za odredivanje koncentracije osiromasenog uranijuma u
zemljistu, uz sve njene prednosti i ogranicenja, dovoljno precizna i vrlo pogodna kao rutinska
procedura za otkrivanje povecanih koncentracija, pracenje translokacije ili pracenje dekontaminacije
osiromasenog uranijuma u zemljistu.
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