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1. UVOD

Radioekologija je grana nauke koja se bavi proucavanjem prirodne radioaktivnosti.
Radioekoloska istrazivanja predstavljaju osnovu za procenu doza i procenu posledica
radioaktivne kontaminacije na ljudsko zdravlje.

Znacajan doprinos primljenoj dozi zracenja poteklog iz prirode daje radioizotop radona,
222Rn. U prirodi se nalazi u formi inertnog gasa, a prisutan je u vodi, zemljistu, podrumima i
zidovima zgrada, kao i u gradevinskom materijalu. Period poluraspada radona 2??Rn iznosi
T1r2 = 3,8253(3) dana. U organizam dospeva inhalacijom ili ingestijom. Stetnost radona ??’Rn
ogleda se u tome $to se raspada na kratkoZivece alfa emitere, koji, kada se unesu, predaju svu
svoju energiju unutra$njim organima ¢ime mogu da ugroze DNK strukturu i time izazovu
kancerogena oboljenja.

222Rn je potomak radijuma 2%°Ra, primordijanog radionuklida. Nalazi se u ¢vrstom stanju,
u prirodi je prisutan u stenama i u vodi koja kroz njih prolazi. Period poluraspada ovog
radionuklida iznosi T12 = 1600(7) god.

Metode merenja 22?Rn i radijuma 2*Ra rade na istom principu. Vrsi se detekcija zracenja
poteklog od njihovih potomaka, nakon ¢ega se primenom sekularne radioaktivne ravnoteze
odreduju vrednosti koncentracije aktivnosti ova dva radionuklida. S obzirom na to da se
radijum ??°Ra raspada na 2%’Rn, u eksperimentalnim merenjima koncentracije aktivnosti

radona ???Rn u vodi moze do¢i do pogresnih rezultata ukoliko je u vodi prisutan i radijum
226Ra.

Tema ovog rada bila je da se ispitaju moguénosti i ograni¢enja metode merenja 2?2Rn u
vodi tecnim scintilacionim detektorom kada je u vodi koja prirodno sadrzi poviSenu
koncentraciju aktivnosti radona (kao $to je to sludaj kod prirodne izvorske vode sa Skolske
gesme u Niskoj Banji) prisutan i ?®Ra u odredenoj koncentraciji. Da bi se to postiglo u
uzorcima prirodne vode sa pomenutog izvora u kojima je prethodno izmerena koncentracija
aktivnosti 22Rn, dodata je odredena zapremina vodenog standarda ?°Ra. Uzorci izvorske
vode su izmereni odmah nakon pripremanja, kao i nekoliko puta do potpunog raspada radona.
S druge strane, uzorci izvorske vode koji su spajkovani ?°Ra standardom, mereni su odmah
nakon pripreme, zatim u periodu tokom postizanja sekularne radioaktivne ravnoteze izmedu
22Ra i 222Rn (za sta je potrebno oko 30 dana), kao i nakon dostignute ravnoteze. Uzorci su
pripremani sa 4 razliita scintilaciona koktela, pa su na taj nain ispitane i mogucnosti
merenja 2%2Rn i/ili ?°Ra u vodi LSC metodom.

U prvom delu rada opisani su radioktivni nizovi primordijalnih radionuklida. Nakon toga
sledi obrazlozenje pojma i znacaja sekularne radioaktivne ravnoteze. Dati su opisi ispitivanih
prirodnih radioizotopa, radona 22Rn i radijuma ??°Ra. Potom, sledi opis merne metode te¢ne
scintilacione spektroskopije (LSC) kori$¢ene za ispitivanje uzoraka vode. Na kraju rada,
predstavljeni su rezultati ispitivanja, diskusija i preporuke za dalja istraZivanja.



2. RADIOAKTIVNI NIZOVI

Radioaktivni niz predstavlja niz nuklida koji nastaju uzastopnim radioaktivnim raspadima
[Hansman, 2011]. Pocetni radionuklid svakog od nizova se naziva rodonacelnik. Svaki od
nizova nosi naziv po svom rodonacelniku. Rodonacelnik niza, pored toga Sto je pocetni,
ujedno poseduje i najduzi period poluraspada, kao i najveéu masu u nizu. Niz se zavrSava
stabilnim izotopom.

U prirodi su otkrivena tri radioaktivna niza: uranijumov, torijumov i aktinijumov. U sva tri
prirodna radioaktivna niza prisutan je po jedan izotop radona. Nizovi su potpuno nezavisni i
ne ukrStaju se. Karakteristika krajnjih, stabilnih nuklida svih nizova je to Sto svi sadrze
magicne brojeve protona, 82, i magicne brojeve neutrona, 126, ili oba.

Fizicke karakteristike prirodnih radionuklida, uklju¢ujuéi period poluraspada, kao i
dominantni tip raspada radionuklida dati su u tabeli 1 [Forkapic¢, 2013].

Uranijumov niz

Uranijumov niz podinje sa 28U, &iji je period poluraspada T12 = 4,468x10° godina. Nakon
niza alfa i beta raspada, dobija se stabilni izotop 2°Pb. Prikaz uranijumovog niza dat je na
slici 1.

Uocena je pravilnost da se atomska masa svakog izotopa ovog niza moze napisati u obliku
4n+2, pri ¢emu je n prirodan broj. Iz ovog razloga uranijumov niz se ¢esto naziva 1 “4n+2”
niz [Hansman, 2011].

Aktinijumov niz

Aktinijumov niz poéinje izotopom 2*U, ¢&iji je period poluraspada Ti, = 7,038x108
godina. Ime ovog niza poti¢e od toga $to se 2°U nekada nazivao aktin-uran. Uranijumu 2*U
je prethodio 2*°Pu, koji se do danas raspao i ne postoji u prirodi. Niz se zavrsava stabilnim
izotopom 2°'Ph. U aktinijumovom nizu ima 7 alfa-raspada i 4 beta-raspada. Prikaz
aktinijumovog niza dat je naslici 2.

Mase svih ¢lanova aktinijumovog niza zadovoljavaju izraz 4n+3.

Torijumov niz

Torijumov niz zapo¢inje sa 2%?Th, ¢iji je period poluraspada T12 = 1,405x10° godina.
Torijumov niz se zavriava stabilnim izotopom 2%®Pb. Nekada, ovaj niz je po¢injao 2°2Cf,
medutim, svi ¢lanovi niza koji prethode torijumu su se do danas raspali i ne postoje u prirodi.
Prikaz torijumovog niza dat je naslici 3.

Atomske mase ¢lanova ovog niza zadovoljavaju izraz 4n.



Neptunijumov niz

Logi¢no je bilo ocekivati i pronalazak niza "4n+1". Ovaj niz je u proslosti postojao i
pocinjao je izotopom Kalifornijuma 2°Cf, a zavrsavao se stabilnim izotopom bizmuta 2*°Bi.
Naziv “neptunijumov niz” je dobio zato S§to je izotop ovog niza sa najduzim vremenom
poluraspada upravo bio neptunijum 2*’Np. Tokom vremena, svi ¢lanovi neptunijumovog niza
su se raspali i ovaj niz u prirodi vise ne postoji. Precizno govoreci, postoji jo§ samo njegov
poslednji stupanj. Nedavno je otkriveno da 2°°Bi nije stabilan, ve¢ da se i on raspada alfa-
raspadom dajuéi 2°T1. Vreme poluraspada izotopa 2°°Bi iznosi T2 = 1,9x10*° godina.

Govore¢i o radioaktivnim nizovima, naj¢e$¢e se misli na nizove primordijalnih radionuklida
(nuklida nastalih pri formiranju planete Zemlje). Pored ovih nizova, u prirodi se mogu naci i
drugi, znatno kraéi nizovi (npr. niz **C). Rodonagelnici ovih nizova obi¢no nastaju pod uticajem
kosmic¢kog zracenja [Hansman, 2011].



Tabela 1. Fizicke karakteristike primordijalnih radionuklida

Radionuklid Simbol Period poluraspada T, Dominantni raspad
Kalijum 40 K 1.28x10° god Beta (89.3%). EC" (10.7%)
Rubidijum 87 “Rb 4.75x10" god Beta (100%)
Lantan 138 “*La 1.05x10" god Beta (33.6%). EC (66.4%)
Samarijum 147 'Sm 1.06x10" god Alfa (100%)
Lutecijum 176 Lu 3.73x10" god Beta (100%)
Niz uranijuma BY;.
Uranijum 238 =y 4.47x10° god Alfa (100%)
Torijum 234 o 24.10 dana Beta (100%)
Protoaktinijum 234m | 2®Pa 1.17 min Beta (99.8%). IT-
Uranijum 234 By 2.45x10° god Alfa (100%)
Torijum 230 . 7.54x10" god Alfa (100%)
Radijum 226 *Ra 1600 god Alfa (100%)
Radon 222 "“Rn 3.824 dana Alfa (100%)
Polonijum 218 Pa 3.05 min Alfa (99.98%). Beta(0.02%)
Olovo 214 ipp 26.8 min Beta(100%)
Bizmut 214 "4Bi 19.9 min Alfa (0.02%). Beta(99.98%)
Polonijum 214 2ipg 164 uis Alfa (100%)
Olovo 210 “'Ph 223 god Beta (100%)
Bizmut 210 “'Bi 5.013 dana Beta (100%)
Polonijum 210 pq 138 4 dana Alfa (100%)
Olovo 206 py stabilan
Niz torijum ~ Th:
Torijum 232 Tk 1.405x10"god Alfa (100%)
Radijum 228 PRa 5.75 god Beta(100%)
Aktinijum 228 Ac 6.15h Beta(100%)
Torijum 228 _ 1.912 god Alfa(100%)
Radijum 224 "Ra 3.66 dana Alfa(100%)
Radon 220 “Rn 5565 Alfa(100%)
Polonijum 216 Pq 0.145s Alfa(100%)
Olovo 212 “Iph 10.64 h Beta(100%)
Bizmut 212 "'Bi 60.55 min Alfa (36%). beta (64%)
Polonijum 212 p, 0.299 us Alfa(100%)
Talijum 208 Ty 3.053 min Beta(100%)
Olovo 208 Ty, stabilan
Niz uranijuma = U
Uranijum 235 g 7] 7.038 x 10° god Alfa (100%)
Torijum 231 ' Th 2552h Beta(100%)
Protoaktinijum 231 “pa 32760 god Alfa (100%)
Aktinijum 227 “TAc 21.77 god Alfa (1.4%). beta (98.6%)
Torijum 227 i 18.72 dana Alfa (100%)
Francijum 223 SFr 21.8 min Beta(100%)
Radijum 223 "PRa 11.44 dana Alfa (100%)
Radon 219 "PRn 396 s Alfa (100%)
Polonijum 215 Tpg 1.781 ms Alfa (100%)
Olovo 211 “Ph 36.1 mun Beta(100%)
Bizmut 211 B 2.14 min Alfa (99.7%). beta (0.3%)
Talijum 207 i 1 4.77 mun Beta(100%)
Olovo 207 Tpy stabilan

"EC — zahvat elektrona.

“IT — interni prelaz
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3. SEKULARNA RADIOAKTIVNA RAVNOTEZA

Radioizotopi se u radioaktivnim nizovima sukcesivno raspadaju sve dok se ne dobije
stabilni izotop. Postavlja se problem odredivanja aktivnosti pojedinih radionuklida, odnosno
broja atoma N, ukoliko su poznati period poluraspada Ty ili konstanta raspada A
posmatranog radionuklida [Forkapi¢, 2013].

Rodonacelnici prirodnih radioaktivnih nizova poseduju izuzetno duge periode
poluraspada, nekoliko redova veli¢ine duzih od perioda poluraspada njihovih potomaka sa
najduzim periodima poluraspada. Ova ¢injenica kao posledicu ima uspostavljanje sekularne
radioaktivne ravnoteze [Forkapic¢, 2013].

Sekularna radioaktivna ravnoteza podrazumeva postizanje priblizno jednake aktivnosti
jezgra pretka i jezgra potomka, ukoliko vazi pretpostavka:

T, »T,, (3.2)
pri ¢emu je T1 period poluraspada pretka, a T period poluraspada potomka.

U sluc¢aju kada je t = 0, samo jezgro predak (1) postoji, aktivnost jezgara potomka (2) se
povecava prema slede¢oj formuli:

A = /12N2 = AlNl(l - e_lzt) y (32)

gde je A1 kontanta raspada jezgra pretka, N1 broj jezgara pretka, 1. kontanta raspada jezgra
potomka, a N2 broj jezgara potomka.

Nakon 6 do 7 perioda poluraspada jezgra potomka aktivnosti oba radionuklida se mogu
smatrati pribli¢no jednakim, Sto predstavlja sekularnu radioaktivnu ravnotezZu:

AZNZ = /11N1 . (33)

Period poluraspada pretka se moze odrediti ukoliko je poznat period poluraspada potomka,
na osnovu jednakosti aktivnosti u radioaktivnom nizu [Forkapic¢, 2013]:

Ny Ny . Nn

(Tl/z)1 (Tl/z)z

(3.4)

Apsolutna, ukupna aktivnost je jednaka zbiru aktivnosti pretka i potomka i izrazava se kao
[Forkapi¢, 2013]:

Aror = 4Ny + ;N = 4N, (2 — e™2t) (3.5)
Prema tome, apsolutna aktivnost se povecava dva puta.

Na grafiku 1. dat je porast aktivnosti jezgra potomka u zavisnosti od proteklog vremena, u
ovom slucaju izrazenog na x osi u broju perioda poluraspada jezgra potomka. MoZe se videti
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da se sekularna radioaktivna ravnoteza uspostavlja nakon 6 do 7 perioda poluraspada jezgra
potomka.
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Grafik 1. Uspostavljanje sekularne radioaktivne ravnoteze

3.1. Primer sekularne radioaktivne ravnoteze

U zami§ljenom sistemu se nalaze uranijum 23U i njegov prvi potomak, torijum Z4Th.
Period poluraspada uranijuma 28U iznosi T2 = 4,47x10° godina, dok period poluraspada
torijuma 2%*Th iznosi T = 24,1 dan.

Neka dati sistem originalno sadrzi samo 2*®U, sa ukupnom aktivno$éu od oko 1 kBaq.
Nakon sedam perioda poluraspada jezgra potomka (torijuma 2**Th) T12 = 24,1 dan, odnosno
170 dana, posmatrani sistem ¢e sadrzati takode i torijum 234Th aktivnosti 1 kBg.

(3.6)

ATh—234NTh—234 = AU—238NU—238

S obzirom na to da je razlika izmedu perioda poluraspada ova dva radionuklida ogromna,
broj jezgara 2%U koji se raspao, a samim tim i aktivnost 23U ¢&e ostati prakti¢no
nepromenjeni.
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3.2. NaruSavanje ravnoteZe u radioaktivnim nizovima

Kada izotopni sistem, u ovom slucaju prirodni radioaktivni niz, nije izlagan spoljasnjim
uticajima, moze se smatrati zatvorenim. AKtivnosti svih radionuklida u nizu su iste, te je
moguce odrediti koncentraciju predaka preko izmerenih intenziteta y zraCenja bilo kog
potomka.

Sekularna radioaktivna ravnoteza se moze narusiti kada jezgra preci ili produkti njihovog
raspada udu u sistem ili ga napuste, odnosno kada sistem postane otvoren, tokom vremenskog
perioda uporedivim sa periodom poluraspada jezgra potomka i na udaljenosti uporedivoj sa
veli¢inom sistema. Glavni pocesi koji dovode do narusavanja radioaktivne ravnoteze izmedu
prirodnih radionuklida podeljeni su u tri glavne kategorije: gubitak uranijuma, povecavanje
koli¢ine uranijuma i sloZena interakcija izmedu ova dva procesa [Papadopoulos et al, 2013].

Kod ¢lanova niza sa dugim periodom poluraspada (torijuma #°Th i radijuma ?*°Ra u
uranijumovom nizu i protaktinijuma #!Pa u aktinijumovom nizu) moguée je da dode do
narusavanja ravnoteze usled geohemijskih procesa. ?°Ra se nalazi u svim mineralima,
rudama 1 ostalim uzorcima koji sadrZe uranijum. Ukoliko je uspostavljena sekularna
radioaktivna ravnoteza uranijuma 2*®U i radijuma ?°Ra, na 1g uranijuma dolazi 3.4x107 g
radijuma. Mada, radijum se u prirodnim geohemijskim procesima raspada i ispira iz minerala
i ruda urana, rastvara se u vodi, migrira i gradi sekundarne minerale, tako da je Cest slucaj da
se u uzorku nalazi manje ili viSe radijuma nego $to se poklapa sa njegovom radioaktivnom
ravnotezom sa uranijumom, pa time izmerena aktivnost radijuma i1 potomaka ovog
radioizotopa ne odrazava stvarni sadrZaj uranijuma 2*U u uzorku.

S obzirom na navedene moguce slucajeve, pre odredivanja koncentracije uranijuma u
uzorcima zemlje potrebno je proveriti da li je postignuta sekularna radioaktivna ravnotezZa,
odnosno da li je aktivnost ?Ra jednaka aktivnosti rodonacelnika uranijumovog niza 2%U
[Forkapi¢, 2013].

Stanje naruSenja radioaktivne ravnoteze je nestabilno stanje 1 vreme potrebno za ponovno
uspostavljanje radioaktivne ravnoteze zavisi od brzine raspada radionuklida. U cilju provere
prisustva radioaktivne ravnoteze u izotopnom sistemu, aktivnost jezgra pretka sa dugim
periodom poluraspada se dovodi u vezu sa jednim od njegovih potomaka sa znatno kra¢im
periodom poluraspada [Papadopoulos et al, 2013].

Ukoliko izotopni sistem opet postane zatvoren, do¢i ¢e do uspostavljanja radioaktivne
ravnoteZe u periodu jednakom pet ili Sest perioda poluraspada jezgra potomka. U suprotnom,
nece doci do ponovnog uspostavljanja sekularne radioaktivne ravnoteze [Papadopoulos et al,
2013].
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4. RADIOAKTIVNI GAS ?#Rn

4.1. Poreklo i karakteristike radona

Radon je plemeniti radioaktivni gas. Nema miris, kao ni ukus i bezbojan je. Inertan je gas,
isparljiv i hemijski nereaktivan. Najtezi je plemeniti gas u periodnom sistemu elemenata. S
obzirom na to da je gu$¢i od vazduha, zadrzava se najceSce na maloj visini, U prostorijama
gde je losa ventilacija, kao i u podrumima [CNSC, 2011]. Rastvorljiv je u vodi, gde se moze
naci kao posledica raspada radijuma prisutnog u okolnim stenama i zemljistu [Nikolov et al,

2012].

Radon ima 27 do sada poznatih izotopa. Izotopi ovog radionuklida nastaju prilikom
raspada izotopa radijuma iz uranijumovog, torijumovog niza i aktinijumovog niza. Na slici 4.

data je S$ema radioaktivnog raspada ??°Ra, odnosno 2%?Rn i njegovih potomaka.
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U uranijumovom nizu nastaje izotop radona 2?Rn a-raspadom radijuma ?*Ra. Period
poluraspada ovog radionuklida iznosi T2 = 3,824 dana [Stojkovi¢, 2015]. Iako postoji vise

Slika 4. Sema radioaktivnog raspada Ra-226. Potomci Rn-222.

izotopa radona, uobi¢ajeno je da se pod imenom “radon” podrazumeva radioizotop ?2?Rn.
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U torijumovom nizu nastaje izotop radona ?*°Rn, kratkoZiveéi radionuklid, ¢esto nazivan
“toron”. Period poluraspada torona iznosi T1, = 54,5 S.

U aktinijumovom nizu nastaje izotop radona 2'°Rn, koji se naziva “aktinon”. Zastupljenost
ovog radionuklida u prirodi je veoma niska, te je doprinos ?*°Rn zra¢enju zanemarljiv. Period
poluraspada aktinona iznosi T1 = 3,92 s.

Na slici 5. prikazan je radon kao najveci izvor jonizuju¢eg zracenja. Godi$nja efektivna
doza zraCenja poteklog od radona iznosi oko 1,6 mSv [Nikolov et al, 2012].

Medical Artificial including
exposure of weapons, Chernobyl
patients ;& Sellafield
Yo J—T4 0.3%

Natural
radioactivity
in soils

7.3% —._

Cosmic
radiation
8.6% -~

Radon
55.1%

Natural -
radioactivity
in food
6.5%

Thoron
8.7%

SOURCES OF RADIATION

Slika 5. Izvori zracenja

4.2. Raspad i produkti radona %?Rn

222Rn je alfa emiter. Radon se raspada na nekoliko kratkoZiveéih potomaka (polonijum
218pg, olovo 2¥Ph, bizmut 2Bi i polonijum 2*4Po) koji su i sami radioaktivni [Nikolov et al,
2012]. Pri transformaciji, jezgra emituju odgovarajuce jonizujuCe zraCenje: o Cestice, B
Cestice ili y zrake, ili kombinacije Cestica i zraka [Forkapi¢, 2013].

Alfa raspadom, radon ?22Rn se raspada na polonijum 2!8Po. Energija emitovane o &estice
iznosi 5,49 MeV. Atomi ovog metala se lepe za Cestice prasine, mogu se taloziti na povrsine,
npr. zidove prostorija ili unutrasnjost pluca, ukoliko sa njima dodu u kontakt. Period
poluraspada polonijuma #'8Po iznosi T = 3,05 minuta. Poput radona, ?®Po je o emiter i
raspada se na olovo 2Pb, uz emisiju a Gestice energije 6 MeV. Olovo 2*Pb je u Evrstom
stanju. Period poluraspada ovog radionuklida iznosi T1» = 26,8 minuta. Raspada se emisijom
B Cestice i y zraka na bizmut 2Bi. Bizmut #“Bi se takode nalazi u ¢vrstom stanju. Period
poluraspada 2'*Bi iznosi T1, = 19,8 minuta. Raspadom 2*Bi nastaje polonijum 2'*Po. Period
poluraspada '*Po iznosi T2 = 164 ms. 2}4Po se raspada emisijom o Gestice, Gija energija
iznosi 7,69 MeV, na olovo 2*°Pb [Forkapi¢, 2013].
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Pored toga $to se grupiSu u Klastere malih dijametara od 0,5 nm, Cesto se pripajaju
molekulima vode ili drugim molekulima u vazduhu dimenzija od 0,5 do 5 nm. U zavisnosti
od koncentracije jona u vazduhu i vlaznosti vazduha, moze do¢i do delimi¢ne neutralizacije
nepripojenih radonovih potomaka rekombinacijom sa negativnim jonima, ili pripajanjem
Cesticama aerosola pri ¢emu se formiraju pripojeni radonovi potomci (dijametra od 20 do 500
nm) [Stojkovié, 2015].

4.3. Zdravstveni aspekti izloZenosti radonu

Zbog svog kratkog perioda poluraspada, jezgra potomci radona emituju zracenje brze i
predstavljaju veéu pretnju po zdravlje od samog radona. Produkti raspada radona su
naelektrisane Cestice i lako se vezu sa Cesticama prasine. Ovako vezane Cestice (takode i one
slobodne) udisanjem lako dospevaju u pluéa. Polonijum 28Po i 2¥Po u najveéoj meri
doprinose riziku od Stetnog uticaja na organizam jer emituju alfa Cestice, koje imaju veéu
relativnu biolosku efikasnost (sposobnost da izazovu neku bioloSku promenu) od beta i gama
zracenja. Alfa zraCenje dovodi do iritacije i oSteCenja Celija plu¢a [CNSC, 2011]. Jezgra
potomci radona doprinose oko 60% od ukupne unutra$nje ckvivalentne doze izazvane
udahnutim radionuklidima [Galan L6pez et al, 2004].

222Ra je prepoznat kao uzrok radijacione Stete koji prouzrokuje pojavu kancerogenih
oboljenja plu¢a medu rudarima. Od 1970-ih godina javljalo se sve vise dokaza o Stetnom
uticaju radona i u ostalim zivotnim i radnim sredinama [Nikolov et al, 2012].

Epidemioloska ispitivanja su potpomogla ispitivanje rizika od kancerogenih oboljenja
plu¢a koja izazivaju radonovi potomci. Uvodenjem mera zastite, izlozenost radonovim
potomcima se znacajno smanjila. Na slikama 6. i 7. prikazan je pad doze zracenja
prouzrokovanog pomenutim radionuklidima [CNSC, 2011].

U Evropi, godiS$nja efektivna doza potekla iz svih izvora radijacije u Zivotnoj okolini je
procenjna na 3.3 mSv, od ¢ega doze u zatvorenom prostoru koje poticu od radona (??2Rn),
torona (*°Rn) i njihovih kratkoZive¢ih potomaka iznose 1.6 mSv. Ispitivanja nivoa radona u
zatvorenom prostoru u Evropskoj uniji pokazuju da je uzrok 20000 smrtnih slucajeva zbog
kancera pluca upravo radon, §to ¢ini 9% od svih uzroka pluénog kancera, kao i 2% od uzroka
kancera uopste unutar Evropske unije [Nikolov et al, 2012].

U radonskim banjama, radon 2?Rn koji se smatra kancerogenim u atmosferi rudnika,
mlinova i ostalih gradevina, koristi se u povisenim koli¢inama za namerno izlaganje dece i
odraslih u medicinske svrhe [Nikolov et al, 2012]. Ova paradoksalna situacija u velikoj meri
je uzrokovana nereSenim pitanjem uticaja niskih doza jonizujuceg zracenja na covecliji
organizam. Radon i njegovi produkti raspada koji su prisutni u zatvorenom okruzenju
banjskih objekata identifikovani su kao dodatni izvor radijacije kako za korisnike banja, tako
i za zaposlene [Nikolov et al, 2012].

Lekari, medicinske sestre i tehnicari, usluga u kupatilima, kao i radnici koji rade na
odrzavanju sistema mogu biti izloZzeni poviSenim koncentracijama radonovih potomaka
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tokom radnog vremena. Primecena su pogorSanja zdravlja radnika i stanovnika koji zive ili
rade u prostorijama sa loSom ventilacijom u radonskim banjama, kao S§to su povecana
ucestalost hromozomskih aberacija i pojava neuobicajenih ¢elija u uzorcima sputuma. Postoje
dokazi da je rizik izlaganja pacijenta radonskoj terapiji u obliku termalnih kupki manji od
godi$njeg izlaganja prirodnom zra¢enju. U slucaju terapije udisanjem ili ingestijom vode za
pice, rezultuju¢e doze mogu biti znacajno vise nego pri boravku u vodi, ali rizik kom su
pacijenti izloZeni je uglavnom relativno mali u odnosu na ukupnu godi$nju primljenu dozu.
Ukoliko dode do izlaganja u nepozeljnim uslovima kao §to je loSa ventilacija, rezultijuca
opasnost moze biti neprihvatljivo velika [Nikolov et al, 2012].

Figure 3: Average Radon Progeny Exposures from 1940 to 1970
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Slika 6. Prosecna izloZenost radonovim potomcima od 1940. do 1970. godine
Figure 4: Average Radon Progeny Exposures from 1970 to 2000
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Slika 7. Prosecna izloZenost radonovim potomcima od 1970. do 2000. godine
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4.4. Radon u vodi

Pojava radona u vodi je posledica ispiranja zemljista u kojem se raspadaju jezgra ?*°Ra.
Prolaskom podzemne vode kroz stene bogate radijumom dolazi do sakupljanja produkata
raspada radijuma, a medu njima i 2Rn. Nakon izbijanja podzemne vode na povrsinu, dolazi
do naglog pada koncentradije radona u vodi, usled njenog kontakta sa okolnim vazduhom, pri
¢emu radon moze lako da “pobegne” iz vode. Problem se javlja kada se ova voda bogata
radonom Koristi za pice, $to je uobic¢ajeno u nekim naseljenim mestima. Vreme koje protekne
od sakupljanja radona do konzumacije vode nije dovoljno da bi se izbegla opasnost po
zdravlje konzumenata. U cilju utvrdivanja bezbednosti vode za pice, od velike je vaznosti

vrsiti proveru koncentracije radona u vodama na izvoristima i javnim ¢esmama [Todorovi¢ et
al, 2014].

Udisanje 2*’Rn rastvorenog i emitovanog iz vode za pi¢e se smatra uzrokom 89%
kancerogenih oboljenja izazvanih radonom iz vode [Todorovi¢ et al, 2014].

Ingestija vode sa poviSenim sadrZzajem radona predstavlja preostalih 11% uzroka kancera
izazvanih ovim radionuklidom prisutnim u vodi. Radon i njegovi potomci, uneSeni na ovaj
nacin u telo, mogu izazvati kancer Zeluca i kancer debelog creva i jetre. Radon u vodi izaziva
oko 5% svih kancera izazvanih ovim radionuklidom, pri ¢emu mnogo veci uticaj vrsi radon
prisutan u zatvorenom prostoru koji potice iz zemljista i gradevinskih materijala.

Radon ima niske koncentracije aktivnosti u povrSinskim vodama zbog njegove
isparljivosti. Koncentracije aktivnosti radona u povrsinskim vodama iznose manje od 4 Bq I,
a koncentracije aktivnosti radona dosezu sve do 10* Bq It u podzemnim vodama [Stojkovié,
2015]. Prose¢na vrednost koncentracije radona u podzemnim vodama je 20 Bq I [Stojkovié,
2015], ali su moguée i varijacije od 3-80000 Bq I*. Znatne varijacije koncentracije aktivnosti
radona u podzemnim vodama su moguce i1 na malim podru¢jima kao posledica lokalnih
razlika u geologiji zemljista, to uti¢e na distribuciju radona. Cesto nije moguce
uspostavljanje konzistentne veze izmedu izmerenih koncentracija aktivnosti ?Rn u
podzemnim vodama i ?*Ra u podzemnim vodama ili stenovitom tlu u malom podrudju
[Stojkovi¢, 2015].

Rastvorljivost radona u vodi je relativno dobra i on moze da migrira sa podzemnom
vodom duz pukotina i raseda, u zavisnosti od brzine kretanja vode. Uticaj na migraciju
radona iz podzemnih voda na povr§inu zemlje vrSe: prisustvo 2?°Ra, 28U, litoloske
karakteristike podrucja, rasedi, pukotine i putanja cirkulisanja podzemne vode, prisustvo CO-
ili drugih rastvorenih gasova, temperatura 1 pritisak, hidrogeoloska svojstva stena (poroznost,
permeabilnost) [Stojkovié, 2015].

Najbitniji faktor koji utiCe na izvore i prenos radona u zemljiStu, stenama i vodama su
geoloSke karakteristike. Razli¢ita distribucija radionuklida u razlicitim geoloskim
formacijama je posledica promenljivih procesa taloZenja u sedimentnim stenama ili procesa
formiranja magmatskih i metamorfnih stena [Stojkovi¢, 2015]. Vrsta minerala bogatih
radijumom 1 uranijumom uti¢e na otpustanje radona iz stena i zemljista [Stojkovi¢, 2015].
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Frakcija ukupne koli¢ine radona generisane raspadom radijuma koja se oslobada iz zeml;jista i
dospeva u pore medija nazvana je koeficijent emanacije radona. Vrednosti ove veli¢ine krec¢u
se od 5 do 70 %. Srednja vrednost koeficijenta emanacije radona za zemljiSte iznosi 40 %, za
stene 5 %, za granit 6 — 33 %, gnajs 1 — 14 %, granodiorit 17 — 40 %. Koeficijenti emanacije
radona nekih minerala iznose: 0.46 — 1.04 % za cirkon, 0,29 — 4,17 % za monacit, 16,8 — 22,9
% za cerit, 0,3 — 0,76 za uranit, 1,34 — 22,5 % za torit [Todorovi¢ et al, 2015]. Povisene
koncentracije radona obi¢no se nalaze u podzemnim vodama koje dolaze u kontakt sa
granitnim stenama, glincima, gnajsom, Skrljcima, a cesto i1 krecnjakom, preSCarama i
laporcima [Stojkovi¢, 2015].

Radon je u najviS§im koncentracijama prisutan na podruc¢ju granitnih stena i Skriljaca sa
visokom koncentracijom uranijuma.

Najvise koncentracije radionuklida izmerene su u magmatskim stenama (granit).
Koncentracija radionuklida je pod uticajem hidrotermalnih, pneumatolitskih i drugih post-
magmatskih procesa koji dovode do sekundarnih izmena stena. Zbog ovakvih izmena,
radionuklidi su ¢esto prisutni u okolini tektonske zone [Todorovi¢ et al, 2015]. Primeéena je
povecana prisutnost radona u vodama upravo u okolini tektonskih zona, zbog migracije
radona kroz pukotine i prelome u zemlji [Stojkovi¢, 2015].

Bez obzira na to $to je 222Rn potomak 2?°Ra i 238U, analize voda u Srbiji ukazuju na visoke
sadrzaje 222Rn, ali ne i visoke koncentracije ?°Ra u 28U i obrnuto, $to navodi na to da se
korelacija izmedu koncentracija ovih radionuklida ne moze uspostaviti [Todorovi¢ et al,
2015]. Jedan od razloga za ovakve nalaze je taj §to su 2?°Ra i 28U mnogo manje rastvorljivi u
podzemnim vodama od ?2?Rn.

Primera radi, u istrazivanju sprovedenom 2015. godine, na izvoru Cerska Slatina, izmerena
je najvisa koncenracija aktivnosti 22Rn u Srbiji i kreée se od 350 do 3600 Bq 17, dok je
sadrzaj 2?°Ra konstantan i iznosi ~ 0,7 Bq I}, a sadrzaj °8U je nizak [Stojkovi¢, 2015].

222Rn u podzemnoj vodi predstavlja znacajan indikator njenog porekla sa hidrogeoloskog
aspekta, s obzirom na to da vode sa visokim koncentracijama 222Rn uglavnom imaju visoku
mineralizaciju, kao i povecanu koncentraciju CO2 u odnosu na podzemne vode u okolini. S
obzirom na to da #Rn moze sluziti kao indikator zemljotresa, prac¢enje 22Rn u podzemnim
vodama se vr$i 1 prilikom istazivanja rudnika i mineralnih nalaziSta ruda (ukoliko dode do
otvaranja veéih pukotina u stenama kao posledice povecanja pritiska, sadrzaj 222Rn u
podzemnoj vodi ¢e naglo porasti) [Todorovi¢ et al, 2015].

4.4.1. Radon u termalnim banjama

Linearna veza visokih doza i prouzrokovanih kancerogenih oboljenja se ne moze primeniti
1 u slucaju niskih doza, te istrazivanja pokazuju da izlaganje niskim dozama zraenja moze
dovesti do pozitivnih uticaja na mehanizme DNK reparacije i detoksikacije, imuni sistem i
njegov odgovor na razvoj kancerogenih c¢elija. Radonske banje su brojne u Evropi

20



(Nemackoj, Austriji, Madarskoj, Rumuniji, Ceskoj, Sloveniji itd.). Poznate radonske banje u
Srbiji su Sokobanja, Banja Badanja i Niska Banja [Stojkovi¢, 2015].

Najbrojnija ispitivanja koncentracije radona u vodama u nasoj zemlji vrSena su u NiSkoj
Banji. Prema istrazivanjima, NiSka Banja se smatra oblas¢u sa visokom prirodnom
radioaktivnos¢u. IzvrSeno preliminarno istrazivanje radona u zatvorenim prostorijama
pokazuje da koncentracije aktivnosti ovog gasa iznose od 63.7 do 1300 kBgq m=. Visok
sadrzaj radona izmeren je i na izvoru “Skolska ¢esma” (slika 8.) i iznosi 648(38) Bq I"%. Doslo
se do zakljucka da ocekivana godiSnja efektivna doza moze prekoraciti i 50 mSv za
medicinsko osoblje koje radi pored bazena sa termalnom vodom [Nikolov et al, 2012].

Razlog postojanja povisene koncentracije radona u Niskoj Banji su geoloske i
hidrogeoloske karakteristike podru¢ja na kom se nalazi. Oko termalne vode izvorista
“Skolska Gesma” se formira travertin (bigar), kao posledica gubljenja CO2 iz rastvora
C2H2Ca0s (kalcijum-bikarbonat). Debljina sloja iznosi 25 m, a sadrzaj radijuma je 470(40)
Bg kg! [Nikolov et al, 2012]. U litoloskom smislu, izvoriste je locirano i U neogenskom
basenu debljine ~ 500 n. Ispod ovih sedimenata se nalaze mezozojski kre¢njaci, dolomiti,
dolomiti¢ni kre¢njaci i klastilni karvonatni sedimenti [Stojkovi¢, 2015]. Premski i karbonatni
pescari, konglomerati, alveroliti i $krilji su raspostranjeni na Sirem podruéju Niske Banje, kao
i debonski Skriljci, konglomerati, alveroliti, pescari 1 kre¢njacke stene. Po hemijskom sastavu,
termalne vode NiSke Banje su malo mineralizovane, elektroprovodljivost je u opsegu 540 -
571 mS cm™ [Stojkovié, 2015].

U istrazenom podrucju postoje brojni rasedi 1 pukotine, najvazniji za cirkulaciju
podzemnih voda. Dolazi do meSanja hladnih i termalnih voda. Zbog duboke cirkulacije
omoguceno je grejanje vode, a na putu do povrsine se ohladi zahvaljujuéi prilivu hladnije
vode iz krasa. Subtermalni ili termalni izvori mogu dobiti radon od radijuma adsorbovanog
na plitkim depozitima gvozde(Il) hidroksida koji su nastali interakcijom dubokih anoksi¢nih
voda sa mladom kraskom vodom bogatom Kiseonikom. NajviSa temperatura zabeleZena je na
izvoru “Glavno vrelo” i iznosi 39,6 °C. Najniza temperatura je na izvoru “Skolska ¢esma” i
iznosi 21 °C [Nikolov et al, 2012].
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Slika 8. Vrelo “Skolska cesma” u Niskoj Banji

22



5. RADIOIZOTOP ?*Ra

Radijum je prirodni radioaktivni element koji se nalazi u zemljiStu i stenama Zemljine
kore. Radijum, u obliku radijum hlorida otkrili su Marija i Pjer Kiri 1898. godine. Izdvojili su
ovo jedinjenje radijuma iz uraninita i objavili otkri¢e u Francuskoj akademiji nauka pet dana
posle. Marija Kiri i Andre-Lui Debiern su izolovali radijum u elementarnom obliku
elektrolizom radijum hlorida 1911. godine.

5.1. Poreklo i karakteristike radijuma

Radijum (Ra) je element druge grupe periodnog sistema elemenata, grupe zemnoalkalnih
metala. Cisti radijum je srebrnasto-bele boje, ali lako reaguje sa azotom pri izlaganju
vazduhu, te se formira crni povrSinski sloj radijum nitrita (RazN2) (slika 9.). U prirodi,
radijum se moze naci u rudama uranijuma i (u manjim koli¢inama) torijuma u tragovima — 1
gram po toni rude uranijuma.

Radijum nije neophodan element za Zive organizme, a moze imati Stetan uticaj na zdravlje
kada se koristi u biohemijskim procesima zbog svoje radioaktivnosti i hemijske reaktivnosti.
Trenutno, osim njegove upotrebe u nuklearnoj medicini. radijum nema komercijalne
aplikacije. Ranije, radijum je kori$¢en kao radioaktivni izvor radioluminescentnih uredaja, a
takode 1 u nadrilekarstvu zbog navodnih isceliteljskih moc¢i. Danas su ovakve primene
radijuma potisnute zbog nepovoljnog jonizujuceg dejstva.

Slika 9. Radijum

Svi izotopi radijuma su izrazito reaktivni i radioaktivni. Do sada ih je otkriveno 33. Izotopi
ovog radionuklida nastaju u uranijumovom, torijumovom i aktinijumovom nizu. Cetiri
izotopa radijuma nastaju u prirodnim radioaktivnim nizovima: ?°Ra, ?**Ra, *°Ra i ***Ra.

Radijum ?2Ra nastaje u aktinijumovom (**U) nizu. Period poluraspada ovog radionuklida
iznosi Ty = 11,4 dana.
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Radijum ?%*Ra je deo torijumovog (?*2Th) niza. Ima period poluraspada T12 = 3,64 dana.

Radijum ?®Ra, kao i ?**Ra, deo je torijumovog (**?Th) niza. Period poluraspada ovog
radionuklida iznosi T2 = 5,75 godina.

Najstabilniji izotop radijuma je ??°Ra. Deo je uranijumovog (**8U) niza i nastaje raspadom
uranijuma 2%U. ?Ra ima period poluraspada T1> = 1600(7) god. i raspada se na radioaktivni
gas radon 2?’Rn. Prilikom raspada radijuma dolazi do jonizacije koja moze da pobudi
fluorescentna jedinjenja i prouzrokuje radioluminescenciju.

5.2. Raspad i produkti radijuma ?**Ra

Radijum ??°Ra je alfa i gama emiter. Alfa raspadom, ?°Ra se raspada na izotop radona
222Rn. Sema raspada 2*’Ra data je na slici 10. Verovatnoc¢a emisije alfa Gestice iznosi 94,3 %.
Verovatnoca za emisiju gama zraka je znacajno niza [L’Annunziata, 2012].

Radijum %?Ra se moze odrediti direktno iz gama linije od 0,186 keV (prikazane na slici
10.), mada zbog niske verovatnoCe emisije gama zraka, Cesto Se pristupa indirektnom
odredivanju.

Indirektno, 2°Ra se metodama gama spektrometrije odreduje preko potomaka sa kojima je
uspostavljena sekularna radioaktivna ravnoteza:

214Bj (609,32 keV, 1120,28 keV i 1764,51 keV)

214pph (295,22 keV i 351,99 keV) [L’Annunziata, 2012].

116 4

o, 4.591 MeV
5.7%

o, 4.77 MeV
94.3%

.
.

v, 0.186 MeV

C0/ <
(35% =) = 2R,

Slika 10. Sema raspada radijuma Ra-226
Zbhog emisije a Cestica, kao i B Cestica koje emituju njegovi potomci i y zraka koji prate

skoro sve emisije Gestica, prirodni radijum (koga u najvecéoj koli¢ini &ini ??°Ra) ima visu
temperaturu od svog okruzenja.
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5.3. Radijum ?*Ra u vodi

U prirodnim uslovima, radijum dospeva u podzemne vode iz stena u kojima se nalazi ovaj
element. Sve stene sadrze radijum u malim koli¢inama. Radijum se lako rastvara u
podzemnim vodama kada su nivoi pH vode niski. Uopste, povrsinska voda ima niske sadrzaje
radijuma; medutim, duboki vodonosni slojevi odakle se dobija voda za pi¢e ponekad sadrze
radijum iznad regulatornih standarda.

Podzemna voda, dok tece kroz pukotine stenovitih slojeva, rastvara minerale. Ukoliko
stene sadrze znacajnu koli¢inu radijuma, a voda se kreée dovoljno sporo, kupi¢e vece
koli¢ine radijuma.

Vecina vodonosnika ne sadrzi znacajne koli¢ine radijuma. Medutim, radijum je pronaden
u nekim privatnim i javnim bunarima. U vodi za pi¢e nema miris, boju, ni ukus. Neposredni
zdravstveni rizici od vode za piée koji sadrze niske nivoe radioaktvnosti su mali, ali ukoliko
se ovakva voda konzumira tokom zivota, zdravstveni rizici su povecani.

Sa poveéanjem dubine izvorista, koncentracija 2°Ra u vodi raste.

Radijum se u prirodi nalazi i kao posledica odredenih ljudskih aktivnosti kao Sto su
nanosenje vode, tokom oluja, prisutne zbog rudarskih iskopavanja, ispustanja industrijskog i
medicinskog otpada, detonacije nuklearnog oruzja ili slu¢ajno ispustanje iz nuklearnih
elektrana.

Radijum se u ljudsko telo unosi hranom i vodom u kojoj je ovaj radionuklid prisutan.
Opasnost od ??°Ra se ogleda u njegovoj osobini da se nakuplja u kostima i mokraé¢noj besici,
gde se raspada i izlaZe organizam jonizuju¢em zracenju.
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6. MERNE METODE ZA MERENJE #?Rn U VODI

6.1. Te¢na scintilaciona spektroskopija (LSC)

Liquid Scintillation Counting (LSC) uredaji se prevashodno koriste za odredivanje o i B
aktivnosti uzoraka. Pored toga, moguce ih je upotrebiti i za detekciju y emitera, radionuklida
koji emituju X zrake, neutrone, kao i Augerove i konverzione elektrone. Efikasnost tecnog
scintilacionog brojaca za a Cestice iznosi gotovo 100%, dok je efikasnost detekcije ovih
detektora za B Cestice manja, i opada sa smanjenjem energije  Cestica. Delovi brojaca su:
scintilator, fotomultiplikator i elektronski uredaj za pojacavanje i obradu impulsa.

Pojavu scintilacija u organskim jedinjenjima pod uticajem zracenja otkrio je H.P. Kalman,
nemacki fizi€ar 1937. godine.

Kao posledica deekscitacije organskih molekula, emituje se fluorescentna svetlost koja
moze biti konvertovana pomocu fotomultiplikatorske cevi u elektriéne impulse. Uvedeni su
koincidentni te¢ni scintilacioni brojaci sa dve fotomultiplikatorske cevi. Fotomultiplikatorske
cevu su postavljene naspramno i detektuju lavinu fotona, a koincidentna elektronika
omogucava detekciju impulsa ukoliko obe cevi istovremeno registruju tok fotona (unutar
opsega od 20 ns). Koris¢enje dva PMT-a umanjuje uticaj Suma i pozadinskog zradenja za
skoro red veli¢ine u odnosu na detektore sa jednom fotomultiplikatorskom cevi. Jo§ jedna
prednost detektora sa dva PMT-a je povecana rezolucija spektara.

6.1.1. Karakteristike scintilatora

Dobrim scintilatorom se smatra onaj koji ima moguénost konvertovanja Sto veceg dela
energije upadnog zracenja u promptnu fluorescenciju sa §to manjim udelom odloZene
fluorescencije i fosforescencije.

Scintilaciona efikasnost predstavlja deo energije jonizujuéeg zracenja koji se konvertovao
u vidljivu svetlost (fluorescenciju). Zavisi od vrste i energije jonizujuceg zracenja. Necistoce
u scintilatorima doprinose relaksacijama neradijativnim putem, kao Sto su pretvaranje
energije pobude u toplotu ili kroz vibracije reSetke. Relaksacije neradijativnim putem su
konkurentni procesi scintilacijama.

Scintilaciona efikasnost ili konverzija S, definisana je kao odnos izmedu energije koju

e . T . . dE\ . .,
Cestica izgubi po jedinici puta na izracenu svetlost (fluorescenciju) (5) 1 odgovarajuce
Sv

X

. . . . .- dE
izgubljene energije na jonizaciju (d—)_ :
jon

(&)
dx/ sy

() jon
dx/ jon

(6.1)
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Pod pretpostavkom da velika gustina jonizacije duz putanje Cestice dovodi do prigusenja
zbog pogodenih molekula, i samim tim redukuje scintilacionu efikasnost, Birks je dosao do
relacije:

(&)
dx jon

(Z‘i)sv - W (6.2)

dx
gde je: B — gustina jonizovanih molekula;
k — frakcija jonizovanih molekula koji ¢e dovesti do prigusenja;

kB — parametar koji moze biti podesen kako bi odgovarao eksperimentalnim
podacima za dati scintilator.

U sluc¢aju da se ekscitacije u LSC koktelu odvijaju preko brzih elektrona, (Z—i) ~jemalo
jon

za velike vrednosti energija E, Biksova formula predvida da ¢e rastuéi svetlosni prinos po
jedinici izgubljene energije biti konstantan, tj. rezim Ce biti linearan:

E,, = SE . (6.3)

oy d . o Ce . .. .
Za alfa Cestice (5) je veliko 1 duz putanje Cestice dolazi do saturacije, te Biksova
jon

formula dobija oblik:

(&) =m (6.4)

Prolaskom naelektrisane &estice, kristal-scintilator se zapali. Posle 10? s, emitovana
svetlost dostize maksimalnu vrednost. Nakon vremena t koje je duze od to (1072 s), emisija
svetlosti opada po eksponencijalnom zakonu:

J@) = Joe 7, (6.5)
gde je: 7 — srednji ili prose¢ni Zivot pobudenih stanja u atomu scintilatora (vreme gorenja);

J(t) — broj fotona emitovanih u trenutku t. U slucaju da je vreme t krace, krace je i
vremensko razlaganje scintilacionog brojaca.

27



6.1.2. VVrste scintilatora

Scintilatori se dele na neorganske, organske i gasovite.
Neorganski scintilatori

Neorganski scintilatori su monokristali odredenih organskih jedinjenja i alkalnih metala
(alkalnih jodida), u kojima su prisutne male koncentracije necisto¢a. Danas su u upotrebi
najzastupljeniji: Nal(Tl), CslI(TI), Cal(Na), Lil(Eu) i CaF2(Eu). U zagradama su naznaceni
elementi necistoca prisutnih u scintilatorina, koji imaju ulogu aktivatora, tj. luminescentnih
centara. Koncentracija aktivatora je mala (npr. udeo talijuma u Nal(TI1) iznosi 10 po molu),
ali dovoljna da omogu¢i pojavu luminescencije u kristalu prelazima u ovim atomima.
Luminescencija je posledica prelaza (deckscitacije elektrona) izmedu diskretnih energetskih
nivoa (koje formiraju aktivatori) u zabranjenoj zoni. Najve¢i deo energije jonizujuceg
zracenja se preda kristalnoj resetki, dok se samo mali deo prenosi atomima necisto¢a (npr.
kod Nal(Tl) 12 % upadne enerije prouzrokuje luminescenciju u talijumu). Monokristali
scintilatora imaju veliku gustinu i visok svetlosni prinos koji garantuju visoku detekcionu
efikasnost, pri ¢emu je odziv za elektrone i y zrake linearan u visokom opsegu energija.
Vreme gorenja neorganskih kristala (~ 1 ps) je dugo u poredenju sa vremenom gorenja
organskih kristala (~ 10 ns).

Gasoviti scintilatori

Gasoviti scintilatori su smeSe plemenitih gasova. Scintilacije kod gasovitih scintilatora su
rezultat atomskih prelaza u plemenitim gasovima. S obzirom na to da je emitovana svetlost iz
UV oblasti, dodaju im se gasovi (npr. azot) koji pomeraju spektar emitovanog zracenja.
Vreme raspada im je jako kratko, efikasnost za y detekciju veoma mala, te se koriste za
detekciju teskih Cestica, a Cestica, fisionih fragmenata 1 teskih jona.

Organski scintilatori

Organski scintilatori su aromati¢na organska jedinjenja. Odgovor organskih scintilatora na
teZe Cestice je manji u odnosu na elektrone jednakih energija, i o¢igledno nije linearan za teZe
Cestice.

1. Cisti organski scintilatori su monokristali organskih jedinjenja. Najées¢e su u
upotrebi antracen i trans-stilben. Povecanje luminescencije ne zahteva prisustvo molekula
aktivatora (neCistoca). Najvecu efikasnost konverzije od svih organskih scintilatora ima
antracen od oko 4,2 %. Efikasnost konverzije trans-stilbena iznosi oko 2,8 %. VVreme gorenja
organskih kristala je kratko, za antracen oko 30 ns, za trans-stilben od 4 do 8 ns. Pogodni su
za detekciju naelektrisanih Cestica i brzih neutrona preko uzmaknutog protona. Pored toga,
Cisti organski scintilatori su osetljivi i na y zrake, ali im je energetska rezolucija losija.

2. Plasti¢ni organski scintilatori su ¢vrsti rastvori organskih scintilatora u organskim
tecnostima. Poseduju svojstva sli¢na te¢nim organskim scintilatorima, s prednos$cu da ih nije
potrebno stavljati u viale i mogucnost da se prave u raznim oblicima i merama u zavisnosti od
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potrebe eksperimenta. Koriste se za detekciju a, B Cestica, y zraka i brzih neutrona. Svetlosni
prinos im je manji nego kod antracena i iznosi oko 3%, vreme gorenja je kratko (2 — 3 ns), a
talasne duzine maksimalnog emitovanog intenziteta iznose od 350 do 450 nm.

3. Tecni organski scintilatori se dobijaju rastvaranjem primarnih organskih scintilatora
u odgovaraju¢im rastvara¢ima (uz moguce dodavanje wavelength shitfter-a, tj. sekundarnih
rastvorenih scintilatora koji pomeraju emitovani spektar radi boljeg poklapanja sa spektrom
fotomultiplikatorske cevi). Veoma je bitan efikasan prenos energije od molekula rastvaraca
do rastvorenog scintilatora. Tecni organski scintilatori treba da se ¢uvaju u zatvorenim
bocama jer ¢e kiseonik, ukoliko je prisutan u ovim scintilatorima, delovati kao prigusivac
(quencher) i moze dovesti do znacajne redukcije efikasnosti fluorescencije. Nemaju ¢vrstu
reSetku, te su otporniji na intenzivnu radijaciju (¢ak do 10° Gy) od &vrstih i plasti¢nih
scintilatora. Cesto se koriste u eksperimentima koji zahtevaju detektore velikih zapremina,
dimenzija i do nekoliko metara. S obzirom na to da je obezbedena 4w geometrija, efikasnost
detekcije emitovanih Cestica od strane radionuklida rastvorenih u ovim scintilatorima moze
iznositi skoro 100 %. Dobri su za merenja aktivnosti niskoenergetskih p emitera kao §to su
14C i 3H, za detekciju kosmickih zraka i snimanje neutrona energija reda MeV.

Idealan scintilacioni materijal trebalo bi da poseduje naredne osobine:

1. Scintilator mora biti pogodan za interakciju sa nuklearnim zraenjem i1 mora
posedovati moguénost konverzije kinetiCke energije naelektrisanih Cestica u detektabilnu
svetlost sa visokom efikasno$c¢u konverzije i visokim prinosom fotona.

2. Konverzija treba da bude linearna — svetlosni prinos bi trebalo da bude proporcionalan
predatoj energiji upadnog zrac¢enja u §to Sirem energetskom opsegu.

3. Medijum bi trebalo da bude transparentan za talasne duzine sopstvene emitovane
svetlosti.

4. Vreme raspada indukovane luminescencije treba da bude kratko kako bi moglo doc¢i
do generisanja brzih impulsa.

5. Materijal odli¢nih optickih karakteristika bi trebalo da u praksi bude i dovoljnih
dimenzija kako bi posluzio kao detektor.

6. Indeks refrakcije materijala bi trebalo da bude priblizno onome kod stakla (~ 1.5) da
bi efikasno prenosSenje scintilacije u fotomultiplikatorima bilo omoguceno. Pored toga, radi
poboljsanja transformacije svetlosti u elektricne impulse, scintilacioni spektar mora
odgovarati maksimumu spektralne osetljivosti fotokatode fotomultiplikatorske cevi.

7. Scintilator mora imati dovoljnu rastvorljivost.
8. Scintilator treba da bude $to manje osetljiv na prisustvo supstanci prigusivaca.

Ni jedan materijal nema istovremeno sve navedene osobine. Scintilatori se biraju tako da u
najvecoj meri zadovolje zahteve merenja. U upotrebi su najceS¢e neorganski kristali alkalnih
halogenida (uglavnom Nal, jer ima najvecu efikasnost svetlosne konverzije — 28 %), imaju
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najveci svetlosni prinos, dobru linearnost odziva, ali ¢esto im je odziv spor; 1 organski tecni
ili plasti¢ni scintilatori — imaju brzi, ali slabiji prinos svetlosti.

Zbog bolje energetske rezolucije, za spektroskopiju a zracenja danas su ¢eS¢e u upotrebi
poluprovodnicki nego scintilacioni detektori. Organski 1 plasti¢ni scintilatori se uglavnom
koriste za detekciju B Cestica, ali se zbog loSe energetske rezolucije upotrebljavaju kao
brojaci. Brzina brojanja scintilacionih detektora je mnogo veca nego kog gasnih zbog kratkog
vremena trajanja svetlosnog impulsa (107 do 10° s) posle detekcije Gestice. Zradenje u
scintilacionim detektorima prolazi kroz vecu gustinu materijala. Ova ¢injenica uzrokuje
efikasnost scintilacionih detektora koja je nekoliko redova veli¢ine veéa od gasnih detektora.
Scintilacioni detektori imaju Siroku primenu u detekciji i spektroskopiji y zracenja.
Najpogodniji scintilator je Nal(TI).

Vreme luminscencije tecnih i plasti¢nih scintilatora je kratko (omoguéava detekciju veoma
velikog broja brzih sukcesivnih dogadaja), te im je vremenska rezolucija veoma dobra.
VVeoma su pogodni za B spektroskopiju, dok se rede koriste u y spektroskopiji.

6.1.3. Scintilacioni procesi u organskim scintilatorima

Radioaktivni uzorak, prethodno rastvoren u organskom rastvaracu ili u vodi, se stavlja u
staklene ili plasti¢ne bocice u koje se dodaje scintilacioni koktel. Dobija se homogeni rastvor
za merenje. Uglavnom, u scintilacionom koktelu se nalazi rastvara¢ u kome je rastvoreno
organsko jedinjenje u koncentraciji od 2 do 10 g I%.

Interakcija jonizujuceg zracenja sa te¢nim scintilatorima

Prolaskom kroz materjal, jonizujuce zracenje stvara jonske parove, pobudene molekule,
slobodne radikale, sekundarne Cestice, i povecava energiju molekula (vibracionu, rotacionu i
kineti¢ku). Naposletku, emisija fotona iz scintilacionog rastvora zavisi od konkurentnih
reakcija kao Sto su neutralizacija, dekompozicija, reakcije slobodnih radikala, emisija X-
zraka, fluorescencija, fosforescencija, neradijaciona deaktivacija itd.

Alfa Cestice stvaraju visku koncentraciju jona u materijalu kroz koji se krecu, imaju
neuniformnu i, u odnosu na elektrone, visoku specifi¢nu jonizaciju (sem na samom kraju
putanje gde jonizacija naglo raste i za o i za B Cestice). Energija alfa Cestice emitovane U o
raspadu je u opsegu od 2 do 8 MeV. U interakcijama sa organkskim molekulima u
scintilacionom koktelu se emituje u proseku 1 foton po keV energije raspada.

Prolaskom kroz scintilacioni koktel, a Cestice stvaraju 1/10 dela intenziteta scintilacija po
jedinici svoje energije u odnosu na B Cestice. Iz navedenog razloga, o Cestice koje imaju
monoenergetski spektar, stvori¢e jedan pik ¢iji bi maksimum odgovarao 1/10 njene energije,
te detekcijom 5 MeV a Cestice u koktelu, uocava se pik na 500 keV.
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Energetski transfer u te€nim scintilatorima

S obzirom na to da vec¢ina aromati¢nih rastvaraca nisu dobri scintilatori, potrebno je
obezbediti efikasan transfer energije od pobudenih molekula rastvaraca do molekula
rastvorenog scintilatora.

Primarni transfer energije se deSava medu molekulima rastvaraca.

Pri sekundarnom transferu, energija se prenosi sa molekula rastvaraca do molekula
rastvorenog scintilatora. Sekundarni transfer je neradijativan proces. Brzina energetskog
transfera k je izrazena kao:

K = 11(5)6 , (6.6)

o \Ro
gde je: R — rastojanje donora i akceptora;

Ro — kriti¢no rastojanje transfera, tj. rastojanje izmedu donorskog i akceptorskog
molekula na kom je verovatnoca transfera jednaka verovatno¢i svih drugih mogucih
procesa pri kojima bi donor otpustio energiju (radijativna emisija, priguSenje,
neradijaciona deaktivacija itd.);

70 — vreme radijativnog raspada molekula donora.

Ro se dobija iz izraza:

9000 In 10K?

6 _
R =
0 128 T5n4N 4

o Fo(@ea(@) (6.7)
gde je: K — faktor orijentacije;
— indeks refrakcije rastvaraca;
Na — Avogadrov broj;
F,(v) — spektralna distribucija fluorescentne emisije molekula donora;
€,(7) — molarni ekstinkcioni koeficijent za molekul-akceptor.
Fluorescencija

Fluorescencija u organskim scintilatorima je rezultat prelaza izmedu energetskih nivoa u
molekulu.

Nakon §to apsorbuju energiju, elektroni se ekscituju do viSih energetskih stanja. Razlika
izmedu energetskih nivoa u vidu vibracionih stanja molekula iznosi oko 0,15 keV. Tokom
apsorpcije energije, elektroni se ekcituju, nakon ¢ega se desava deekscitacija (u vremenskom
intervalu od ~ 1 ps) neradijacionom internom konverzijom (proces u kom ne dolazi do
emisije fotona). Interna konverzija i emisija fotona predstavljaju konkurentne procese
deekscitacija. S obzirom na to da se deo energije pobude trosi na prelaze izmedu vibracionih
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nivoa pobudenog elektronskog stanja, opseg talasnh duzina emitovane svetlosti je pomeren u
odnosu na opseg talasnih duzina apsorbovane svetlosti. Emisioni i apsorpcioni spektar nekog
organskog molekula se malo poklapaju, te je samoapsorpcija emitovane fluorescentne
svetlosti mala (slika 11.). Talasne duzine emitovane svetlosti su manje u odnosu na talasne
duzine apsorbovane svetlosti, te ¢e emitovana svetlost izbe¢i apsorpciju od strane koktela i
izneti informaciju o odigranoj interakciji.

Scintilacioni proces u koktelima

U bocicu (vial) smesSteni su ispitivani radioaktivni materijal i scintilacioni koktel koji se
sastoji od rastvaraca (S) i scintilatora koji emituje fluorescentnu svetlost (F). Ekscitaciju
molekula fluora prati deekscitacija, pri kojoj se emituje UV ili vidljiva (plava) svetlost (slika
12.) talasnih duzina u opsegu od 375 do 430 nm (F* — F + hv). Scintilacioni koktel i zid
viala su transparentni za svetlost ovih talasnih duzina. Nastali fotoni dolaze do
fotomultiplikatorske cevi. Intenzitet emitovane svetlosti je proporcionalan energiji koju
naelektrisana Cestica preda detektoru. Izlazni signal iz fotomultiplikatora je proporcionalan
intenzitetu svetlosti. Na slici 12. naznacene su i interferencije hemijskog i obojenog
prigusenja (“chemical” i “color quenching”) opisanog procesa.

Absorption Absorption
or
emission

. isslon
intensity Emissio

Wavelength §  ———
—at—  Photon energqy Ap

Slika 11. Apsorpcioni i emisioni spektar organskih molekula

Intenzitet svetlosti koju emituje molekul scintilatora srazmeran je energiji radioaktivnog
raspada. Broj impulsa po jedinici vremena je srazmeran broju raspada po jedinici vremena, tj.
radioaktivnosti uzorka.

Radionuclide —B— Solvent — Scintillator ﬂ.

Chemical
and lonization Color
Quenching Quenching

Slika 12. Sema osnosvnog procesa u tecnom scintilatoru
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6.1.4. Komponente LSC koktela

Rastvaraci

Rastvaraci koji se koriste u LSC koktelu, jer imaju veliku gustinu n-elektrona su: benzen,
toulen, ksilen 1 pseudokumen. Nepovoljne osobine klasi¢nih rastvaraca kao Sto su zapaljivot,
toksi¢nost, miris, prodiranje kroz plastiku, visok pritisak pare itd. imali su doprinos u razvoju
novih, “bezbednijih” rastvaraca: di-izopropilnaftalen (DIN), fenilksililetan (PXE),
dodecilbenzen (LAB).

Udeo rastvaraca u LSC koktelu iznosi od 60 do 99 % od ukupne zapremine koktela.
Scintilatori

LSC kokteli sadrZe jedan ili dva scintilatora. Primarni scintilatori vrSe inicijalnu izmenu
energije, ali se talasna duzina emitovane svetlosti ne poklapa sa optimalnom talasnom
duzinom detekcije u fotompultiplikatorskoj cevi. Kako bi se emitovana talasna duZzina
pomerila na onu koja odgovara cevi fotomultiplikatora, koriste se sekundarni scintilatori.

Udeo scintilatora u LSC koktelu iznosi od 0,3 do 1 % zapremine koktela. Koncentracije
sekundarnih scintilatora su obi¢no oko 1 % koncentracije primarnog scintilatora.

Povrsinski molekuli

Kori$¢enje aromati¢nih organskih rastvaraca obezbeduje najefikasniji energetski transfer.
Radionuklidi prisutni u vodenoj sredini se ne meSaju sa aromatinim rastvaraima, te se
koriste deterdZenti koji formiraju mikroemulziju i na taj na¢in dovode vodenu fazu u bliski
kontakt sa organskom fazom. Bliski kontakt vodene i organske faze omogucuje efikasan
energetski transfer i uspesno kvantitativno i kvalitativno merenje radionuklida u vodenim
rastvaracima.

6.1.5. Fotomultiplikatori

Odreden broj fotona dospeva na fotokatodu fotomultiplikatorske cevi. Nakon udara, ovi
fotoni izbacuju elektrone iz cevi PMT-a. Nakon elektronsko-opti¢kog fokusiranja, stvoreni
mlaz elektrona dolazi do sistema dinoda koji ga, putem rastuceg elektri¢énog polja, pojacava i
do nekoliko redova veli¢ina. Izlazni impuls se Salje na ulaz elektronskog pojacavaca koji vrsi
pojacavanje, a zatim brojanje ili analizu obradenog impulsa. Na slici 13. prikazana je Sema
fotomultiplikatorske cevi.
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Slika 13. Sema fotomultiplikatorske cevi

6.1.6. Procesi koji ometaju LSC detekciju

U procese koji ometaju LSC detekciju spadaju:
Pozadinsko zracenje

Pozadinsko zracenje (“background”) predstavlja odbroje koji poti¢u od spoljasnjih izvora
(kosmicko zraenje, zracCenje iz okoline), kao 1 od samog detektora i fotomultiplikatora. Pri
svakom merenju aktivnosti uzorka, potrebno je oduzeti odbroj background-a. Odbroj
background-a se dobija dovoljno dugim merenjem blank-a, odnosno bocice u kojoj se nalazi
scintilacioni koktel sa svim ostalim ¢iniocima Koji se koriste u priremi uzorka, sem
radionuklida koji se ispituje. Noviji detektori imaju moguénost memorisanja, pozivanja i
oduzimanja spektra pozadinskog zracenja od odbroja uzoraka prilikom merenja.

Umanjivanje, ili potpuno odstranjenje uticaja pozadinskog zracenja moguce je uciniti
pomocu koincidentnih kola, pasivne zastite, kao 1 aktivne zastite.

PriguSenje

Jedan od razloga smanjenja efikasnosti detekcije je taj Sto minerali rastvoreni u prirodnim
vodama mogu apsorbovati emitovane fotone iz scintilatora.

Prigusenje smanjuje intenzitet fotona i efikasnost detekcije LSC-a, odnosno predstavlja
gubitak energije u toku njenog prenosa. Postoje tri vrste prigusenja: jonizaciono, hemijsko i
obojeno.

Jonizaciono priguSenje predstavlja smanjenje broja gusto pobudenih molekula
scintilacionog koktela usled njihove interakcije.

Usled prenosa od rastvarata do rastvorenog scintilatora, molekuli scintilatora mogu
delimi¢no apsorbovati energiju pre konverzije u fotone, jer elektronegativni atomi vezuju n
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elektrone iz aromati¢nih rastvora i time smanjuju broj dostupnih = elektrona za efikasan
prenos energije. Opisana pojava naziva se hemijsko prigusenje.

Prigusenje boje predstavlja atenuaciju fotona pri apsorpciji ili rasejanju fotona pre njihove
detekcije. Posledica ovog, kao i ostalih prigu$enja je smanjen izlazni svetlosni signal u
fotomultiplikatorima.

Metode za korekciju prigusenja u LSC merenjima su: metod internog standarda, metode na
osnovu karakteristika spektra uzorka, metod eksternog standarda i direktni metod [Stojkovic,
2015].

Mesanje radionuklida

Ukoliko se uzorak sastoji od smeSe viSe radionuklida, javlja se problem preklapanja
spektara i interferencije. Svi radionuklidi koji emituju B Cestice stvaraju kontinualni spektar
energija ovih Cestica [Stojkovi¢, 2015].

Luminescencija

Luminescencija u LSC koktelima predstavlja emisiju fotona koja je posledica deekscitacije
pobudenih molekula nakon apsorpcije energije koja ne poti¢e od nuklearnog zracenja.

Bioluminescencija predstavlja emisiju fotona nastalih prilikom odredenih biohemijskih
reakcija.

Fotoluminescencija nastaje tokom izlaganja smeSe uzorka i scintilacionog koktela UV
zracenju. Obicno je jednofotonski proces koji se raspada za nekoliko minuta, te se moze
otkloniti ostavljanjem uzorka na tamnom mestu 10 do 15 minuta.

Hemiluminescencija predstavlja nastanak fotona u scintilacionom koktelu prilikom
hemijskih reakcija. Posledica je deekscitacija pobudenih molekula hemijskim reakcijama 1
pH efektima nakon meSanja koktela sa rastvorom uzorka. Otklanja se ostavljanjem uzorka na
nekoliko Casova (maksimalno 24 Casa) nakon pripreme uzoraka kako bi se odigrale sve
hemijske reakcije i postigla hemijska stabilnost uzorka.

Stati¢ki efekat

Staticki efekat je posledica fotona stvorenih od strane elektrostatickog praznjenja. Trenjem
ili pritiskom izmedu dva materijala nastaje staticki elektricitet. Nakon razdvajanja
neprovodnih materijala, jedan deo zadrzava pozitivno, a drugi negativno naelektrisanje.
PraZznjenje statiCkog elektriciteta je slu¢ajan dogadaj koji se moZe desiti tokom pripreme
uzoraka u vialima [Stojkovi¢, 2015].

Efekat zidova

Ukoliko se koriste plasti¢ni viali, organski scintilatori mogu probiti zid bocice. Plasti¢ni
viali u ¢ije zidove je prodro rastvara¢ mogu vrsiti scintilacije, $to bi izazvalo distorziju visina
impulsa u spektru eksternog standarda. Posledice ovoga bi bile pogresno odredene efikasnosti
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detekcije 1 pogreSno izraCunate aktivnosti uzorka. Navedeni problem je prevaziden
upotrebom ekoloski bezbednih koktela u kombinaciji sa plasti¢nim ili staklenim vialima, ili
upotrebom klasi¢nih koktela u staklenim vialima.

6.1.7. Quantulus 1220™

Quantulus 1220™ (Ultra Low Level Liquid Scintillation Spectrometer Wallac 1220™
Quantulus, proizvoda¢ Perkin Elmer, Finska), prikazan na slici 14., je te¢ni scintilacioni
spektrometar sa moguénoSéu merenja izrazito niskih nivoa radioaktivnosti (veStackih,
kosmickih 1 drugih prirodnih radionuklida). Koristi se za detekciju o, B zraCenja,
Cerenkovljevog zratenja, X-zraka, Augerovih elektrona, luminescencije i y zradenja.

Osnovne prednosti Quantulus-a u odnosu na druge tipove detektora su:
- visoka stabilnost, i u slu¢aju dugog vremena merenja,
- napredno razdvajanje o i 3 spekara,

- pasivna atenuacija zracenja iz okoline (olovna =zaStita sa dovoljno niskom
radioaktivnos$cu) i aktivna zastita od kosmickog zracenja iz sredine, zahvaljujuci kojoj
su gubici u efikasnosti detekcije minimalizovani.

Pomoc¢u Quantulus-a moguce je precizno meriti niske nivoe radioaktivnosti u okolini, kao
i vrsiti datiranje izotopom *C. LSC metod je efektivan pri analizi voda jer se uzorak direktno
kombinuje sa te¢nim scintilacionim koktelom, priprema uzorka je manje zahtevna i
efikasnost brojanja je veca.

Fotomultiplikatori kojima je opremljen Quantulus pokazuju niske inherentne pozadinske
efekte 1 spektralnu stabilnost, takode, karakteriSu se visokom kvantnom efikasnoscu.

Maksimalna zapremina uzorka koji se smesta u Quantulus iznosi 20 ml, mada odredenim
tehnikama mogu biti postignute veca zapremina i veca osetljivost. Rukovanje uzorcima je
fleksibilno i ostvaruje se pomocu tri, programski kontrolisana, 4x5 matri¢na niza za uzorke.
Nakon merenja uzoraka u ciklusima po mekoliko puta, izraCunava se prose¢na vrednost
rezultata. Zadavanje vremena merenja za svaki uzorak posebno je, takode, moguce.
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Slika 14. Quantulus 1220TM

6.1.7.1. Detektorska zasStita

Komora sa vialima okruzena je sistemom redukcije pozadinskog zracenja, koji se sastoji
od pasivne i aktivne zastite.

Pasivna zaStita

Pasivna zaStita se sastoji 0d masivne olovne zastite (niske radioaktivnosti) koja sluzi za
atenuaciju veceg dela y zracenja iz okoline i meke mionske komponente kosmickog zracenja,
i od sloja bakra koji ima ulogu apsorbera X-zracenja i termalnih neutrona nastalih u olovu
interakcijom kosmickih zraka.

Aktivna zaStita

Aktivna zastita od detekcije koincidentnih dogadaja zasniva se na scintilatoru na bazi
mineralnog ulja. Otkljanja prirodne fluktuacije potekle od pozadinskih efekata, tj. sluzi za
otklanjanje signala koji poti¢u od y zraka iz okoline, kao i sve mione energija reda GeV koji
dodu do detektora.

Aktivna zaStita sacinjena je od asimetri¢nog S§tita sa te¢nim scintilatorom (cilindar u ¢ijoj
cevi se nalazi B detektor koji okruzuje komoru sa merenim uzorkom). Oko scintilatora
postavljen je par fotomultiplikatora koji rade u antikoncidenciji sa parom fotomultiplikatora
koji su postavljeni oko komore sa vialom.

6.1.7.2. ViSekanalni analizatori (MCA — MultiChannel Analyzer)

Tehnologija viSestrukih viSekalanih analizatora uvedena je kako bi bili ispunjeni zahtevi
merenja koje ne mogu ispuniti brojaci bazirani na diskriminaciji visine impulsa ili tehnilogije
sa jednim “statickim” viSekalanim analizatorom. U pomenute zahteve spadaju: pracenje
stabilnosti uzorka i promene efikasnosti detekcije tokom dugog perioda brojanja neophodnog
za merenje niskih aktivnosti. Neophodna je i detekcija i korekcija hemiluminescencije i
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statickog elektriciteta. Pored toga, efikasnost aktivne zaStite vrSi uticaj na rezultate, te je
potrebno pratiti i promene ovog parametra. Takode, pored parametara koji su vezani za
statistiku brojanja, posmatraju se i parametri koji opisuju okruZenje instrumenta kao $to su
varijacije fluksa, kontaminacija radonom itd.

Quantulus sadrzi dva dualno programabilna viSekanalna analizatora, gde jedan ima ulogu
aktivne zastite, a drugi belezi spektre. Podeljeni su na dve polovine i omogucuju istovremeno
merenje Cetiri spektra, pri ¢emu svaki ima razoluciju od 1024 kanala.

6.1.7.3. Analiza impulsa u Quantulus-u

Quantulus je opremljen sa dva kola za analizu impulsa: analizator oblika impulsa (PSA —
Pulse Shape Analysis) koji sluzi za razdvajanje o i B spektara, kao i dodatno smanjenje
pozadinskih efekata, i komparator amplituda impulsa (PAC — Pulse Amplitude Comparator),
koji se koristi kako bi se izbeglo meSanje elektromagnetnih signala izmedu
fotomultiplikatora, §to umanjuje uticaj pozadinskog zracenja.

Analiza oblika impulsa (PSA)

PSA, zbog moguc¢nosti identifikacije ¢estica jonizujuceg zracenja, obezbeduje istovremeno
snimanje Cistih a i B spektara i detekciju veoma niskih o aktivnosti u prisustvu visoke
aktivnosti. Pored toga, smanjuje B pozadisnko zracenje, pogotovo u staklenim vialima, jer
dodatno smanjuje pozadinsko zrac¢enje ve¢ redukovano aktivnim antikoincidentnim zaStitnim
detektorom.

S obzirom na to da a Cestice emituju energiju od 5 MeV ili viSe, mogu¢ je nastanak
tripletnih stanja u rastvaracu, ¢ija deekscitacija do osnovnog nivoa traje duze od deekscitacije
singletnih stanja nastalih  cesticama. Odlozena komponenta (rep signala) je funkcija broja
singletnih i tripletnih ekscitovanih stanja m-elektrona oslobodenih prolaskom jonizujuéeg
zracenja kroz scintilacioni koktel, te alfa Cestice stvaraju vise tripletnih stanja od beta Cestica.
Merenje vremena trajanja ili duZine impulsa omogucuje identifikaciju Cestice koja je izazvala
taj impuls, Sto dalje omogucuje istovremeno snimanje Cistih alfa i beta spektara. Pozadinski
alfa efekti su znac¢ajno smanjeni primenom PSA kola u odnosu na ukupne pozadinske efekte
u uzorku, koji su sacinjeni uglavnom od kratkih impulsa beta tipa.

Analizator oblika impulsa funkcioniSe tako S$to integrali rep impulsa za dovoljno dug
vremenski period, te postaje moguce razlikovati kratke i duge impulse, a nakon toga se vrsi
normiranje informacije 0 duzini impulsa na visinu impulsa, ¢ime se postize nezavisnost
amplitude.

Tokom ovog procesa, spektar amplituda (energija) o i B impulsa se transformise u
trodimenzioni odbroj u zavisnosti od amplitude impulsa i spektra impulsa. Elektronsko
razdvajanje impulsa na a i B spektar se postize deljenjem ravni amplitude/duzine impulsa u
dva dela pomocu prave koju korisnik moze podesiti: impulsi iznad nje se usmeravaju na
spektar dugih impulsa (Cist o spektar), a impulsi ispod nje se usmeravaju na spektar sa
kratkim impulsima (Cist  spektar). PodeSavanjem PSA nivoa, kontroliSe se polozaj linije
podele, i zavisi¢e od vrste rastvaraca, scintilatora i nivoa prigusenja.
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Pozadinsko zracenje kod LSC detektora se ve¢im delom sastoji od kratkih impulsa, §to
znaéi da pripada B spektru, a pozadinski o impulsi su uglavnhom mnogo manji od 0.1 CPM.
Zbog navedenog razloga, raspadi iz nizova prirodnih radionuklida se mogu meriti sa ve¢om
osetljivoscu ako se mere samo njihove o emisije, a ne njihova ukupna o/f aktivnost. PSA ima
primenu i u merenju izrazito niskih o aktivnosti u prisustvu znacajno vecih § aktivnosti.

PSA nivo moze biti podesen tako da “odsece” efikasnost brojaca B impulsa za npr. 5 %,
Sto bi redukovalo B pozadinsko zraCenje pogotovo u slucaju upotrebe staklenih bocica, pri
¢emu bi se i dodatno smanjilo ve¢ nisko pozadinsko zracenje postignuto radom
antikoincidentnog zastitnog detektora. Analogno, o pozadisnko zrafenje se umanjuje
“odsecanjem” efikasnosti brojaca a impulsa.

Poredenje amplituda impulsa (PAC)

PAC sluzi za smanjivanje komponente pozadinskog zracenja koja je izazvana optickim
“crosstalk”-om, tj. meSanjem elektromagnetnih signala u toku LSC merenja.

6.1.7.4. Korekcija prigusenja u Quantulus-u

Prigusenje moze biti nadomesteno upotrebom Kalibracione krive zavisnosti efikasnosti
detekcije od stepena prigusenja, odnosno nivoa eksternog standarda SQP(E). SQP(E)
predstavlja odnos centra mase izmerenog spektra i neprigusenog teorijskog spektra, odnosno
najvisi kanal koji obuhvata 99,5 % svih odbroja koji Cine spektar eksternog izvora.
Korekciona kriva prigusenja se dobija merenjem skupa standarda, serije uzoraka koji sadrze
isti radionuklid u scintilacionom koktelu sa istim koncentracijama aktivnosti, ali sa razli¢itim
nivoom prigusenja Sto smanjuje njihove odbroje.

Dve faze merenja SQP(E)-a su:

1. Dovodenje eksternog standarda 2Eu do uzorka i snimanje spektra koji je suma
odbroja iz uzorka i Komptonovih uzmaknutih elektrona i y interakcija >2Eu

2. Uklanjanje eksternog standarda, snimanje dogadaja koji poticu iz uzorka tokom istog
vremena kao i u fazi 1. Spektar spoljasnjeg standarda **Eu i SQP(E) se radunaju na
osnovu razlike snimljenih spektara.

Kada se snima uzorak nepoznatog nivoa prigusenja, upotrebljava se vrednost SQP(E) koju
Quantulus automatski izbacuje za svaki uzorak i1 na osnovu kalibracione krive prigusenja
dobija se efikasnost detekcije u snimanom uzorku.
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7. OPIS EKSPERIMENTA

Na jugoistoku Republike Srbije, u blizini grada NiSa nalazi se NiSka Banja. Vode Niske
Banje bogate su radonom #?2Rn. Cilj ovog rada bilo je ispitivanje uticaja izotopa radijuma
226Ra na merenje koncentracije aktivnosti radona ??Rn u vodi. Za potrebe rada iskoris¢ena je
radonom bogata voda sa Skolske ¢esme u Niskoj Banji (slika 10.).

7.1. Priprema uzoraka

LSC metodom su merene koncentracije aktivnosti radijuma i1 radona u vialima sa Cetiri
razli¢ite vrste scintilacionih koktela: UGAB (Ultima Gold AB), OFO (Opti-Fluor O), MOS
(High Efficiency Mineral Oil Scintillator) i UGF (Ultima-Gold F).

Ispitivanja su izvrSena na vodi sa Skolske ¢esme u Niskoj Banji. Voda sa Skolske ¢esme
uzorkovana je 20. marta 2018. godine. Po dopremanju u laboratoriju, uzorci vode su
pripremljeni za merenje sadrzaja *’Rn u njima, tako $to je u staklenim vialima po 10 ml od
svih pomenutih scintilacionih koktela pomeSano sa 10 ml uzorka izvorske vode.

S obzirom na to da je u uzorkovanoj vodi radon prirodno prisutan, kako bi se ispitao uticaj
radijuma ??°Ra na merenje radona ??Rn, vodi je dodat (spajkovan) radijum — vodeni standard
226Ra poznate koncentracije aktivnosti (Czech Metrology Institute, Inspectorate for lonizing
Radiation, pripremljen u rastvoru 1 g BaCI2 I-1 + 10 g HCI I-1, specifi¢ne aktivnosti 39,67
(20) Bq ml-1, sa kombinovanom nesigurnosti 0,5%).

Priprema ovih uzoraka vrsena je tako $to je u 10 ml scintilacionog koktela dodat standard
radijuma ??°Ra. Za sve Cetiri vrste scintilacionih koktela punile su se po tri bo¢ice pomenutim
radijumom 2%Ra u koli¢inama 20 ul, 100 ul i 200 pl, odnosno 80 Bq I, 396,7 Bq I i 793,4
Bq I radijuma ?%°Ra, respektivno. Dodavanje radijuma izvr$eno je 23. marta 2018. godine u
13:50 ¢asova. Nakon toga, u bo¢ice je dodato po 10 ml vode sa Skolske esme. Posle
dodavanja vode, merne bocice su se intenzivno muckale nekoliko minuta. Tokom muckanja,
radon 22Rn se skoro u potpunosti izdvojio iz vode i presao u scintilacioni koktel, dok su
drugi radionuklidi, elementi ili minerali ostali u vodi.

7.2. Metoda merenja

Ispitivanje uticaja radijuma 2%Ra na merenje radona ??’Rn u vodi vrieno je teénim
scintilacionim broja¢em Quantulus 1220™,

Za potrebe LSC ispitivanja, koriS¢ena su Cetiri razli¢ita organska scintilatora. Prema opisu
proizvodaca (Perkin Elmer):
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- Ultima Gold AB (UGAB) je te¢ni scintilacioni koktel specijalno dizajniran za preciznu
alfa/beta diskriminaciju u LSC-u. Ovaj koktel se vrlo dobro mesa sa vodom. Uzorci
pripremljeni sa ovim koktelom su monofazni, ali su mutni (slika 15.).

- High Efficiency Mineral Oil Scintillator (MOS) je koktel koji sluZi za detekciju radona
u vodi i uzorcima zemljista.

- Opti-Fluor O (OFO) je idealan za merenje radona u vodi kada je pozeljan bezbedniji
koktel.

- Ultima-Gold F (UGF) je koktel visoke efikasnosti za analizu suvih filtera, kao i
organskih uzoraka.

Uzorci pripremljeni sa MOS, OFO i UGF koktelima su dvofazni, s obzirom na to da se ovi
kokteli ne meSaju sa vodom.

Slika 15. Pripremljeni uzorci sa monofaznim UGAB i dvofaznim OFO, MOS i UGF scintilacionim koktelima

Svi uzorci mereni su LSC detektorom Quantulus 1220™ (Perkin Elmer, Finland)
[Quantulus 1220, 2002]. Spektri su prikupljeni pomo¢u WinQ i analizirani programom Easy
View (Perkin Elmer).

7.2.1. Kalibracija te¢nog scintilacionog detektora

Jedna od metoda za odredivanje koncentracije aktivnosti radona u vodi za pice,
povrsinskoj i podzemnoj vodi je US-EPA metoda “EPA Method 913.0” [US EPA, 1991].
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Vazan zadatak je kalibracija mernog sistema. NajceS¢e primenjivan nacin kalibracije se
vrsi pomoc¢u pretka, referentnog standarda radijuma 2?°Ra, koji poseduje period poluraspada
T2 = 1600(7) god. Pri ovoj metodi kalibracije koriste se prednosti sekularne radioaktivne
ravnoteze koja se postize izmedu jezgara radijuma 2*Ra i radona ??2Rn za oko 27 dana (7
perioda poluraspada radona 222Rn).

U cilju odredivanja efikasnosti detekcije LSC sistema prema pomenutoj EPA metodi,
priprema se i meri set kalibracionih standarda sa poznatom aktivnoséu ??°Ra.

Kalibracioni uzorci se pripremaju tako $to se 10 ml koktela pomesa sa 10 ml rastvora koji
sadrzi destilovanu vodu i vodeni rastvor standarda ?°Ra poznate koncentracije aktivnosti.
Nakon pripreme, potrebno je da kalibracioni uzorci stoje oko 30 dana u cilju postizanja
radioaktivne ravnoteze %°Ra i 22Rn. S obzirom na to da na difuziju radona uti¢u temperatura
I pritisak, potrebno je da pripremljeni uzorci pre merenja stoje nekoliko sati u laboratoriji radi
postizanja ravnoteZze u uzorku u laboratorijskim uslovima (na sobnoj temperaturi od 20 °C).
Posle nekoliko sati stajanja u mraku, dostignuta je ravnoteZza radona 1 kratkozivecih
potomaka, a hemiluminescentne i fotoluminescentne reakcije su eliminisane i uzorak je
spreman za merenje u LSC-u. Preporucljivo je vrsiti merenja u trajanju od najmanje 50
minuta, obi¢no u vise ciklusa.

Takode, veoma bitna je i priprema blank uzoraka: tri blank uzorka se pripremaju
meSanjem 10 ml destilovane vode i 10 ml scintilacionog koktela u staklenim mernim
bocicama. Potrebno je vrsiti periodi¢na merenja blank-ova i kalibracionih uzoraka zajedno sa
realnim uzorcima radi provere stabilnosti sistema u okviru sistema kontrole kvaliteta merenja.

Prema EPA metodi, potrebno je izraCunati parametre:
- Kalibracioni faktor (CF),
- Koncentraciju aktivnosti 2Rn u uzorcima voda, kao i njenu 26 mernu nesigurnost i
- Minimalnu detektabilnu aktivnost (MDA).

Kalibracioni faktor, CF [min Bq?], predstavlja efikasnost detekcije 2?°Ra, odnosno
222Rn i raduna se na osnovu merenja kalibracionih standarda ?°Ra poznate aktivnosti kao:

cF =38 (7.1)
gde je: S [min™!] — odbroj radijumovog standarda;
B [min™] — obroj blank-a;

C [Bq I"'] — koncentracija aktivnosti kalibracionog ?*Ra standarda u ravnotezi sa
222 .
Rn;

V [I] — zapremina merenog standarda.
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Koncentracija aktivnosti 222Rn u uzorcima voda i njena 2c merna nesigurnost:

- G—
A(***Rn)[BqI™1] = ——, (7.2)
1/2
()
-11 _ \T¢ TB
20[Bq171] = 58—, (7.9

gde je: G [min™] — ukupan odbroj uzorka;
D = exp(— :’—2 t) - faktor korekcije na raspad ?’Rn ra¢unat za vreme t;
1/2

t — vreme proteklo od uzorkovanja do sredine perioda merenja uzorka u detektoru;
Tu2 (%?Rn) = 3,8235(3) dana;

V [I] — zapremina uzorka;

Ts [min] — vreme merenja blank-a;

Te [min] — vreme merenja uzorka.

Minimalna detektabilna aktivnost (MDA) [Bq I}] se izrac¢unava kao:

2.71+4.65,/B'Tg
CF-D-V-Tg

MDA = (7.4)

Primer MDA zavisnosti od vremena merenja blank-a dobijen za razlicite scintilacione

koktele, tri dvofazna (MOS, UGF i OFQ) i jedan monofazni (UGAB), prikazan je na grafiku
2.
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Grafik 2. MDA krive za razlicite scintilacione koktele [Nikolov et al, 2018]

Na slici 20. prikazani su spektri dobijeni prilikom upotrebe razli€itih scintilationih koktela
(u ovom sluc¢aju UGAB, MOS, UGF i OFO). Jasno se uocava da oblik i polozaj spektra
zavisi od hemijskog sastava koktela.
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Slika 16. Spektri kalibracionih uzoraka ??6Ra u ravnotezi sa ?*?Rn (prikaz iz software-a EasyView) pripremljenih sa
razlic¢itim scintilacionim koktelima [Nikolov et al, 2018]
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Tabela 2. prikazuje vrednosti CF faktora, SQP(E) parametra i Sirinu prozora u kome se
gitaju povrsine pikova koji potiu od ?®Ra potomaka, kao i MDA vrednosti za upotrebljene
scintilacione koktele.

Tabela 2. Vrednosti relevantnih parametara EPA metode za razlicite scintilacione koktele [Nikolov et al, 2018]

e 1 el MDA [Bq I}]
Scintilacioni CFP[?X;?(I)Bq ] SQP(E) Optimalni prozor alfa PSA=70
koktel spektra [kanali] za vreme merenja od

300 min
UGAB 218 (6) 776,0 600-790 0,038
UGF 150,6 (25) 957,5 830-970 0,104
MOS 140,8 (20) 874,4 725-875 0,065
OFO 151 (4) 894,0 760-910 0,104

7.2.2. Uslovi merenja

Prva merenja uzoraka vode sa Skolske ¢esme u Nigkoj Banji pomocu tetnog
scintilacionog detektora vrsena su 21. marta 2018. godine, odmah po prijemu uzoraka u
laboratoriju. Na osnovu ovog merenja odredena je pocetna koncentracija radona u momentu
uzorkovanja: dobijeni rezultat je korigovan na raspad radona uzimajuc¢i u obzir vreme
proteklo od uzorkovanja do srednjeg trenutka svih merenja odredenog uzorka.

Naredni datum merenja je bio 23. mart 2018. godine. Ovaj datum je priblizan jednom
periodu poluraspada radona ???Rn (T = 3,82 dana), proteklom od dana uzorkovanja 20.
marta 2018. godine.

Datum tre¢eg merenja je 29. mart 2018. godine, $to je priblizno 3 vremena poluraspada
radona **’Rn.

Cetvrto merenje uzoraka bez radijuma ??°Ra, izvreno je 19. aprila 2018. godine. Protekli
period iznosi priblizno 7 vremena poluraspada radona 2?2Rn, nakon kog vremena bi trebalo da
se uspostavila radioaktivna ravnoteza izmedu 2?°Ra i ??2Rn, tako da se dobijeni rezultat
odnosi na koncentraciju aktivnosti °Ra u uzorku.

Prva tri merenja uzoraka vode sa Skolske ¢esme u Niskoj Banji u koje je dodat standard
radijuma ?*Ra vriena su na priblizne datume merenja vode bez dodatka radijuma.

Prvo merenje je izvrSeno 24. marta 2018. godine.

Drugo merenje vode sa dodatim radijumom izvrSeno je 30. marta 2018. godine, kada bi
trebalo da je proslo priblizno tri perioda poluraspada radona 222Rn.

Trece merenje izvrSeno je 20. aprila 2018. godine. Do ovog trenutka proslo je priblizno 7
perioda poluraspada radona ???Rn i postigla se radioaktivna ravnoteZa sa pretkom, radijumom
226

Ra.
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Cetvrto merenje izvrieno je 22. maja 2018. godine, priblizno mesec dana nakon treceg
merenja. Treée i Getvrto merenje uzoraka u kojima je spajkovan ??°Ra standard treba
posmatrati kao kontrolu validnosti svih prethodno dobijenih rezultata za svaki upotrebljeni
koktel: naime, s obzirom da je u uzorcima postignuta 222Rn/?*Ra ravnoteza, oéekuje se da
izmerena koncentracija aktivnosti bude jednaka spajkovanoj koncentraciji aktivnosti *Ra
standarda.

Sva merenja vrSena su u laboratoriji za nuklearnu fiziku Prirodno-matematickog fakulteta
u Novom Sadu, u jednakim uslovima.

Za potrebe izraunavanja koncentracije aktivnosti radona 222Rn u vodi, bilo je potrebno
odrediti vrednost CF faktora. Vrednosti CF faktora za svaki od 4 scintilaciona koktela su
prikazane u tabeli 2. i izabrane su pod uslovima da PSA faktor ima vrednost 70.

7.3. Rezultati merenja i diskusija

Na graficima 3-6, prikazani su rezultati merenja koncentracije aktivnosti radona ???Rn u
uzorcima vode sa Skolske ¢esme u Niskoj Banji dobijeni LSC metodom za jedan monofazni
UGAB scintilacioni koktel i tri dvofazna scintilaciona koktela, OFO, MOS i UGF u funkciji
vremena proteklog od datuma uzorkovanja.

Funkcija data na graficima predstavlja teorijsku pretpostavku koncentracije aktivnosti
radona koja je dobijena prema izrazu:

In2
ne

A= Aoe_T1/2 1 (7.5)
gde je: A — koncentracija aktivnosti u datom trenutku t;

Ao — pocetna vrednost koncentracije aktivnosti, za koju su se, u ovom slucaju, uzele
vrednosti eksperimentalno dobijene za svaki od koktela na dan prvog merenja, 21.
marta 2018. godine i korigovane na trenutak uzorkovanja,

T12 — vreme poluraspada radona 2%2Rn.

Takode, rezultati merenja prikazani su i u tabelama 3., 4., 5. 1 6. Dato je vreme t proteklo
od dana uzorkovanja. Radi poredenja, prikazana je teorijska pretpostavka vrednosti
koncentracije aktivnosti na dane merenja dobijena izrazom (7.5), Awo. Sa A [Bq I"}] obelezene
su vrednosti koncentracije aktivnosti radona u merenim uzorcima.

46



400 -

300

200 -

A [Bq/l]

100

0'5'10'1l5'20'25'30
t [day]

in2

Grafik 3. Rezultati merenja sadrZaja 2Rn u uzorcima sa UGAB koktelom: A(t)=389(11) e 382"
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Grafik 4. Rezultati merenja sadrZaja *?Rn u uzorcima sa OFO koktelom: A(t)=515(14) e~ 3824
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Grafik 5. Rezultati merenja sadrZaja ?Rn u uzorcima sa MOS koktelom: A(t)=531(8) e 3824
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Grafik 6. Rezultati merenja sadraja 2Rn u uzorcima sa UGF koktelom: A(t)=458(8) e 382"
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Na graficima 3-6 vidi se da su teorijske vrednosti koncentracija aktivnosti radona
(dobijene prema funkciji raspada) pribizne izmerenim vrednostima. Najbolja poklapanja
dobijena su u uzorcima pripremljenim sa UGAB koktelom. Dakle, dolazi se do zaklju¢ka da
je EPA metoda merenja radona u vodi te¢nim scintilacionim detektorom adekvatna, mada se
u zavisnosti od kori§¢enog scintilacionog koktela mogu javiti razlike u dobijenim rezultatima,
§to je u vezi sa efikasno$cu vezivanja radona od strane svakog pojedinacnog koktela [Nikolov
et al, 2018]. Dobijene teorijske funkcije iskoriSéene su da se proceni prvobitna koncentracija
222Rn, §to je prikazano u tabelama 3-10. U pomenutim tabelama, prikazane su i korigovane
vrednosti radona na dan uzorkovanja. Na osnovu rezultata prikazanih u tabelama 3-10 moze
se zakljuciti da se nakon 30 dana dobijaju precenjene vrednosti za preko 15% u odnosu na
odekivanu pocetnu vrednost koncentracije aktivnosti 2?Rn, kao i da nakon 7-8 perioda
poluraspada 222Rn dobijeni merni rezultati nisu dovoljno precizni.
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Tabela 3. Rezultati merenja sadrzaja **?Rn u uzorcima sa UGAB koktelom (prikazani na Grafiku 3)

Tabela 4. Rezultati merenja sadrzaja *?Rn u uzorcima sa OFO koktelom (prikazani na Grafiku 4)

UGAB
t [dan] 1,67 t [dan] 3,31
213, | Ao [BA/l] 389(8) 233, | Ao [BU] 213(6)
A [Bg/l] 389(11) A [Ba/l] 212(6)
Korekcija 389(11) Korekcija 387(11)
t [dan] 9,06 t [dan] 30.33
20,3, Ao [Ba/l] 75,1(21) 19.4, Ao [Ba/l] 1,58(4)
A [Bg/l] 74,4(22) A [Bg/l] 1,83(15)
Korekcija 385(11) Korekcija 450(36)
Background [cpm] 0,065
CF [cpm/Bq] 218(6)
600-790 ch

50

OFO
t [dan] 177 t [dan] 3,42
513 | Ao [BO/] 515(10) 533 | Ao [BY/] 271(7)
A [By/l] 515(14) A [Bg/l] 300(8)
Korekcija 515(14) Korekcija 559(15)
t [dan] 9,17 t [dan] 30.44
203 Ao [Bo/I] 97.5(27) 104 Areo [Bg/I] 2,05(6)
A [Ba/l] 107(3) A [Bg/l] 2,42(21)
Korekcija 556(16) Korekcija 605(53)
Background [cpm] 0,396
CF [cpm/Bq] 151(4)
760-910 ch




Tabela 5. Rezultati merenja sadrZaja *?Rn u uzorcima sa MOS koktelom (prikazani na Grafiku 5)

MOS
t [dan] 1,87 t [dan] 3,54
513 | Ao [BA/] 531(6) 533 | Ao [BA/] 279(4)
A [Bg/I] 531(8) A [Bg/I] 313(5)
Korekcija 531(8) Korekcija 595(9)
t [dan] 9,27 t [dan] 30,54
293, Ao [Ba/l] 98.7(15) 194, [P [Ba/l] 2,08(3)
A [Bg/l] 108,6(20) A [Bq/l] 2,49(20)
Korekcija 584(11) Korekcija 634(52)
Background [cpm] 0,075
CF [cpm/Bq] 140,8(20)
725-875 ch

Tabela 6. Rezultati merenja sadrZaja *?Rn u uzorcima sa UGF koktelom (prikazani na Grafiku 6)

UGF
t [dan] 2 t [dan] 3,65
513 | Ao [BA/] 458(6) 533 | Ao [BA/] 236(4)
A [Ba/l] 458(8) A [Ba/l] 260(5)
Korekcija 458(8) Korekcija 505(9)
t [dan] 9.37 t [dan] 30,65
293, Aro [Bg/l] 83,6(15) 194, Areo [Ba/l] 1,76(3)
A [Ba/l] 94.1(19) A [B/l] 2.23(19)
Korekcija 515(11) Korekcija 581(48)
Background [cpm] 0,099
CF [cpm/Bq] 150,6(25)
830-970 ch
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U tabelama 7-10, prikazani su rezultati merenja uzoraka u koje je dodat standard radijuma
226Ra. Prikazani su rezultati za uzorke sa monofaznim scintilacionim koktelom UGAB i za
uzorke sa OFO, MOS i UGF dvofaznim scintilacionim koktelima. U svaki od 4 razli¢ita
koktela dodavano je 20, 100 i 200 ul radijuma, odnosno 80 Bq I, 396,7 Bq I i 793,4 Bq It

radijuma ??°Ra, respektivno.

Prva dva merenja izvrSena su u vremenskom opsegu dok radioaktivna ravnoteza izmedu
radijuma %?°Ra i radona ??Rn jo$ nije bila postignuta. Treée i ¢etvrto merenje obavljeno je
nakon postizanja radioaktivne ravnoteze. Dato je vreme t koje je proteklo od dana

uzorkovanja.

Takode, radi poredenja, prikazana je teorijska pretpostavka vrednosti koncentracije
aktivnosti radona ???Rn na dane merenja u bo¢icama bez standarda radijuma. Ove teorijske
vrednosti izracunate su na osnovu teorijskih vrednosti koncentracije radona (raspada radona
tokom vremena) prikazanih na graficima 3., 4., 5. i 6.

Sa A [Bq/1] obelezene su vrednosti koncentracije aktivnosti radona u merenim uzorcima.

Spektri uzoraka pripremani sa 4 ispitivana koktela (slike 17-32) tokom vremena su menjali
oblik $to moze biti posledica uticaja odredenih hemijskih supstanci prisutnih u vodi, te su
izlazili iz prethodno utvrdenih mernih prozora (ROI). Merni prozori su potom prosireni kako
bi svi Rn odbroji bili uzeti u obzir, a novi opsezi su priloZeni u datim tabelama.

Tabela 7. Rezultati merenja sadrzaja **?Rn u uzorcima sa spajkovanim Ra-226, pripremani sa UGAB koktelom

UGAB | Datum merenja 430-790 ch SC+80Bg/l | SC+396,7Bg/l | SC+793,4 By/l

t [dan] 4,620 4,690 4,750

R o Areo (*?Rn) [Bg/l] 168(5) 166(5) 164(5)

‘é S A [Bg/l] 216(5) 441(11) 723(18)

g korekcija na 20.3. 14h 500(13) 1032(26) 1713(42)

; _ t [dan] 10,850 10,940 11,000

z S Aco (?2R) [By/l] 54,3(15) 53,4(15) 52,8(15)

A [Bq/l] 130(3) 442(11) 838(21)

_ t [dan] 31,080 31,150 31,230

"§ S Ao (?2Rn) [Bq/I] 1,38(4) 1,36(4) 1,34(4)

s A [Bg/l] 88.2(23) 432(11) 863(21)

= . t [dan] 63,850 63,940 64,000

8 N Areo (*?Rn) [Bg/l] 361(10)E-05 355(10)E-05 352(10)E-05

A [Bq/l] 87,6(23) 425(11) 842(21)
Background [cpm] 0,198
CF [cpm/Bq] 246(6)
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Slika 17. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGAB koktelom, snimljeni 24.3.2018.
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Slika 18. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGAB koktelom, snimljeni 30.3.2018.
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Slika 19. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGAB koktelom, snimljeni 20.4.2018.
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Slika 20. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGAB koktelom, snimljeni 22.5.2018.
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Tabela 8. Rezultati merenja sadrZaja *?Rn u uzorcima sa spajkovanim Ra-226, pripremani sa OFO koktelom

OFO | Datum merenja 650-910 ch SC+80Bg/l |SC+396,7Bg/l | SC+793,4 Byl
t [dan] 5,150 5,170 5,210
S o Awo (?Rn) [Ba/l] 202(6) 201(5) 200(5)
‘qé S A [Ba/l] 260(7) 366(9) 394(10)
i korekcija na 20.3. 14h 663(17) 935(24) 1013(26)
E _ t [dan] 11,400 11,440 11,480
z S Awo CZRn) [Bg/l] 65,0(18) 64,6(18) 64,1(17)
A [Bq/l] 140(4) 171(5) 206(5)
_ t [dan] 31,620 31,650 31,690
ﬂg S Awo (?2Rn) [Ba/l] 1,66(5) 1,65(4) 1,64(4)
= A [Bq/l] 85,6(24) 68,0(19) 127(3)
> . t [dan] 64,400 64,460 64,480
2 N Ao (Rn) [Ba/l] 433(12)E-05 428(12)E-05 427(12)E-05
A [Bq/l] 66,3(19) 67,9(19) 130(4)
Background [cpm] 0,676
CF [cpm/Bq] 160(4)
n =
A 01360100312
P B ...8a\Q173701N.001 12
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Slika 21. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa OFO koktelom, snimljeni 24.3.2018.
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Slika 22. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa OFO koktelom, snimljeni 30.3.2018.
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Slika 23. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa OFO koktelom, snimljeni 20.4.2018.
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Slika 24. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa OFO koktelom, snimljeni 22.5.2018.

Tabela 9. Rezultati merenja sadrZaja **?Rn u uzorcima sa spajkovanim Ra-226, pripremani sa MOS koktelom

MOS | Datum merenja 625-875 ch SC+80Bg/l | SC+396,7Bg/l | SC+793,4 By/l

t [dan] 4,830 4,920 4,980

5 3 Ao (%2Rn) [By/l] 221(3) 217(3) 215(3)

2 ~ A [Bq/l] 286(4) 414(6) 441(6)

g korekcija na 20.3. 14h 688(9) 1011(13) 1089(14)

3 _ t [dan] 11,080 11,150 11,230

Z ; Ao (3Rn) [Ba/l] 71,1(11) 70,2(11) 69,2(11)

A [Bg/l] 154.2(23) 204(3) 243(3)

_ t [dan] 31,330 31,370 31,460

"§ S Ao (2Rn) [Ba/l] 1,80(3) 1,80(3) 1,76(3)

s A [Bg/l] 93,0(15) 85,5(15) 161,7(24)

= g t [dan] 64,080 64,150 64,480

8 N Aro (?2Rn) [Bg/l] 473(7)E-05 467(7)E-05 440(7)E-05

A [Bg/l] 88,8(15) 74,9(14) 153,0(23)
Background [cpm] 0,29
CF [cpm/Bq] 167(2)
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Sample Spectrum
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Slika 25. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa MOS koktelom, snimljeni 24.3.2018.
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Slika 26. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa MOS koktelom, snimljeni 30.3.2018.
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Slika 27. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa MOS koktelom, snimljeni 20.4.2018.
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Slika 28. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa MOS koktelom, snimljeni 22.5.2018.
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Tabela 10. Rezultati merenja sadrZaja ??*Rn u uzorcima sa spajkovanim Ra-226, pripremani sa UGF koktelom

UGF | Datum merenja 730-970 ch SC+80Bg/l | SC+396,7Bg/l | SC+793,4 By/l

t [dan] 5,020 5,060 5,100

S . Ao (%2Rn) [Ba/I] 184(3) 183(3) 181(3)

‘qé S A [Bg/l] 277(5) 387(7) 415(7)

: korekcija na 20.3. 14h 689(12) 970(16) 1047(18)

P _ t [dan] 11,270 11,310 11,350

z g Ao (?2Rn) [Bg/l] 59,2(11) 58,8(11) 58,4(11)

A [Bg/l] 154,3(28) 203(4) 210(4)

) t [dan] 31,500 31,540 31,580

;«é S Ao (?2Rn) [By/l] 1,51(3) 1,50(3) 1,49(3)

g A [By/l] 89,9(18) 99,4(19) 113,6(22)

g g t [dan] 64,270 64,310 64,350

3 o Ao (22Rn) [By/I] 394(7)E-05 391(7)E-05 389(7)E-05

A [By/l] 87,1(17) 91,7(18) 100,4(19)
Background [cpm] 0,246
CF [cpm/Bq] 159,2(25)
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Slika 29. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGF koktelom, snimljeni 24.3.2018.
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Slika 30. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGF koktelom, snimljeni 30.3.2018.
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Sample Spectrum
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Slika 31. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGF koktelom, snimljeni 20.4.2018.

Sample Spectrum
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Slika 32. Spektri uzoraka sa spajkovanim Ra-226, pripremljeni sa UGF koktelom, snimljeni 22.5.2018.

Validacija metode prvenstveno se moze izvesti analizom rezultata koji su dobijeni po
uspostavljanju sekularne radioaktivne ravnoteze 22°Ra/???Rn, kada se prirodni 2%2Rn koji je
bio prisutan u vodi potpuno raspao, te bi trebalo da u svim uzorcima budu izmerene ta¢no one
koncentracije aktivnosti radijuma koje su i spajkovane. Jedino uzorci pripremljeni sa
monofaznim scintilacionim koktelom UGAB su dali o¢ekivane rezultate. Ovaj zakljucak
opravdava ¢injenica da se u UGAB scintilacionom koktelu formiraju homogeni uzorci pa se
prilikom merenja ravnomerno detektuju alfa Cestice i od ?2?Rn i od ??®Ra [Salonen, 2010].
Dakle, EPA metoda [US EPA, 1991] se mozZe koristiti za merenje 226Ra u vodi LSC metodom
kada se uspostavi sekularna radioaktivna ravnoteza 2%°Ra/??Rn samo uz upotrebu
monofaznog scintilacionog koktela, u ovom slu¢aju je to pokazano upotrebom koktela
UGAB. S druge strane, kada se koriste dvofazni scintilacioni kokteli (OFO, UGF, MOS), ne
dobija se odekivana, spajkovana koncentracija aktivnosti, §to je posledica ¢injenice da ?°Ra
ostaje u vodenoj fazi i ne prelazi u organsku fazu, dok njegov potomak ???Rn ima veéi afinitet
ka organskoj fazi i prelazi iz vodene faze u zapreminu koktela [Salonen, 2010]. Pri upotrebi
dvofaznih koktela, u sluéaju kada se u uzorak dodaju niZe koncentracije aktivnosti ?°Ra,
dobijeni rezultati izmereni posle ostvarene ravnoteze su realniji nego Sto je to slucaj kod visih
koncentracija aktivnosti 2®Ra. Razlog za to bi mogao biti “kapacitet” koktela u smislu
vezivanja radona u organskoj fazi.

U slucaju merenja koja su obavljena pre nastupanja sekularne radioaktivne ravnoteze
226Ra/???Rn, dobijeni su “Sarenoliki” rezultati, i jedino §to se moze zakljuéiti je da *Ra u
znacajnoj meri uti¢e na dobijene rezultate u zavisnosti od stepena ostvarene ravnoteze. Kada
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se koriste scintilacioni kokteli koji se meSaju sa vodom — monofazni kokteli, poput UGAB,
merenja pokazuju da ?*Ra u potpunosti interferira kod merenja ?*Rn i moze dovesti do
pogresno procenjenih vrednosti (precenjenih vrednosti). Ovaj uticaj se ne moze jednostrano
definisati jer u zavisnosti od stepena ostvarene ravnoteze u uzorku rezultati merenja variraju.
Pri upotrebi dvofaznih koktela (OFO, UGF, MOS), oni u organsku fazu vezu dominantno
222Rn, dok ?*°Ra ostaje u vodenoj fazi i samim tim se moze reéi da prisustvo *?°Ra u uzorku
koji prirodno sadrzi **’Rn znacajno uti¢e na dobijene merne rezultate jer °Ra konstantno
proizvodi novi 22Rn. Dvofazni kokteli se, sa druge strane ne mogu Koristiti za mernje 2°Ra u
vodi, jer 1 po uspostavljanju sekularne radioaktivne ravnoteze ne daju ocekivane rezultate.
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8. ZAKLJUCAK

Tema ovog rada bila je da se ispitaju moguénosti i ograni¢enja metode merenja ?2?Rn u
vodi te¢nim scintilacionim detektorom kada je u vodi koja prirodno sadrzi poviSenu
koncentraciju aktivnosti radona (kao §to je to sludaj kod prirodne izvorske vode sa Skolske
gesme u Niskoj Banji) prisutan i ?°Ra u odredenoj koncentraciji. Da bi se to postiglo u
uzorcima prirodne vode sa pomenutog izvora u kojima je prethodno izmerena koncentracija
aktivnosti %?Rn, dodata je odredena zapremina vodenog standarda %?°Ra. Uzorci izvorske
vode koji su spajkovani ??°Ra standardom, mereni su odmah nakon pripreme, zatim u periodu
tokom postizanja sekularne radioaktivne ravnoteZe izmedu ??°Ra i 2?Rn (za $ta je potrebno
oko 30 dana), kao i nakon dostignute ravnoteze. Uzorci su pripremani sa 4 razlidita
scintilaciona koktela, pa su na taj naéin ispitane i moguénosti merenja 222Rn i/ili 2Ra u vodi
LSC metodom.

Na osnovu rezultata koji su dobijeni po uspostavljanju sekularne radioaktivne ravnoteze
226Ra/???Rn posle 30 dana od momenta pripreme, kada se prirodni 22Rn koji je bio prisutan u
vodi potpuno raspao (7 perioda poluraspada), moze se zakljuciti da su jedino uzorci
pripremljeni sa monofaznim scintilacionim koktelom UGAB dali ocekivane rezultate
(spajkovane koncentracije aktivnosti radijuma). Ovo je bilo i o¢ekivano jer je UGAB
scintilacioni koktel formirao homogene uzorke pa se prilikom merenja uzoraka sa ovim
koktelom ravnomerno detektuju alfa ¢estice i od 2??Rn i od ?°Ra. Dakle, EPA metoda [US
EPA, 1991] se moze Koristiti za merenje 2?Ra u vodi LSC metodom kada se uspostavi
sekularna radioaktivna ravnoteza 2?®Ra/??Rn samo uz upotrebu monofaznog scintilacionog
koktela, u ovom slucaju UGAB. Kada se koriste dvofazni scintilacioni kokteli (OFO, UGF,
MOS), zakljuceno je da se ne dobija oCekivana, spajkovana vrednost, pa se moze zakljuciti
da deo ?%°Ra ostaje u vodenoj fazi a ne veZze se u organskoj fazi [Salonen, 2010].

U slucaju merenja koja su obavljena pre nastupanja sekularne radioaktivne ravnoteze
22Ra/??’Rn, jedino §to se moze zakljuciti da 2*Ra u znacajnoj meri utie na dobijene
rezultate 1 njegov uticaj se, naravno, menja u zavisnosti od stepena ostvarene ravnoteze.

Kada se koriste scintilacioni kokteli koji se meSaju sa vodom — monofazni kokteli, poput
UGAB, dobija se homogena smesa uzorak — koktel. U ovakvim uzorcima, merenja pokazuju
da ??*Ra u potpunosti interferira kod merenja ??Rn i moze dovesti do pogresno procenjenih
vrednosti (precenjenih vrednosti). Ovaj uticaj se ne moze jednostrano definisati jer U
zavisnosti od stepena ostvarene ravnoteze u uzorku rezultati merenja variraju. Kada koristimo
dvofazne koktele (OFO, UGF, MOS), oni u organsku fazu vezu dominantno 222Rn, dok ?*Ra
ostaje u vodenoj fazi i samim tim se moZe reéi da prisustvo 2?°Ra u uzorku koji prirodno
sadrzi 22?Rn znacajno uti¢e na dobijene merne rezultate jer *°Ra konstantno proizvodi novi
222Rn. Dvofazni kokteli se, sa druge strane ne mogu Koristiti za mernje 2?Ra u vodi, jer i po
uspostavljanju sekularne radioaktivne ravnoteze ne daju oc¢ekivane rezultate.

Daljim istrazivanjima trebalo bi detaljnije ispitati uticaj Ra na merenje ?Rn posebno
pri upotrebi dvofaznih koktela, jer je u ovom istrazivanju primeceno i da se, kada se u uzorak
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dodaju nize koncentracije aktivnosti 2°Ra, a posle ostvarene ravnoteze dobijaju realniji
rezultati nego $to je to sludaj kod visih koncentracija aktivnosti 2°Ra. Razlog za to bi mogao
biti “kapacitet” koktela u smislu vezivanja radona u organskoj fazi.
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