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| TEORIJSKI DEO
Uvod

Radioekologija pijacée vode

Radioekologija je grana ekologije koja proucava uticaj radioaktivnog zracenja na Zivi svet (biocenozu),
Sto ukljucuje istrazivanje mehanizama translokacije i migracije radionuklida kroz razli¢ite ekoloSke sisteme
(atmosfera, zemljiste, voda, vazduh) i lanac ishrane. Radioekoloska istraZivanja ukljuuju uzorkovanje,
eksperimente u prirodi i laboratorijima, razvijanje predikcijskih i simulacionih modela, dozimetriju i dr.
(Frani¢ & Frani¢, 2010).

Radioekologija kao grana ekologije sluzi se metodama i tehnikama nuklearne fizike pri ispitivanjima
radioaktivnosti uzoraka iz prirodnog okruzenja. Ti uzorci su najéeSce: voda, vazduh, zemljiste, biljke,
namirnice za ljudsku i zivotinjsku upotrebu, ostaci biljaka i Zivotinja, gradevinski materijal i dr.

Radioekologija se kao zasebna nauka pojavila krajem 19. veka, tj. neposredno nakon $to je Wilhelm
Conrad Rontgen® 1895. godine otkrio X-zrake, Antoine Henri Becquerel® 1896. godine otkrio fenomen
radioaktivnosti, a Marie Sktodowska Curie® 1898. godine identifikovala i opisala prirodne radioaktivne
elemente polonijum i radijum. Prva nau¢na istraZivanja vezana uz radioekologiju odnosila su se na disperziju
i migraciju prirodnih radionuklida kroz lanac ishrane u zivotnoj sredini i proucavanje odnosa i uticaja
prirodnog jonizujuéeg zracenja (engl. background radiation) na razvoj zivog sveta na Zemlji (Frani¢ &
Frani¢, 2010).

Radioekologija je nauka koja kombinuje druge nauc¢ne discipline kao $to su: fizika, hemija, matematika,
biologija, medicina i sama ekologija, primenjuju¢i koncepte zastite od jonizujuceg zracenja.

Radioekologija vode za pi¢e ne samo da ima klju¢nu ulogu u postizanju osnovnih zadataka zastite od
zracenja nego pruza mnogo Sire mogucnosti, posebno u danasnjim okolnostima kada je sveobuhvatna zastita
zivotne sredine od svakojakog zagadivanja postala briga ne samo naucnika ve¢ i nacionalnih, kao i
medunarodnih autoriteta. Nazalost, oslobadanje radioaktivnih materijala u Zivotnu sredinu, pa tako i u reke,
mora i okeane, zbog normalnog rada industrijskih postrojenja, medicinskih ustanova i sl. nije moguce spreciti

......

2010).

L Wilhelm Conrad Rontgen (1945-1923), nemacki fizicar, zasluZan za otkriée X-zracenja (rendgenskog zragenja).

2 Antoine Henri Becquerel (1852-1908), francuski fizicar, zasluzan za otkrice radioaktivnosti 1896 godine.

3 Marie Sktodowska Curie (1867-1934), francuska fizicarka i hemicarka poljskog porekla, bila je pionir radiologije.
10
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Osnovna teza i koncepcija rada

Cilj ovog master rada jeste poredenje nekih od metoda dostupnih za ispitivanje **Ra u vodi, kao i
njihovih minimalnih detektabilnih aktivnosti (MDA). Cilj je takode i odredivanje najpouzdanije, najbrze i
najefikasnije metode koja ne zahteva dugo vreme merenja, niti posebnu hemijsku pripremu uzoraka, kao $to
je separacija, filtracija i sl. Rad je posvecen pre svega poredenju rezultata medu metodama, a ne samim
metodama, uzorkovanju itd. Sva istrazivanja vrSena su u laboratoriji Katedre za nuklearnu fiziku Prirodno-
matematickog fakulteta Univerziteta u Novom Sadu.

Dakle, u ovom radu, akcenat je stavljen na radioekologiju vode za pic¢e. Kako studije pokazuju, pijaca
voda iz gradskog vodovoda obi¢no ne sadrzi prekomernu koncentraciju aktivnosti radionuklida. Voda iz
vodovoda je samo jedan od nacina vodosnabdevanja stanovnos$tva pijacom vodom. Seoska podrucja, Cesto
koriste vodu iz bunara i arterSkih ¢esmi za svakodnevno vodosnabdevanje, kako stoke, tako i za licnu potrebu.
Posto je ovakva voda u direktnom kontaktu sa litosferom, u njoj se moze javiti povecana koncentracija
aktivnosti pojedinih radionuklida, §to se moze ogledati i u pove¢anoj ukupnoj alfa/beta aktivnosti. Raspored

vodenih slojeva u litosferi iz kojih je moguée vodosnabdevanje prikazani su na slici 1.0.

2. stolna veda

4. prirodna
mineralna voda

Slika 1.0 Poreklo vode za pice (raspored vodenih slojeva u litosferi)

Sadrzaji pojedinac¢nih radionuklida i njihov doprinos ukupnoj alfa/beta aktivnosti u vodi za pice
definisani su zakonskom regulativom Republike Srbije koja je uskladena sa pravilnicima i propisima
Evropske Unije.

Rad je podeljen u pet celina (poglavlja). U prva dva poglavlja daju se osnovne koncepcije radioaktivnosti.
Opisan je fenomen grupisanja radionuklida u nizove, iz kojih je posebno izdvojen radijum 226 (***Ra) i radon

222 (*2Rn) kao njegov direktan potomak. Date su i osnovne postavke sekularne radioaktivne ravnoteze.
11
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Potom, sumarno je dat opis Stetnosti jonizujuceg zracenja i njohovih bioloskih efekata, sa zastitom od alfa i
beta zracenja. Opste definicije doza zradenja, kao i doze koje pojedinac moze primiti ingestijom vode sa
povecanim sadrzajem radionuklida takode su razmatrane. U poglavlju jedan date su i osnovne stavke
posebnih pravilnika (podzakonskih akata Republike Srbije) koji ureduju granice sadrZaja radionuklida u
pijacoj vodi, sa posbnim osvrtom na ?*Ra.

Drugo poglavlje posveceno je detekciji i merenju jonizujuéeg zraCenja, Sa 0snovnim tezama o
funkvcionisanju poluprovodni¢kih i scintilacionih detekcionih sistema. Uz njihovo funkcionisanje svakako
idu i osnovne ¢injenice o statistickim varijacijama pri brojanju rezultata, za ove detekcione sisteme. Posto
svaki detekcioni sistem (brojac, spektrometar) ima odgovarajucu graniicu detekcijue koju u odgovarajjué¢im
uslovima moze detektovati, tzv. MDA, nametnulo se i ovo pitanje, koje ¢e biti glavna tema u samom
eksperimentalnom delu rada za svaku metodu zasebno.

Eksperimentalni rezultati i diskusija dati su u tre¢em poglavlju. U uvodnom delu trec¢eg poglavlja bice
re¢i o nacinu pripreme uzoraka i samim uzorcima i metodama koje se koriste za ispitivanje ?*Ra u vodi.
Koris¢ene su Cetiri metode za ispitivanje radijuma u vodi. Merne tehnike kojima su izvodena merenja su
gama spektrometrija, alfa spektrometrija detektorom RAD?7, i tecna scintilaciona spektrometrija (LSC)
detektorom Quantulus 1220™. U okviru te¢ne scintilacine spektrometrije (LSC) razvijene su dve metrode:
EPA 913.0 i ASTM D 7283-06. U poglavlju tri, za svaku od navedenih metoda biée prikazani rezultati,
poredeni sa referentnim vrednostima koncentracija aktivnosti ?%Ra, njihove korigovane vrednosti
optimalnim funkcijama i njihova minimalna detektabila aktivnost (MDA) .

U poglavlju cetiri bi¢e prikazano poredenje dobijenih eksperimentalnnih i korigovanih koncentracija
aktivnosti #?°Ra za sve Cetiri metode, kao i njihove minimalne detektabilne aktivnosti (MDA) predstavljanjem
rezultata Tabelama i histogramima.

U poglavlju pet se izvode kona¢ni zakljucci i daju predlozi za dalja naucna istrazivanja, odnosno pravi

se trasa daljih izu¢avanja i shvatanja nedostataka kori§¢enih mernih tehnika i metoda.
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1. Prirodna radioaktivnost

Proces u kojem dolazi do spontane transformacije jezgra kojom prilikom ono menja svoj sastav ili
energetsko stanje predstavlja radioaktivnost. Sastav jezgra se menja ukoliko ono dozivi alfa ili beta raspad.
Prilikom alfa raspada dolazi do emisije Cestice koja se sastoji od dva protona i dva neutrona, bas kao i jezgro
atoma helijuma. Jedan od nacina raspada nestabilnih jezgara iz grupe beta emitera je emisija negativne beta
Cestice koja nije niSta drugo nego obican elektron. | alfa i beta raspad bivaju propraceni emisijom gama
zracenja koje je elektromagnetne prirode. Nakon radioaktivnog raspada stvoreno jezgro moze biti u
pobudenom stanju, a na osnovno energetsko stanje najcesce prelazi emisijom gama zracenja. Svakako,
najznacajnija ¢injenica jeste da je radioaktivnost spontani proces i na nju se ne moze spolja$njim faktorima
uticati kao $to su temperatura, pritisak, vlaznost vazduha i sli¢no (Krmar, 2013).

Uobicajena je terminologija da se jezgro koje se raspada naziva predak, a ono koje nastaje putem
radioaktivnog raspada jezgro potomak. Jezgro potomak nastalo alfa raspadom, u odnosu na pretka ima dva
protona manje, a maseni broj mu je manji za Cetiri. Prilikom emisije negativne beta ¢estice se ne menja maseni
broj ali potomak poseduje jedan proton vise i jedan neutron manje u odnosu na pretka (Krmar, 2013).

Radioaktivni elementi (radionuklidi) se u prirodi nalaze u vazduhu, vodi i zemljistu i predstavljaju
sastavne delove stena i zemljista, mora i okeana, gradevinskih materijala. Ne postoji mesto na Zemlji gde
nema prirodne radioaktivnost. Postoji preko 1500 razli¢itih radionuklida koji se mogu podeliti u tri kategorije:

1. Primordijalni (prvobitni) — od pre nastanka Zemlje;

2. Kosmogeni — nastali kao rezultat interakcije kosmickih zraka;

3. Vestacki — nastali kao rezultat ljudskog delovanja.

Pojava prirodne radioaktivnosti vezana je za proces sinteze jezgara. Prva jezgra, i to uglavnom ona
najlaksa, formirana su pre nekoliko milijardi godina, kada je po nekim teorijama nastao Svemir, a proces
nukleonsinteze se od tog momenta kontinuirano odvija u sredistima zvezda. Tom prilikom, osim poznatih
stabilnih jezgara, formira se i veliki broj nestabilnih. Geolo$ka starost planete Zemlje je dovoljno duga tako
da se najveci deo nestabilnih jezgara koji je usao u njen sastav prilikom formiranja suncevog sistema vec
raspao. Do danasnjih dana, preziveli su neki dugoziveci izotopi, sa periodom poluraspada ve¢im od 500
miliona godina, kao na primer “°K, 2°U, 28U itd.

Zracenje je jedan od nacina na koji se prenosi energija. Kada nuklearna zracenja dodu u dodir sa ma
kakvom materijom, ona joj ustupe deo svoje energije, koja moze da izmeni fizicka, hemijska ili bioloska
svojstva predmeta ili Zive materije. Za nuklearna zra¢enja kao $to je reGeno postoje tri glavna tipa: alfa, beta
1 gama zraci. Oni se razlikuju pored ostalog i svojom sposobnos¢u prodiranja kroz materiju; tako su alfa zraci
najmanje prodorni, dok su gama zraci najprodorniji.

Jonizujuéa zraCenja postoje i u prirodi; to su zra¢enja koja dolaze od prirodnih radioaktivnih materija i iz

Kosmosa, kao kosmicka zracenja koja obasipaju nasu planetu.
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Sve radioaktivne materije ispustaju zrake koje deluju na Zivi organizam, izazivaju poremecaje, oboljenja
pa i smrt. One se razlikuju: materije koje ispustaju samo alfa i beta zrake koji su lako apsorbovani, kao fosfor
32, sumpor 35, stroncijum 90, talijum 204 itd. i materije koje ispustaju prirodne gama i rendgenske zrake,
kao kobalt 60, natrijum 24, jod 131, zlato 198 i dr. (Damnjanovi¢, 1962).

Alfa zraci prodiru samo u gornje slojeve koze, dok je prodorna mo¢ beta zraka nekoliko milimetara u
tkivo. Prema tome ova su zracenja kao spoljni izvor, opasna samo za gornje slojeve tkiva, te je za zastitu od
njih dovoljno primeniti srazmerno tanke slojeve zastitnog materijala, staklo, pleksiglas, hartiju i sli¢no.
Medutim u uslovima unutrasnjeg zracenja, usled guste jonizacije koju izazivaju alfa zraci, oni postaju
najopasniji izvor jonizuju¢ih zracenja (Damnjanovié, 1962). Alfa Cestice se kre¢u kroz vazduh brzinom od
oko 20000 km/s i izazivaju jonizaciju gasa-razlaganje molekula i atoma gasa na naelektrisane delice ili jone
- pa je stoga razumljiva njihova razorna mo¢ (Kovacevi¢, 1957).

Gama zraci su najprodorniji, te su zato potrebni debeli ili gusti zastitni slojevi, kao olovo, olovno staklo,
gvozde, beton i sl. Za zastitu od spolja$njeg zracenja (kada se izvor nalazi van organizma) vrlo je vazno
rastojanje od izvora zraCenja. Ukoliko je udaljenost veca, utoliko je jaCina zra¢enja manja, odnosno jacina
zracenja je obrnuto proporcionalna kvadratu rastojanja.

Narocita opasnost preti od unutrasnjih zrac¢enja (kada se izvor zracenja nalazi u organizmu). To je slucaj
kada se radioaktivne materije unesu u organizam jelom, pi¢em ili udisanjem ili kroz kozu injekcijom ili
ranjavanjem. I najmanja koli¢ina radioaktivne materije koja dospe u organizam moze da izazove najteza
oboljenja i smrt. U ovom radu se stavlja akcenat na ??Ra koji je alfa emiter, ako se unese u organizam putem
pijace vode mozZe izazvati opasne prosledice pre svega zbog svojih potomaka.

Znacajan izvor prirodne radijacije je i kosmicko zracenje. Primarno kosmicko zracenje je galaktickog
i solarnog porekla, a sastoji se naelektrisanih ¢estica veoma visoke energije. Do zemljine povrsine ono veoma
retko dospeva posto nestaje u interakcijama u atmosferi, kojom prilikom se stvara sekundarno zracenje. U
gornjim slojevima atmosfere nuklearnim reakcijama kosmickog zracenja sa jezgrima azota i kiseonika dolazi
do stvaranja nekolicine radioaktivnih jezgara, kao $to su to *C i 'Be. Nakon toga dolazi do njihovog
ravnomernog rasporedivanja putem atmosferskih transportnih procesa te na taj na¢in i oni daju svoj doprinos
ukupnoj prirodnoj radioaktivnosti. U kosmogene radionuklide spadaju i °Be, 28Al, *Cl, 8Kr, 14C, 32Si, *Ar,
22Na, *S, ¥Ar, 3P, 32p, 3¥Mg, 2*Na, %S, 31Si, 18F, *°Cl, #Cl, *mCl (Bikit I. , et al., 2012).

Sa porastom nadmorske visine, ali i geografske Sirine, doza od kosmickog zracenja raste. Prosecna
efektivna godiSnja doza za stanovnistvo iznosi 0,38 mSv, dok je raspon doza od 0,3 mSv do 2 mSv

(UNSCEAR, 2010) . Letom avionom primi se veca doza zracenja nego na povrsini Zemlje.
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1.1  Zakon radioaktivnog raspada

Jezgro predstavlja kvantno-mehanicki sistem, pa je prema tome nuklearni (radioaktivni) raspad
spontana transformacija. Nuklearni raspadi podlezu kvantnoj statistici. Egzaktno vreme kada ¢e se
posmatrano radioaktivno jezgro raspasti se ne moze predvideti, ali za veliki broj nestabilnih jezgara, njihov
statisticki zakon raspada je dobro poznat-eksponencijalni zakon raspada (Mrda & Bikit, 2016).

Ustanovnjeno je jos u prvim trenucima da se na raspad ne moze uticati spoljasnjim faktorima. To
znaci da je verovatnoca raspada odredena isklju¢ivo prirodom procesa koji se u njemu odvijaju i moze se za
dati izotop smatrati konstantom. 1z tog razloga uvedena je veli¢ina koja se naziva konstanta radioaktivnog
raspada, a predstavlja verovatnocu da se neko jezgro raspadne u jedinici vremena. Precizna merenja su
pokazala da je konstanta radioaktivhog raspada karakteristika svakog pojedinacnog radiozotopa, a

eksperimentalno se moze odrediti kao §to je dato u (Krmar, 2013):

A:ﬁ 11
N

gde je AN broj jezgara koji se raspao u vremenskom intervalu At, a N je ukupan broj radioaktivnih jezgara u
posmatranom uzorku u po¢etnom trenutku.

Dakle numericka vrednost od A izrazava statisticku verovatnoc¢u raspada svakog pojedina¢nog atoma u grupi
identi¢nih atoma u jedinici vremena.

Kada se uporede neke vrednosti karakteristicne za radioaktivne raspade, kao §to su na primer tip
emitovanog zraCenja, konstanta radioaktivnog raspada, nacin na koji se deli energija izmedu produkata
raspada itd., moze se zakljuciti da je svaki radioaktivni raspad potpuno jedinstven proces. Da bi se
radioaktivni raspad kao pojava bolje opisao, neophodno je bilo da se u toj raznolikosti pronade nesto opste i
zajednicko za sve raspade, ¢uveni eksponencijalni zakon radioaktivnog raspada.

Broj jezgara koji se raspadnu u vremenu dt je dat preko opadanja u broju prisutnih jezgara, dN. Ovo

smanjenje broja jezgara je proporcionalno broju prisutnih jezgara N i vremenskom intervalu dt:

—dN = ANdt 1.2
gde je A konstanta proporcionalnosti odnosno gore definisana (relacija 1.1) konstanta radioaktivnog raspada.
Negativan predznak pridodat Ciitavoj relaciji govori o tome da se krajnji broj jezgara smanjuje u odnosu na

pocetni, i to mu je jedini fizi¢ki smisao. Nakon integracije relacije 1.2 dobija se:

N(t) = Ny-e ™™ 1.3
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pri ¢emu je N, pocetni broj jezgara, odnosno u trenutku t=0, dok je N broj preostalih neraspadnutih jezgara
nakon proteklog vremena t. Ovo je eksponencijalni zakon radioaktivnog raspada koji reprezentuje ¢injenicu
da broj nestabilnih jezgara opada eksponencijalno sa vremenom. Grafik zavisnosti N u funkciji vremena t

pririkaz je naslici 1.1a.

a) 12 b) 1.0
1.0 4
0.8 1 01 -
N —
JR— (=}
No 061 Z\B
>
i)
0.4 1 0.01 -
0.2 1
0.0 . " . : T 0.001 . . ; . .
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10

Decay time (half-lives)

Slika 1.1 Grafik zavisnosti N/No u funkciji vremena t:

a) linearna skala, b) semilogaritamska skala

Period poluraspada je sledeca veli¢ina koju je potrebno uvesti. NajceSce se obelezava sa Ty, i

definise se kao vreme koje je potrebno da se pocetni broj jezgara smanji na polovinu. Dakle:

N 1 14
N, 2 '
§to primenjeno na relaciju 1.3 daje:
1
Z— AT 1.5
S=e
Logaritmovanjem se dobija izraz za period poluraspada koji izgleda:
— In2 0,693 16
1/2 - A - l "

Period poluraspada je jedna od nekoliko osnovnih veli¢ina koje moraju biti poznate za svaki radioaktivni
element. Konkretno za *Ra priod poluraspada iznosu 1620 godina ili 5,11+ 10 sekundi (Hoaga & Korff,
1962).
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Cest je slucaj da se raspad nekog nestabilnog nuklida predstavlja u logaritamskoj razmeri posto se tada
vremenska zavisnost broja neraspadnutih jezgara veoma jednostavno moze predstaviti pravom linijom (slika
1.1b). Logaritmovanjem jednacine 1.3 dobija se:

InN = InNy, — At 1.7
Sto ustvari predstavlja jednacinu prave. Iz gornje relacije se moze videti da konstanta radioaktivnoog raspada

u stvari predstavlja koeficijent pravca prave linije kojom se u logaritamskoj skali opisuje radioaktivni raspad.

1.2  Aktivnost

Sledeca veli¢ina koja ¢e biti definisana je aktivnost radioaktivnog izvora, A, kao broj raspada
nestabilnih jezgara u jedinici vremena (-dN/dt) (Mrda & Bikit, 2016). Tada je:

= —Z—]Z = AN(t) = ANge ™ = Age™ 1.8
gde je Ao aktivnost u pocetnom trenutku, dok je A preostala aktivnost nakon vremena t. Prema tome, i
aktivnost podleze eksponencijalnom zakonu, tj. smanjuje se eksponencijalno sa vremenom. Dakle, aktivnost
predstavlja produkt konstante raspada i broja neraspadnutih jezgara u posmatranom uzorku: AN (t). U slu¢aju
radionuklida koji se moze raspadati putem vise modova raspada, parcijalne aktivnosti A,N(t),
A,N(t),...takode opadaju kao e ¢, a ne kao e A1, e =42t . zbog toga $to je:
Ay, MN N

= =—=eM = A =4 eM 19
Ao ANy Np ¢ 1T ee

gde je A, o pocetna parcijalna aktivnost, a A; parcijalna aktivnost nakon vremena t (Mrda & Bikit, 2016).

Jedinica za aktivnost je 1 becerel [Bq], $to odgovara raspadu jednog jezgra radioaktivnog nuklida u
jednoj sekundi.

Uobicajeno je i koris¢enje vansistemske jedinice (stare jedinice koja vise nije u upotrebi) za aktivnost
ato je 1 kiri (Ci), ¢ija je vrednost 3.7-10'° Bg, a koja odgovara aktivnosti jednog grama ?**Ra.

Veoma je Cesto potrebno poznavati aktivnost nekog radioaktivnog uzorka. Iz jedna¢ine 1.8 moze se
videti da se aktivnost takode moze izraziti, ako je poznata koli¢ina radionuklida u nekom uzorku, broj jezgara

ili njegova masa kao:

m-NAV
M

A=AN=21 1.10

gde je m ukupna masa nuklida u uzorku ¢ija se aktivnost treba odrediti, Nav je Avogadrov broj, a M je molarna
masa elementa ili jedinjenja koje sadrZi nestabilna jezgra.

Ukoliko nije poznata koli¢ina nestabilnog nuklida u uzorku, moguce je do njegove aktivnosti do¢i
merenjem. Detektor koji radi u diferencijalnom rezimu rada, moze da zabelezi ukupan broj alfa ili beta
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Cestica, kao i fotona koji stignu do njegove aktivne zapremine u odredenom vremenskom intervalu. Ako se
izvor nepoznate aktivnosti postavi ispred jednog takvog mernog uredaja, u vremenskom interval At bice
detektovano Ng Cestica ili fotona (Krmar, 2013).

Uz pretpostavku da se zraenje emituje ravnomerno u svim pravcima, ka detektoru ¢e biiti usmeren
samo jedan deo emitovanih Cestica. Ovaj deo se prema ukupnom broju emitovanih ¢estica ili fotona odnosi
kao i prostorni ugao kaoji zauzima sam detektor pema ukupnom prostornom uglu od 4m steradijana.
Aktivnost se na osnovu merenja moze odrediti kao:

Ng

A=—2
AR €At

1.11

gde je A deo ukupnog prostornog ugla pod kojim se vidi detektor sa mesta gde se nalazi izvor, a € je
apsolutna efikasnost mernog uredaja. Gornja relacija opisuje najjednostavniji slucaj tackastog izvora kome
su dimenzije zanemarljivo male u odnosu na rastojanje od detektora. Takode je pretpostavljeno da u samom
izvoru na dolazi do samoaprospcije posmatranog zracenja (Krmar, 2013).

Za opisivanje radioaktivnosti takode se koriste specificna aktivnost i koncentracija aktivnosti.
Specificna aktivnost je aktivnost jedini¢ne mase 1 moze se iskazati kao:

_dA []_Bq
= am a_kg

Koncentracija aktivnosti predstavlja aktivnost jedini¢nog volumena radioaktivne supstance i moze

1.12

se izraziti kao:

dA B
c==, [(]=—

U eksperimentalnom delu rada posebno se pridaje znacaj veli¢ini (koncentraciji aktivnosti) definisanom

=— 1.13

relacijom 1.13 datu u jedinicama tri reda veli¢ine manjom, Bq-1™.

1.3 Radioaktivni nizovi

Vecdina radionuklida koji postoje na Zemlji (rednog broj Z>82, masenog A>206) mogu se grupisati
u tri radioaktivna niza. To su uranijum-radijumski, uranijum-aktinijumski i torijumski niz. Od izotopa
praroditelja 25U, 28U i %2Th koji se zbog svog dugog perioda poluraspada jo$ uvek nalaze u prirodi,
sukcesivnim radioaktivnim raspadima nastaju radioaktivni elementi — potomci. Poslednji ¢lan niza je jedan
od stabilnih izotopa olova (svaki od ova tri radioaktivna niza se sukcesivnim transformacijama raspada preko
alfa i beta raspada do jednog od stabilnih izotopa olova). Osim ova tri, u laboratorijskim uslovima, je putem

nuklearnih reakcija stvoren i Cetvrti, neptunijumski niz. Osnovni procesi transformacije jezgara kod ovih
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nizova su alfa i beta raspad, praceni emisijom gama zratenja. Osnovne karakteristike tri najznacajnija
radioaktivna niza, date su u Tabeli 1.1 (Bikit I., et al., 2012).

Kao $to je gore navedeno, a Sto se moze videte i u Tabeli 1.1 svaki od ova tri niza se zavrSava nekim stabilnim
izotopom olova.

Tabela 1.1 Neke od osnovnih karakteristika radioaktivnih nizova

Naziv niza Polazno jezgro Period poluraspada (god.) Krajnji ¢lan

uranijum-radijumov 238y 4,5-10° 206ppy

uranijum-aktinijumov 25y 7,2-108 207pp

Radioizotopi 22Th, 28U i 25U imaju ekstremno duge periode poluraspada koji su nekoliko redova
veli¢ine duzi od perioda poluraspada onih njihovih potomaka sa najduzim periodima poluraspada. To za
posledicu ima uspostavljanje sekularne radioaktivne ravnoteZe pri kojoj je aktivnost svakog potomka jednaka
aktivnosti rodonacelnika niza. Medutim, neki potomak moZze da nastane kao rezultat dezintegracije pretka
koji se raspada i nekim drugim kanalom raspada. Aktivnost nastalog potomka je tada konstantan deo
aktivnosti rodonacelnika niza i zavisi od verovatnocée raspada njegovog pretka po kanalu raspada u kojem
posmatrani potomak nastaje (Bikit I. , et al., 2012).

Svakako jedan od vaznih radionuklida koji ne pripada ni jednom od navedena tri niza je i “°K (Ty, =
1.28:10° god), najvazniji prirodni radionuklid van nizova. Veoma je znacajan jer ga ima dosta u pojedinim
namirnicama koje covek svakodnevno unosi u organizam, te prosecan ¢ovek unese hranom oko 44000 Bq
YK godisnje (Conkié, 1997).

Ne treba zaboraviti i na postojanje i ¢etvrtog radioaktivnog niza tzv. neptunskog. Neptun ima relativno
kratak Zivot, ali je najduZe Ziveéi ¢lan tog niza. Krajnji ¢lan neptunskog niza je 2°Bi (Burcham, 1974).

Na slikama 1.2, 1.3 1 1.4 prikazana su sva tri radioaktivna niza sa ¢lanovima i njihovim periodima
poluraspada. Crvene strelice na slikama govore o tome da se sukcesivni prelaz sa jednog na drugog ¢lana
odvija mehanizmom alfa raspada, dok plava strelica ukazuje na mehanizam beta raspada. Svi plavoobojeni
radionuklidi su u ¢vrstom stanju dok je jedini roze obojeni u gasovitom stanju radon, odnosno sva tri njegova
izotopa i 22Rn, 2°Rn i 2°Rn. Radon je inertan, plemeniti gas, a svi njegovi potomci koji mogu nastati su u

¢vrstom agregatnom stanju.
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Slika 1.3 Radioaktivni niz 23U
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231Pa
A(3.25-10%)
21Th  / 227TTh / B_decay
(25.5h) (18.2d)
27pc l 223Ra
11.43d
(21.6y) S ( i )
(22min) Z9RN
(4.065)
2151P0 211Po
(1.78ms) (0.52s)
211Bi 207Pb
l (2.15min) l stable
211pb v d 207T|
(36.1min) (4.79min)

Prvi od tri niza — niz urana — po¢inje izotopom ?*U a zavrSava se stabilnim 2°°Ph. Maseni brojevi svih
¢lanova ovog niza predstavljeni su formulom (4n+2), gde je n neki od celih brojeva izmedu 51 i 59 . Posle
14 uzastopnih raspada, konacan proizvod je stabilni izotop 2°Pb, (slika 1.2). Danas se u litosferi uran javlja
u izotopskom sastavu 238U (99.275%), 235U (0.720%) i 2**U (0.005%). Mali procenat 2*°U posledica je
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A=4n
232Th 228Th
(1.41-1010y) 2 (1.91y) | a-decay

228Ac l
.13h
W 224Ra _d
B-decay

(6.7y) (3.64d)

|

220Rn
(55s)

.

21GPO 212P0

0.16 304
(18) TN G T

60.6mi stable
212pp /w 20£T| &

(10.64h) (3.10m)

Slika 1.4 Radioaktivni niz #2Th

njegovog perioda poluraspada od 7.04-108 godina, $to ukazuje na to da ga je na ranoj Zemlji bilo oko 40 puta
viSe, te se u prirodi &esto odigravala spontana fisija (Bikit I. , et al., 2012). Smanjen sadrzaj U poveéava
samo osiromasenost rude i ovakav uranijum se koristi za proizvodnju nuklearnog naoruzanja. Torijumov
radioaktivni niz pocinje izotopom 2%2Th, a maseni broj svih ¢lanova je 4n. Posle 10 uzastopnih raspada,
konaéni proizvod je 2°8Pb (slika 1.4). Kona¢no, radioaktivni niz izotopa sa masenim brojem 4n + 3 po&inje
izotopom #°U, a posle 11 uzastopnih raspada, dobija se stabilan izotop 2’Pb (slika 1.2) (BIPM, 2004) (BIPM,
2006) (BIPM, 2008) (BIPM, 2010) (BIPM, 2011) (BIPM, 2013).

1.3.1 Sekularna radioaktivna ravnoteza

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

Pocetni problem se postavlja polaze¢i od sledeceg slucaja:

N, ZNZ ZN3 1.14

Transformacija 1.14 bi se mogla opisati i re¢ina i glasila bi: N; se raspada u N,, a ova se vrsta atoma

raspada u N3 koji je stabilan ¢lan niza. U ovom nizu se N; zove predak, a N, potomak, pri ¢emu su A, 1 4,
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konstante radioaktivnog raspada pretka odnosno potomka. Ovakav se radioaktivni proces moze opisati sa tri

diferencijalne jednacine koje imaju oblike:

% = —A4;N. 1.15
dt 14V1 .
% =A;N; — 1,N. 1.16

dt 1V1 21V2
% = /‘lZNZ 117
dt

Resavanjem jednaéine 1.16 dobija se broj atoma drugog ¢lana u radioaktivnom nizu. Treba
napomenuti da je broj atoma prvog niza N: dat jednac¢inom eksponencijalnog oblika, odnosno zakonom

radiaktivnog raspada koji glasi:

N1 = NOle_Alt 118
uvrstavanjem relacije 1.18 u 1.16 dobija se:
dN, _a
W = A]_Nl - AZNZ = 11N01e it /12N2 119
mnoZenje izraza 1.19 sa e?2¢ i integracijom dobija se izraz:
A
Ny =1 1/1 Nype ™Mt + Ce~2at 1.20
2 1

gde je C konstanta integracije. Ona se odreduje iz pocetnih uslova u trenutku t=0 bilo je No2 atoma potomka

pa se iz toga dobija da konstanta integraije ima vrednost:

M

=Nyy — ——
C 02 12_11

Noy 1.21

Ako se sada 1.21 uvrsti u 1.20 dobija se:
A

Ny, = ————
2T A

Noy(e Mt — e™%2t) 4 Nyye*2t 1.22

Poslednja jednacina daje zavisnost broja atoma potomka nastalih radioaktivnim raspadom njegovog pretka

N: od vremena.

Ako se vrednost N, uvrsti u relaciju 1.17 i ova resi, dobija se broj atoma poslednjeg ¢lana niza, koji je stabilan.

Ovo reSenje ima oblik:
dN;

_=12N2=12[

N()l(e_llt — e—lzt) + Noze—lzt]
dt R

1
Ay — A
Sredivanjem relacije i njenom integracijom dobija se resenje za N3 koje ima oblik:
A Az
1= =M

gde je D integraciona konstanta. Ona se odreduje iz pocetnih uslova kao malo pre. Neka je u trenutku t=0,

N, = { Ng; — Noz}e"lzt - Nose ™Mt +D 1.23

bilo Nosz atoma poslednjeg ¢lana niza. Tada se primenom pocetnih uslova dobija vrednost konstante D koja

iznosi:
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D = N01 +N02 +N03

Uvrstavanjem D u relaciju 1.23 dobija se vremenska funkcija slede¢eg oblika:

A A
N3(£) = Nps + Noz(1 — e™2t) + Ny (1 L —1e"’12t) 1.24
Ay =44 Ay =24
u praksi se koristi slede¢i pocetni uslov Ny; # 0,a Ny, = Ny3 = 0 relacije 1.22 i 1.24 mogu napisati kao:
A A
Ny(t) = ———Noy (e ™Mt — e 22t) = — L Ny e Mt (1 — e(a22)t) 1.25
Ay =14 Ay =14
i
Ay A
Ny(t) = Noi (1 - “ht —ﬂzt) 1.26
3(t) 01( 12—116 +Az—/11e

Resenja ove tri diferencijalne jednaéine predstavljena su grafic¢ki na slici 1.5. Ovaj problem u pocetku je
postavljen sa radioaktivnim nizom od tri ¢lana, Citava problematika se moze dati i za niz od n ¢lanova, samo

Sto se sistem dosta usloznjava i komplikuje reSavanje samih diferencijalnih jednacina.
. o : : y . dN .
Direktno objaSnjenje sekularne radioaktivne ravnoteze vezuje se za uslov = 0. Primenom ovog

uslova na ¢lanova niza 1.15, 1.16, 1.17 (i tako i za sve vise ¢lanove od treceg) pokazuje se da se broj atoma
bilo kog ¢lana niza ne menja. To je, u stvari, onaj trenutak vremena kada se raspadne onoliko atoma koliko

se stvori.

N

%
x
T

N:

Ny
B

1 il » A & 1 1 -1

q /A A/ B/ A/ A/ A/ A/ S/ /i
' t(h)

Slika 1.5 Radioaktivni niz od tri ¢lana. U pocetku prisutan je samo predak; potomak ima period

poluraspada T>=5h; treci ¢lan je stabilan.

Strogo matematicki, ovi uslovi u potpunosti nikada nisu ispunjeni. Uvodenjem A=0, podrazumeva se
neaktivni materijal, pa govoriti o radioaktivnim ravnotezama tada nema smisla. Medutim, stanja bliska

radioaktivnim ravnoteZama su moguca. Recimo, to je slucaj kada pored poluraspada pretka Ti. tezi
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beskonaénosti, ili je znatno veéi u odnosu na period poluraspada potomka. Takav je primer 2*®U. Njegov

period poluraspada iznosi T12(?8U)=4,5-10° godina, a period poluraspada njegovog potomka je kradi, te se

0,693

. . . v . dN . . L. .
N; moze smatrati konstantnim, a A = — 0 ¢ime je, d—tz = 0, uslov za radioaktivnu ravnotezu ispunjen.

1/2

Za ovaj tip radioaktivne ravnoteze moze se napisati sledeci uslov:

A KA, 1.27
tada je
ANy = A,N, = - = A, N, 1.28
Il
MmN 1.29
T=g == .
1/2 1/2 1/2

Ove se relacije mogu primeniti za odredivanje vremena odnosno perioda poluraspada pretka, kada
se period poluraspada potomka zna. Ako je period poluraspada pretka veoma dug, drugih moguénosti za
odredivanje sem radioaktivne ravnoteZze nema. U slu¢aju da je poznat odnos broja atoma izmedu urana i

N(238U)

NRa) 2,8-10°, a period poluraspada radijuma kako je navedeno ranije iznosi

radijuma; on iznosi

T12(**®Ra)=1620 godina. Na osnovu ovih podataka period poluraspada urana je odreden i iznosi 4,5-10°
godina. Ovakav tip ravnoteze naziva se sekularna ili trajna ravnozeza (Marinkov, 2010). Ovaj tip ravnoteze
¢e biti koris¢en u daljem radu za odredjivanje aktivnosti **Ra.
Koris¢enjem jednacine 1.25, kao i uslova sekularne radioaktivne ravnoteze 1.27, moze se napisati izraz za
aktivnost potomka koji glasi:
A= 23N, = 41 Npy (1 — e72) 1.30
Ova jednacina predstavlja aktivnost potomka u funkciji vremena. Apsolutna aktivnost, medutim, jednaka je
sumi aktivnosti pretka i potomka i moze se izraziti na slede¢i nacin:
Ator = M Noy + AN, = A1 Ng1 (2 — e~ *2t) 1.31
Prema 1.29, vidi se da aktivnost potomka raste sa vremenom. Posle nekoliko perioda poluraspada potomka
(6-7), njegova ¢e se aktivnost izjednaditi sa aktivno$c¢u pretka. Apsolutna aktivnost se uvecava dva puta, $to
se vidi iz relacije 1.30. Uspostavljanje ovakve radioaktivne ravnoteze dato je na slici 1.6a pod a) i 1.6b.
Drugi tip radioaktivne ravnoteze sledi iz uslova:
A <Ay 1.32
tj. kada konstanta raspada A, nije mnogo veca od konstante 4,, ali se znatno razlikuju. To je sluc¢aj kada je
period puluraspada pretka veci od perioda poluraspada, odnosno kada je T11/2 > T12/2- U tom slucaju je

e M2t < gt 1.33

—Apt

paseclane u relaciji 1.25 moze zanemariti. Pod ovim uslovima broj atoma potomka iznosi:
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N, ~ — = Ny e Mt 1.34

Prema relaciji 1.32 kada je radioaktivna ravnoteza jedanput uspostavljena, apsolutna aktivnost opada sa
periodom poluraspada pretka (Marinkov, 2010).
Posto je N; = Np;e~*1t, odnos broja atoma pretka i potomka dat je relacijom:
N, A
N Lk
Odnos merenih aktivnosti pri radioaktivnoj ravnotezi ovog tipa dat je kao:
AZ /12N2 AZ
A LN, LA

Ovaj tip ravnoteZe naziva se tranzitna ili prelazna ravnoteza i prikazana je na slici 1.6a pod b).

1.35

______ Slika 1.6a Trajna i prelazna
c
b ravnoteza (Marinkov, 2010):
100 S 100
EE/ i \ "| @)a - Narastajuca aktivnost potomka;
§ .‘, E b - Aktivnost pretka (T —o0);
© \ > .
g / \ % ¢ - Totalna aktivnost; d - Raspad
10 !a \.\ 10 potomka b) a - Narastajuca aktivnost
\ potomka; b - Aktivnost pretka
"""""" \ \d (T = 8.0 h); ¢ - Totalna aktivnost;
Ay d - Raspad potomka; e - Totalna
Y R R aktivnost potomka u frakcijama
0 2 4 6 8 10 12 0 2 4 6 8 10 12 .
a) Vreme t (h) b) Vreme t (h) pretka i potomka
Ar =N
= /\'4
i 1.6b Opsti princip nastupanja
_§’ == S"u‘,llf" F sekularne (trajne) radioaktivne
-E {AQ qu“hbnum ravnoteZe, za slu¢aj T:>T, gde
- : T T ravnoteZa nastupa nakon ~7
2 ! 2 ioda pul da direkt
- perioda puluraspada direktnog
potomka
|
0 <15
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14 Radijum ?*°Ra

Radijum je zemnoalkalni element. Svi njegovi izotopi su nestabilni, a ima ih 25 masenih brojeva u
rasponu 213 do 230. Najstabilniji je radijum masenog broja 226 sa periodom poluraspada 1620 godina.

Uranijum i radijum se pojavljuju u litosferi i hidrosferi u razli¢itim geoloskim objektima: stenama,
rudama, zemljistu, kao i u podzemnim i povrSinskim vodama. U najve¢im koncentracijama se pojavljuju u
rudama, u sopstvenim rudnim leziStima ili pak kao primese u rudama fosfata, olova i cinka i drugih sirovina;
U stenama se znacajno koncentriSu, zbog svog geohemijskog karaktera, u kiselim magmatskim stenama,
Skriljcima i glincima. Sadrzaj ovog radionuklida zemaljskog porekla na razli¢itim geoloskim strukturama
terena u Srbiji razlikuje se oko 10 puta. Najnize vrednosti su na terenima serpentina, a najvise na terenima
granita (Lazarev, 2014).

225Ra je prirodni radioaktivni izotop iz 23U serije raspada (niza). Zemlja i voda kao delovi Zivotne sredine
Cesto zahtevaju analizu 2Ra u prirodnim vodama zbog zdravstvenih problema kojima populacija moze biiti
izlozena. Povecana koncentracija ovog radionuklida moze ukazivati i na desavanje razli¢itih geohemijskih
procesa. Merenje radijuma u vodi je postalo pitanje od velikog znacaja zbog ¢injenice da je to jedan od
najopasnijih elemenata ako je re¢ o unutra$njoj radijaciji, tako da je uobicajena je praksa minitoringa ovog
radionuklida u podzemnim vodama SAD-a i Evrope. (L'Annunziata, 1998).

Kako se moze videti u radu (Todorovi¢ N. , et al., 2017) pojedine stene mogu imati prekomernu
koncentraciju aktivnosti radijuma ?*°Ra, $to je potencijalna opasnost i za eshalaciju radona ?2Rn u samoj vodi
kojom su te stene okruzene u litosferi (radon je direktan potomak radijuma §to je prikazano na slici 1.7) ali i
u prostorijama u kojima borave ljudi, ako se te stene koriste u gradevinarstvu. PoSto stene mogu imati
poviSenu koncentraciju aktivnosti ?°Ra, voda sa kojom su zajedno u litosferi predstavlja potencijalnu
opasnost za populaciju, jer moze biti primljena velika godi$nja doza zraenja njenom konzumaciojom.

Radijum 226 pripada grupi prirodnih radionuklida i zbog svoje osobine da se deponuje u kostima i
mokrac¢noj beSici ima zna¢ajnu ulogu u ozracivanju ljudskog organizma. Kontaminacije ljudskog organizma
radijumom 226 u Zivotnoj sredini vrsi se uno$enjem ovog radionuklida preko hrane i pijace vode (Konjevic,
Vukoti¢, & Radovanovi¢, 1979).

Mnogi izvori vode za pice, sadrze male koli¢ine *Ra. Do sada su uradene mnogobrojne studije da bi se
pokazalo da li su regioni sa poviSenim koncentracijama aktivnosti ?°Ra u vodama za pice vise opasne po
zdravlje stanovnistva (BEIR IV, 1988). Opstepoznato je da koncentracija radijuma 226 u vodi raste sa
pocecanjem dubine samog izvoriSta. Voda iz vodovoda obi¢no ne sadrzi povecanu koncentraciju ovog
radionuklida. Ako se prekorace zakonske granice koje su regulativama preporuceni, o tome treba

blagovremeno obavestiti javnost o potencijalnom riziku prilikom konzumiranja takve vode.
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LIEMOYKA PACNIAOA PALIUA-226
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Slika 1.7 Sema raspada *°Ra

Mnogi postupci za odredivanje aktivnosti Ra u vodi uklju¢uju te¢no Scintilaciono brojanje (LSC)
potomka 222Rn ili samostalno ili zajedno sa svojim potomcima. Stoga, svako merenje 2%Ra je relevantno za
222Rn. Tipi¢an metod za analizu ?*Ra u vodi podrazumeva uspostavljanje sekularne radioaktivne ravnoteze
sa radom. To podrazumeva dobro upakivanje uzorka da radon ne bi mogao pobe¢i jer je gas (L'’Annunziata,
1998). Za nastupanje trajne radioaktivne ravnoteze izmedu radijuma i radona potrebno je 6-7 perioda
poluraspada radona, $to iznosi oko mesec dana. Radioaktivna ravnoteZa radona sa njegovim potomcima traje
oko 3 sata (posle ova 3 sata moze se u narednih mesec dana pratiti postizanje sekularne radioaktivne

ravnoteZze $to ¢e i biti prikazano u eksperimentalnom delu rada).

226R 4
o, 4.591 MeV
5.7% - .
o, 4.77 MeV
94.3%

7. 0.186 MeV

(35% &)’

L EEERH

Slika 1.8 Kanali raspada ?*°Ra

Na slici 1.8 data je Sema raspada **°Ra po kanalima koji je i alfa i gama emiter. Dakle, ??°Ra se moze

odrediti direktno iz gama linije na 186,25 keV, ukoliko se obezbedi dvostruki fotopik na toj energiji razdvojen
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na komponentu koja pripada >*U 185,72 keV. Vidi se da je verovatnoca emisije alfa ¢estice 94,3%, dok je
sama emisija gama linije dosta niza (L'Annunziata, 1998).

226Ra se moze odrediti indirektno, iz svojih potomaka, pod pretpostavkom postojanja sekularne

radioaktivne ravnoteze i to iz:
214Bj (609.32keV, 1120.28keV i 1764.51keV)
214pp (295.22keV i 351.99keV*)

Odredivanje radijuma iz potomaka ima dosta svojih prednosti, ali i mana: velike su verovatnoce za
emisiju, nema potrebe da se rade korekcije na samoapsorpciju, nisu neophodni specijalni detektori (mogu se
koristiti konvencionalni HPGe poluprovodnicki detektori). Mogu se javiti ozbiljni problemi oko True
koincidencija posebno kod ?“Bi. Mogu se javiti fluktuacije backgruound-a usled sadrzaja indoor radoona.
Najvaznije §to posebno treba naglasiti jeste da se na ovaj nacin radijum odreduje kao otezana srednja vrednost

(L'Annunziata, 1998).

1.5 Radon ?22Rn

Radon (Rn) je prirodan radioaktivni inertan gas bez boje mirisa i ukusa (u periodnom sistemu elemenata
smesten u plemenite gasove), Cija je gustina oko sedam i po puta veca od gustine vazduha. Kao gas radon je
veoma mobilan, a kako je rastvorljiv u vodi, moguée su znacajne koncentracije radona u atmosferi, vodi i
zemljiStu. Radon ima dva istaknuta izotopa ??2Rn i 2°Rn (toron). Atomski broj im je 86 .Period poluraspada
radona ?%2Rn iznosi 3,825 dana, dok radona ??°Rn svega 56 sekundi. Zbog malog perioda poluraspada ??°Rn
se ne smatra radiolo$ki zna¢ajnim izotopom. Konstanta radioaktivnoog raspada ?*?Rn iznosi 2,1:10° s, Kada
se kaze radon, uglavnom se misli se na izotop ??2Rn (Shapiro, 2002). Posebna paznja u radu bi¢e posve¢ena
radonu ?2Rn jer ¢e preko njega biti odredivana koncentracija aktivnosti ??°Ra.

Prosecna doza prirodnog pozadinskog zracenja uglavnom zavisi od geoloskih faktora, rudnika, koli¢ine
radijuma i radona u zalihama vode. Visoke koli¢ine radona povezuju se sa granitnim vulkanskim stenama,
kvarcnim stenama, fosfatnim zalihama i nekim peS¢anim plazama koje sadrze visoke koli¢ine urana i
torijuma, ¢ijim raspadom nastaje radon. Koncentracija radijuma 226 u fosfatnim rudama je oko 40 pCi-g™,
pa ruda koja je blizu povrsine uzrokuje vrlo visoke koncentracije radona. Glavni izvor radona 222 u atmosferi
(najmanje 80 %) su emisije iz stenovitih formacija blizu Zemljine povrsine koje su proizvod raspada urana
238, preko radijuma 226, do radona 222 (Lazarev, 2014).

4 na ovim energijama Tru koincidencije nisu znacajan efekat.
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Radon je drugi najvazniji uzroc¢nik karcionoma pluca kod ¢oveka, posle pusenja. Radon je plemeniti gas,
koji nastaje radioaktivnim raspadom razli¢itih izotopa radijuma, koji su pak ¢lanovi prirodnih radioaktivnih
nizova. Koncentracija radona u vazduhu je zbog toga u tesnoj vezi sa koncentracijom radonovih predaka u
zemljiStu, stenama, gradevinskom materijalu itd., ali takode zavisi i od mnogih drugih parametara, kao $to su
ventilacija, poroznost materijala, ambijentalni uslovi i koli¢ina vlage u materijalu (UNSCEAR, 2000). Radon
moze biti u velikim koli¢inama pristan u vodi, pijaca voda iz vodovoda obi¢no ne sadrzi povecanu
koncentraciju radona kao sto je dato u radovima (Todorovi¢ N. , et al., 2012), (Nikolov, et al., 2012).

Svako jezgro radona ?22Rn se raspada kroz niz raspada preko polonijuma 2*8Po, olova 2*Pb, bizmuta ?**Bi
i polonijuma 2*Po i %P0 (#°Po ima dug period poluraspada od priblizno 134 dana pa nije toliko znacajan za
istrazivanja poredeé¢i dosta manje periode poluraspada ostala dva izotopa) do olova #°Pb. Prilikom svake
transformacije jezgra emituju odgovarajuce jonizujuce zracenje: alfa Cestice, beta Cestice ili gama zrake ili
kombinaciju Cestica i zraka. Radon se raspada alfa raspadom do polonijuma ?®Po. Energija emitovane alfa
&estice iznosi 5.49 MeV (Conkié, 1997).

218Pg ima kratak period poluraspada, samo 3.05 minuta, §to znaci da se najveéi deo raspadne za 6 min od
vremena nastanka. Kao i radon i polonijum je alfa emiter i raspada se na olovo 24Pb, uz emisuju alfa Gestice
energije 6.0 MeV. Olovo ?**Pb je takode u ¢vrstom stanju, ima period poluraspada 26.8 minuta i raspada se
emisijom beta gestice i gama zraka na bizmut 2*Bi. 2Bi je isto u ¢vrstom stanju i beta emiter sa periodom
poluraspada 19.8 minuta i njegovim raspadom nastaje polonijum #4Po. 2**Po ima period poluraspada samo
164 mikrosekunde, emituje alfa esticu energije 7.69 MeV i raspada se na olovo #°Pb koji nije od znacaja za
merenje koncentracije radona zbog dugog perioda poluraspada — 22.3 godine.

Potomci radona, iako su u ¢vrstom stanju su jezgra koja su inicijalno suspendovana u vazduhu (lebde).
Ponekad mogu bit i naelektrisane Cestice. Potomci koji su zapravo teski metali u praksi su veoma fine Cestice
koje su hemijski veoma reaktivne (Conki¢, 1997).

Glavni doprinos izlozenosti ¢oveka radioaktivnom gasu radonu dolazi usled njegove inhalacije.
Zahvaljujuci Cinjenici da se radon dobro rastvara u vodi, radon se moze pomocu nje transportovati na velika
rastojanja. Izlaganje stanovnistva visokim koncentracijama gasa radona, kao i unosenje velikih koncentracija
aerosola kratkozivec¢ih produkata raspada radona, dovodi do ozracivanja prvenstveno organa za disanje, koje
moze prouzrokovati kancer pluca. U slucaju konzumiranja visokoradonskih voda, najviSe su ugrozene
osetljive ¢elije unutar abdomena. Kancer Zeluca dovodi se u vezu i sa povec¢anom koncentracijom radona u
vodi za pice (Lazarev, 2014). Molekuli u vazduhu koji su dostupni da se za njih prikac¢e potomci radona
pripadaju grupi aerosola. Tu spadaju na primer: molekuli vodene pare, prasine, dim od cigareta itd. Ovi
molekuli bivaju dovoljno dugo dostupni u vazduhu da se za njih prikace radonovi potomci koji predstavljaju

nevidljive fine Cestice.
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Radioaktivni aerosoli sa dijametrima u intervalu od 0.1 do 10 nm se najbolje taloze u ljudskim pluc¢ima.
Aerosoli ve¢ih dimenzija se zadrZavaju u nosu i usnoj duplji ne dopiru¢i do osetljivog respiratornog epitela
bronhijalnog stabla. lako imaju mali domet alfa cestice radonovih potomaka deponovanih u plu¢ima su
izuzetno opasne zbog velike moc¢i jonizacije. Promene na celijskom i molekularnom nivou izazvane
jonizuju¢im zracenjem znatno su izrazenije u ranim zivotnim fazama, §to ukazuje na poseban zdravstveni

rizik kod dece (Bikit I. , et al., 2012).

IZVORI RADIOAKTIVNOG ZRACENJA
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medicina
4% 4%
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0, = @
8% zracenje
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Slika 1.9 Raspodela godiSnje doze koje prima stanovniStvo od izlaganja izvorima jonizujuéeg
zrafenja

Radon se, zbog svog kratkog vremena poluraspada, u vazduhu, vodi i zemljistu uvek nalazi zajedno sa
svojim potomcima (koji ne moraju biti u radioaktivnoj ravnotezi sa radonom). Bioloski efekti radona,
zapravo, u najvecoj meri poticu od kratkozivucih radonovih potomaka. Kako se radon najce$ce izuCava u
kontekstu bioloskih efekata, u literaturi i regulativi se ¢esto pod pojmom radon podrazumeva radon sa svojim
potomcima, a pod izlaganjem radonu - izlaganje radonovim potomcima (ICRP, 1994), (European Council,
2014).

Istrazivanja vrSena poslednje decenije pokazuju da u normalnim uslovima preko 70% ukupne godisnje
doze koju prima stanovni§tvo poti¢e od prirodnih izvora jonizujuéih zradenja, pri ¢emu je preko 50%
uslovljeno udisanjem prirodnog radioaktivnog gasa, radona 222Rn, odnosno njegovih potomaka, slika 1.9
(ICRP, 1983).

Koncentracija radona na otvorenom prostoru pokazuje dnevne varijacije. Najvece koncentracije su
noc¢u i rano ujutru, kada ¢esto dolazi do temperaturne inverzije i radon ostaje zarobljen u prizemnim slojevima

atmosfere. Danju zagrevanje Sun¢evim zracima moze izazvati turbulencije, Sto olakSava transport radona u
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vise slojeve atmosfere. Oscilacije u koncentraciji mogu biti i za faktor 10. S druge strane, koncentracija
radona pokazuje i sezonske oscilacije zbog padavina, vetrova i temperature (UNSCEAR, 2000), (Zivanovi¢,
2016).

Radon i toron u zatvoreni prostor dospevaju iz zemljista, gradevinskog materijala, vode, prirodnog
gasa i spoljne atmosfere, a odnos ovih doprinosa je drugaciji za svaki objekat. Prema UNSCEAR, procenjena
prosecna koncentracija radona u zatvorenom prostoru je 40 Bg/m3. Koncentracije torona su mnogo manje

izuCavane, a srednja vrednost je ispod 10 Bg/m3 (UNSCEAR, 2000).

1.6 Stetnosti jonizujuceg zracenja

Unutra$nja kontaminacija nastaje od radioaktivnih materija koje su unete u organizam gutanjem,
udisanjem ili preko povredene ili nepovredene koze. Male koli¢ine radioaktivnih materija dospevaju u
organizam kontaminiranim rukama, cigaretama ili drugim predmetima. Radioaktivne materije se mogu uneti
u organizam i preko hrane i vode za pice, rede vode iz vodovoda, a ¢e$ée vode iz arterskih ¢esmi i bunara.

Ove radioaktivne materije se deponuju u organizmu, te predstavljaju dvojaku opasnost: opasnost od
jonizujuéeg zracenja koje ove materije ispustaju i opasnost od trovanja tim materijalima. Te opasnosti zavise
od vise faktora: koliko je vreme Zivota ove radioaktivne materije, koju vrstu zracenja ispusta, da li postoji
selektivno deponovanje u nekom organu ili ne postoji i kojom se brzinom ova materija eliminise iz organizma
(Damnjanovi¢, 1962).

Unosenjem radioaktivnih izotopa kroz usta oni dolaze u digestivni trakt. Nerastvorljivi elementi ¢e
brzo pro¢i kroz organe za varenje i bi¢e izbaceni sa izmetom. Radioaktivni izotop unet kroz usta opasan je
zato S$to u toku svog prolaska on zrali i jonizuje, §to dovodi do oSte¢enja crevne sluzokoze. Rastvorljivi
izotopi su daleko opasniji. Ovi izotopi su apsorbovani i preko cirkulacije krvi razneti po celom organizmu.
Neke se radioaktivne materije ravnomerno raspodele po svim ¢elijama i tkivima organizma, dok druge
pokazuju sklonost ka selektivnom talozenju u pojedine organe. Fosfor i natrijum se rasporeduju ujednac¢eno
u organizmu, dok se, na primer, jod koncentriSe u §titnoj zlezdi, a stroncijum u kostima (stroncijum je analog
kalcijuma). Cim je radioaktivna materija ma na koji nadin prodrla u organizam i zadrzala se u izvesnim
organima, nju je izvanredno teSko pokrenuti, a ¢ak je i nemoguce da se ubrza prirodni tok njenog eliminisanja
iz organizma. Iz ovih razloga bitno je da se izbegne svako nekontrolisano unosenje radioaktivnih materija u
organizam (Damnjanovi¢, 1962).

Zato je za rad sa radioaktivnim materijama potrebno da se naprave i preurede posebne prostorije.
Mesta na kojima se rukuje sa radioaktivnim izvorima moraju biti obeleZena uz kontrolu koja je neophodna.
Oprema, staklarija, alati i oprema za ¢iséenje, koji se upotrebljavaju u radioaktivnom podrucjju, ne smeju da
se koriste na drugim mestima. Zabranjeno je da se u laboratorijama i prostorijama gde se radi sa otvorenim

izvorima zrac¢enja unosi hrana za ljudsku ishranu, ¢uva ta hrana ili koji slu¢ajem konzumira, jer se vrsi
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izlaganje potencijalnom riziku kontaminacije radionuklidima, ovo se odnosi na profesionalno izlozena lica
koja rade sa otvorenim aktivnim izvorima zracenja, ali i na same pacijente koji tu borave.

Kvantitativni nivo zracenja koju primi pacijent ili profesionalno izlozeno lice definican je dozom
zra¢enja. Doze zraCenja definicane su u zakonskim regulativama i te preporuke se moraju postovati (,,SI.
glasniik RS* br. 36/2009 1 93/2012, 2009, 2012).

Sva lica koja rade sa izvorima jonizujucih zrac¢enja moraju po zavrSetku rada biti kontrolisana radi
utvrdivanja da li postoji radioloska kontaminacija nekog dela tela ili odela. Za svaki deo tela definiSe se
maksimalna ozracenost iznad koje mogu nastupiti ozbiljne posledice po zdravlje same izloZene osobe.
Profesionalna lica su po zakonskim regulativama obavezna da nose zastitne kecelje, olovne rukavice i svu
neophodnu opremu kako bi se minimizirao uticaj zracenja.

Glavni cilj radioloske zastite sastoji se u sprecavanju ostecenja od jonizujuceg zracenja. Njegovu
bazu predstavlja pridrzavanje preporuc¢enih maksimalno dozvoljenih doza, ali radioloska zastita iziskuje 1
sistematsko posmatranje da bi se otkrilo svako ozra¢ivanje ili dejstvo zracenja. Ovim posmatranjem treba da
budu obuhvacene kako fizicka tako i medicinska kontrola. Danas se simptomi zra¢enja mogu otkriti samo
kod relativno visokih doza. Klinicka ispitivanja su otezana zato $to ne postoje izrazena specificna ostecenja
1 §to su letalni periodi od momenta ozracivanja do pojave posledica jako dugi. Ova Cinjenica ne smanjuje
potrebu sistematskih lekarskih pregleda, koji se vrSe sa ciljem da se otkriju efekti izazvani zraCenjem, nego
jos zahteva da se lekarski pregledi dopune strogom kontrolom primenjenog zracenja (Damnjanovic, 1962).

Kao §to je navedeno u (Milojevi¢, UroSevi¢, & Kurepa, 1961) radioizotopi imaju i dosta svojih
pozitivnih strana. Najvaznija strana je kori§¢ene u terapeutske medicinske svrhe kod pacijeneta obolelih od
razli¢itih vrsta karcinoma. Koris¢enje radioizotopa u ove svrhe datira u poslednjih skoro stotinu godina i
stalno se usavrSava. Posto se danas skoro svaki element moze dobiti u svom nestabilnom stanju, stvorena je
mogucénost leCenja putem unoSenja razlicitih radioloskih preparata u organizam (npr. lecenje raka Stitne
Zlezde ubrizgavanjem joda 131) Sem toga, cene radioaktivnih izvora danas su neuporedivo nize nego u
vreme kada se koristio samo radijum.

Sa gledista zaStite od zracenja doze treba odrzavati S§to je mogucée nizim u skladu sa principom
ALARA (As Low As Reasonably Achievable) (Terzi¢ & Siljegovié, 2013).

Ozracivanje populacije radionuklidima iz vode za pi¢e uglavnom je malo i nastaje kao posledica
raspada prirodnih radionuklida uranovog i torijumovog niza. Jednogodis$nje konzumiranje vode za pic¢e ne
sme imati doprinos ve¢i od 5%-nog ukupnog prosecnog ozraCivanja populacije, Sto znaci da od
jednogodisnjeg konzumiranja vode za pi¢e doza ozraCivanja ne sme biti ve¢a od 0,1 mSv. Ispod ovog
referentnog nivoa doze, voda se moze koristiti za pi¢e (Rajkovi¢, Stojanovi¢, Lacnjevac, Toskovi¢, &

Stanojevic¢, 2008).
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1.6.1 Bioloski efekti jonizujuceg zracenja

Jonizujuéa zraCenja imaju energiju potrebnu za jonizaciju atoma ili molekula. Postoje dve grupe
jonizujuéih zracenja. Kod prve grupe dolazi do emisije Cestica (alfa, beta zracenje), a kod drugih nosilac
energije je foton. Poznavanje mehanizma interakcije jonizujuceg zracenja sa materijom kroz koju prolazi
predstavlja preduslov za razumevanje bioloSkih efekata zracenja i procenu zdravstvenog rizika. Samim
procesom jonizacije dolazi do izbacivanja elektrona iz nekog od svojih polozaja i tada se naruSava
elektoneutralnost Citavog atoma, tada je ¢itav sistem veoma reaktivan, moze graditi stabilna jedinjenja u
kratkom vremenskom periodu .

Iako je jo$ od samog otkri¢a radioaktivnosti bilo jasno da deo energije jonizujuceg zracenja, emitovanog
iz izvora biva apsorbovan u materiji kroz koju prolazi, nije moglo da se odgonetne izuzetno visok stepen
osetljivosti zivih organizama na ovu vrstu zracenja (Todorovi¢, N, 2009).

Kada visokoenergetsko nuklearno zracenje prolazi kroz materiju (bez obzira da li je ziva ili neziva) dolazi
do primarne interakcije sa elektronima date sredine. Energija upadnog zracenja biva predata elektronima
(nastaju brzi elektroni) koji prolazeci dalje kroz materiju gube tu energiju razli¢itim mehanizmima, pri cemu
su najinteresantniji jonizacija i ekscitacija atoma i molekula materije-mete. Jonizacioni potencijal za ve¢inu
elemenata koji ulaze u sastav organskih molekula raznih tkiva je do 20 eV, te izbaceni elektroni imaju Sirok
spektar energija i proizvode niz sekundarnih ekscitacija i jonizacija. Veliki deo energije koju jonizujuce
zraCenje preda atomima supstance kroz koju prolaze u krajnjoj instanci se pretvori u toplotu. Medutim,
ustanovljeno je da predata energija jonizujuceg zracenja koja temperaturu ljudskog tela moze da povisi za
promil, istovremeno moze da ima letalno dejstvo. Ovaj "radiobioloski paradoks" objasnjen je tek sredinom
proslog veka nakon otkrica DNK malih (oko 1pum) vitalnih centara od kojih direktno zavisi prezivljavanje
¢elije. Mehanizam interakcije jonizujuceg zraCenja razjasnjen je nakon otkri¢a helikoidne strukture DNK
(Krmar, 2013).

Ovojnicu spirale diheliksa (DNK) ¢ine Seceri - pentoze, povezani preko fosforne kiseline, a sredi$nji deo
heterocikli¢ne organske baze (purinske i pirimidinske) medusobno povezane vodoni¢nim vezama.
Vodonicne veze su odgovorne kako za helikoidnu strukturu tako i za raspored baza u DNK 1 javljalju se
izmedu jedne purinske i jedne pirimidinske baze. Te dve baze taéno odgovaraju jedna drugoj i samo njih dve
mogu da grade jedan par sa strogo definisanom duzinom vodoni¢ne veze. Tako su u DNK adenin i timin (A-
T) vezani preko dve, a citozin i gvanin (C-G) preko tri vodoni¢ne veze (Pavicevi¢ & Mati¢:, 2011).

Direktna interakcija jonizujuéih zracenja sa elektronima DNK molekula manifestuje se prekidom jednog
ili oba heliksa, usled kidanja fosfodiestarskih veza, oSteCenjem same baze i/ili kidanjem vodoni¢nih veza.
Kidanje vodoniénih veza dovodi do nemoguénosti prepoznavanja parova A-T i C-G pri replikaciji DNK,

odnosno do neregularnog sparivanja i mutacija, koje mogu da imaju i letalno dejstvo. Direktna interakcija u
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zavisnosti od predate energije moze da izazove gubitak sposobnosti deobe ¢elije, prestanak specifi¢nih
funkcija ili ¢ak njeno trenutno unistenje (Todorovi¢, N, 2009).

Medutim, ovaj tip interakcije ne moze da objasni zasto su, na primer, virusi neuporedivo otporniji na
dejstvo jonizijucih zracenja nego ¢ovek. To je objasnjeno postojanjem indirektne interakcije, izuzetno vazne
za razumevanje procesa koji se odvijaju u ¢eliji tokom ozracivanja. Naime, oko 70% mase tela Coveka ¢ini
voda (kod ugojenih i starih procenat je manji, kod dece je veci, a u trecem mesecu fetalnog Zivota iznosi ¢ak
94%). Celija ljudskog organizma sadrzi oko 10*® molekula vode. Pri ozragivanju éelije dolazi do jonizacije i
ekscitacije vode. Prilikom jonizacije stvara se jon vode H>O" i oslobada se elektron koji primljenu energiju
gubi pri daljim sudarima. Kada se elektroni dovoljno uspore opkoli ih Cetiri jako polarizovana molekula vode
i formira se tzv. ""akvatizovani®* elektron eaq, koji Zivi samo 100 us. Akvatizovani elektron sa jonom vode
formira dva visokoreaktivna radikala H* i OH™ Ekscitovani molekul vode se takode raspada na dva radikala
H* i OH", dok se H,O" jon raspada na vodonikov, odnosno hidronijum jon HsO" i na OH" radikal. VVodonikov
1 hidroksilni radikal zive samo oko 1 us. Tako, kao rezultat radiolize vode, usled dejstva jonizujuéih zracenja
u ¢eliji nastaju tri visokoreaktivna radikala: akvatizovani elektron, OH - radikal i H*-radikal u pribliznom
odnosu 45%: 45%: 10%. Ovi radikali veoma brzo reaguju sa komponentama DNK molekula. H* radikal
izaziva najce$¢e prekid jednog ili, znatno rede, oba lanca u DNK. Za veéinu indirektnih oStecenja
uzrokovanih jonizuju¢im zracenjem se smatra da su nastala usled OH" radikala, koji reaguje sa skoro svim
tipovima molekula u Zivim ¢elijama. U DNK izaziva oSteéenja baza, pri ¢emu su pirimidinske osetljivije od
purinskih (Todorovi¢, N, 2009), (Krmar, 2013).

OH- i H* radikali i akvatizovani elektroni, koji nisu uéestvovali u hemijskim promenama u ¢éeliji se brzo
rekombinuju uz oslobadanje toplote. Pri rekombinaciji H* radikala i akvatizovanog elektrona nastaju
molekuli vode, i vodonika i OH" jon, medutim rekombinacijom dva OH" radikala nastaje jo$ jedan Stetan
molekul - jak oksidans, H2O.. Delovanje slobodnih radikala u prisustvu Kiseonika je znatno opasnije usled
reakcije H* radikala i akvatizovanih elektrona sa kiseonikom: H*+O,—>HO," (jak oksidans), koji
rekombinacijom prelazi, takode, u H2O i kiseonik, a dva akvatizovana elektrona sa kiseonikom formiraju
O, superoksid anjon. Superoksid anjon je, takode, veoma reaktivan i dovodi do osteéenja DNK, proteina i

¢elijskih membrana, te se efekat jonizujuéih zraCenja viSestruko pojacava u prisustvu Oz (Krmar, 2013).

1.6.2 Zastita od alfa zracenja

Alfa zracenje pri prolasku kroz materijalne sredine brzo gubi svoju energiju i tako se potpuno apsorbuje
u vrlo tankim slojevima materijala. Nekoliko listova papira ili tanke aluminijske folije debljine 0.4 mm
dovoljni su da apsorbuju sve alfa Cestice koje emituju radioaktivni materijali. U vazduhu one predu samo

nekoliko desetina milimetara pre nego $to izgube svu energiju i postanu atomi helijuma. PovrSinski sloj koze
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na ljudskom telu takode apsorbuje alfa Cestice energije do 7.5 MeV. Ove Cinjenice upucuju na zakljucak da
alfa zracenje ne predstavlja opasnost za spoljnje izlaganje, pa se koriS¢enje zastitnih zidova iskljucuje
(Nik¢evi¢ & Andeli¢, 2011).

Pri koris¢enju otvorenih izvora alfa zracenja zastita se svodi na spreCavanje unoSenja radioaktivnih

materijala u organizam.
1.6.3 Zastita od beta zraéenja

Domet beta Cestica u vazduhu iznosi nekoliko metara. Kako §tetno deluju na kozu, a posebno na o¢i, pri
radu sa beta emiterima moraju se koristiti zastitni ekrani. Njihov izbor zavisi od energije beta-Cestica a takode
1 od prinosa zako¢nog X zracenja, koje se javlja pri prolasku beta-zracenja kroz materijal. lako se potpuna
apsorpcija beta zracenja moze postici vrlo tankim slojevima tezih materijala oni se izbegavaju posto je prinos
zakocnog X zraCenja u njima mnogo veéi nego kod lakih materijala. Zato se najcesce koriste zidovi od
aluminijuma, stakla ili pleksiglasa. Pri radu za izvorima beta zraCenja potrebno je nositi i zastitne naocare

(Nikéevié & Andeli¢, 2011).

1.7 Doze zracenja

U cilju zaStite Zivih organizama od zraCenja, potrebno je ustanoviti kontrolu intenziteta i efekata
jonizujuéeg (radioaktivnog) zracenja. Postupak merenja energije koju jonizujuée zracenje preda ozracenoj
materiji predstavlja dozimetriju jonizujuéeg zraCenja, koja se iz same nuklearne fizike izdvaja kao
poddisciplina. Pojmovi koji se najéesce susrec¢u u dozimetriji jonizujuceg zracenja su doze i jedinice u kojima
se one izrazavaju (Lazarev, 2014).

Apsorbovana doza (D) se definiSe kao apsorbovana energija po jedinici mase:

dE 1)
= D]l =1Gy = — 1.
o [D] Gy 36

Jedinica za apsorbovanu dozu je grej (Gy). U slucaju kada je energija zracenja ravnomerno rasporedena po
apsorberu, apsorbovana doza moze se izraziti u obliku: D = AE/Am, gde je AE — srednja apsorbovana
energija odredene vrste zraCenja u apsorberu mase Am. Kako ta energija izaziva jonizaciju tkiva, ukupna
apsorbovana energija moZe da se nade kao proizvod ukupnog broja stvorenih jonskih parova N i apsorbovane
energije pri stvaranju jednog jonskog para &, odnosno AE = N - €. AKo se sa n oznaci broj jonskih parova po
jedinici mase, onda je n = N/Am, pa se dobijadajeD =n-¢.

Ekspoziciona doza (X), ili doza izlaganja, uvedena je za jonizujuée fotonsko zraéenje (rendgensko i
gama) ogranic¢eno iskljucivo na vazduh. Ova veli¢ina predstavlja koli¢inu naelektrisanja dQ svih jona nastalih

interakcijom upadnih fotona sa molekulima jedini¢éne mase vazduha:
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dQ c
=—, [X]= P 1.37

X
Izrazava se u jedinicama C/kg (Lazarev, 2014).
U prakti¢noj dozimetriji se naj¢eS¢e meri ekspoziciona doza. Kako vazi relacija 1Gy = 26 mC/kg,
jasno je da se merenjem ekspozicione doze moZze odrediti apsorbovana doza zracenja®.
Efekat jonizujuceg zracenja zavisi ne samo od veli¢ine apsorbovane ili ekspozicione doze ve¢ i od
vremena boravka organizma u polju zracenja. Nije svejedno da li osoba prima odredenu dozu u toku jednog
sata, dana ili godine. Zbog toga se uvode jos dve dozimetrijske veliCine.

Brzima ili jacina apsorbovane doze, Koja predstavlja priraStaj apsorbovane doze u jedinici vremena:

ID=ﬂ, [ID]=1@=1K 1.38

At s kg
Brzima ili jacina apsorbovane doze, koja predstavlja prirastaj ekspozicione doze u jedinici vremena:
Iy = ﬁ, [Ixk] =1 ¢ = A 1.39

At kg-s kg

Cetiri navedene veli¢ine dobro opisuju apsorbovano zradenje u neZivoj materiji. Medutim, one ne
iskazuju dovoljno efekte Stetnog dejstva zracenja na bioloske sisteme. Iz tih razloga uvedene su jo§ dve
dozimetrijske velicine.

Ekvivalentna doza (H)® u nekoj tacki definise se relacijom:

H=Q-N-D 1.40
gde je Q — faktor kvaliteta kojim se opisuje relativno biolosko dejstvo raznih vrsta zragenja (npr. za X, gama
i beta zrake: Q = 1, za neutronsko i protonsko zracenje je Q = (3-10), a za alfa zracenje Q = 20). Broj N
predstavlja proizvod svih drugih modifikujué¢ih parametara (npr.vrsta ozra¢enog tkiva, klimatski uslovi,
geometrija sredine i drugo) koje je Medunarodna komisija za radiolosku zastitu (ICRP) specificirala je
N =~ 1. Jedinica za ekvivalentnu dozu zracenja je sivert 1Sv = 1] /kg. Efektivna doza zra¢enja prema (,,Sl.
glasniik RS* br. 36/2009 1 93/2012, 2009, 2012) za pojedinaca iznosi 1mSv godisnje.

Efektivna doza (E). Poznato je da razliciti organi ili tkiva nisu podjednako osetljivi na zracenje.
Drugim rec¢ima, ista doza odredenog zraCenja izaziva razliCite bioloSke efekte kod razlicitih delova ljudskog
tela. Zbog toga se za karakterizaciju $tetnog delovanja jonizujuéeg zracenja uvodi efektivna doza koja je
definisana relacijom:

E=W-H 1.41

% Vecina dozimetara koji su u upotrebi kalibrisana je u starim mernim jedinicama za ekspozicionu dozu, u rendgenima
(R), pa je potrebno prera¢unavanje ovih jedinica na nove. To se postize pomocu sledeée relacije:1R = 1,6 - 10™* C /kg
ili 1Gy = 100R (Lazarev, 2014).

6 Efektivna doza zradenja prema (,,S1. glasniik RS br. 36/2009 i 93/2012, 2009, 2012) za pojedinaca iznosi 1mSv
godisnje, dok je za profesionalno izlozena lica ta granica pomerena ka 20 mSv i u proseku od visSe godina, ne sme preci
granicu od 50 mSv po godini.
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gde je W — tezinski koeficijent za pojedine organe, a H ekvivalentna doza za te organe. Vrednosti tezinskog
faktora, kao mere osetljivosti pojedinih organa i tkiva data je u Tabeli 1.2 Zbir svih tezinskih koeficijenata
jednak je jedinici (Lazarev, 2014).

Tabela 1.2 Tezinski koeficijenti za pojedina ljudska tkiva

Gonade 0,25
Dojka 0,15
Crvena krvna zrnca 0,12
Pluéa 0,12
Tiroidna Zlezda 0,03
Kosti 0,03
Ostali organi 0,3

Do sada definisane veli¢ine su date radi sticanja predstave o pojmu doznog kriterijuma, postoji jos
dosta veli¢ina definisanih na sli¢ne nacine. Potrebno je definisati dozni kriterijum konkretno za vodu,
odnosno kolika se to doza zra¢enja moze primiti ingestijom vode koja sadrzi pojedine radionuklide.

Ucesc¢e vode za pic¢e u ukupnoj izlozenosti zra¢enju obi¢no je veoma mala i uglavnom se radioloski
testira na radionuklide uz uranovog i torijumovog niza (WHO, 2004). Za pijac¢u vodu ukupna indikativna
doza TID (efektivna doza od radionuklida u vodi za piée koja ne ukljuéuje 3H i “°K, radon i njegove potomke)
je 0,1 mSv godisnje (EC, 1998).

Takozvani GL (guidance levels) nivoi za pojedinacne radionuklide u vodi racunaju se pomucu
jednacine:

L= fbe 1.42
hing. " q
gde je: IDC —individualni dozni kriterijum, ekvivalentan 0,1 mSv godiSnje; ;4 —dozni koeficijent ingestije

za odraslu osobu (mSv-Bq); q — je zapremina vode koju konzumira odrasla osoba tokom godine, a to je oko
730 1 godisnje (WHO, 2004). GL nivoi za 28U, ?*®Ra, #2Th i *¥'Cs dati su u Tabeli 1.3.

Tabela 1.3 Gl (guidance levels) radionuklida u vodi za pi¢e (WHO, 2004).

Radionuklid GL
=
!
!
g
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Procena efektivne doze za svaki pojedina¢ni radionuklid treba da bude sumarno < 1, odnosno:

C.
Z—‘ <1 1.43
— GL;
1A

gde C; predstavlja koncenttraciju aktivnosti pojedinacnog radionuklida prisutnog u pija¢oj vodi.

Ukupna doza GD je zbir doprinosa doza pojedinac¢nih radionuklida GD; koji se racunaju iz
koncentracije aktivnosti C; sa validnim faktorom konverzije doze h(gi), za odrasle osobe koje imaju godisnju
konzumaciju vode (KM) od 730 1 godis$nje (IAEA, 1996).

GD = Z GD; = Z h(g,) - C;- KM 1.44
i i

Dozni konverzioni faktori h(q;) iznose: 4,5-10% Sv-Bq* za 2*®U; 2,8:107 Sv-Bq? za ?*°Ra; 2,3-107 Sv-Bq™ za
22Th i 1,3-10-" Sv-Bq? za ®'Cs (IAEA, 1996). Izvedene koncentracije aktivnosti radionuklida prema
zakonskoj regulativi Republike Srbije date su u ("Sl. glasnik RS", br. 86/2011 i 97/2013, 2011, 2013), i 0

tome bice reci u poglavlju 1.9.

1.8 Radioekoloski problemi vode

Voda je bezbojna, prozracna te¢nost bez ukusa i mirisa, koja se sastoji od 11,11 % vodonika i 88,89
% kiseonika. Oko 70 % povrSine Zemlje pokriveno je vodom. Vode mogu biti povrsinske i podzemne.
Hemijski sastav podzemnih voda formira se kao rezultat uzajamnog dejstva vode i materije u Zemljinoj kori,
kao i materija koje vode poreklo iz drugih geosfera. Karakter toga dejstva moze se predstaviti sledeCom
Semom:

voda < stena & gas < Ziva materija

Na formiranje hemijskog sastava uti¢u brojni faktori i procesi koji se deSavaju u Zemljinoj kori (Dragisic,
1997).

U podzemnim vodama otkriveno je vise od 40 mikrokomponenata. One se u podzemnim vodama
mogu nac¢i u vidu prostih jona, molekula, koloidnih i lebdecih Cestica, kao i u vidu minerala i organskih
kompleksa. Vaznije mikrokomponente mogu se svrstati u nekoliko grupa:

e mikrokomponente koje obrazuju anjone (J, Mo, As, Se),
alkalni metali (Li, Rb, Cs),

rasejani metali (Be),
halkofilni elementi (Zn, Cu, Pb, Ag) i

radioaktivni elementi (U, Ra).
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Gasovi u podzemnim vodama nalaze se kako u rastvorenom, tako i u slobodnom stanju (radon
najopasniji). Pri umanjenju pritiska, rastvoreni gasovi prelaze u slobodne. Gasovi u podzemnim vodama su
atmosferskog, biogenog i radioaktivnog porekla. Sve podzemne vode su osim retkih izuzetaka, u odredenom
stepenu radioaktivne. Njihova radioaktivnost uglavnom potice od radionuklida 28U, 23U i 2*2Th. U manjem
stepenu radioaktivnost poti¢e i od kalijuma - “°K i rubidijuma - 8’Rb. Pored navedenih, u podzemnim vodama
se javljaju i drugi radionuklidi prirodnog i vestackog porekla. Sadrzaj radionuklida u podzemnim vodama je
znatno manji nego u stenama. Najvece koncentracije radionuklida nalaze se u podzemnim vodama lezista
urana (Dragisic¢, 1997).

Migrativnost i koncentracija radionuklida u podzemnim vodama, pored njihovog karaktera, zavisi i od
drugih faktora, kao $to su:

e geohemijski uslovi sredine (pH - Eh).

e hemijski sastav podzemnih voda,

e mineraloski i hemijski sastav stena,

e granulometrijski sastav stena,

e jonska zamenai dr.

e Od prirodnih radionuklida, najzastupljeniji u podzemnim vodama su uran, radijum i radon
(Dragisi¢, 1997).

Transport vode za Evapotranspiracija
javanje

Navodnjava "L)E)

sunék
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Slika 1.10 PovrSinske i podzemne vode u litosferi
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Zdravstveno ispravna voda za pic¢e jedan je od osnovnih preduslova dobrog zdravlja i jedan od
osnovnh pokazatelja zdravstvenog stanja jedne zemlje. Evidencija o indikatorima kvaliteta vode za pice,
kojom se snabdevaju gradska naselja u Republici Srbiji, vodi se u Institutu za javno zdravlje Srbije.
Zdravstvena ispravnost vode za pice se smatra bezbednom ako njen kvalitet zadovoljava regulativu u sistemu
kontinuirane kontrole i praéenja (Taka, Pejanovi¢, & Zivkovi¢, 2009). Opstepoznato je da AP Vojvodina ima
najlosiju vodu po kvalitetu u Srbiji zbog prisustva arsena i amonijaka.

Dobar deo zdravstvene “neispravnosti® vode za pice bio bi “otklonjen uskladivanjem odredbi Pravilnika o
higijenskoj ispravnosti vode za pice sa direktivama EU u delu u kome su one neopravdano restriktivnije
(Taka, Pejanovié, & Zivkovié, 2009).

1.9 Zakonska regulativa

Prvo izdanje preporuka o radioloskim aspektima kvaliteta vode za pice, Svetska zdravstvena
organizacija Stampala je 1984.god. (WHO, 1993). Tolerantni nivoi radioaktivnih supstanci u vodi za pice,
preporuceni u tom prvom izdanju preporuka WHO, bili su zasnovani na, u tom trenutku, raspolozivim
unformacijama o stepenu rizika izlaganja jonizuju¢em zracenju, skoncentrisanom uglavnom u ICRP
publikaciji 26 (ICRP, 1977). Takode, Svetska zdravstvena organizacija, saglasno preporukama Medunarodne
komisije za zastitu od zradenja (ICRP) izdaje 1990.god. preporuke o radioloskim aspektima kvaliteta vode
za pi¢e (ICRP, 1990), kao i u kasnijem izdanju preporuka iz 1993.god. (WHO, 1993), i u posebnoj glavi
razmatra radioloske aspekte kvaliteta vode za pice i1 propisuje metode za proveru kvaliteta i tolerantnog
sadrzaja pojedinih radionuklida ili ukupnog sadrzaja a- i B-nestabilnih radionuklida, bilo iz prirode, bilo
proizvedenih od strane coveka (Rajkovi¢, Stojanovi¢, Lacnjevac, Toskovi¢, & Stanojevi¢, 2008).

Preporudene referentne vrednosti za a-nestabilne radionuklide u vodi za pi¢e iznose 0,1 Bq-1™* a za
B- nestabilne radionuklide 1 Bg-1™. Vece vrednosti specifi¢ne aktivnosti a- i/ili B-nestabilnih radionuklida ne
znaci automatski nepodobnost vode za ljudsku konzumaciju ("SI. list SRJ", br. 42/98 i 44/99, 1998, 1999).
Za ocenu podobnosti vode za pice sa radioloskog aspekta potrebno je za preporuceni referentni nivo doze od
0,1 mSv odrediti koncentracije pojedinih radionuklida u vodi za pice. Posto su ovi podaci dati po regulativi
iz 1998. godine, u danjem tekstu ¢e biti dato je sadasnje stanje i da li ima nekih promena u granicama koje
su tada vazile.

Doza ozraCivanja organizma od radionuklida unetih vodom za pice zavisi od koli¢ine unetih radionuklida
i od njihovog metabolizma i kinetike u organizmu. Proracun tolerantne koncentracije radionuklida u vodi za
pice zasniva se na ukupnoj koli¢ini radionuklida unetih u organizam u toku jedne godine, pri konzumiranju
2 dm? vode dnevno, uzimajuéi u obzir parametre metabolizma kod odraslog — ,,referentnog” ¢oveka (ICRP,
1975).
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Srbija kao zemlja kandidat za ¢lanstvo u Evropskoj uniji ve¢ 2009. pocela je da uskladuje svoju zakonsku
regulative u ovoj oblasti. Tako je, 2009 donet zakon o zastiti od jonizujuceg zracenja i o nuklearnoj sigurnosti
uz dopunu i izmenu 2012. godine. 2011. godine uz dopunu i izmenu 2013. ("Sl. glasnik RS", br. 86/2011 i
97/2013, 2011, 2013) donet je pravilnik koji propisuje sadrzaj radionnuklida u vodi za pice, i svim drugim
Zivotnim namirnicama koje ¢ovek svakodnevno koristi.

U ¢lanu 2 ovog pravilnika jasno se kaze da nije dozvoljeno namerno dodavanje radionuklida u vodu
za pice, zivotne namirnice, stonu hranu, igracke, sredstva za odrzavanje li¢ne higijene, negu i ulepSavanje
lica i tela i nakit u procesu proizvodnje, pritom se zabranjuje sam uvoz istih ("Sl. glasnik RS", br. 86/2011 i
97/2013, 2011, 2013).

Tabela 1.4 1zvedene koncentracije aktivnosti pojedina¢nih radionuklida u vodi za pice ("Sl. glasnik
RS", br. 86/2011 i 97/2013, 2011, 2013)

2,3E+02
4,0E+01
4,9 E+00
6,2 E+00
7,2 E+01
1,0 E+01
2,0 E-01
2,1 E-01

2,0 E-01
59 E-01
2,9 E+00
3,0 E+00
5,5E-01
6,8 E-01

Prosecan godisnji unos vode po stanovniku iznosi 730 litara. Doprinos efektivnoj dozi koji potice od
unosa tricijuma °H, kalijuma “°K, radona ???Rn, i torona ?*Rn i radonovih potomaka vodom za piée nije
uracunat u grani¢nu vrednost efektivne doze od 0,1 mSv-god?. Grani¢na vrednost aktivnosti *H u vodi za
pi¢e je 100 Bq-I"t. Grani¢na vrednost ukupne aktivnosti alfa nestabilnih radionuklida je 0,5 Bg:I*. Grani¢na

vrednost ukupne aktivnosti beta nestabilnih radionuklida je 1 Bq-It. Ukoliko je izmerena vrednost ukupne
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aktivnosti alfa nestabilnih radionuklida ili ukupne aktivnosti beta nestabilnih radionuklida u vodi za pice
iznad vrednosti koje su neophodna je identifikacija i odredivanje sadrzaja pojedina¢nih radionuklida. Voda
za pice se ne moze zabraniti za upotrebu na osnovu izmerenih vrednosti ukupne aktivnosti alfa nestabilnih ili
beta nestabilnih radionuklida, ukoliko nije odreden sadrzaj pojedina¢nih radionuklida. Izvedene
koncentracije pojedinacnih radionuklida za vodu za pi¢e utvrdene su u Tabeli 1.4 ("Sl. glasnik RS", br.
86/2011 1 97/2013, 2011, 2013).

Iz Tabele 1.4 se vidio da je koncentracija aktivnosti radijuma 226 u vodi za pi¢e 0,49 Bq-I?, dok je
ta granica duplo niza za njegova druga dva izotopa.

Granice sadrzaja radionuklida u vodi za napajanje zivotinja jednake su granicama koje su propisane
za vodu za pice. Granice sadrzaja radionuklida u lekovima jednake su granicama kontaminacije propisanim
za vodu za pice. Granica sadrzaja **Ra u mineralnim fosfatnim dubrivima iznosi 1000 Bq-kg?, i to za
mineralna dubriva koja sadrze makrohranljivi element fosfor, a koja se kao takva stavljaju u promet i
primenjuju, kao i za sirovine za njihovu proizvodnju ("SI. glasnik RS", br. 86/2011 i 97/2013, 2011, 2013).

Pravilnikom o higijenskoj ispravnosti vode ("Sl. list SRJ", br. 42/98 i 44/99) definisano je $ta sve
utice na higijensku ispravnost vode. Higijenski ispravna voda za pice je voda koja odgovara izmedu ostalog
i u pogledu radioloskih osobina, tako su i u ovom pravilniku navedene gorepomenute vrednosti alfa i beta
aktivnosti.
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2 Detekcija zracenja i merenje

Jonizujuée zracenje se ne moze neposredno opazati. Da bi se otkrilo prisustvo ovog zracenja, kao i
njegovih Kkarakteristika, neophodno je koristiti posebne uredaje — detektore jonizujeceg zracenja. Prilikom
prolaska zracenja kroz detekcionu sredinu dolazi do raznih procesa na ¢ijim se efektima zasniva rad detektora.
Vedina uredaja koristi fizicko dejstvo zracenja, kao §to su jonizacija ili ekscitacija atoma detekcione sredine
(Nikéevi¢ & Andeli¢, 2011).

U procesu detekcije zracenja mogu se izdvojiti tri etape. Da bi bilo detektovano zracenje mora da dospe
u efikasnu (osetljivu) zapreminu detektora. Posle prolaska zracenja dolazi do promena u ovoj sredini koja
moze biti u gasnom, teCnom ili ¢vrstom agregatnom stanju. Otuda i jedna od podela detektora na gasne, tecne
ili ¢vrste. Treéa etapa i krajnji rezultat detekcije je stvaranje indikacije o zracenju (Nik¢evi¢ & Andeli¢, 2011).

Sam proces detekcije podrazumeva utvrdivanje da li zacenje postoji, ako postoji onda je potrebno vrsiti
dalja ispitivanja. Ta dalja ispitivanja podrazumevaju otkrivanje tipa zracenja, potom njegove energije i
radionuklida koji emituju to zracenje. Prisustvo radionuklida u nekom uzorku i njegovo odrediivanje
predstavlja kvalitativnu pocenu, a njihova koli¢ina u odgovarajuéim jedinicama kvantitativnu meru
procenjenu za dati uzorak. Cesto se odreduje i broj &estica koje emituje sam izvor. Detektor ima funkciju da
odredi svaku od navedenih veli¢ina (Leo, 1994).

Detekcija zraCenja sama po sebi je univerzalan proces za sve postojece vrste detektora i moze se

ilustrovati kao $to je dato na slici 2.1.

/\

Detector » | Nuclear electronics

Electrical signal
A

@
rFyA

>
v

Source o radiation Information

Slika 2.1 Univerzalni princip detekcije zracenja svih detekcionih sistema

Kao rezultat interakcije zraCenja sa aktivnom povrSinm detektora proizvode se nosioci naelektrisanja.
Prenosioci naelektrisanaj mogu biti joni, ili parovi elektron-supljina, u zavisnosti od tipa detektora koji se
koristi. Unutar same zapremine detektora postoji elektricno polje koje omogucava da se ovi nosioci
naelektrisanja sakupljaju i na taj nacin proizvode elektri¢ni signal (naelektrisanje) koji se pretvara u naponski

signal (impuls). Intenzitet signala zavisi od broja nosilaca naelektrisanja koji su sakupljeni, a on direktno
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zavisi od deponovane energije na samom detektoru (energije koju je Cestica ili foton predala detektoru)
(L'Annunziata, 1998).

Osnovne karakteristike svakog detektora su efikasnost i energetska rezolucija. Pod efikasno$c¢u detekcije
se podrazumeva odnos broja Cestica ili fotona koje emituje izvor i broja impulsa koje registruje detektor.

Energetska rezolucija detektora je sposobnost detektora da razlikuje Cestice ili fotone sli¢nih odnosno
bliskih energija. Ova karakteristika se odnosi samo na detektore koji imaju moguénost da snime energiju
detektovane Cestice ili fotona (nije primenljivo na GM brojace). Energetska rezolucija se moze izraziti kao
FWHM - Full Width at Half Maximum ili FWTM - Full Width at Tenth Maximum, slika 2.2. Cestice odnosno
fotoni formiraju odgovarajuci pik, Sirina pika se meri uvek iznad kontinualnog background-a. Jedinice za
FWHM i FWTM su keV i MeV (L'Annunziata, 1998).

Counts

(G2 T

(C-B)

Energy

Slika 2.2 Energetska rezolucija detektora na piku koji formira - FWHM (FWTM )

2.1 Vrste detektora

Zavisno od vrste radne sredine koju poseduju detektori se mogu podeliti obi¢no na tri vrste

e (Gasni detektori
e Scintilacioni detektori

e Poluprovodnicki detektori
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U gasovima se najjednostavnije moze prikupiti naelektrisanje koje stvara zracenje. Jednostavnom
primenom elektri¢nog polja, elektroni i stvoreni joni ¢e se kretati ka odgovaraju¢im elektrodama. Zbog toga
najveci broj detektora koristi gas kao radnu sredinu. Osim gasa slian postupak se moze izvesti i sa
poluprovodnicima. Zracenje prilikom prolaska kroz poluprovodnicki materijal proizvodi elektrone i Supljine
koji se mogu jednostavno prikupiti elektricnim poljem. U nekim materijalima jonizacija sa sobom povlaci
emisiju svetlosti. Svetlosna energija koju neki scintilacioni materijali emituju nakon interakcije sa zra¢enjem
se jednostavno moze pretvoriti u elektri¢ni signal. Sve tri navedene vrste detektora spadaju u tzv. detektore
elektri¢nog tipa (Krmar, 2013), (Majer, 1965).

Srbija je u 2017. godini donela poseban pravilnik o detektorima jonizujuéeg zracenja. Ovim
pravilnikom propisuju se zahtevi za detektore jonizujuceg zracenja koji se koriste u funkciji zastite zdravlja
i opSte bezbednosti i zastiti zivotne sredine. Ovaj pravilnik primenjuje se na: poluprovodnic¢ke detektore —
spektrometre gama zracenja; poluprovodnicke detektore — spektrometre alfa zracenja; scintilacione detektore
— spektrometre gama zracenja; scintilacione detektore — spektrometre alfa zracenja; plasti¢ne scintilacione
brojace; te¢ne scintilacione brojace i proporcionalne brojace ("Sl. glasnik RS", 2017).

U daljem tekstu bice stavljen akcenat na poluprovodnicke i scintiacione detektore, jer ¢e samo oni
biti kori$¢eni u eksperimentalnom delu rada. Biée iznete opSte Cinjenice o detekcionim sistemima, koje vaze
za sve detektore tih vrsta, a u eksperimentalnom delu bi¢e konkretno reci o koris¢enim brojac¢ima jonizujuceg

zrac¢enja i njihovim karakteristikama (tip, model, efikasnost,..).

2.1.1 Scintilacioni detektori

Scintilacija ili svetlucanje je pojava u nuklearnoj fizicii fizici elementarnih &estica da neki
materijali (scintilatori), kada su ozra¢eni jonizuju¢im zra¢enjem stvaraju fotone vidljive svetlosti. Materijali
mogu biti u rasponu od relativno malog do velikog atomskog broja Z. Stoga su pogodni i za detekciju
naelektrisanih Cestica (alfa-Cestice, beta-Cestice), ali i za vrlo prodornih gama zraka. Naime, upadno zracenje
jonizuje i pobuduje atome (Dzelalija, 2011).

Proces koji se deSava u samom materijalu je proces ekscitacije kojim se elektroni pomeraju na vise
energijske nivoe. Do ekscitacije moze do¢i kada materijal apsorbuje energiju jonizujuceg zracenja.
Scintilacije (emisija vidljive svetlosti) se javljaju prilikom suprotnog procesa-de-ekscitacije. Broj emitovanih
kvanata svetlosti zavisi od tipa zracenja i materijala scintilatora. Dakle, ozraceni materijali koji emituju

vidljivu svetlost nazivaju se scintilatori (Marinkov, 2010).
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Slika 2.3 Scintilacija kao podvrsta luminescincije

Scintilacije su veoma vazan mahanizam za detekciju zrac¢enja. Scintilaciona svetlost se relativno
jednostavno i efikasno moze konvertovati u elektri¢ni signal. Kada Cestica ili foton deponuju energiju na
scintilacionom materijalu, signal koji se dobija je proporcionalan deponovanoj energiji (Leo, 1994).

Materijali koji se koriste u scintilacionim detektorima moraju imati slede¢e osobine:

e Moraju imati sposobnost da konvertuju veliku koli¢inu apsorbovane energije u svetlost,
e Vreme koje protekne izmedu ekscitacije elektrona i emisije svetlosti mora biti veoma kratko,
e Mora postojati moguénost da svetlosni fotoni koji se dobijaju mogu da produ kroz materijal.

Scintilatori mogu biti napravljeni od organskih ili neorganskih materijala. Materijali koji imaju
svojstvo da su prozirni za sopstvenu svetlost su organski scintilatori, kao na primer: naftalin, antracen, stilben
1 sli¢no. Navedeni materijali se pojavljuju u kristalnoj formi. Postoje i neke tecne supstance koje se mogu
upotrebiti kao scintilatori. Najpoznatuje od njih su ksilen i toluen. I kristalni i te¢ni scintilatori su
ugljovodoni¢na jedinjenja (Krmar, 2013).

Organski scintilatori mogu biti rastvoreni u ¢vrstoj prozirnoj plastici. Na taj nacin se dobijaju
plasti¢ni scintilatori. Druga moguénost je da se scintilacioni materiijali rastvaraju u organskim tecnostima.
Ovako se dobijaju te¢ni scintilatori (ili kako se jo§ nazivaju scintilacioni kokteli) (Leo, 1994).

Organske tec¢nosti su te¢ni rastvori jednog ili vise organskih scintilatora u organskom rastvaracu.
Scintilacioni proces im je isti kao i kod kristalnih materijala, ali je mehanizam apsorpcije energije drugadiji.
U rastvorima, jonizacionu energiju uglavnom upija rastvara¢ i potom je prosleduje rastvorenom delu rastvora.
Ovaj proces je veoma brz sa velikom efikasno$¢u (Leo, 1994).

Detektori koji koriste ovakav mehanizam su upravo scintilacioni detektori. Elektronski dodaci koji
se koriste da bi se od svetlosnog signala (scintilacija) dobio elekti¢ni signal zovu se fotomultiplikatori (zgled
jednog je prikazan na slici 2.4). Fotomultiplikator je specijalna elektronska cev, a sastoji se od fotokatode,
sistema dinoda i anode. Katoda je vezana za negativni, a anoda za za pozitivni pol izvora visokog napona.

Elektron izbacen iz katode ubrzava se, tj. raste mu kineticka energija do te vrednosti da iz sledece dinode
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izbaci dva i viSe elaktrona, daljim ubrzavanjem broj elektrona se drasti¢cno umnozava i na kraju stizu do
anode, $to za posledicu ima drasti¢no pojacan signal, §to pored konverzije svetlost-elektron predstavlja
glavnu ulogu fotomultiplikatora, ma o kom tipu scintilacionog detektora da se radi (Marinkov, 2010).

Incoming Photomultiplier Tube

Photon'y, window
Photo-

catnoge /(| Dimodes |

Focusing
Electrode

Voltage Dropping
Resistors

Fiaure 1

C:;: ut
Power Supply 1 eter

Slika 2.4 Izgled fotomultiplikatora

Scintilacioni detektori imaju Siroku primenu, ne samo u nauc¢no-istrazivackom radu nego i u
savremenoj praksi. Zastupljenost u ovim razmerama posledica je slede¢iih svojstava ovih uredaja (Marinkov,
2010):

e Vrlo velika efikasnost u odnosu na gasne brojace (ovo narocito vazi za gama zra¢enje visokih

energija);

e Vellika brzina i kratko vreme razlaganja;

e Rade i kao spektrometri Cestica i kao spektrometri za odredivanje energije nuklearnih zracenja;

e Velika mogucnost izbora razlicitiih geometrijskih formi, kao i kombinacija u izvodenju

eksperimenta.

Prednost ovih detekcionih sistema u odnosu na poluprovodnicke jeste nepotrebno hladenje, a glavna
mana losa rezolucija dobijenog spektra.

U eksperimentalnom delu rada velika se paZznja posvecuje te€noj scintilacionoj spektrometriji (LSC).
Sam scintilacioni spektrometar Quantulus 1220™ koji je koris¢en za merenja bife opisan u

eksperimentalnom delu rada, ali svakako osnovni princip rada je opisan o ovom poglavlju.
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2.1.2 Poluprovodnicki detektori

Zbog svojih povoljnih osobina, poluprovodnic¢ki detektori su nasli primenu u merenju mnogih
radijacionih pojava. Energetska rezolucija poluprovodnickih detektora je znacajno vec¢a u odnosu na druge
tipove detektora, a dobra vremenska rezolucija i prilagodljiva efektivna gustina medijuma koji se koristi,
takode doprinose Sirokoj primeni ovog tipa detektora. Mana je potreba za konstantnim hladenjem i sklonost
ka propadanju usled izloZenosti jonizuju¢em zrac¢enju (Debertin & Helmer, 1988).

Poluprovodnicki materijali su kristalnog karaktera. Najces¢e se prave izvlatenjem iz rastopa kao
monokristali. OpStepoznato je postojanje dve grupacije poluprovnika; p tipa i n tipa. Jedni se od drugih
razlikuju po tome koji su im glavni nosioci naelektrisanja. Kod poluprovodnika n tipa glavni nosioci
naelektrisanja su elektroni, a kod p tipa su supljine. Ako u poluprovodniku nema nekih ,,stranih“ atoma onda
se takvi poluprovodnici zovu &istim. Sirina zabranjene zone kod poluprovodnika je reda veli¢ine 1 eV.
dopiraju odgovaraju¢im primesama ¢ime bi se snizila sama zirina zabranjene zone i formirali posebni nivoi
blizu provodne, odnosno valentne zone, $to je osnovni princip rada ovih detektora (Leo, 1994) .

Dejstvom gama zracenja na ovakve detekcione sisteme stvaraju se slobodni nosioci naelektrisanja,
odnosno parovi elektron-supljina koji usmereni spoljasnjim elektri¢énim poljem daju signal na izlazu.

Prednost poluprovodnickh detektora u odnosu na gasne detektore je u tome Sto imaju bolju
energetsku rezoluciju i manjih su dimenzija. Aktivna zapremina poluprovodnickih detektora je oblast
prostornog naelektrisanja p - n spoja, u kojoj jonizacijom nastaju parovi elektron - Supljina. Osnovni
elektri¢ni signal detektora nastaje njihovim kretanjem u elektri¢nom polju (L'Annunziata, 1998).

Poluprovodnicke detektori se razlikuju po elementu od kojeg je napravljena aktivna sredina odnosno
kristal. Detektori mogu biti silicijumski i germanijumski, a na osnovu primesa koje se dodaju radi poboljsanja
karakteristika kristala, razlikuju se Si(Li), Ge(Li) i Cisti Ge detektori. Germanijumski detektori su zna¢ajno
pogodniji za detekciju gama zracenja od silicijumskih. Njihova prednost ogleda se, pre svega, u zna¢ajno
ve¢em rednom broju (Zs; = 14,Z¢. = 32) (L'Annunziata, 1998). Zbog ove ¢injenice presek za fotoefekat je
oko 60 puta veci kod germanijuma nego kod silicijuma. Za dati spolja$nji napon veéa debljina osiromasene
oblasti (reda centimetra) se moZe posti¢i samo ako je koncentracija necistoca (pre dopiranja primesama)
veoma mala. To se moZe posti¢i kompenzacijom pomoéu nanoSenja Li jona na Ge kristal pri ¢emu se
formiraju Ge(Li)-detektori. Smanjenjem koncentracije necisto¢a zonskim rafiniranjem dobija se i tzv. ultra-
¢isti (high purity) germanijum. Od ovakvog germanijuma se formiraju HPGe (High Purity Germanium)
detektori (Nikoli¢, 2015) . Ovi detekcioni sistemi imaju lo$iju relativnu efikasnost u odnosu na scintilacione
detektore, ali dosta bolju rezoluciju sto je ilustrovano na slici 2.5, a to se objasnjava time da se prilikom

detekcije neke Cestice u poluprovodniku stvara vise naelektrisanja nego u gasnom ili scintilacionom brojacu,
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jasno je da ¢e vrednost energije Cestice izmerene poluprovodnickim brojacem biti namanje podlozna

neodredenosti statickog karaktera (Krmar, 2013).
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Slika 2.5 Poredenje rezolucije poluprovodnickog i scintilacionog Nal detektora (Krmar, 2013).

Poluprovodnic¢ki detektori se izraduju za razli¢ite namene u razli¢itim oblicima. Poluprovodnicki
kristali se prave u dimenzijama od veli¢ine nov¢i¢a, pa sve do par stotina kubnih centimetara. Zbog dobre
rezolucije se najce$ce koriste u gama spektrometriji, mada se mogu koristiti i za detekciju drugih vrsta
zraCenja. S obzirom da za stvaranje parova elektron-Supljina nije potrebna visoka energija, na sobnoj
temperaturi bi se pojavio visok Sum niskih naponskih signala koji bi poticali od naelektrisanja stvorenog i
bez prisustva zracenja. Iz tog razloga se poluprovodnicki kristal tokom rada hladi do temperature te¢nog
azota koja iiznosi 77 K (Krmar, 2013). Na slici 2.6 je prikazana opsta konfiguracija HPGe detektora koji se
koristi za gama-spektrometrijska merenja. Detektor je postavljen na jedan kraj metalne (bakarne) Sipke dok
se drugi njen deo potapa u kriostat napunjen te¢nim azotom ¢ime se obezbeduje efikasno hladenje detektora.
Pretpojacavac se montira direktno na kriostat jer je vazno da bude §to blize detektoru da bi se hladio zajedno
sa njim i da bi se tako smanyjili elektronski Sum i kapacitivno opterecenje na ulazu (Debertin & Helmer, 1988),
(Knoll, 1979), (L'Annunziata, 1998).

HPGe detektori funkcioniSu u takozvanom impulsnom rezimu, $to znaci da amplituda svakog
strujnog impulsa nosi informaciju o naelektrisanju koje se generise prilikom interakcije posmatranog zra¢enja
sa materijom unutar detektora. Distribucija amplituda pulseva je fundamentalna informacija koja se koristi
za izucavanje osobina upadnog zracenja kao i osobina samog detektora. Pri posmatranju spektra, uocavaju

se pikovi koji predstavljaju amplitude koje su najzastupljenije, a poSto je amplituda impulsa direktno
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proporcionalna energiji upadnog fotona, to govori o prirodi upadnog zracenja i moze se povezati sa

elementom koji je izvor zracenja kao i sa njegovom koncentracijom i aktivnoséu (Nikoli¢, 2015).
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Slika 2.6 Opsta konfuguracija HPGe detektora (Nikoli¢, 2015)

HPGe detektori su dostupni sa razliCitim veli¢inama, sa razli¢itim geometrijama (planarni,
koaksijalni). Ova vrsta detektora se razlikuje i po veli¢ini i izboru prozora (Al, Be) (L'Annunziata, 1998).
Dakle, poluprovodni¢kki detekcioni sistemi imaju daleko bolju rezoluciju (FWHM) od

scintilacionih, ali im je zato losija efikasnost’ detekcije.

U eksperimentalnoj fizici dostupni su razli¢iti termini koji se podvode pod efikasnost. U gama spektromrtriji uobic¢ajeni
su slede¢i pojmovi vezani za efikasnost: 1) Relativna efikasnost (to je nominalna performansa detektora koja predstavlja
odnos efikasnosti detekcije gama zraka od 1332 keV iz %°Co, na rastojanju 25 cm od detektora, prema efikasnosti
standardnog scintilacionog detektora sa kristalom Nal(Tl) veli¢ine 3“x 3*); 2) Apsolutna efikasnost (to je odnos
povrsine vrha ukupne energije u mernom spektru prema broju gama zraka emitovanih iz izvora. Iz nje se odreduje
aktivnost radionuklida u izvoru, a ona, pored ostalog, zavisi i od geometrijske postavke izvor-detektor.); 3) Apsolutna
totalna efikasnost (to je odnos odbroja na ma kom mestu u spektru prema broju gama zraka emitovanih iz izvora. Ovde
se uzima u obzir vrh ukupne energije i sve nekompletne apsorpcije predstavljene komptonskim kontunuumom.); 4)
Sopstvena efikasnost (to je odnos odbroja u spektru prema broju gama zraka koji padnu na detektor. Moze se definisati
kao sopstvena efikasnost vrha ukupne energije ili kao sopstvena totalna efikasnost. Ova efikasnost je osnovni parametar
detektora i nezavisna je od geometrije izvor-detektor) (Slivka, Bikit, Veskovi¢, & Conkié, 2000).
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2.2 StatistiCke varijacije u brojanju rezultata

2.2.1 Prirodna distribucija odbroja

Cesto je potrebno proceniti raznovrsnost mnogih uzastopnih odbroja za isti uzorak, ovde ¢e biti
razmotreni neki stvarni podaci. Rezultati odbroja za 10 sekundi i 100 sekundi za isti uzorak dati su u Tabeli
2.1. Ako je potreban dodatan odbroj uzorka, verovatno ¢e se dobiti jedna od vrednosti datih u tabeli. Postoji
mogucnost dobijanja vrednosti izvan granica dobijenih rezultata, ali je verovatnoca da se to desi veoma mala
(Shapiro, 2002).

Koje vrednosti bi bile najverovatnije mogu se naci u ponovljenim odbrojima. To se moze saznati
kroz predstavljanje podataka na nacin koji pokazuje ucestalost, gde su dobijene razlicite vrednosti odbroja.
Histogram raspodele sa podacima iz Tabele 2.1 je prikazan na slici 2.7. Vidi se da distribucijom moze biti
okarakterisana najverovatnija vrednost, a da veca odstupanja bilo koje vrednosti od najverovatnije, daju

manju $ansu za tacnost odbroja (Shapiro, 2002).

Tabela 2.1 Rezultati ponavljanja odbroja radioaktivnog uzorka

10-second counts 100-second counts
7 9 11 13 o 120 92 108 107 117
13 13 9 11 11 98 146 117 112 a2
11 O 11 15 15 131 B4 o0 109 112
3 9 13 12 19 119 123 a8 101 112
18 11 9 12 9 127 103 85 111 99
12 10 10 12 10 114 118 133 127 107
11 17 8 15 11 6 115 118 113 120
15 24 7 a3 14 1149 10 L 110 94
12 11 15 10 a8 114 123 114 123 a7
14 11 10 4 11 121 a0 98 108 126
3 3 9 13 8 a7 131 97 105 125
15 11 & 11 17 93 120 112 115 118
14 14 14 3 12 130 121 111 110 114
3 10 10 9 15 114 101 117 109 122
12 12 9 14 19 113 108 100 128 122
9 14 ) ) 13 100 O 126 11 94
11 11 8 14 10 115 104 e 105 102
10 10 10 14 7 103 98 105 120 108
7 9 11 13 11 116 123 130 109 110
14 10 15 12 10 107 112 122 109 131
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Slika 2.7 Histogram distribucije frekvencije za 100 ponovljenih odbroja za dva razli¢ita perioda
brojanja

Ako se napravi niz ponovljenih merenja i rezultati se razlikuju, oni obi¢no u proseku daju "najbolju"
vrednost. Kako se broj ponavljanja odbroja povecava, prose¢na vrednost prilazi vrednosti koja se naziva
pravom. U idealnom slucaju, to je granica koja se Zeli odrediti kada je radioaktivni uzorak u pitanju. Medutim,
radioaktivna ispitivanja generalno se sastoje od jednog merenja tokom ograni¢enog vremenskog intervala i
pruzaju samo procenu istinite srednje vrednosti odbroja za uzorak. Shodno tome, za rezultat merenja treba
odrediti stepen poverenja za procenjenu vrednost odbroja, odnosno mernu nesigurnost sa kojom je iskazan

dobijeni eksperimentalni rezultat (Shapiro, 2002).

2.2.2 Normalna kriva greSke — dobro reSenje za distribuciju odbroja

Histogram na slici 2.7 pri ponovljenom odbroju za aritmeti¢ku sredinu od 111,2, moze da se uklopi
lepo sa normalnom krivom raspodele greske. Histogram za distribuciju srednje vrednosti od samo 11,25
odbroja pokazuje jasnu asimetriju, pa je odgovarajuca greska uvedena da ga zameni sa simetricno normalnom
krivom. Asimetrija postaje izrazenija jer srednja vrednost opada, sami rezultati odbroja od radioaktivnog
izvora poticu iz slucajnih procesa Cija je verovatnoca pojave veoma mala i konstantna (A-konstantna i

karakteristicna za svaki radioaktivni izvor, iskazana je relacijom 1.1). Kao rezultat toga, iz promenljivosti u
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ponovljenim odbrojima sledi Poasonova, a ne normalna raspodela. Dok je Poasonova raspodela asimetri¢na
za mali broj posmatranih dogadaja (to jest, manje od 16), kako se broj dogadaja povecava raspodela se brzo
priblizava obliku normalne distribucije. Svojstvo Poasonove distribucije je da je srednja vrednost jednaka
kvadratu standardne devijacije. Samim tim i normalna kriva moze biti fitovana podacima samo ako je dat
jedan parametar, aritmeticka sredina. Standardna devijacija se dobija jednostavnim uzimanjem kvadratnog
korena srednje vrednosti. Pozivajuci se na merenja prikazana na slici 2.7, standardna devijacija za merenje
od 10 sekundi su izratunate za normalnu distribuciju sa srednjom vrednosti od 11,25 i iznosi 3,35, a
standardna devijacija za 100 sekundi merenja, izraCunata za normalnu distribuciju sa srednjom vrednosti
111,2 iznosi 10,5. Ove vrednosti su u dobroj saglasnosti sa vrednostima 3,22 i 9,10 izracunatih za seriju od
100 merenja. Od teorije normalne distribucije, se o¢ekuje da se vrednosti razlikuju za 32% od srednje i za
viSe od jedne standardne devijacije. Ovo oCekivanje se moZze uporediti sa stvarno nadenim brojevima, koji su

23137 od 100, odredenih za 10 i 100 sekundi merenja, respektivno (Shapiro, 2002).

Probability density function
B

1 e
fly) = e ¥
) N

Slika 2.8 Normalna distribucija (Gausova distribucija)

Ocigledno se najbolja procena vrednosti moze dobili ako se napravi mnogo ponavljanja merenja. To je
najbolje kada nisu u pitanju duga merenja odbroja. Drugo, poznato je da se srednja vrednost verovatno
razlikuje od izmerene vrednosti, ali se mogu odrediti granice unutar kojih se prava srednja verovatno nalazi.
Verovatnoca da prava srednja vrednost lezi u granicama oko izmerene vrednosti se odreduje iz normalne

krive greske (Gausove raspodele-slika 2.8), povucene sa srednjom vrednoscu jednakom izmerenom odbroju
(N) i standardnoj devijaciji (s) — koja je jednaka kvadratnom korenu izmerenog odbroja, s = v/N. Postoji
68% verovatnoce da prava srednja vrednost lezi izmedu N + N i N —+/N. Postoji 95% verovatnoée da
prava srednja vrednost leZi izmedu N + 1,96v/N i N — 1,96v/N, i postoji 99% verovatnoée da prava srednja
vrednost leZi u intevralu izmedu N + 2,58VN i N — 2,58VN (Shapiro, 2002).
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Koristeci statisticku jezik, moze se reci: 68 % intervala pouzdanosti (poverenja) je jednako izmerenoj
vrednosti £ 1s; interval poverenja od 95 % jednak je izmerenoj vrednosti + 1.96s; interval pouzdanosti od 99
% je jednak izmerenoj vrednosti + 2,58s, gde s predstavlja standardnu devijaciju (Shapiro, 2002).

2.2.3 Minimalda detektabilna aktivnost (MDA)

Kako neki autori navode u (Passo & Cook, 1994) LSC tehnikom (tehnika te$ne scintilacione
spektrometrije) se minimum koncentracije aktivnosti koju je moguce detektovati za radon 222 u vazduhu
moze spustiti do nivoa od 2 mBq-1?, dok se u vodi moze detektovani 0,37 Bq:l"l. Zeljeno vreme merenja
prisustva odredenog radionuklida diktira i to koliko se niska granica moze detektovati, dakle vreme je
odlu¢ujuéi i glavni faktor. Na primer, autor (Lowry, 1991) dobio je granicu detekcije od 1,65 Bg-1? za 60
minuta merenja radona 222 u vodi LSC tehnikom sa poverenjem od 95%.

Na slici 2.9 data je zavisnost detektovane koncentracije aktivnosti za alfa/beta i samo beta aktivnost
primenom LSC merene tehnike. Sveobuhvatno, zajedni¢ko svojstvo jeste da se MDA smanjuje po
eksponencijalnom zakonu i za prili¢éno duga merenja postaje prakti¢no konstantna.

Opadanje granice detekcije (MDA) sa vremenom predstavlja trend i kod gama i alfa spektrometrije.
Tako da vreme merenja govori koliko se niska koncentracije aktivnosti moZe posti¢i kao §to je
eksperimentalno dato u radu (Guogang Jia, Jing Jia,, 2012). Glavni parametri koji osim vremena brojanja

odreduju MDA su i koli¢ina uzorka, background i efikasnost detekcije (Currie, L.A., 1968).

-] T T g
1
o 4 [} - — 4
| . —
8 o
= 1
g ~ ;] £
= 3 e .li.... S - 3 g
% . =
\\ ] o
E \ 8
=] * _g
g 2 i 42 3
7 i
< ] 1
| 1
1 -— 1
o i T TN T T N T WO T SN SR UM T [ T S N TN N N S N T T | ] i}
Q 10 20 20 an 50 60

Sample Count Tims {minutes)

Slika 2.9 Zavisnost minimalne detektabilane aktivnosti (MDA) od vremena merenja, poredenje
alfa/beta i beta LSC merne tehnike (Passo & Cook, 1994)
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Il EKSPERIMENTALNI DEO

3.1 Uvodne napomene

U ovom delu rada, koji treba da proistekne iz prethodnog teorijskog uvoda bic¢e opisano tri merne
tehnike i Cetiri koriSéene metode za ispitivanje ?Ra u vodi. Posle opisa svake kori§¢ene metode bice
prikazani eksperimentalni rezultati.

Uzoreci koji su korisc¢eni u ispitivanjima nisu “realni”” uzorci vode, ve¢ je u destilovanu vodu (pH =
7), dodata odredena koli¢ina standarda ??Ra. Znacaj se pre svega pridodaje testiranju ispravnosti metoda, a
ne samim uzorcima. Koncentracije aktivnosti 2Ra su napravljene tako da je jedna blizu grani¢ne, odnosno
zakonske (0,49 Bq-l™?), a ostale su dosta vise. Tokom pripreme uzoraka u odredenoj zapremini dodata je
koncentrovana azotna kiselina (HNO3) da se radionulkidi 2®Ra ne bi lepili za zidove suda u kome se nalaze,
i tako umanjivali kona¢ni rezultat. Koncentrovana azotna kiselina je dodata u takvom odnosu da pH vrednost
bude manja od 2 (Sturchio, N.C., 1990).

Pre pocetka merenja ¢ekalo se priblizno mesec dana da bi nastrupila sekularna radioaktivna ravnoteza
222Rn i ??Ra (6-7 perioda poluraspada ?22Rn) kao u radu (Hamzah, Saat, & Kassim, 2011). Metodom gama
spektrometrije je tokom tih mesec dana pracena sekularna radioaktivna ravnoteza $to ¢e biti izlozeno u daljem
tekstu.

1) Gama spektrometrija K detektorom;

2) Alfa spektometrija detektorom RAD 7;

3) Alfa/beta spektrometrija detektorom Quantulus 1220™;

U okviru ove merne tehnike rarvijene su dve metode:

-EPA 913.0 metoda za odredivanje radona (radijuma) u vodi;
-ASTM D 7283-06 standardna metoda za odredivanje ukupne alfa/beta aktivnosti.

Prva tehnika se izvodi poluprovodni¢kim HPGe detektorom, druga ,,solid state” poluprovodni¢kim
silicijumskim detektorom, a treca tehnika koristi te¢ni scintilacioni detektor. Za svaku od navedenih tehnika
i njihovih metoda takode je snimljena i MDA (Minimalna Detektabilna Aktivnost) u zavisnosti od vremena.
Za svaku metodu uradena je i korekcija rezultata uz diskusiju.

Posle prikazanih rezultata izmerenih i korigovanih koncentracija aktivnosti 2*Ra u vodi bi¢e dat rezime
u vidu tabela i grafika na osnovu kojih ¢e se doneti zakljucci vezani za samo poredenje i ispravnost koris¢enih

metoda.
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3.2 Priprema uzoraka

Pre same pripreme uzoraka potrebno je odrediti pogodnu ambalazu i pogodnu zapreminu iste. Potrebno
je odjednom pripremiti uzorke za sve metode merenje sa tatno odredenom koncentracijom atkivnosti 2Ra
(ako bise za svaku metodu posebno pravili uzorci iste koncentracije aktivnosti unosi se dodatna greska,
pipetiranja, i sl.). Uzorci su “spajkovani” u plasti¢ne flase od 2 I'i 1,5 1. Napravljeno je Sest uzoraka sa
razlicitim koncentracijama aktivnosti ?*Ra kako je prikazano u Tabeli 3.1. Kao blank koris¢ena se
destilovana voda u koju je dodat standard ??°Ra.

Kao $to je u uvodnom delu veé re¢eno napravljen je jedan uzorak sa veoma niskom koncentracijom
aktivnosti %Ra koja iznosi 0,3967 Bq‘l™, a ostali imaju znatno vise koncentracije spajkovanog radijuma.
Koris¢en je standard Ceskog instituta za metrologiju (Czech Metrology Institute, Inspectorate for

lonizing Radiation) koji u 250 ml sadrzi rastvoreno 271,1 ng ?®Ra. Njegova koncentracija aktivnosti iznosi

39,667 Bg'ml* nadan 1.10.2013.godine. Odmerena zapremina ?®Ra i azotne kiseline (HNO3) za svaki uzorak
dati su u Tabeli 3.1.

Tabela 3.1 Pripremljeni uzorci Ra koji su kori$éeni u daljim merenjima

Red. Referentna konc. . Zapremina Zapremina
. . . Zapremina dodatog . . -
broj aktivnosti Co pripremljenog uzorka  dodate kiseline
standarda ?*Ra [ul]
uzorka [Bq-1'] (HNO3) [ml]
0,39740,002 20 2 1,4
1,587+0,008 80 2 1,4
3,97+0,02 150 15 11
5,958+0,03 300 2 1,4
7,93°+0,03 400 2 1,4
“ 9,9240,05 500 2 1,4

Nakon pripreme uzorka broj 4 ¢ija je koncentracija 5,95 Bq-1"t odmah je sipan u Marineli posudu, i nakon
3 sata meren na gama spektrometru. Tako je narednih mesec dana pracena sekularna radioaktivna ravnoteza

kod ovog uzorka direktnom metodom gama spektrometrije.

8 Uzorak broj 4 koncentracije aktivnosti (5,95+0,03) Bq-1? kori¢en je samo za gama spektrometrijaska i alfa
spektrometrijska merenja detektorom RAD7.

® Uzorak broj 5 koncentracije aktivnosti (7,9340,03) Bq:1"* koris¢en je samo za merenja metodom te¢ne scintilacione
spektrometrije (LSC) — spektrometrom Quantulus 1220™.,
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3.3 Tehnike i metode za ispitivanje ??°Ra u vodi

3.3.1 Gama spektrometrija

Niske aktivnosti u uzorcima iz zivotne sredine se mogu detektovati samo pomocu izuzetno osetljivih
instrumenata, pa se za ispitivanje radioaktivnosti najvise koristi gama spektrometrija sa poluprovodnickim
detektorima, koja omogucava identifikaciju i kvantitativno odredivanje velikog broja radionuklida - gama
emitera u raznovrsnim matricama. Visoka rezolucija poluprovodnickih detektora omogucava relativno brzu
i preciznu identifikaciju radionuklida i odredivanje njihove aktivnosti na principu konvertovanja upadne
energije gama zraCenja u elektricne signale razliCite visine. Danas gama spektrometrija predstavlja
najrasprostranjeniju nuklernu analiticku tehniku u raznim oblastima istrazivanja: monitoring nuklearnih
postrojenja, medicinska fizika, nuklearna medicina, radioekologija, ispitivanje materijala, geologija,
industrija, poljoprivreda, biofizika i sl. (Forkapic¢, 2013).

Jo§ jedna od prednosti gama spektrometrije u odnosu na ostale analiticke nuklearne tehnike je
nedestruktivna i jednostavna priprema uzoraka. Alfa spektrometrija, na primer zahteva slozenu i dugotrajnu
proceduru pripreme uzorka u obliku veoma tankog sloja ili hemijskih rastvora sa odgovaraju¢im
scintilatorom. Tehnika gama spektrometrije je danas dominantna univerzalna tehnika za merenje
koncentracije jezgara gama emitera, pretezno bas zbog toga jer se prihvatljivi pragovi detekcije mogu postici
bez ikakvog hemijskog tretmana uzorka kao $to su separacija, uparavanje, i sl. (Forkapi¢, 2013) .

Gama zraCenje pokriva opseg energija od 30 keV do 3MeV. U tom opsegu se, putem interakcija zracenja
sa materijom detektora, moze fomirati spektar zra¢enja, na osnovu kojeg se vrsi identifikacija radionuklida
od kojih zraCenje poti¢e kao i njihova koncentracija u ispitivanom materijalu (Nikoli¢, 2015). Dakle, ova
metoda koristeci visoko rezolucioni poluprvodni¢ki germanijumski detektor koji ima sposobnost da proceni
¢ega to od radioaktivnih ¢estica ima u uzorku i u kolikoj meri, $to podrazumeva kvalitativnu i kvantitativnu
procenu. Motod brojanja i identifikacije se zasniva na tri dobropoznata efekta koje radioaktivno zraCenje
moze da izazove pri interakciji sa materijom kroz koju se prostire (monokristal germanijumskog detektora);
fotoefekat, Komptonov efekat i kreacije parova.

Cilj gama spektrometrijskog merenja je odredivanje energije i broja fotona koje emituje izvor
odnosno uzorak. U mnogim primenama ova informacija se koristi da se identifikuju radionuklidi prisutnih u
izvoru i da se odrede aktivnosti pojedinih komponenata (Slivka, Bikit, Veskovié, & Conkié, 2000).

Sadrzaj radionuklida u uzorcima je meren koris¢enjem HPGe ORTEC GMKS gama spektrometra,
nominalne efikasnosti 35% i rezolucije (FWHM) od 1,77 keV. Zastita detektora je izradena od olova debljine
12 cm. Gama spektri se prikupljaju i analiziraju koriS¢enjem Canberra Genie 2000 softvera. Sve merne

nesigurnosti su predstavljene na nivou poverenja od 95% kao sto je dato i u (Todorovi¢, et al., 2011).
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Tabela 3.2 Parametri koji karakteriSu poluprovodnicki detektor sa oznakom K (Forkapic¢, 2013)

Proizvoda¢, godina proizvodnje Canberra, 2005.

Koaksijalni sa zatvorenik krajem
Proizvoljna, u Pb zastiti vertikalna
"
osmmesty

:

.

.

Relativna efikasnost: nominalna, sertifikovana 35%, 35,6%
Rezolucija na 1332 keV
FWHM, FWTM [keV] 1,77; 3,29

Odnos P/T 63,2

Izgled gama spektrometrijskog detektora na kom su vr§ena merenja u Laboratoriji za Nuklearnu fiziku

na Departmanu za fizuku Prirodno-matematickog fakulteta u Novom Sadu prikazan je na Slici 3.1. Detekror
(spektrometar) ima internu oznaku K. Spektrometar sa oznakom K je poluprovodnicki HPGe detektor
proizvodaca Canberra model GC3518.

Kao sto se na slici 3.1 moze videti detektor K je povezan na modul za digitalnu obradu signala (DSP)
InSpector 2000, model 1300 proizvodaca Canberra, koji obezbeduje i visoki napon potreban za rad
detekcionog sistema. DSP se napaja jednosmernim naponom iz ispravljaca, a u toku rada odrzava u
napunjenom stanju litijum jonsku bateriju, koja omogucava rad detektora i modula na terenu (detektor se
veoma lako rasklapa i pogodan je za terenski rad), ili u slu¢aju nestanka napajanja iz mreze. Preko USB porta
DSP modul je povezan na racunar kao na Slici 3.1, sa operativnim sistemom Windows XP. Upravljanje
funkcijama DSP modula omoguéeno je pomoc¢u programa Canberra Genie 2000 v. 3.0 instaliranog na ovom
kompjuteru, ukljuujuéi upravljanje visokim naponom, sakupljanje, on-line praéenje i analizu spektara u

formatu Canberra *.CNF.

58



Poredenje metoda za ispitivanje 2?°Ra u vodi Predrag Kuzmanovi¢

Slika 3.1 Gama spektrometrijski sistem sa oznakom K u Laboratoriji za Nuklearnu fiziku PMFa u
Novom Sadu

Kada je detektor K u stacionarnoj primeni u laboratoriji, od zrafenja okoline zasSticen je olovnom
komorom oblika Supljeg cilindra unutra$njeg pre¢nika 22 cm i debljine zida 12 cm. Osa detektora je tada
vertikalna. Integralna brzina brojanja zracenja okoline u intervalu 30 keV do 3000 keV za detektor K je 2.0
st (Bikit ., etal., 2003).

3.3.1.1 Geometrija izvor — detektor

Kada se za odredenu seriju merenja postavi i poveze detektor i odgovarajuca elektronika, mora se doneti
odluka o tome kakva geometrija izvora i kakav uzajamni polozaj izvora i detektora ¢e biti optimalan za cilj
postavljen u toj seriji merenja. Neki primeri su: tackasti izvor na nekom rastojanju od detektora, izvor u
obliku diska, direktno na kapi detektora, boca cilindri¢ne geometrije postavljena direktno na kapu detektora,
radioaktivni rastvor smesten u Marineli geometriju (posudu), i sam izvor unutar detektora oblika jame.

Da li ¢e se izvor staviti blizu ili daleko od detektora najvie zavisi od njegove aktivnosti, ali se moraju
razmotriti i neki drugi aspekti. Prednosti malog rastojanja izvor-detektor su:

e Veca brzina brojanja za datu aktivnost izvora i otuda:
o Manji uticaj pozadinskog zracenja okoline;
o Krac¢e vreme merenja za zahtevani odbroj u vrthovima, odnosno za zahtevanu statisticku
nesigurnost;

o Veci odbroj u vrhovima za dato vreme merenja;
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o Mogucnost da se uzme manja koli¢ina radioaktivnog materijala date koncentracije
aktivnosti i da se tako smanje korekcije na atenuaciju,
o Da se smanji atenuacija fotona u vazduhu, §to je od znacaja samo za niskoenergetske
fotone (Slivka, Bikit, Veskovi¢, & Conkié, 2000).
Na veéim rastojanjima izvora od detektora prednosti su sledece:
e Manje korekcije na koincidentno sumiranje,
e Manje korekcije na nasumi¢no sumiranje za datu aktivnost izvora,
e Tacnija procena atenuacije fotona u rasprostranjenim izvorima,
e Manja osetljivost efikasnosti detekcije na male promene oblika izvora i njegovog polozaja.

U svakom konkretnom merenju odluka o rastojanju izvor-detektor je neki kompromis. Razumni cilj je
da se pojedinacni doprinosi ukupnoj mernoj nesigurnosti usklade tako da imaju uporedive iznose. Ako se
prihvati ovakav cilj, mora se odupreti teznji da se izvor postavi $to blize detektoru da bi se optimizovala
statistika brojanja. Sasvim je moguce da postavljanje izvora direktno ispred detektora rezultuje vrlo malom
nesigurno$¢u u odbroju vrha, recimo manjom od 1%, ali da nesigurnost na koincidentno sabiranje bude
mnogo veca. U takvom slucaju, poveéanje rastojanja na nekoliko cm moze dovesti do manje ukupne
nesigurnosti, ¢ak i za isto vreme merenja (Slivka, Bikit, Veskovié, & Conkié, 2000).

Svakako kada se govori 0 geometriji izvor-detektor kao cilj se postavlja odabir takve geometrije da bi de
dobio maksimalan prostorni ugao. Maksimalan efektivni prostorni ugao postize se U geometrijama u kojim
ili izvor opkoljava detektor kada je izvor velliki, ili kada detektor opkoljava izvor kada je izvor mali. Zbog
toga se ovakve postavke favorizuju kod merenja niskih aktivnosti. Najveéa efikasnost se moze posti¢i u
geometriji sa detektorima oblika jame. lako se neki tipovi izvora velike zapremine, na primer, vodeni rastvori
ili organski materijali, mogu smanjiti po zapremini isparavanjem rastvaraca ili spaljivanjem, ovakvi postupci
prekoncentracije predstavljaju dodatni troSak i dovode do rizika da se deo aktivnosti uzorka izgubi. Zbog
toga prednost imaju merenja sa ukupnom masom materijala (Slivka, Bikit, Veskovié¢, & Conkié, 2000).

Geometrija Marinelijeve posude, slika 3.2, predstavlja optimalnu raspodelu za veée koli¢ine materijala.
U zavisnosti od detektora i koli¢ine materijala koja stoji na raspolaganju, menjace se i optimalne dimenzije i
oblik posude. Dimenzije upustene Supljine treba da odgovaraju kucistu (kapi) detektora, a dubina Supljine ne
treba znacajno da prevazilazi duzinu detektora (kape). Gornji sloj i bo¢ni sloj radioaktivnog materijala treba
da su priblizno iste debljine da bi se minimalizovala samoatenuacija i srednja udaljenost zapremine izvora od
detektora.

Medunarodna elektrotehnicka komisija (IEC) preporucuje dva standardna oblika sa kapacitetima od 0,45
111,00 1. Ako bi se upotrebile veée zapremine rastojanje uzorka od detektora bi sve viSe raslo, tako da bi to
manje doprinosilo ukupnoj brzini brojanja samog detektora (Slivka, Bikit, Veskovié, & Conki¢, 2000). 1zgled
opisane Marinelijeve posude od 450 ml, slikan iz dva pravca, prikazan je na slici 3.2. Levo na slici 3.2 je

prikazan polozaj boce kada se stavi na detektor, tada su osa posude i osa detektora paralelne. Desno je
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prikazana Supljina u koju naleze kapa detektora. Ovakva Marinelijeva posuda koriS¢ena je u gama

spektrometrijskim merenjima.

Slika 3.2 Marinelijeva posuda (geometrija), od 450 ml, slikana iz dva pravca, koja je koriséena za
gama spektrometrijska merenja

3.3.1.2 Rezultati i diskusija

Uzorci su pripremljeni 16.01.2017., od tog datuma kod uzorka broj 4 (5,95 Bq:1?) praéena je sekularna
radioaktivna ravnoteZa koja nastupa izmedu 222Rn i 2%Ra u narednih mesec dana direktnom metodom gama
spektrometrije. Dobijeni rezultati prikazani su u Tabeli 3.3 i graficki na slici 3.3, zajedno sa oblikom teorijske
krive dobijene na oshovu relacije 1.27. Rezultati su fitovani softverskim programom Origin Pro 9.0 do tacke
broj 3 (koordinata (11, 5.9)). Od tacke broj 3 se jasno moze videti da je ve¢ nastupila radioaktivna ravnoteza,
tako da je deo od trece do pete tatke prakticno docrtan pravom y=5,96. Merne nesigurnosti kojima su
iskazane izmerene vrednosti se krecu u intervalu od 5,17 % kod tacke broj 4 do 27,12 % kod tacke broj 3.
Visoku mernu nesigurnost ima i tacka broj pet izmerena 38. dana i iznosi 20 %. Visoke merne nesigurnosti
se mogu objasniti kratkim vremenom merenja, $to je naznac¢eno crvenom bojom u Tabeli 3.3. Jasno se uoc¢ava
neslaganje izmedu teorijske 1 eksperimentalne krive pogotovu na samom pocetku merenja, gde teorija
predvida vrednost koncentraciju aktivnosti 0 Bg-l™. Teorija predvida da sekularna ravnoteza nastupa 23. dana
(=6 perioda poluraspada ?*2Rn) $to se jasno vidi na slici 3.3. Eksperimentalno je dobijeno da sekularna

radioaktivna ravnoteZza nastupa ve¢ Sestog dana, odnosno nakon 1,58 perioda poluraspada ?*?Rn.
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Tabela 3.3 Koncentarcija aktivnosti tokom praéenja sek. radioaktivne ravnoteze izmedu ??Rn i ?°Ra

- Dani od Pracenje sek. rad.
Red. Koncentracija .
. . . pocetka ravnoteze Vreme merenja Merna
broj aktivnosti . .
merenja metodom gama- [s] nesigurnost [%o]
uzorka [Bq-1?]
16.01.2017.  spektrom [Bq-1?]
0 3,740,3 67178 8,11
4 6,5+0,5 73963 8,33
4. 5.95+0.03 11 5,9+1,6 9616 27,12
23 5,840,3 74501 5,17
38 5,0+1,0 5000 20,00
8,0
7,5
7,0

. _ -0,68*
6,5_: / eksp. kriva A=5,96-2,20e

6,0 - T

o0 /ﬁ*

5,0
4,5
4,0 -
3,5] teorijska kriva A=5,95(1-e %"
3,0
2,5
2,0
1,5
1,0
0,5
0,0

Koncentracija aktivnosti [Bq |™]

10 15 20 25 30 35 40 45
t [dani]
Slika 3.3 Sekularna radioaktivna ravnoteza ?’Rn i **Ra

(3]
o -
(63}

Tabela 3.4 1zmerene vrednosti koncentracija aktivnosti uzoraka ?»Ra metodom gama
spektrometrije

Red. Referentna konc. Metoda gama-

. . . - Vreme Merna
o] 0] aktivnosti Cy spektrometrije Cexp Cexp/Co

merenja[s]  nesigurnost [%0]
uzorka [Bq1?] [Bq-I']

0,39740,002 0,40+0,24 63568 60 1,01
1,587+0,008 1,340,7 8180,4 53,85 0,82
3,9740,02 3,6+1,5 5000 44,44 0,91
5,95+0,03 5,9+1,6 9616,4 27,12 0,99
9,9240,05 16,8+0,9 67660 5,36 1,69
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Posto je ??°Ra alfa emiter, ima i jednu karakteristiénu gama liniju na 186,25 keV. Koncentracije
aktivnosti ovog radionuklida za pet uzoraka odredene su na osnovu njegovih potomaka, (koji imaju znacajne
gama linije), 2*Pb (295.22 kev i 351,99 keV) i 21*Bi (609,32 keV, 1120,28 keV, 1764,51 keV). Verovatnoce
za ove gama prelaze su veoma velike (Kahn, Rosson,, & Cantrell, 1990).

U Tabeli 3.4 su prikazane vrednosti koncentracija aktivnosti Ra u [Bq:I] za pet pripremljenih
uzorka ??°Ra dobijenih metodom gama spektrometrije. Dobijene vrednosti imaju merne nesigurnosti u
intervalima od 5,36% do 60%. Uocava se da vreme merenja igra veoma vaznu ulogu pri formulisanju
kona¢nog rezultata i njegove merne nesigurnosti. Moze se primetiti i to da je za veoma nisku koncentraciju
aktivnosti, uzorak broj 1 sa koncentracijom aktivnosti 0,397 Bq:1?, potrebno veoma dugo merenje ovom
metodom i da je i u takvim okolnostima merna nesigurnost za ovaj uzorak bila ¢ak 60% od izmerene
vrednosti. Kod uzoraka sa ve¢om koncentracijom aktivnosti °Ra, dobijene su manje nesigurnosti, za kra¢a
vremena, pa se moze dovesti u vezu koncentracija aktivnosti *Ra sa o¢ekivanim vremenom merenja. Dakle,
Sto je bila veca koncentracija aktivnosti *Ra u uzorku, bilo je potrebno kra¢e vreme merenja, za manju
mernu nesigurnost kona¢nog rezultata.

Odnosi eksperimentalno dobijenih koncentracija aktivnosti uzoraka i referentnih, (Cexp/Co) SU SVi
priblizno oko 1 uz veée odstupanje kod uzorka broj 5 kod kojeg je eksperimentalno dobijena 1,69 puta vecéa
vrednost koncentracije aktivnosti. Uzorci broj 2 1 5 imaju najveéa odstupanja od jedinice ako je re¢ o ovom
odnosu. Uzorci 1, 3 i 4 imaju relativno prihvatljiva odstupanja u intervalu 0,91 do 1,01. Zbog neslaganja
dobijenih vrednosti koncentracija aktivnosti °Ra u odnosu na referentne vrednosti koncentracija aktivosti

?%Ra, izvriena je korekcija eksperimentalnih rezultata.

3.3.1.2.1  Korekcija eksperimentalnih rezultata

Iz Tabele 3.4 se vidi neslaganje eksperimentalnih rezultata sa referentnim vrednostima standarda *°Ra u
uzorcima. Zbog toga je izvrSena korekcija eksperimentalnih rezultata. U idealnom slucaju izmedu referentnih
i izmerenih koncentracija aktivnosti ??°Ra trebala bi da stoji linearna korelacija. Ustanovljeno je da to nije
slucaj.

Snimanjem zavisnosti referentne koncentracije aktivnosti ?*Ra [Bq1?] u odnosu na dobijene
eksperimentalne vrednosti metodom gama spektrometrije [Bq-1"'], (Tabela 3.4), uocena je eksponencijalna
korelacija. Zavisnost je prikazana na slici 3.4.

Rezultati su fitovani koris¢enjem programa Origin Pro 9.0. Dobijena zavisnost ima slede¢i oblik:

y = 11,2854 — 11,45639¢ 012715
gde y predstavlja referentnu koncentraciju aktivnosti ?2°Ra u Bq-1*, a x dobijen eksperimentalni rezultat ovom

metodom, takode u Bq-1™.
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Slika 3.4 Korelacija izmedu referentnih i izmerenih vrednosti 2Ra metodom gama spektrometrije

Ako se u ovakav oblik funkcionalne zavisnosti ubace eksperimentalni rezultati dobijaju se vrednosti
koncentracija aktivnosti *Ra koje su korigovane prema ovoj korelaciji. Posto je u pitanju eksponencijalna
zavisnost, nije moguce odrediti jedinstven korekcioni faktor kojim bi se korigovale dobijene vrednosti, to bi
bilo moguce jedino da je korelacija linearnog tipa, §to je potvrdeno da nije slucaj. Korigovane vrednosti u

odnosu na izmerene koncentracije aktivnosti 2°Ra prikazane su u Tabeli 3.5

Tabela 3.5 Korigovane koncentracije aktivnosti Ra gama spektrometrije prema korelacionoj

funkciji
Referentna . Korigovana
Red. - Metoda gama- Korigovana
. koncentracija - . . merna
broj . . spektrometrije Cexp konc. aktivnosti . Ceor/Co
aktivnosti Coy nesigurnost
UZOI’ka [Bq'l_l] Ccor [Bq'l—l]
[Bq-17] [%0]
0,39740,002 0,40+0,24 0,3974+0,204 51,39 1
1,587+0,008 1,340,7 1,575+0,976 61,97 0,99
3,9740,02 3,6+15 4,04+1,82 45,03 1,02
5,95+0,03 5,941,6 5,88+1,94 32,99 0,99
9,924-0,05 16,84+0,9 9,93+1,07 10,75 1
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Na osnovu izvrSene korekcije dobijeno je dobro slaganje izmedu referentnih i izmerenih koncentracija
aktivnosti ??°Ra. Sva odstupanja, a naro¢ito uzorka broj 5 su anulirana ovom eksponencijalnom zavisni$éu.
Poslednja kolona u Tabeli 3.5 to potvrduje, gde se odnos korigovane i referentne koncentracije aktivnosti
226Ra (Ceor/Co) kreée izmedju 0,99 i 1,02, sto daje ekstremno bolje rezultate nego bez same korekcije. Ovom
korekcijom izmenjene su i merne nesigurnosti kojima su date vrednosti i krecu se u intervalu od 10,75 % za
uzorak broj 5 do 61,97 % za uzorak broj 2.

Ovakva korekcija uti¢e i na procenu doza zracenja koju bi primio ¢ovek ingestojom ovakve vode.
Konkretno za uzorak broj 5 doza bi bila ekstremno precenjena, dok bi za uzorke 2 i 3 dobijena manja doza

zracenja, §to naravno stvara probleme u realnosti.

Korekcija rezultata sekularne radioaktivne ravnoteZe korelacionom funkcijom

Posto je pronadena finkcionalna zavisnost eksperimentalnih rezultata od referentnih vrednosti
koncentracije aktivnosti 2Ra, namece se potreba korekcije rezultata dobijenih za sekularnu radioaktivnu
ravnotezu prikazanih u Tabeli 3.3 i na slici 3.3. Korigovani rezultati su predstavljeni na slici 3.5.

Rezultati nakon korekcije daju bolje slaganje sa teorijskim predvidanjima. Na slici 3.5 jasno se vidi
relativno dobro poklapanje teorijske i eksperimentalne krive nakon 23 dana od pripreme uzoraka. Ovo je

samo jos jedna potvrda ispravnosti dobijene funkcije kojom je izvrSena korekcija rezultata.
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Slika 3.5 Korigvana sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu **’Rn i ?°Ra
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3.3.1.2.2 Snimanje MDA gama spektrometra u Marineli geometriji

U okviru monitoringa, veoma je vazno unapred poznavati granice detekcije merne tehnike Sto su nizi
novoi kontaminacije vode, teza su relavantna istrazivanja i neophodna je merna tehnika sa ultraniskim
granicama detekcije. U ovom delu bi¢e posmatrano koliku to nisku koncentraciju aktivnosti Ra (MDA)

moze detektovati direktna metoda gama spektrometrije, u zavisnosti od vremena merenja (brojanja).

Tabela 3.6 MDA ??°Ra za odgovarajuée vreme merenja metodom gama spektrometrije

Minimalna koncentracija
aktivnosti ?°Ra(MDA) [Bq-17]

Vreme merenja [h]

45 -
4,0 -
3,5 -

3,0 +

Model Exponential
1 Equation y = y0 + A*exp(RO*X)
2,51 ™ Reduced Chi-S 024714
4 ar
Adj. R-Square 0,9003
2,0 -1 Value Standard Error
MDA [Bq/l] yo 0,45733 0,5453
MDA [Bg/l] A 4,73336 0,94643
1’5 — MDA [Bg/l] RO -0,23846 0,10257

MDA [Bq I'']

1,0

0,5

0,0

T T T T
0 10 20
t [sati]

Slika 3.6 Zavisnost MDA ??Ra od vremena merenja (brojanja) metodom gama spektrometrije

U Tabeli 3.6 date su izmerene vrednosti minimalne koncentracije aktivnosti za gama spektrometar u

Marineli geometriji. Za blank kori$¢ena je destilovana voda u kojoj prakti¢no nema radioaktivnih materija.
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Na slici 3.6 prikazana je zavisnost MDA od duzine trajanja merenja na osnovu Tabele 3.6. Uocava se
opadanije granice detekcije po eksponencijalnom zakonu kako se vreme merenja poveéava. Ovo naro¢ito igra
vaznu ulogu kod detekcije niskih koncentracija aktivnosti, gde su potrebna priliéno duga merenja, §to moze
biti naporno za samog eksperimentatora, ovo je potvrdeno u (Kohlera, et al., 2002). Na Slici 3.6 uocava se
da je za ¢itavih 20 sati merenja izmerena koncentracija aktivnosti od 0,45 Bq-1%, §to znaci da za zakonsku
granicu ?Ra od 0,49 Bq-1** treba prili¢no dugo vreme merenja. Ovaj rezultat je uporediv sa rezultatom datim
za istu metodu u radu (Kdéhlera, et al., 2002).

Ako se zeli posti¢i veoma niska granica detekcije, preporucuje se prekoncentracija uzoraka ili hemijska
separacija. Sto se prekoncentrise vec¢a koli¢ina uzorka oéekuje se i niza granica detekcije kao §to je dato u

(Guogang Jia, Jing Jia,, 2012).

3.3.2 Alfa spektrometrija detektorom RAD7

Prethodnom metodom je pokazano postizanje sekularne radioaktivne ravnoteze izmedu ???Rn i ?Ra kao
direktnog potomka i njegovig pretka, posle nastupanja radioaktivnee ravnoteze, mere¢i koncentraciju
akivnosti 222Rn ujedno se meri i koncentracija aktivnosti ?°Ra. Samo na ovakav nalin se koncentracija

aktivnosti 2%Ra u vodi mozZe meriti detektorom RAD7. Uzorci su mereni direktnom metodom.

3.3.2.1 Opste karakteristike detektora

RAD?7 detektor proizvodaca Durridge Company je poluprovodni¢ki, silicijumski “solid-state” alfa
spektrometar koji sluzi za merenje radona i torona u vodi, odnosno iskljucivo ova dva gasovita radionuklida.
Na slici 3.7 prikazan je izgled koris¢enog RAD7 detektora.

Svako jezgro radona 222 raspada se kroz niz polonijum 218, olovo 214, bizmut 214, polonijum 214, i
olovo 210. Sa svakom transformacijom na tom putu jezgro emituje karakteristi¢no zraenja: alfa ¢estice, beta
cestice ili gama zrake, ili kombinacije ovih. RAD7 je dizajniran da detektuje samo alfa Cestice.

RAD7 meri koncentraciju radonskog gasa. On upumpava vazduh kroz fini ulazni filter (slika 3.8), koji
iskljucuje potomke, tako da potomci ne mogu da udu u komoru za analizu. Radon koji ude u RAD7 detektor
raspada se u samoj komori, i tu se mogu detektovati alfa Cestice koje poti¢u od potomaka, polonijuma. RAD7
detektuje potomke koji su od znacaja i koji su direktno iz raspada radona u samom detektoru.

Ovaj detektor sadrzi polusferu zapremine 0,7 1 koja je oblozena iznutra sa elektricnim provodnicima.

Solid-state silicijumski alfa detektor je u centralnoj hemisferi. Unutar zapremine Celije se stvara veliki napon
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od 2000 do 2500V, izmedu provodnika i silicijumskog detektora. Elektrino polje ubrzava pozitivno

naelektrisane Cestice detektora, da se krecu ka povrsini detektora (Manual, RAD7, 2017).

Slika 3.7 Kori$ceni alfa spektrometar RAD7

Najvise siroko podrzane zapremine uzorka su 40 ml i 250 ml, jer su na odgovaraju¢i nacin ugradene u
detektorski protokol kao: Wat-40 i Wat-250 protokol. Ova dva protokola su kori§¢ena u kalibraciji detektora
i zato su najpogodnija. Boce zapremine 250 ml se Koriste za one uzorke u kojima se ne o¢ekuje koncentracija
aktivnosti veca od 100 Bq-1* (efikasnost ekstrakcije je 94%), u suprotnom treba uzorkovati u zapremini boce
od 40 ml (efikasnost ekstrakcije je 99%).
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Slika 3.8 Princip rada detektora RAD7
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Pre pocetka samog merenja konkretnog uzorka potrebno je ¢itav sistem pustiti da produva obic¢an vazduh,
kako bi se iz detektora izbacio stari radon od prethodnog merenja i spustila vlaznost vazduha ispod 10%,
vlaznost vazduha moze uticati na mernu nesigurnost dobijenih rezultata.

Kada je re¢ o merenju koncentracije radona u vodi, koristi se sistem upumpavanja vazduha u uzorak
vode kako bi radon bio istisnut i preveden u komoru za merenje kao na slici 3.8. U takvom zatvorenom
kruznom sistemu su zapremina vazduha i vode konstantni i nezavisni od brzine protoka. Vazduh cirkulise u
ciklusima kroz vodu i kontinualno ekstrahuje radon iz vode. Efikasnost ekstrakcije radona iz vode u vazduh
koji cirkuli$e do merne komore zavisi od temperature ali je uvek veci od 90. Ovaj sistem postize ravnotezu
za 5 minuta, posle viSe nema radona koji bi se mogao izdvojiti iz vode.

Na pozadinske efekte u detektoru RAD H2O najvise uti¢u odbroji radonovih potomaka i tragovi radona
zadrzani od prethodnih merenja, narocito ukoliko je prethodno bio meren uzorak sa visokom aktivnoséu
radona. Background (blank) uzorak je destilovana voda ostavljena da stoji zatvorena viSe od 4 nedelje i koji
je potom meren nekoliko puta u istom protokolu (odrzavajuéi relativnu vlaznost < 8%). Background iznosi
0,1 min*, minimalna detektabilna aktivnost (MDA) za 20 minuta merenja je 0,37 Bq-l*, koju je moguée
postic¢i jedino ukoliko se sav zaostali radon eliminise iz sistema (odnosi se na merenje 250 ml uzorka vode)
(Manual, RAD7, 2017).

Merenja uzoraka se vrse u ciklusima. Rezultati mogu biti direktno Stampani kao na slici 3.7 ili detektor
mozZe biti povezan na racunar kao $to je dato u (Manual, RAD7, 2017). Posle svakog ciklusa merenja
podeSeno je automatsko Stampanje rezultata. Rezultati bivaju prikazani sa maksimalnim i minimalnim

vrednostima kao i mernim nesigurnostima za izmerene vrednost koncentracija aktivnosti 2Ra u uzorcima.

3.3.2.2 Rezultati i diskusija

3.3.2.2.1  Snimanje MDA alfa spektrometra RAD7

Kako je rec¢eno u poglavlju 2.2.3 minimalna detektabilna aktivnost zavisi od zapremine uzorka. Dakle,
ocekuje se razlicita granica detekcije za definisane protokole Wat-40 i Wat-250 alfa spektometra RAD7.

Za merenje MDA kori§¢ena je obi¢na destilovana voda. MDA u ovom slucaju predstavlja granicu
nepoverenja kojom ¢e biti prikazan rezultat, posto u destilovanoj vodi nema prisutnog radona ili njegovih
potomaka. Druga veoma vazna stvar jeste da MDA zavisi od duzine trajanja merenja, kao Sto je bilo reci i
kod prethodne metode. Merenja su vrSena za vremena od 2, 5, 8, 10 i 15 minuta, od po Cetiri ciklusa za svako

merenje, potom su dobijene vrednosti usrednjene.
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Na slikama 3.9 i 3.10 prikazane su izmerene minimalne detektabilne aktivnosti °Ra za oba protokola.

Fitovanje je izvrSeno u softverskom programu Origin Pro 9.0.

Uocava se da $to je vreme merenja duze to se MDA smanjuje sa viemenom po eksponencijalnom zakonu.

Slaganja sa eksponencijalnom funkcijom su popriliéno dobra §to se moze videti i iz prkazanih parametara

fitovanih vrednosti.
Na slici 3.11 prikazano je poredenje ova dva protokola, odnosno ove dve zapremine uzoraka destilovane

vode. Jasno se vidi da je MDA dosta visa kod uzoraka sa manjom zapreminom i do nekoliko puta. Dobijena

MDA za protokol Wat-250 iznosi 0,214 Bq:1, a za protokol Wat-40 je 1,15 Bq:1?%, pri 1 h merenja.
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Slika 3.11 Komparacija MDA ua protokole Wat-40 i Wat-250
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3.3.2.2.2  Merenje koncentracije aktivnosti ?°Ra u uzorcima

Rezultati izmerenih koncentracija aktivnosti 22Ra ovom mernom tehnikom prikazani su u Tabeli 3.7.
Merenja su vrSena od po Cetiri ciklusa, svaki priblizno po 5 minuta. Ukupno vreme merenja dato je u Tabeli
3.7 i iznosilo je 1038 sekundi. Merne nesigurnosti kojima su predstavljeni rezultati se kre¢u od 13,72% do
¢ak 105%. Jasno se vidi pravilnost smanjenja merne nesigurnosti sa povecanjem koncentracije aktivnosti
226Ra u uzorku. Sto je manja koncentracija aktivnosti ?°Ra, teze se detektuje, odnosno merna nesigurnost je

veca, to se jasno vidi kod uzorka broj 1, najnize koncentracije aktivnosti.

Tabela 3.7 1zmerene vrednosti koncentracija aktivnosti uzoraka Ra metodom alfa
spektrometrije detektorom RAD7

Referentna
Red. - Metoda alfa- Merna
. koncentracija - Vreme .
broj . . spektrometrije . nesigurnost  Cexp/Co
aktivnosti Co merenja [s]
uzorka RAD7, Cexp [Bq-1] [90]
[Bq-17]

0,397+0,002 0,2040,21 105 0,50
1,587+0,008 0,76+0,58 75,79 0,48
3,974+0,02 1,47+0,36 1038 24,22 0,37
5,95+0,03 2,46+0,49 19,92 0,41

9,92+0,05 3,55+0,49 13,72 0,36

Odnos eksperimentalnih i referentnih koncentracija aktivnosti 2Ra (Cexp/Co) je veoma mali za ovu
mernu tehniku i krece se u intervalu od 0,50 do 0,36, §to je veoma nisko i daleko od jedinice. Apriori se moze
primetiti da detektor podbacuje, odnosno ne daje ocekivane referentne vrednosti koncentacija aktivnosti
26Ra, $to je ustanovljeno pri ranijim merenjima na ovom detektoru (Stojkovié¢ 1. , et al., 2015). Ovo neslaganje
se javlja kod svih 5 uzoraka, a najproblemati¢nije je kod uzorka broj 5, gde je prakti¢no izmerena trec¢ina
referentne vrednosti koncentracije aktivnosti ?°Ra. Zbog drasti¢nih neslaganja izmerenih i referentnih

vrednosti koncentracija aktivnosti °Ra neophodno je izvrsiti korekciju dobijenih rezultata.

3.3.2.2.3  Korekcija eksperimentalnih rezultata

Kao i kod prethodne merne tehnike bi¢e izvrSena korekcija rezultata fitovanjem eksperimentalnih
rezultata, izmedu referentne koncentracije aktivnosti i koncentracije aktivnosti ?Ra dobijene ovom mernom

tehnikom, detektorom RAD?7. Rezultati su fitovani kori$¢enjem softverskog programa Origin Pro 9.0
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odabirom takve zavisnosti koja se $to bolje poklapa sa retultatima uz minimalno odstupanje (slika 3.12).
Pokazalo se da je najoptimalnija kriva ona prikazana na Slici 3.12 i ima sledeci oblik:

X
y = 15,25901 - ¢7,10925 — 15,30037,
gde y predstavlja referentnu koncentraciju aktivnosti ?°Ra u Bq-l?, a x je eksperimentalna vrednost

koncentracije aktivnosti 2°Ra koja je izmerena, takode u Bq-1?.

Model ExpDecl
Equation y = Al*exp(-x/t1) + yO

=
o
1

Reduced Chi-Sqr 456,09049

Adj. R-Square 098471
Value Standard Error

Spajkovana konc. akti y0 -15,30037 13,93435
vnosti [Bq/l]

1

(o]
1

Spajkovana konc. akti Al 15,25901 13,86938
vnosti [Bq/l

1

Spajkovana konc. akii t1
vnosti [Bal

-7,10925 5,45486

Referentna koncentracija aktivnosti CO(ZZGRa) [Bq 1]

-0,5 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4,5
Izmerena koncentracija aktivnosti C__(**°*Ra) [Bq I"]
exp

a-spektrometrija RAD7
Slika 3.12 Korelacija izmedu referentnih i izmerenih vrednosti ?2Ra alfa spektrometrijom RAD7

Vidi se da je korelacija eksponencijalnog tipa, sa konveksnim karakterom. Ako se u ovakvu
korelacionu krivu uvrste dobijene eksperimentalne vrednosti dobijaju se vrednosti date u Tabeli 3.8.

Posle izvrSene korekcije dobija se dobro slaganje izmedu eksperimentalnih i referentnih
koncentracija aktivnosti uzoraka ?*Ra. Korekcija je imala zna¢ajne reperkusije na odnos korigovane i
referentne koncentracije aktivnosti ??°Ra (Cco/Co) i one se kreéu u intervalu od 0,87 za uzorak broj 3 do
potpunoog slaganja za uzorak broj 1. Ovim je znacajno poboljSana koris¢ena merna tehnika, Sto se vidi iz
priloZzenog i iz poredenja sa Tabelom 3.7. Merna nesigurnost je o¢uvala trend opadanja sa porastom
koncentracije aktivnosti ?°Ra. Uzorak broj 1 i dalje ima najvi$u mernu nesigurnost, ali najbolje slaganje sa

referentnom vrednos$cu.

72



Poredenje metoda za ispitivanje 2?°Ra u vodi Predrag Kuzmanovi¢

Tabela 3.8 Korigovani rezultati uzoraka ?»Ra merne tehnike detektora RAD7 prema korelacionoj
funkciji

Referentna . Korigovana
Red. - Metoda alfa- Korigovana
. koncentracija - . . merna
o] 0] . . spektrometrije konc. aktivnosti . Ceor/Co
aktivnosti Cy nesigurnost
UZOI’ka RAD?, Cexp [Bq'l_l] Ccor [Bq'l_l]
[%0]
0,397+0,002 0,2040,21 0,397+0,416 104,79 1
1,587+0,008 0,7640,58 1,57+1,17 74,33 0,99
3,9740,02 1,4740,36 3,46+1,15 33,12 0,87
5,95+0,03 2,46+0,49 6,0440,99 16,27 1,02
9,9240,05 3,5540,49 9,8340,98 9,96 0,99

3.3.3 Alfa/beta spektrometrija detektorom Quantulus 1220™

3.3.3.1 Niskofonski tecni scintilacioni detektor, Quantulus 1220™

Quantulus 1220™, proizvodaca Perkin Elmera, Finska, je te¢ni scintilacioni broja¢ koji ima
dokazano nenadmasan ucinak merenja ekstremno niskih koncentracija aktivnosti kosmogenih i
prirodnih radionuklida. Ovaj te¢ni spektrometar ima veoma veliku sposobnost detekcije niskih koncentracija
aktivnosti radionuklida. Izgled spektrometra prikazan je na slici 3.13.

Spektrometar sluzi za detelciju i brojanje, alfa i beta zratenja, Cerenkovljevog ekekta (Cerenkov
radiation), X-zracenja, Augerovih elektrona (Auger electrons), luminescencije, i gama zra¢enja. Maksimalna
fizicka zapremina uzorka koji treba biti pripremljen jeste 20 ml.

Ovaj uredaj karakteriSe vema visoka stabilnost, ako merenje traje veoma dugo, poseduje veoma
dobru i aktivnu i pasivnu zastitu, zbog toga ima veoma nizak backgraund. Fotomultiplikatori pokazuju veoma
niske inherentne pozadinske efekte i spektralnu stabilnost uz visiku kvantnu efikasnost. Asimetri¢an pasivni
Stit koji poseduje spektrometar slabi (atenuira) ve¢inu gama zracenja iz okoline, maksimalna debljina olova
je 200 mm na vrhu, 100 mm na bo¢nim zidovima i 150 mm ispod komore za brojanje.

U Quantulus-u 1220™ se koriste dve fotomultiplikatorske cevi za detekciju background-a i dve,
odvojeno, za koincidentno brojanja uzorka. Komora za uzorak je potpuno okruzena detektorima, a uzorak i
okolni detektori su opticki izolovani jedni od drugih da bi se obezbedila redukcija background-a, koji je

nezavisan od uzorka.
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Automatski i kontinuirano, spektar se stabilizuje fotomultiplikatorskom cevi koja pojacava impuls
62 puta/sekundi koristeci zelene GaP LED kao izvor referentne svetlosti, a visok napon se automatski
podesava i odrzava se izlazni signal konstantim.

Dva dualna multikanalna analizatora (MCA) osiguravaju skladistenje pune spektralne informacije,
¢uvati u oba instrumenta. Original spektar pored MCA moze biti saGuvan i na hard-disku u ASCII formatu,
a dostupni su i u sopstvenim programima korisnika. MCA je zasnovan na 12-bitnom analogno-digitalnom
konvertoru i nudi rezoluciju 0,0038 keV u najnizem opsegu ($to odgovara tricijumu) (QUANTULUS™ |
2002).

Slika 3.13 Teéni scintilacioni spektrometar Quantulus 1220™

Veoma bitan parameter koji je vazno definisati kod ovog spektrometra je tzv. Pulse Shape Analyzer
— PSA. Standardna funkcija spektrometra omogucuje istovremeno akumuliranje ¢istih alfa i beta spektara
zraCenja koji su sadrzani u uzorku. PSA je neophodan preduslov za osetljivost teénog scintilacionog alfa
brojanja. Alfa background znatno smanjuje PSA u odnosu na ukupan background uzorka koji se uglavnom
sastoji od beta impulsa. Jasno razdvajanje alfa i beta spektara u odbrojima postignuto je koktelima bez aditiva.
PSA se takode moze koristiti za umanjenje background-a beta spektra. PSA omogucava odvajanje alfa/beta
u ultra rezimu niskog nivoa. Spektrometar otkriva alfa emitere zracenja 100.000 puta brze od beta emitera
zraCenja (QUANTULUS™ | 2002).

Uredaj omogucava rutinsko kori$¢enje obi¢nih plasti¢nih i staklenih bocica (viala) u koje se smestaju
uzorci, zavisno od koris¢ene metode merenja. Kada se upotrebljavaju isparljivi rastvaraci preporucuje se da

se koriste teflonski ¢epovi da bi se sprecili gubici i spe€io uticaj tih isparenja materija na uredaj. Uzorci se
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mesaju sa scintilacionim koktelima, §to je sastavni deo tecne scintilacione spektrometrije. Za svaku metodu
je propisan odnos uzorak-koktel. Svi komercijalni scintilacioni kokteli su prihvatljivi kod ovog spektrometra,

samo je vazno pratiti preporuke o vrstama bocica za svaku metodu (QUANTULUS™ | 2002).
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Slika 3.14 Izgled spektra kalibracionog uzorka ??°Ra u ravnotezi sa >??Rn (EasyView) (Stojkovi¢,
Todorovi¢, Nikolov, & Tenjovi¢, 2016)

Quantulus 1220™ softver radi na platformi Windows 95, NT4 ili Windows XP. Korisni¢ki interfejs
je program WinQ (1220-307 WinQ). Ovaj program nudi veliki broj grupa parametara ili protokola,
ogranicena je samo veli¢ina hard-diska na racunaru. Takode obezbeduje direktan prikaz izabranog spektra na
ekranu racunara. Jedan takav spektar dobijen ovim spektrometrom prikazan je na slici 3.14. Sistem je tako
programiran da se programu WinQ moze zadati vise uslova koji se obraduju istovremeno. Sirove informacije
saCuvane na hard disku rac¢unara mogu se kasnije obradivati oflajn pomoc¢u programa Easy View-softvera za
analizu spektara. 1224-534 Easy View prikazuje do 6 spektara istovremeno i omogucava spektralnu
aritmetiku, razlicite vrste kalkulacija i statistickih analiza (QUANTULUS™ | 2002).

Prednosti ovakvog nacina ispitivanja uzoraka te¢nom scintilacionom spektrometrijom (LSC) su:

1) Nepotrebna hemijska separacija,

2) MDA veoma nizak, background redukovan,

3) Automatizacija merenja koja omogucuje merenje vise uzoraka zaredom na osnovu zadatog protokola
merenja od strane eksperimentatora, pri cemu eksperimentator odreduje redosled merenja uzoraka,

broj ponavljanja (repeticija) kao i vreme merenja svakog uzorka.
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3.33.1.1 EPA913.0 metoda

EPA 913.0 je metoda propisana od strane americke Agencije za zastitu zivotne sredine (Environmental
Protection Agency - EPA) za odredivanje koncentracije aktivnosti ?2’Rn na te¢nom scintilacionom
spektrometru (LSC).

Procedura ove metode je dizajnirana za analizu radona iz podzemnih i povr$inskih izvora vode. Primene
ovog analiti¢kog postupka osim vode za pice nisu ispitane, zbog toga se preporucuje njeno koris¢ene samo
za uzorke pijace vode. Metoda propisuje i naéin uzorkovanja vode, a to podrazumeva da se prilikom
uzorkovanja vode ona pusti da prelije albalazu u koju se sipa i brzo zatvori da radon ne bi pobegao. Merenje
ovako uzorkovane vode je potrebno izvrsiti u naredna tri dana, zbog perioda poluraspada radona. Uzorkovana
voda u laboratorijskim uslovima mora stajati na konstantnoj temperaturri i pritisku, jer ovi parametri uti¢u na
difuziju radona. Urorkovanje je potrebno vrsiti u staklenim flaSama sa teflonskkim ¢epom, a prilikom
pripreme uzoraka to treba vrSiti u malim staklenim bocicama, vialima, jer je potvrdeno da staklene boce i
teflonski Cepovi sprecavaju difuziju radona pa se zbog toga preporucuju za njegovo uzorkovanje i pripremu
(913.0, EPA Method, 1991), (Kim, et al., 2016).

U ovom postupku se odmeri 10 ml uzorka vode (u koju je dodat standard ??°Ra) i prenese u stakleni
vial od 20 ml u koji se potom doda 10 ml scintilacionog koktela. Radon difunduje iz uzorka u mineralno ulje
(scintilacioni koktel) za koji ima mnogo veci afinitet nego za vodu. Uzorak se nakon toga uravnotezi za tri
sata, a zatim snima spektar narednih 50 minuta na te¢nom scintilacionom detektoru (brojacu), brojanje se
ponovlja u 5 ciklusa (913.0, EPA Method, 1991). U ranijim istrzivanjima je utvrdeno da izbor odnosno vrsta
kori$éenog scintilacionog koktela utic¢e na difuziju radona kroz vial (Kim, et al., 2016).

Metoda rezultate prikazuje u jedinicama pCi-I7?, $to je potrebno preracunati®. u Bq-1t U metodi je
naglaSen i dodatak koncentrovane azotne (HNOs3) Kiseline u odnosu na 0,5 ml na 20 ml vode. Odmeravanje
vode, kiseline i scintilatora mora se izvoditi §to preciznije odgovarajuéim pipetama, da se ne bi unela
prevelika greska pipetiranja (913.0, EPA Method, 1991).

Zajedno sa pripremom uzoraka priprema se i blank uzorak, koji sluZi za odredivanje backgrouda koji
mora biti oduzet, u tu svrhu napravljen je jedan poseban vial gde je kao blank kori$¢ena destilovana voda.
Odnos destilovana voda-scintilacioni koktel je 10 ml : 10 ml (1:1).

Posto se ovom metodom direktno meri 2°Ra, podrazumeva se da uzorci treba da stoje 30 dana da bi
nastupila sekularna radioaktivna ravnoteza.

Optimalni prozor je koris¢en kao u radovima (Todorovi¢, Stojkovi¢, Nlkolov, & Pispak:, 2015) koji
je formiran brojanjem radijumskog kalibracionog standarda 5 minuta. Koris¢eni optimalni prozor nakon

snnimljenih spektara u WinQ pri analizi u Easy View softverskom programu bio je 420-780 kanala.

10 Ci (kiri) je stara jedinica za aktivnost uzorka i iznosi 3,7-10%° Bq, objasnjena u poglavljju 1.2.
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Za ovu metodu kori$¢en je ve¢ podesen PSA parameter dobijen u preseku krivih 22Am i ®Sr kao
Cistih alfa i beta emitera, respektivno, koji je iznosio 68 (slika 3.18) (Stojkovi¢ 1. , et al., 2015).
Korekcija rezultata brojanja prema ovoj metodi definisana je tzv. CF kalibracionim faktorom koji je
dat kao:
S—B

CF =
c-V-D

3.1

gde je:

Si B [min] - brzina brojanja uzorka (vode sa standardom) i backgrounda (detilovane vode),

C [pCi-1*] — koncentracija aktivnosti standarda,

V [I] — zapremina uzorka dodatog u vial i

D — korekcioni faktor raspada (e ~*t), ra¢unat od vremena urorkovanja vode do dana merenja, t-vreme koje
je proteklo od uzorkovanja do merenja uzorka, A — konstanta radioaktivnog raspada ??2Rn.

Odredivanje koncentracije aktivnosti 2?2Rn se ra¢una prema slede¢em izrazu:

G
A(P**Rn) [Bq-1"1] = o7 1010 3.2

gde je:

G [min!] — ukupan odboj uzorka po minutu,

CF — kalibracionu factor dat relacijom 3.1.
Racunanje merne nesigurnosti sa poverenjem od 95% za svaki uzorak dato je relacijom :

2ff )

. . 1010 ]
Doy 3710 3.3

20[Bq- 171 =

gde je:
Te [min] — vreme merenja uzorka,
Ts [Min] — vreme merenja background-a, koje je iznosilo 600 minuta.
Minimalna detektabilna aktivnost (MDA) [Bq-1] odreduje se na osnovu Kirijeve formule (Currie,
L.A., 1968) modifikovane u publikacijama (Rogers, V.C., 1970) i (Strom, D.J., Stansbury, P.S., 1992) kao :

2,714+ 4,65\/B-Tp

MDA 4
CF-D-V-Tg 3
Ili na osnovu merne nesigurnosti blank-a kao:
MDA — 4.65 \Ju(B) .
VT CcFv '

gde u(B) — predstavlja mernu nesigurnost kojom je dat odbroj blank-a.

Ukoliko je koncentracija aktivnosti ?°Ra < MDA preporucuje se prekoncentracija uparavanjem ili

povecanje duzine merenja (Stojkovi¢, Ivana, 2015).
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3.3.3.1.1.1 Rezultati i diskusija

Uzorci su pripremljeni sa Ultima Gold F scintilacionim koktelom. Spektar dobijen za uzorak broj 1
(Tabela 3.1) snimljen spektrometrom Quantulus-u 1220™ sa ovim scintilacionim koktelom prikazan je na
slici 3.15.
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Slika 3.15 Spektar uzorka br. 1 pripremljenog sa Ultima Gold F scintilacionim koktelom (EasyView)

Jasno se uocavaju pikovi 222Rn i njegovih potomaka ?*®Ro i ?**Po u optimalnom prozoru od 420-780
kanala. Losa rezolucija pokova se pripisuje relativno kratkom vremenu merenja od 50 minuta. O¢igledno da
je za bolju rezoluciju potrebno i duze vreme merenja, a pogotovu ako se radi o veoma niskoj koncentraciji
aktivnosti uzorka, kakav je slu¢aj kod uzorka broj 1. Ukupno vreme merenje svakog uzorka iznosilo je 300
minuta. Dobijeni eksperimentalni rezultati koncentracija aktivnosti 2°Ra dati su u Tabeli 3.9

Tabela 3.9 I1zmerene koncentracije aktivnosti 2Ra u uzorcima sa Ultima Gold F scintilatorom

Red. Referentna LSC -EPA . Merna
. - Vreme merenja .
broj koncentracija 913.0 metoda nesigurnost Cexp/Co

[s]

uzorka  aktivnosti Co [Bq-l'] Cexp [Bq'I] [%0]

0,39740,002 0,35+0,07 20 0,88
1,587+0,008 1,5740,22 14 0,99
- 3,97+0,02 3,39+0,27 18000 7,96 0,85
7,93+0,03 7,40+0,30 4,05 0,93
9,9240,05 8,60+0,50 5,81 0,87
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Uzorci ?°Ra mereni ovom metodom daju priliéno dobre vrednosti koncentracija aktivnosti U 0dnosu na
same referentne vrednosti koncentracija aktivnosti. Rezultati su predstavljeni sa mernim nesigurnostima u
raskoraku od 5,81 % za uzorak broj 5 do 20% za uzorak broj 1. Dobro slaganje pokazuje i sam 0dnos Cexp/Co
koji se kre¢e u intervalu od 0,85 kod uzorka broj 3 do 0,99 za uzorak broj 2. Kao i kod prethodnih metoda
trazena je korelacija izmedu referentnih i eksperimentalnih koncentracija aktivnosti ?°Ra za §to bolje slaganje

rezultata, odnosno njihova korekcija.
3.3.3.1.1.1.1 Kaorekcija eksperimentalnih rezultata
Posto se iz Tabele 3.9 uocavaju manja neslaganja, pokusan je nalazak optimalne korelacije izmedu

izmerenih i referentnih koncentracija aktivnosti 2°Ra, a potom korekcija eksperimentalnih rezultata kao za

prethodne dve metode.

Tabela 3.10 Korigovane koncentracije aktivnosti Ra prema korelacionoj funkciji za metodu LSC

EPA 913.0
Referentna . Korigovana
Red. - Korigovana
. koncentracija LSC - EPA 913.0 . . merna
broj . . konc. aktivnosti . Ceor/Co
aktivnosti Co Cexp [Bq-1Y] nesigurnost
uzorka Ceor [Bq-I™]
[%]
0,397+0,002 0,35+0,07 0,3840,08 21,1 0,97
1,587+0,008 1,57+40,22 1,7240,24 13,95 1,09
3,97+0,02 3,39+0,27 3,7240.30 8,1 0,94
7,93+40,03 7,40+0,30 8,12+0,33 41 1,02
9,92+0,05 8,60+0.50 9,4440.55 5,83 0,95

Nadena korelaciona funkcija izmedu referentnih i izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra
predstavljena je na slici 3.16. Fitovanje je izvrSeno softverskim programom Origin Pro 9.0. Korelaciona
funkcija je linearnog tipa i ma oblik: y = 1,09714 - x, gde y predstavlja referentnu koncentraciju aktivnosti
22Ra [Bq-1], a x izmerenu koncentraciju aktivnosti 2°Ra metodom LSC EPA 913.0 [Bq-1?]. Korigovane
koncentracije aktivnosti 2°Ra date su u Tabeli 3.10. Primecuje se veoma dobra saglasnost eksperimentalnih
i referentnih vrednosti koncentracija aktivnosti i bez same korekcije, a to potvrduje i veoma mali korekcioni
faktor koji iznosi 1,09714 (=1,1). Ova metoda je prihvatljivija jer je gotovo nije potrebno ni korigovati.
Korelaciona funkcija daje dobre odnose Cco/Co koji se kre¢u od 0,94 za uzorak broj 3 do 1,09 za uzorak broj
2. Korigovane merne nesigurnosti kojima su iskazane vrednosti se krecu od 4,1% za uzorak broj 4 do 21,1

za uzorak broj 1.
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Equation y=a+b*
Weight Instrumental
Residual Sum 614,18624
of Squares
Pearson's r 0,99865
Adj. R-Square 0,99662

Value Standard Error
Spajkovana Intercept 0 .
konc. aktivnosti | Slope 1,09714 0,02856
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Slika 3.16 Korelacija izmedu referentnih i izmerenih vrednosti ?°Ra metodom LSC EPA 913.0

3.3.3.1.1.2 Snimanje minimalne detektabilne aktivnosti (MDA) za metodu
LSC-EPA 913.0

Vreme merenja koje je zadato Quantulus-u (PSA=68) iznosilo je 60, 180, 300, 600 i 1200 minuta. Na
osnovu dobijenih odbroja izraunata je postignuta granica detekcije za svako zadato vreme, te je dobijena
funkcionalna zavisnost MDA od vremena merenja prikazana naslici 3.17. MDA je racunata prema relacijama
3.4 3.5. Rezultati za ovu metodu dati su graficki i predstavljeni su na slici 3.17 i uporedivi su sa rezultatom
u radu (Todorovi¢ et al. 2014).

Jasno se uocava eksponencijalni trend opadanja MDA sa vremenom merenja (brojanja) prema dobijenoj
funkciji na slici 3.17. Dobijena MDA za 300 i 1200 minuta brojanja prikazana je u Tabeli 3.11, gde se vidi

prili¢éno dobro slaganje Kirijeve krive sa krivom merne nesigurnosti blank-a.
Tabela 3.11 MDA ?*Ra za vremena 300 i 1200 minuta brojanja blank-a za metodu LSC EPA 913.0

MDA [Bq I}] MDA [Bq I}] MDA [Bq I}]
1200 min 300 min 1200 min
brojanja, brojanja, brojanja,

NESIGURNOST KIRIJEVA KIRIJEVA
BLANK-A KRIVA KRIVA

MDA [Bq I]
300 min brojanja
NESIGURNOST

BLANK-A

Ultima Gold F 0,104

LSC EPA 913.0
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Slika 3.17 Minimalna detektabilna aktivnost (MDA) ??Ra za metodu LSC EPA 913.0

3.3.3.1.2 ASTM D 7283-06 standardna metoda za odredivanje ukupne
alfa/beta atkivnosti

Prirodne vode sadrze veliki broj alfa (Th, Ra, Po i izotopi U) i beta emitera (koji poticu iz prirodnog niza
urana, torijuma i aktinijuma, kao i “°K i vestacke izotope, °°Sr i $3’Cs). Ingestija pija¢e vode koja sadrzi visoke
koncentracije ovih radionuklida moze da izazove ozbiljne zdravstvene probleme stanovnistva. Merenja
ukupne alfa/beta aktivnosti sprovode se kao screening metode radi otkrivanja prisustva dugozive¢ih emitera
(38U, U, ?%°Ra, 2'°P0) i ostalih radionuklida (“°K, 2°Pb, ?2®Ra) u vodi, tj. radi opSe procene da li ispitivani
uzorak zahteva dalju analizu specifi¢nijim nuklearnim metodama (Salonen, 2006). Zakonom (,,S1. glasniik
RS“ br. 36/2009 i 93/2012, 2009, 2012) i pravilnikom ("SI. glasnik RS", br. 86/2011 i 97/2013, 2011, 2013)
definisane su vrednosti koncentracija aktivnosti u pija¢oj vodi gde je granica dozvoljene alfa aktivnosti u
vodi 0,5 Bq-1?, dok je ukupne beta aktivnosti 1 Bq-1*, o ¢emu je bilo re¢i u poglavlju 1.9.

ASTM D 7283-06 metoda obuhvata merenje ukupne koncentracije alfa/beta aktivnosti u
homegenizovanom uzorku vode. Primenjuje se na alfa emitere ¢ija je koncentracija aktivnosti iznad 0,037
BqI? (1 pCi-l) i beta emitere sa koncentracijama aktivnosti iznad 0,15 Bq-1" (4 pCi-11). Ova metoda moze

da se koristi i za direktna merenja ukupne alfa i beta aktivnosti u homogenim vodenim rastvorima sa
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koncentracijom aktivnosti alfa emitera iznad 1,8 Bq:1* (50 pCi-1?) i koncentracijom beta aktivnosti iznad 3,7
Bq:I?* (100 pCi-I*). Ova metoda se ne primenjuje na uzorke koji sadrze radionuklide koji su isparljivi u
uslovima analize. Metoda daje relativno brzu detekciju ukupne alfa/beta aktivnosti uz uslov da se ne radi o
veoma niskim nivoima koncentracije aktivnosti. Ova metoda nije u stanju da razlikuje alfa ¢estice od beta
Cestica emitovane od strane radionuklida, tako da se ovom metodom ne mogu testirati pojedinacni
radionuklidi koji su alfa i/ili beta emiteri (ASTM D 7283-06,, 2009).

Ukupna alfa i beta koncentracija aktivnosti se meri istovremeno te¢nom scintilacionim spektrometrom
koristeci alfa/beta diskriminator. Optimizovanjem (podesavanjem) alfa/beta diskriminacije, visoka efikasnost
detekcije alfa i beta Gestica moZe se postici prihvatljivim misklasifikacijama beta Gestica u alfa visekanalnom
analizatoru (MCA) i alfa Cestica u beta MCA. Efikasnost detekcije alfa i beta Cestica i kalibracija na te€nom
scintilacionom sistemu odreduje se primenom poznatih koncentracija aktivnosti ustanovljenih referentnim
test radionuklidima koji imaju rezidualni sadrzaj ¢vrstih materija i odnos koktel-rastvara¢ koji je uporediv sa
ispitivanim uzorkom (ASTM D 7283-06,, 2009).

Svakako, kao $to je napominjano i u prethodnim metodama, pre pripreme uzorka se podrazumeva da je
veé nastupila sekulatna radioakitivna ravnoteza izmedu ?2Rn i ?*Ra.

U trenutku prikupljanja uzorka vode preporucuje se dodavanje odredene zapremine 2M azotne Kiseline
u uzorak da se dovede pH do 2 ili manje (5 do 10 mL 2M azotne kiseline po litri uzorka je obi¢no dovoljno).
pH vrednost je potrebno proveriti trakom ili pH ozna¢avacem (ASTM D 7283-06,, 2009).

Ukoliko se traze rastvorene ukupne alfa i beta koncentracije aktivnosti, uzorak mora biti propusten kroz
filter papir od 0,45 mikrona pre dodatka kiseline koja ima funkciju da eliminiSe uticaj polimerizacije,
nastanak koloidnih formacija i prekoncentrovanja sporim uparavanjem. Uzorci pijace vode se obi¢no ne
filtriraju pre analize ukoliko je zamucenje >5 NTU. Upotreba usisavanja i pritiska ubrzace proces filtracije.
Ako su uzorci prikupljeni bez zastite, njih treba dostaviti u laboratoriju sto je brze moguce, ali ne kasnije od
5 dana nakon uzimanja. Nakon prijema u laboratoriji, uzorci mogu biti filtrirani, po potrebi, a potom dodata
kiselina. Jednom zakiSeljenii uzorci u laboratori bi trebalo drzati minimum 16 h pre pocetka pripreme uzorka.

Za merenje ukupne alfa/beta koncentracije aktivnosti scintilacioni broja¢ se mora kalibrisati da bi se
odredila efikasnost detekcije alfa Cestica u alfa regionu od interesa (ROI-prozor), efikasnost detekcije
efikasnost alfa Cestica u beta ROI, efikasnost detekcije beta cestica u beta ROI i efikasnost beta Cestica u alfa
ROI. Za ukupnu alfa kalibraciju koriste se sledeci radionuklidi koji su u upotrebi: 2**Am, #%Pu, #39Th, i
prirodni uran (koji sadrzi 24U, 25U, i 28U u odgovaraju¢im odnosima). Za kalibraciju ukupne beta aktivnosti
koriste se sledeci radionuklidi: **’Cs/**"™Ba i *Sr/®®Y.

Kalibracija se vrsi pripremom jedne bocCice sa alfa i jedne sa beta standardom. Obicno se koriste

bocice od 20 ml u koje se dodaje 5 ml uzorka aktivnosti 200 Bq + 0,1M HNOs + 15 ml scintilacionog koktela.
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Podesavanja se vrse za razlicite vrednosti diskriminatora (tzv. parametra PSA) u zavisnosti od tzv.
“spillover” faktora (faktofa prelivanja alfa Cestica u beta prozoru i obrnuto) u preseku te dve krive se nalazi
oprimalna vrednost PSA parametra.

Zapremina uzorka se smanjuje uparavanjem u pe§¢anom kupatilu na temperaturu od 99°C -100°C, do
priblizno 4 ili 5 ml (polako, bez prskanja ili klju¢anja vode), potom se uzorak mesa sa 0.1M HNOs i
scintilacionim koktelom u pogodnim staklenim vialima sa malim sadrzajem “°K (jer ovaj radionuklid moze
doprinositi ukupnoj alfa/beta aktivnosti). Uparavanje uzoraka se vrsi do suvog ostatka i traje najmanje 15 h,
takode u staklenim vialima pre¢nika 28 mm i visine 62 mm. Potrebna koli¢ina vode za uparavanje jednog
uzorka iznosi 200 ml. Masa suvog ostatka se meri osetljivom elektonskom vagom, do na ¢etvrtu decimalu i
daje red veli¢ine 500 mg. Masa ostataka se koristi kao “quench-indicating” parametar (QIP-faktor prigusenja
koju uti¢e na deformaciju spektra).

Posle uparavanja postupak je slede¢i: dodati 5 mL 0,1M HNOg3, slabo zatvoriti bo¢icu i polako grejati
do se Cvrsta supstanca rastvori. Ne dozvoliti da uzorak isparava. Dodati 15 ml sintilacionog koktela i dobro
izmuckati. Dobijeni uzorak treba da bude bistar, homogeni rastvor bez faznog razdvajanja $to je evidentno
prisustvo emulzije ili odvojenih slojeva. Ne treba da postoji ¢vrstog ostataka u bocici (ASTM D 7283-06,,
2009).

Prema samoj metodi definisane su i interferentni efekti koji mogu dovesti do podbacaja u brojanju
rezultata. Tako problemi u klasifikaciji alfa i beta Cestica mogu biti od znacaja pri formiranju kona¢nog
rezultata. Izlaganje prethodno UV svetlosti takode moZze uticati, potom prisustvo necistoca u vodi moze

dovesti to takozvanih quench efekata koji mogu deformisati spektar i umanjiti rezultat.

3.3.3.1.2.1 Proracuni

1. Efikasnost detekcije

Za svaku od alfa kalibracija, potrebno je izracunati efikasnost detekcije alfa Cestica u alfa ROI, €44,
i efikasnost detekcije alfa Cestica u beta RO, £,4 , primenom sledecih relacija:
_ Raaq — Rap

= 3.6
faa Co Vsa
Raﬁ - Rﬁb
=7 77 3.7
cap Co " Vsa

gde je :
€4 — efikasnost detekcije alfa ¢estica u alfa-ROI (alfa prozoru),
gqp — efikasnost detekcije alfa Cestica u beta-ROl,

R, — odbroj kalibracionog standarda (alfa-emitera) u alfa-ROI [s?],
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R, — odbroj matrice/blank-a u alfa-ROI [s7],
R — odbroj kalibracionog standarda (alfa-emitera) u beta-ROI [s™],
Rgyp, — odbroj matrice/blank-a u beta-ROI [s™],
C, — koncentracija aktivnosti referentnog alfa-standarda [Bq-ml™?],
Vo — zapremina referentnog alfa-standarda spajkovanog u vial [ml].
Za svaku od beta kalibracija, potrebno je izraCunati efikasnost detekcije beta Cestica u beta ROI, &g,

i efikasnost detekcije beta Cestica u alfa ROI, &g, , primenom sledecih relacija:

Rgp — Rpp
= 3.8
€pp Cb 'V;ﬁ
Rﬂa _'Rab
= 3.9
EBa Cb .V;B

gde je :
ggp — efikasnost detekcije beta Cestica u beta-ROI (beta prozoru),
&pq — efikasnost detekcije beta cestica u alfa-ROl,
Rgp — odbroj kalibracionog standarda (beta-emitera) u beta-ROI [s™],
Rgyp, — odbroj matrice/blank-a u beta-ROI [s™],
Rg — odbroj kalibracionog standarda (beta-emitera) u alfa-ROI [s™];
R, — odbroj matrice/blank-a u alfa-ROI [s7];
Cg — koncentracija aktivnosti referentnog beta-standarda [Bq-ml™],
Vs — zapremina referentnog beta-standarda spajkovanog u vial [ml].
2. Faktor prelivanja — “spillover” faktor
Spillover faktori alfa u beta ROI (X,) i beta u alfa ROI (Xz) i njihove merne nesigurnosti u?(X,) i u? (Xp),
respektivno, raGunaju se prema metodi (ASTM D 7283-06,, 2009) kao:

£
X, =2 3.10
Saa
u?(e u?(e
u?(X,) = Xa2< ( "‘f) _ut “2“)> 3.11
Eap Eaa
&
Xg = 2% 3.12
€pp
u?(e u?(e
U2(Xg) = X2 ( ( Bza) _u¥( BZB)> 213
€pa &pp
3. Odredivanje alfa/beta odbroja i njihovih mernih nesigurnosti
Neto odbroj uzorka u alfa — ROI, R, [s], i njegova greska merenja u( R,) radunaju se kao
Ry = Rya — Rap 3.14
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R R
u(R,) = |—2&_—a 3.15
ts ts
gde je:
R, — odbroj uzorka u alfa — ROI [s?],
R, — odbroj background-a u alfa — ROI [s],
ts, tp — vreme merenja uzorka i background-a, respektivno, [s].
Neto odbroj uzorka u beta — ROI, Rg [s™], i njegova greska merenja u( R,;) racunaju se kao:
R R
u(Rg) = |ZE-£ 3.17

ts tp
gde je:
Rgp — odbroj uzorka u beta— ROI [s7],
Rgyp, — odbroj background-a u beta — ROI [s™].
Na kraju, korigovani alfa/beta odbroji - Ry, i R[’; - tj. alfa/beta neto odbroji korigovani spilover
faktorom alfa/beta misklasifikacije, a zatim i standardne nesigurnosti ovih korigovanih odbroja u.(Rg) i

U, (R[';) - racunaju se prema slede¢im relacijama:

Ry — ReXg
Ry =——- 3.18
Y 1= X Xg
Rg — Ry X,
Rp=—r——— 3.19
B 1= X, Xp
. u?(Rq) + X3u2(Rg) + Re*XZu?(Xo) + Ry *u2(Xp) 290
ue(RY) = = .
2 2
we(RL) = u?(Rg) + X3u?(Ry) + Rp“XGu?(Xp) + Ry “u?(X,) 291
c\Th 1— X, Xp
4. Odredivanje ukupne alfa/beta koncentracije aktivnosti i njihovih mernih nesigurnosti
Ukupna koncentracija alfa aktivnosti i njena merna nesigurnost odreduju se na osnovu relacije:
R
AC, = 3.22
“ egat V
u:%(Rg) 2 u?(V) 1+ XaXB u?(gq)
ACy) = + AC,” - + . 3.23
ue(ACe) J aa?VZ 0 N\ TV T XXy ead?

gde su:
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AC, — ukupna alfa koncentracija aktivnosti uzorka [Bq-17],
V — zapremina uzorka [],
u.(AC,) — kombinovana standardna nesigurnost ukupne alfa aktivnosti uzorka [Bq-1?].

Ukupna koncentracija beta aktivnosti i njena merna nesigurnost dobijaju se na osnovu izraza:

Rg
ACp = 3.24
uc2(Ry) , (v2(V) 1+ X,Xp u(egp)
ACg) = |——— +AC" - + : 3.25
uC( /3) \]Eﬁ/ngz B V2 1_XaXﬁ gﬁﬁz
gde su:
ACg — ukupna beta koncentracija aktivnosti uzorka [Bq-1"],
U (ACB) — kombinovana standardna nesigurnost ukupne beta aktivnosti uzorka [Bq-1?].
Standardne nesigurnosti koje su uslovljene samo statistikom brojanja ra¢unaju se kao:
JuZ( Ry) + Xg*u?( Rp)
u.c(ACy) = 3.26
CC( a) Eaa - V(l—XaXB)
JuZ( Rg) + X, *u?(Ry)
ucc(ACg) = 3.27

gap V" (1= XaXp)
5. Granice detekcije ukupnih alfa/beta aktivnosti
Poredenjem neto alfa odbroja, (R,), sa kritinom vredno$¢u neto odbroja korigovanom spillover

faktorom, (R,c), odlucuje se da li je alfa aktivnost detektovana u nekom uzorku,

R .ip5X 1 1
Rac = RgXg + 1,645\/ DL 4 (Rap + X5%Rgp) (—+—) 3.28
ts ts tp
gde je:
R Ry +Rg ako je Ry + Rg = 0,
@+~ 10 ako je Ry + Rg < 0.

Ukliko je R, > R, alfa aktivnost je prisutna u uzorku. Kada se Koristi prethodni uslov kao odluka o

detekciji, racunamo apriori minimalnu detektabilnu koncentraciju (MDC) za alfa koncentraciju aktivnosti

kao:
1+ X, Xg° ACgVega(1 + Xp) 2 (L1
2'71—t5(1 X%y + 3,29J . + (Rap + Xp*Rgp) (ts + tb)
MDC, = 3.29
Eqa V- (1 - XO-’XB)
gde je:

ACp — specifi¢na ukupna beta koncentracija aktivnosti uzorka [Bq-1], (nenegativna),
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ts, tp, - Vreme merenja uzorka i background-a [s],
£qa — cfikasnost detekcije alfa cestice u alfa-ROI,
£pq — efikasnost detekcije beta Cestice u alfa ROI (g, = €55 - Xp).

Poredenjem neto beta odbroja, (R,;), sa kriti¢cnom vredno$éu neto odbroja korigovanom spillover

faktorom, (Rg(), odlucuje se da li je beta aktivnost detektovana u nekom uzorku,

Ra+BXa

5 1 1
+ (Rpp + XoRap) (t— + ) 3.30
S

Rgc = RoXq + 1,645 J o

Ukliko je Rg > Rp, beta aktivnost je prisutna u uzorku. Kada se koristi prethodni uslov kao odluka

o detekciji, raCunamo apriori minimalnu detektabilnu koncentraciju (MDC) za beta koncentraciju aktivnosti

kao:
1+ XpX,” ACVeaps(1+ X,) 5 1 1
2,71——F-= < +3.29 + (Rgp + X2°Repy) - (= + —
to(1— X, Xp) ts (Rgp + Xe"Ra) (ts tb)
MDCp = 3.31
egp "V (1= XoXpg)
gde je:

AC,, — specifi¢na ukupna alfa koncentracija aktivnosti uzorka [Bq-1?], (nenegativna),

gpp — efikasnost detekcije beta cestice u beta-ROl,

&qp — efikasnost detekcije alfa cestice u beta ROI, (Eaﬁ = E4a " Xa).

18 4
16 ] ' —— [%] Am-241 LAt
] T, [%] Sr-90 / ]
14 3 / 3
] /
123 / :
. ]
10 H -
—_ 3 o
X 84 =
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4 3 _
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Slika 3.18 PodeSavanje PSA parametra za merenja ukupne alfa/beta aktivnosti (merenjem

referentnih standarda ***Am, E g;,qx~5,5 MeV i °Sr Egpq, = 0,546/2,28 MeV, oba

koncentracija aktivnosti 40 Bq-ml?, prema preporuci ASTM metode) (Stojkovi¢ . , et al., 2015)
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Efikasnosti detekcije i misklasifikacioni faktori izra¢unavaju se na osnovu merenja kalibraciionih
standarda alfa i beta emitera i blank uzorka (obi¢ne destilovane vode) za dati odnos uzorak/scintilacioni
koktel, bez korekcije na quench efekte. Za kalibraciju su koris¢eni 2**Am i ®Sr sa rezultatima u radu
(Stojkovié, Ivana; Tenjovi¢, Branislava; Nikolov, Jovana; Todorovi¢, Natasa, 2015), tako da nisu radena
nikakva podeSavanja spektrometra Quantulus 1200™ na kome su mereni uzorci. U radu pomenutih autora je
pronaden optimalni PSA diskriminatora koji je iznosio 68 (slika 3.18)! i sva merenja su vriena na toj

vrednosti. Kao scintilacioni koktel koris¢en je OptiPhase HiSafe 3.

3.3.3.1.2.2 Rezultati i diskusija

Nakon uparavanja uzoraka prema opisanoj proceduri, potom rastvaranja i dodavanja azotne kiseline i
scintilacionih koktela u staklene viale od 20ml vrSeno je merenje za iste koncentracije aktivnosti kao i u
prethodnoj metodi. Ukupno vreme merenja svih uzoraka iznosilo je 300 min.

Na osnovu snimljenih spektara iz softverskog programa EasyView je o¢itavan odbroj i to:

Rqp — za kanale u rasponu 1-1024,

R, — za kanale 500-800,

Rpq — za kanale 500-800,

Rpp —za kanale 1-1024 (Stojkovi¢ L., Tenjovi¢, Nikolov, & NataSa Todorovi¢, 2017).

T T T u f T T T T T T T T T T
a 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 600 650 700 750 a00 850 a0a as50 1,000

Slika 3.19 Alfa spektar uzorka broj 3 (ROI 500-800 kanala)

1 Gde 1y, i Tg pedstavljaju faktore koju se racunaju kao odnos alfa odbroja u beta ROI i ukupnog broja alfa odbroja za
To dok za Tg kao odnos beta odbroja u alfa ROI podeljen sa ukupnim beta odbrojem, pomnoZzeni sa 100 u [%].
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Slika 3.20 Beta spektar uzorka broj 3 (ROI 1-1024 kanala)

Ukupni alfa i beta spektri uzorka broj 3 prikazani su na slikama 3.19 i 3.20 u navedenim kanalima. Jasno
se uocavaju prilicno dobro definisani spektri, $to se svakako pripisuje dovoljnoj vremenskoj duzini brojanja.

IzraCunate efikasnosti detekcije za sve uzorke su briblizno jednake i iznose: €44 = 99 %, £gg ~ 195 %,
Eag = 0,22 %, 884 = 0,99%.

Izmerene kocentracije aktivnosti 2°Ra prema ovoj metodi za svih pet uzoraka prikazane su u Tabeli 3.12.

Koncentracije aktivnosti 2Ra su predstavljene i za alfa i za beta-ROI.

Tabela 3.12 Eksperimentalni rezultati koncentracija aktivnosti ?2°Ra dobijeni metodom ASTM D
7283-06 u alfa i beta ROI

Referentna Vreme
Uzorak  koncentracija ASTM metoda merenia Merna co/C
broj  aktivnosti Co Coxo [BG-I] [min]J nesigurnost [%] =xp ! -0
[Bg-1"]
; C.=1,247+0,020 16 3,14
' 0396740002 ¢ _4 477+0,022 4,61 1,20
: C.=3,48+0,03 0,86 2,19
' 158740008 ¢ _1 416+0,025 1,77 0,89
: C,=13,48+0,17 - 1,26 3.4
' Sheliadlilz C;=5,51+0,09 1,63 1,39
, C,=17,37+0,10 0,58 2,19
: Le Lo C;=7,48+0,05 0,67 0,94
: C,=37,4+0,4 1,07 3,77
' LU C;=14,76+0,18 1,22 1,49
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Jasno se moze uociti da su u alfa-ROI izmerene drasticno viSe koncentracije aktivnosti nego $to su
referentne koncentracije aktivnosti 2Ra, gde je 0dnos Cex/Co U rasponu od 2,19 do 3,77. Dosta bolje slaganje
izmedu izmerenih i referentnih vrednosti je u beta ROI gde je 0dnos Ceyy/ Cou rasponu od 0,89 do 1,49, $to
je prihvatljivije al i dalje nedovoljno precizno. Merne nesigurnosti kojima su predstavljeni rezultati su
drasti¢no niske, kre¢u se u intervalu od 0,67% do 4,61% za koncentracije aktivnosti ??Ra u beta ROl i od
0,58% do 1,6% za koncentracije aktivnosti u alfa ROI.

Sli¢éni rezultti za istu metodu dobijeni su u radu (Cakal, Glven, & Yiicel, 2015). Zbog neslaganja
izmereniih vrednosti koncentracija aktivnosti 2°Ra sa referentnim vrednostima prirodno se namecée to da je

potrebno korigovati dobijene rezultate.

3.3.3.1.2.2.1 Korekcija eksperimentalnih rezultata

Posto je uocena velika fluktuacija rezultata u alfa i beta ROI, potrebno je izvrsiti korekciju treZzenjem
optimalne zavisnosti izmedu eksperimentalnih i referentnih vrednosti koncentracija aktivnosti 2°Ra, kao i u
prethodne tri metode.

Nadene optimalne funkcije za alfa i beta ROI predstavlljene su na slici 3.21. Obe funkcije imaju kubni
karakter i kao takve daju najbolju korelaciju izmedu izmerenih i referentnih vrednosti koncentracija aktivnosti
226Ra. Matematicki zapisi tih funkcija su :

C, = —0,00012 - x3 4+ 0,0023 - x% + 0,35 3.32
Cg = —0,0008- x3—-0,0023-x2+0,90 3.33

10 +

:y = 0.35(9) x + 0.0023(127) x> - 0.00012(30) x°

m C

alfa

2 3
e C beta: Y= 0.90(21) x - 0.0028(709) x“ - 0.0008(43) x
|

Spajkovana konc. aktivnosti [Bq I'l]
N
1

0 I 5 10 15 20 25 30 35 40
LSC - ASTM D 7283-06 metoda [Bq 1]

Slika 3.21 Korelacione funkcije izmedu referentnih i izmerenih vrednosti za *°Ra

u alfa i beta-ROI, metoda LSC ASTM D 7283-06 90
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Preracunavanjem vrednosti iz Tabele 3.12 preko optimalnih funkcija (relacije 3.32 i 3.33, gde x
predstavlja izmerenu vrednost koncentracija aktivnosti ?2°Ra prema metodi ASTM D 7283-06 u Bq-1?, za
alfa i beta ROI) dobijaju se korigovane vrednosti koncentracija aktivnosti 22°Ra predstavljene u Tabeli 3.13.

Nakon izvrSene korekcije dobijene se vrednosti ¢ija su slaganja sa referentnim vrednostima znatno
poboljsana. Odnos Cco/Co se kre¢e u intervalu od 0,77 (uzorak broj 4) do 1,22, (uzorak broj 3), za
koncentraciiju aktivnosti u alfa ROI §to je u poredenju sa rezultatima datim u Tabeli 3.12 dva do tri puta

Tabela 3.13 Korigovani eksperimentalni rezultati koncentracija aktivnosti ?Ra dobijeni metodom
ASTM D 7283-06 u alfa i beta ROI prema korelacionim funkcijama

Dok o ASTMmetoda ORI N
brol  oktivnosti Go [Bq-1y]  CeelBa T [Bg-I1]

C.=1247+0020  C,=0,440+0,020 111
0.3967£0.002 & _547740,022  C,;=0,429+0,022 1,08
C.=348+0,03 C.=1,24+0,03 0,78
TaEa e Cy=141640,025  C;=1267+0,025 0,80
C.=1348+017  C,=484+0.17 122
el C5=5,51+0,09 Cp=4,74+0,09 1,19
C.=17,3740,0  C,=6,14+0,10 0,77
lEEREL Cy=7,4840,05 C;=6,24+0,05 0,79
C.=37,440,4 C.=10,040,4 1,01
SHEAES C,=14,76+0,18  C,=10,10+0,18 1,02

Odnos Cco/Co za koncentraciju aktivnosti ®Ra u beta-ROI je takode redukovan posle korekcije,
uzorcima 1, 3i 5 te vrednosti su pomerene ka jedinici, dok je za uzorke 2 i 4 taj odnos dodatno smanjen, tako
da oni i posle korekcje imaju drasti¢na odstupanja od referentnih vrednosti.

Korekcija mernih nesigurnosti nije izvrSena jer bi se njome greska pomerila na ¢etvrtu ili petu decimalu,
tako bi greska bila drasti¢cno manja od 1% S§to je malo verovatno u realnosti, pogotovu sa ovakvom

fluktuacijom u rezultatima.
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3.3.3.1.2.3 Snimanje minimalne detektabilne aktivnosti (MDA) za LSC ASTM
D 7283-06 metodu

MDA se za ovu metodu racuna za svaki uzorak zasebno, za alfa i beta ROI, kao §to je dato relacijama
3.29 i 3.31. Izradunate minimalne detektabilne koncentracije aktivnosti ?2°Ra za svaki od uzoraka date su u
Tabeli 3.14. Na osnovu rezultata iz Tabele 3.14 zakljucuje se da $to je veca referentna koncentracija aktivnosti
226Ra veca je i minimalna detektabilna aktivnost.

Ono $to se moze takode zakljuditi jeste i to da je granica detekcije dosta niza u beta nego u alfa-ROI, na
Sta ukazuje i odnos MDC,./ MDC; koji za ovih 5 uzoraka ima raspon od 1,16 pa do 6,13.

Zavisnosti MDC, i MDC; od referentne koncentracije aktivnosti 2?°Ra iz Tabele 3.14 date su na slikama 3.22
i3.23.

Tabela 3.14 MDA (MDC,j) **Ra za pojedinaéne uzorke merene metodom LSC ASTM D 7283-06

T Referentna
broj koncentracija MDC, [Bqg-1?] MDCg[Bg-17] MDC,/ MDCg
aktivnosti Co [Bq-I"]
0,3967+0,002 0,038225 0,03287 116
1,5870,008 0,064995 0,03293 197
3,9740,02 0127015 0,033185 e
7,93+0,04 0,14768 0,033305 443
9,92+0,05 0,207155 0,033805 613

Ono §to se moZe jo$ uoditi jeste linearna korelacija izmedu minimalne detektabilne aktivnosti ??°Ra
u alfa-ROI sa referentnom koncentracijom aktivnosti Ra uz manja odstupanja uzoraka broj 3 i 4 (slika
3.22), a to potvrduju i korelacioni parametri. Korelacija izmedu MDCg i referentne koncentracije aktivnosti
je eksponencijalnog tipa, $to je prikazano na slici 3.23.

Porenjenje ove dve zavisnosti prikazano je na slici 3.24, gde se jasno uocava drasti¢no niza MDA
(MDC) u beta-ROI.

12 Skra¢enica MDA potice od engleske formulacije Minimal Detectable Activity, dok se u samoj metodi (ASTM D
7283-06,, 2009) koriste oznake MDC, i MDCg, koje se sustinski ne razlikuju od predasnje (MDC potice od engleske
formulacije Minimal Detectable activity Concetration), a ozna¢avaju minimalne detektabilne koncentracije aktivnosti
u alfa i beta ROI, respektivno.
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y=a+bx
No Weighting
0.00106

0.22

Equation
Weight
Residual Sum
of Squares
Pearson's r
Adj. R-Square

0.20

0.97034

0.92208
Standard Error
0.01381
0.0023

Value
0.0408
0.01601

0.18 +

Intercept

MDC alfa Siope

0.16
0.14
0.12

0.10

MDC_[Bq I"]

0.08
0.06

0.04

0.02 T T T T T T T

Referentna koncentracija aktivnosti C (*°Ra) [Bq "]

Slika 3.23 Zavisnost MDC; od referentne
koncentracije aktivnosti Co (**Ra) u [Bq-l?]

8 10

Predrag Kuzmanovic¢

Slika 3.22 Zavisnost MDC, od referentne
koncentracije aktivnosti Co (**Ra) u [Bq-1?]

0,0335 ~

MDC, [Bq ™

0,0330 ~

Model

Equation
Reduced Chi-S
Adj. R-Square
MDC beta )

MDC beta A
MDC beta RO

Exponential
y = y0 + A*exp(RO*X) | |

1,66356E-8

0,88059
Value
0,03285
6,68109E-5
0,26434

Standard Error /
2,17929E-4 /
1,36039E-4

0,18862

0

= MDC, [Bq ]
® MDC, [Bq ]

MDC_, [Bq ™

—¢—————o

0,02 T T T T T T T T

0 2 4 6

Referentna koncentracija aktivnosti C (**Ra) [Bq "]

8 10

2 4 6 8 10
Referentna koncentracija aktivnosti C (**Ra) [Bq I]

Slika 3.24 Poredenje zavisnost MDC, i
MDCg od referentne koncentracije
aktivnosti Co (**Ra) u [Bq-1?]
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4. Poredenje metoda

U ovom master radu je prikazano poredenje razli¢itih mernih tehnika i metoda za odredivanje ?°Ra u
vodi. Kori§¢ena je gama spektrometrija, alfa spektrometrija detektorom RAD7, i teCna scintilaciona
spektrometrija detektorom Quantulus 1220™. Njihove karakteristike date su u Tabeli 4.2.

Pre pocetka merenja ¢ekano je nastupanje sekularne radioaktivne ravnoteze izmedu ?2?Rn i ?Ra, a $to je
praceno gama spektrometrijom i dato u odeljku 3.3.1.2. (slika 3.3). Nakon toga vrSeno je merenje *Ra sa
Cetiri razli¢ite metode.

Poredenje rezultata izmerenih koncentracija aktivnosti °Ra sa sve Cetiri metode prikazano je na slikama
4.114.21u Tabeli 4.1. Sa slike 4.1 jasno se prime¢uje da metoda LSC ASTM D 7283-06 daje previsoke
koncentracije aktivnosti ??°Ra u alfa-ROl, dok se u beta-ROI dobijaju znatno nize vrednosti koncentracija
aktivnosti ?°Ra. Uocava se i to da alfa spektrometrija detektorom RAD7 daje previse niske koncentracije
aktivnosti, ona je bez korekcije meri polovi¢ne vrednosti koncentracija aktivnosti ?°Ra, za vise koncentracije
aktivnosti ?Ra ¢ak i nize. Gama spektrometrija daje relativno prihvatljive vrednosti na nizim
koncentracijama aktivnosti ?2°Ra, dok za vise koncentracije aktivnosti ?°Ra, daje vrednosti vise za 70% od
referentne (uzorak broj 6, Tabela 4.1), §to bez korekcije ne sme biti prihvatljivo. LSC EPA 913.0 daje najbolje

slaganje referentnih i izmerenih koncentracija aktivnosti 22°Ra, $to se i vidi sa slike 4.1 i iz Tabele 4.1.

Il Referentna koncentracija aktivnosti [Bq I]
— Il Gama spektrometrija 17,37
il Il RAD7
- [ EPA 913.0
3 [ ASTM D 7283-06 alfa ROI
— ASTM D 7283-06 beta ROI
= 154 (A
©
o
(o]
N
N
-

2=
o
|

(&3]
1

Referentne koncentracije aktivnosti CO

o
]

1 2 3 4 5 6
Redni broj uzorka (iz Tabele 3.1)

Slika 4.1 Poredenje izmerenih koncentracija aktivnosti Ra za sve &etiri metode

Zbog neslaganja rezultata dobijenih navedenim metodma, izvrSena je korekcija optimalnim funkcijama
koje predstavljaju korelaciju izmedu izmerenih i referentnih koncentracija aktivnosti °Ra (poglavlje br. 3).

Korigovane vrednosti koncentracija aktivnosti predstavljene su histogramski na slici 4.2. Ono §to je
9
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zajedni¢no za sve metode je da su svi rezultati nakon korekcije optimalnim funkcijama znatno poboljsani i
pribliZeni referentnim vrednostima koncentracija aktivnosti 2Ra.

Sto je nadena bolja korelaciona funkcija, gde eksperimentalne tatke odstupaju sa minimalnim
vrednostima, bolje je i samo slaganje sa referentnim vrednostima koncentracija aktivnosti 22°Ra. To se uspelo
ostvariti kod gama spektrometrije, alfa spektrometrije detektorom RAD7 i LSC EPA 913.0 metode. Najvece
odstupanje tacaka od korelacione funkcije uoceno je kod LSC ASTM D 7283-06 metode (slika 3.21) $to je

imalo posledice na same korigovane rezultate koncentracija aktivnosti 2°Ra datih u Tabeli 4.1.
12

[l spajkovana konc. aktivnosti [Bq ]

1 | I Korigovana gama spektrometrija
I Korigovano RAD7

[ Korigovana EPA 913.0

[ Korekcija ASTM D 7283-06 alfa ROI
| | I Korekcija ASTM D 7283-06 beta ROI

=
o
1

(o]
1

Referentna koncentracija aktivnosti CO(ZZGRa) [Bq I_l]

1 2 3 4 5 6
Redni broj uzorka (iz Tabele 3.1)

Slika 4.2 Poredenje korigovanih koncentracija aktivnosti Ra optimalnim funkcijama za sve &etiri
metode

MDA za ??Ra u vodi odreden gama spektrometrijom iznosi 0,45 Bq-I* za 20 h merenja, alfa
spektrometrijom na RAD7 detektoru granica detekcije za protokol Wat-250 iznosi 0,21 Bq-1* za 60 minuta
merenja, za LSC mernu tehniku (EPA 913.0 metoda) MDA iznosi 0,1 Bg-1"' za 300 minuta merenja, a za
LSC - ASTM D 7283-06 je 0,03 Bg:I"! u beta-ROI za 300 minuta merenja, dok je MDA u beta-ROI za isto
vreme merenja oko 0,04 Bg-l"!, kao §to je i dato u Tabeli 4.2.

Na osnovu dobijenih vrednosti, moze se zakljuciti da je najbolje rezultate dala LSC - EPA 913.0 metoda

na te¢nom scintilacionom detektoru Quantulus 1220™

. Ova metoda daje prilicno dobro slaganje izmerenih
koncentracija aktivnosti ?°Ra sa referentnim, a to potvrduje i mali faktor korekcije koji iznosi 1,1, §to govori
da je metoda prilicno dobra i pouzdana Metoda je brza, uzorak ne zahteva nikakvu hemijsku pripremu,
zapremina uzorka iznosi svega 10 ml, a rezultat se dobija za 300 minuta. Poredenje datih metoda uporedivo

je sa metodama u radu (Kdéhlera, et al., 2002).
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Tabela 4.1 Poredenje rezultata dobijenih za sve tri merne tehnike, odnosno sve &etiri metode za ispitivanje ?*Ra u vodi

1 Metoda gama- 2 Alfa spektrometrija

spektrometrije detektorom RAD7 LSC - Quantulus 1220™

Referentna EPA 913.0 ASTM D 7283 - 06

konc.

Redni broj uzorka

aktivnosti Co . L
[Bql] lzmerena konc. Korigovana konc. Izmerena konc. Korigovana konc. Ultima Gold F scintilator
aktivnosti Cexp aktivnosti Ccor aktivnOSti Cexp aktivnOSti CCOI’ lzmerena koncl Korigovana konc_
Bql* Bql* Bql* Bq1?! ivnosti ivnosti T
[Bq-1™] [Bq-I''] [Bq-1™] [Bq-17] Lzmerena Ko, T aktivnosti Cexp aktivnosti Ceor [Bq-l
o R [Bq:1] q
aktivnosti  Cexp aktivnosti Ccor
[Bq11] [Bq-17]
C.=1,247+0.020 C,=0,440+0,020
1. 0,39740,002 0,4040,24 0,397+0,204 0,20+0,21 0,397+0,416 0,35+0,07 0.3840.08
e Cp=0,477+0,022 Cp=0,429+0,022
C.=3,48+0,03 Cu=1,24140,03
2. 1,587+0,008 1,3+0,7 1,575+0,976 0,76+0,58 1,57+1,17 1,5740,22 1.724024
e Cp=1,416+0,025 Cp=1,267+0,025
C.=13,48+0,17 Cu=4,84140,17
3. 3,97+0,02 3,6+15 4,04+1,82 1,4740,36 3,46+1,15 3,39+0,27 3.7240.30
e Cp=5,511+0,09 Cp=4,741+0,09
- 5,95+0,03 5,9+1,6 5,88+1,94 2,46+0,49 6,04+0,99 - - - -
. D RE S C.=17,3710,10 C.=6,14140,10
S S S0 Cp=7,48+0,05 Cp=6,2440,05

Cy=37,410,4 C.=10,0+0,4
9,92+0.05 16,8+0,9 9,93+1,07 3,55+0,49 9,83%0,98 8,60+0,50 9,44+0,55
Cp=14,76+0,18 Cy=10,10+0,18



Tabela 4.2 Poredenje karakteristika koriS¢enih metoda

Vreme .
Tehnika merenja merenja Vreme odbroja
296 . Metoda Detektor Nacin merenja Zapremina uzorka MDA [Bq-l'l] blank-a za MDA
Ra u vodi uzoraka X
. [min]
[min]
HPGe, nominalne  2“Bi (295,22 keV,
efikasnosti 35% i 351,99 keV),
Gama . rezolucije (FWHM) 214pp (609,32 450 ml,
spektrometrija Direktna od 1,77 keV, 12 cm keV, 1120,38 Marineli geometrija B5°1130 0.45 1200
zastite od olova, keV, 1764,51
brzine brojanja 2.0 s keV)
i i 222 0,214 (Wat-250)
Alfa spektrometrija Direktna RAD7 Rn 250 ml 20 115 (Wat-40) 60
10 ml: 10 ml
(odnos uzorak
LSC EPA 913.0 Quantulus 1220™ 222Rn scintilacioni koktel 300 0,049 1200
Ultima Gold F)
-Stakleni viali
200 ml za uparavanje,
dodanak 5 ml HNOs; +
ASTM D ™ Ukupna alfa/beta 15 ml scintilacionog 0,03 (beta-ROI)
LSC 7283-06 Quantulus 1220 aktivnost koktela OptiPhase 300 0,04 (alfa-ROI) 300

HiSafe 3
-Stakleni viali
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5. Zakljuéci i pravci daljh istraZivanja

Voda u realnosti Cesto sadrzi vise radionuklida u razli¢itim koncentracijama, koji doprinose ukupnoj
alfa/beta aktivnosti. Zbog sve veée potrebe monitoringa pojedina¢nih radionuklida a ne samo ukupne
alfa/beta aktivnosti u vodama, javlja se potreba za pronalaskom optimalne metode koja za kratko vreme moze
da izmeri koncentraciju aktivnosti pojedinaénih radionuklida u pijacoj vodi, sa odgovaraju¢om precizno$cu.
Brze metode ostvaruju se direktnim merenjima uzorkovane vode, bez dodatnih hemijskih tretmana kao §to
su separacija, prekoncentracija, filtracija i sl. Optimalna metoda podrazumeva nisku granicu detekcije, visoku
efikasnost i $to manju zapreminu uzorka vode koju koristi za ispitivanje.

U poglavlju 4, nadena je optimalna metoda za merenje **Ra u pija¢oj vodi -LSC EPA 913.0. Ova metoda
jedina ne zahteva korekciju eksperimentalnih rezultata (korekcioni faktor veoma mali, 1,1) u odnosu na
referentne koncentracije aktivnosti 2%°Ra, dok su korekcije eksperimentalnih rezultata ostalih metoda
neizbezne. Postavlja se pitanje koji to sve efekti uti¢u na umanjenje/povecanje rezultata preostale tri metode,
kao i to da li meSanje vode sa scintilacionim koktelom Ultima Gold F dovodi do umanjenja quench efekata,
i povecanja efikasnosti u odnosu na LSC-ASTM D 7283-06 metodu. Pravci daljih istrazivanja jesu ispitivanje
LSC-ASTM D 7283-06 metode i sa drugim scintilacionim koktelima, ne samo sa OptiPhase HiSafe 3. U
ranijim istrazivanjima je dokazano, da izbor scintilacionog koktela utice na vezivanje radona, kao i na same
konaéne rezultate. Ova metoda se moze koristiti i kao direktna metoda kao $to je dato u (ASTM D 7283-06,,
2009) pod odredenim uslovima, tako da su potrebna dalja ispitivanja i ove metode, takode za razliCite
scintilacione koktele, uz ispitivanje uticaja quench efekata.

LSC-ASTM D 7283-06 metoda je dala prili¢no lose rezultate kao $to se vidi iz Tabele 4.1. Potrebno je
ispitati uzroke neslaganja i njih dovesti u vezu sa quench efektima.. Zbog neslaganja u rezultatima izvrSena
je korekcija eksperimentalnih rezultata, §to je prikazano u poglavlju 3.3.3.1.2.2.1. Teorijska predvidanja za
ovu i ostale metode jesu, linearna korelaciona funkcija izmedu izmerenih i referentnih koncentracija
aktivnosti ?°Ra, sa korekcionim faktorom 1, $to se u realnosti nije pokazalo, sem za metodu LSC-EPA 913.0.
Korelaciona funkcija izmedu referentnih i izmerenih koncentracija aktivnosti ?2°Ra je polinom treéeg stepena
za ovu LSC metodu, gde se i nakon korekcije vidi neslaganje sa referentnim vrednostima koncentracija
aktivnosti 2°Ra, $to upucuje na dalja istraZivanja.

Sva LSC merenja na detektoru Quantulus 1220™, vrsena su na vrednosti PSA od 68, dobijen u preseku
krivih 21Am i ®Sr kao §to je dato u ranijim studijama. Takode i vrednost ovog parametra moze biti lose
odabrana za merenje 2?°Ra kao alfa emitera, jer ne postoji kalibracija izvr§ena upravo tim radionuklidom, §to
moze uticati na ispravnost merenja ASTM D 7283-06 metode. Potrebno je izpitati kalibraciju i sa drugim alfa

i beta emiterima, koji mogu dati i znatno visi PSA, kao §to je prikazano u nekim ranijim istrazivanjima
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(Moreno, Viogue, Manjon, & Garcia-TENORIO:, 1999), radi postizanja boljih rezultata kod ove LSC
metode.

Gama spektrometrijom ??°Ra se odreduje iz njegovih potomaka 2“Bi i 224Pb, kao §to je dato u Tabeli 4.2.
Pokazano je u poglavlju 3.3.1.2 da ova metoda daje prevelike koncentracije aktivnosti 2Ra za pojedine
uzorke, pa je korekcija rezultata bila neizbezna. Nadena korelacina funkcija za gama spektrometrijaska
merenja je esponencijalnog karaktera (slika 3.4). Zanimljivo je potpuno dobro slaganje izmereneih
koncentracija aktivnosti sa referentnim koncentracijama aktivnosti ??°Ra, prema tom zakonu (gde je
korelacioni faktor R>=0,99), bez odstupanja i jedne tacke, pa se stoga ovako nadena optimalna korelaciona
funkcija preporu¢uje za dalja merenja ovog radionuklida ?Ra metodom gama spektrometrije, za korekciju

rezultata, kao kalibraciona funkcija. Ono $to je bila losa strana ove metode jeste razli¢ito vreme merenja

uzoraka vode. Pa se iz tog razloga preporucuje nalazak optimalnog vremena merenja, za koje bi bilo izvrSeno
merenje svih uzoraka, kao i za ostale metode (fiksno vreme merenja svih uzoraka), i poredenje novodobijene
korelacione funkcije sa onom nadenom u poglavlju 3.3.1.2.1, (slika 3.4) .

Alfa spektrometrija detektorom RAD7 daje takode prili¢no lose eksperimentalne vrednosti koncentracija
aktivnosti 2Ra. U ranijim ispitivanjima vr$enim na ovom detektoru ustanovljeno je da on ne daje prikladne
vrednosti bez korekcije (Stojkovié 1. , et al., 2015). TraZenjem korelacione funkcije izmedu referentnih i
izmerenih koncentracija aktivnosti ?2°Ra dobijena je eksponencijalna zavisnost, §to je razmatrano u poglavlju
3.3.2.2.3, a predstavljeno na slici (3.12). Korelacioni faktor nadene funkcije je 0,98, §to govori o prili¢no
dobroj optimalnoj korelaciji, prema kojoj su eksperimentalne vrednosti priblizene referentnim
koncentracijama aktivnosti 2°Ra. Ono $to ostaje kao pitanje jeste nalazak objasnjenja loSih nekorigovanih
koncentracija aktivnosti. U daljim merenjima ?Ra ovom mernom tehnikom preporuéuje se koris¢enje
nadene korelacione funkcije (slika 3.12), kao kalibracione, dok glavne uzroke neslaganja rezultata treba
traziti u zakljucima datim u radu (Kappke, et al., 2011).

Na osnovu iznetih ¢injenica preporuka je i koris¢enje metoda gama spektrometrije, alfa spektrometrije
detektorom RAD7 i LSC-ASTM D 7283-06 kao skrining metoda, dok se koris¢enje LSC-EPA 913.0 metode
preporucuje kao najefikasnije reSenje za ispitivanje ?°Ra u pijac¢oj vodi.

lako se LSC tehnika pokazala kao najbolja za ispitivanje Ra u vodi njena glavna mana je nemoguénost
terenskog rada, dok se prednosti ostale dve merne tehnike ogledaju upravo u tome.

Krajnji cilj ovakvih ispitivanja jeste procena doza zracenja koje primi pojedinac i stanovnistvo ingestijom
radinuklida preko pija¢e vode kao $to je dato u radu (Todorovi¢ N. , et al., 2017a), §to moze uticati na
povecanje ukupne doze zracCenja na godiSnjem nivou, pa ¢ak pri dugoro¢nom konzumiranju takve vode
dovesti i do karcinoma pojedinih organa. Zbog ovoga je veoma vazno vrSiti monitoring pijace vode, po
gotovu u sredinama gde je pijaca voda poreklom direktno iz litosfere, a pri tome jedini izvor

vodosnabdevanja.
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The measurement of *Ra in natural water samples is important
because it is one of the most hazardous elements with respect to
internal radiation exposure. Therefore, in the monitoring studies it is
desirable to have a precise and accurate technique for the
determination of the activity concentration of this radionuclide.

This paper presents a comparison of different techniques and methods
for #*Ra in water samples spiked with different concentrations of
?2°Ra isotope: LSC (Liquid Scintillation Counting), alpha and gamma
spectrometry. An overview of the advantages and disadvantages of
each techniques are presented. 2°Ra in water samples were
determined by gamma spectrometry using direct method (untreated
water samples) and by RAD7 solid state detector. For **Ra
determination by LSC two different methods were tested: ASTM D
7283-06 Standard test method for alpha and beta activity in water by
liquid scintillation and EPA Method 913.0 for radon determination in
drinking water.

April 4, 2017

June 23, 2017

PhD Jovana Nikolov, assistant professor at the Department of Physics,
Faculty of Science, University of Novi Sad.

PhD Natasa Todorovi¢, full professor at the Department of Physics,
Faculty of Science, University of Novi Sad.

PhD Ivana Stojkovié, assistant professor at the Department of

Fundamentals Sciences Faculty of Technical Sciences, University of
Novi Sad.

111



