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SAZETAK

U radu su razmatrani zahtevi za upravljanje situacijama postojeCeg izlaganja a narocito
primena principa opravdanosti i optimizacije zastite, 0dnosno uvodenje referentnih nivoa za
uspostavljanje kontrole nad ovim situacijama. Diskutovane su preporuke iz standarda MAAE i
regulative Evropske unije, koje su zasnovane na nalazima Medunarodnog komiteta za zastitu
od zracenja, kao i relevantne odredbe propisa Republike Srbije. Istaknut je znacaj donoSenja
dugoroc¢ne Strategije upravljanja situacijama postojeceg izlaganja, sa odgovaraju¢im akcionim
planovima za implementaciju.

Uvod

Koncept situacija postojeéeg, vanrednog i planiranog izlaganja je uveden tokom poslednje
izmene osnovnih standarda sigurnosti Medunarodne agencije za atomsku energiju (MAAE), a
zasnovan je na nalazima i preporukama Medunarodnog komiteta za zaStitu od zraCenja
(International Commitee on Radiation Protection -ICRP) [1]. Osnovne postavke i preporuke
za situacije postojeceg izlaganja (existing exposure situations) su date u dokumenatu MAAE:
Zastita od zracenja i sigurnost izvora zrac¢enja: medunarodni osnovni standardi sigurnosti [2],
gde su opisani koncept, opsti zahtevi i zahtevi vezani za izloZenost radnika i stanovniStva
jonizuju¢em zracenju. Ovaj dokument, sa prate¢im standardima MAAE je posluZio kao baza
za izradu evropske regulative, pre svega Direktive EU/CD 2013/59/Euroatom [3], sa kojom
se usaglaavanju nacionalni propisi zemalja ¢lanica i zemalja kandidata za prijem u Evropsku
uniju.

Situacije postojeceg izlaganja se u navedenim dokumentima definisu kao situacije u kojima
izlaganje, znaCajno sa aspekta zastite od zraCenja, ve¢ postoji u trenutku donosenja odluke o
njegovoj kontroli, tako da nema potrebe hitnog delovanja. U ovim situacijama dolazi do
izlaganja: usled zaostale radioaktivnosti iz prethodnih aktivnosti ili nakon vanrednih
dogadjaja; usled postojanja radionuklida u robi, hrani za ljude, hrani za Zivotinje, vodi za
pice, gradevinskim materijalima. itd, nakon prethodnih aktivnosti ili vanrednih dogadjaja; i iz
prirodnih izvora zracenja.

Situacije izlaganja usled prethodnih aktivnosti odnose se na kontaminaciju, zaostalu iz
radijacionih delatnosti koje su obavljane bez regulatorne kontrole ili u skladu sa zahtevima
koji su razli¢iti od vazecih, 1 obuhvataju situacije nakon prestanka rada rudnika uranijuma,
industrije mineralnih djubriva i proizvodnje fosforne kiseline, itd. Situacije nastale nakon
okonéanja vanrednih dogadaja (Cernobilj, Fukusima, itd) kada nivoi radioaktivnosti robe,
vode 1 hrane ostanu poviseni u odnosu na vrednosti pre dogadaja, takodje se smatraju
situacijama postojeceg izlaganja. Izlaganja iz prirodnih izvora zra¢enja obuhvataju izloZenost
Rn-222, Rn-220 i potomcima, i to na radnim mestima gde nema planiranog izlaganja, kao i
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izlaganja stanovniStva zbog duzeg zadrzavanja u odredenim objektima. U ovu kategoriju
spadaju i prirodni radionuklidi u hrani, hrani za Zivotinje, vodi za pice i robi, kao i izlaganje
materijalima u kojima je sadrzaj radionuklida iz niza uranijuma ili torijuma ispod 1 Bg/g, a
K-40 ispod 10 Bg/g. Izlaganja posada avio- i kosmickih letelica kosmi¢kom zracenju takode
spadaju situacije postojeceg izlaganja iz prirodnih izvora.

U svim navedenim slucajevima, sistem zaStite od zraCenja se primenjuje na kategorije
stanovniStva i1 radnika ali ima uticaja i na zastitu Zivotne sredine (Slikal).

Efekti iEnia g
R: 100mSv/5 god
R: 20mSv/god

S: 1 mSv/god

: o : Kategorije izloZenosti N e o
Situacije izlaganja Principi zastite od zracenja
Y - radnici
- postojece % - opravdanost
- stanovnistvo

- planirane - optimizacija

- medicinski radnici/pacijenti o
- vanredne - ogranic¢enja doza

SISTEM ZASTITE OD ZRACENJA

Slika 1: Sistem zastite od zracenja se uspostavlja za sve situacije izlaganja i za sve kategorije
izloZenosti.

Osim postavljanja regulatornog okvira, odgovornost regulatornih tela je i da obezbede
identifikaciju situacija postojeceg izlaganja, imenuju zainteresovane strane (stakeholders) i
utvrde odgovornosti. Pored toga, potrebno je ispitati opravdanost aktivnosti remedijacije ili
sanacije i obezbediti optimizaciju zastite, a na osnovu odgovarajuc¢ih procena izlaganja
utvrditi i referentne nivoe za implementaciju. Veoma znacajan aspekt upravljanja ovim
situacijama je transparentnost, podizanje svesti, 1 pravovremeno obave$tavanje javnosti o
planiranim aktivnostima u svim fazama.

Za inicijalno uredjivanje ove oblasti, u Republici Srbiji je planirano donoSenje Strategije
upravljanja situacijama postojeceg izlaganja. Strategija ¢e se odnositi na period od 7 godina,
a njeni elementi su definisani ¢lanom 12. Zakona o radijacionoj i nuklearnoj sigurnosti i
bezbednosti [4]. Ovaj strateski dokument je u poslednjoj fazi pripreme, a nacrt je pripreman
uz tehni¢ku pomo¢ Centra za politiku 1 pravnu pomo¢ Evropske unije, radi uskladivanja sa
zahtevima obavezujué¢im za zemlje Clanice.

Identifikacija situacija postojeceg izlaganja

Identifikacija situacija postojeceg izlaganja je obaveza regulatornog tela u oblasti radijacione
i nuklearne sigurnosti i bezbednosti, koje priprema nacionalnu strategiju upravljanja
situacijama postojeceg izlaganja i obezbedjuje sprovodenje politike u ovoj oblasti. Zakon [4]
propisuje identifikaciju situacija postojeCeg izlaganja na osnovu dokaza da postoji izlaganje
usled:
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1) zaostale kontaminacije nastale prethodnim delatnostima ili kao posledica vanrednog
dogadaja koji ne mogu da se zanemare sa stanovista zastite od zraCenja;

2) povecane radioaktivnosti koja je posledica prisustva prirodnih izvora zracenja;
3) koris¢enja potrosackog proizvoda koji sadrzi prirodne izvore zracenja.

Regulatorno telo je u obavezi da blize propise mere zastite izlozenih radnika i pojedinaca od
Stetnog uticaja jonizujuceg zracenja u situacijama postojeceg izlaganja. Strategija bi trebalo
da identifikuje ove situacije razmatraju¢i dostupne informacije, preliminarna merenja,
procene i analize. Podaci mogu poticati iz nacionalnog monitoringa Zivotne sredine, iz
monitoringa odredene industrije ili aktivnosti sa specifiénim zahtevima, iz izveStaja o
izvrSenim poslovima zastite od zraCenja, iz nau¢nih i stru¢nih projekata i publikacija, itd.
Izmedu ostalih, u okviru tehnicke saradnje, nasi predstavnici su ucestvovali u nekoliko
nacionalnih i regionalnih projekata MAAE u vezi sa ovom temom [5]:

- Unapredenje nacionalnih kapaciteta i infrastrukture za sistematski pristup kontroli
1zloZenosti stanovniStva radonu;

- Bezbedno upravljanje otpadom, zatvoreni izvori, dekomisija i aktivnosti na sanaciji
lokacije u Institutu Vinca;

- Uspostavljanje nacionalnog registra nuklearnih materijala, radioaktivnih izvora,
otpada i izloZenosti 1 jacanje drugih relevantnih funkcija regulatornog tela;

- Unapredenje regulatorne infrastrukture i zakonodavnog sistema;

- Jacanje regulatorne infrastrukture za radijacionu sigurnost;

- Unapredenje primene principa zaStite od zracenja za kontrolu izloZenosti
stanovniStva;

- Unapredenje monitoringa i procene zZivotne sredine za zaStitu od zracenja u regionu;

- Unapredenje regulatorne i metodoloske infrastrukture potrebne da bi se obezbedila
radijaciona sigurnost u industrijama koje rade sa prirodnim radioaktivnim
materijalima.

Nakon evaluacije podataka i procene rizika, postavljaju se konac¢ni ciljevi i nain postizanja
ciljeva sa realnim rokovima implementacije u datim uslovima, primenjujuéi gradirani pristup.
Ovde je od neprocenjivog znacaja postojanje ovlas¢enih i kompetentnih stru¢nih organizacija
kao 1 uklju€ivanje zainteresovanih strana u sve aktivnosti. Zainteresovane strane mogu biti
lokalne vlasti, drzavna uprava u oblasti zastite zdravlja, zaStite Zivotne sredine i primene
energije, ovlas¢eni tehnicki servisi, kompanije iz relevantnih oblasti, stru¢njaci za zaStitu od
zraCenja, itd.

Na osnovu velikog broja dostupnih podataka u Republici Srbiji, uzimajuéi u obzir i odredbe
Zakona, koje daju ne$to drugaéiju definiciju situacija postojeCeg izlaganja u odnosu na
pomenute medjunarodne standarde i preporuke, moguce je razmatrati sledece situacije:
napuSteni rudnik uranijuma, , kontaminacija nakon bombardovanja osiromaSenim
uranijumom, otvorena jalovi$ta, napusteni izvori, radon u objektima i na radnim mestima,
aktivne industrije proizvodnje mineralnih dubriva, gradevinski materijali itd. Svaka od ovih
situacija se ispituje sa aspekta procene rizika za sve kategorije izlaganja i na osnovu
utvrdenih kriterijuma, identifikuju se situacije postojeceg izlaganja, koje zahtevaju odredjenu
kontrolu i program aktivnosti.

Opravdanost i optimizacija zaStite, referentni nivoi

Sistem zaStite od zraCenja podrazumeva primenu osnovnih principa: opravdanost,
optimizaciju i ogranicenje doza, za sve situacije izlaganja radnika, stanovniStva i Zivotne
sredine. Procena opravdanosti i optimizacije nameravanih aktivnosti za uspostavljanje
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kontrole nad situacijam postojeceg izlaganja je od najveceg znaCaja, S obzirom na
raznovrsnost i sveprisutnost situacija postojeCeg izlaganja. Osnovni alat za procenu
opravdanosti kontrole i primene sistema zastite jeste radioloska karakterizacija potrebna za
adekvatnu procenu rizika za izloZzene kategorije. Pored toga, pri odlu¢ivanju je neophodno
uzeti u obzir i ALARA princip, procenu izlozenosti radnika koji bi morali biti ukljuceni u
saniranje stanja, upravljanje radioaktivnim otpadom, namenu prostora i prostorno planiranje,
zaStitu Zivotne sredine, eticke, socioloske i ekonomske faktore, itd. Osnovi kriterijum za
opravdanost i optimizaciju aktivnosti u okviru odabrane strategije zastite jeste da u svakom
konkretnom slucaju, uspostavljanje kontrole nad situacijom donosi vise koristi nego Stete
(cost-benefit analysis) imajuc¢i u vidu navedene okolnosti i faktore. Postojanje vise ovlaséenih
tehnickih servisa, kompetentnih u ovoj oblasti, u Republici Srbiji, [6] ukazuje na znacajne
kapacitete za sprovodenje navednih procena i aktivnosti.

Kada je utvrdena opravdanost odabrane strategije zaStite, potrebno je odabrati najefikasniji
naéin implementacije, imaju¢i u vidu i ostale prisutne hazarde, osim radioloSskog. Dok se
optimizacija radijacione sigurnosti i zastite od zracenja u situacijama planiranog izlaganja
vr$i uvodjenjem tzv. ograni¢enja doze (dose constraints), za situacije vanrednog i postojeceg
izlaganja se uvode tzv. referentni nivoi (reference levels). Standardi MAAE definiSu
referentni nivo kao nivo doze ili nivo rizika iznad koga se smatra neprikladnim planirati
izlaganje, a ispod koga se i dalje primenjuju mere optimizacije radijacione sigurnosti i zastite
od zracenja [2].

Optimizovane strategije zasStite bi trebalo da obezbede da se ocekivane doze uvek nalaze
ispod referentnog nioa. U slucaju odlucivanja o potrebi kontrole odredjene situacije
postojeceg izlaganja, postojeci nivoi se porede sa referentnim, a optimizacija se primenjuje i
u slucajevima kada su ti nivoi ispod referentnih vrednosti [7]. Referentne vrednosti su
znacajne i sa aspekta prioritetizacije planiranih mera zastite.

Vrednost izabrana za referentni nivo ¢e zavisiti od preovladjuju¢ih okolnosti za razmatranu
situaciju postojeeg izlaganja i bi¢e ograniCavaju¢a za odabir opcija optimizacije. ICRP
preporucuje opseg od dva reda veliine za grani¢ne doze ukljucujucoi i referentne nivoe.
Referentni nivoi 1-20 mSv se preporucuju kada izlaganje koristi pojedincu, npr pojedincu iz
stanovnistva u slucaju situacija postojeceg izlaganja, dok se referentni nivo od 20-100 mSv
mogu primenjivati izuzetno u slucaju izlaganja izvorima van regulatorne kontrole ili za
izlaganja zaostaloj radioaktivnosti nakon okon¢anja vanrednog dogadjaja. Referentni nivoi
iznad 100 mSv za akutno ili izlaganje u periodu do godinu dana, smatraju se neprihvatljivim
za situacije postojeceg izlaganja [1, 2].

Referentne nivoe bi trebalo postavljati §to niZe, imaju¢i u vidu da bi svaka situacija
postojeceg izlaganja vremenom trebalo da se pribliZi normalnom stanju [8]. U slucaju
situacija zaostale kontaminacije usled prethodnih aktivnosti, referentni nivoi se uspostavljaju
u okviru odgovaraju¢ih planova sanacije ili remedijacije, za svaki konkretan slucaj
pojedinac¢no imajuci u vidu njegove specificnosti. Generalno, izbor referentnog nivoa zavisi
od prirode izlaganja i prakti¢nosti smanjenja ili prevencije izlaganja, oCekivane koristi za
pojedince ili drustvo, izbegavanja opcija koje mogu biti socijalno neprihvatljive i razmatranja
medjunarodniog iskustva i primera dobre prakse. Preporucljivo je uspostaviti odgovarajucu
metodologiju za utvrdivanje referentnih nivoa, koje utvrduje, prati i revidira kompetentno
nacionalno regulatorno telo.

Razmatranje optimizacije i uvodenja referentnih nivoa odnosi se pre svega na zastitu
stanovniStva u situacijama postojeeg izlaganja, zasnovanu na proceni izlaganja
reprezentativnih pojedinaca iz razliitih kategorija stanovniStva, za sve puteve izlaganja.
Izlaganje radnika usled prethodnih aktivnosti se odnosi na kategoriju radnika koji ucestvuju u
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aktivnostima sanacije ili remedijacije, a kod prirodnih izvora, odnosi se na rad sa
materijalima u kojima je sadrzaj radionuklida iz niza uranijuma ili torijuma iznad navedenih
granica. Nakon odgovaraju¢ih procena rizika, neke situacije se mogu tretirati kao situacije
planiranog izlaganja, kada podlezu regulativi za radijacione delatnosti.

lako se sistem zastite od zraCenja u situacijama postojeceg izlaganja primarno odnosi na
zaStitu stanovniStva, ne moze se izostaviti ni uticaj na zivotnu sredinu, koja obuhvata biljni i
zivotinjski svet. S obzirom na rizike i promene do kojih moze do¢i usled Stetnih efekata
jonizujuceg zraCenja, implementacija odredjenih aktivnosti sSe mora posmatrati integralno i u
kontekstu odrzivosti. Pri odabiru opcija za kontrolu nad situacijama postojeceg izlaganja,
potrebno je uzeti u obzir i zahteve vezane za koris¢enje prirodnih resursa, odlaganje materija
u zivotnu sredinu, biodiverzitet, itd. Postojanje, nagomilavanje i transfer radioaktivnosti kroz
zivotnu sredinu, Se mora razmatrati na duzi vremenski period, u kontekstu radioloskih
karakteristika prisutnih radionuklida. U toku je Siroka diskusija koju vode medunarodne
organizacije predvodene ICRP, IAEA i Svetskom zdravstvenom organizacijom (World
Health Organization - WHO) u vezi revizije postojeceg sistema zastite od zraCenja, te bi se
mogla ocekivati poboljSanja 1 po pitanju zastite biljnog i Zivotinjskog sveta.

Zakljucak

Opravdanost i optimizacija zastite, kao i uspostavljanje odgovarajucih referentnih niova koji
se u nekim situacijama razmatraju za svaki slu¢aj pojedina¢no, neophodni su za
uspostavljanje kontrole nad situacijama postojeceg izlaganja. Za upravljanje ovim situacijama
potreban je sveobuhvatni pristup koji ukljucuje odgovarajuci zakonski okvir i strategiju, kao i
postojanje tehnickih i drugih kapaciteta za implementaciju planiranih aktivnosti. Od najveceg
znacaja je jasna raspodelu odgovornosti, transparentnost i ukljucivanje svih zainteresovanih
strana u proces. Pored zaStite stanovniStva i radnika, potrebno je imati u vidu da u situacijama
postojeCeg izlaganja, mozZe biti ugrozena i zivotna sredina. Stalno unapredjenje znanja i
razmena iskustava u okviru nacionalnih i medjunarodnih istrazivackih i stru¢nih projekata u
velikoj meri doprinose napretku u ovoj oblasti.
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ABSTRACT

The requirements for managing situations of existing exposure, and especially the
implementation of the principles of justification and optimization of protection, and
introduction of reference levels for establishing control over these situations have been
discussed in the paper. Reccomendations given by the IAEA standards and EU regulations,
which are based on the findings of the International Committee on Radiation Protection were
considered as well as certain provisions of the regulations of the Republic of Serbia. The need
and importance of adopting a long-term strategy for managing existing exposure situations,
with appropriate action plans for implementation, was highlighted.
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SAZETAK

MetroPOEM (Metrology for harmonization of measuremenets of environmental pollutant in
Europe) je trogodiSnji evropski projekat finansiran u okviru EMPIR programa.Globalna teznja
ka $to manjem zagadjenju (European Green Deal’s ambition for zero pollution) zahteva razvoj
visoko osetljivih tehnika kojima se mogu detektovati niske koncentracije polutanata. Masena
spekrometrija je najznacajnija tehnika za odredjivanje neradioaktivnih, ali i dugoZzivucéih
radioaktivnih polutanata. Glavni cilj ovog projekta je da uspostavi vezu izmedju
radiometrijskih i masenih tehnika merenja polutanata. Takode, cilj projekta je i smanjenje
mernih nesigurnosti, limita detekcije, ali i razvoj novih referentnih materijala kojima bi se
obezbedila sledivost mernih procedura.

Uvod

MetroPOEM (21GRD09) je trogodiSnji evropski projekat ¢ija je realizacija otpocela u
novembru 2022.u okviru programa EMPIR (European Metrology Programme for Innovation
and Research). Koordinator projekta je PTB (Physikalisch-Technische Bundesanstalt of
Germany), Nemacka, a konzorcijum ¢ine 22 nacionalne metroloske institucije iz 13 zemalja,
ukljucujuéi i Institut za nuklearne nauke “Vinca”.

Evropska inicijativa, teZnja ka $to manjem zagadenju (European Green Deal’s ambition for
zero pollution) zahteva razvoj visoko osetljivih tehnika merenja veoma niskih koncentracija
polutanata. Ova teznja Ce se realizovati kroz viSe evropskih strategija, a u skladu sa
direktivama datim u Basic Safety Standards (BSS) [1, 2]. U ovim strategijama se navodi i
potreba za unapredenjem kvaliteta monitoringa vazduha, vode i1 zemljista, kao 1 nedostatak
odgovarajuc¢ih lanaca sledivosti 1 adekvatne kontrole kvaliteta, Sto moZe dovesti u pitanje
uporedivost i pouzdanost rezultata merenja.

Da bi se u Zivotnoj sredini detektovali polutanti, bilo da su u pitanju radioaktivni ili stabilni
izotopi, moraju se koristiti brze, osetljive 1 pristupacne analiticke procedure. Najcesce se za
odredivanje stabilnih polutanata koristi masena spektrometrija, ali je u ovoj oblasti uoceno da
postoje izazovi pri validaciji ovih metoda wusled nedostatka metroloski sledivih
multi-elementalnih referentnih materijala, dok je dostupnost single-element sertifikovanih
referentnih materijala veoma ograni¢ena. Sa druge strane, za odredivanje radioaktivnih
polutanata razli¢itim radiometrijskim metodama i1 tehnikama dostupnost sertifikovanih
referentnih materijala je bolja, ali su limiti detekcije mnogo veci nego pri merenju masenom
spektrometrijom.
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Ciljevi projekta

Glavni cilj MetroPOEM projekta upravo i jeste prevazilazenje razlika izmedu radiometrijskih
tehnika 1 masene spektrometrije, a sve u cilju karakterizacije i detekcije dugozivuéih
radionuklida i stabilnih elemenata u niskim koncentracijama, poredenjem i povezivanjem ove
dve tehnike merenja, Sto ¢e posledicno dovesti do znacajnog poboljSanja mernih nesigurnosti
i limita detekcije. Glavni cilj projekta bi¢e postignut kroz realizaciju slede¢ih zadatih ciljeva:

e Utvrditi i uporediti selektivnost i limite detekcije razli¢itih tipova masenih spektrometara
za detekciju pojedinih radioaktivnih polutanata (npr. U, Np, Pu, Am) pomocu izotopskih
referentnih materijala i/ili radioaktivnih standarda.

e Razviti metode za merenje izotopskog odnosa sledive do SI, koriste¢i multi-collector
ICP-MS 1, na osnovu kreiranih odgovarajucih procedura fokusiranih na stabilne izotope
(na pr. Li, B, Cr, Cd, Ni, Sb, Pb, U), primeniti razvijeni metod na merne sisteme koji su
¢es¢e u upotrebi (ICP-MS/MS, ICP-QMS). Dati preporuke za procesiranje i tretman
uzoraka, formiranje budzeta merene nesigurnosti i, ako je moguce, kvantifikovati tzv.
“mass bias”.

e Razviti dva radioaktivna referentna materijala (RM) sa polutantima (npr. U, Np, Pu, Am)
za potrebe sprovodenja medulaboratorijskog poredjenja u okviru prvog radnog paketa.

e Implementirati i validovati prethodno razvijene metode za merenje izotopskog odnosa
koris¢enjem napravljenog tecnog sertifikovanog referentnog materijala koji je
sertifikovan za isti stabilni element polutant sa najmanjom moguc¢om nesigurnoscu.

e Pospesiti usvajanje tehnologije i merne infrastrukture razvijene u okviru projekta
ucinivsi ih dostupnima formiranjem veza izmedu lanca nabavke (npr. akreditovanih
laboratorija), organizacija koje razvijaju standarde, medunarodnih organizacija i krajnjih
korisnika, kao $to su npr. agencije koje sprovode kampanje monitoringa.

Radni paketi

Ciljevi i zadaci MetroPOEM projekta realizovace se kroz Cetiri tehnicka radna paketa (WP) i
dva prateCa u kojima su definisane aktivnosti rukovodenja projektom 1 razliite vrste
aktivnosti kojima ¢e rezultati projekta postati vidljivi Siroj stru¢noj zajednici, kao i1 drugim
organizacijama 1 institucijam na ¢iji bi rad rezultati projekta mogli imati uticaja, kao Sto je
prikazano na Slici 1.

10
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/ WP6 - MenadZment i koordinacija \

WP1 WpP2
Poredjenje selektivnosti i limita detekcije Unapredjenje merenja odnosa stabilnih i
razlicitih masenih spektrometara dugozivedih izotopa polutanata
Zivotnoj sredini

WP3 WP4
Razvoj radioaktivnog referentnog Razvoj sertifikovanog referentnog materiala

materijala sledivog do SI

WP5
Kreiranje uticaja

Slikal: Radni paketi projekta

WP1 — Poredenje selektivnosti i limita detekcije razlicitih masenih spektrometara

Cilj ovog radnog paketa je da ustanovi moguénosti razliitih masenih spektrometara
koris¢enjem standarda - rastvora radionuklida. Posebna paznja je posvecena merenjima u
okolini limita detekcije, moguénostima eliminisanja Suma, poredenju sa brojackim tehnikama
baziranim na radioaktivnom raspadu. WP1 ée biti fokusiran na radioaktivne polutante (**’Np,
234,235,236,238y 239, 240p, 24LAm) za koje se zna da se mogu meriti masenom spektrometrijom
u koncetracijama bliskim propisanim regulatornim limitima. Odabir radionuklida izvSen je
uzimajuéi u obzir opsege perioda poluraspada, bliskost masenih brojeva - sto zahteva fino
razdvajanje u spektru u cilju Sto preciznijeg odredivanja odnosa izotopa (***Pu/*py,
28/%81), odnosno porekla detektovanog polutanta.lako je koris¢enje masene spektrometrije
za odredivanje koncentracije radionuklida sve prisutnije, za potrebe kalibracije instrumenta i
validaciju metoda, mala je dostupnost standardizovanih rastvora koji bi se mogli koristitit u tu
svrhu.

WP2 — Unapredenje merenja odnosa stabilnih i dugoZivecih izotopa polutanata u Zivotnoj
sredini

Cilj ovog radnog paketa je razvojnovih i unapredenje postojecih metoda za merenje odnosa
stabilnih 1 dugoZzivecih izotopa masenom spektrometrijom sa mernim nesigurnostima takvim
da je omoguéeno pouzdano razdvajanje izotopa bliskih masenih brojeva. Za proveru
postavljenih i unapredenih metoda merenja koristice se elementi bitni za odredivanje u
zivotnoj sredini kao $to su Li, B, Cr, Cd, Ni, Sb, Pb, U.

WP3 — Razvoj radioaktivnog referentnog materijala

U okviru ovog radnog paketa pripremice se dva RM u tecnom 1 ¢vrstom stanju, koji ¢e

. p . - 237£jn 224,235,236,238) | 239,240p, 241 fn ;2260 ¢ 90
sadrzati sledec¢e radionuklide: “~“'Np, U, Pu, ““Am, a mogucée 1 “"Ra i1 ~Sr
ako bude potrebe. Ovi RM ¢e biti iskoriS¢eni u dva medulaboratorijska poredenja, pri cemu
¢e merenja biti vrSena na masenim spektrometrima opisanim u WP1. Analiza rezultata
pruzic¢e uvid u varijacije parametara u razli¢itim laboratorijama ucesnicama kao $to su limit
detekcije, procedura pripreme uzoraka, vreme potrebno za izdavanje rezultata, razlicite opise
budzeta merne nesigurnosti.

11
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Raspolozivost radioaktivnih RM ili sertifikovanih RM (SRM) za uzorke iz Zivotne sredine
koji se mogu meriti masenom spektrometrijom je veoma ograni¢ena. Osim toga,
karakteristike koji se naj¢eS¢e navode za radioaktivne RM/SRM ne sadrze relevantne
parametre, kao $t0 su na primer odnosi izotopa. Ovaj podatak je u masenoj spektrometriji
vazan zbog odredivanja uticaja matriksa materijala na rezultat merenja. WP3 ¢e biti fokusiran
na pripremanje dva RM Kkoji bi se kasnije mogli korisiti i za QC merenja.

WP4 — Razvoj sertifikovanog referentnog material sledivog do SI

U okviru ovog radnog paketa proizvesce se SRM za neorganske polutante Zivotne sredine,
dizajniran u skladu sa potrebama krajnjih korisnika koji sprovode rutinska merenja u okviru
kampanja analize i monitoringa zivotne sredine.

WP5 — Kreiranje uticaja

Aktivnosti u okviru ovog radnog paketa bi¢e usmerene na komunikaciju sa svim
zainteresovanim strukturama, diseminaciju rezultata projekta preko Stakeholder Committee,
web stranice projekta https://www.npl.co.uk/euramet/metropoem, drustvenim mrezama i sl.
Osim toga, rezultati projekta ¢e biti publikovani u radovima u peer-reviewcasopisima,
saopStavani na odgovaraju¢im konferencijama, radionicama i obukama.

Planirani rezultati

Ovaj projekat je osmisljen tako da ostvarenim planiranim rezultatima doprinese ispunjavanju
zahteva definisanim u evropskim direktivama [1, 2] i drugim relevantnim dokumentima. Pre
svega, MetroPOEM ¢e doprineti harmonizaciji merenja radioaktivnih i stabilnih polutanata u
zivotnoj sredini. Bi¢e proizvedena dva nova referentna materijala za potrebe validacije
mernih procedura, ali i moguénosti smanjivanja mernih nesigurnosti rezultata. Planirana
istrazivanja ¢e obezbediti validovane i sledive analiticke pristupe merenjima polutanata,
odnosa izotopa, odredivanju porekla polutanta. Na ovaj na¢in ¢e se kompletirati metroloska
sledivost i harmonizacija metoda merenja.

MetroPOEM ¢e unaprediti metroloSki sistem 1 ustanovice insfrastrukturu koja ¢e direktno
podrzavati EU direktive regulatorne okvire. Zajedno, sve ¢e doprineti boljoj zaStiti Zivotne
sredine.

Rezultati ovog projekta moci ¢e da se iskoriste u razli¢itim poljima ukljucujuéi 1 rutinski
monitoring u realnom vremenu, geoloSko datiranje, studije klimatskih promena, ali 1 u
delatnostima kao $to su nuklearna forenzika, dekomisija u nenuklearnim industrijama. Osim
toga, saradnja evropskih laboratorija uspostavljena u okviru ovog projekta ¢e se nastaviti i po
zavrSetku projekta.

Zakljucak

Realizacijom zadath ciljeva MetroPOEM projekt ¢e umnogome doprineti proSirivanju
mogucnosti u oblasti monitoringa zivotne sredine, uvodejem visoko osetljivih metodologija
merenja, u isto vreme i time u buduénosti smanjiti troSkove kontrole polutanata. Kori§¢enje
masene spektrometrije u rutinskoj kontroli polutanata, omoguci¢e brzo odredivanje vise
elemenata (i radioaktivnih i stabilnih) merenjem jednog uzorka. Razvoj validovanih i sledivih
metoda, obezbedice ve¢u pouzdanost rezultata u svim oblastima gde su oni od interesa.

U cilju povecanja vidljivosti projekta, kao i u cilju upoznavanja zainteresovanih institucija,
regulatornih tela i sl. sa radom na projektu, postignutim rezultatima - aktuelni rezultati, status
zapocetih aktivnosti i planirane aktivnosti na projektu MetroPOEM, relevantne informacije se
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objavljuju na svakih Sest meseci 1 dostupni su na web stranici projekta
https://www.npl.co.uk/euramet/metropoem.
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ABSTRACT

The MetroPOEM project (Metrology for harmonization of measurements of environmental
pollutants in Europe) is a three-year European project financed under the EMPIR program.

The global aspiration towards as little pollution as possible (European Green Deal's ambition
for zero pollution) requires the development of highly sensitive techniques that can detect
low concentrations of pollutants.

Mass spectrometry is the most important technique for determining non-radioactive, but also
long-lived radioactive pollutants. The main goal of this project is to establish a link between
radiometric and mass pollutant measurement techniques. Also, the goal of the project is the
reduction of measurement uncertainties, detection limits, but also the development of new
reference materials that would ensure the traceability of measurement procedures.
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SAZETAK

Procena izlozenosti stanovni$tva jonizujuéem zraCenju ukljucuje ispitivanje sadrzaja
radionuklida u zemljistu, usled izlaganja spoljaSnjem zracenju i zbog ¢injenice da je zemljiste
medijum iz kog radionuklidi prelaze u biljke i ulaze u lance ishrane, doprinose¢i unutrasnjoj
dozi. Pored primordijalnih radionuklida koji su ve¢ prisutni u zemljinoj kori, koncentracije
aktivnosti radionuklida mogu biti povecane usled koris¢enja fosfatnih dubriva i depozicijom
vestackih radionuklida. U ovom radu je odredena radioaktivnost 7 uzoraka poljoprivrednog
zemljiSta sa teritorije Vojvodine. Na lokacijama uzorkovanja merene su jac¢ine ambijentalnog
ekvivalenta doze, dok su koncentracije aktivnosti radionuklida u uzorcima merene
gama-spektrometrijskom metodom pomocu HPGe detektora. Odredene su godisnje efektivne
doze od spoljasnje izlozenosti i ingestije biljnih kultura gajenih na ispitivanim zemljiStima.
Takode, merene su brzine ekshalacije radona aktivnim uredajem RAD7. Rezultati su
uporedeni sa slicnim studijama u zemlji i svetu.

Uvod

ZemljiSte je znacajan deo ekosistema svake drZzave 1 osnov agrarne proizvodnje. Autonomna
pokrajina VVojvodina se nalazi na severu Republike Srbije i predstavlja ostatke nekadasnjeg
Panonskog mora. Na ovoj teritoriji su se u prirodnom procesu stvaranja zemljista, odnosno
pedogenozom, stvorila vrlo plodna zemljista, od kojih je dominantan tip Cernozem, a
zastupljeni su i rimska crnica, aluvijalna zemljista, les, itd. Privreda Vojvodine je upravo
zasnovana na poljoprivrednoj proizvodnji i preradi poljoprivrednih proizvoda. Sto se tice
zemljiSta na teritoriji Vojvodine, ona su nastala pretezno na sedimentnim stenama, dok su
zemljiSta na FruSkoj gori i VrSackim planinama preteZno nastala na metamorfnim stenama 1
jednim delom na magmatskim stenama. Pedogenetski faktori i razli¢iti intenziteti njihovog
delovanja doveli su do raznolikog zemljiSnog pokrivac¢a u Vojvodini, pa su u ovom regionu
zastupljene ritske crnice, moc¢varnoglejna 1 halomorfna zemljista, ¢ernozemi, areonosoli, itd
[1].

Svako zemljiSte, bez obzira na tip 1 nacin kori§¢enja, sadrzi odreden udeo radionuklida, kako
prirodnih, koji su dominatno primordijalnog porekla, tako i vestackih, koji su u najve¢oj meri
dospeli na ovu teritoriju nakon Cernobiljskog akcidenta (pretezno radionuklid Cs-137) [2].
Poznavanje koncentracije radionuklida u zemljiStu je bitno kako sa aspekta monitoringa
radioaktivnosti, transporta radionuklida u atmosferi, modelovanja njihove distribucije, tako i
sa stanoviSta procene radioloskog rizika za populaciju [3]. Radioloski rizik se moze
procenjivati u slucaju spoljasnjeg izlaganja, ali 1 u slucaju unutraSnjeg izlaganja usled
ingestije biljnih kultura gajenih na ispitivanom zemljistu.

16



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

U ovom radu, ispitana je koncentracija aktivnosti radionuklida u 7 uzoraka poljoprivrednog
zemljiSta sa teritorije Vojvodine metodom gama spektrometrije. Na mestima uzorkovanja
vrsena su dozimetrijska merenja. Takode, odredena je ekshalacija radona merenja aktivnim
uredajem RAD7. Na osnovu dobijenih vrednosti, procenjen je radioloski rizik koji potic¢e od
spoljasnjeg izlaganja gama zracenju, kao i od ingestije biljnih kultura gajenih na analiziranim
zemljiStima.

Materijal i metode

Izbor mernih lokacija i uzorkovanje

Uzorkovanje je vrseno na sedam lokacija na teritoriji Vojvodine, koji pripadaju Backoj regiji.
Lokacije sa kojih su uzeti uzorci su poljoprivredna zemljiSta u mestima Backi Gracac,
Veternik (Novi Sad), Kljajicevo, Bezdan, Doroslovo, Ratkovo i Backi Petrovac. U daljem
tekstu uzorci su oznaceni rednim brojevima po navedenom redosledu.

Uzorkovanje je vrSeno prema metodi IAEA TRS 295 [4], pri ¢emu je dubina sa koje su
uzimani uzorci bila (0-5) cm (povrsinski sloj). Vremenski uslovi u trenutku uzorkovanja su
bili takvi da u prethodnom periodu nije bilo padavina, dok je povrsina sa koje je uzorkovana
bila ravna i prekrivena slabom vegetacijom. Sa svake lokacije je uzet pojedinacni uzorak.

Opis metoda

Koncentracije aktivnosti radionuklida merene su standardnom metodom gama spektrometrije
IAEA TRS 295 [4], germanijumskim detektorom visoke Ccistoce (HPGe) i relativne
efikasnosti 33 %. Po stizanju u laboratoriju, uzorci su suSeni na 105°C do konstantne mase, a
potom su pakovani u cilindri¢ne kutije dimenzija pre¢nika 6,7 cm i visine 6,6 cm. Masa
uzoraka je bila od 200 g do 250 g. Uzorci su ostavljeni mesec dana, kako bi se postigla
sekularna radioaktivna ravnoteza izmedu Ra-226 i njegovih potomaka (Pb-214 i Bi-214).
Vreme merenja uzoraka je iznosilo oko 20 sati. Odredene su koncentracije aktivnosti
prirodnih radionuklida Ra-226, Th-232, K-40, U-238 i vestackog radionuklida Cs-137.
Koncentracije aktivnosti drugih radionuklida su bile ispod granice detekcije. Vrednosti
koncentracija aktivnosti pomenutih radionuklida su odredene na osnovu pikova gama
zracenja datih u radu [5].

Na svakoj lokaciji gde je vrSeno uzorkovanje, uradena su i dozimetrijska merenja jacine
ambijentalnog ekvivalenta doze, uredajem INSPECTOR+ [6] na visini 1 m od povrSine
zemljiSta. Ovaj uredaj je namenjen za detekciju niskih nivoa zracenja 1 moze se koristiti za
merenje alfa, beta i gama zracenja.

Pored gama spektrometrijskih 1 dozimetrijskih merenja, vrSena su i1 merenja ekshalacije
radona iz analiziranih uzoraka zemljista. U te svrhe, koris¢ena je merna komora (eksikator)
zapremine 6,20 | (ukupne efektivne zapremine 6,58 1), koja je spojena sa aktivnim radonskim
uredajem RAD7, ¢ine¢i zatvoren sistem. Zapremina komore je birana tako da zadovolji uslov
da je zapremina uzorka manja od 10 % ukupne efektivne zapremine mernog sitema, kako bi
se mogli zanemariti efekti povratne difuzije. Svaki uzorak je meren najmanje 96 sati, koliko
je potrebno da se dostigne ravnotezna koncentracija radona u ovom sistemu. Detaljan
postupak odredivanja ravnotezne koncentracije radona na osnovu izmerenih vrednosti, kao i
proracuna koeficijenta emanacije i masene ekshalacije dat je u referenci [7].
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Procena radioloskog rizika

JaCina ambijentalnog ekvivalenta doze na rastojanju 1 m, koja poti¢e od gama zraCenja,
izrazena u nGy/h, odredena je koris¢enjem relacije [8]:

(1) D =0462"Agpg + 0,604 Ay + 0,471 - Ag

gde su Aga, Ath I Ak koncentracije aktivnosti Ra-226, Th-232 i K-40, respektivno, izrazene u
Bg/kg.

Godisnja efektivna doza (izrazena u mSv) koja se procenjuje za pojedinca koji bi 20%
vremena godiS$nje (1752 h od ukupno 8760 h godisnje) bio izloZen dozi gama zraCenja prema
relaciji (1), odredena je prema relaciji [8]:

(2) E=07-02-8760-D

gde je 0,7 Sv/Gy konverzioni faktor za transfer jacine ambijentalnog ekvivalenta doze u
godisnju efektivnu dozu.

Pored spoljasnjeg izlaganja gama zraCenju, razmatrana je i godiSnja efektivna doza koja bi
poticala od ingestije biljnih kultura gajenih na analiziranom zemljiStu. S obzirom da je u
pitanju poljoprivredno zemljiste na teritoriji Backe, odabrane biljne kulture su bile Zitarice,
korenasto i lisnato povrée. KoriS¢enjem transfer faktora datih u [9], izraCunate su
koncentracije aktivnosti koje usvaja biljka, a potom su godiSnje efektivne doze odredene
prema relaciji:

(3)  Eing = unos [Bq] - dozni koeficijent [mSv/Bq]

pri ¢emu se unos rac¢una tako Sto se godiSnja potrosnja odredene biljne kulture pomnozi sa
koncentracijom aktivnosti za svaki radionuklid (koja je dobijena Kkoris¢enjem transfer
faktora). Prose¢ne godiSnje potro$nje odabranih biljnih kultura preuzete su iz Ankete o
potroS$nji domacinstava Srbije za 2021. godinu [10]. Vrednosti doznih koeficijenata su
preuzete iz dokumenta [8] i iznosile su 280 nSv/Bq za “*°Ra, 230 nSv/Bq za ***Th, 6,2 nSv/Bq
za °K, 13 nSv/Bq za'*'Cs i 45 nSv/Bq za”*®U.

Rezultati

Izmerene koncentracije aktivnosti radionuklida Ra-226, Th-232, K-40, U-238 i Cs-137 date
su u Tabeli 1, zajedno sa rezultatima dozimetrijskih merenja jacine ambijentalnog ekvivalenta
doze H [uSv/h] na lokacijama gde je vrSeno uzorkovanje. Procenjene jacine ambijentalnog
ekvivalenta doze (sa obeleZzenom proseénom vrednos¢u od 49 nGy/h [8]) i godisnje efektivne
doze (relacije 1 1 2) graficki su prikazane na Slici 1.

Vrednosti ravnoteznih koncentracija radona, emanacionog koeficijenta i brzine masene
ekshalacije radona su date u Tabeli 2.
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a)

Tabela 1: Rezultati gama spektrometrijskih i dozimetrijskih merenja

RB A [Ba/kg] H/h
uzorka [WSv/h]
K-40 Cs-137 Ra-226 Th-232 U-238
1 429410 3,23+0,20 | 25,7+0,8 25,5+¢1,0 35,0+£2,1 0,130
2 342415 2,08+0,14 17,2+0,6 20,4+0,8 1743 0,122
3 45148 3,56+0,16 | 34,6+0,9 35,5+1,8 34,5422 0,131
4 558+13 2,39+0,18 | 37,6%1,0 40,0+1,5 38,3+2,6 0,125
5 504422 3,93+0,18 | 28,0+0,5 35,8+1,5 2844 0,173
6 448+11 2,06£0,18 | 31,0%0,7 28,8+1,8 4943 0,185
7 509+9 3,69+0,16 | 40,3+1,6 4042 29,8+2,9 0,131
0.16 b) 0.20
il 0.18 -
0.16 -
0.12
0.14
= 0104 = 012
s %)
@ 008 E 010
S‘ w
0.06 0.08 -
0.06 -
0.04
0.04
i 0.02 -
0.00 . Z 2 ¢ : T . 0.00 . . . .
1 2 3 4 5 6 7 8 2 3 4 5

Redni broj lokacije

Redni broj lokacije

Slika 1: Jadine ambijentalnog ekvivalenta doze (2) i godi$nje efektivne doze (b).

Tabela 2: Vrednosti ravnoteZne koncentracije radona C,, koeficijenta emanacije € i brzine
masene ekshalacije radona E,

RB uzorka Ceq [Ba/m3] & [%] En[10°Ba/kgs]
1 634430 62,8 3,41
2 495+10 82,2 2,98
3 178433 14,6 1,06
4 247+10 16,5 1,31
5 854+43 77,0 4,55
6 209+12 17,6 1,15
7 2542 1,67 0,14
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Minimalne i maksimalne vrednosti godi$njih efektivnih doza od ingestije biljnih kultura
(zitarice, korenasto i lisnato povrce) izracunate preko transfer faktora i relacije (3) su date u
Tabeli 3.

Tabela 3: Opsezi procenjenih godiSnjih efektivnih doza od ingestije biljnih kultura gajenih na
ispitivanom zemljiStu

Eing [MSV]
Radionuklid Zitarice Korenasto povrée Lisnato povrée
Zrno Stabljika Koren Stabljika
K-40 0,145-0,237 0,216-0,352 - - 0,080-0,131
Cs-137 (0,718-1,37)-10* | (3,71-7,08)-10™ (0,498-0,951)-10 (0,469-0,895)-10*
Ra-226 0,008-0,018 0,016-0,038 0,015-0,035 0,015-0,035 0,013-0,030
Th-232 (9,00-18)-10" (2,60-5,20)-10° | (1,70-3,30)-10%| (1,81-3,55)-10° | (1,64-3,22)-10*
U-238 (0,438-1,260)-10°| (1,91-5,50)-10° (2,85-8,21)-10" (0,447-1,290)-10*

Diskusija i zakljuc¢ak
Na osnovu gama spektrometrijskih merenja sadrzaja radionuklida u uzorcima zemljista I

poredenjem sa proseCnim koncentracijama aktivnosti analiziranih radionuklida u svetu
(33 Bg/kg za U-238, 32 Bg/kg za Ra-226, 45 Bq/kg za Th-232 i 412 Bg/kg za K-40 [8]).

, moze se zakljuciti sledece:

e Kkoncentracije aktivnosti U-238 su iznad prose¢nih vrednosti u svetu na lokacijama
Backi Gracac, Kljaji¢evo, Bezdan i Ratkovo;

e koncentracije aktivnosti Ra-226 su iznad prose¢nih vrednosti u svetu na lokacijama
Kljajicevo, Bezdan 1 Backi Petrovac;

e koncentracije aktivnosti Th-232 su ispod prosecnih vrednosti u svetu na svim
lokacijama;

e koncentracije aktivnosti K-40 su iznad prose¢nih vrednosti u svetu na svim lokacijama
sem na lokaciji Veternik (Novi Sad).

Dobijeni rezultati u ovoj studiji su uporedivi sa rezultatima ranijih ispitivanja na teritoriji
Vojvodine [2, 3, 11], dok je koncentracija aktivnosti Cs-137 ocekivano niza od vrednosti
izmerenih 2001. i 2010. godine [2].

IzraCunate jadine ambijentalnog ekvivalenta doze su iznad proseka u svetu na svim
lokacijama sem na lokacijama Backi Gracac i1 Veternik (Novi Sad). Medutim, godis$nje
efektivne doze su ispod vrednosti od 1 mSv (granica za stanovniStvo propisana zakonskom
regulativom Republike Srbije [12]) na svim ispitivanim lokacijama i daleko ispod prosec¢ne
doze u svetu koja potice od prirodnog zracenja (2,4 mSv [8]).
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Vrednosti koeficijenta emanacije radona se nalaze u opsegu od 0,17 do 0,82, pri ¢emu su u tri
uzorka (Backi Gracac, Veternik i Doroslovo) vrednosti koeficijenta emanacije nesto vise od
uobicajenih vrednosti za zemljiste [13]. Razlika u vrednostima koeficijenta emanacije je
verovatno posledica razlike u veli€ini zrna zemljiSta, sadrzaja gvozda, kao 1 vlage [14].
Brzina masene ekshalacije radona je u opsegu (0,14-4,55) Bg/kgs, §to je visa vrednost od
vrednosti odredenih u radu [15].

Procenjene godiSnje efektivne doze od ingestije biljnih kultura za pojedinacne radionuklide
su u najve¢oj meri ispod prosecne vrednosti od 0,3 mSv [8]. Poredenja radi, godisnje
efektivne doze usled ingestije uobi¢ajenih namirnica koji se koriste u ishrani u regionu
Vijetnama su u opsegu od 0,24 mSv do 0,42 mSv, u Indiji je prose¢na vrednost 0,32 mSv,
dok su u Sri Lanci u opsegu od 0,030 mSv do 0,051 mSv [16].

Nesto vece vrednosti su dobijene u slucaju procene doza za ingestiju stabljike Zitarica za
radionuklid K-40 na lokacijama Backi Gracac, Kljajicevo, Bezdan, Doroslovo, Ratkovo i
Backi Petrovac. Prema dobijenim rezultatima, najviSe radiouklida usvaja stabljika Zitarice i to
dominantno K-40, a potom i Ra-226.

Generalni zakljuak je da izmerene koncentracije radionuklida u analiziranim uzorcima
zemljiSta ne predstavljaju opasnost za proizvodnju zdravstveno bezbedne hrane, kao ni za
izlaganje stanovnistva dejstvu spoljasnjeg jonizujuceg zracenja.
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RADIOLOGICAL CHARACTERIZATION OF AGRICULTURAL SOIL IN THE
TERRITORY OF VOJVODINA

Jovana KNEZEVIC RADIC?, Sofija FORKAPIC!, Danijel VELIMIROVIC?,
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ABSTRACT

Assessment of the population's exposure to ionizing radiation includes examining the content
of radionuclides in the soil, due to exposure to external radiation and since the soil is a medium
from which radionuclides transfer to plants and enter the food chain, contributing to the
internal dose. In addition to primordial radionuclides that are already present in the earth's
crust, concentrations of radionuclide activity can be increased due to the use of phosphate
fertilizers and the deposition of artificial radionuclides. In this paper, the radioactivity of 7
samples of agricultural soil from the territory of VVojvodina was determined. Ambient dose
equivalent rates were measured at the sampling locations, while radionuclide activity
concentrations in the samples were measured by the gamma-spectrometric method using an
HPGe detector. Annual effective doses from external exposure and ingestion of plant crops
grown on the analyzed soils were determined. Also, radon exhalation rates were measured with
the active device RAD7. The results were compared with similar studies in the country and the
world.
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MONITORING RADIOAKTIVNOSTI I PROCENA RADIJACIONOG RIZIKA U
OKOLINI TERMOELEKTRANA U REPUBLICI SRBIJI U 2021. I 2022. GODINI

Irena TANASKOVIC?, Jovana PUKIC?Y, Vesna ARSIC?, Suzana BOGOJEVIC?

1) Institut za medicinu rada Srbije "Dr Dragomir Karajovi¢", Deligradska 29, Beograd
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SAZETAK

Laboratorija za merenje radioaktivnosti Instituta za medicinu rada Srbije ”Dr Dragomir
Karajovi¢” vr$i redovnu godiSnju kontrolu radioaktivnosti u okolini termoelektrana ”Nikola
Tesla B” u Obrenovcu i "Morava ” u Svilajncu. U radu su prikazani rezultati izmereni u
periodu 2021.-2022. godine. Analizirani su uzorci uglja, Sljake, pepela, zemljista, biljne
kulture, otpadnih voda i re¢ne vode. Prikazani su rezultati gamaspektrometrijske analize za
sve navedene uzorke i ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti uzoraka voda. Na osnovu izmerenih
koncentracija radionuklida Ra-226, Th-232 i K-40 u zemljistu izracunata je jaina apsorbovane
doze gama zraCenja u vazduhu, godiSnja efektivna doza i indeks radijacionog rizika usled
spoljasnjeg izlaganja za stanovniStvo. Dobijeni rezultati ukazuju da ne postoji znacajan rizik
kao posledica eksternog izlaganja jonizuju¢em zracenju za radnike i stanovni$tvo koje zivi u
okolini termoelektrana.

Uvod

Osnovni proces proizvodnje elektri¢ne energije u termoelektranama stvara velike koli¢ine
pepela, Sljake koje su produkti sagorevanja razli¢itih vrsta ugla. Prilikom sagorevanja uglja u
pepelu se nekoliko puta povecava koncentracija prirodnih radionuklida. Pepeo i Sljaka se
odlazu na deponije, §to moze da predstavlja opasnost zagadenja Zivotne sredine. Rad
termoelektrana je glavni izvor tehnoloski povecane radioaktivnosti, §to moze da uti¢e na
izloZenost jonizuju¢im zrac¢enjima radnika 1 stanovniStva koje Zivi u okolini termoelektrana.
Ciljevi sistematske kontrole nivoa radioaktivnosti u radnoj i1 Zivotnoj sredini termoelektrana
je: procena povecanja prirodne radiaktivnosti iznad prirodnog fona u neposrednoj 1 blizoj
okolini termoelektrana usled procesa sagorevanja uglja, procena uticaja tehnoloSki povecane
prirodne radioaktivnosti na zdravlje radnika 1 stanovniStva 1 provera prisustva 1 utvrdivanja
porekla eventualnog lokalnog izvora vestacke radioaktivnosti. Tokom 2021. i 2022. godine u
okviru redovnog monitoringa radioaktivnosti u termoelektranama ”Nikola Tesla B” u
Obrenovecu i "Morava ” u Svilajncu analizirani su uzorci uglja, $ljake, pepela, zemljista,
biljne kulture, otpadnih voda i reéne vode. Prikazani su rezultati gamaspektrometrijske
analize za navedene uzorke i ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti uzoraka voda. Na osnovu
izmerenih aktivnosti Ra-226 (Ara), Th-232 (Am) i K-40 (Ak) U zemljistu izraCunata je jacina
apsorbovane doze gama zracenja u vazduhu D (nGy/h) prema jednacini (1):

(1) D=0,462AR,+0,604A1,+0,0417Ak
godisnja efektivna doza Egp (MSVv/god) prema jednacini (2):
(2) Es=D (Gyh™) x 24h x 365d x 0,7 SVGy™ x0,2 x 10°®

I indeks radijacionog rizika Hes Usled spoljasnjeg izlaganja za stanovnistvo prema jednacini

(3) [5I:
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(3)  Heks = Ara /370 + A1, /259 + Ak /4810
Materijal i metode

Analizirani su uzorci: uglja, §ljake, pepela, zemljista, biljne kulture, otpadnih voda i re¢nih
vode. Uzorci zemljiSta su ocis¢eni od biljnog materijala i kamenja, suSeni na 105 °C do
konstantne mase, samleveni, prosejani i smesteni u marineli posude. Biljne kulture su
o¢iS¢ene od zemljiSta, suSene na sobnoj temperaturi, spaljene ispod grejaca do pepela,
isitnjene u avanu i smestene u cilindri¢ne geometrije. Priprema uzoraka voda je obavljena po
standardnim metodama, uparavanjem za gamaspektrometrijsku analizu i uparavanjem i
7arenjem na 350 °C za odredivanje ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti [1], [2], [3]. Sve
posude sa pripremljenim uzorcima za gamaspektrometrijsku analizu su hermeticki zatvorene i
ostavljene 30 dana do uspostavljanja radioaktivne ravnoteze izmedu U-238 i Th-232 i
njihovih potomaka. Gamaspektrometrijska merenja vrSena su na HPGe detektorima,
rezolucije 1,95 keV, odnosno 1,85 keV, relativne efikasnosti 25 % odnosno 40 % na
1332 keV firme "ORTEC". Merenja ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti obavljena su na
niskofonskom alfa-beta proporcionalnom gasnom brojacu PIC-WPC-9550 edukacuoct 31%
1 42%, respektivno, proizvodaca Protean Instrument Corporation. Rezultati merenja dati su sa
mernom nesigurno$¢u koja je izrazena kao proSirena merna nesigurnost za faktor k=1 koji za
normalnu raspodelu odgovara nivou poverenja od 68 %.

Rezultati

Rezultati ispitivanja radioaktivnosti u uzorcima uglja, pepela, $ljake, otpadnih i re¢nih voda,
biljnih kultura i zemljiSta prikazani su u Tabelama od 1 do 4. U Tabeli5 su prikazane
vrednosti jaCine apsorbovane doze gama zraCenja u vazduhu, godi$nje efektivne doze i
indeksi radijacionog rizika usledi spoljasnjeg izlaganja za uzorke zemljista. Rezultati se
odnose na uzorke iz termoelektrana ”Nikola Tesla B” u Obrenovcu i "Morava ” u Svilajncu,
koji su uzorkovani u periodu 2021.-2022. godine.

Tabela 1: Aktivnost prirodnih i veStackih radioniklida u uglju, pepelu i Sljaci u TENT ,,B*
i TE ,,Morava* u 2021. i 2022. godini

Aktivnost (Ba/kg) u 2021. godini
Ra-226 Th-232 K-40 U-238 U-235 Cs-137
ugalj 33,8+1,7 24,7+1,6 13545 42+6 1,840,2 <0,2
TENT ,,B Sljaka 83,4+2,4 | 59,2+2,7 27619 123+18 4,0£0,2 <0,3
pepeo 153+4 1034 498+14 | 217441 8,0+0,9 <0,4
ugalj 451415 | 31,5+19 2169 96+20 1,7+0,4 <0,2
TE ,,Morava“ Sljaka 56,0+1,8 | 35,8+2,1 | 286+10 | 173+35 3,5+0,5 <0,2
pepeo 89,8+2,3 59,3+2,6 | 435+11 133+20 3,8+0,4 <0,4
Aktivnost (Ba/kg) u 2022. godini
Ra-226 Th-232 K-40 U-238 U-235 Cs-137
ugalj 153+4 38,8+2,2 24419 170+26 4,8+0,6 <0,2
TENT ,,B Sljaka 77,7421 | 49,2422 34149 10316 4,2+0,4 <0,5
pepeo 148+4 88,4+3,4 | 493+13 | 171413 5,8+0,6 <0,3
ugalj 81,1+25 | 37,0£2,5 187+9 136+18 4,8+0,7 <0,3
TE ,Morava“ §ljaka 11943 36,5+2,1 23619 116+33 6,3+0,3 <0,2
pepeo 12643 59,1+3,5 | 308+10 155440 7,410 <0,6

Termoelektra. Uzorci

Termoelektra. Uzorci
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Tabela 2: Aktivnost prirodnih i veStac¢kih radioniklida u re¢noj vodi nizvodno i uzvodno od TE,
prelivnoj i drenaznoj vodi u TENT ,,B“ i TE ,,Morava“ u 2021. i 2022. godini

Aktivnost (Bg/kg) u 2021. godini
Ra-226 | Th-232 K-40 U-238 | U-235 | Cs-137
Sava uzvodno <0,01 <0,03 <0,05 <0,20 | <0,01 | <0,004
Prelivna voda <0,04 <0,05 | 0,21+0,03 | <0,10 | <0,01 | <0,002
Drenazna voda | <0,01 <0,02 | 0,40+0,02 | <0,10 | <0,01 | <0,002
Sava hizvodno <0,01 <0,04 <0,05 <0,10 | <0,01 | <0,002

Velika Morava
uzvodno

TE,Morava | Prelivna voda <0,03 <0,04 | 0,32+0,06 | <0,26 | <0,01 | <0,002
« Drenazna voda <0,02 <0,08 | 0,33+0,06 | <0,08 | <0,01 | <0,002

Velika Morava
nizvodno

Termoele. Uzorci

TENT,, B

<0,03 <0,01 | 0,18+0,06 | <0,10 | <0,01 | <0,002

<0,01 <0,02 <0,03 <0,10 | <0,01 | <0,001

Aktivnost (Bg/kg) u 2022. godini
Ra-226 | Th-232 K-40 U-238 | U-235 | Cs-137
Sava uzvodno <0,01 <0,01 <0,05 <0,11 <0,01 | <0,002
Prelivna voda <0,01 <0,01 0,26+0,03 <0,31 | <0,01 | <0,004

Termoele. Uzorci

TENT.B™ ™ h enazna voda | <001 | <001 | 056006 | <0.10 | <0,01 | <0,003
Savanizvodno | <001 | <001 | <005 | <015 | <001 | <0,002
VelikaMorava |- g 55 | 001 | 0082001 | <029 | <0,01 | <0,002

uzvodno
TE Prelivnavoda | <0.02 | <002 | 0212006 | <032 | <001 | <0002

,»Morava* DrenaZna voda <0,03 <0,01 | 0,21+0,05 | <0,10 | <0,01 | <0,002

Velika Morava
nizvodno

<0,02 <0,01 | 0,11+0,01 | <0,10 | <0,01 | <0,002

Tabela 3: Ukupna alfa i ukupna beta aktivnost uzoraka voda u TENT ,,B“ i TE ,,Morava* u
2021. i 2022. godini

Termoele Uzorci Ukupna alfa aktivnost Ukupna beta aktivnost
' 2021./2022. god. (Bg/kg) | 2021./2022. god. (Bg/kg)

Sava uzvodno od TE <0,01/<0,02 <0,02/<0,02
TENT _B* Prelivna voda <0,04/<0,05 0,21+0,03/0,36+0,04
” Drenazna voda <0,06/<0,07 0,29+0,04/0,26+0,04
Sava nizvodno od TE <0,01/<0,02 0,03+0,01/0,03+0,01
Velika Mg(;a%’g uzvodno <0,02/<0,01 0,08+0,01/0,04+0,01
TE Prelivna voda <0,04/<0,03 0,20+0,03/0,21+0,02
,Morava“ DrenaZna voda <0,05/<0,04 0,24+0,03/0,22+0,03
Velika Mgﬂ""E“'ZVOd”O <0,02/<0,02 0,07+0,01/0,05+0,01
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Tabela 4: Aktivnost prirodnih i vesta¢kih radioniklida u zemlji$tu i biljnoj kulturi u TENT ,,B*

Termoele. Uzorci Maksimalna aktivnost (Ba/kg)

Ra-226 Th-232 K-40 U-238 Cs-137
Zemljidte iz 2021. | 57,7#1,8 | 68,2+2,8 826+26 89+13 | 35,0+0,9

TENT, B« | Bilina ku. iz 2021, <0,8 <1,0 184+7 <2,0 <0,1
Zemljidte iz 2022. | 49,8414 | 635+2,8 767+16 99+17 | 42,9+0,9

Biljna ku. iz 2022. <36 <3,3 458+7 <5,2 <0,3
Zemljiste iz 2021. | 49,1#1,6 | 58,9429 822+18 94+12 | 22,040,2

TE Biljna ku. iz 2021. 1,6+0,3 1,5+0,3 24248 <8,0 <0,3
»Morava®™ | Zemljiste iz 2022. | 50,4+1,5 | 56,5+2,2 854+17 82+14 | 25,6%0,6

Biljna ku. iz 2022. | 1,6+0,3 1,6+0,6 22148 <31 <0,1

Tabela 5: Jac¢ine apsorbovane doze gama zracenja u vazduhu, godisnje efektivne doze i indeksi
radijacionog rizika usled spoljaSnjeg izlaganja za uzorke zemljiSta iz termoelektrane TENT ,,B*
i TE ,,Morava“ u 2021. i 2022. godini (prikazane min-max vrednosti)

Termoelektrana D (nGy/h) Esp, (MSv/god ) Heks
TENT ,.B“ za 2021. god. 54-99 0,07-0,12 0,3-0,6
TENT ,.B“ za 2022. god. 55-89 0,07-0,11 0,3-0,5

TE ,,Morava“ za 2021. god. 56-88 0,07-0,11 0,3-0,5
TE ,,Morava“ za 2022. god. 59-93 0,07-0,11 0,3-0,5

Diskusija i zakljuc¢ak

Rezultati gamaspektrometrijske analize prirodnih i1 vestackih radionuklida u uzorcima uglja,
Sljake 1 pepela prikazani u Tabeli 1, pokazuju obogacenost $ljake i pepela prirodnim
radionuklidima, $to je posledica sagorevanja uglja u procesu rada termoelektrana. Ova
tehnoloski povecana radioaktivnost moze da uti¢e na zagadenje Zivotne sredine, sobzirom da
se pepeo Cuva na odgovaraju¢im deponijama u blizini termoelektrana. Zbog toga su u cilju
zaStite zivotne sredine obavljena merenja u dodatnim uzorcima iz okoline termoelektrana.
Rezultati gamaspektrometrijske analize prirodnih i veStackih radionuklida i ukupne alfa 1
ukupne beta aktivnosti u re¢nim i otpadnim vodama u okolini obe termoelektrane, Tabela 2
i 3, su nanivou dozvoljenih nivoa za vode za pic¢e [4]. Nema povecéane radioaktivnosti u
otpadnim 1 re€nim tokovima uzvodno 1 nizvodno od termoelektrana. Vrednosti specifi¢ne
aktivnosti radionuklida u zemljiStu 1 biljnim kulturama u okolini termoelektrana, tabela 4, su
na nivou prosecnih vrednosti koje su karakteristicne za podrucije Republike Srbije, koje
Laboratorija ve¢ viSe decenija prata u sklopu monitoringa radioaktivnosti u Zivotnoj sredini.
U zemljistu su izmerene specifi¢ne aktivnosti veStackog radionuklida Cs-137, koje poticu od
¢ernobiljskog akcidenta iz 1986. godine. U Tabeli 5 prikazane su vrednosti, pri spoljasnjem
izlaganju za uzorke zemljiSta, jaCine apsorbovane doze gama-zracenja u vazduhu koje su se
kretale od 54 nGyh™ do 99 nGyh™, godisnje efektivne doze u interval od 0,07 mSv/god do
0,12 mSv/god i indeksa radijacionog rizika u intervalu od 0,3 do 0,6. U normalnim uslovima
jatina apsorbovane doze u vazduhu iznosi 57 nGyh™, a prosetna vrednost godisnje
efektivne doze za eksterno izlaganje iznosi 0,07 mSv. Vrednost indeksa radijacionog rizika
manji od 1 ukazuju da u okolini ne postoji znacajni radijacioni rizik za stanovnistvo usled
spoljasnjeg terestrijalnog izlaganja [5].

Na osnovu izvrSenih ispitivanja moze se zakljuciti sledece. Rezultati merenja radioaktivnosti
uzoraka iz radne i zivotne sredine u okolini termoelektrana ”Nikola Tesla B” u Obrenovcu i
”Morava ” u Svilajncu u 2021. i 2022. godini pokazuju da preduzete mere zastite funkcionisu
u sprecavanju povecane kontaminacije prirodnim radionuklidima poreklom od rada
termoelektrana. Vestacki radionuklidi kratkog i srednjeg vremena poluraspada nisu
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detektovani ni u jednom uzorku iz procesa rada termoelektrana, §to znaci da nije bilo
veStaCkog izvora radioaktivnosti. Povecana prirodna radioaktivnost na deponijama pri
sadasnjim uslovima ne predstavlja zdravstveni rizik za radnike i stanovnis$tvo koje zivi u
okolini termoelektrana. Ispunjeni su ciljevi monitoringa kontrole radioaktivnosti u navedenim
termoelektranama u 2021. i 2022. godini.
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ABSTRACT

Laboratory for Radioactivity Measurements of the Serbian Institute of Occupational Health
"Dr. Dragomir Karajovi¢" carries out regular annual control of radioactivity in the vicinity of
thermal power plants "Nikola Tesla B" in Obrenovac and "Morava" in Svilajnac. The paper
presents the results measured in the period of 2021.-2022. years. Samples of coal, slag, ash,
soil, plant, waste-water and river water, were analyzed. The results of the gamma
spectrometric analysis for all the mentioned samples and the total alpha and total beta activity
concentrations in the water samples are presented. Based on the values of the measured
activity concentrations of radionuclides Ra-226, Th-232 i K-40 in soil - the absorbed gamma
dose rate in air, the annual effective gamma dose rate and the radiation risk index due to
external exposure for the population, were calculated. The obtained results indicate that there
is no significant risk as a result of external exposure to ionizing radiation for the thermal
power plant workers and the population living in the vicinity.
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SAZETAK

U radu je predstavljena novoformirana baza podataka GRAMON (Ground Air Radioactivity
Monitoring) koja sadrzi rezultate merenja radioaktivnosti u vazduhu na sedam lokacija:
Beograd (Srbija), Ljubljana i Kr$ko (Slovenija), Sarajevo (Bosna i Hercegovina), Podgorica
(Crna Gora), Skoplje i Bitola (Severna Makedonija). 1z baze su za sve lokacije preuzete
mese¢ne vrednosti specifiéne aktivnosti prirodnog radionuklida berilijuma-7 i potom
analizirani deskriptivni statisticki parametri od januara 2010. do decembra 2019. godine.

Srednje vrednosti specificne aktivnosti berilijuma-7 tokom ovog perioda krecu se od
3,32 mBg/m® u Sarajevu do 5,93 mBg/m® u Beogradu. Koeficijent varijacije najmanji je za
Krsko (37,7%) i Sarajevo (38,6%), a najveéi za Beograd (54,8%) i Bitolu (72,4%). Ipak,
3c-opsezi svih sedam vremenskih serija se preklapaju. U daljoj statistickoj analizi bi¢e ispitano
da 1i medu ovim vremenskim serijama postoje znacajne razlike.

Uvod

Berilijum-7 (Be-7; period poluraspada 53,22 dana), prirodni radionuklid koji se stvara u
visim slojevima atmosfere i spusta do povrsine zemlje zakacen na aerosole [1], jedan je od
gama emitera ukljucenih u standardne monitoring programe radioaktivnosti u vazduhu [2].
Specifi¢na aktivnost Be-7 u prizemnom sloju vazduha moze ukazati na brojne procese u
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atmosferi, kao $to su razmena izmedu stratosfere i troposfere, brzina vertikalnog transporta i
koli¢ina padavina, te se koristi kao obeleziva¢ istorije vazdu$nih masa [3].

U ovom radu analizirane su specifi¢ne aktivnosti Be-7 iz Ground Air Radioactivity
Monitoring (GRAMON) baze podataka koja sadrzi merenja iz Srbije, Slovenije, Bosne i
Hercegovine, Crne Gore i Severne Makedonije. Ovaj deo jugoistocne Evrope uglavnom nije
ukljucen u regionalne studije radioaktivnosti u vazduhu [2,4], i jedan deo rezultatata iz baze
predstavljen je ovde po prvi put.

Materijal i metode

Bazu podataka GRAMON salinjavaju merenja radioaktivnosti u vazduhu dobijena iz
standardnih monitoring programa slede¢ih zemalja (SI. 1):

— Srbije, merno mesto Beograd (44,88 °N; 20,58 °E; 95 m.n.v.),

— Slovenije, merna mesta Ljubljana (46,04 °N; 14,49 °E; 292 m.n.v.) i KrSko (45,95 °N;
15,51 °E; 204 m.n.v.),

— Bosne 1 Hercegovine, merno mesto Sarajevo (43,87 °N; 18,42 °E; 594 m.n.v.),

— Crne Gore, merno mesto Podgorica (42,42 °N; 19,27 °E; 52 m.n.v.) i

— Severne Makedonije, merna mesta Skoplje (42,00 °N; 21,43 °E; 245 m.n.v.) i Bitola
(41,03 °N; 21,34 °E; 576 m.n.v.).

[

KrSko Beograd

- Ljubljana

Sarajevo

Skoplje
Podgorica 2

Bitola

Slika 1: Lokacije uzorkovanja iz GRAMON baze podataka.

Podaci za Srbiju i Sloveniju datiraju od 1991. godine, za Crnu Goru i Severnu Makedoniju od
2008, a za Bosnu i Hercegovinu od 2010. godine.

Pored podataka za specifi¢nu aktivnost berilijuma-7, u bazi su i podaci za olovo-210,
cezijum-137 i kalijum-40.

Kako programi monitoringa u ovim zemljama nisu harmonizovani, ni sama baza podataka
nije homogena. Ipak, procedure sakupljanja i pripreme uzoraka, kao i merenja, u velikoj meri
su sli¢ne. Ukratko, uzorkovanje se vr$i pomocu filtera u pumpama za vazduh, a sadrzaj
radionuklida odreduje se standardnom gama spektrometrijom. Za sve lokacije, date su
vrednosti srednjih mese¢nih specifi¢nih aktivnosti [5,6].

U ovom radu iz GRAMON baze izabrana su merenja specificne aktivnosti Be-7 tokom
»zajednickih® deset godina, od januara 2010. do decembra 2019. godine, kada broj podataka
za Ljubljanu, Krsko i Podgoricu iznosi 120 (kompletan niz), za Beograd 116, Skoplje 111
(sporadi¢ni podaci u 2019), Bitolu 104 (sporadi¢ni podaci u 2018. 1 2019) i Sarajevo 97
(sporadi¢ni podaci 2013-2016).
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Za ove vremenske serije, odredeni su slede¢i deskriptivni statistiCki parametri: srednja
vrednost i medijana, kao mere centralne tendencije; i standardna devijacija i koeficijent
varijacije, kao mere rasipanja oko centralne tendencije.

Rezultati

DesetogodiSnji nizovi specificne aktivnosti Be-7 pokazuju slicno ponasanje na svim
lokacijama (SI. 2). Jednogodi$nji karakteristi¢ni interval, sa minimumom u zimskom i
maksimumom u letnjem periodu, jasno je vidljiv u svim vremenskim serijama.

Letnji maksimumi posebno su izrazeni u Beogradu, a posle 2015. godine primetne su vece
varijacije unutar svih vremenskih serija. U ovom kasnijem periodu, Beograd, a sporadi¢no i
Bitola, beleze maksimume sa vise od 10 mBg/m®.

* Beograd ¢ Ljubljana Kriko Sarajevo

20

* Podgorica ¢ Skoplje « Bitola
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Slika 2: Desetogodi$nji nizovi specifi¢ne aktivnosti Be-7 na sedam lokacija tokom 2010-20109.

Izmedu 2010. 1 2019. godine, srednja vrednost specifi¢ne aktivnosti Be-7 najveéu vrednost
ima u Beogradu, a najnizu u Sarajevu (Tab. 1). Kao posledica izrazenih maksimuma posle
2015. godine (SI. 2), standardne devijacije i koeficijenti varijacije najveci su za merenja u
Beogradu i Bitoli. Na ove dve lokacije, najve¢i je i raspon izmedu srednje vrednosti i
medijane, $to ukazuje na asimetri¢nost distribucije specificne aktivnosti Be-7.

Uprkos ovim razlikama, 3c-opsezi svih sedam vremenskih serija se preklapaju (Tab. 1).
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Tabela 1: Srednja vrednost, standardna devijacija, medijana i koeficijent varijacije za
specifi¢nu aktivnost Be-7 tokom 2010-2019.

Lokacija Sr.vr. £ st.dev Medijana Kc_)'efi'c_ijent

(mBg/m3) (mBg/m3) varijacije (%)
Beograd 5,93 £ 3,25 4,95 54,8
Ljubljana 5,18 £ 1,99 4,96 38,4
Krsko 4,32 +£1,63 4,26 37,7
Sarajevo 3,32+1,28 3,23 38,6
Podgorica 4,74 £ 2,10 4,80 44,3
Skoplje 4,21+2,10 4,08 49,9
Bitola 4,82 £ 3,49 4,15 72,4

Diskusija i zakljuc¢ak

Rezultati programa monitoringa za Be-7 u Podgorici, Skoplju i Bitoli, izmedu 2010. i 2019.
godine, objavljeni su ovde po prvi put. DesetogodiS$nji nizovi specificne aktivnosti Be-7 na
ovim lokacijama slazu se, u okviru 3c-Opsega, sa nizovima zabeleZzenim u Beogradu,
Ljubljani, Kr§kom i Sarajevu.

Sa druge strane, srednje vrednosti u Beogradu i Ljubljani tokom 2010-2019. vise su nego
tokom 1991-2019. [4], §to mozda ukazuje na pozitivan trend specifiéne aktivnosti Be-7 kao
Sto je detektovano na severu Evrope [7].

Ponasanje specificne aktivnosti Be-7, i drugih radionuklida u GRAMON bazi podataka,
moglo bi detaljnije biti ispitano u narednim analizama sa fokusom na dekonvoluciji
vremenskih serija, u kom slucaju bi se dobila 1 informacija o vremenskom trendu. Dodatno,
postojanje eventualnih razlika medu lokacijama moglo bi biti razmotreno zajedno sa lokalnim
meteoroloskim parametrima koji bitno uti¢u na specifi¢nu aktivnost Be-7 u vazduhu [8].

U ovom radu predstavljen je samo jedan deo merenja koja obuhvata nedavno oformljena
GRAMON baza. Ocekujemo da ¢e baza, kao kolekcija viSegodiSnjih merenja specifi¢nih
aktivnsti nekoliko radionuklida, doprineti boljem razumevanju radioaktivnosti u vazduhu na
prostoru jugoisto¢ne Evrope.

Zahvalnica

Rad je podrzan sredstvima Ministarstva nauke, tehnoloskog razvoja i inovacija Republike
Srbije (Ugovori broj 451-03-47/2023-01/200143 i 451-03-47/2023-01/200017).
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ABSTRACT

This paper presents a recently established Ground Air Radioactivity Monitoring (GRAMON)
database that contains the results of radioactivity measurements in the air at seven locations:
Belgrade (Serbia), Ljubljana and Krsko (Slovenia), Sarajevo (Bosnia and Herzegovina),
Podgorica (Montenegro), Skopje and Bitola (North Macedonia). Monthly values of specific
activity of the natural radionuclide beryllium-7 were selected from the database and
descriptive statistical parameters were analyzed for each location from January 2010 to
December 2019.

The mean values of the specific activity of beryllium-7 over this period range from
3.32 mBg/m? in Sarajevo to 5.93 mBg/m® in Belgrade. The coefficient of variation is the least
for Krsko (37.7%) and Sarajevo (38.6%), and the largest for Belgrade (54.8%) and Bitola
(72.4%). Still, the 3o-intervals of all seven time series overlap. Further statistical analysis
will investigate whether there are any significant differences among these time series.
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SAZETAK

Cilj ovog istrazivanja je da se gama spektrometrijskom metodom odredi sadrzaj prirodnih
radionuklida (*K, ?*U, #*Ra i “**Th) i proizvedenog radionuklida **'Cs u vodi i sedimentu
reke Save. Uzorci su prikupljani u jesen 2022. godine na podrucju Beograda, Sremske
Mitrovice i Kupinova. Rezultati ispitivanja ukazuju da je na ispitivanim lokacijama u
sedimentu reke Save najzastupljeniji radionuklid “°K (423 Bg/kg), dok je prosean sadrzaj
238 (31 Ba/kg), “°Ra (31 Ba/kg) i **2Th (32 Bg/kg) bio znatno nizi. Sadrzaj antropogenog
radionuklida **’Cs u sedimentu je bio u opsegu od 2,1 Bg/kg do 6,1 Bg/kg. U svim
ispitivanim uzorcima re¢ne vode sadrzaj radionuklida bio je nizak.

Uvod

Radioaktivni elementi prisutni u re¢nim vodama mogu biti prirodnog i proizvedenog porekla.
Potencijalni zagadiva¢i reka radionuklidima su nuklearne elektrane, nuklearne probe,
nagomilavanje prirodnih radionuklida usled primene fosfatnih dubriva u poljoprivredi, ili neka
havarija na mestima gde se primenjuju izvori zraenja (radioaktivni gromobrani, radioaktivni
javljaci pozara, medicinski radioizotopi).

Prisustvo radionuklidia u vodi dovodi do kontaminacije ljudi, direktno ingestijom (vode i ribe)
ili indirektno (koris¢enje vode za napajanje zivotinja, navodnjavanje useva) [1]. Vodenim
tokom radionuklidi se mogu prenositi na velike udaljenosti, Sto moze dovesti do preraspodele
njihovog sadrzaja unutar vodenog ekosistema. Od prirodnih radionuklidi prisutnih u vodama
najznacajniji su potomei radoaktivnog raspada *®U i %*2Th, kao i *°K, najzastupljeniji prirodni
radioaktivni element koji u najvec¢oj meri doprinosi ozracivanju zivih bica [2-4]. Antropogeni
radionuklid **'Cs koji je u Zivotnu sredini dospeo kao posledica testiranja nuklearnog oruzja i
nuklearnih katastrofa i danas je prisutan obi¢no u malim, ali merljivim koli¢inama [5-6].

Sediment je ,,esencijalna, dinami¢ka komponenta svih vodenih sistema koja zbog snazno
izraZzene tendencije vezivanja predstavlja rezervoar toksi¢nih 1 perzistentnih jedinjenja
antropogenog porekla“ [7]. Sadrzaj toksi¢nih elemenata u sedimentu moze biti nekoliko puta
veci nego u vodi, zbog ¢ega sedimenti postaju odlagalise za toksi¢ne materije i kao takvi mogu
predstavljati direktnu opasnost kako za vodene, tako i1 za kopnene Zzive organizme.
Radionuklidi prisutni u sedimentu mogu biti izvor kontaminacije riba i rakova koji se koriste u
ishrani ljudi, i tako doprineti pove¢anom ozracivanju ljudi.

Materijal i metode rada

Reka Sava nastaje spajanjem slovenackih reka, Save Bohinjke i Save Dolinke. Predstavlja
najvecu pritoku reke Dunav u koji se uliva u Beogradu. DuZina toka reke Save iznosi 926 km,
od Cega je duzina toka reke u Srbiji 207 km [8].
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Zadatak ovog istrazivanja je bio da se gamaspektrometrijskom metodom odredi sadzaj
prirodnih (K, 28U, ?*°Ra i “**Th) i proizvedenog (**'Cs) radionuklida u vodi i sedimentu reke
Save, uzorkovanih u jesen 2022. godine na podrucju Beograda, Sremske Mitrovice i Kupinova.

Uzorci vode i sedimenta prikupljani su u jesen 2022. godine na podruc¢ju Beograda, Sremske
Mitrovice i Kupinova (tabela 1). Na svakoj lokaciji uzimano je po 10 litara vode, i po tri
uzorka sedimenta u koli¢ini od po 1 kg. Ukupno je prikupljeno 12 uzoraka za gama
spektrometrijsko ispitivanje sadrzaja radionuklda.

Tabela 1. Lokacije na kojima je uzorkovana voda i sediment, reka Sava

Lokalitet Vrsta uzorka Koordinate

Voda 44°49'51.2"N 20°27'24.8"E
Sediment 1 44°49'51.2"N 20°27'24.8"E
Sediment 2 44°49'51.5"N 20°27'12.9"E
Sediment 3 44°49'34.5"N 20°26'43.2"E

Voda 44°57'26.5"N 19°37'00.3"E
Sediment 1 44°57'26.5"N 19°37'00.3"E
Sediment 2 44°57'29.9"N 19°36'41.0"E
Sediment 3 44°57'40.5"N 19°36'46.7"E

Voda 44°41'06.1"N 20°02'24.0"E
Sediment 1 44°41'06.1"N 20°02'24.0"E
Sediment 2 44°41'04.2"N 20°02'14.6"E
Sediment 3 44°41'06.1"N 20°03'04.5"E

Beograd, usce Save

Sremska Mitrovic

Kupinovo

Po dopremanju u laboratoriju uzorci vode su uparavani do 1 litra i pakovani u standardnu
Marineli posudu od 1 kg. Uzoci sedimenta su suSeni na 105°C, prosejavani i pakovani u
standardne Marineli posude od 500 g. Svi uzorci su hermeticki zatvarani i ¢uvani najmanje
40 dana radi uspostavljanja radioaktivne ravnoteZe izmedu “°Ra i potomaka radioaktivnog
raspada. Gama spektrometrijske analize su uradene na HPGe detektoru firme ,,ORTEC*,
efikasnosti 33%. Vreme merenje uzoraka fona i vode je bilo 235000 s i 60000 s za sediment.

Za energetsku kalibracija, kao i kalibracija efikasnosti detektora, koris¢eni su sertifikovani
standardi firme ,RADEK® (Marineli 1 kg) i ,,CMI“ (Marineli 500 g). Sadrzaj 238 je
odredivan na osnovu gama linija za 2*Th (63,2 i 92,8 keV) i #*™Pa (1001 keV); **Ra na
osnovu gama linija za *Ra (186,1 keV), Z?Th (**®Ra) na osnovu gama linija za *®Ac
(338 keV, 9112 keV i 969 keV); “°K na osnovu 1460,8 keV linije; i *'Cs pomocu
661,66 keV gama linije.

Rezultati i diskusija

U tabeli 2 prikazani su rezultati odredivanja sadrzaj radionukida u vodi i sedimentu reke Save
na podru¢ju Beograda, Sremske Mitrovice 1 Kupinova. Prosecan sadrZaj radionuklida u
ispitivanim uzorcima vode je bio u skladu sa rezultatima monitoringa radioaktivnosti
sprovedenog 2021. godine [9]. Najzastupljeniji prirodni radionuklidi u vodi su “°K (prose¢no
0,19 Bg/l) i #%U (prosec¢no 0,13 Bg/l). Antropogeni radionkulid 37Cs je prisutan u veoma
malom sadrZaju 1 ne predstavlja rizik po Ziva bi¢a. Sadrzaj svih ispitivanih radionuklida u
vodi reke Save je bio ispod vrednosti izvedenih koncentracija za pojedinacnih radionuklida u
vodi za pice [10], Sto ukazuje da se voda po potrebi moze koristiti za napajanje zivotinja.

Na osnovu podataka iz 2022. godine o ispitivanju sadrzaja =*'Cs i “°K u vodi reke Sava na
podru¢ju Hrvatske [14] moze se uoditi postojanje varijacija u sadrzaju radionuklida u
zavisnosti od lokaliteta na kome se uzorkuje voda i/ili godiSnjeg doba. Tako na primer,
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najmanja specifi¢na aktivnost **’Cs (0,0005 Bg/l) je detektovana na podrudju Zupanje u
decembru mesecu, dok je najveca specificna aktivnost Bics (0,009 Bq/l) zabelezena u maju
mesecu na lokalitetu Harmica. Sadrzaj “°K je varirao od 0,006 Bg/l (lokalitet Sisak, maj
mesec) do 0,566 Bg/l (lokalitet Sisak, decembar mesec). Detektovane vrednosti sadrzaja
B37Cs i K u vodi reke Save na podru&ju Hrvatske su sliéne rezultatima dobijenim u nagoj
studiji (tabela 2)

Rec¢ni sediment predstavlja meSavinu materijala organskog i neorganskog porekla, koji se
vodom ili ledom mozZe prenositi na veée udaljenosti [11]. Stetne materije prisutne u vodi
mogu se akumulirati u sedimentu i tako sedimenti mogu biti dugogodisnji sekundarni izvor
ovih polutanata koji se erozijom mogu transportovati nizvodno u re¢nom slivu [12].

Tabela 2. Aktivnost prirodnih radionuklida (**K, 22U, ?*Ra i #*Th) i proizvedenog
radionuklida *'Cs u vodi (Bg/l) i sedimentu (Bg/kg) reke Save

% Uzorak K 28y *Ra 22Th B7Cs
)
|
% Voda 0,44+0,03 | 0,19 +0,04 | 0,06+0,01 | 0,021+0,002 < 0,004
E Sediment1 | 336+17 23+2 242 23+1 2,1+0,1
g Sediment2 | 412+21 35+4 353 36+2 4,8+0,2
% Sediment 3 | 339+20 21+2 23+3 221 2,8+0,2
g Voda 0,09+0,02 | 0,17+0,02 | 0,03+0,01 <0,018 0,010+0,002
-‘Eg Sediment1 | 44623 37+5 33+3 33+2 4,0£0,3
‘séu Sediment2 | 409+21 27+4 253 30+2 2,8+0,2
% Sediment3 | 457+19 33+4 353 35+2 4,6+0,3
Voda 0,04+0,01 | 0,04+0,01 | 0,06+0,01 | 0,004+0,001 | 0,003+0,001
é Sediment1 | 460+23 343 33+2 37£2 6,1+0,3
g_ Sediment2 | 451+19 31+3 33+3 3242 4,5+0,2
Sediment 3 | 497+26 34+4 35+4 37£2 5,840,3

U sedimentu reke Save “°K bio je najzastupljeniji radionuklid (423 Bq/kg), dok je prosecan
sadrzaj U (31 Bq/kg), ?°Ra (31 Bag/kg) i >*°Th (32 Bg/kg) bio znatno manji. Prema
rezultatima nacionalnog monitoringa radioaktivnost iz 2021. godine [93] prosecan sadrzaj
radionuklida “°K (372 Bg/kg), 28U (25 Bag/kg), *°Ra (22 Bg/kg) i ***Th (22 Ba/kg) u
sedimentu reke Dunav je bio malo nizi u odnosu na sadrzaj ovih radionuklida u sedimentu
reke Save (tabela 2). Pored toga uocene su i varijacije u sadrzaju radionuklida u zavisnosti od
lokaliteta 1 godiSnjeg doba uzorkovanja.

U periodu od 2005-2008. godine Eremié-Savkovi¢ i sar. [13] su ispitivali sadrzaj
radionuklida u sedimentu reke Save (Beograd) i utvrdili da se dobijene vrednosti nalaze u
granicama prosecnih vrednosti za regione u Srbiji, §to je u skladu sa naSim podacima. Za
razliku od prirodnih radionuklida sadrzaj antropogenog radionuklida **’Cs je u nasoj studiji
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bio oko pet puta manji (prosecno 4,2 Bg/kg) u poredenju sa rezulatima iz 2005. godine, kada
je u sedimentu prosecan sadrzaj **'Cs bio veéi od 25 Bg/kg [13]. Smanjenje specifi¢ne
aktivnosti radiocezijuma-137 u sedimentu reke Save je posledica njegovog radioaktivnog
raspada, s obzirom da je od tada proslo sedamnaest godina. Prema podacima nacionalnog
monitoringa iz 2021. godine [9] prosean sadrzaj **'Cs (6,2 Bg/kg) u sedimetnu reke Save,
lokaliteti Sremska Mitrovica i Beograd je bio malo visi u odnosu na nase rezultate
(4,2 Bg/kg). Prosetan sadrzaj **’Cs u sedimentu reke Dunav (4,8 Bg/kg) bio je u skladu sa
rezultatima naSih ispitivanja sedimenta reke Sava. U sedimentu reke Dunav uocene su
znaGajne varijacije sadrzaja **'Cs (<0,5-14,3 Bg/kg) u zavisnosti od lokaliteta uzorkovanja
Sto nije uoceno u sedimentu reke Save.

Zakljucak

Dobijeni rezultati ukazuju da je “°K bio najzastupljeniji radioaktivni element u sedimentu
(prosecno 423 Bq/kg). Najmanji sadrzaj “°K detektovan je na lokalitetu Beograd (336 Bg/kg),
a najveéi u Kupinovu (497 Bg/kg). U sedimentu reke Save, lokalitet Beograda, prose¢an
sadrzaj *®U (26 Ba/kg), ?°Ra (27 Bqg/kg) i **Th (27 Bq/kg) je bio malo nizi u odnosu na
Sremsku Mitrovicu (32 Ba/kg 2®U, 31 Ba/kg %*°Ra i 33 Bg/kg 2*Th) i Kupinovo (33 Bg/kg
238, 34 Bo/kg ?*°Ra i 35 Bg/kg 2*Th), gde je u sedimentu ustanovljen najveéi sadrZaj
prirodnih radionuklida.

Na osnovu rezultata merenja prirodne radioaktivnosti u uzorcima vode i sedimenta reke Sava
sa navedenih lokacija moze se zakljuciti da se dobijene vrednosti nalaze u granicama
prosecnih vrednosti dobijenih merenjem uzoraka iz drugih reka u Srbiji. Aktivnosti
radionuklida **'Cs u re¢nom sedimentu i vodi su znaajno niske i poreklom su od
Cernobiljskog akcidenta.
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RADIONUCLIDES IN WATER AND SEDIMENT, SAVA RIVER
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ABSTRACT

The aim of this research is to determine the content of natural radionuclides (*’K, 28U, *°Ra
and %*2Th) and artificial radionuclide **’Cs in the water and sediment of the Sava River, by the
gamma spectrometric method. The samples were collected during the fall of 2022 in the areas
of Belgrade, Sremska Mitrovica and Kupinovo. The obtained results show that the most
abundant radionuclide in the sediment of the Sava River is “°K (423 Bg/kg), while the average
content of 28U (31 Bg/kg), %*°Ra (31 Bg/kg), and *2Th (32 Ba/kg) is significantly lower. The
content of anthropogenic radionuclide *¥'Cs in the sediment ranged from 2.1 Bg/kg to
6.1 Bg/kg. In all examined river water samples, the content of radionuclides was low.
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SAZETAK

U bogatoj flori Srbije uspeva veliki broj vrsta lekovitog bilja ¢iji se sastojci koriste u
farmaceutskoj industriji i medicini, kako zvani¢noj tako i narodnoj. Pored toga lekovito bilje
se u velikoj meri koristi u svakodnevnoj upotrebi kao neka vrsta napitka. Prirodni
radionuklidi (radionuklidi uranovog i torijumovog niza kao i K-40) sastavni su deo naSe
zivotne sredine, a kao posledicu nuklearnih akcidenata imamo i prisustvo antropogenih
radionuklida, pre svega Cs-137. Masovna upotreba lekovitog bilja predstavlja radijaciono
opterecenje za Siroku populaciju, pa je zbog toga neophodan redovan monitoring.

U ovom radu analizirano je 9 vrsta lekovitog bilja sa podru¢ja Guéeva (Zapadna Srbija).
Specifiéne aktivnosti prirodnih radionuklida Pb-210 i K-40, kao i Cs-137 odredene su
merenjem svih uzoraka na poluprovodnickom HPGe spektrometru. Izracunate su godis$nje
efektivne doze usled ingestije za svaki izmereni radionuklid, i za dve starosne kategorije
(uzrast od jedne godine i odrasla osoba). Svi proracuni su zasnovani na pretpostavci da se
dnevno pije 200 ml ¢aja priprepremljenog koris¢enjem odredene lekovite biljake. Dobijene
vrednosti za efektivnu dozu ingestije upucuju na zaklju¢ak da svakodnevna upotreba cajeva
od lekovitih biljaka sa analiziranog podrucja ne predstavlja znacajan radioloski rizik po
zdravlje odrasle osobe, ali je neophodan oprez i obazrivost kada su u pitanju deca.

Uvod

Prirodni radionuklidi (izotopi uranovog i torijumovog niza kao i K-40) prisutni su u nasoj
zivotnoj sredini, pa samim tim i u biljnom i zivotinjskom svetu. Putem hrane oni se unose u
ljudski organizam. Primarni izvor vestackog radionuklida Cs-137 pronadenog u Zivotnoj
sredini Srbije je nuklearni akcident u Cernobilju (1986). Radionuklide prisutne u Zivotnoj
sredini biljke preuzimaju prvenstveno preko korena, a njihova koncentracija u razlicitim
delovima biljke varira kao posledica njihove translokacije. Sadrzaj prirodnih i vestackih
radionuklida u zemljistu, kao i fizicko-hemijske Kkarakteristike zemljista i fizioloska i
morfoloska svojstva biljaka uticu na sadrzaj radionuklida u biljkama [1].
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Lekovite biljke imaju masovnu primenu bilo u medicinske svrhe ili u pripremi cajeva za
svakodnevnu upotrebu. Na nivou Evropske unije (European Medicines Agency) postoje
preporuke za Kkoji uzrast u kojoj koli¢ini i koliko se odredena lekovita biljka moze Koristiti
[2]. Sa druge strane svakodnevna upotreba biljnih cajeva je neSto S$to je potpuno van
regulatorne kontrole i oslanja se samo na preporuke stru¢njaka. Pored radionuklida, biljni
Cajevi mogu biti Stetni i zbog prisustva drugih zagadivaca kao $to su pesticidi, mikotoksini,
mikroorganizmi i teski metali [3, 4]. Zbog toga je neophodan redovan monitoring zivotne
sredine i pracenje koncentracije Stetnih elemenata u lekovitim biljakama radi poboljSanja
uslova zivotne sredine i zdravlja ljudi.

Cilj ovo grada je radioloska analiza pojedinh uzoraka lekovitog bilja sa podru¢ja zapadne
Srbije (obronci planine Guéevo u blizini Loznice). Ona podrazumeva odredivanje specifi¢ne
aktivnosti uo¢enih radionuklida i vrednosti godi$nje efektivne doze ingestijom, na osnovu
koje se vrsi procena radioloskog rizika koji moze nastati dugorocnom upotrebom ¢ajeva. U
okviru te procene obuhvacene su dve starosne grupe — deca uzrasta jedne godine i odrasle
osobe. Analizirano je 9 vrsta lekovitog bilja (Tabela 1.). Podaci iz literature o preporucenoj
koli¢ini lekovitog biljaka za pripremanje ¢aja se razlikuju od izvora do izvora u zavisnosti od
vrste biljke [4, 5, 6, 7].

Materijal i metode

Analizirani uzorci lekovitog bilja poti¢u sa podrucja zapadne Srbije (obronci planine Gucevo
i okolina grada Loznica). Planina Guéevo (kordinate 44°2921” N, 19°10'48" E) se nalazi u
zapadnoj Srbiji i predstavlja najzapadniju planinu podrinjsko-valjevskih planina. Najvisa
tacka ove planine je Crni vrh i nalazi se na 779 metara nadmorske visine.

Uzorci 9 vrsta lekovitih biljaka (Tabela 1) prikupljeni su tokom 2022. godine. Svi uzorci su
na odgovarajuc¢i nacin pripremljeni, sto podrazumeva susenje i mrvljenje datih uzoraka, kao i
pakovanje u odgovarajuc¢u geometriju (cilindri¢ne PVC kutijice zapremine 125 ml). Merenja i
gamaspektrometrijska analiza uzoraka obavljeni su u Laboratoriji za nuklearnu i plazma
fiziku Instituta za nuklearne nauke Vinc¢a. Za potrebe analize kao radni standard koriscen je
matriks trave u istoj geometriji, dobijen spajkovanjem sa rastvorom odgovarajuéih
radioniklida (Am-241, Cd-109, Ce-139, Co-57, Co-60, Cs-137, Ba-133, Sr-85, Y-88, Cr-51 i
Pb-210) koji je nabavljen od CMI (Czech metrology institute) [8].

Tabela 1: Preporucena koli¢ina lekovitih biljaka za pripremu 200 ml ¢aja

Naziv lekovite b_iljke_ u Latinski naziv Familija Deo biljk_e I_<oji se Prepf)'ruéena
narodu (Engleski naziv) koristi koli¢ina [g]
Hajducka trava (Yarrow) | Achillea millefolium L. | Asteraceae list i cvet 2.0

Nana (Peppermint) Mentha piperita L. Lamiacea list 2.0
Matiénjak (Lemon balm) Melissa officinalis L. Lamiaceae list 25
Rastavi¢ (Horsetail) Equisetum arvense L.  |Equisetaceae list 2.0
Zova (Elder) Sambucus nigra L. Caprifoliacea cvet 25

Lipa (Linden) Tilia L. Malvaceae cvet 3.0
Kantarion (St John’s wort) | Hypericum perforatum L. | Asteraceae list icvet 2.0
Majcina dusica (Thyme) Thymus serpyllum L. Lamiaceae list icvet 3.0
Neven (Marigold) Calendula officinalis L. | Asteraceae cvet 3.0
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Svi ispitivani biljni uzorci mereni su u kontakt geometriji pomoc¢u dva koaksijalna HPGe
spektrometra: AMETEK-ORTEC GEM 30-70, sa 37 % relativne efikasnosti i 1.7 keV
rezolucijom za Co-60 na 1332.5 keV, i Canberra GKS5019, sa 55 % relativne efikasnosti i
rezolucijom od 1.96 keV. Dobijeni spektri analizirani su koriS¢enjem programskog paketa
Genie2000 (Canberra) [9]. Da bi se postigla prihvatljiva merna nesigurnost, merenja su
trajala i do 330000 s.

Specifi¢ne aktivnosti Cs-137, Pb-210 i K-40 odredene su na osnovu povrsine ispod pikova na
energijama 661.66 keV, 46.54 keV i 1460.82 keV, respektivno, pri ¢emu je uradena korekcija
na fon. Kod analize K-40 povrsina ispod pika je korigovana za doprinos linije Ac-228 na
energiji 1459.13 keV. Ostali radionuklidi nisu analizirani jer je masa merenih uzoraka
relativno mala, pa je njihova koncentracija bila ispod granica detekcije.

Merne nesigurnosti odredene su na osnovu opsSteg zakona propagacije merne nesigurnosti, pri
¢emu najveci doprinos potice od statisticke merne nesigurnosti povrsine ispod pikova (do
20 % za Pb-210) i nesigurnosti odredivanja krive efikasnosti (5 %).

Godisnja efektivna doza za ingestiju u slucaju svakodnevne konzumacije 200 ml caja
pripremljenog od lekovitog bilja izracunata je naosnovu dobijenih vrednosti zaspecifi¢nih
aktivnosti radionuklida Cs-137, Pb-210 i K-40, koris¢enjem slede¢e formule [10]:

(1) Eing = AsHCdDFing

gde je:

- Eing- godisnja efektivna doza za ingestiju (Sv),

- As—specifi¢na aktivnost odredenog radionuklida u uzorku (Bg/kg),
- H —koli¢ina lekovitog bilja koja se konzumira godisnje (kg),

- Ca—koeficijent rastvorljivosti radionuklida pri pripremanju ¢aja (0.6 za Cs-137 [11], 0.5 za
Pb-210 [12] i 0.9 za K-40 [13]),

- DFing- koeficijent efektivne doze za ingestiju (Sv/Bq).
Koeficijenti efektivne doze koji su koris¢eni u prorac¢unima su:

- 1.210® Sv/Bq za Cs-137, 42 10°Sv/Bq za K-40 i 36 107 Sv/Bq za Pb-210 — uzrast
jedne godine

- 1.310°Sv/Bq za Cs-137, 6.2 10°Sv/Bq za K-40 i 6.9 107 Sv/Bq za Pb-210 — odrasla
osoba. [14].

Rezultati i diskusija

Dobijeni rezultati specifi¢nih aktivnosti radionuklida Cs-137, Pb-210 i K-40, kao i vrednosti
godisnjih efektivnih doza usled ingestije prikazani su u Tabeli 2. Svi rezultati dati su sa
mernim nesigurnostima na nivou poverenja 1lo. Dobijeni rezultati u skladu su sa podacima

datim u dostupnoj literatur, pri ¢emu treba napomenuti da je malo dostupnih rezultata za
Pb-210[6, 7, 8, 15, 16, 17].

Godisnje efektivne doze ingestije za Cs-137, Pb-210 i K-40, pri ¢emu se svakodnevno pije
200 ml caja pripremljenog od lekovitih biljaka ispitivanih u ovom radu za odraslu osobu ne
predstavljaju znacajno radijaciono opterecenje. To je zato S$to su i1 pojeni¢ne i ukupne
vrednosti daleko ispod preporucene granice u okviru nase domace legislative od 100 pSv
[18]. Kada je u pitanju uzrast od jedne godine, a moze se reéi i decija populacija u opste,
dobijene vrednosti ne prelaze definisanu granicu, ali joj se kod nekih lekovitih biljaka
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znacajno priblizavaju. Takav je sluc¢aj kod zove, maj¢ine duSice i nevena gde su ukupne
godi$nje efektivne doze usled ingestije 78.5 uSv, 85.7 uSv i 72.2 uSv respektivno. Najveci
doprinos ovim vrednostima predtavlja koncentracija Pb-210 u merenim uzorcima, pa bi stoga
trebalo dodatno obratiti paznju na lokalitete gde su koncentracije olova vec¢e od uobi¢ajenih.

Tabela 2. Specifiéne aktivnosti radionuklida Cs-137, Pb-210 i K-40 kaoi vrednosti godi$njih
efektivnih doza usled ingestije za uzrast jedne godine i odraslu osobu

Individualna godi$nja efektivna doza

Naziv | Specificna aktivnost [Bqg/kg]

lekovite Uzrast jedne godine Odrasla osoba
biljke . } ) Cs-137 | Pb-210 K-40 Cs-137 | Pb-210 K-40
J Cort37| Po210 | K40 sy | fusy] [usvl | [nSv] | [uSv] [usv]
H?r‘;:‘lgka <0.6 |27.6+37|504+27| <32 |363+49|139+07 | <34 | 7.0+09 [21+0.1

Nana <05 |240+£29|630+30| <33 |394+48| 21.7+10 | <36 | 76+x0.9 | 3.2%£0.2

Mati¢njak | <0.7 |13.2+22|700+37| <46 |21.7+36| 242+13 | <50 | 42+0.7 |3.6+0.2

Rastavi¢ | <0.6 |31.5+49|530+30| <3.2 [414+64| 146+08 | <34 | 79+12 |22+0.1

Zova <0.7 |339+55|660+35| <46 [55.7+£90| 228+1.2 | <50 |10.7+1.7|34+0.2

Lipa <06 |16.2+25|350+20| <47 |320+49| 145+08 | <51 | 6.1+09 |21+0.1

Kantarion | <04 |31.9+£38|320+£20| <21 [419+50| 8806 | <23 | 80%£1.0 |13%0.1

Majcina

dusica <08 |338+44|460+25| <63 |66.7+8.7| 191+10 | <6.8 |128+1.7|28%0.2

Neven <08 |219+42|700+40| <6.3 |432+83| 29.0+17 | <68 | 83+16 [43%0.2

Zakljucak

Devet vrsta lekovitih biljaka sa podrucja zapadne Srbije, obronci planine Gu¢evo mereni su
na poluprovodnickom HPGe spektrometru. Odredene su specificne aktivnosti Cs-137, Pb-210
i K-40 i izracunate godiS$nje efektivne doze za ingestiju u sluc¢aju svakodnevnog unosenja
200 ml ¢aja pripremljenog koris¢enjem ovih lekovitih biljaka za dve starosne grupe (uzrast
jedne godine i odrasla osoba). Dobijene vrednosti ukazuju da svakodnevna upotreba ¢ajeva
od istrazivanih lekovitih biljaka sa datog podruc¢ja ne predstavlja znacajan radioloski rizik za
odrasle osobe, dok su se u slu¢aju uzrasta jedne godine vrednosti ukupne godisnje efektivne
doze znacajno priblizile granicnoj vrednosti od 100 pSv.

Zahvalnica

Istrazivanje je finansiralo Ministarstvo nauke, tehnoloSkog razvoja i inovacija Republike
Srbije (Ev. br. 451-03-47/2023-01/200017).

45



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

Literatura

[1]
[2]
[3]

[4]

[5]

[6]

[7]

[8]

[9]
[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

M. Greger. Uptake of nuclides by plants, Report to SKB TR-04-14, 70 pp, Stockholm
University, Stockholm, Sweden, 2004.

https://www.ema.europa.eu/en/medicines/field_ema_web_categories%253Aname_field
[Herbal/field_ema_herb_outcome/european-union-herbal-monograph-254

A. M. Abd El-Aty, J.-H. Choi, M. M. Rahman, S.-W. Kim, A. Tosun, J.-H Shim,
Residues and contaminants in tea and tea infusions: a review, Food Additives &
Contaminants Part A VVol.31 No.11 2014, 1794 — 1804.

I. Kosalec, J. Cvek, S. Tomis, Contaminants of medicinal herbs and herbal products,
Arhiv za higijenu rada i toksikologiju 60(4), 2009, 485-500.

I. Kandi¢, A. Kandi¢, 1. Celikovié, M. Gavrilovi¢, P. Janackovié, Activity
concentrations of **¥'Cs, “°K, and ?°Pb radionuclides in selected medicinal herbs from
Central Serbia and their effective dose due to ingestion, Science of Total
Environment Vol.701, 2020, 134554.

M. Jevremovié, N.Lazarevi¢, S. Pavlovi¢, M. Orli¢, Radionuclide concentrations in
samples of medicinal herbs and effective dose from ingestion of **’Cs and natural
radionuclides in herbal tea products from Serbian market, Isotopes in Environmental
and Health Studies 47(1), 2011, 87-92.

B. Mitrovi¢, J. Ajti¢, M. Lazi¢, N. Krsti¢, B. Vranjes, M. Vicentijevié¢, Natural and
anthropogenic radioactivity in the environment of Kopaonik mountain, Serbia.
Environmental Pollution 215, 2016, 273-279.

CMI, Radioactive Standard, ER X, Cert. No 1035-SE-40507-22, Czech Metrology
Institute, Prague, 2022.

Genie 2000, Version 3.3 softwear manual.

United Nations. Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation (UNSCEAR),
Sources effects and risks of ionizing radiation: Report to the General Assembly with
Scientific Annexes, United Nations Publications, New York, 2016, ISBN
978-92-1-142316-7.

M. Balonov, C. L. Barnett, M. Belli, et al. Handbook of parameter values for the
prediction of radionuclide transfer in terrestrial and freshwater environment, I1AEA,
Vienna, 2010, ISBN: 9789201130099.

K. Kametani, H. Ikebuchi, T. Matsumura, H. Kawakami. Ra-226 and Pb-210
concentrations in foodstaffs, Radioisotopes 30(12), 1981, 681-683.

W. Samolinska, B. Kiczorowska, M. Kwiecien, E. Rusinek-Prystupa, Determination of
Minerals in Herbal Infusions Promoting Weight Loss, Biol. Trace. Elem. Res 175(2),
2017, 495-502.

K. Eckerman, J. Harrison, H. G. Menzel, C. H. Clement, ICRP publication 119:
Compendium of dose coefficients based on ICRP publication 60 41(1), 2012.

B. M. Mitrovi¢, S. N. Grdovi¢, G. S. Vitorovi¢, D. P. Vitorovi¢, G. K. Panteli¢, G. A.
Grubis, 187Cs and “°K in some traditional herbal teas collected in the mountain regions
of Serbia. Isot. Environ. Health Stud. 50(4), 2014, 538-545.

46



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

[16] O. Kilig, M. Belivermis, S. Topcuoglu, Y. Cotuk, 2821 28y YOk 137Cs, radioactivity
concentrations and *Cs dose rate in Turkish market tea, Radiat. Eff. Defects S. 164(2),
2009, 138-143.

[17] L. A. Najam, N. F. Tafiq, F. H. Kitah, Estimation of Natural Radioactivity of Some
Medicinal or Herbal Plants Used in Iraq, Detection 3(01), 2015, 1-7.

[18] Pravilnik o granicama sadrzaja radionuklida u vodi za pice, zivotnim namirnicama,
sto¢noj hrani, lekovima, predmetima opste upotrebe, gradevinskom materijalu i drugoj
robi koja se stavlja u promet. Sl. Glasnik br. 36/2018-54, 2018.

47



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

RADIOLOGICAL ANALYSIS OF SOME TYPES OF MEDICINAL PLANTS FROM
THE GUCEVO AREA AND ESTIMATION OF ANNUAL EFFECTIVE DOSE DUE
TO INGESTATION

Mirjana PURASEVIC?, Igor CELIKOVIC?, Aleksandra SAMOLOV?,
Tamara MILANOVIC?, Zorica OBRADOVIC?, Irina KANDIC?, Aleksandar KANDIC?

1) "Vinca" Institute of Nuclear Sciences, Institute of National Importance for the Republic
of Serbia, University of Belgrade, Department of Permanent Education, Belgrade,
Serbia

2) "Vinca" Institute of Nuclear Sciences, Institute of National Importance for the Republic
of Serbia, University of Belgrade, Department of Nuclear and Plasma Physics,
Belgrade, Serbia

3) "Vinca" Institute of Nuclear Sciences, Institute of National Importance for the Republic
of Serbia, University of Belgrade, Department of Materials, Belgrade, Serbia

ABSTRACT

In the rich flora of Serbia, there are a large number of medicinal plants types used in the
pharmaceutical industry and medicine. There is also a large percentage of daily use of herbal
teas as some kind of beverages. Natural radionuclides (radionuclides of the uranium and
thorium series as well as K-40) are an integral part of our environment, and as a consequence
of nuclear accidents we also have the presence of anthropogenic radionuclides, primarily
Cs-137. The significant use of medicinal plants represent a radiological burden for the
general population, so the regular monitoring is needed.

In this work, 9 types of medicinal plants from the area of Gucevo (Western Serbia) were
analysed. The specific activities of natural radionuclides 210-Pb i 40-K as well as Cs-137
were determined using a semiconductor HPGe spectrometer. Annual effective dose due to
ingestion were calculated for each measured radionuclide, and for two age categories (one
year old and adult). All calculations are based on the assumption daily consumption of
200 ml of herbal tea. The obtained values for the annual effective dose due to ingestion point
to the conclusion that the daily use of medicinal plant teas from the analyzed area does not
represent a significant radiological risk for the health of adults, but caution and prudence are
necessary when it is about children.
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SAZETAK

Zbog visoke radiotoksi¢nosti i sklonosti da se akumulira u kostima kao i drugi alkalni metali
veoma je vazno razviti brzu i preciznu metodu za odredivanje niskih koncentracija radijuma u
uzorcima pija¢e vode. U ovom istrazivanju razmatrana je moguca upotreba komercijalne
jonoizmenjivacke smole i modifikovane magnetne smole za pripremu uzoraka vode za gama
spektrometrijsku analizu sadrzaja radijuma. Ova metoda merenja obezbeduje dovoljno niske
granice detekcije za odredivanje radijuma u uzorcima vode bez potrebe za komplikovanom i
dugotrajnom radiohemijskom pripremom. U cilju validacije rezultata ispitivanja odredena je
efikasnost uklanjanja radijuma iz vode pomocu katjonskih smola i rastvora poznate aktivnosti
radijuma. IzvrSeno je i poredenje efikasnosti detekcije i minimalne detektabilne aktivnosti sa
drugim metodama pripreme koje se koriste u standardnim laboratorijskim procedurama za
gama-spektrometrijska merenja uzoraka vode.

Uvod

Radioaktivnost voda poti¢e dominantno od prirodnih radionuklida ¢lanova radioaktivnih
nizova uranijuma i torijuma, ali takode mogu biti prisutni i radionuklidi antropogenog
porekla ispuSteni u vodotokove ili atmosferu. Zbog toga je vazno sprovoditi monitoring
radioaktivnosti povrSinskih 1 pijacih voda radi procene radijacionog zdravstvenog rizika za
stanovni$tvo [1]. Radijum je radioaktivni alkalni elemenat terestrijalnog porekla ¢ija su dva
izotopa °Ra i ’Ra najznadajnija sa aspekta zastite od jonizujuéih zratenja, zbog dugih
perioda polu-raspada, zastupljenosti u Zzivotnoj sredini i visokim doznim konverzionim
faktorima [2]. Tako je sadrzaj radijuma u vodi veoma nizak, reda veli¢ine mBqg/l, ovaj
elemenat je izuzetno radiotoksi¢an i ima tendenciju da se taloZi u kostima kao i drugi alkalni
elementi (kalcijum, barijum ili stroncijum). Zato je neophodno razviti brzu i preciznu metodu
sa dovoljno niskim §ranicama detekcije kako bi uopste bilo moguce detektovati prisustvo
malih koncentracija “°Ra i ?®Ra u uzorcima vode za piée [3]. lzuzetno, neke mineralne ili
geotermalne vode mogu sadrzati “°Ra i do koncentracija reda veli¢ine Bg/l [4].

Katjonske jonoizmenjivacke smole su prepoznate kao najbolja dostupna tehnologija (BAT)
za uklanjanje radijuma iz vode sa efikasnos¢u do 99 % u zavisnosti od izbora smole, pH
vrednosti i konkurentnih jona [5]. U ovom radu je istrazena moguc¢a primena komercijalno
dostupne jonoizmenjivacke smole Lewatit za pripremu uzoraka sveze vode za
gama-spektrometrijsku analizu sadrzaja radijuma. Ovom metodom moguce je postici
dovoljno niske granice detekcije u vodenim matricama bez potrebe za komplikovanim
radiohemijskim procedurama pripreme uzoraka koje obicno i dugo traju kao kod

49



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

alfa-spektrometrijskih metoda. Zakonski propisane granice za koncentracije radijuma u
pijacoj vodi su veoma niske (0,5 Bg/l za ?Ra i 0,2 B/l za ®Ra) i odgovaraju indikativnoj
dozi od 0,1 mSv/godisnje [6]. Ove koncentracije su izvedene na osnovu doznih koeficijenata
iz publikacije ICRP119 [7] i prose¢nog unosa pijaée vode na godiSnjem nivou od 730 | za
odrasle osobe [8].

Metode merenja i pripreme uzoraka

Za gama-spektrometrijska merenja uzoraka vode najcesce se koriste tri uobic¢ajene procedure
pripreme uzoraka u zavisnosti od zahtevanih limita detekcije [9]. Nakon prikupljanja, uzorci
vode se zakiSeljavaju da bi se sprecila adsorpcija radijuma na zidovima nosaca uzorka koji su
najée$¢e od plastiénih materijala. Kod direktnih merenja tako zakiSeljeni uzorak se sipa u
posudu za merenje cilindri¢ne ili Marineli geometrije koja je pogodnija zbog vece efikasnosti
detekcije. Za ovo istrazivanje koriS¢ene su plasti¢na posuda cilindri¢ne geometrije zapremine
500 ml i Marineli geometrije zapremine 450 ml, koje se potom postavljaju na kapu
germanijumskog detektora poznate efikasnosti.

Ukoliko se koncentracije aktivnosti radionuklida u vodi odreduju iz suvog ostatka,
neophodno je prethodno izvrsiti uparavanje vode, zapremine 20 | — 251, koja je presuta u
kontejner oblozen aluminijumskom folijom. Nakon uparavanja, koje najc¢esce traje nekoliko
dana u termostatiranim suSnicama na (70-100) T , aluminijumska folija na kojoj se nalazi
suvi ostatak, pakuje se u cilindri¢nu kutiju dimenzija: pre¢nika 72 mm i visine 30 mm. Kutija
se potom postavlja na kapu germanijumskog detektora poznate efikasnosti. Radionuklidi
ostaju na aluminijumskoj foliji u vidu suvog ostatka i reprezentuju celokupnu koli¢inu vode
koja se uparila.

Za prekoncentrisanje radionuklida iz velike zapremine vode za gama-spektrometrijsko
odredivanje sadrzaja radionuklida, koris¢ena je i MnO; precipitacija. Ovo je takode veoma
efikasan metod za prikupljanje radijuma i ostalih radionuklida gama-emitera iz vode
(torijuma, uranijuma, polonijuma, aktinijuma i olova) [2]. U polaznu zapreminu od 10 litara
vode se dodaje kalijum permanganat KMnQO,, nakon ¢ega se uzorak zagreva do 50 °C uz
konstantno me$anje. Potom se dodaje 35 % vodonik-peroksida H,O, (dok rastvor ne dostigne
ph = 7) i nastavlja se sa meSanjem sve dok se interakcija medu jedinjenima ne zavrsi. Nakon
talozenja voda se filtrira kroz filter-papir na kojem se zadrzavaju prisutni radionuklidi. Da bi
se sprovela gama-spektrometrijska analiza sadrzaja radionuklida, filter-papir se susi i
homogeno pakuje u plasti¢nu kutiju cilindri¢nog oblika (dimenzija: pre¢nika 72 mm i visine
30 mm) koja se postavlja na kapu germanijumskog detektora poznate efikasnosti.
Radionuklidi ostaju zahvacdeni u talogu na filteru koji u stvari reprezentuje celokupnu
koli¢inu vode koja se profiltrirala.

Katjonske jonoizmenjivatke smole sadrze pozitivne jone koji se selektivno zamenjuju
pozitivnim jonima iz vode kao 3to je °Ra (Slika 1). Efikasnost ovih smola u mnogome
zavisi od selektivnosti jona, tj. od njihove valence i atomskog broja jona, Sto je razlog za
lakSe vezivanje jona radijuma od jona magnezijuma ili kalcijuma [10]. Fizi¢ke osobine smole
od kojih zavisi njihova selektivnost su veli¢ina pora i funkcionalne grupe kojima su joni
vezani za smolu. U eksperimentu kori$¢ena je smola Lewatit TP207. Analizirani su uzorci
pija¢ih voda i voda iz geotermalnih izvora. Pocetna zapremina od 10 1 zakiSeljene vode je
propustana kroz kolonu sa smolom podesenog protoka oko 1 ml/min. Na Departmanu za
hemiju, biohemiju 1 zaStitu zivotne sredine izvrSeno je modifikovanje komercijalno dostupne
jonoizmenjivacke smole Lewatit TP207 sa magnetnim nanocesticama u adsorbent koji se
lako moZe odvojiti od vode koriS¢enjem magneta i efikasniji je za adsorpciju teSkih metala. U
cilju proucavanja primene ovakve smole za uklanjanje radijuma iz vode izvrSena je procena
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MDA za gama-spektrometrijsku metodu odredivanja radijuma u vodi uz propustanje 5 | vode
kroz smolu.

GROUNDWATER Tt 2[R80,] Na + Ra"=[2RS0;]Ra"+ INa"

Slika 1. Jonoizmenjiva¢ka kolona i princip uklanjanja radijumovih jona iz vode [9]

Gama-spektrometrijska merenja pripremljenih uzoraka izvrSena su pomocu nisko-fonskog
HPGe detektora proizvodaa Canberra, model GX10021 u originalnoj zastiti od olova
debljine zidova 15 cm. Ovaj detektor ima proSireni energetski opseg od 6 keV do 3 MeV i
relativnu efikasnost od 100 % (ekvivalentno apsolutnoj efikasnosti 3"x 3" Nal(TI) detektora
na 1332 keV). Kalibracija efikasnosti gama-spektrometarskog sistema je odredena snimanjem
gama spectra sertifikovanog radioaktivnog izvora u cilindri¢noj geometriji sa matricom smole
I miksom radionuklida gama emitera poznate aktivnosti (Czech Metrology Institute, model
CBSS2, certificate no. 1035-SE-40001-17). Za prikupljanje i obradu spektara koriséen je
program GENIE 2000 Spectroscopy Software, Canberra U.S.A, version 3.3, a za prelaz na
razli¢ite geometrije i matrice uzoraka ANGLE program, version 3.0.

Odredivanje minimalne granice detekcije MDA za razlic¢ite metode pripreme uzoraka
vode

MDA za odredivanje sadrzaja ?2Ra u vodi gama-spektrometrijskom metodom za razlicite
primenjene procedure pripreme i prekoncentrisanja uzoraka su proraunate na osnovu
Kirijeve jednacine [11]:

(1) MDA = 2.71+4.65VR t
tpyev

gde su: R brzina brojanja u fonskom spektru, t vreme merenja (86400 s), p, prinos gama
linije, V pocetna zapremina uzorka vode i ¢ efikasnost detekcije za odabranu energiju
proracunata za specifiénu matricu merenog uzorka i geometriju i material nosaca uzorka. Za
magnetnu smolu kori§éeni su sledeci podaci za gustinu od 1,15 g/cm® geometriju cilindriénog
plasticnog nosaca od 40 mm X 20 mm. Na osnovu formule (1) moze se zakljuciti da duza
vremena merenja 1 vec¢e pocetne zapremine uzorka vode mogu dodatno sniziti MDA. U
Tabeli 1 date su dobijene vrednosti za sve gore opisane procedure pripreme uzoraka vode za
gama-spektrometrijska merenja. Za odredivanje radijuma “*°Ra odabrana je gama linija od
186,1 keV umesto post-radonskih linija, zbog mogucnosti merenja uzorka neposredno nakon
pripreme bez ¢ekanja da se uspostavi radonska ravnoteza (oko 40 dana). Medutim, nedostatak
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ovakvog izbora gama linije je relativno mala verovatno¢a gama prelaza (3,28 %), i dodatno

, . . .o 235 ,
mogucénost preklapanja sa gama linijom uranijuma “U od 185,7 keV sa daleko ve¢om
verovatno¢om emisije fotona od 57,24 %. Ipak u vecini slucajeva ova linija se moZze pripisati
radijumu #*Ra uzimajuéi u obzir prirodnu zastupljenost 2*°U (izotopski odnos ***U/*®U od
0,046) i zanemarljivu prisutnost uranijuma u pija¢im vodama.

Tabela 1. Procenjene MDA za razlicite procedure pripreme uzoraka vode

R.br. Procedura pripreme Eﬁka(slnsog:fldlf;f\ff)cﬁe € MDA za Z[Z;R;q(/ll]%'l keV)
1. direktno merenje cilindar 0.5 1 0,03071 2000
2. uparavanje iz 5 I na Al 0,06291 100
3. MnO, precipitacijaiz 51 0,07429 80
4. Jonoizmenjivacka magnetna smola iz 5 1 0,10996 55

Odredivanje efikasnosti uklanjanja radijuma iz rastvora poznate aktivnosti

Da bi se utvrdila efikasnost uklanjanja radijuma, pripremljen je vodeni rastvor sa poznatom
aktivnodéu ?*°Ra i propusten kroz kolonu napunjenu sa 25 g magnetne smole. Rastvor
poznate koncentracije aktivnosti radijuma je napravljen spajkovanjem u destilovanu vodu
teénog  sertifikovanog  referentnog izvora “*Ra  (Czech Metrology Institute
Cert.N0:9031-OL-551/13) poznate koncentracije **Ra (1,0844 ng/g sa kombinovanom
standardnom nesigurno$éu 0,5 %). Da bi se sprecila adsorpcija radijuma na zidove posude i
da bi se odrzala homogena distribucija radijuma unutar vodene matrice, rastvor je zakiSeljen
sa 5 ml 2M HNO3;. Ovaj rastvor je meren pre i posle jonske razmene na magnetnoj smoli
(Slika 2). Rezultati odredivanja aktivnosti su dati u Tabeli 2.
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Slika 2. Spektar smole nakon propustanja spajkovane vode

Tabela 2: Rezultati odredivanja efikasnosti uklanjanja radijuma za magnetnu smolu

Uzorak 226Ra aktivnost [Bq]
Spajkovana voda pre kolone 51,1+2,6
Magnetna smola posle kolone 51,2+26
Efikasnost uklanjanja °Ra 100%
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Rezultati

Rezultati gama-spektrometrijskih analiza sadrzaja *°Ra u uzorcima voda koji su pripremljeni
propustanjem kroz kolonu sa Lewatit TP207 jonoizmenjivackom smolom su prikazani u
Tabeli 3.

Tabela 3: Rezultati odredivanja sadrZaja radijuma u povrSinskim, pija¢im i podzemnim

vodama
Odredivanje koncentracije aktivnosti “°Ra i “’Ra Lewatit
Cetna
. A (*®Ra) A (®Ra) datum pocetn
Uzorak Opis uzorka [mBa/l] [mBa/I] uzorkovanja zapr[elanma
123,7
1 Zlatibor vodovod 6,8+1,2 31+£22 2022. (postignuta
saturacija)
2 Bigar vodopad 5047 2.0+05 19.04.2022. 25
povrsinska
3 Niska Banja 88+18 2,7+0.3 19.04.2022. 25
Skolska ¢esma
4 Niska Banja 770450 1,79+0,24 19.04.2022. 25
Kraljev izvor
5 Zdrelo 529 2.3+0,4 19.04.2022. 25
Gabrovnica
6 Zitorada javna 4544 9,5+1,2 26.07.2022. 20
ceSma
7 Zitorada vodovod 3,3+1,0 3,7¢1,1 26.07.2022. 20
8 Prolom banja 1244 6,4+2.3 31.08.2022. 22
1Zvor

Diskusija i zakljuc¢ak

U radu je detaljno analizirana primena jonoizmenjivackih smola komercijalne prirode i iste
smole modifikovane magnetnim cCesticama za odredivanje sadrzaja radijuma niske
koncentracije u pijacim, povrSinskim 1 podzemnim vodama. PredloZena je brza metoda bez
Cekanja uspostavljanja radonske ravnoteze u uzorku na osnovu linije od 186,1 keV. Pored
prednosti izbegavanja post-radonskih linija i problema koji nastaju izdvajanjem radona u
vazduSnom prostoru ispod cepa nosata uzorka, nedostatak ove metode moze biti
precenjivanje rezultata ako je u vodi prisutan “°U zbog preklapanja sa linijom 185,7 keV
vece verovatnoce emisije fotona. Procenjuje se da ova greska ne unosi veliku neodredenost
zbog male zastupljenosti *°U u uzorcima iz Zivotne sredine. Poredenje granica detekcije
MDA svih procedura pripreme uzoraka vode, koje se najceS¢e koriste kod
gama-spektrometrijskih analiza, pokazuje da primena jonoizmenjivackih smola za istu
pocetnu zapreminu vode 1 mereno na istom detektoru daje najnizu granicu detekcije i
mogucnost da se odrede zaista niske koncentracije aktivnosti radijuma u p'jaéog vodi radi
usaglaSavanja sa zakonskom regulativom (< 0,5 Bg/l za ?%6Ra i < 0,2 Bg/l za *®Ra). Kod
direktne metode merenja koriS¢ena je cilindri¢na posuda zapremine 0,5 1 zbog nemoguénosti
da se Marineli posuda postavi na kapu detektora.
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ABSTRACT

Due to its high radiotoxicity and tendency to accumulate in bones like other alkaline metals, it
is very important to develop a fast and accurate method for the determination of low
concentrations of radium in drinking water samples. In this research, the possible use of
commercial ion exchange resin and modified magnetic resin for the preparation of water
samples for gamma spectrometric analysis of radium content was considered. This
measurement method provides sufficiently low detection limits for the determination of radium
in water samples without the need for complicated and time-consuming radiochemical
preparation. In order to validate the test results, the efficiency of radium removal from water
was determined using cationic resins and solutions of known radium activity. A comparison of
detection efficiency and minimum detectable activity with other preparation methods used in
standard laboratory procedures for gamma-spectrometric measurements of water samples was
also performed and discussed.
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SAZETAK

Interkomparaciju za ¢lanove Mreze analitickih laboratorija za merenje radioaktivnosti u prirodi
(Analytical Laboratories for the measurement of Environmental Radioactivity Network -
ALMERA) organizovala je Medunarodna agencija za atomsku energiju (MAAE) 2022.godine.
Cilj interkomparacije bila je procena analitickog ucinka laboratorija ucesnica prilikom gama
spektrometrijskih ispitivanja. Zbog lakSe logistike za organizatore i ucesnike, ALMERA je
obezbedila spektar uzorka zemljista kao deo paketa. Glavni cilj takve procedure bio je da se
obezbedi fokus na samu analizu spektra. Prilikom odredivanja prirodnih i vestackih
radionuklida u dobijenom spektru koriséena je korekcija krive efikasnosti HP Ge detektora
usled pravog koicidentnog sumiranja, transfer energije i izracunata je specificna aktivnost
radionuklida. U radu su prikazani dobijeni rezultati specificne aktivnosti radionuklida kao i
obrada i interpretacija rezultata poredenja.

Uvod

Laboratorija Sektora za radijacionu sigurnost i zaStitu zivotne sredine u okviru Javnog
preduzeca ,,Nuklearni objekti Srbije* ucestvovala je na IAEA-TERC-2022-02 ALMERA
Proficiency Test organizovanom od strane Medunarodne agencije za atomsku energiju
(International Atomic Energy Agency - IAEA) tokom 2022. godine. U sklopu ove
medunarodne interkomparacije za jedan od uzoraka je dostavljen spektar. Samim tim ova
interkomparacija predstavlja kuriozitet kao prva Proficiency Test koja podrazumeva analizu
dostavljenog spektra. Ideja za ovaj vid provere je potekla od laboratorija ¢lanica koje
analiziraju zemljiSte nakon uspe$ne medunarodne vezbe ConvEx-3 (2021). Cilj vezbe je bila
provera odgovora zemalja ¢lanica na zadati spektar zemljista.

Fokus ove interkomparacije bio je na samoj analizi spektra. Ovakav vid provere Clanica
medunarodne mreze laboratorija za merenje radioaktivnosti u prirodi je delom odabran i da bi
se vezbala analiza dostavljenog spektra i izveStavanje rezultata putem zvani¢nih kanala u
slucaju kratkog roka za izvestavanje, prilikom vanredne situacije. Nacin dostave spektra
omogucio je lakSu logistiku za organizatore i1 ucesnike, kao i eliminaciju moguénosti
kontaminacije laboratorije.

Treba istaci da je pored 69 laboratorija ¢lanica ALMERA mreZe, jo§ 128 laboratorija poslalo
svoje rezultate analize spektra, Sto ukupno ¢ini 197 laboratorija koje su ucestvovale u
ukupnoj statistici koja je usledila iz obrade poslatih rezultata.

Metoda merenja

Spektar je dobijen merenjem spajkovanog uzorka zemljista nepoznatog porekla oznacen kao:
“Tarjanian soil*, pripremljenog za merenje u cilindri¢noj geometriji, prikazan na slici 1.
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Slika 2. Slika detektora BBE

“Tarjanian soil“

Zemljiste je ¢uvano vise od 6 godina nakon spajkovanja, u plasti¢noj posudi za koju nije
dokazano da je nepropusna za radon, da bi u aprilu 2022. godine bilo pripremljeno i
prebaceno u geometriju u kojoj je izvrSeno merenje. Merenja radioaktivnosti su izvrSena na
BEGe 5030 detektoru (BBE) proizvoda¢a ’CANBERRA" ¢ije karakteristike su prikazane u
Tabeli 1, a sam detektor je prikazan na Slici 2.

Tabela 1. Karakteristike BBE detektora

Oznaka detektora PT2022(BBE)
Model detektora BES5030P
Tip detektora planarni
Visoki napon +4000 V
Opseg energija 3-10000 keV
Kriostat Niskofonski, U-tipa
Olovna zastita 777-Canberra
Pb 150 mm
Cd 2mm
Cu 3mm
Digitalni analizator signala LYNX-MCA FW V1.1.83.1

Detektor je eksperimentalno kalibrisan za cilindri¢nu geometriju, u energetskom opsegu od
46.5 keV do 1836 keV. Vreme merenja uzorka zemljiSta je iznosilo 417600 s, dobijeni
spektar je prikazan na Slici 3. Takode elementarna analiza sastava uzorka je izvrSena putem
XRF analizatora, i podaci o sastavu zemljiSta su dostavljeni u sklopu paketa. Kao deo paketa
je dostavljen i spektar uzorka vode spajkovane sertifikovanim referentnim materijalom,
zajedno sa svim neophodnim podacima, kao $to je sertifikat referentnog materijala izdatog od
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strane Nacionalne laboratorije za fiziku iz Velike Britanije, na osnovu kojih je izvrSena
energetska kalibracija i kalibracija efikasnosti. Obezbedeni su i spektri fona i blanka, koji su
snimani 1 400 000 s i 604 800s respektivno.

3

Slika 3. Slika spektra uzorka zemljista

Rezultati

Uzorak je analiziran akreditovanom metodom prema SRPS ISO/IEC 17025:2017 [1], IAEA
TRS 295[2] i ASTM C1402[3], koris¢enjem kompjuterskog programa Gamma Vision za
vrienje analize spektra. Sama analiza spektra se sastojala iz nekoliko koraka. Prvo je uradena
energetska kalibracija, a zatim i Kkalibracija efikasnosti na vodenom matriksu. Vreme
snimanja vodenog matriksa je iznosilo 20000 s. Odredeni su odgovarajuéi korekcioni faktori
za koincidentno sumiranje koris¢enjem programa EFFTRAN [4]. Korekcioni faktori za
koincidentno sumiranje zavise od geometrije merenja i karakteristika samog detektora,
Ulazni podaci koje koristi EFFTRAN su parametri detektora koji su dostupni u specifikaciji
proizvodaca: dimenzije 1 materijal kristala, drZaca kristala, kucista i prozora detektora, kao 1
debljina mrtvog sloja. Takode, kao ulazni podaci, potrebni su i parametri koji se odnose na
uzorak, a koji ukljucuju dimenzije i materijal posude u kojoj se nalazi uzorak, koli¢inu, tj.
masu i visinu punjenja, kao i hemijski sastav uzorka. Svi potrebni podaci za ovaj korak su
dostavljeni laboratorijama kako deo paketa, s tim da je laboratorijama ostavljeno da na
osnovu iskustva dopune hemijski sastav uzorka koji je dobijen rendgenskom fluorescentnom
analizom pomocu XRF analizatora. Tako dobijene efikasnosti su pomo¢u EFFTRAN
programa, opcijom transfer efikasnosti, korigovane na matriks zemljiste. Potom su za
identifikovane prirodne i vestacke radionuklide primenjeni svi izracunati faktori, kako bi se
odredila aktivnost uzorka. Aktivnost uzorka zemljiSta dobijena je koriS€enjem sledece
formule:

__ NXC(E)

1 4= txpxe

gde N predstavlja odbroj ispod pika, C(E) korekcioni faktor za koincidentno sumiranje
izraCunat pomo¢u EFFTRAN programa, t vreme merenja, p prinos i € predstavlja efikasnost
izraCunatu pomo¢u EFFTRAN programa. Kombinovana ili ukupna merna nesigurnost je
izraCunata kao kvadratni koren zbira kvadrata svih identifikovanih i u istim jedinicama
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odredenih mernih nesigurnosti. Za svaki radionuklid je izracunata merna nesigurnost prema
formuli:

@ u(A)=\/ufe,()+urel(N) reI(flt)+ure,(m)+urel(p)+ure,(C(E))+ufe|(fd)
gde je:

Uy (£)- definisano jednac¢inom U, (&)= \/ufel(Aef)+ufe|(Nref)+ure, (C(E)),

Uper ( At ) relativna nesigurnost aktivnosti u standardu, dobijena od proizvodaca,

U (N ) relativna nesigurnost odbroja dobijena u programu Gamma Vision,

) relativna nesigurnost proracuna korekcionih faktora za koincidentno sumiranje,

rel

(
-l
(c(
N

u, ) relativna nesigurnost odbroja,

Uy ( fit) - nesigurnost odredena fitovanjem krive.

Merna nesigurnost radionuklida sa dve ili viSe gama linija dobijene aktivnosti kao srednje
vrednosti aktivnosti pojedina¢nih gama linija izracunata je prema formuli:

@ (A=

Tut(A)

Merna nesigurnost je izrazena sa sigurnim ciframa razli¢itim od nule u skladu sa preporukom
Evaluation of measurement data — Guide to the expression of uncertainty in measurement
[5] da se merna nerna nesigurnost zaokruzuje na najvise dve znacajne cifre i u skladu sa
dobrom laboratorijskom praksom i iskustvom samog analitiCara.

Rezultati merenja izrazeni U Bg/kg pojedinac¢no za svaki radionuklid zajedno sa ocenom
organizatora interkomparacije su prikazani u Tabeli 2 .
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Tabela 2. Ocena rezultata gamaspektrometrijske analize uzorka“Tarjanian soil“

Robusna Robusna Prijavljena Prijavljena Kriterijum
Analit srednja standardana merna . SO
L vrednost . z prihvatljivosti
vrednost devijacija [Ba/ka] nesigurnost s <9
[Barkg] [Barkg] [Barkg]
Ac-228 36,27 3,03 38,6 3,3 0,77 A
Am-241 78,89 7,59 81,1 6,5 0,29 A
Ba-133 62,13 8,76 65,0 5,2 0,33 A
Bi-212 39,39 5,02 42,7 3,5 0,66 A
Bi-214 31,49 3,39 32,7 1,9 0,36 A
Co-60 123,96 8,12 127,2 10,2 0,40 A
Cs-134 39,8 3,85 42,4 2,3 0,68 A
Cs-137 83,2 4,79 85,3 6,8 0,44 A
K-40 449,74 31,25 448 36 0,06 A
Pb-210 621,79 80,1 661 53 0,49 A
Pb-212 38,24 3,99 43,3 3,5 1,27 A
Pb-214 32,86 2,5 33,9 1,9 0,42 A
Ra-226 38 10,91 35,7 3,1 0,21 A
Th-234 28,6 6,56 25,5 2,1 0,47 A
TI-208 13,25 1,92 14,5 1,6 0,65 A
U-235 1,46 0,55 1,59 0,21 0,24 A

Kao §to se moze videti iz Tabele 2, svi rezultati gamaspektrometrijske analize uzorka su
ocenjeni kao prihvatljivi, kriterijum prihvatljivosti je bio: zscore < 2. U skladu sa ISO
13528[6] za svaki radionuklid, izra¢unata je robusna srednja vrednost i robusna standardna
devijacija prijavljenih rezultata, z rezultat je koris¢en za procenu rezultata za one
radionuklide koje je prijavilo najmanje 30 laboratorija. Ovaj nacin je primenjen jer namera
organizatora nije bila da unapred postavlja ciljne vrednosti za vezbu spektra.

Zakljucéak

U radu su prikazani rezultati gamaspektrometrijske analize dostavljenog spektra zemljista.
Analiza rezultata pokazuje odli¢no slaganje sa vrednostima usvojenim od strane organizatora.
Rezultati analize potvrdili su uspesnu primenu akreditovane metode za gamaspektrometrijska
ispitivanja u delu koji se odnosi na samu analizu spektra i1 obradu rezultata, Sto je 1
predstavljalo sam cilj u¢es¢a na ovoj medunarodnoj interkomparaciji.
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ABSTRACT

Proficiency test for members of Analytical Laboratories for the measurement of Environmental
Radioactivity Network (ALMERA) on the determination of gamma emitting radionuclides in
soil sample was organized by International Atomic Energy Agency (IAEA) in 2022. Purpose
of the proficiency test was to estimate analytical performance of participating laboratories. Due
to easier logistics for organizers and participants, ALMERA provided spectrum of Tarjanian
soil sample as part of package. Main purpose of  such procedure was to provide focus on the
actual analysis of the spectrum. Efficiency transfer method, coincidence summing corrections
and identification of radionuclides has been performed. Results of gamma-spectrometric
determination of radionuclides in soil sample and evaluation of the reported results are
presented and discussed.
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SAZETAK

Jedan od znacajnih nacina kontrole rada termoelektrana (TE) na ugalj je kontinuirano prac¢enje
vrednosti koncentracija aktivnosti radionuklida prirodnog porekla sadrzanih prvenstveno u
uglju, a potom i uzorcima pepela 1 §ljake kao glavnim produkatima sagorevanja uglja koje je
zbog svoje obilne proizvodnje neophodno odlagati na deponije otpada. Koncentracije
aktivnosti prirodnih radionuklida 2*®U, 2*°U, *°Ra, ?°Pb, %2Th i “°K, koje bi u Zivotnoj sredini
potencijalno mogle biti preraspodeljene kao posledica rada TE, podlezu redovnoj kontroli u
uzorcima uglja, Sljake, elektrofilterskog pepela, kao i u uzorcima sakupljenim sa deponija
pepela, na aktivnoj i pasivnoj kaseti, i zemlji$tu uzorkovanom na manjoj i ve¢oj udaljenosti od
TE. Predmet ovoga rada je analiza rezultata viSegodiSnjih merenja obavljenih u periodu od
2010. do 2022. godine. Godisnje vrednosti koncentracija aktivnosti izmerene za svaki
ispitivani radionuklid i svaku od sedam vrsta uzoraka posmatrane su kao hronoloski nizovi
podataka koji ¢ine diskretne vremenske serije za koje su rezultati statistiCke analize ukazivali
da se mogu opisati kao procesi tzv. belog Suma.

Uvod

Ugalj, kao i ostali prirodni materijali, sadrzi tragove primordijalnih terestrijalnih
radionuklida: zagetnika radioaktivnih nizova (*®U, ?°U i “*Th), njihovih produkata raspada,
kao i kalijumov radioizotop “°K, u razli¢itim udelima u zavisnosti od geoloskog porekla
uglja. Ugalj se sastoji od tec¢ne, gasovite 1 Cvrste faze, dok matriks ¢vrste faze moZze biti
organskog (huminske kiseline) i neorganskog porekla (alumosilikatni minerali). Uranijum i
njegovi produkti radioaktivnog raspada vezani su za matriks organskog porekla, dok su
torijum i njegovi produkti zajedno sa kalijumom vezani za matriks pepela tj. neorgansku
komponentu uglja. U cilju proizvodnje elektricne energije ugalj sagoreva u Kkotlu
termoelektrana kada se prirodni radionuklidi oslobadaju iz originalne matrice uglja i
distribuiraju izmedu gasovite i ¢vrste faze sporednih produkata sagorevanja. Gasovita faza
sadrzi isparljive nuklide (Rn, Pb, Po), dok manje isparljivi ili potpuno neisparljivi nuklidi (U,
Ra, Th, K) ostaju zarobljeni i koncentrisani u pepelu i $ljaci ili bivaju kondenzovani na
esticama leteéeg pepela [1-3]. Sljaka ili teza frakcija pepela (15-20) % pada na dno kotla, a
laksa frakcija tzv. lete¢i pepeo (80-85) % krece se navise zajedno sa vrelim dimnim
gasovima i biva zaustavljena elektrofilterskim precipitatorima pri ¢emu se neznatna koli¢ina
obi¢no oslobodi iz dimnjaka u atmosferu (~1 %). Nakon eliminacije organske komponente
uglja, pepeo se visestruko obogacuje prirodnim radionuklidima Sto zavisi od vrste i nacina
sagorevanja uglja [2]. Pepeo, u kome su sadrzani prirodni radionuklidi raspodeljeni izmedu
Cestica dimenzija od nekoliko milimetra (Sljaka) do 100—ih delova milimetra (letec¢i pepeo),
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neophodno je odlagati na deponije pepela kao Cvrsti otpad. Medutim, sa velikih povrSina
deponija delovanjem vetra, putem atmosferskih padavina ili ispiranjem, Cestice pepela se
mogu redistribuirati i potencijalno nagomilavati u razli¢itim kompartmanima zivotne sredine
[3]. Prema tome, prirodni radionuklidi dospeli u Zivotnu sredinu u gasnoj ili ¢esti¢noj formi
mogu uticati na povecanje prirodne radioaktivnosti iznad prirodnog fona [2-4].

Kontrola radioaktivnosti izdvaja se kao jedna od znacajnih mera pra¢enja kvaliteta Zivotne
sredine i izvodi se tako $to se u okviru zakonskih propisa uzorci prikupljaju i analiziraju
jednom u toku godine. Vrednosti koncentracija aktivnosti radionuklida prirodnog porekla
238, 22U, ®Ra, #°Pb, #*Th i “°K prate se u uzorcima uglja, §ljake i leteéeg pepela iz samog
procesa proizvodnje [5], kao i u uzorcima sakupljenim u §iroj okolini TE na deponiji pepela i
okolnom zemljistu. Deo programa kontrole radioaktivnosti u zivotnoj sredini koji se odnosi
na spektrometriju gama emitera u uzorcima iz zivotne sredine tema je ovoga rada. Na osnovu
visegodisnjih rezultata merenja analizirane su promene koncentracija aktivnosti prirodnih
radionuklida u funkciji vremena u periodu 2010-2022. godine i ispitano da li se medu
izmerenim koncentracijama aktivnosti razli¢itih vrsta uzoraka uspostavljaju znacajne relacije.

Materijali i metode

Ispitivano je sedam vrsta uzoraka: ugalj (UG), sljaka (SLJ), elektrofilterski pepeo (EFP),
zatim pepeo sakupljen sa deponije aktivne (AKP) i pasivne kasete (PKP), kao i zemljiste
uzorkovano blize (ZB) 1 dalje (ZD) od TE (po analogiji sa obradivim i neobradivim
zemljistem). Svi uzorci sakupljani su jednom godi$nje u periodu od 2010. do 2022. godine.
Uzorkovanje uglja vrSeno je pre procesa mlevenja i suSenja uglja u mlinu, §ljaka je
uzorkovana tokom transporta ispod kotla, dok je lete¢i pepeo uzorkovan u piramidalnim
rezervoarima elektrofiltera [5]. Uzorci pepela sakupljani su sa nasipa deponija aktivne i
pasivne kasete, a mesta uzorkovanja zemljista su bila rasporedena tako da budu na manjoj
(0-2) km 1 vecoj (2-6) km udaljenosti od TE. Uzorci zemljista i pepela sa deponije uzimani su
iz povrsinskih slojeva dubine 0 cm-10 cm pri ¢emu je na datoj lokaciji formiran po jedan
zbirni uzorak mase 1-1,5 kg.

Uzorci uglja, Sljake, pepela i zemljiSta pripremljeni su za analizu (mleveni, suseni, prosejani i
izvagani) odgovarajuc¢im standardnim metodama u Laboratoriji za zastitu od zracenja i zastitu
zivotne sredine Instituta za nuklearne nauke ,,Vin€a“. Pripremljeni uzorci pakovani su u
plasti¢ne sudove u cilindri¢noj ili Marineli geometriji radi gamaspektrometrijske analize.
Uzorci su zatopljeni pcelinjim voskom 1 ostavljeni 4 do 6 nedelja radi dostizanja sekularane
radioaktivne ravnoteze u prirodnim radioaktivnim nizovima. Merenja su vrSena koaksijalnim
poluprovodnickim HPGe detektorima (Canberra Industries, Inc., Meriden, CT, USA)
relativne efikasnosti 18 %, 20 % i 50 % i energetskom rezolucijom svakog od detektora od
1,8 keV na 1332 keV energiji gama zraka *°Co. Za kalibraciju efiksanosti HPGe detektora
koriS¢eni su sertifikovani standardi i referentni radioaktivni materijali, a poc¢ev od 2012.
kori§¢eni su sekundarni referentni materijali razli¢itog matriksa izradeni od sertifikovanog
radioaktivnog standarda u te¢nom stangu 9031-0L—427/12, ERX (Ceski Metroloski Institut)
koji je sadrzao radionuklide **Am, ®Cd, **Ce, *'Co, ®Co, ®*Hg, Y, 3sn, ®sr, *'Cs i
2%} ykupne aktivnosti 72,4 kBg na dan 31.08.2012. Pri merenju uzorci se postavljaju
direktno na detektor, koaksijalno sa detektorskim kristalom osim u slucaju detektora
efikasnosti 18 % kod koga se uzorak postavlja na nosa¢ da bi se berilijumski prozor detektora
zaStitio. Merenje je vrSeno u trajanju od 60000 s do 234000 s. Spektar fona je sniman
neposredno pre ili posle snimanja spektra standarda. Spektri su analizirani koriS¢enjem
softverskog paketa GENIE 2000 (Canberra).
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Za odredivanje koncentracija aktivnosti “**U koris¢ene su linije potomaka u radioaktivnoj
ravnotezi energije 63,3 keV (3*Th) i 1001,01 keV (**™Pa). Koncentracija aktivnosti **°Ra
odredena %'e kao prose¢na vrednost na osnovu intenziteta linija 295,2 keV i 351,9 keV (iz
raspada “**Pb) i 609,3 keV, 1120,3 keV i 17645 keV (iz raspada 2“Bi). Koncentracija
aktivnosti U odredena je na osnovu linije energije 185,72 keV koja je korigovana za
doprinos koji potice od “*°Ra na energiji 186,21 keV. Za koncentraciju aktivnosti **Th
koriséene su linije gama-zraka 338,42 keV i 911,16 keV (iz raspada “’Ac). Koncentracija
aktivnosti “°K odredena je analizom fotopika na energiji 1460,83 keV, a 2°Pb analizom
fotopika na energiji 46,54 keV. Rezultati merenja koncentracija aktivnosti predstavljeni su sa
kombinovanom mernom nesigurnos¢u koja je izraZzena kao proSirena merna nesigurnost za
faktor k=2 koji za normalnu raspodelu odgovara nivou poverenja od 95 %.

Da bi se ispitala distribucija grupa podataka sastavljenih od n izmerenih vrednosti
koncentracija aktivnosti ispitivanih radionuklida za svaku vrstu uzorka izvrSeno je testiranje
kojim se ocenjuje da li posmatrani podaci poti¢u iz normalne raspodele koriste¢i Shapiro—
Wilk-ov test. Da bi se opisali skupovi n elemenata kori$é¢eni su osnovni numericki statisti¢ki
parametri: srednja vrednost tj. aritmeti¢ka sredina, medijana, minimalna i maksimalna
vrednost i pokazatelji disperzije: standardna devijacija (o), koeficijent varijacije (Cyar) |
koeficijenti asimetricnosti 1 spljosStenosti kao mere odstupanja od “zvonaste” normalne
raspodele. Detektovane su i netipi¢ne vrednosti tj. autlajeri (eng. outliers) kao opservacije
koje ne poticu iz iste distribucije kao ostatak uzorka.

Diskretna vremenska serija je skup hronoloski poredanih podataka koja moze biti sastavljena
od pojedinac¢nih merenja (ocitavanja) u odredenim vremenskim trenucima kao §to je jednom
godisnje. Tako je skup vrednosti koncentracija aktivnosti datog radionuklida izmerenih
jednom godisnje u periodu od 2010. do 2022. u datoj vrsti uzorka posmatran kao diskretna
vremenska serija. S obzirom da uzorkovange nije izvrSeno 2020. godine, za Sest ispitivanih
prirodnih radionuklida 2®U, 2°U, #*Ra, #Pb, %**Th i *K detektovanih u svakoj od sedam
vrsta uzoraka (UG, SLJ, EFP, AKP, PKP, ZB, ZD) broj sakupljenih podataka n bio je najvise
12 osim kada su neke vrednosti koncentracija aktivnosti iz 2011. i 2017. godine izostale iz
tehnickih razloga. Koncentracije aktivnosti 29p odredene su u manjem broju uzoraka jer je
njegova vrednost ¢esto bila ispod minimalne detektabilne koncentracije aktivnosti (MDC)
usled merenja na detektoru manje efikasnosti na niZim energijama.

Da bi se pojedinacne serije analizirale kori§¢en je programski jezik R verzija 4.2.3 i postupak
je bio sledeci: a) prikljucena je vrednost koja nedostaje u datom nizu podataka koja je
odredena intepolacijom na osnovu dve prethodne i dve naredne poznate vrednosti, b) ispitana
je hipoteza slu€ajnosti 1 prihvatanje ove hipoteze na nivou poverenja 95 % oznacavalo je da
podaci imaju proizvoljan poredak u vremenu, c¢) racunati su autokorelacioni koeficijenti
kojima se testira da li postoje znacajne korelacije izmedu elemenata iste serije koji su
medusobno odvojeni k vremenskih perioda — koraka (eng. lag), d) racunati su koeficijenti
kroskorelacije kojima se testira da li postoje korelacione veze izmedu elemenata dve serije
odvojenim k vremenskih koraka (k=0, £1,£2,...). Vrednost odredena na osnovu broja
podataka (n) i broja koraka (k): |a| = 2/4/n — |k| koris¢ena je za odredivanje znacajnosti
koeficijenta kroskorelacije na nivou 95 % inervala poverenja. Za broj podataka n =13
izraCunate su vrednosti: a=0,555 za k=0; a=0,577 za k==+1; a=0,603 za k=12;
a=0,630 zak =+3; a = 0,667 za k = +4. Znacajna kroskorelacija u sluc¢aju pozitivnih koraka
(k=+1,+2...) oznaCava da prva serija ,,prednjaci“, a u sluc¢aju negativnih (k=-1,-2...) da
prva serija ,,zaostaje“ u odnosu na drugu sa vremenskim kasnjenjem od k perioda [6].
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Tabela 2: Deskriptivna statistika vrednosti rezultata merenja koncentracija aktivnosti
prirodnih radionuklida u periodu 2010 — 2022. godine

5 qA/\kg] AS';SCT Med. | Min. | Max. | o g/o) a;fr?q‘zftr S;(O‘i;‘:é | A | n
28y | 37,7 33 18 67 | 147 | 391 | 1229 | 0,123 - 11
25y 2,1 2 11 | 31 06 | 289 | 0272 | -0,314 - 11

o | “°Ra| 389 40 11 61 | 13,3 | 34,1 | -0,546 | 0,891 - 11

= | 2%p | 39,2 32 26 66 | 158 | 40,3 | 1570 | 1,420 - 5
22Th | 28,6 28 14 39 74 | 26,0 | -0,801 | -0,063 - 11
O | 1432 | 146 | 60 | 250 | 552 | 385 | 0,220 | 0,230 - 11
28y | 355 | 315 | 17 60 | 16,2 | 458 | 0,303 | -1,257 - 12
2y |17 16 | 07 | 33 | 08 | 467 | 0879 | -0,140 - 12

= Ra | 378 | 345 | 17 64 | 165 | 43,7 | 0,468 | -1,019 - 12

x| 20ph | 289 23 13 48 | 12,8 | 444 | 0,704 | -0,840 - 9
22Th | 255 24 12 42 96 | 376 | 07382 | -0,59 - 12
O | 1979 | 197 | 110 | 260 | 47,5 | 24,0 | -0,447 | -0,668 - 12
28y | 1293 | 128 | 72 | 196 | 36,4 | 281 | 0,291 | 0,019 - 12
U | 69 7,0 4 11 18 | 264 | 1,021 | 0,949 - 12

a %Ra | 1278 | 133 | 67 | 191 | 32,7 | 256 | 0,097 | 0,294 - 12

W | 2%p | 1127 | 94 53 | 232 | 51,7 | 459 | 1,640 | 1,180 - 11
22Th | 915 | 90 55 | 145 | 21,7 | 23,7 | 1,460 | 2,260 | 145 | 11
K | 4353 | 4265 | 311 | 570 | 83,7 | 19,2 | 0,258 | -0,849 - 12
2%y | 1132 | 110 | 85 | 160 | 22,7 | 20,0 | 1,194 | 0,187 - 11
2y | 59 58 | 35 | 84 | 12 |[211| 0367 | 1,180 - 11

5 %Ra | 1105 | 101 | 83 | 144 | 20,6 | 18,7 | 0,779 | -0,746 - 11

< | #%pp | 934 85 64 | 130 | 23,1 | 24,7 | 0,442 | -0,788 — 9
*2Th | 80,1 75 58 | 110 | 154 | 19,2 | 0,893 | -0,077 11
| 3976 | 380 | 300 | 580 | 76,0 | 19,1 | 2,134 | 1,950 | 580 | 11
28y | 97,9 | 100 | 38 | 190 | 42,2 | 431 | 1,060 | 0,929 — 11
2y | 49 46 | 25 | 91 | 21 |424 | 1074 | 0,078 — 11

S %Ra | 944 | 105 39 | 167 | 39,0 | 41,3 | 0,227 | -0,207 — 11

a | #%pp | 96,1 72 32 | 260 | 733 | 76,3 | 2,258 | 2,300 | 260 8
22Th | 75,6 70 52 | 130 | 23,3 | 30,8 | 1,740 | 1,300 — 11
Ok | 4625 | 420 | 370 | 610 | 91,7 | 19,8 | 1,000 | -0,879 — 11
28y | 528 51 40 72 | 105 | 199 | 1499 | 0330 | 72 11
2y | 29 27 | 21 | 47 | 08 |266 | 1815 | 1,180 — 11

o |“Ra| 474 | 46 | 37 | 65 | 76 |160| 1667 | 1432 | - 11

N 120pp | 641 | 515 | 26 | 134 | 340 | 531 | 1585 | 1,118 | — 8
22Th | 550 | 56 51 59 32 | 58 | -0,074 | -1,180 - 11
“K | 5440 | 550 | 430 | 680 | 71,4 | 13,1 | 0,169 | 0,357 - 11
28y | 417 49 35 66 91 | 19,0 | 0,440 | -0,047 - 12
By |27 2,8 14 | 40 08 | 291 | -0,199 | -0,575 - 12

o |™Ra| 418 | 455 | 22 | 50 | 7,8 | 186 | -2257 | 2081 | 22 | 12

N | 2%p | 726 56 45 | 159 | 338 | 465 | 2,254 | 2,686 | 159 | 11
22Th | 520 | 545 | 21 71 | 133 | 256 | -1,617 | 1,230 - 12
K | 543,7 | 545 | 230 | 790 | 1254 | 23,1 | -1,194 | 3,202 | 230 | 12
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Rezultati

Vrednosti deskriptivnih statistickih parametara koncentracija aktivnosti ispitivanih prirodnih
radionuklida 22U, *°U, #*Ra, #°Pb, #?Th i “°K prikazani su u Tabeli 1. Intervali i srednje
vrednosti koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida u uzorcima uglja i pepela nisu se
razlikovale od tipi¢nih vrednosti navedenih u publikaciji IAEA [1], a aktivnosti odredene u
uzorcima zemljiSta pripadale su oblasti prosecnog nivoa gama zraCenja koje potie iz
zemljista na osnovu podataka UNSCEAR (2010) [4]. Srednje vrednosti koncentracija
aktivnosti prirodnih radionukida bile su poredane u rastu¢em nizu: §ljaka < ugalj < zemljiste
dalje = zemljiste blize < pepeo pasivne kasete < pepeo aktivne kasete < elektrofilterski pepeo
Sto se 1 ocekuje kao posledica sagorevanja uglja u termoelektranama. Za radionuklid K
srednje vrednosti su bile poredane u drugacijem nizu: ugalj < §ljaka < pepeo < zemljiste jer
su povrsinski slojevi zemljiSta pokriveni vegetacijom obogaceni kalijumom, a time i
njegovim radioizotopom. Prema Sapiro-Vilkovom testu normalnosti raspodele sve grupe
podataka pokazale su normalnu distribuciju, osim log-normalne za grupu podatka *°Pb u
zemljistu dalje od TE.
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Slika 1: Koncentracija aktivnosti (Bg/kg) 2*U, **Ra, °Pb i %**Th u ispitivanim uzorcima u
periodu od 2010-2022. godine. Da bi se uo¢ila promena provucen je polinom 4. reda kao $to
pokazuje legenda.
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Godisnje vrednosti koncentracija aktivnosti **U, ?°Ra, ?**Th i *°Pb u uzorcima uglja, §ljake
i pepela su zajedno sa svojom mernim nesigurnostima predstavljene na Slici 1. pri ¢emu su
radi ilustracije kroz karakteristi¢ne nizove ta¢aka provuceni polinomi 4. reda da bi se uocila
promena aktivnosti tokom vremena (2010-2022). Na oshovu dovoljnog broja rezultata
merenja promena %°Pb je ilustrovana polinomom 4. reda samo u uzorcima zemljista u blizoj i
daljoj okolini TE. U zemljistu su prilicno ujednacene koncentracije aktivnosti 28y, Ra i
22Th ukupno varirale 6 %-26 % tokom vremena za razliku od *°Pb &ije varijacije su se
kretale u rasponu 29 %-53 % (Tabela 1, Slika1). Prime¢eno je da su vrednosti mernih
nesigurnosti koje su iznosile 4 %11 % za *Ra i >*°Th, 5 %-12 % za “°K, 6 %-30 % za **®U i
25U i 4 %-40 % za “°Pb najcesée bile manje od dobijenih koeficijenata varijacije (%) za
pojedinacne radionuklide u datom uzorku (Tabela 1).

Diskusija i zakljucak

Na Slici 1. moze se primetiti da vrednosti koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida u
svim vrstama uzoraka izgledaju kao da tokom vremena imaju sluc¢ajna odstupanja od neke
konstantne vrednosti zbog ¢ega je pretpostavljeno da se svaki pojedina¢ni skup podataka za
dati radionuklid mogao posmatrati kao jedna realizacija stohastickog procesa. Da bi se ovaj
proces ispitao, skupovi godi$njih vrednosti koncentracija aktivnosti posmatrane su kao
diskretne vremenske serije. Rezultati statisticke analize pokazali su da se veéina serija na
nivou znacajnosti 95 % mogla opisati kao potpuno slu¢ajni proces odnosno proces belog
Suma (nezavisne slucajne promenljive nulte srednje vrednosti i konstantne varijanse). Na
istom nivou znacajnosti, nekoliko serija je pokazalo da su njihove vrednosti u razliitim
vremenskim trenucima bile u korelaciji, konkretno odredena je znaCajna autokorelacija u
vremenskom pomaku od jedne godine (Lag 1) u nizovima: 28U i ?°U u uglju; “°K u pepelu

pasivne kasete i 2®U i %*°U u zemljistu blize TE.

U Tabeli 2. prikazani su rezultati testa kroskorelacija izmedu vremenskih serija istog
radionuklida u razli¢itim uzorcima. Na osnovu vrednosti kroskorelacionih koeficijenata moze
se primetiti da se porast koncentracija aktivnosti u uglju odrazavao sa vremenskim otklonom
na vrednosti u zemljistu blize TE u slucaju 28 (Lag 2, Lag 3) i zemljiStu dalje od TE za
2Ra (Lag—1) i ®°Pb (Lag-1), a znalajne pozitivne korelacije odredene su i izmedu
koncentracija aktivnosti elektrofilterskog pepela i pepela pasivne kasete bez vremenskog
kasnjenja (Lag 0) za ?°Ra, ?°Ph, %*Th i “°K. Negativne korelacije izmedu koncentracija
aktivnosti u peg)elu aktivne 1 pezpelu pasivne kasete odredene su sa vremenskim otklonom za
28 (Lag 1), “®Ra (Lag —1) i ***Th (Lag 1). Vrednosti koncentracija aktivnosti u zemljistu
blize TE sa vrednostima u zemljistu dalg'e od TE bile su pozitivno povezane za 288 (Lag 0),
2%} (Lag 0) i K (Lag 3). U sludaju “**Th, korelacije su odredene samo izmedu njegovih
koncentracija aktivnosti u uglju i pepelu (Tabela 2), a nikakve korelacije nisu uspostavljene
sa vrednostima koncentracija aktivnosti u zemljiStu $to bi moglo da ukazuje da ponaSanje
Z2Th u zemljiStu uopSte nije pod uticajem rada TE. Na osnovu prethodnih rezultata moze se
zakljuciti da se promene koncentracija aktivnosti u uglju, §ljaci 1 pepelu iz samog procesa
proizvodnje potencijalno odraZavaju na koncentracije aktivnosti u pepelu deponija i zemljistu
u okolini TE istovremeno ili sa vremenskim kasnjenjem. S obzirom da su se ispitivane
vremenske serije mogle predstaviti procesima belog Suma ¢ime je ispunjen uslov slabe
stacionarnosti (tj. invarijantnosti na pomeranja u vremenu), u slede¢em koraku ¢e biti moguce
izvrsiti (barem kratkoro¢no) prognoziranje vrednosti koncentracija aktivnosti ispitivanih
radionuklida [6].
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Tabela 2: Koeficijenti kroskorelacije izmedu koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida u
ispitivanim uzorcima

Uzorak uG SLJ EFP AKP PKP ZB ZD
& Lag —1
S (+0,722)
Lag 0
Lag 0 (+0,662)
EFP (+0,568) Lag 1
(+0,737)
Lag 0
0 AKP (+0,631)
Lag -1
(+0,604) Lag -1
Lag 0 (+0,557)
PKP (+0,675) Lag 0
Lag 1 (+0,556)
(+0,745)
Lag 3
8 (+0,627)
Lag 2
(+0,715) Lag 1
UG Lag 3 (-0,618)
(+0,699)
238 & Lag 0 Lag O
U | s (-0,581) (+0,598)
Lag 1
AKP (-0,567)
Lag 0
2B (+0,627)
Lag 1 Lag -1
ve (=0,613) (+0,643)
& Lag 0
226R, SLJ (+0,556)
PKP Lag 0 Lag -1 Lag 0
(+0,680) | (—0,608) (+0,612)
Lag 3
b (-0,651)
uG Lag —1 Lag -1 Lag -1
(+0,701) (+0,908) | (+0,749)
& Lag 0
210pp SLI (+0,567)
EEP Lag 0 Lag 0
(+0,680) (+0,768)
7D Lag0 Lag1 Lag0
(+0,828) | (+0,700) (+0,867)
Lag 1
e (=0,706)
232 Lag 0 Lag 1 Lag 0
T EFP | Com (+0606) | (+0.636)
Lag 1
AKP (-0,619)
Zahvalnica

Rezultat istrazivanja je mnastao u okviru ugovora o realizaciji 1 finansiranju
naucnoistrazivackog rada u 2023. godini izmedu Ministarstva nauke, tehnoloSkog razvoja 1
inovacija Republike Srbije i Poljoprivrednog fakulteta Univerziteta u Beogradu (ugovor br.
451-03-47/2023-01/200116) i Instituta za nuklearne nauke “Vinéa” Univerzitetu u Beogradu
(ugovor br. 451-03-47/2023-01/200017).
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THE ACTIVITY CONCENTRATION DISTRIBUTIONS OF NATURALLY
OCCURRING RADIONUCLIDES IN THE ENVIRONMENTAL SAMPLES AS A
RESULT OF THE OPERATION OF THE “KOLUBARA” COAL-FIRED POWER

PLANT IN THE PERIOD OF 2010 - 2022.
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Department, Mike Petrovica Alasa 12-14, Belgrade

ABSTRACT

One of the most important means of controlling the operation of coal-fired power plant
(CFPP) is the continuous monitoring of naturally occurring activity concentrations of
radionuclides contained primarily in coal and, consequently, in ash and slag samples, the
main coal combustion products that must be disposed of in landfills due to their high
production. The activity concentrations of the naturally occurring radionuclides 22U, U,
?26Ra, 2%Pb, #?Th, and *°K, which could potentially be released into the environment as a
result of the CFPP operation, are regularly monitored in the samples of coal, slag, and fly ash,
as well as in the samples of ash piles on the active and passive cassettes and in the soil
sampled at lesser and greater distances from the CFPP. The aim of this work is to analyse the
results of the multi-year activity concentration measurements carried out in the period from
2010 to 2022. The annual activity concentration values measured for each studied
radionuclide and each of the seven sample types were observed as a chronological sequence
of data forming discrete time series, which, according to the results of statistical analysis,
may be described as white noise processes.

70



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA
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ABSTRACT

Improperly storage of fly ash as industrial wastes has been a cause of land contamination
issues. These wastes or by-products have the potential to be used as secondary raw materials in
construction, promoting the concept of a circular economy that will avoid land contamination.
Here we evaluate radiological environmental impacts when wastes that contain elevated levels
of naturally occurring radionuclides (NORs) such as fly ash and wood ash are made into 'green
cements' such as geopolymers or alkali-activated materials (AAMs). Alkali-activated materials
were formed by alkali-activation reaction of wood and fly ash, as a solid precours, and alkali
activator solution, sodium hydroxide and sodium silicate. Three differente concentration of
alkali solution were used. Determination of radionuclide content was performed by means of
gamma-ray spectrometry. The external absorbed gamma dose rate was 68.6-98.1 nGy/h, and
external radiation hazard index for alkali-activated material AAM4, AAM6 and AAM12 were
0.544 Bg/kg, 0.575 Bg/kg and 0.403 Bg/kg, respectively. The results of activity concentration
measurements in alkali-activated materials indicate potential of their safe application in
building constructions. In terms of some the structural characterizations the obtained alkali
activated materials were examined.

Introduction

The production of waste is daily increasing with faster industrial development making
environmental control a very important task. Alternative materials which could replace
tradicional cements and reduced the environmental pollution, including CO, emission, are
alkali-activated materials (AAMS) [1, 2]. AAMs are a new class of alumina-silicate materials
which are very attractive owing to their excellent mechanical properties, durability and
thermal stability. In addition, they are of great interest because of the reduced energy
requirement for their manufacture. They poses low thermal conductivity, good mechanical
streangth, durability, fire resistance, and the high sustainability [4, 5].

Raw materials, precursors, for alkali-activated materials are solid waste materials, such as fly
ash (FA) and wood ash (WA), which are actually by-products of burnig process of coal and
wood, respectively. Deposing of these kind of waste materials can caused environmental
problems, especially desposing fly ash [3]. Synthesis of AAMs from a solid powder
precursors imply dissolving precursors in alkaline solutions. According our previous research
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[6] the chemical composition of wood ash shown the high percent of CaO. Incorporation of
different forms of calcium during synthesis of alkali-activated materials, will cause the
different reaction pathway and increasing sample strengths and thus gives possibilities of
application AAMs in construction sectors [7].

Coal mainly contains higher amount of natural radionuclides, and in the burnig process in
power plants produce the ash, which represents a risk to the environmental and health for
population [8]. According to Mladenovi¢ Nikoli¢ et al. [6] using wood ash in production of
alkali-activated materials as cementations materials for application in the construction
industry, the value of radium equivalent activity for samples which contains wood ash are
lower than the recommended maximum level (370 Bg/kg), providing an excess annual
effective dose less than 1 mSv, and its use of this is considered safe for the population.
Ignjatiovi¢ et al. [9] showed in their research the natural radionuclide content, for all concrete
samples, were lower than recommended limit. They concluded the fly ashes from Serbia
power plants does not require any restrictions on the production from a radiological point of
view.

So far, it has been shown in our earlier studies that the alkaline activation of alumino-silicate
precursors affects the reduction of radionuclide activity compared to the precursors. The aim
of this research is investigate the possibility using of fly and wood ash in construction sector
with radiological point of view.

Materials and Methods

For the synthesis of the alkali-activated materials, as a precursor, used fly ash (FA) and wood
ash (WA). Fly ash originated from power plant ,,Nikola Tesla®, Obrenovac, Serbia, while the
wood ash from wood burning process in individual fireplace. Alkali-actiavated materials
were synthesis by mixture fly and wood ash (ratio is 9:1), and the alkali activator solutions
(AAS), mixture of sodium hydroxide (Sigma-Aldrich, st. Louis, MO, USA) and sodium
silicate solution (Interhem Company, Belgrade, Serbia). The solution of sodium hydroxide
was made in three differente concentration (4M, 6M and 12M). The obtained alkali-activated
materials labeled as — AAM4 (precursor and AAS- 4M NaOH/Na,SiO3), AAM6 (precursor
and AAS- 6M NaOH/Na,SiO3) and AAM12 (precursor and AAS - 12M NaOH/Na;SiO3).
The ratio of liquid and solid phase was 1.0. Precursor and AAS were mixed, poured in modls,
covered and left ad room temperature for 24 hours. After that the mixture was kept 48 hours
at 60 °C, and than left for four weeks at room temperature in controlled conditions. The
samples were crushing and sived through a sieve, and prepared for characterization.

Chemical composition was done by x-ray fluorescence spectroscopy—XRF (Li2B407/ LiBO2
fusion, measured with XF700 program (XRF-Fusion-Major Oxides). All samples were
ignited at 950°C (Loss on ignition (LOI)).

Phase characterization of alkali-activated materials were analyzed using x-ray diffraction
(XRD) — Ultima IV Rigaku diffractometer (Rigaku, Tokyo, Japan) equipped with Cu Kal,2
radiation, with a generator voltage of 40.0 kV and a generator current 40.0 mA. The range of
5-80° 26 was used for all powders in a continuous scan mode with a scanning step size of
0.02° at a scan rate of 5°/min [10, 11].

Diffused reflectance infrared Fourier transform spectroscopy (DRIFT) was performed by
using the Perkin-Elmer FTIR spectrometer, in the spectral region of 400-4000 cm ™,

Activity concentration of naturally occurring radionuclides (uranium and thorium series, “°K
and #*U) in alkali-activated materials was determined by the semiconductor high purity
germanium (HPGe) detector. Powdered samples were placed in PVC cylindrical containers
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(125 mL), sealed, and left in order to reach radioactive equilibrium. Radiological analysis
was performed by means of two coaxial spectrometers: AMETEK-ORTEC GEM 30-70, with
37% relative efficiency and 1.8 keV resolution at the 1332.5 keV line 60Co; and Canberra
GX5019, with 55% relative efficiency and 1.9 keV resolution at the 1332.5 keV line *°Co.
Certified solution of mixed gamma-emitting radionuclides (***Am, ®°Cd, **Ce, *'Co, *°Co,
B37cs, 1135, 85y, *1Cr, 2%, and 2Y), purchased from the Czech Metrology Institute (CMI)
[12], was used for the preparation of standards for the energy and efficiency calibration of the
spectrometer in accordance with IAEA recommendations [13]. After reaching the radioactive
equilibrium, samples were measured, and all spectra were recorded and analyzed using
Canberra’s Genie 2000 software; net areas of the peaks were corrected for the background,
dead time, and coincidence summing effects. All calculations were performed with the
Mathematica 5.2 software (Wolfram Research, Inc., Champaign, IL, USA).

Radium equivalent activity (Raeq) is the index defined to obtain the sum of activities for
comparison of specific radioactivity of materials containing different radionuclides **Ra,
2%2Th, and “°K, and it is defined as:

@) R =Au +1.43A, +0.077A,

where Aga, Am, and A are activities in Bg/kg of °Ra, ***Th, and “°K, respectively [8]. We
examine the characteristics of the material in order to assess the possibility of its use as a
building material; for limiting the radiation dose from building material, the external hazard
index (Hex) is defined as [8].

eX:ARa+Arh+ AK Sl
@) 370 259 4810

The value of this index must be less than unity to keep the radiation hazard insignificant, i.e.,
to keep the radium equivalent activity and annual dose under the permissible limits of
370 Bg/kg and 1 mSy, respectively [8].

The external absorbed gamma dose rate, D (nGy/h), in air 1m above the ground due to
radionuclides #*°Ra, *Th, and *°K in measured samples was calculated [8]:

@) D =0.462A, +0.604A, +0.0417A

In order to estimate the health risks, the annual effective dose rates was calculated using the
conversion coefficient from the absorbed dose in air to the effective dose (0.7 Sv/Gy), the
indoor occupancy factor (0.8) - assuming that people spend approximately 80% of the time
indoors, and 8760 h (1 year) annual exposure time as proposed by UNSCEAR (1993). The
annual effective dose (EDR) was calculated from the formula [8, 14]:

(4) EDR(mSV) = D(nGy/h) x 8760-(h/y) x 0.8 x 0.7 (Sv/Gy) 10°®
Results

XRF analysis

Table 1 shows chemical composition of raw materials, WA and FA.

73



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

Table 1. Chemical composition of WA and FA.

Chemical WA (wt.%) FA (wt.%)
Na,O 0,51 0,32
MgO 4,25 2,07
Al,O, 4,06 27,36
SiO, 4,07 55,90
P20s 1,92 0,07
SO; 1,18 0,18
K,0 11,16 1,49
CaO 38,76 3,69
TiO, 0,11 0,67
MnO 1,43 0,07
Fe,0s 0,72 5,93
ZnO 0,193 0,013

As,03 0,14 0,15
BaO 0,26 0,08
L.O.1.* 31,06 1,79

*Loss on ignition 950 °C

Radiological characterization of AAM

Results of activity concentration of gamma-emitting radionuclides in alkali-activated

materials AAM4, AAM6 and AAM12 shown in the Table 2.

Table 2: Activity concentration (in Bg/kg) of gamma-emitting radionuclides in alkali-activated

materials
Activity concentration (in Bg/kg) of gamma-emitting radionuclides
Radionuclides Samples of alkali activated materials

AAM4 AAM6 AAM12
B¥ics 3,82+0,37 4,19+0,47 2,80+0,31
210ppy 59,3+3,9 58,6+5,7 37,3+2,6
25y 5,07+0,76 4,56+0,93 2,7+0,54
2°Ra 94,2+8,6 95,9+8,7 63,3+5,8
238y 100,4+11 93,4+8,2 63,2+6,7

2By 28y 0,0505 0,0488 0,0427
24 Th(**®Ac) 53,1+3,8 55,6+3,8 42,3429

K 408+21 485+26 332+17

Table 3 shows results of radium equivalent activity (Raeq), external radiation hazard index
(Hex), the external gamma radiation absorbed dose rate (D) and effective dose rate (EDR)
calculated on the basis Equation (1), (2), (3) ,(4), respectively.

Table 3. Radium equivalent activity (Ra.), external radiation hazard index (Hex), the external
gamma radiation absorbed dose rate (D) and effective dose rate (EDR) of alkali-activated wood

and fly ash
Samples Rae (Ba/kg ) He: (Balkg ) D (nGy/h) EDR (mSviy)
AAM4 201,55 0,544 92,6 0,454
AAM6 212,75 0,575 98,1 0,481
AAM12 149,35 0,403 68,6 0,337
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Structural characterization of AAMs

XRD analysis
Figure 1 shows the diffractogram of alkali-activated materials.

Q Q-quartz
A-albite
C-calcite

Intensities (a.u.)

20 (°)

Figure 1. XRD diffractogram of alkali-activated materials: a) AAM4, b) AAM6 and c) AAM12

DRIFT analysis
Diffused reflectance infrared Fourier transform spectroscopy was shown on the Figure 2.
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Figure 2. DRIFT spectrum of alkali-activated materials: a) AAM4, b) AAM6 and c) AAM12
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Discusion

Chemical analysis of WA showed that the highest content of CaO, and K,O, while the
percentages of Al,O3 and SiO, are quite small and approximately the same, about of 4%. The
content of Al,Oj3 is twice time lower than percent of SiO, for the fly ash originated during
combustion process of coal in thermal power plant and their values are 55.9 % and 27.36 %,
respectively. The content of CaO presented in fly ash is 3.69 %. The presence of the
mentioned oxides is significant from the aspect of the alkaline activation process, that is, the
polymerization that occurs during alkali activation.

Avrtificial radionuclide '¥'Cs (Table 2) was detected in low concentration in all AAM
samples. Decrease of specific activity was detected for 40K, 232Th, and 226Ra obtained for
all AAM samples related to values of specific activity was detected for 40K, 232Th, and
2°Ra of FA investigated by Nenadovi¢ et al, 2021 [15]. Table 3 presents the total values of
the Raeq, Hex, D, and annual effective dose EDR originated from AAMSs. The smalest values
of calculated parameters were mainly observed for AAM12 sample. The value of external
radiation hazard index -Hex must be less than unity to keep the radiation hazard insignificant,
i. e., to keep the radium equivalent activity and annual dose under the permissible limits of
370 Bgkg * and 1 mSv, respectively [15].

The mineralogical composition of the present phases was determined by X-ray analysis
(Fig 1). The obtained data confirmed the presence of some main crystal phases. In the
diffractogram of all three samples, the presence of an amorphous phase, which characterizes
some higher background on the diffractogram in the range of 15-35° 26, was noticeable, and
the presence of dominanted crystalline phase of quartz—SiO; in all sample detected.
Crystalline phase calcite -CaCO3z was observed in AAM4 and AAMG, followed by smaller
amounts of albite, while quartz and albite presented in AAM12.

The DRIFT spectra all of AAMs are very similar. The presence of two bands in the range of
OH-group vibrations was noted in the DRIFT spectrum. The band at ~3700 cm* was derived
from the regularly distributed group OH in the structure. The wide band ~3450 cm™ was
related to a randomly placed hydroxyl group in the structure. Vibrations associated with
symmetric and asymmetric stretches of C-H in the methyl and methylene groups, present in
the spectrum were found at wavelengths 2922 cm™* and 2854 cm ™ [16, 17], respectively. The
characteristic stretching asymmetric vibrations C=0O and carbonate vibrations at 1465 cm*
were expected due to presence of CaO in wood ash (Table 1) and the possibility of carbon
dioxide formation in highly alkaline wood and fly ash [18]. The peak at 624 cm™ assignable
to Mg—O- or K—O bonds were observed in alakli-activated material. A vibration at 449 cm™*
indicated Si-O bonds, while vibrations at 1025 cm™* were the main characteristic of the
alkali-activated materials which represented the Al-O and Si—O bonds [19].

Conclusion

On the basis of the obtained results, it can be concluded that fly and wood ash are suitable for
obtaining alkali-activated materials with satisfactory radiological and structural
characteristics. The calculated maximum Raeq of all AAMs, lower than the recommended
maximum and investigated materials do not cause a significant radiation hazard. The main
structural characteristic of the AAM is observed at 1025 cm ™, which represents the Al-O and
stretching Si—O bonds, and the Si-O-Al polymeric framework. XRD analysis showed that
AAMs consists predominantly of phase of quartz, calcite and albite.
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SAZETAK

Nepravilno skladistenje leteCeg pepela kao industrijskog otpada je uzrok problema
kontaminacije zemljiSta. Ovaj otpad ili nusproizvodi imaju potencijal da se koriste kao
sekundarne sirovine u gradevinarstvu, promovisSu¢i koncept kruzne ekonomije kako bi se
izbegla kontaminaciju zemljista. U ovom radu procenjuje se radioloski uticaj na Zivotnu
sredinu kada se otpad koji sadrzi poviSene nivoe prirodnih radionuklida kao §to su lete¢i pepeo
I drveni pepeo pretvara u "zelene cemente” kao §to su geopolimeri ili alkalno aktivirani
materijali (AAM). Alkalno-aktivirani materijali nastali su reakcijom alkalne aktivacije
drvenog 1 elektrofilterskog pepela, kao ¢vrstih prekursora, i1 rastvora alkalnog aktivatora,
natrijum hidroksida i natrijum silikata. Kori$¢ene su tri razli¢ite koncentracije ratvora alkalnog
aktivatora. Odredivanje sadrzaja radionuklida uradeno je spektrometrijom gama zraka. Jacina
apsorbovane doze bila je 68,6-98,1 nGy/h, a Hex (Ba/kg ) za alkalno aktivirane materijale
AAM4, AAM6 i AAM12 je bio 0,544 Bag/kg, 0,575 Bag/kg i 0,403 Bag/kg, respektivno.
Rezultati merenja koncentracije aktivnosti u alkalno aktiviranim materijalima ukazuju na
potencijal njihove bezbedne primene u gradevinskim konstrukcijama. Alkalno aktivirani
materijali su ispitani i u pogledu nekih strukturnih karakteristika.
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SAZETAK

U radu je razmatran potencijalni odnos izmedu dobijenih rezultata za koncentraciju tricijuma u
ki$nici i rekama, Savi i Dunavu, u Beogradu. Uzorkovanja su vrSena svakog meseca tokom
2021. godine. Svi uzorci su koncentrisani primenom metode sa elektrolitickim obogacenjem,
dok je za detekciju tricijuma koriS¢en tecni scintilacioni spektrometar. Dobijeni rezultati
koriS¢eni su za izraCunavanje koli€ine tricijuma deponovane po m? povrsine, kao i prose¢nog
toka tricijuma u rekama na osnovu protoka vode. Dobijena distribucija tricijuma tumacena je u
skladu sa meteoroloskim i hidrolo§kim parametrima.

Uvod

Tricijum, radioaktivni izotop vodonika, sa vremenom poluraspada od 12,32 godine [1],
prirodno nastaje u reakciji neutrona iz kosmickog zracenja sa molekulima azota u gornjim
slojevima atmosfere. Vestacki stvoren tricijum nastao je prilikom nuklearnih proba u periodu
1945-1980. Nuklearne probe dovele su do ispustanja tricijuma u atmosferu u obliku tritiranog
vodonika HT i metil tricijumskog gasa CH3T, pri ¢emu dolazi do brze oksidacije i pretvaranja u
tritiranu vodu (HTO) [2]. Ovo ispustanje u atmosferu dovelo je do sto puta vecih
koncentracija tricijuma u padavinama u odnosu na prirodni nivo [3]. lzotopski sastav
padavina prati se viSe od 50 godina Sirom sveta kroz globalnu mrezu izotopa u padavinama
(GNIP - Global Network of Isotopes in Precipitation), oformljenu od strane Medunarodne
agencije za atomsku energiju (IAEA - International Atomic Energy Agency) i Svetske
Meteoroloske Organizacije (WMO - World Meteorological Organization), kao i pojedina¢nih
institucija. Globalna mreza izotopa u rekama (GNIR - Global Network of Isotopes in Rivers)
pokrenuta je u periodu 2002-2005. kao deo Programa za vodene resurse IAEA u okviru pilot
projekta. Fokusirana je na stabilne izotope i sadrzaj tricijuma u razli¢itim slivovima svetskih
reka. Cilj GNIR programa je prikupljanje i Sirenje vremenskih serija o podacima za izotopske
sastave svetskih reka, kao i1 diseminacija ka Sirokim naucnim disciplinama, ukljucujuci
hidrologiju, meteorologiju i klimatologiju, okeanografiju, limnologiju i vodenu ekologiju [4].

Cilj ovog rada je razmatranje potencijalnog odnosa izmedu dobijenih rezultata za
koncentraciju tricijuma u padavinama i u rekama, Savi i Dunavu, kao i da se na osnovu
meteoroloskih i hidroloskih parametara proceni koli¢ina deponovanog tricijuma i njegov
prosecan tok u rekama. Podaci koji se dobijaju za meseCne uzorke bitni su u cilju
identifikacije potencijalnih izvora kontaminacije. PoviSeni nivoi tricijuma mogu ukazati na
prisustvo drugih vestackih radionuklida [5].

Eksperimentalni deo

U cilju analize sadrzaja tricijuma u kiSnici 1 u rekama, tokom 2021. kiSnica je uzorkovana na
meteoroloskoj stanici Zeleno brdo (ZB) u Beogradu, dok su povrsinske vode Save i Dunava
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uzorkovane na Novom Beogradu i u Zemunu (Slika 1). Analiza se radi u kompozitnim
mesecnim uzorcima. Priprema uzoraka ukljucuje preliminarnu destilaciju, elektroliticko
obogacenje i1 sekundarnu destilaciju. Zajedno sa uzorcima u sistemu za elektrolizu obogacéuje
se i standard tricijjuma poznate aktivnosti u cilju racunanja faktora obogacenja. Nakon
sekundarne destilacije uzorci se mesaju sa scintilacionim koktelom Ultima Gold LLT u
zapreminskom odnosu 8:12 ml u polietilenskim bocicama zapremine 20 ml. Za merenje
sadrzaja tricijuma u uzorcima koristi se tecni scintilacioni spektrometar Ultra Low Level
Liquid Scintillation Spectrometer Quantulus 1220. Za merenje fona koristi se mrtva voda [6].
Efikasnost detekcije odreduje se pomocu standardnog referentnog rastvora tricijuma (Czech
Metrology Institute) i iznosila je 26,6 %. Prozor za merenje tricijuma podesSen je izmedu 1. i
250. kanala. Vreme merenja uzoraka je 18000 s. Svi rezultati merenja prikazuju se sa
mernom nesigurno$éu, koja je izrazena kao proSirena merna nesigurnost za faktor k = 2, koji
za normalnu raspodelu odgovara nivou poverenja od 95 %.

Slika 1: Uzorkovanje KiSnice i povrSinske vode

Rezultati i diskusija

U cilju proucavanja odnosa izmedu koncentracije tricijuma u kiSnici sa referentne
meteoroloske stanice Zeleno brdo i u rekama, Savi i Dunavu, na Slici 2 prikazane su mese¢ne
koncentracije tricijuma u padavinama i povrSinskim vodama tokom 2021.godine.
Koncentracija tricijuma u kisnici bila je u opsegu od 0,98 + 0,23 Bg/l (novembar) do
5,59 + 0,47 Bqg/l (avgust). Tokom prole¢nih i letnjih meseci, dobijene koncentracije u ki$nici
su znatno vise u odnosu na koncentraciju tricijuma u povrsinskoj vodi, te je izrazen sezonski
efekat. Tokom proleénih meseci dolazi do povecane koncentracije tricijuma u troposferi na
severnoj hemisferi. Ovaj mehanizam se objasnjava razmenom troposferskih i stratosferskih
vazdu$nih masa koja se javlja pretezno tokom kasne zime i proleca [7]. Dobijene vrednosti
tricijuma u kisnici ukazuju na normalne sezonske varijacije, $to je posledica stratosferskog
porekla ovog radionuklida. Na severnoj hemisferi gde su koncentracije tricijuma u
padavinama bile najve¢e usled atmosferskih nuklearnih proba, danas se zapaza trend
opadanja. Slican trend je primecen i na juznoj hemisferi [2].

U uzorcima povrSinske vode Save, koncentracija tricijuma je bila u opsegu od
1,05 + 0,25 Bg/l (mart) do 2,00 + 0,30 Bqg/l (septembar), dok su vrednosti za Dunav bile u
opsegu od 1,34 +0,26 B/l (decembar) do 4,27 + 0,41 Bg/l (avgust). Razli¢iti procesi, kao $to
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Su procesi mesanja koji postoje u jezerima, rezervoarima i podzemnim vodama, dovode do
niske sezonske izotopske amplitude, Sto je evidentno za Savu, dok Dunav ima pik tokom
letnjih meseci [2,4].
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Slika 2: Mese¢ne koncentracije tricijuma u padavinama i povrSinskim vodama tokom 2021.
godine

Za ispitivani period, odnos koncentracija tricijuma u ki$nici i u Savi i Dunavu je blizu 1, §to
ukazuje da nije doslo do nekog lokalnog ispustanja [8].

Koris¢enjem meteoroloskih podataka za Beograd (meteoroloska stanica Opservatorija [9]) za
koli¢inu padavina, moZe se proceniti depozicija tricijuma na Zemljinu povrSinu uzimajuci u
obzir dobigene vrednosti tricijuma u kisnici (Slika 3). Depozicija se kretala u opsegu od
17,3 Bg/m? (septembar) do 350,3 Bg/m? (decembar). Vrednost prose¢nih tokova tricijuma u
rekama [2,8] za 2021. godinu procenjena je na 0,0647 PBqg/god i 0,157 PBg/god za Savu i
Dunav, redom, kori§¢enjem srednjih godi$njih protoka za Savu (1450 m/s u Sremskoj
Mitrovici (139,2 km od ui¢a Save u Dunav)) i 2550 m*/s za Dunav (Novi Sad, 1255 km od
usca Save u Dunav)) [10] i srednjih godi$njih vrednosti koncentracije tricijuma u ispitivanim
rekama.
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Slika 3: Koli¢ina padavina na meteoroloskoj stanici Opservatorija (Beograd) i depozicija
tricijuma tokom 2021. godine

Zakljucéak

Analiza sadrzaja tricijuma u mese¢nim uzorcima kisnice i reka Save i Dunava u Beogradu
tokom 2021. godine, pokazuje medusobni odnos blizu 1, §to dovodi do zakljucka da nema
lokalnog ispustanja ovog radioizotopa. Dobijene koncentracije tricijuma u kiSnici na lokaciji
Zeleno brdo u Beogradu, pokazuju njegovo stratosfersko poreklo sa izraZzenim maksimumom
tokom prole¢nih 1 letnjih meseci. Na osnovu izmerenih koncentracija tricijuma u padavinama
1 koli¢ine padavina, procenjena je depozicija tricijuma, ¢ija je maksimalna vrednost iznosila
350,3 Bg/m®. Pored toga, korii¢enjem hidroloskih podataka za proseGan protok Save i
Dunava i izmerenih koncentracija tricijuma u ovim povr$inskim vodama, procenjena je
vrednost prose¢nog toka tricijuma, ¢ija je maksimalna vrednost iznosila 0,157 PBg/god.
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ABSTRACT

The potential relationship between the obtained results for the tritium concentration in
precipitation and in the Sava and Danube River in Belgrade was analyzed. Sampling was done
during 2021. All samples were concentrated using the method with electrolytic enrichment,
while a liquid scintillation spectrometer was used for tritium detection. The obtained results
were used to calculate the amount of tritium deposited per m? of surface as well as to estimate
the average flow of tritium in rivers based on river water flow. The obtained distribution of
tritium was interpreted in accordance with meteorological and hydrological parameters.
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SAZETAK

Sprovedeno istrazivanje je usmereno na analizu trenda promene ukupne alfa i ukupne beta
aktivnosti u poljoprivrednom zemljistu i usevima viSegodi$njeg oglednog polja. Analiza je
uradena primenom akreditovane metode za odredivanje ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti u
¢vrstim matriksima. Merenja su obavljena u Laboratoriji za zastitu od zracenja i zastitu zivotne
sredine Instituta za nuklearne nauke “Vin¢a” na niskofonskom gasnom proporcionalnom
brojacu Thermo Eberline FHT 770T. Izmerene vrednosti ukupne alfa aktivnosti variraju od
158 Bg/kg do 324 Bg/kg i ukupne beta aktivnosti od 600 Bg/kg do 1324 Bg/kg za uzorke
zemljista. Za uzorke biljnih kultura vrednosti ukupne alfa aktivnosti su u intervalu od 5 Bg/kg
do 167 Bg/kg suve materije, dok su vrednosti ukupne beta aktivnosti u intervalu od 180 Bq/kg
do 584 Bg/kg suve materije. Rezultati istrazivanja su znacajni, jer daju osnovne radioloske
informacije od vitalnog znacaja za ispitivano podrucje. Ovo je prvi pokuSaj generisanja
osnovnih podataka o radijacionom optere¢enju zemljista i biljnih kultura poljoprivrednog
ekosistema alfa i beta emiterima, koji su odredeni skrining metodom za monitoring zivotnog
okruzenja.

Uvod

Prirodni radionuklidi su prisutni u svim aspektima zivotne sredine, a mnogi datiraju jo§ od
vremena pre nastanka Suncevog sistema. Prirodna radioaktivnost je najznacajniji izvor
jonizujuceg zraCenja u zivotnoj sredini, kako u pogledu ukupnog ozraivanja stanovniStva,
tako i u pogledu visokih lokalnih doza zracenja [1]. Pored prirodne radioaktivnosti, primena
nuklearne energije u mirnodopske svrhe je dovela do svojevrsne tehnoloske revolucije, ali i
povecanog rizika kontaminacije Zivotne sredine antropogenim  (proizvedenim)
radionuklidima. Antropogeni radionuklidi se oslobadaju u Zivotnu sredinu usled testiranja i
primene nuklearnog oruzja, kao i u mirnodopskim akcidentima ili havarijama nuklearnih
postrojenja, §to predstavlja ozbiljan i globalni problem [1].

ZemljiSte kao nezaobilazna karika u lancu ishrane sadrZi alfa 1 beta emitere koji poticu iz
prirodnih nizova uranijuma, torijuma i aktinijuma, kao i “°K i proizvedene izotope, *Sr i
37Cs. Ukupna alfa aktivnost ukljucuje aktivnost svih alfa emitera, bez Rn, dok ukupna beta
aktivnost obuhvata sve beta emitere, izuzev *H [2]. Resorpcijom iz zemljista putem
korenovog sistema, radionuklidi se metabolicki mogu ugraditi u biljne vrste. Usvajanje i
akumulacija dugozivecih radionuklida: 22U, 22Th, “K, ®sr i **Cs od strane vegetacije je
slozen proces, koji pored osobina zemljista, morfolosko-fizioloskih karakteristika biljne vrste
i mikroklimatskih uslova, zavisi i od puta kontaminacije [3,4]. Postoje dva mehanizma
interakcije vegetacije sa radionuklidima, a to su: direktna apsorpcija preko nadzemnog dela
biljke iz vazduha i padavina, i indirektna apsorpcija iz zemljista putem korenovog sistema
biljke [3]. Kontaminacija prvim modusom je dominantna u trenutku i neposredno nakon
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nuklearnih i drugih akcidenata koji dovode do porasta koncentracije antropogenih radionuklida u
atmosferi, dok nakon izvesnog vremena, kada koncentracija radionuklida opadne, dominira drugi
modus [5]. Putevi kontaminacije i usvajanje radionuklida od strane vegetacije, prikazani su na
Slici 1.

/I Izvori radionuklida }\
Testiranje  Proizvodnja ‘

nuklearnog nuklearne
oruzja energije

Lokalno,
eksperimentalna
mesta

Folijarno ’

NS> Zemljiste -

zona korena J

Sirom sveta, ili
velikih
geografskih
razmera

Slika 1: Putevi kontaminacije i usvajanje radionuklida od strane vegetacije [3]

Ispitivanje radioaktivnosti u Zivotnoj sredini je neophodno sprovoditi radi procene izlozenosti
stanovniStva jonizujuem zracenju. Sadrzaj radionuklida u uzorcima iz Zivotne sredine se
odreduje koriste¢i metode: odredivanja ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti,
gamaspektrometrije, radiohemijsko-analiticke, i druge. Metoda odredivanja ukupne alfa i
ukupne beta aktivnosti se pokazala korisnom kao skrining metoda za brzu procenu nivoa
kontaminacije radionuklidima. Sprovedeno istrazivanje je obuhvatilo analizu ukupne alfa i
ukupne beta aktivnosti u poljoprivrednom ekosistemu, jer je proizvodnja zdrave i bezbedne
hrane jedan od najvaZnijih izazova s kojim se suoCava moderna poljoprivreda, uz
istovremeno smanjenje negativnih uticaja poljoprivrede na zivotnu sredinu. Ovi uticaji
ukljucuju zagadenje svih medijuma Zivotne sredine, §to je naroCito izazvano prekomernom
upotrebom mineralnih dubriva koja sadrze odgovarajucu koli¢inu radionuklida.

Eksperimentalni deo

Istrazivanje obuhvata lokalitet oglednog polja Radmilovac u Beogradu (Republika Srbija).
Uzorkovanje obradivog zemljista i useva je izvrSeno u periodu od 2013. do 2015. godine, i to:
zemljiSte dva puta godiSnje u prolece/leto 1 jesen, dok su usevi uzorkovani jednom godiSnje u
sezoni prolece/leto, zavisno od vrste useva i u fazi pune zrelosti. Zemljiste mase oko 2,5 kg je
uzorkovano u dva sloja na dubini (0-15)cm i (15-30) cm, pomoc¢u aSova i sonde od
nerdajuceg Celika. Uzorci biljnog materijala su uzorkovani u celini, mase oko 2 kg. Na
lokalitetu uzorkovanja, uzorci su spakovani u kese za uzorkovanje i adekvatno obeleZeni,
nakon ¢ega su transportovani do laboratorije.

Priprema uzoraka zemljista ukljucuje: uklanjanje mehanickih necistoca 1 sitnjenje prstima,
susenje u susnici na 105 °C tokom 24 h, mehani¢ko usitnjavanje u mlinu za mlevenje
uzoraka, zatim 1 u avanu sa tukom 1 na kraju prosejavanje kroz sito od nerdajuceg cCelika
(veli¢ine pora 250 pm), ¢ime su uzorci homogenizovani do praha. Priprema uzoraka biljnog
materijala ukljuCuje: odstranjivanje ostataka zemljiSta iz korenovog sistema pod mlazom
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tekuce vode posle Cega se vrsi ispiranje destilovanom vodom, seckanje biljne mase na sitnije
delove, susenje na vazduhu i1 sobnoj temperaturi minimalno tri nedelje, mineralizaciju u
laboratorijskoj pe¢i za zarenje na 450 °C tokom 24 h metodom suvog spaljivanja i
homogenizaciju mineralnog ostatka.

Analiza uzoraka se vrSi primenom MARLAP akreditovane metode za odredivanje ukupne
alfa 1 ukupne beta aktivnosti u ¢vrstim matriksima [6]. Za analizu ukupne alfa 1 ukupne beta
aktivnosti koristi se oko 130 mg uzorka zemljista ili biljnog materijala, pripremljenih na
prethodno opisani nac¢in. Uzorci se fiksiraju i mere u planSetama od nerdajuceg celika,
precnika 59 mm, na niskofonskom gasnom proporcionalnom broja¢u Thermo Eberline
FHT 770T. Vreme merenja uzoraka je 14400 s u tri serije merenja. Efikasnost niskofonskog
gasnog proporcionalnog brojaca za merenje ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti je odredena
upotrebom tackastih kalibracionih izvora **Am i “Sr, koji su nabavljeni od Ceskog
metroloskog instituta iz Praga, 1 iznose 27 % 1 32 %, redom. Tac¢nost i reproduktivnost
mernog uredaja (provera efikasnosti detekcije) se verifikuju jednom nedeljno, pomocu
navedenih kalibracionih izvora i sastavni su deo procedure kontrole kvaliteta.

Ukupna alfa i ukupna beta aktivnost (A,s) izrazene u Bg/kg se izracunavaju pomocu izraza

2):

A (R_Ro)

1) 4 om

gde je: R - alfa ili beta odbroj za mereni uzorak (1/s), R, - alfa ili beta odbroj za pozadinsko
zraCenje (1/s), ¢ - efikasnost mernog uredaja za merenje alfa ili beta efikasnosti, m - masa
uzorka (kg).

Rezultati i diskusija

Na Slici 2 su prikazani rezultati odredivanja ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti za dva
profila orani¢nog horizonta zemljista tipa izluZeni ¢ernozem u periodu od 2013. do 2015.
godine. Istrazivanje ukljuuje dva poljoprivredna sistema: sistem organske poljoprivrede
(lokacije R1-R3), koji se bazira na visokom postovanju ekoloskih principa i sistem odrzive
poljoprivrede (lokacije R4-R6), koji predstavlja noviji sistem poljoprivredne proizvodnje
uveden zbog ocuvanja zivotne sredine kroz favorizovanje ocuvanja biodiverziteta [7]. U
okviru sistema organske poljoprivrede zastupljene su dve varijante dubrenja: folijarna
primena te¢nog mikrobioloskog dubriva u prole¢e (R1), zatim primena ¢vrstog prirodnog
organskog dubriva u jesen (R2) i treCa kontrolna varijanta bez dubrenja (R3). U okviru
sistema odrzive poljoprivrede, pored osnovnog dubrenja u jesen primenom 300 kg/ha NPK
dubriva (15:15:15), obavljena je 1 dopunska prihrana azotom u prolece, i to u dva nivoa: visi
sa 120 kg/ha N (R4) i racionalni sa 60 kg/ha N (R5); pored ovoga postojala je i kontrolna
varijanta bez aplikacije azota (R6).

Srednje vrednosti ukupne alfa aktivnosti za profile orani¢nog horizonta (0-15)cm i
(15-30) cm u sistemu organske poljoprivrede iznose (264 + 98) Ba/kg i (237 £ 92) Bg/kg,
redom, dok u sistemu odrzive poljoprivrede iznose (246 + 94) Bg/kg i (235 + 91) Bg/kg za
profile (0-15) cm i (15-30) cm, redom. Iz navedenog se vidi da su srednje vrednosti ukupne
alfa aktivnosti za oba profila orani¢nog horizonta nize u sistemu odrzive poljoprivrede.

Srednje vrednosti ukupne beta aktivnosti za profile orani¢nog horizonta (0-15)cm i
(15-30) cm u sistemu organske poljoprivrede su jednake i iznose (952 = 162) Bg/kg, dok u
sistemu odrzive poljoprivrede iznose (916 + 159) Bg/kg i (949 + 162) Bg/kg za profile
(0-15) cm i (15-30) cm, redom. Ukoliko se posmatraju srednje vrednosti ukupne beta
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aktivnosti po profilima orani¢nog horizonta, varijanti poljoprivrednog sistema i godinama
ispitivanja, zaklju€uje se da ove vrednosti opadaju sa godinama ispitivanja, dok za ukupnu
alfa aktivnost to nije slucaj.

Ukupna alfa aktivnost Ukupna alfa aktivnost
450 450
400 ——0-15cm (prolece 2013.) 400 ——15-30cm (prolece 2013}
350 \\ ——0-15cm (jesen 2013.) 350 ———15-30cm (jesen 2013.)
9 3n9 x W A — ——0-15cm (leto 2014 W oagp N - ——15-30cm [leto 2014
S e
g 250 _W =——0-15cm (jesen 2014.) g 250 =—15-30cm (jesen 2014.)
200 \\,/___‘__-_________ =———0-15 cm (prolece 2015.) 200 1 5-30 cm (prolece 2015.)
150 ——0-15cm (jesen 2015.) 150 ——15-30cm (jesen 2015.)
100 T T T T T 1 100 T T T T T
RL R2 R3 R4 RS RE R1 R2 R3 Rd RS RE
Oznaka lokacije Oznaka lokacije
Ukupna betaaktivnost Ukupna beta aktivnost
1400 1400
1300 /A\ ——0-15cm |prolece 2013.) 1300 ——15-30cm (prolece 2013 )
1200 A\ ——0-15cm (jesen 2013.) 1200 ™ ——15-30cm (jesen 2013.)
1100 - 1100 —7%—
o ——0-15cm (leto 2014 ) o ——15-30cm (leto 2014.)
= 1000 = 1000
= 900 ——0-15cm (jesen 2014.) = s00 ——15-30cm (jesen 2014.)
800 ——0-15 cm (prolece 2015.) 800 - ——15-30cm [prolece 2015 )
700 | 700 +
500 ——0-15cm (jesen 2015.) 500 ——15-30cm (jesen 2015.)
500 T T 500 T T T T T
RL R2 R3 R4 RS RE Rl R2 R3 R4 RS RE
Oznaka lokacije Oznaka lokacije

Slika 2: Ukupna alfa i ukupna beta aktivnost za dva profila orani¢nog horizonta zemljista

Na Slici 3 su prikazani rezultati odredivanja ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti u usevima
ispitivanog dvopoljnog plodoreda sa vremenskom smenom za obe tehnologije gajenja:
pSenica u 2013. 1 2015. godini, a kukuruz u 2014. godini. Svi rezultati su izrazeni kao Bq/kg

suve materije.

Ukupna alfa aktivnost [Ba/kg]

= Karen pienice 2013
——— Ostatak péenice 2013.
——Koren pienice 2015.

—— Ostatak pienice 2015.

Ukupna beta aktivnost [Bq/kel

R1

R6

= Koren pienice 2013
—— Ostatak pienice 2013.
—— Koren pienice 2015.
—— Ostatak pienice 2015.
RS

L Ukupna alfa aktivnost [Bq/kg]

——Koren kukuruza 2014,

Stablo kukuruza 2014.
——Listkukuruza 2014.
—— Plod kukuruza 2014

* Ukupna beta aktivnost [Bq/kg]

—— Koren kukuruza 2014.

Stablo kukuruza 2014.
—— Listkukuruza 2014,
—— Plod kukuruza 2014

Slika 3: Ukupna alfa i ukupna beta aktivnost u usevima ispitivanog oglednog polja
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Srednje vrednosti ukupne alfa aktivnosti u pSenici iz sistema organske poljoprivrede iznose
(80 £ 24) Bg/kg za koren i (41 + 8) Bg/kg za ostatak (stablo, list, zrno), dok u sistemu odrzive
poljoprivrede iznose (92 + 28) Bg/kg za koren i (52 + 7) Bg/kg za ostatak (stablo, list, zrno).
Srednje vrednosti ukupne beta aktivnosti u psenici iz sistema organske poljoprivrede iznose
(324 + 42) Bag/kg za koren i (265 + 21) Bg/kg za ostatak (stablo, list, zrno), dok u sistemu
odrzive poljoprivrede iznose (434 £ 56) Bg/kg za koren i (293 £ 21) Bg/kg za ostatak (stablo,
list, zrno). Iz navedenog se vidi da su srednje vrednosti ukupne alfa aktivnosti, kao i ukupne
beta aktivnosti u psenici, nize u sistemu organske poljoprivrede. U organskom sistemu je
gajena alternativna vrsta ozime pSenice Triticum durum (sorta Durumko), koja je namenjena
isklju¢ivo za pravljenje testenina, dok je u odrzivom sistemu gajena obi¢na meka pSenica
Triticum aestivum vulgare (srednje rana sorta Rapsodija), koja spada u sorte namenjene za
ljudsku ishranu (hlebna pSenica) [5]. Izmerene vrednosti ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti
u pSenici ukazuju na to da se najveci deo aktivnosti zadrzava u korenu biljke, kao i da sorta
Durumko apsorbuje manje alfa i beta emitera od sorte Rapsodija.

Srednje vrednosti ukupne alfa aktivnosti u kukuruzu iz sistema organske poljoprivrede iznose
(50 + 15) Bg/kg za koren, (9 = 3) Bg/kg za stablo, (37 + 12) Bg/kg za list i (7 = 2) Bg/kg za
plod, dok u sistemu odrzive poljoprivrede iznose (51 + 16) Bg/kg za koren, (13 + 4) Bg/kg za
stablo, (32 + 11) Bg/kg za list i (6 £ 2) Bg/kg za plod. Srednje vrednosti ukupne beta
aktivnosti u kukuruzu iz sistema organske poljoprivrede iznose (551 + 75) Bg/kg za koren,
(250 + 17) Ba/kg za stablo, (439 = 36) Bg/kg za list i (226 + 14) Bg/kg za plod, dok u
sistemu odrzive poljoprivrede iznose (485 + 69) Bg/kg za koren, (332 £ 25) Bg/kg za stablo,
(479 + 44) Bg/kg za list i (205 + 13) Bg/kg za plod. U navedenim poljoprivrednim sistemima
gajen je hibrid kukuruza (Zea mays L.) ZP SC 677, srednje kasni hibrid najvise zastupljen u
predelima do 200 m nadmorske visine, sa visokim prinosom i sadrzajem skroba [8]. Izmerene
vrednosti ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti u kukuruzu ukazuju na to da se najveci deo
aktivnosti zadrzava u vegetativnim organima biljke sa preraspodelom: koren > list > stablo.
Najnize vrednosti ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti su detektovane u plodu, kao
generativnom organu kukuruza.

Zakljucak

Fokus istrazivanja prikazanih u ovom radu je bio na detekciji ukupne alfa i ukupne beta
aktivnosti pomocu skrining metode za monitoring Zivotnog okruzenja, kao i generisanju
informacija o radijacionom optereéenju obradivog zemljista i biljnih kultura u dve
tehnologije gajenja useva zasnovane na dvopoljnoj smeni u plodoredu oglednog polja
Radmilovac u Beogradu.

Analiza trenda promene ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti u poljoprivrednom zemljistu
visegodisnjih oglednih parcela je ukazala na to da ukoliko se posmatraju srednje vrednosti
ukupne beta aktivnosti po profilima orani¢nog horizonta, varijanti poljoprivrednog sistema 1
godinama ispitivanja, zakljucuje se da ove vrednosti opadaju sa godinama ispitivanja, dok za
ukupnu alfa aktivnost to nije sluc¢aj. Rezultati ispitivanja su pokazali i da su srednje vrednosti
ukupne alfa aktivnosti za oba profila orani¢nog horizonta niZze u sistemu odrZive
poljoprivrede.

Izmerene vrednosti ukupne alfa i ukupne beta aktivnosti u pSenici ukazuju na to da se najveci
deo aktivnosti zadrZzava u korenu biljke, kao 1 da alternativna vrsta ozime pSenice apsorbuje
manje alfa i beta emitera od obi¢ne meke pSenice. Izmerene vrednosti ukupne alfa i ukupne
beta aktivnosti u kukuruzu ukazuju na to da se najveci deo aktivnosti zadrZava u vegetativnim
organima biljke sa preraspodelom: koren > list > stablo, dok su najnize vrednosti detektovane
u plodu, kao generativnom organu biljke. Analiza rezultata akumulacije ukupne alfa i ukupne
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beta aktivnosti u psenici i kukuruzu, bilo da je u pitanju adsorpcija iz vazduha ili iz zemljista,
je pokazala da se ispitane ratarske kulture mogu koristiti kao indikatori radioloskog zagadenja
u poljoprivrednom ekosistemu/zivotnoj sredini.

U pogledu uticaja vrste/nivoa prihrane/dubrenja na ukupnu alfa i ukupnu beta aktivnost u
ispitanom obradivom zemljiStu/usevima, ne moze se zakljuciti ima li i u kojoj meri dubrenje
uticaja na sadrzaj alfa ili beta emitera u ispitanim medijumima, jer ne postoji uniformna
raspodela aktivnosti u odnosu na vrstu/nivo apliciranog dubriva.

U dostupnoj literaturi nisu pronadeni podaci o slicnim istrazivanjima, tako da nije bilo
moguce izvrsiti poredenje sa drugim studijama.

Zahvalnica

Istrazivanje je finansijski podrzano od strane Ministarstva za nauku, tehnoloski razvoj i
inovacije Republike Srbije (evidencioni broj Aneksa ugovora: 451-03-47/2023-01/200017).
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ABSTRACT

The conducted research is focused on the analysis of the trend of changes in gross alpha and
gross beta activity in agricultural soil and crops of perennial experimental fields. The analysis
was performed using an accredited method for determining gross alpha and gross beta activity
in solid matrix. The measurements were performed in the Radiation and Environmental
Protection Department in Vinc¢a Institute of nuclear Sciences on a low-level gas proportional
counter Thermo Eberline FHT 770T. The measured values of gross alpha activity varied from
158 Bg/kg to 324 Bg/kg, and from 600 Bg/kg to 1324 Bq/kg for the gross beta activity in soil
samples. For plant samples, values ranged from 5 Bg/kg to 167 Bg/kg of dry matter, and from
180 Bqg/kg to 584 Bq/kg of dry matter for gross alpha and gross beta activity, respectively. The
results of the research are significant, because they provide basic radiological information of
vital importance for the investigated area. This is the first attempt to generate data base on the
radiation load of soil and crops of the agricultural ecosystem with alpha and beta emitters,
which were determined by the screening method for environmental monitoring.
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SAZETAK

U povrsinskom zemljiStu su prisutni prirodni dugoziveéi radionuklidi: U-238, Th-232 i njihovi
potomci, K-40 i vestacki radionuklid Cs-137. Varijacije u koncentracijama ovih radionuklida u
povrsinskom zemljiStu zavise od mineraloSkog sastava tog zemljista, kao i njegovih hemijskih
i fizickih osobina, meteoroloskih uslova i drugih osobina. Povrsinsko zemljiste je najveci
radioaktivni izvor za biljke, $to moze dati znacajan doprinos dozi ingestuje za coveka tokom
godine. U ovom radu metodom gama spektrometrije analizirana je koncentracija aktivnosti
U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u uzorcima jezgra le$nika i okolnog zemljista od jednog
individualnog proizvodaéa u Sapcu, Srbija. Odredene su godisnje efektivne doze za odraslog
Goveka, a dobijene vrednosti su daleko ispod prose¢ne vrednosti od 290 pSv y™. Takode,
vrednosti transfer faktora (TF) za sve analizirane radionuklide, su manje od 1 $to ukazuje da u
jezgru leSnika nema prekomerne aktivne akumulacije radioaktivnosti iz zemljista.

Uvod

Radionuklidi prirodnog porekla su Siroko rasprostranjeni u hrani u razli¢itim koncentracijama
zbog neujednacenih pozadinskih nivoa radioaktivnosti, klime i poljoprivrednih uslova koji
preovladuju u odredenom podrucju. Izvori unutrasnjeg izlaganja zraenju u namirnicama
nastaju uglavnom gama zraCenjem od prirodnih radionuklida serije U-238 i Th-232, kao i
K-40 [1 — 3]. Takode u ekosistemima mnogo godina nakon nesreée u Cernobilu zaostala je
odredena koncentracija veStatkog radionuklida Cs-137 koji se takode moze na¢i u hrani u
tragovima [4].

U povrSinskom tlu, ovi radionuklidi postoje sa manjim ili veéim varijacijama njihovih
koncentracija aktivnosti [2, 5]. Varijacije u koncentracijama radionuklida na povrSinskom
zemljiStu uglavnom zavise od njegovog mineraloskog sastava, kao 1 njegovih hemijskih 1
fizickih osobina, meteoroloskih uslova i moguceg prenosa u dublje slojeve zemljista. U toku
kultivacije, dodavanjem veStackih dubriva 1 vode dolazi do promene nivoa njihove
koncentracije aktivnosti u povrSinskom zemljistu [1, 6]. Usevi su obi¢no direktno ili
indirektno kontaminirani prirodnim 1 veStackim radionuklidima. TaloZenje radionuklida na
nadzemne delove biljaka dovodi do direktne kontaminacije, dok je indirektna kontaminacija
posledica apsorpcije radionuklida iz zemljiSta od strane korenovog sistema biljaka [1, 5].

Dosada3nja istraZivanja pokazuju da je povrSinsko zemljiSte najveci izvor za kontaminaciju
biljkaka radionuklidima [1, 5]. Biljke imaju sposobnost da apsorbuju i prenose radionuklide
putem mineralnog unosa jer radionuklidi imaju hemijske i fizicke karakteristike koje su sli¢ne
mineralima koje biljke obi¢no koriste. Radionuklidi koji se nalaze u Zivotnoj sredini mogu se
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preneti u razli¢ite biljne vrste preko korenovog sistema ili preko nadzemnih delova biljaka
[1]. Na akumulaciju radionuklida iz zemljista u biljku putem korena uti¢u svojstva zemljista
kao $to su pH, sadrzaj glinenih mineralnih i organskih materija. Pored toga, postupci kao §to
su oranje, dubrenje 1 navodnjavanje za kultivaciju zemljista znacajno uti¢u na profil unosa i
distribucije radionuklida kroz korenje u biljkama [1, 7].

Opasnosti po zdravlje ¢oveka nastaju kada su radionuklidi prisutni u hrani, posebno kada udu
u ljudsko telo gutanjem [1, 8]. Unutrasnja izloZenost radionuklidima iz Zivotne sredine moze
imati Stetne zdravstvene efekte za Coveka. Unutras$nja izlaganja zracenju, Ra-226 i Ra-228 su
od posebnog znacaja jer su ovo dva najopasnija radionuklida po zdravlje ljudi. Emisija alfa
Cestica kao produkt raspada Ra-226 ga ¢ini kancerogenom, a dugoro¢na akumulacija Ra-226
usled ingestije tokom vremena i njegova ugradnja u koStanom tkivu je poznati uzrok raka
kostiju. Pri normalnim uslovima u zivotnoj sredini oko 90% Ra-226 ulazi u ljudsko telo
putem lanca ishrane [1, 9]. Ponasanje vestackog radionuklida Cs-137 je slicno kao kod K-40,
pa se lako prenosi kroz mnoga okruzenja [1].

Nevedeni radionuklidi se iz zemljista akumuliraju kroz korenje na jestivim delovima biljke i
kada se ovi jestivi delovi unesu u organizam ¢oveka varenjem doprinose ukupnoj unutrasnjoj
dozi zracenja. Da bi se ispitala radioloska bezbednost i pogodnost hrane za ljude, potrebno je
vrsiti pracenje radioaktivnosti u hrani koja se konzumira i koristiti pojedina¢ne doze od
svakog radiuonuklida za procenu ukupne godis$nje efektivne doze za ¢oveka [7]. U tu svrhu
su sprovedena istrazivanja u razli¢itim zemljama kako bi se definisala doza kojoj su ljudi
izlozeni u zavisnosti od konzumacije odredene namirnice [1, 3 — 5, 7]. Od ukupne prosecne
godisnje efektivne doze (2,4 mSv y™), 0,29 mSv y* govek unese ingestijom putem hrane i
vode, od Cega je procenjeno da radionuklidi serije U-238 i Th-232 doprinose sa 0,12 mSv y™,
a radionuklid K-40 sa 0,17 mSv y™* [2].

Cilj ovog rada je ispitivanje sadrzaja radioaktivnih elemenata (U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i
Cs-137) u uzorcima le$nika i okolnom zemljiStu i procena transfer faktora kako bi se odredio
nivo akumulacije radionuklida u ovom vocu iz zemljista. Takode, cilj je i procena
radijacionog rizika od konzumiranja ovog voca tokom godine u smislu godis$njih efektivnih
doza. U svetu postoji mali broj istrazivanja koncentracije radionuklida u le$niku, jedno od tih
je sprovedeno u Turskoj [4]. U Srbiji se sa 3218 hektara rodne povrSine pod lesnikom
godisnje proizvede oko 4200 tona ovog voca [10]. Ovaj rad predstavlja prvo istraZivanje
radioaktivnosti lesnika u Srbiji.

Materijal i metode

U ovom radu analizirani su uzorci jezgra lesnika sa privatnog gazdinstva u Sapcu, Zapadna
Srbija. Takode, alanizirani su i uzorci okolnog zemljista na dubini od 0-20 cm. Svi uzorci su
suseni 4 — 6 h na temperaturi od 105 °C do konstantne mase, a potom samleveni, nakon ¢ega
su upakovani u cilindri¢ne plasti¢ne posude dimenzija 6,7 cm u pre¢niku 1 6,2 cm visine, 1
zapecaceni voskom kako bi se sprecio izlazak radona iz posude. Svi pripremljeni uzorci su
mereni metodom gama spektrometrije kako bi se odredile koncentracije aktivnosti ispitivanih
radionuklida: U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137. Merenje je sprovedeno nakon mesec
dana od zatvaranja posude sa uzorkom, donosno po uspostavljanju sekularne radioaktivne
ravnoteze izmedu Ra-226 i Rn-222. Uzorci su analizirani IAEA TRS 295 metodom [8].
V/reme merenja uzoraka iznosilo je oko 70000 s. Masa pripremljenih uzoraka zemlje iznosila
je oko 200 g, a masa uzoraka jezgra lesnika iznosila je oko 90 g.

Koncentracije aktivnosti U-238 odredene su na osnovu gama linija njegovih potomaka:
Th-234 i Pa-234m na 63,3 keV i 1001,026 keV, respektivno. Na osnovu gama linija na
295,2 keV i 351,9 keV od Pb-214, zatim 609,3 keV i 1764,5 keV od Bi-214 odredene su
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koncentracije aktivnosti Ra-226. Na osnovu gama linija emitovanih na 238,6 keV od Pb-212,
583,2 keV od TI-208, 911,2 keV i 969,1 keV od Ac-228 odredene su koncentracije aktivnosti
Th-232. Koncentracija aktivnosti K-40 i Cs-137 je odredene su iz njihovih sopstvenih gama
linija na 1460,8 keV i 661,7 keV, respektivno [11].

Merenja su sprovedena koris¢enjem HPGe gama spektrometra proizvodaca Canberra,
rezolucije 1,9 keV, relativne efikasnosti 36%. KoriS¢enjem referentnog radioaktivnog
materijala homogeno distribuiranog u silikonskoj smoli zapremine 250 cm?® izvriena je
kalibracija detektora u cilindricnoj geometriji. Zastita oko detektora je izradena od olova
debljine 12 cm. Gama spektri su prikupljani i analizirani kori§¢enjem Canberra Genie 2000
softvera [11]. Pomoc¢u programa ANGLE izvrSena je korekcija na efekat samoapsorpcije, koji
nastaje usled matrica razlicitih gustina [12]. Merne nesigurnosti su date na nivou poverenja
od 95%.

Na osnovu izmerenih vrednosti radionuklida u leSniku 1 okolnom zemljistu odredene su
vrednosti transfer faktora (TF). Transfer faktor se moze definisati kao sposobnosti biljke da
preuzme ili akumulira radioaktivnost iz zemljista na kome je uzgajana. Transfer faktor je od
fundamentalnog znac€aja u proceni uticaja na zivotnu sredinu usled prisustva radioaktivnosti u
zemljiStu 1 usevima. Transfer faktor se moze predstaviti i kao odnos izmerene koncentracije
aktivnosti pojedina¢nog radionuklida u leSniku 1 izmerene koncentracije aktivnosti
pojedina¢nog radionuklida u okolnom zemljistu (najces¢e na dubini 0-20 cm) i mozZe se
izraCunati prema relaciji (1) [1, 3]:

Ajesnika (Bq kg™t
(1) TF = lesmka( q kg _3
Azemijista (Bakg™1)

Vrednosti transfer faktora se razlikuju od biljke do biljke i na njega uti¢u svojstva zemljista,
klimatski uslovi i svojstva radinuklida [5]. Raspodela radionuklida u razli¢itim delovima
biljke je razlicita i zavisi od hemijskih karakteristika i nekoliko parametara biljke i zemljista
[5, 13]. IAEA je objavila podatke o transfer faktorima za razli¢ite biljke u IAEA-TRS-472
[14]. Vrednosti transfer faktora ve¢i od jedinice podrazumevaju aktivnu bioakumulaciju
radioaktivnosti [1].

Tabela 1: Dozni konverzioni faktor koncentracije aktivnosti (Dg) za ingestiju [15].

Radionuklid D¢ (Sv BqgY)
U-238 4,4E-8
Ra-226 2,8E-7
Th-232 2,2E-7

K-40 6,2E-9
Cs-137 1,3E-8

Ako su poznate koncentracije aktivnosti odredenih radionuklida u nekom prehrambenom
proizvodu, moZe se izvrSiti procena godiSnjeg unosa ovih radionuklida u smislu godiSnje
efektivne doze (E). Godisnje efektivne doze zbog unosa radionuklida putem hrane mogu se
izraCunati na osnovu relacije (2) [3, 4, 7]:

(2) E=A;"Ig-Dg

gde je E godisnja efektivna doza (mSv y™) za svaki pojedinatan radionuklid u uzorku
lesnika; Ac je izmerena koncentracija aktivnosti radionuklida u lesniku (Bq kg™); Ik je stopa
potrosnje hrane (kg godiSnje). Imajuci u vidu da ne postoji podatak o ta¢noj potrosnji lesnika
za Coveka tokom godine, pretpostavljena je potrosnja od 1 kg; Dg je faktor konverzije
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aktivnosti u dozu za ingestiju (Sv Bq™). Vrednosti faktora konverzije aktivnosti u dozu za
ingestiju (Dg) prikazane su u Tabeli 1 [15]. Prema Pravilniku u Srbiji godi$nja efektivna doza

za ingestiju iz hrane ograni¢ena je na 0,1 mSv y™ [16].

Rezultati i diskusija

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u
analiziranim uzorcima lesnika prikazane su u Tabeli 2.

Tabela 2: 1zmerene vrednosti koncentracija aktivnosti analiziranih radionuklida u uzorcima
jezgra le$nika i okolnog zemljista (0-20 cm).

Koncentracija aktivnosti (Bq kg™)
Oznaka uzorka U238 | Ra226 |  Th232 | K40 | Cs137
Jezgro lesnika
L1K 2,605 2905 1,1+0,3 286 + 15 <15
L2K 3,0+0,3 28+04 3,2+0,6 265+ 18 <3,0
L3K 15+0,2 24+05 2,3+0,5 305+12 <18
L4K 0,5+0,2 04+£0,2 0,8+£0,2 235+12 <1,3
L5K 1,1+£0,3 15+0,3 1,1+£0,3 246 £ 11 <19
L6K 25+04 2,7£0,5 2,0£0,6 287 £15 <25
Raspon 05-3,0 04-29 0,8-32 235 - 305 <13-<30
Prosek 19 2,1 1,8 271 <20
Zemljiste
L1 345x11 35,2+0,7 37,614 489 £ 12 4,10+ 0,23
L2 41,3+1,6 40,8+ 0,8 435+1,6 547 £ 12 4,93 £ 0,20
L3 364 39,1+0,8 412+16 551 £13 54+£04
L4 38,1+21 425+12 39,2+22 554 + 15 42+0,3
LS 389+15 37,7£0,9 41,7+1,6 556 + 13 5,36 £ 0,27
L6 37,1+272 36,8+0,9 395+15 536 + 13 47+04
Raspon 34,5-41,3 35,2-42,5 37,6 -43,5 489 - 556 41-54
Prosek 37,7 38,7 40,5 539 4,8
Prose¢na
vrednost u 33 32 45 420 -
svetu®

®dato za zemljiSte u referenci [2].

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u jezgru
lednika se kre¢u i rasponu od (0,5 - 3,0) Bq kg*; (0,4-2,9) Bq kg*; (0,8-3,2) Bq kg™;
(235 - 305) Bq kg?; (<1,3-<3,0) Bq kg™, respektivno. Prosetne vrednosti koncentracija
aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u jezgru lesnika su 1,9 Bq kg™, 2,1 Bq kg™,
1,8 Bq kg?, 271 Bq kg™, i <2,0 Bq kg™, respektivno. Najveée vrednosti u uzorcima su
dobijene za K-40. Medutim, ne postoji dozvoljena koncentracija K-40 u hrani. Uobi¢ajeno
objasnjenje je da je kalijum neophodan element za ljude i da se sadrzaj K-40, kao jednog od
izotopa kalijuma, odrZava konstantnim u ljudskom telu putem metaboli¢kih procesa [3, 17].
Koncentracije aktivnosti izmerene u ovoj studiji su mnogo vece od referentnih vrednosti u
vocu 1 proizvodima od Zitarica i lisnatog povréa koje je predlozio UNSCEAR [2], i viSe od
prijavljenih vrednosti u Kini (Tabela 3 u [3]). Izmerene vrednosti analiziranih radionuklida u
drugim namirnicama za ljudsku upotrebu u svetu i njihovo poredenje sa izmerenim
vrednostima u ovom radu prikazane su u Tabeli 3. Dobijene vrednosti Ra-226 i Th-232 su
nize od prosecnih vrednosti prijavljenih u lesniku [4] i zitaricama (pSenica, jeCam, 0vas), Siru
i belom hlebu iz Turske, a uporedive sa sadrzajem istih radionuklida u govedem mesu iz ove
zemlje [7]. Dobijene vrednosti koncentracija aktivnosti radionuklida su nize od izmerenih

96




XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

vrednosti U-238 i Th-232 u drugim namirnicama poreklom iz Nigerije, dok su vrednosti za
K-40 su uporedive [18]. Takode, izmerene vrednosti K-40 su uporedive sa vrednostima za
le$nik iz Turske [4] i drugim proizvodima poreklom iz ove zemlje [7], Tabela 3. Izmerene
vrednosti svih analiziranih radionuklida su uporedive sa vrednostima za voce iz Indije [19],
osim K-40, gde su u nasem istrazivanju nadene oko 5 puta vece vrednosti od prosecne.
Izmerene vrednosti Cs-137 u uzorcima su bile znatno niske (nize od minimalne detektabilne
koncentracije aktivnosti) $to je uporedivo sa nalazima u npr. zrnu pSenice [1]; leSniku iz
Turske [4] i vocu iz Indije [19], Tabela 3.

Tabela 3: Poredenje izmerenih koncentracija aktivnosti radionuklida u hrani poreklom iz
drugih zemalja u svetu i leSniku iz Srbije.

Hrana Zemlja Koncentracija aktivnosti (Bq kg™) Referenca
porekla U-238 Ra-226 Th-232 K-40 Cs-137
. MDC - 92 140 - 382
PSenica (zrno) Jordan (12) <MDC (220) <MDC [1]
1 g MDC-19 | MDC - 25 | MDC - 298 MDC - 6
Lesnik (jezgro) Turska - o) ®) (136) @) [4]
Govede meso Turska - (2,93) (4,24) (207) - [7]
PSenica Turska - (16,84) (29,93) (294) - [7]
Ovas Turska - (34,33) (20,08) (202) - [7]
JeCam Turska - (15,79) (19,62) (235) - [7]
Sir Turska - (11,66) (18,12) (169) - [7]
Beli hleb Turska - (15,71) (21,78) (196) - [7]
. y - 6,9-325 6,5-184 | 207-693
Manioka-brasno | Nigerija (19.3) - (11.4) (427) [18]
. L 48-8,1 7,8-9,0 207 - 244
Jam-brasno Nigerija 6.3) - (8.4) (227) [18]
y S 6,1- 9,7 56-8,2 142 — 248
Taro-brasno Nigerija (7.5) - (7.1) (196) [18]
Vo Indiia 1,5-10,60 | 3,60-7,20 | 0,10 -2.00 3-111 0,03-0,70 [19]
oce . (5,30) (5,06) (0,80) (44) (0,35)
P ——R—$—$§—§—$S—$—§—§—$—$—$S—$—$—€—€—“—_—-=
- i, 0,5-3,0 0,4-29 0,8-32 235-305 | <1,3-<3,0 .
Les$nik Srbija (1,9) @.1) (1.8) 271) (< 2,0) Ovaj rad

- raspon; (srednja vrednost). MDC = Minimalna detektabilna koncentracija aktivnosti.

Izmerene koncentracije aktivnosti radionuklida u okolnom zemljistu stabala leSnika prikazane
su u Tabeli 2. Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i
Cs-137 u zemljistu se kreéu i rasponu od (34,5 -41,3) Bq kg™*; (35,2-42,5) Bq kg™
(37,6 - 43,5) Bq kg™; (489 - 556) Bq kg™*; (4,1 - 5,4) Bq kg, respektivno. Proseéne vrednosti
koncentracija aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u zemljitu su 37,7 Bq kg™,
38,7 Bq kg™, 40,5 Bq kg™, 539 Bq kg, i 4,8 Bq kg™, respektivno. Dobijene vrednosti za
U-238, Ra-226 i Th-232 su oko prose¢nih vrednosti za zemljiSte u svetu, dok su vrednosti
K-40 vise od prosecne vrednosti za oko 30% [2]. MoZe se videti da je distribucija svih
radionuklida na analiziranoj parceli prilicno dobro ujednacena u obradivom sloju zemljista.
Kao S$to se obi¢no navodi, najzastupljeniji medu ovim radionuklidima je K-40, $to je za red
veli¢ine viSe od ostalih [2, 3, 20]. Koncentracije aktivnosti U-238 izmerene u zemljistu bile
su ujednacene sa izmerenim vrednostima Ra-226 i Th-232. Izmerene vrednosti koncentracija
aktivnosti radionuklida su u proseku duplo vece od onih izmerenih u zemljistu Nigerije [18],
a uporedive su sa vrednostima dobijenim za zemljiste u Vojvodini, Srbija [6].
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Tabela 4: Vrednosti transfer faktora (TF) za analizirane radionuklide.

Oznaka uzorka TFy TFRra TFm TFk TFcs
L1K 0,075 0,082 0,029 0,58 <0,37
L2K 0,073 0,069 0,074 0,48 <0,61
L3K 0,039 0,056 0,059 0,55 <0,43
L4K 0,014 0,010 0,019 0,43 <0,24
L5K 0,028 0,040 0,026 0,44 <0,35
L6K 0,067 0,073 0,051 0,54 <0,53

Raspon 0,014 - 0,075 0,010 - 0,082 0,019 - 0,074 0,43 -0,58 <0,24-<0,61
Prosek 0,049 0,055 0,043 0,50 <0,42

Dobijeni transfer faktori (TF) koji se koriste za predvidanje akumulacije radionuklida u biljci
prikanazi su u Tabeli 4. Dobijene vrednosti se kre¢u u intervalu od 0,014 - 0,075;
0,010 - 0,082; 0,019 - 0,074; 0,43 - 0,58; < 0,24 - < 0,61; za U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i
Cs-137, respektivno. TF vrednosti za Cs-137 procenjene su uzimajuéi u obzir MDC vrednost
za le$nik, Tabela 2. Prose¢ne TF vrednosti iznose 0,049; 0,055; 0,043; 0,50; < 0,42; za
U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137, respektivno. Vrednosti TF dobijene za le$nik su u
opsegu koji je prijavila IAEA za voce [14]. U izvesnoj meri, ovo takode ukazuje na to da je
odnos koncentracije aktivnosti radionuklida u zemljiStu 1 biljci povezan sa vrstom biljke [3].
Radionuklidi se takode mogu transportovati zajedno sa hranljivim materijama i mogu imati
sli¢no hemijsko ponasanje kao esencijalni nutrijenti iz zemljista. Biljke preuzimaju hranljive
jone, u skladu sa svojim zahtevima i potrebama. Oni se transportuju do odredenih tkiva na
osnovu funkcije elementa u biljnom metabolizmu i apsorbuju se u veéoj koncentraciji u
odredenom delu u odnosu na druge [1]. Istrazivanje [1] je pokazalo da se Ra-226, Th-232 i
K-40 nagomilavaju viSe u stablu biljke nego u samom plodu.

Glavni faktori koji odreduju varijabilnost TF su vrsta radionuklida i vrsta zemljista [1].
Izmerene su koncentracije aktivnosti radionuklida za jednu vrstu zemljiSta, pa je bilo za
o¢ekivanje prili¢na ujednacenost koncentracija aktivnosti analiziranih radionuklida u svim
uzorcima zemljista.

Dobijene vrednosti transfer faktora za K-40 su znatno vece od onih za ostale radionuklide
(izuzev TF za Cs-137) i uporedive su sa vrednostima za spana¢ [3]. Dobijene vrednosti
transfer faktora K-40 su niZze od onih dobijenih za pSenicu iz Jordana [1] i druge biljne
kulture poreklom iz Nigerije [18]. Dobro je poznato da je kalijum esencijalni makronutrijent
za biljke 1 stoga se moze ocekivati da karakteristike zemljiSta favorizuju mobilizaciju
kalijuma 1 njegovu kasniju migraciju u biljku [3]. Medutim, objavljeno je da je transport
radijuma unutar biljaka ograni¢en, sa ve¢im sadrzajem radijuma u korenu nego u drugim
delovima biljaka [21] $to je u saglasnosti sa rezultatima dobijenim u ovom radu. PoSto su
dobijene vrednosti transfer faktora za sve radionuklide manje od 1, moZe se re¢i da nema
aktivne akumulacije radionuklida u lesniku iz okolnog zemljista, dok je aktivna akumulacija
Ra-226 i K-40 uocena u uzorcima pSenice iz Jordana [1], odnosno U-238 i K-40 u drugim
biljnim kulturama u Nigeriji [18].
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Tabela 5: Vrednosti godi$njih efektivnih doza (E) od pojedinaé¢nih radionuklida i vrednosti
ukupne godi$nje efektine doze (E,).

Oznaka E (nSvy™) R
uzorka U-238 Ra-226 Th-232 K-40 Cs-137 Eu (uSvy?)
L1K 114+22 81+ 14 242 + 66 1773 + 93 <195 223+012
L2K 132+ 13 78+ 11 704+ 132 | 1643+ 112 <390 260+0,17
L3K 66+9 67 + 14 506+ 110 | 1891+ 74 <234 2,55 +0,13
L4K 22+9 11,2+56 176 + 44 | 1457+74 <169 1,68 + 0,09
L5K 48+13 42,0+84 242 + 66 1525 + 68 <247 1,88 +0,10
L6K 110+ 18 76+ 17 440+110 | 1779+93 <325 244+015
Raspon 22-132 11,2-812 176-704 | 1457-1891 | <16.9-<390 | 1.68- 2,60
Prosek 82 59,3 385 1678 26,0 2,23

Procenjene godisnje efektivne doze putem unosa radionuklida kroz godiSnju potrosnju
leSnika su prikazane u Tabeli 5. Dobijene vrednosti godisnjih doza koje daju pojedinacni
radionuklidi se kreéu u intervalu od (22-132) nSv y'; (11,2-812) nSv y™;
(176 - 704) nSv y'!; (1457 - 1891) nSvy™; (< 16,9 -< 39,0) nSv y*; za U-238, Ra-226,
Th-232, K-40 i Cs-137, respektivno. Prose¢ne vrednosti godi$njih doza koje daju pojedinacni
radionuklidi iznose 82 nSv y; 59,3 nSv y™*; 385 nSv y*; 1678 nSv y'!; 26 nSv y*; za U-238,
Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137, respektivno.

Ukupna godisnja efektivna doza (Ey) se izraunava sumiranjem godisnjih efektivnih doza
usled unosa svakog pojedina¢nog radionuklida [1], Tabela 5. Procenjene vrednosti se kre¢u u
intervalu od (1,68 - 2,60) uSv y*, a prosetna vrednost iznosi 2,23 uSv y™. Jasno je da su
godi$nje efektivne doze daleko ispod prose¢ne doze za ingesiju hrane i vode u svetu od
0,29 mSv y* [2] kao i 0,1 mSv y* za ingestiju prema Pravilniku u Srbiji [16]. Doprinos
ukupnoj dozi U-238 i Th-232 je manji od proseéne vrednosti u svetu od 0,12 mSv y™.
Takode, doprinos ukupnoj dozi od K-40 je manji od proseka za izloZenost ingestiji u svetu od
0,17 mSv y* [2]. Na osnovu dobijenih vrednosti se moZe uogiti da najveéi doprinos ukupnoj
godisnjoj efektivnoj dozi, usled konzumacije le$nika, daju K-40 i Th-232 $to ¢ini oko 92,5%
godisnje doze, dok je ucesce ostalih radionuklida samo 7,5%. U drugim vstama namirnica
poreklom iz Indije (mleko, jaja, voce i riba) sa pokazalo da Ra-226 ucestvuje sa oko 60%;
K-40 sa 18% i Th-232 sa oko 16% u ukupnoj dozi usled ingestije hrane [19], §to nije bio
slu¢aj kod uzoraka le$nika. Dobijene vrednosti godis$njih efektivnih doza su znac¢ajno nize od
onih prikazanih za druge vrste hrane analizirane u istraZivanjima sprovedenom u Kini [3],
Turskoj [7] 1 Jordanu [1], kao i voc¢a iz Indije [19], Sto je direktna posledica male koli¢ine
leSnika koju covek konzumira tokom godine. Takode, dobijene vrednosti godisnjih efektivnih
doza usled ingestije su nize i u poredenju sa onim dobijenim za leSnik poreklom iz Turske

[4].

Zakljucak

U ovom radu izmerene su koncentracije aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u
uzorcima leSnika 1 okolnog povrSinskog zemljista. Izmerene vrednosti su uporedive sa
drugim vrstama hrane analizirane u svetu. Zastupljenost istih radionuklida u uzorcima
zemljiSta je oko svetskog proseka, dok su za K-40 izmerene vrednosti iznad proseka za 30%.
Dobijene vrednosti transfer faktora ukazuju da je u svim uzorcima najveca akumulacija iz
zemljista K-40 i Cs-137, dok je akumilacija ostalih radionuklida za red veli¢ine manja, §to je
uporedivo 1 sa drugim biljnim proizvodima u svetu, te se zakljucuje da nema prekomerne
akumulacije radioaktivnosti u jezgru leSnika. Dobijene vrednosti godisnjih efektivnih doza za
pojedinacne radionuklide ukazuju da najveci doprinos ukupnoj godisnjoj efektivnoj dozi daju
Th-232 i K-40. Sve dobijene vrednosti godisnjih efektivnih doza su ispod prosecne vrednosti
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za ingestiju hrane u svetu, te se moze re¢i da ne postoji znacajan radijacioni rizik od
izloZenosti zracenju od analiziranih radionuklida konzumiranjem lesnika.
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ACCUMULATION OF RADIONUCLIDES FROM SOIL IN HAZELNUT FRUITS
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ABSTRACT

Natural long-lived radionuclides are present in the surface soil: U-238, Th-232 and their
descendants, K-40 and the artificial radionuclide Cs-137. Variations in the concentrations of
these radionuclides on surface soil depend on the mineralogical composition of that soil, as
well as its chemical and physical properties, meteorological conditions and other properties.
Surface soil is the largest radioactive source for plants, which can make a significant
contribution to the ingested dose for humans during the year.In this paper, the activity
concentration of U-238, Ra-226, Th-232, K-40 and Cs-137 in samples of hazelnut kernels and
surrounding soil from an individual producer in Sabac, Serbia was analyzed using the gamma
spectrometry method. The annual effective doses for an adult man were determined, and the
obtained values are far below the average value of 290 uSv y™. Also, the transfer factor (TF)
values for all analyzed radionuclides are less than 1, which indicates that there is no excessive
active accumulation of radioactivity from the ground in the hazelnut kernel.
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SAZETAK

U radu su prikazani rezultati merenja nezavisne privatne merne stanice u Pozarevcu za
kontinualno merenje ambijentalnog ekvivalenta doze za 2021. i 2022. godinu. Stanica je
opremljena 1 automatskom meteoroloSkom stanicom, §to je od znacaja prilikom tumacenja
rezultata merenja zbog uticaja padavina, kada dolazi do spiranja radona i njegovih potomaka iz
atmosfere na tlo Sto se manifestuje kao kratkotrajno povecanje jacine doze. Posebno je
prikazano vise zanimljivih sluc¢ajeva povecanja jacine doze izazvanih prirodnim i veStackim
izvorima. Ovakva privatna merna stanica, koja se adekvatno odrzava i ima neophodnu
infrastrukturu, moze biti korisna kao dodatni indikator radioloske situacije, pored zvani¢nog
drzavnog sistema pravovremene najave radioloSkog akcidenta, u slucajevima nuklearnih
akcidenata i drugih situacija gde dolazi do nekontrolisane emisije radioaktivnih efluenata u
zivotnu sredinu.

Uvod

Sistem pravovremene najave radioloskog akcidenta, koji je u nadleznosti Direktorata za
radijacionu i nuklearnu sigurnost i bezbednost Srbije, ima ukupno 9 mernih stanica. Stanice u
Beogradu i Vin¢i udaljene su vazdu$nom linijom priblizno 60 km i 50 km od Pozarevca, a
stanica u Kladovu priblizno 115 km [1]. Ova ¢injenica je znacajno uticala na formiranje ideje
o postavljanju privatne merene stanice. Nakon razvoja uredaja za kontinualno merenje jacine
doze gama zracenja u zivotnoj sredini - GMC7 [2,3], autor je odlucio da jedan takav sistem
postavi u okviru privatnog poseda u Sirem centru grada PoZarevca kako bi kontinualno pratio
jacinu ambijentalnog ekvivalenta doze gama zrafenja. Uredaj GMC7 razvijen je neposredno
pre akcidenta u nuklearnoj elektrani FukuSima Dai¢i u Japanu koji se dogodio 11. marta
2011. godine. Sam akcident je samo dodatno podstakao autora na pusStanje u rad ovakvog
sistema. U pocetku je to bio jedan detektor zraCenja, ali tokom godina sistem se
nadogradivao, pa sada rade tri merna sistema GMC7-0, GMC7-1 i GMC7-2 sa razliitim
sondama baziranim na Gajger-Milerovim detektorima razli¢itih osetljivosti. Meteoroloski
uslovi uti€u na varijacije nivoa prirodnog zrafenja, stoga je autor razvio i digitalnu
automatsku meteoroloSku stanicu za pracenje meteoroloskih parametara. U prvoj fazi se samo
automatski pratila temperatura vazduha i vazdusni pritisak (od 2013. godine), a ocitavanja
padavina su bila dnevna sa kiSomera sa osloncem i rucno su se upisivala. Meteoroloska
stanica je unapredena aprila 2022. godine razvojem i instalacijom automatskog meraca
koli¢ine padavina na bazi klackalice. Automatska stanica beleZi koli¢inu padavina na 10
sekundi, dok se vrednosti vazduSnog pritiska i temperature ocitavaju na 300 sekundi. Ovaj
dodatak je veoma znacajan zbog narocCitog uticaja padavina na porast jaine doze izazvanog
spiranjem radona i njegovih potomaka iz atmosfere na tlo (eng. radon washout) [4]. Ovakav
porast je kratkorocan, $to ga razlikuje od porasta izazvanog kontaminacijom radionuklidima
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duzeg vremena poluraspada koji se mogu detektovati nakon akcidenata u nuklearnim
elektranama.

Opis sistema

Merni sistem ¢ine tri nezavisna merata GMC7 sa sondama baziranim na Gajger-Milerovim
broja¢ima. U ovom radu su prikazani rezultati merenja merac¢a sa detektorom najvece
osetljivosti. Sva tri meraca su povezana na poseban personalni racunar koji se iskljucivo
koristi za akviziciju podataka sa mera¢a GMC7 i automatske meteoroloske stanice. Racunar
je povezan na uredaj za besprekidno napajanje - UPS, Sto sistemu daje autonomiju od
priblizno 60 minuta rada prilikom nestanka mreznog napajanja. Ovo reSenje daje
zadovoljavajuc¢e rezultate Obzirom da su iskljuenja mreznog napajanja kratkotrajna, a
dugotrajna iskljucenja prilikom otkaza ili remonta nisu ucestala. Merni sistem GMC7-2 bio je
aktivan 719 dana od ukupno 730 dana, $to znaci da je bio raspoloziv 98,5 % ukupnog
vremena tokom dve prikazane godine rada, a od pocetka rada u februaru 2020. do juna 2023.
godine raspolozivost iznosi 99,2 % ukupnog vremena. Ukupna raspolozivost najstarijeg
sistema GMC7-0 od postavljanja 2011. godine do juna 2023. godine iznosi 97 %.
Raspolozivost svih sistema je zadovoljavaju¢a obzirom da se radi o privatnoj mernoj stanici
bez posebnog rezima odrzavanja. Sa odredenim novcanim ulaganjima i unapredenjima, pre
svega u besprekidno napajanje sa ve¢om autonomijom, raspolozivost bi mogla da se priblizi
raspolozivosti profesionalnih serverskih sistema (> 99,9 %).

Automatska meteoroloSka stanica je razvijena i1 postavljena 2013. godine sa senzorima
vazdus$nog pritiska i ambijentalne temperature, a unapredena je dodatkom automatskog
meraca koli¢ine padavina sa klackalicom aprila 2022. godine. Obavlja se i redovna kontrola
stabilnosti merac¢a koli¢ine padavina i korekcija kalibracionog koeficijenta, sipanjem
odredene referentne zapremine vode, izmerene menzurom, u levak za prikupljanje padavina.
Mera¢ koli¢ine padavina referentnu zapreminu vode registruje kao 10 mm padavina.
Rezolucija meraca je 0,14 mm.

Sistem GMC7 je ispitan u etalonskim poljima izvora Co-60 i Cs-137 u sektoru za
etaloniranje, Laboratorije za zastitu od zraCenja i zastitu Zivotne sredine "Zastita" kada je i
odreden kalibracioni koeficijent, ali nije zvani¢no etaloniran. Medutim, sistem se 1 ne koristi
za pracenje apsolutne vrednosti, ve¢ za pracenje varijacija i detekciju povecanja jacine doze
kao indikaciju radioloskog akcidenta, $to uspesno obavlja.

Rezultati merenja i diskusija

Na slici 1 prikazani su grafici srednjih dnevnih vrednosti izmerene jafine ambijentalnog
ekvivalenta doze za 2021. i 2022. godinu. Na grafiku za 2022. godinu prikazane su i ukupne
dnevne koli¢ine padavina izmerene automatskom meteoroloskom stanicom. Na trecem
grafiku prikazane su uporedno srednje mese¢ne vrednosti jacine ambijentalnog ekvivalenta
doze za 2021. i 2022. godinu. Srednje dnevne vrednosti su u okviru prirodnog fona za datu
lokaciju. Blaga povecanja su izazvana spiranjem radona prilikom obilnijih padavina.

Na slici 2 prikazane su vrednosti ambijentalnog ekvivalenta doze za mesec oktobar 2021.
godine. Ovaj mesec je odabran zbog viSe pojava povecanja jaCine doze izazvane spiranjem
radona. Izmerene vrednosti na 30 sekundi su usrednjene na 48 ta¢aka po danu (30 minuta).

104



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMJA U U3JIATABLE CTAHOBHUIITBA

0,115

0,110

=]
=
=)
&

0,100

0,095

Jaina ambijentalnog ekvivalenta doze
H*(10) [uSv/h]

0,090

0 30 60 80 120 150 180 210 240 270 300 330 360
Dan (2021. godina)

o 0110 60
N
o —H* — i
2 H*(10) Padavine
£ 0,105 50
c
<
©
=;' = 0,100 140 F
] £
U 7 =
o 3 P
© — 0,095 30
1= ’6‘ —
= >
© - T
e 2 S
c *x ©
.2 T 0,090 | | L0 8
i)
£
© 0,085 10
£
B
8 Lan
- 0,080 0

0 30 60 90 120 150 180 210 240 270 300 330 360

Dan (2022. godina)

0,102

m2021. ®=2022.
0,101

0,100

F1%(10) [uSv/h]
o o o
e 2 8
S 8 B8

0,096 1

0,095

Jatina ambijentalnog ekvivalenta doze

0,094

Mesec

Slika 1. Grafic¢ki prikaz rezultata merenja

0,120
0,115

0,110

H*(10) [uSv/h]
o
2
S

0,100

0,095

Jacina ambijentalnog ekvivalenta doze

0,090
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30 31

Oktobar 2021. godine

Slika 2. Vrednosti ambijentalnog ekvivalenta doze za mesec oktobar 2021. godine

Na slici 3 prikazana su merenja sa svih dostupnih meteoroloskih senzora i jadina
ambijentalnog ekvivalenta doze za dan 17.12.2022. Ukupna koli¢ina padavina je bila
39,6 mm (I/m?). Srednja vrednost jagine doze bila je 99 nSv/h (min. 83 nSv/h, maks.
122 nSv/h) i uoCava se blagi porast ja¢ine doze tokom trajanja padavina. Prikazani su pad

105



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

temperature i porast atmosferskog pritiska nakon prestanka padavina i postepeno opadanje
jacine doze do uobicajenog opsega vrednosti nakon prestanka padavina.

—H*(10) [nSv/h]  — Pokretni prosek 6 vrednosti H*(10) [nSv/h] —Padavine [mm] —Pritisak [hPa] Temperatura [°C]

125
nSv/h

100 4 mm

nSv/h

75 2mm

nSv/h

0mm
1016 hPa

996 hPa
13%C

0 3 6 9 12 15 18 21 24
Casova

Slika 3. Graficki prikaz merenja za dan 17.12.2022.

Na slici 4 prikazana su merenja sa svih dostupnih meteoroloskih senzora i jadina
ambijentalnog ekvivalenta doze za dan 23.08.2022. Ukupna koli¢ina padavina bila je
32,7 mm (I/m?). Srednja vrednost ja¢ine doze bila je 105 nSv/h (min. 87 nSv/h, maks.
148 nSv/h) i uocavaju se tri porasta jacine doze tokom trajanja padavina. Povecanja jacine
doze izazvana su padavinama tj. dominantno spiranjem radona i njegovih potomaka, ali
postoje i slu¢ajevi kada padavine ne prouzrokuju merljivo ili znacajno povecanje jacine doze.

—H*(10) [nSv/h] — Pokretni prosek 6 vrednosti H*(10) [nSv/h] —Padavine [mm] —Pritisak [hPa] Temperatura [°C]

160
nSv/h

120 4 mm
nSv/h

80 2mm
nSv/h

0 mm
1004 hPa

999 hPa
23°C

18°C
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Casova

Slika 4. Grafi¢ki prikaz merenja za dan 23.08.2022.
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Na slici 5 prikazan je izdvojen period tokom koga je primecen porast jaine ambijentalnog
ekvivalenta doze tokom priblizno 63 minuta izazvan vestackim izvorom. Na nepoznatom
rastojanju (pretpostavka je da je od 200 m do 300 m) od merne stanice, sa vise objekata koji
su atenuirali zracenje, vrSena je defektoskopija varova na toplovodu. Kako se na grafiku vidi,
izvrSeno je 16 ekspozicija u trajanju od 2 do 3 minuta. Prikazani su rezultati merenja sa
sistema GMC7-1 ¢ije je vreme merenja 10 s i pokretni prosek Sest izmerenih vrednosti i
sistema GMC7-2 ¢ije je vreme merenja 30 s, bez usrednjavanja.
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Slika 5. Graficki prikaz porasta jacine ambijentalnog ekvivlanetna doze izazvane ve§tackim
izvorom (2021. godina)

Na slici 6 prikazan je izdvojen period tokom koga je primecen porast jaine ambijentalnog
ekvivalenta doze tokom priblizno 60 minuta izazvan vestackim izvorom 2016. godine kada je
samo sistem GMCT7-0 bio u upotrebi. Na rastojanju od priblizno 60 m od merne stanice, bez
nadzemnih prepreka, vrSena je defektoskopija varova na toplovodu u iskopanom kanalu.
Kako se na grafiku vidi, jacina doze bila je do 1,6 pSv/h, a najverovatnije i veca, posto sistem
GMC7-0 ima postavljeno vreme merenja od 300 s, pa se gubi informacija o kratkotrajnim
varijacijama. Jacina doze od 2,5 pSv/h izmerena je prenosnim uredajem DMRZ-M15 sa
lokacije gde je postavljena merna stanica. Jacina doze je niska zbog atenuacije zracenja u
sloju zemljista, posto se radiografija vrsila u kanalu. Radiografsko snimanje se obavljalo
tokom viSe dana, a ovde je prikazan samo jedan dan sa najviSim izmerenim ja¢inama doze.
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Slika 6. Graficki prikaz porasta jacine ambijentalnog ekvivlanetna doze izazvane veStackim
izvorom (2016. godina)

Zakljucak

Izmerene vrednosti ambijentalnog ekvivalenta doze u okviru su viSegodi$njih srednjih
vrednosti na lokaciji merne stanice. Mesecne tj. sezonske varijacije izazvane su razli¢itim
brojem spiranja radona iz atmosfere padavinama, pojavom sneznog pokrivaca koji atenuira
zraCenje i smanjuje emanaciju radona iz tla na koju jo$ uticu i vlaznost zemljista, temperatura
1 vazdusni pritisak, kao 1 varijacijama intenziteta kosmickog zra€enja i drugim faktorima.

Sistem GMC7 se godinama koristi i unapreduje. Od pustanja u rad 2011. godine do danas,
desio se samo jedan otkaz sistema. U prvim godinama eksploatacije doslo je do otkaza jedne
elektronske komponente unutar sonde, izazvanog atmosferskim praznjenjem u blizini merne
stanice. Daljim usavrSavanjem sistema i unapredenjem prenaponske zastite, otkaza sistema
nije bilo.

Ovakav sistem je dovoljno pouzdan da se moZe koristiti kao dodatna merna stanica u slucaju
nuklearnog akcidenta ili nekontrolisane emisije radioaktivnih efluenata u zivotnu sredinu.
Pored toga, moZe detektovati prisustvo i koriS¢enje izvora gama zraCenja u okolini stanice, pa
moze otkriti 1 akcidente sa industrijskim izvorima zracenja ukoliko se dese u relativnoj blizini
stanice.
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MEASUREMENT RESULTS OF PRIVATE MEASURING STATION IN
POZAREVAC FOR CONTINUOUS MEASUREMENT OF AMBIENT DOSE
EQUIVALENT FOR 2021 AND 2022
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ABSTRACT

The paper presents the measurement results of an independent private measuring station in
Pozarevac for continuous measurement of the ambient dose equivalent for 2021 and 2022. The
station is also equipped with an automatic meteorological station, which is important when
interpreting the measurement results due to the impact of precipitation when radon and its
daughters are washed from the atmosphere to the ground, which manifests itself as a short-term
increase in dose rate. In particular, several interesting cases of increased dose rates caused by
natural and artificial sources are presented. Such a private measuring station, which is
adequately maintained and has the necessary infrastructure, can be useful as an additional
indicator of the radiological situation, in addition to the official state system of timely
announcement of a radiological accident, in cases of nuclear accidents and other situations
where there is an uncontrolled emission of radioactive effluents into the environment.
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SAZETAK

Prikazani su rezultati ispitivanja radionuklida u morskom sedimentu crnogorskog dijela
Jadranskog mora. Sediment je uzorkovan na 14 lokacija i to od krajnjeg juga (Ada Bojana) do
sjevernog dijela primorja (Mamula i Bokokotorski zaliv). 1z Bokokotorskog zaliva sediment
je uzorkovan sa 5 lokacija, sa otvorenog mora — sjeverni dio sa 2 lokacije, sa otvorenog mora
— centralni dio sa 3 lokacije i sa juznog dijela (otvoreno more) sa 4 lokacije. Dubina mora se
kretala od 6 m (kod Budve) do 120 m (lokacija Mamula 2). Od ¢etrnaest lokacija dvije su na
rastojanju od preko 8 km od obale dok su ostale lokacije priobalne. Ispitivani su prirodni
radionuklidi torijumskog i uranovog niza, K-40 kao i vjestacki radionuklid Cs-137. Za
analize koriS¢en je HPGe detektor relativn e efikasnosti 40 %, a uzorci su bili spremljeni u
bocice zapremine 50 ml. Rezultati dobijeni u ovom istraZzivanju mogu posluziti kao vazni
osnovni podaci za buduce studije i1 inicijative za pradenje u oblasti radioekoloskih
istrazivanja.

Uvod

Ispitivanje koncentracije aktivnosti radionuklida u morskom sedimentu se ne vrsi u okviru
Programa monitoringa morskog ekosistema, a ne ispituje se ni u okviru Programa
monitoringa radionuklida Crne Gore. Medutim, iako se ispitivanje koncentracije
radionuklida ne vr$i ni u jednom od pomenutih monitoring programa uzorci morskog
sedimenta su uzeti i analizirani na sadrzaj radioaktivnih elemenata. U ovom radu prikazane
su specifi¢ne aktivnosti prirodnih radionuklida Pb-212, Pb-214, Bi-214, Th-232, K-40, Be-7
kao i vjestacki proizvedenog Cs-137 analiziranih u laboratoriji za zastitu od zracenja Centra
za ckotoksikoloska ispitivanja. Dobijeni rezultati su uporedeni sa specificnim
koncentracijama prirodnih radionuklida datim za Jadransko more tokom prethodnih
istrazivanja [2, 3, 4].

Materijali i metode

Uzorkovanje je uradeno u periodu od 20.04 do 28.04.2023. godine, u skladu sa propisanim
procedurama koris¢enjem ,,grab sampler* uzorkivaca sa ¢amca. Uzeti su uzorci sedimenta sa
14 lokacija i to od krajnjeg juga (Ada Bojana) do sjevernog dijela primorja (Mamula i
Bokokotorski zaliv). 1z Bokokotorskog zaliva sediment je uzorkovan sa 5 lokacija, sa
otvorenog mora — sjeverni dio sa 2 lokacije, sa otvorenog mora — centralni dio sa 3 lokacije i
sa juznog dijela (otvoreno more) sa 4 lokacije. Na Slici 1 prikazane su lokacije sa kojih su
uzeti uzorci, dok je na Slici 2 prikazano na koji nacin je vrSeno prikupljanje uzoraka.
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Google Earth

Slika 1: Lokacije na kojima je vrSeno uzorkovanje sedimenta.

Slika 2: Fotografije sa uzorkovanja: a) izvlacenje ,,grab sampler; b) uzorkovani sediment.

U Tabeli 1 su prikazane lokacije, koordinate, dubine morskog dna sa kog je izvrSeno
uzorkovanje kao i udaljenost od obale.
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Tabela 1: Osnovni podaci lokacija sa kojih su uzeti uzorci morskog sedimenta

Dubina

.. Koordinate Koordinate Udaljenost od
R. br. Lokacija N E mors(krﬁ? dna obajle (km)
1 Luka HN 42.449880° 18.532650° 16 0
2 Brodogradiliste Bijela 42.447400° 18.652330° 22 0
3 Mamula 1 42.377620° 18.555970° 80 2.2
4 Mamula 2 42.313280° 18.514800° 120 10
5 Orahovac Ljuta 42.485630° 18.763330° 21 0.2
6 Luka Kotor 42.425120° 18.765570° 15 0.2
7 Tivatski zaliv 42.432930° 18.658930° 37 2.2
8 Luka Budva 42.27940° 18.83883° 6 0
9 Kati¢ 42.19375° 18.93828° 35 0.9
10 Luka Bar 42.090730° 19.085700° 13 0
11 Stari Ulcinj 41.990150° 19.135720° 23 0.7
12 Port Milena 41.901570° 19.234770° 8 0.4
13 Ada Bojana 1 41.858630° 19.333780° 11 0.9
14 Ada Bojana 2 41.806700° 19.280970° 57 9

Merenja koncentracije aktivnosti, nakon standardne pripreme uzoraka i njihovog pakovanja u
bocice od 50 ml, uradeno je pomo¢u ORTEC HPGe spektrometrijskog sistema (40190 —
relativne efikasnosti 40%, FWHM — 1,80 keV na 1,33 MeV, FWHM — 840 eV na 122 keV)
[1]. Kalibracija spektrometara uradena je pomocu standarda (matriks silikonska smola koja
sadrzi miks razli¢itih radionuklida). Matriks je smjeSten u posudu od 50 ml (Czech Metrology
Institute, type CBSS2 ukupne aktivnosti od 40,95 kBq), koja je istih dimenzija kao i posuda
za mjerenje uzoraka. Koncentracije specifi¢ne aktivnosti osusenog materijala odredene su
preko pikova gama energija od 295,2 i 351,9 keV (za Pb-214); 609,31 keV (za Bi-214);
238,6 keV (za Pb-212); 911,07 keV (za Ac-228); 1462 keV (za K-40), 661,6 keV (za Cs-137)
I 477,6 keV (za Be-7). Za Be-7 uradena korekcija na vrijeme poluraspada na dan
uzorkovanja. Mjerenja su izvrSena u periodu koji je kra¢i od 35 dana od dana smjestanja
uzoraka u bocice, tako da nije uspostavljana radioaktivna ravnoteza izmedu Ra-226 i
njegovih produkata raspada. Mase uzoraka se kre¢u oko 50 g (od 45,8 g do 52 g), zbog
¢injenice da su dobijene male koliine uzorkovanog materijala. Mjerenja na HPGe
spektrometrijskom sistemu trajala su od 95730 s do 250380 s Zivog vremena.

Rezultati i diskusija

Analizirano je Cetrnaest uzoraka sedimenta sa morskog dna Jadranskog mora koje pripada
Crnoj Gori. Analizirano je sedam radionuklida u sedimentima podmorja Crne Gore. Sediment
iz Luke Herceg Novi ima najnize koncentracije svih ispitivanih radionuklida, dok je
najoptereceniji bio uzorak Ada Bojana 1. Mjerna pozicija u Budvi ima najnize vrijednosti za
Pb-212, Pb-214 i Bi-214 ali je tu nadena najveca koncentracija Be-7 — 22,8 Bg/kg.

Srednje vrijednosti Pb-212, Pb-214, Bi-214, Cs-137, Th-232, K-40, Be-7 iznose 26,7 Bg/kg,
25,2 Bg/kg, 25,39 Bag/kg, 5,1 Bag/kg, 30,3 Bg/kg, 492 Bag/kg i 14,5 Bg/kg respektivno.
Rezultati uzoraka sedimenta iz podru¢ja priobalnih voda Slovenije, Hrvatske i Albanije,
pokazali su da je K-40 bio u opsegu od 87 Bg/kg do 593 Bg/kg [2]. U Bokokotorskom zalivu
nadeni su minimum i maksimum koncentracije K-40 (od 306 Bqg/kg iz luke HN pa do
700 Bg/kg u Tivatskom zalivu). Iz tabele 2 se vidi da je srednja vrijednost K-40 492 Bqg/kg
Sto je Cetiri puta veca vrijednosti od povrSinskog sedimenta uzorkovanog 2017. godine,
takode, u Bokokotorskom zalivu (podru¢je Kotora — Dobrota) [3]. Tada je izmjerena
vrijednost za K-40 u sedimentu iznosila 123 Bg/kg. Medutim, u zemljiStu sa primorja Crne
Gore nadeno je da su minimalna, maksimalna i1 srednja vrijednost, kao i1 medijana
koncentracije aktivnosti K-40 258 Bk/kg, 665 Bk/kg, 442 Bk/kg i 403 Bk/kg [3].
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Maksimalna vrijednost za Cs-137 je, takode, detektovana u Boki Kotorskoj, odnosno na
lokaciji Brodogradiliste Bijela i iznosi 9,5 Bqg/kg. Najnize vrijednosti za cezijum su na
krajnjem jugu — u Port Mileni (1,2 Bg/kg). Rezultati dobijeni za Cs-137, tokom ispitivanja u
primorju Slovenije Hrvatske i Albanije [3], kre¢u se od 0,8 Bq/kg do 7,3 Bg/kg. Generalno,
koncentracije aktivnosti K-40 i Cs-137 iz podmorja susjednih zemalja su u skladu sa
rezultatima za K-40 i Cs-137 crnogorskog priobalnog podrucja.

Dobijene vrijednosti za Th-232 (od 20,5 Bg/kg do 57,3 Bg/kg) su na nivou vrijednosti
dobijenih prilikom mjerenja radionuklida u sedimentu Sacca di Goro lagune koja se nalazi u
juznom dijelu delte rijeke Po [4]. Dobijeni rezultati nalaze se u opsegu od 24 Bg/kg do
50 Bg/kg.

U Tabeli 2 prikazani su rezultati ispitivanja sa svih lokacija za pomenutih 7 radionuklida.

Tabela 2: Specifi¢ne koncentracije aktivnosti radionuklida iz morskog sedimenta

R. br Lokacija Ba/kg
212Pb | 214Pb 214Bi | 137Cs | 232Th 40K 7Be
1 Luka HN 19,9+ 0,8/18,5+ 0,9]20,5 + 1,1{3,5 £ 0,4{20,5 £ 1,6{ 306 + 11/[15,4 + 2,6
2 [Brodogradiliste Bijela22,7 + 0,9/20,1 + 1,0]20,9 + 1,1)9,5 + 0,5] 25,0 £2,0| 541 + 19| <54
3 Mamula 1 250+1,1)19,9 +1,1{20,7 £ 1,2(5,4 £ 0,5/27,6 + 2,4/ 550 £ 20| <6,4
4 Mamula 2 28,2+ 1,1(24,4+1,1|25,1+1,2(5,3+0,4/26,6 +2,0/549 £ 20| <5,4
5 Orahovac Ljuta |23,9+1,1|34,9+1,5|32,0+1,5/8,7+0,6[31,2+2,2|480+18| <§6,2
6 Luka Kotor 22,1+1,1121,3+1,2|20,9+1,3|7,5+0,6/25,7 2,6/ 54720 | <7,0
7 Tivatski zaliv 26,9+1,1(21,2+1,0(20,5+1,1(6,3+0,5/33,2 + 2,2!700 +241 <6,0
8 Luka Budva 18,4 £0,9/18,6 +1,1|18,8 + 1,2|3,2 £ 0,5/21,1 £ 2,1| 352 + 14 |22,8 + 3,1
9 Kati¢ 22,8+0,9(22,6 £1,0(22,4 £1,1(5,5 £ 0,4(27,5+1,8[517 + 18 (11,2 + 2,3
10 Luka Bar 28,2+1,0[252+1,0[252+1,1{1,7+0,3|132,9+1,8/488+17|7,4+2,2
11 Stari Ulcinj 243+1,0[21,0+1,0{20,0+1,1{4,3+0,4/25,5+2,0/460+17| <6,2
12 Port Milena 30,8+1,2(30,4+1,4(282+1,4(1,2+0,4/41,2+2,6/407+£16| <6,8
13 Ada Bojana 1 459+ 1,6/51,1 +1,8(52,9+1,9{1,9 +0,4(57,3+2,5/381 £+ 14 (21,0+ 24
14 Ada Bojana 2 34,6 +1,4(24,4 +1,3|26,7 +1,4(6,8 +0,6/28,6 + 2,8/616 +23|9,4 3,3
Minimum 18,4 18,5 18,8 1,2 20,5 306 7,4
Maksimum 45,9 51,1 52,9 9,5 57,3 700 22,8
Srednja vr. 26,7 25,2 25,3 5,1 30,3 492 14,5
Medijana 24,6 21,9 21,7 5,4 27,6 503 13,3
ZAKLJUCAK

U radu su prikazana prva, pocetna istrazivanja radionuklida u morskom sedimentu duz cijele
crnogorske obale.

NajniZe vrijednosti za specificne koncentracije aktivnosti su nadene u sedimentima luka
Herceg Novi i luka Budva, dok su najvece vrijednosti detektovane na lokaciji Ada Bojana 1.

Buduca istrazivanja treba da se detaljnije fokusiraju na lokacije Ada Bojana 1 i
Brodogradiliste Bijela koje pokazuju male varijacije u odnosu na druge lokacije.

Procijenjene vrijednosti u ovom radu mogu se koristiti kao osnova za buduca istrazivanja, a
podaci mogu biti korisni za radiolo§ko mapiranje podrudja istrazivanja.
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ABSTRACT

The results of radionuclide testing in the marine sediment of the Montenegrin part of the
Adriatic Sea are presented. The sediment was sampled at 14 locations, ranging from the
southernmost point (Ada Bojana) to the northern coastal area (Mamula and Boka Kotorska
Bay). From Boka Kotorska Bay, sediment samples were taken at 5 locations, from the open sea
- northern part at 2 locations, from the open sea - central part at 3 locations, and from the
southern part (open sea) at 4 locations. The sea depth varied from 6 m (near Budva) to 120 m
(Mamula 2). Out of the fourteen locations, two were more than 8 km away from the coast,
while the rest were near the coastline. The investigated natural radionuclides included thorium
and uranium series, as well as “°K and the artificial radionuclide **’Cs. High Purity Germanium
(HPGe) detector with a relative efficiency of 40 % was used for analysis, and the samples were
stored in 50 ml bottles. The results obtained in this research can serve as important basic data
for future studies and initiatives in the field of radioecological research.
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SAZETAK

U radu su prikazani rezultati ispitivanja sadrzaja prirodnih radionuklida i **’Cs u 15 uzoraka
lekovitog bilja sa teritorije Republike Srbije. Uzorci su nabavljeni u Institutu za istraZivanje
lekovitog bilja “Dr Josif Panci¢” u Beogradu. Izabrani su tako da sadrze razli¢ite delove
(koren, stablo ili cvet) istih biljnih vrsta da bi se uocila eventualna razli¢ita distribucija
radionuklida u razli¢itim delovima biljke. Prirodni radionuklidi ?*®U, **°U i %P su bili ispod
MDC u svim uzorcima, **°Ra je detektovan u 3, *'Cs u 5 uzoraka a >**Th u jednom uzorku. Na
osnovu dobijenih rezultata, izraCunata je doza ingestijom koju bi primila osoba koja pije ¢aj
spravljen od ispitivanog lekovitog bilja, pod pretpostavkom da popije 0,2 L ¢aja dnevno.
Ustanovljeno ge da se doza ingestijom kreée u rasponu od 13,8 uSv do 32,3 uSv za *¥'Cs i
79,7 uSv za **Ra, dakle daleko manje od doze od 0,1 mSv/god propisane Pravilnikom SI.

glasnik 36/18.

Uvod

Transfer radionuklida iz Zivotne okoline na ¢oveka moze se dogoditi putem lanca ishrane.
Prenos radionuklida obavlja se preko kontaminiranih biljaka i Zivotinja, najceSce sa
kontaminiranih delova zemlje, kravljeg mleka, razli¢itih vrsta jestivih trava i trava koje se
koriste kao za¢inske biljke ili ¢ajeva i drugih biljaka. [1]. Iz tog razloga, propisano je da se
proverava sadrzaj radionuklida u hrani za ljude 1 stoku. Pravilnikom o granicama sadrZaja
radionuklida u vodi za pice,zivotnim namirnicama, sto¢noj hrani, lekovima, predmetima
opste upotrebe, gradevinskom materijalu i drugoj robi koja se stavlja u promet (SI. glasnik
36/18), propisana je grani¢na vrednost efektivne doze za hranu od 0,1 mSv/god[2].

U ovom radu alanilzirani su uzorci lekovitog bilja sa teritorije Republike Srbije koji se koriste
za spravljanje Cajeva. S obzirom na to da se lekovito bilje sakuplja sa uglavnom
neperturbovanog zemljista, sa Sumskih i livadskih lokacija, postoji moguénost da je doslo do
transfera radionuklida iz zemljiSta u biljku 1 da samim tim radionuklidi ulaze u lanac ishrane
coveka.

Rezultati

Ukupno 15 uzoraka caja je kupljeno u Institutu za istrazivanje lekovitog bilja ,,Dr, Josif
Panci¢* u Beogradu i doneto u Laboratoriju za zastitu od zracenja i zastitu Zivotne sredine.
Izabrani su tako da sadrze razliCite delove (koren, stablo ili cvet) istih biljnih vrsta da bi se
uocila eventualna razlicita distribucija radinuklida u razli¢itim delovima biljke. S obzirom na
to da su u originalnom pakovanju ¢ajevi ve¢ usitnjeni i osuSeni, nije bilo potrebe za dodatnom
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pripremom uzoraka. Uzorci ¢ajeva su odmereni u cilindri¢ne posude zapremine 125 ml, sa
Slifovanim poklopcem. Masa uzoraka u geometriji merenja je bila reda veli¢ine 10 - 20 g.

Gama spektrometrijska merenja su izvrSena na dva High Purity Germanium (HPGe)
detektora relativne efikasnosti 20 % i 50 %, proizvodaca Canberra. Rezolucija detektora je
1,8keV na energiji *°Co od 1332 keV. Kalibracija efikasnosti detektora je izvrena
laboratorijskim referentnim radioaktivnim materijalom, matriksa trave, u cilindri¢noj
geometriji zapremine 125 ml, dobijenim pomocu sertifikovanog radioaktivnog rastvora
proizvodaca Czech Metrology Institute, Praha, 1035-Se-40844-17, tip ERX, ukupne
aktivnosti 79,89 kBq na dan 22.12.2017. godine. Radionuklidi sadrzani u ovom
sertifikovanom radioaktivnom rastvoru su *Am, '®cd, *¥°Ce, *'Co, ®Co, %Y, *'Cr, ®sr,
¥7Cs i #°Pb i njihova aktivnost je sledljiva do BIPM (Bireau International des Poids et
Mesures). Pravljenje laboratorijskog referentnog radioaktivnog materijala je izvedeno u
skladu sa medunarodnim preporukama [3].

Koncentracija aktivnosti za pojedina¢ne radionuklide je raCunata po poznatoj formuli:

N/t
Pygm

1) A=

gde je N broj detektovanih fotona u foto piku, t je vreme merenja, P, je verovatnoc¢a emisije
fotona, ¢ je efikasnost detekcije i m je masa uzorka.

Budzet merne nesigurnosti je obuhvatao doprinos statistike brojanja detektovanih fotona u foto
piku, doprinos kalibracije efikasnosti, mernu nesigurnost faktora za korekciju na koincidentno
sumiranje i mernu nesigurnost merenja mase uzorka. Merna nesigurnost kalibracije efikasnosti
je definisana kao kombinovana relativha merna nesigurnost aktivnosti standardnog rastvora,
merenja zapremine standardnog rastvora i mase laboratorijskog referentnog radioaktivnosg
materijala i faktora za korekciju na koincidentno sumiranje. Svi doprinosi mernoj nesigurnosti
rezultata su uvrSéeni u jednacinu (2) ¢ime je dobijena kombinovana relativna merna
nesigurnost sa faktorom pokrivanja 2:

u=2[>u?
) i

gde je u merna nesigurnost dobijene vrednosti a u; su pojedina¢ni doprinosi.

U Tabeli 1 prikazani su rezultati merenja uzoraka Cajeva, konkretno, koncentracija aktivnosti
prirodnih radionuklida *°Ra, 2**Th, *K, U, **U i"°Pb ivestatkog radionuklida'*'Cs,
izrazena u Bg/kg.

Diskusija i zakljuc¢ak

Kako se moze videti iz Tabele 1, koncentracija aktivnosti ?°Ra je u veéini uzoraka bila ispod
minimalne detektabilne koncentracije (MDC). koja je iznosila ox 3 Bg/kg mo 15 Bg/kg.
Vrednosti iznad MDC su detektovane u uzorku ¢aja od korena koprive, mati¢njaka i
rtanjskog ¢aja, gde je najvisa vrednost od 78 Bq/kg zabeleZena kod mati¢njaka. S obzirom na
to da se ovaj radionuklid prirodno nalazi u zemljiStu u koncentracijama reda veli¢ine
100 Bg/kg, kao i da je po ponaSanju u hemijskim interakcijama radijum sli¢an kalcijumu,
ocekivano je prisustvo manje koli¢ine ovog radionuklida u planinskim biljkama koje rastu na
neperturbovanomzemljistu, narocito u korenovom sistemu [4].Takode, druga istrazivanja su
pokazala korelaciju poviSenog prisustva ovog radionuklida sa poviSenim prisustvom drugih
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radionuklida, kao to su U i ?*Th [5]. To u ovom istrzivanju nije sludaj, jer je u slucaju
prisustva radijuma %°Ra izmerena koncentracija aktivnosti *®U i ***Th bila ispod MDC.

Tabela 3:Rezultati gamaspektrometrijskih merenja uzoraka ¢ajeva

Aktivnost [Bg/kg]

Vrsta 226 732 20 137 735 210
Ra Th K Cs U U Pb
List borovnice <10 <8 310 £ 40 68+1,4 <50 <3 <90
Plod borovnice <3 <2 200 £ 17 14+04 <11 | <0,1 <20
Koren koprive 31+3 <5 560 + 50 <0,6 <31 <2 <20
List koprive <8 <8 1200 = 90 <0,8 <40 <2 <74
Plod koprive <6 <6 630 £ 50 <0,5 <27 <2 <50
Koren ¢icka <8 <8 660 + 60 <0,7 <36 <3 <14
List ¢icka <15 <10 1730 £ 140 <3 <60 <4 <45
Koren maslacka <4 <2 520+ 40 <0,3 <20 | <0,9 <30
List maslacka <7 <4 930+ 70 <0,7 <30 <2 <60
Koren jagorcevine <7 <5 470 + 40 65+1,1 <30 <2 <20
Cvet jagoréevine <7 <5 680 = 80 4+1 <30 <2 <20
Majcina dusica <7 8+3 420 £ 40 29+0,7 <30 <2 <20
Rtanjski ¢aj 52+4 <7 240+ 30 <2 <41 <3 <31
Mati¢njak 786 <7 640 = 60 <0,9 <40 <3 <80

Koncentracije aktivnosti **Th u svim uzorcima su bile ispod MDC, koja je iznosila do
10 Bg/kg. Ovaj radionuklid nije detektovan ni u jednom uzorku osim u uzorku caja od
majcine dusice, i to u niskoj koncentraciji. S obzirom na to da je torijum element male
rastvorljivosti 1 da je njegova mobilnost u zemljiStu mala, te da on nije esencijalni nutrijent za
biljku, jasno je da se ne ocekuje detekcija ovog radionuklida u uzorcima ¢aja.

U izmerenim uzorcima &aja, koncentracija aktivnosti radionuklida *°K se kretala u rasponu od
200 Bg/kg do 1730 Bq/kg. Najvisa vrednost zabelezena je kod uzorka korena maslacka, dok
je najnizu vrednost dao koren koprive. Kalijum je esencijalni nutrijent potreban biljkama,
tako da se prisustvo “°K u uzorcima o&ekuje. Ove koncentracije aktivnosti “°K su u skladu sa
koncentracijama koje se uobicajeno nalaze u biljkama na prostorima Republike Srbije [6] i U
skladu sa rezultatima dobijenim u drugim istrazivanjima [7, 8].

Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida *®U, U i #°Pb su bile ispod MDC u svim
merenim uzorcima. Minimalna detektabilna koncentracija za U se kretala u rasponu od
11 Bg/kg do 60 Bg/kg, za 2*°U u rasponu od 0,1 Bg/kg do 4 Bg/kg, dok je za **°Pb MDC bila
u rasponu od 14 Bg/kg do 90 Bg/kg. Relativno visoke vrednosti MDC za ove radionuklide su
posledica male mase uzoraka i male efikasnosti detektora na niskom energijama (46 keV,
63 keV i 186 keV 3a ?°Pb, 2*8U i 2°U, respektivno).

Najinteresantniji radionuklid za posmatranje u uzorcima &aja bio je **'Cs. Njegovo prisustvo
u prirodi je posledica atmosferskih nuklearnih proba izvodenih od 1950. do 1980. godine,
rada nuklearnih elektrana i, u poslednje vreme, posledica nuklearnog akcidenta u Cernobilju.
Sumsko zemljiste i drugi tipovi neobradivog zemljista mogu biti efikasni rezervoari B7Cs,
koji u takvom zemljiStu ostaje mnogo duZe nego u obradivom zemljiStu. S obzirom na to da
se 3'Cs u hemijskim interakcijama ponasa isto kao kalijum (oba imaju valentno stanje +1),
postoji veca verovatnoca ulaska ovog radionuklida u biljku a zatim i u lanac ishrane [9,
10].Prisustvo ovog proizvedenog radionuklida je detektovano u 5 uzoraka, dok je u ostalim
njegova koncentracija bila ispod MDC. Minimalna detektabilna koncentracija za *'Cs bila je
u rasponu od 0,3 Ba/kg do 3 Bg/kg. U uzorcima u kojima je detektovano prisustvo **¥'Cs
koncentracije antivnosti su se kretale od 1,4 Bg/kg za koren koprive, do 6,8 Bg/kg za plod
borovnice. Na osnovu Pravilnika o granicama sadrzaja radionuklida u vodi za pice, Zivotnim
namirnicama, sto¢noj hrani, lekovima, predmetima opSte upotrebe, gradevinskom materijalu 1
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drugoj robi koja se stavlija u promet (Sluzbeni glasnik Republike Srbije 36/18), Clan 12,
Stav 2, granica sadrzaja %Cs u lekovitom bilju i1 ¢ajevima je 150 Bg/kg. Kako se vidi iz
tabele 1, svi ispitivani uzorci zadovoljavaju kriterijum propisan ovim pravilnikom[2].

Na osnovu ovih rezultata moze se proceniti rizik po zdravlje ¢oveka koji konzumira caj
napravljen od lekovitog bilja u kojem je detektovano prisustvo ovog radionuklida. Ova
procena se vrsi izracunavanjem individualne godi$nje efektivne doze ingestijom — Ejng. Za
odraslu osobu, ova veli¢ina se izratunava koris¢enjem jednacine 3[11].

(3) Emg = H'A'DFing

U ovoj jednac¢ini H predstavlja godisnju koli¢inu ¢aja koja se popije (u kg po osobi), A je
koncentracija aktivnosti radionuklida, a DFi,g je dozni konverzioni faktor za ingestiju, za
37Cs definisan kao doza koju primi odrasla osoba jedini¢nim unosom i iznosi 1.3-10°° Sv/Bq
[12]. Da bismo izrac¢unali ovu vrednost, potrebno je proceniti godi$nji unos ¢aja za odraslu
osobu. Ako pretpostavimo da osoba moze da unese 2 dl (jednu Solju ¢aja) dnevno, to znaci da
je ukupna koli¢ina popijenog Caja u toku godine 0,2 L-365 dana, odnosno 73 L ¢aja godisnje.
Ako uzmemo u obzir da je za pripremu jedne Solje ¢aja u proseku potrebna jedna supena
kasika (6 g-10 g suve materije), dolazimo do koli¢ine od maksimalno 3,65 kg lekovitog bilja
godisnje. Tada jednacina postaje:

(4) Eing=3,65kg'A-1.3-10° Sv/ Bq =3,65 kg-A-1.3-10 % uSv/ Bq

TaGeusa 2. Procena doze ingestijom koja potice od konzumiranja ¢aja od lekovitog bilja u kojem
je detektovan *'Cs

) 137
Vrsta Aktivnost  Cs Eing
[Ba/kg] [nSv]

List borovnice 6.8+14 32,3
Plod borovnice 1.4+04 6,64
Koren jagorcevine 6.5+1.1 30,8
Cvet jagorcevine 4+1 19,0
Majcina duSica 29+0.7 13,8

Dakle, individualna godis$nja efektivna doza ingestijom ¢aja se kreé¢e od priblizno 7 uSv do
32 uSv po godini, Sto je daleko ispod propisane granice od 0,1 mSv po godini. 1z ovoga
zaklju¢ujemo da konzumiranje €ajeva napravljenih od lekovitog bilja koje sadrzi B7Cs ne
predstavlja rizik po zdravlje Coveka.

Na osnovu Pravilnika o granicama sadrzaja radionuklida u vodi za pice, zivotnim
namirnicama, sto¢noj hrani, lekovima, predmetima opSte upotrebe, gradevinskom materijalu i
drugoj robi koja se stavlja u promet (Sluzbeni glasnik Republike Srbije 36/18), Prilog 1,
dozni konverzioni faktor za ingestiju za > Ra je 2,8 10~" Sv/Bq. Na osnovu ovoga i dobijenih
koncentracija radijuma u pojedina¢nim uzorcima ¢ajeva, uz procenu da se godiSnje popije
73 L C¢aja napravljenog od ukupno 3,65 kg lekovitog bilja, dolazimo do zakljucka da bi
maksimalna doza ingestijom za ?*°Ra bila 79,7 uSv po godini, §to je manje od propisanih
0,1 mSv po godini. S obzirom na to da drugi radionuklidi (*®U, 2°U i ?'°Pb) nisu detektovani
u uzorcima ili da je njihovo prisustvo u niskoj koncentraciji detektovano samo u jednom
uzorku (***Th), za njih nije radena procena doze ingestijom.

Merenja koncentracije aktivnosti svih radionuklida ispitanih u ovom istrazivanju pokazala su
rezultate koji su u skladu sa granicama propisanim u Pravilniku o granicama sadrzaja
radionuklida u vodi za pice, zivotnim namirnicama, sto¢noj hrani, lekovima, predmetima
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opSte upotrebe, gradevinskom materijalu 1 drugoj robi koja se stavlja u promet (Sluzbeni
glasnik Republike Srbije 36/18).
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ABSTRACT

This manuscript presents the results of measurement of naturaly occurring radionuclides and
37Cs in 15 samples of medicinal herbes originating at the theritory of Republic of Serbia. The
samples were procured from the Institute for research of medicinal herbes “Dr Josif Panci¢”
in Belgrade. They were chosen so that they contain various parts (roots, stem or flower) of
the same plant in order to assess different distribution of the radionuclides in various plant
parts. The aactivity concentration of naturaly occurring radionuclides U, ?*°U i #°Pb was
below the minimal detectable concentration (MDC), °Ra was detected in 3, **'Cs in 5 and
22Th in one sample. Based on the obtained values, ingestion dose was calculated taking into
account that a person drinks 0.2L of tea per day. It is found that the ingestion dose is in the
range of 13,8 uSv to 32,3 uSv for *¥'Cs and 79,7 uSv for ?°Ra. This is well below the limit of
0.1 mSv/year recommended by the Rulebook Official Gasette 36/18.
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SAZETAK

U ovom istrazivanju analizirana je fraktalna priroda vremenske serije specificne aktivnosti
berilijuma-7 u povrsinskom sloju atmosfere u Beogradu, Srbija, sa ciljem da se prouci
dinamika njene samosli¢nosti, a s posebnim fokusom na godisnji ciklus. Kori§¢ene su metode
vejvlet analize i vremenski zavisne detrendovane pokretne srednje vrednosti radi identifikacije
karakteristi¢nih intervala i procene Hurstovih eksponenata.

Podaci o specifi¢noj aktivnosti berilijuma-7 preuzeti su iz GRAMON baze podataka, za
lokaciju Beograd (44,88 °N; 20,58 °E; 95 m nadmorske visine). Vremenska serija obuhvata
362 mesecna merenja od 1991. do 2022. godine.

Rezultati ukazuju na postojanje izrazenog godis$njeg ciklusa u ovoj vremenskoj seriji. Takode,
promene u lokalnom Hurstovom eksponentu otkrivaju varijacije u ponaSanju vremenske serije
— ona iz umereno korelisanog prelazi u izrazito antikorelisan proces izmedu 2015. 1 2020.
godine.

Ovaj rezultat bi¢e predmet Sire analize koja ukljucuje i druge lokacije iz GRAMON baze
podataka.

Uvod
Dugoro¢na merenja atmosferskih parametara pruzaju dragocene informacije o promenama u

atmosferi. Berilijum-7 (Be-7), prirodni radionuklid ¢iji je period poluraspada 53,28 dana,
koristi se kao obeleziva¢ kretanja vazdu$nih masa. Njegova specificna aktivnost moze
posredno pruziti informacije o drugim procesima, kao $to su koli¢ina dospelog kosmickog
zraCenja [1], formiranje ozona u stratosferi [2], razmena vazdusnih masa izmedu stratosfere i

troposfere [3] ili ucestalost padavina [4].

U naSem istrazivanju analizirana je fraktalna priroda specifi¢ne aktivnosti Be-7 u prizemnom
sloju atmosfere u Beogradu, Srbija, tokom 32-godis$njeg perioda. Sa 362 podatka o srednjim
mesecnim vrednostima, ovaj skup omoguéava proucavanje dugodometnih korelacija u
ponasanju specificne aktivnosti Be-7. Ove analize predstavljaju prvi takav rad za lokaciju
Beograd.

Materijal i metode

U nasem istrazivanju, koristili smo specificne aktivnosti Be-7 u Beogradu, Srbija, od februara
1991. do decembra 2022. godine. Ovi podaci su deo GRAMON (Ground Air Radioactivity
Monitoring) baze podataka koja obuhvata viSegodiSnja merenja specifi€ne aktivnosti
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pojedinih radionuklida, ukljucujuéi i Be-7, u prizemnom sloju vazduha na sedam lokacija
zapadnog regiona Balkanskog poluostrva. Za nasu analizu, koristili Smo podatke sa lokacije u
Beogradu (44,88 °N; 20,58 °E; 95 m nadmorske visine), koji obuhvataju 362 srednje
mesec¢ne vrednosti specifi¢ne aktivnosti Be-7.

Koristili smo metodu vejvlet transformacija (Wavelet Transform; WT) za indentifikaciju
karakteristi¢cnih intervala, kao i time-dependent Detrended Moving Average (tdDMA)
metodu za proucavanje dinamike lokalnog Hurstovog eksponenta, s ciljem istrazivanja
fraktalnih karakteristika vremenske serije.

Vejvlet analiza vremenskih serija

Vejvlet analiza je Cesto koriS¢ena tehnika za proucavanje vremenskih serija kompleksnih
sistema koji pokazuju nestacionarno ponaSanje na razli¢itim vremenskim skalama [5]. Za
razliku od Furijeovog spektra snage, vejvlet spektri su glatki za nestacionarne serije [6,7], §to
omogucava analizu karakteristi¢nih vremena ili intervala unutar vremenskih serija.

U istrazivanju smo dobili vejvlet spektar snage koriste¢i set Morlet vejvleta. Vrednosti
dobijenog spektra snage signala rastu unutar intervala koji obuhvataju karakteristicna
vremena periodi¢nog ponasanja signala. Medutim, ova metoda ima svoja ogranicenja, buduci
da vejvlet koristi informacije iz susednih tacaka u odredenom trenutku u vremenu, zbog ¢ega
postaje manje ta¢na kako vejvlet doseze krajeve vremenske serije (ovaj deo se naziva konus
uticaja). Kako bismo dobili statisticki relevantne rezultate koji uzimaju u obzir duzinu
analizirane vremenske serije, opseg vremenskih skala koji se koristi pri racunanju vejvlet
spektra ogranicen je konusom uticaja [8].

Analiza dinamike lokalnog Hurstovog eksponenta

U ovom istrazivanju takode smo primenili tdDMA algoritam [9] koji procenjuje samosli¢nost
i dugodometnu korelaciju putem generalizovane varijanse oko pokretne srednje vrednosti.
Generalizovana varijansa oko pokretne srednje vrednosti Cesto Se koristi u analizi razli¢itih
kompleksnih sistema, kao §to su finansijska trzista, klima i atmosfera [10-12].

Funkcionisanje tdDMA algoritama bazira se na proceni varijanse dugodometno korelisane
vremenske serije oko pokretne srednje vrednosti. Funkcija standardne devijacije opya
pokazuje zavisnost sa eksponentom H na n (opy4 < nf), gde je H Hurstov eksponent koji
opisuje dugodometna korelaciona svojstva ispitivane vremenske serije, a n veli¢ina prozora
na kojoj je raCunata srednja vrednost i njena standardna devijacija.

Vrednosti lokalnog H dobijene su tako Sto smo na karakteristicnom intervalu racunali
vrednosti Hurstovog eksponenta za pokretan prozor unutar vremenske serije [13].

Proces je korelisan kada je vrednost Hurstovog eksponenta izmedu 0,5 i 1, §to ukazuje na
pozitivnu dugodometnu korelaciju. Kada je vrednost Hurstovog eksponenta izmedu 0 1 0,5,
proces je antikorelisan, odnosno ima negativnu dugodometnu korelaciju. Kada je vrednost
Hurstovog eksponenta jednaka 0,5, proces odgovara nekorelisanom Braunovom procesu.

Na osnovu vrednosti Hurstovog eksponenta razlikuju se tri rezima rada vremenskih serija.
Vremenska serija moZe se nalaziti samo u jednom rezimu, na primer, imati samo pozitivnu
dugodometnu korelaciju, ili moze menjati rezime rada. U tom slucaju, krosover predstavlja
granicu promene procesa kada je vrednost Hurstovog eksponenta 0,5.

Rezultati

Na slici 1 prikazani su vejvlet spektar snage i globalni vejvlet spektar (raspodela snage
signala na razli¢itim skalama) specifi¢ne aktivnosti Be-7 merene u Beogradu. Oba grafika, sa
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mesecnim podacima, pokazuju jasno postojanje godisnjeg karakteristicnog perioda. Na grafiku
vejvlet spektra snage on odgovara lokalnim maksimumima unutar spektara snage, $to se na
globalnom spektru manifestuje kao izrazen pik na 12 meseci — karakteristi¢ni interval od jedne
godine.

Period (u mesecima)

2 4 f;
Godina Snaga %107
Slika 1: Levo — Vejvlet spektar snage specifi¢ne aktivnosti Be-7, koriste¢i Morlet vejvlet,
normalizovan sa 1/62. Konusna linija predstavlja konus uticaja koji odvaja regiju od manje
pouzdanih grani¢nih vrednosti. Desno — Globalni vejvlet spketar, konstruisan koristeéi vejvlet
spektar snage sa leve strane, na kojem se vidi izraZen karakteristi¢an period od jedne godine.
Isprekidana crvena linija oznacava 95% znacajnosti.

Na slici 2 prikazan je grafik lokalnih Hurstovih eksponenata dobijenih koriste¢i meseéne
podatke specifiéne aktivnosti Be-7 na karakteristicnom godiSnjem periodu, zajedno sa
srednjim vrednostima Hursta (horizontalne linije, crna i plava). Pozitivna korelisanost
dobijena za dat karakteristi¢ni period predstavljena je crnom horizontalnom linijjom ¢ija je
prosecna vrednost H = 0,65, i obuhvata ceo vremenski period izuzev od decembra 2015. do
maja 2019. kada se uocava primetan pad u stepenu korelisanosti. Na slici 2 to vidimo kao
horizontalnu plavu liniju ¢ija je prosecna vrednost H =0,27. Vazno je naglasiti da ove
vrednosti H ne odrazavaju povecanje ili smanjenje specificne aktivnosti Be-7, ve¢ samo
promenu rezima dinamike vremenske serije — od umereno korelisanog ka izrazito
antikorelisanom procesu i obrnuto, u zavisnosti od vrednosti Hurstovog eksponenta.
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Slika 2: Lokalni Hurstovi eksponenti za karakteristi¢ni period od godinu dana kao funkcija
vremena za mese¢ne podatke specifi¢ne aktivnosti Be-7 za prizemni sloj vazduha u Beogradu,
Srbija, tokom 1991-2022. Razlikujemo dva perioda: crna linija sa pozitivnom dugodometnom

korelacijom, i plava sa negativhom dugodometnom korelacijom. Isprekidana crvena linija
pokazuje krosover za vrednost Hursta od 0,5.
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Diskusija i zakljuc¢ak

Analiza globalnog vejvlet spektra snage signala omogucila je identifikaciju karakteristicnog
jednogodiS$njeg perioda unutar vremenske serije specificne aktivnosti Be-7. U okviru
globalnog vejvlet spektra, nije se istakao nijedan drugi period sa statistickom znacajno$¢u od
95%. Kako bismo identifikovali krace periode, bilo bi potrebno koristiti podatke sa ve¢om
rezolucijom, kao $to su dnevne ili nedeljne vrednosti. Za identifikaciju duzih perioda,
potrebno je imati vremenske serije koje obuhvataju vise godina. Prethodna istrazivanja ve¢ su
identifikovala sezonske promene ili periodi¢nosti u vremenskim serijama Be-7 [6,14,15]. Ove
periodi¢nosti su rezultat uticaja transporta velikih vazdusnih masa na hemisferskom nivou.

Analiza vremenski zavisnog Hurstovog eksponenta pruzila je dodatan uvid u kompleksnost
dinamike koja karakteriSe ponaSanje specificne aktivnosti Be-7. Ove analize su prvi put
sprovedene za merenja specificne aktivnosti Be-7 na lokaciji Beograd, Srbija. Vrednosti
Hurstovog eksponenta za godisnji period pokazuju prisustvo umerene pozitivne korelacije
skoro tokom celog ispitivanog perioda $to sugerise da su promene specifi¢ne aktivnosti Be-7
uglavnom spore, a ponasanje na godiSnjem nivou gotovo identi¢éno. Medutim, primetan je
krosover i prelazak vremenske serije iz umerene pozitivne korelisanosti u izrazito
antikorelisan proces tokom perioda 2015-2020. godine.

Ipak, ova analiza ne pruza objasnjenje za uzroke navedenih promena u ponaSanju vremenske
serije specifi¢ne aktivnosti Be-7, niti da li je ovo specifi¢no samo za lokaciju Beograd. Stoga
bi dalja analiza mogla obuhvatiti vise lokacija iz GRAMON baze podataka, kao i druge
atmosferske parametre.
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Rad je podrzan sredstvima Ministarstva prosvete, nauke i tehnoloSkog razvoja Republike
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451-03-47/2023-01/200017).

Literatura

[1] D. Lal, B. Peters. Cosmic ray produced radioactivity on the earth, Handbook of Physics
Vol. 46, 1967, 551-612.

[2] E. F. Danielsen. Stratospheric-tropospheric exchange based on radioactivity, ozone and
potential vorticity, Journal of Atmospheric Sciences Vol. 25, 1968, 502-518.

[3] P. Cristofanelli, P. Bonasoni, L. Tositti, U. Bonafe, F. Calzolari, F. Evangelisti, S.
Sandrini, A. Stohl. A 6-year analysis of stratospheric intrusions and their influence on
ozone at Mt. Cimone (2165 m above sea level), Journal of Geophysical Research Vol.
111 No. D3, 2006.

[4] L. Jiwen, V. N. Starovoitova, D. P. Wells. Long-term variations in the surface air 'Be
concentration and climatic changes, Journal of Environmental Radioactivity Vol. 116,
2013, 42-47.

[5] J. Lewalle, M. Farge, K. Schneider. "Wavelet transforms”, in Handbook of
Experimental Fluid Mechanics. Eds. C. Tropea, A. L. Yarin and J. F. Foss. Springer,
2007, 1378-1398.

[6] C. Torrence, G. P. Compo. A Practical Guide to Wavelet Analysis, Bulletin of the
American Meteorological Society Vol. 79, 1998, 61-78.

125



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

[7]

[8]

[9]

[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

Dj. Stratimirovié¢, S. Milosevi¢, S. Blesi¢, M. Ljubisavljevi¢. Wavelet analysis of
discharge dynamics of fusimotor neurons, Physica A: Statistical Mechanics and its
Applications Vol. 291, 2001, 13-23.

Lilly, J.M. Element analysis: A wavelet-based method for analysing time-localized
events in noisy time series, Proceedings of the Royal Society A: Mathematical,
Physical and Engineering Sciences Vol. 473, 2017, 20160776.

A. Carbone, G. Castellia, H. E. Stanley. Time-dependent Hurst exponent in financial
time series, Physica A: Statistical Mechanics and its Applications Vol. 344, 2004,
267-271.

D. Sarvan, D. Stratimirovi¢, S. Blesi¢, V. Miljkovi¢. Scaling analysis of time series of
daily prices from stock markets of transitional economies in the Western Balkans,
European Physical Journal B: Condensed Matter and Complex Systems Vol. 87, 2014,
297-304.

D. Sarvan, M. Tosi¢, M. Borovini¢, S. Blesi¢. Classification of time series of
temperature variations from climatically homogeneous regions based on long - term
persistence, International Journal of Climatology Vol. 41 No. 4, 2021, 2660-2678.

D. Sarvan, b. Stratimirovi¢, S. Blesi¢, V. Djurdjevic, V. Miljkovi¢, J. Ajti¢, Dynamics
of beryllium-7 specific activity in relation to meteorological variables, tropopause
height, teleconnection indices and sunspot number, Physica A: Statistical Mechanics
and its Applications Vol. 469, 2017, 813-823.

Dj. Stratimirovi¢, D. Sarvan, V. Miljkovi¢ and S. Blesi¢. Analysis of cyclical behavior
in time series of stock market returns. Communications in Nonlinear Science and
Numerical Simulation Vol. 54, 2018, 21-33.

J. V. Ajti¢, D. J. Todorovi¢, J. D. Nikoli¢, V. S. Burdevi¢. A multi-year study of
radioactivity in surfase air and its relation to climate variables in Belgrade, Serbia,
Nuclear Technology and Radiation Protection Vol. 28, 2013, 381-388.

S. Bianchi, W. Plastino, E. Brattich, V. Djurdjevic, A. Longo, M. A.
Hernandez-Ceballos, D. Sarvan, J. Ajti¢c. Analysis of trends, periodicities, and
correlations in the beryllium-7 time series in Northern Europe. Applied Radiation and
Isotopes Vol. 148, 2019, 160-167.

126



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

ANALYSIS OF THE FRACTAL NATURE OF THE SPECIFIC ACTIVITY OF
BERYLLIUM-7 IN THE NEAR-SURFACE LAYER OF THE ATMOSPHERE
MEASURED IN BELGRADE, SERBIA (1991-2022)

Darko SARVAN', Dorde STRATIMIROVIC?, Milica RAJACIC?,
Jelena KRNETA NIKOLIC?, Ivana VUKANAC?, Jelena AJTIC!

1) Belgrade University, Faculty of Veterinary Medicine, Belgrade
2) Belgrade University, Faculty of Dental Medicine, Belgrade

3) "Vinca" Institute of Nuclear Sciences, Institute of National Importance for the Republic
of Serbia, University of Belgrade, Radiation and Environmental Protection
Department, Belgrade

ABSTRACT

This research analyzes the fractal nature of the beryllium-7 specific activity time series in the
near-surface layer of the atmosphere in Belgrade, Serbia. The aim was to study the dynamics
of self-similarity in this series, with a particular focus on the annual cycle. Wavelet analysis
and time-dependent detrended moving averages were used to identify characteristic intervals
and estimate Hurst exponents.

The data on specific activity of beryllium-7 were obtained from the GRAMON database for
the location of Belgrade (44.88 °N; 20.58 °E; 95 m a.s.l.). The time series comprises 362
monthly measurements between February 1991 and December 2022.

The results indicate a pronounced annual cycle in this time series. Moreover, changes in the
local Hurst exponent reveal variations in the behavior of the time series, transitioning from
moderately correlated to highly anti-correlated process between 2015. and 2020.

This finding will be a subject of a further analysis including other locations from the
GRAMON database.
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ABSTRACT

In this study, fly ash (FA) from the active and passive cassette TENT A (Nikola Tesla power
plant, Obrenovac) is characterized from physicochemical and radiological aspects.Samples of
FA consisted of amorphous phase followed by quartz, mullite, plagioclase, K-feldspar,
hematite and calcite. As indicated by laser granulometry, the fraction Dsy of investigated
samples are about 80um, so based on the above, they belong to coarse ashes.Very important
parameter which defines chemical composition of the fly ash as precursor material of clinker or
alkali activated materialsis presence of organic matter which is expressed by total organic
content (TOC).Assessment of radiation exposure during coal combustion depends on the
concentration of radioactive elements in the coal and in the resulting fly ash. Fly ash as
industrial waste contains certain concentrations of natural radionuclides that are considered
naturally occurring radioactive materials (NORM). The results showed that fly ash has
satisfactory radiological properties and can be used as an addition to clinkers, but also as a
potential precursor of a new class of alkaline activated materials that can be used in the
construction sector.

Introduction

Fly ash isa by-product material produced in the combustion process of coal used in power
stations. It is a fine grey coloured powder having spherical glassy particles that rise with the
flue gases. As pozzolanicmateriala fly ash is used in concrete, mines, landfills and dams.
There has been an increasing attempt for fly ash utilization in different sectors. Loya and
Rawani [1] identified top areas for the quantity of fly ash utilization as 44.19% in cement and
concrete sectors, 15.25% of ash in roads, embankments and ash dyke raising, followed by
12.49% in reclamation of low lying areas and land filling, 8.84% in mine filling, 7.61% in
bricks, blocks and tiles, 2.47% in agriculture and 9.14% in others. Since 316 individual
minerals and 188 mineral groups are recognized in fly ash, it is one of the most complex
materials in terms of characteristics [2]. However, all fly ash includes substantial amounts of
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silicon dioxide (SiO;) (both amorphous and crystalline), aluminum oxide (Al,O3) and
calcium oxide (CaO), the main mineral compounds in coal-bearing rock strata. Fly ash can be
classified according to the type of coal from which the ash was derived and depending on pH
value and calcium/sulphur ratio, fly ashes are classified as acidic ash (pH 1.2 up to 7), mildly
alkaline ash (pH 8-9), and strongly alkaline ash (pH 11-13) [3]. The chemical properties of
fly ash depend not only on the type of coal used in a process but also on the techniques used
to burn the coal. Specifically, properties of fly ash depend on: (a) boiler configuration, (b)
burning condition and temperature of the boiler, (c) the particle size of the coal, and (d) the
gas cleaning equipment [4]. The use of industrial by-products, fly ash of the coal combustion
process, disposed in landfills near thermal power plants whichrepresent a burden on the
environment is nowdays an important task  for scientists.

In the thermal power plants (TE) of "ElektroprivredaSrbije™ (JP EPS) whose boilers burn
lignite, around 6 million tons of fly ash are produced annually as a waste which is deposited
in an open waste disposal, taking up an area of around 400 hectares. Depositing ash in open
spaces can be very damaging to the environment due to the potentially deleterious effects of
ash particles. Dispersal of ash particles by wind and water erosion and the leaching of
substances such as salts and heavy metals can be hazardous for the surrounding terrain and
underground waters.Fly and bottom ash are produced as a by-product in the process of
burning Kolubara lignite (Coal mine basin Kolubara,Serbia) are the basic raw material in the
technological process of collecting, preparing, transporting and disposing of ashes by their
nature they belong to non-hazardous waste. A potential market for the use of fly ash exists
and for now, it is used exclusively by cement factories [5].The production of construction
materials using or re-using local industrial waste alumina-silicate materials is a cost-benefit,
environmental-friendly and sustainable technology [6, 7].

In order the ashes found in landfills to continue to be used as raw materials in the production
of concrete, cement, clinker, and some new materials, for example alkaline-activated
materials that would find their application in the construction sector, it is necessary to
examine, among others, physico-chemical, mineralogical, and radiological characteristics of
FA.The radioactivity of FA can be one of the important reasons against its wider use in the
construction industry of Serbia [3]. The presented research is a contribution to the potential
solution of environmental protection through the synthesis of potential construction materials
based on FA or applications FA as Al-rich by-products in the building industry.

Materials and methods
Materials

Selected samples of FA were taken from ash dumps TENT A. Location of TENT A is on the
right bank of the Sava river, about 40 km upstream of Belgrade between settlements of
Krtinska and Urovci, about 3 km west of Obrenovac. Fly ash disposal: The cassette 1 of the
ash dump of the TENT A in Obrenovac is covered with earth. The cassette 2 is active and the
ash dumped into this cassette is mixed with water, while the cassette 3 is passive and
recultivated, with planted grass[8].

The sample S1 was taken from the passive cassette number 1 from TENT A. The creation of
a passive cassette differs from an active cassette in the part when the subject cassette ceases
to be actively used. After the end of its active use, there is a period of aging of the cassette,
which implies exposure exclusively to environmental influences. The sample is brownish with
some impurities in it. Particle size and granulation are within expectations for the ash sample.
Since it is a passive cassette, which has been inactive for several years, sampling was
performed by the method of random sampling from several places. The composite sample
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thus obtained was later mixed, dried and homogenized. The sample S2 was taken from active
cassette from TENT A. The sample is dark almost black in color and shows the presence of
impurities. The granulation of the powder is within the expected range. Since it was sampled
from the active cassette, the reliability of the results may be better than that of the samples
from the passive cassettes.

Due to the size of the active cassette, as well as the fact that part of the cassette is covered
with water from the sprinklers, for sampling a representative part of the active cassette that
can best represent the entire process that takes place in the active cassette was selected[8].

Methods

Among physical characteristics moisture content, granulometry, BET specific surface area,
particle density were performed.

The specific surface area of the fly ash samples weredetermined using the BET
(Brunauer-Emmet-Teller)  methodusing  Micromeritics  ASAP-2020 analyser, by
nitrogenadsorption measurements at 77 K. The samples were pre dried for 60 min at 105 °C.
Specific density analysis of flyash samples was determined according to EN 1097-7 [9],by
pyknometer method. Moisture measurements were determined by drying sample in an oven
SP-440 (max. T 300 °C)on 105 °C for 24 h. Moisture content is given with the relation %
MCwp = (Wy-Wg/Wy,) X 100 where mc is expressed onwet basis (w,, is wet weight and wy is dry
weight)

The X-ray powder diffraction (XRD) was performed to determine the phase composition of
the FA samples using a PANalytical Empyrean X-ray diffractometer equipped with CuKa
radiation with | = 1.54 A. The samples were scanned at 45 kV and a current of 40 mA, over
the 260 range from 4° to 70°, at a scan rate of 0.026° 2@ min* and step time 172 seconds. The
obtained XRD patterns were analysed using X'Pert High Score Plus diffraction software v.
4.8 from PANalytical, using PAN ICSD v. 3.4 powder diffraction files. All Rietveld
refinements were performed using the PANalyticalX'Pert High Score Plus diffraction
software, using the structures for the phases from ICDD PDF 4+ 2016 RDB powder
diffraction files. Amorphous content was determined using the external standard method
(NIST SRM 676a) [10]. The chemical composition of FA was determined by X-ray
fluorescence (XRF). The XRF analysis was performed with a wavelength dispersion (WD
XRF) spectroscope ARL Perform X manufactured by Thermo Scientific with a power of
2500 W, 5 GN Rh X-ray tube, 4 crystals (AX03, PET, LiF200 and LiF220), two detectors
(proportional and scintillation), and computer program UniQuant. The samples were
quartered, dried at 105 ° C and calcined at 950 °C.

Total organic compound (TOC) analyzed by Analizator CW-800M "Multiphase”, ELTRA by
dry incineration method, detection of products with IR detector.

The contents of naturally occurring radionuclides in the FA were determined by gamma
spectrometry. The samples of FA placed in PVC cylindrical containers (125 ml and 250 ml),
sealed with beeswax and left for six weeks.The equilibrium between radon and its progeniesis
realized in this way. Radiological analysis was performedby means of a coaxial
semiconductor high purity germanium (HPGe) detector (Canberra 7229N-7500-1818 with
20% relative efficiency and 1.8 keV resolution for ®°Co at the 1332 keV line) associated with
standard beam supply electronics units. The method has been shown previouslyand described
by Nenadovi¢, etal. [11] and Mirkovi¢ et al. [12] Quoted uncertainties (the confidence level
of 1o) were calculated by error propagation calculation. The combined standard uncertainties
included the statistical uncertainties of the recorded peaks, efficiency calibration uncertainty
and the uncertainty of measured mass.
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European Commission [13] recommends that the reference level for building materials
should be of the order of 1 mSv/y or less expressed as effective dose caused by external
gamma radiation to members of the public. A common screening method the dose caused by
building materials is the use of an Activity Concentration Index (I), the value of which is
calculated on the basis of the concentrations of Ra-226, Th-232 and K-40. The index ACI is
related to the gamma radiation dose in a building and was calculatedaccording to equation 1
[14]:

(1) ACI = ACRa—226 + ACTp—232 , ACk-40
300 200 3000

where Ac ra-226, Ac.Th-232 and Ac k-40 are the activity concentrations in Bg/kg.

Besides the activity concentration index, in order to estimate a possible health effect due to
the exposure to natural radionuclides present in the measured samples, radium equivalent
activity, Raeq [Bgkg™], the external hazard index, Hex [Bgkg™], total external absorbed
gamma dose rate D [nGyh ], and annual effective dose EDR [mSv] can be calculated. The
radium equivalent activity can be used to estimate the hazard associated with materials that
contain 226-Ra, 232-Th, and 40-K. The external radiation hazard index reflects the external
radiation hazard due to the emitted gamma radiation. The values of these indicators of
exposure can be calculated according to egs. fromVukanac et al.[15].The value of this index
must be less than unity to keepthe radium equivalent activity and annual dose underthe
permissible limits of 370 Bgkg* and 1 mSv, respectively.

The external absorbed gamma dose rate, D (nGy/h), in air 1m above the ground due to
radionuclides 226-Ra, 232-Th, and 40-K in measured samples was calculated [16]:

@ D =0.462A,, +0.604A, +0.0417A,

In order to estimate the health risks, the annual effective dose rates was calculated using the
conversion coefficient from the absorbed dose in air to the effective dose (0.7 Sv/Gy), the
indoor occupancy factor (0.8) - assuming that people spend approximately 80% of the time
indoors, and 8760 h (1 year) annual exposure time as proposed by UNSCEAR (1993). The
annual effective dose (EDR) was calculated from the formula [17]:

(3) EDR(MSvV) = D(nGy/h) x 8760(h/y) x 0.8 x 0.7 (Sv/Gy) 10°®

Results
Physico-chemical properties of FA
Table 1 shows the particle density, bulk density, BET and moisture content of FA samples.

Table4: Particle density, bulk density, BET and moisture content of FA

Sample Particle density Bulk density BET Moisture content
(g/cm’) (kg/m’) (m?/g) (%)
S1 2.20 681 8.0 31.22
S2 2.05 659 17.9 25.92

The characteristic values Djo, Dsp and Dgy are shown in Table 2 and corresponding PSD
curves are presented on Figure 1.
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XRD analysis

Table 2: Results of laser granulometry

Sample Dyo (um) Dso (um) Doo (um)
s1 134 78.7 203.4
S2 21.5 85.9 144.1

Table 3 shows phase composition of investigated samples determined by XRD analysis.

Table 3: Phase composition of ash samples

Sample Am(zg/g;ous Mineral composition (%)
s1 68.0 Quartz | Mullite | Plagioclase | K-feldspar | Hematite | Calcite SUM
' 14.2 9.2 6.8 1.2 0.2 0.4 100.0
$2 716 Quartz | Mulite | Plagioclase | K-feldspar | Hematite / SUM
' 16.5 6.5 4.6 0.7 0.1 / 100.0
XRF analysis
Table 4 shows chemical composition of all samples determined by XRF analysis.
Table 4: XRF results of chemical composition of all samples
Sample L.O.l. | SiO, | Al,O4 Fe,O; | CaO MgO Na,O | K,O | SO; | MnO | TiO, P,Os | Cr,03 | SUM
(%
S1 3.00 |57.65|23.46 | 528 |5.82| 198 | 0.32 |1.39|0.04 | 0.07 | 0.84 | 0.05 | 0.05 | 100.04
S2 5.90 |57.92|22.72| 6.30 | 299 | 143 | 0.30 | 1.29|0.34| 0.06 | 0.72 | 0.05 | 0.03 | 100.10

Table 5 showstotal organic compounds (TOC) in samples of FA.

Table 5: Results of TOC measurements

Sample TOC (%)
S1 0.56
S2 0.71

Radiological Characterizations

For assessing the specific dose rate, more elaborate methods need to be used in order to
consider the actual concentrations and locations of a certain building material in a building.
European Commission [13] recommends the model represents by Markkanen in reference
[18]. A protection strategy should be established with the aim to promote building materials
that do not exceed the reference level.

Radiological characteristics of the ash samples — specific activity (Bg/kg) were presented in
Table 6.

Table 6: Activity concentration of natural radionuclides in the investigated samples with
associated measurement uncertainties (k = 1).

Specific activity (Bg/k
Sample Z0pp, Ra ZTh P W y (Bg g)137cs 38 735
S1 89+8 7243 61+4 246+17 <0.1 8148 5.5+0.4
S2 2943 51+2 38+3 211415 <0.1 4745 2.840.2

Table 7 shows radium equivalent activity (Raeq), external radiation hazard index (Hex), the
external gamma radiation absorbed dose rate (D) and effective dose rate (EDR) of fly ashes.

132




XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

Table 7: Radium equivalent activity (Ra.), external radiation hazard index (H.x), the external
gamma radiation absorbed dose rate(D) and effective dose rate (EDR) of fly ash samples

Sample Raeg (Ba/kg) | Hex (Balkg) D (nGy/h) | EDR (mSvly) ACI
S1 348.65 0.4813 80.4 0.394 0.627
S2 267.81 0.328 55.3 0.271 0.430
Discusion

Mineral composition of the samples was determined. Samples consisted of amorphous phase
followed by quartz, mullite, plagioclase,K-feldspar, hematite, calcite. Quartz amount in both
sample of FA from passive and active casete is approximately the same. Also, amount of
amorphous phase is slightly higher for S2 sample.Such a high % of the amorphous phase
indicates a good reactivity of FA in further processes of use as a component in the production
of clinker or alkali-activated materials.During the burning process, the mineral substances
from the coal change into the crystalline and amorphous phases that make up the ash.For
example, calcite is thought to mostly transition to CaO, which in some cases can react with
SO, and CO, to form anhydrite and again calcite.Clay matter, like feldspar, melts and
transforms into glass, sometimes with the action of solvents such as FeO and CaO.Kaolinite
usually passes into mullite, glass and sometimes cristobalite, while the other types of clay and
feldspar transition to glass[19].Quartz partially melts, but some quartz grains remain.In this
way, in addition to the amorphous phase that is characteristic of fly ash, crystalline mineral
species mainly include quartz, mullite, K- and Ca-type feldspars, calcite, gelenite, hematite.
The spherical particles that make up the glassy (amorphous) part of the ash are mostly thin,
hollow, ceramic microspheres and are called cenospheres.These spheres are created under
specific conditions, as molten drops of clay minerals, mica, feldspar and quartz.Spheres are
usually charged gases resulting from combustion of organic matter, decomposition of
carbonates, dehydration clay minerals and pore water evaporation.These are mainly CO», N,
0O, and H,O.It is assumed that these spheres are formed at temperatures between 1230 and
1400°C[20].

According to particle size, ashes are divided into fine and coarse fraction.The fine fraction
includes ash whose particle size is below 45 um, while ashes with particle sizes above that
belong to coarse ash.Ashes from bituminous coals have finer particles compared to ashes
produced by burning lignite coals[19].As a result of laser granulometry, the fraction Ds, of
both samples are about 80um, so based on the above, they belong to coarse ashes.

Among chemical parameters which are analyzed SiO, amount is almost the same(~58%) for
the S1 and S2 sample. The values for CaOis lower for the S2—-2.99 %-almoust twice value of
S1.

Very important parameter, which defines chemical composition of the fly ash as precursor
material of clinker or alkali activated materials, is presence of organic matter. It is expressed
by total organic content (TOC). It effects mainly emissions, as in unstable operating
conditions the presence of TOC in clinker raw mixture can contribute to the CO, emissions.

The behavior of natural radionuclides in the process of burning coal depends on a number of
factors, such as the type and characteristics of coal, ash content in coal, calorific value of
coal, combustion temperature, chemical and physical form in which the radionuclides are
found coal and others. In the combustion process, the organic component is eliminated thus
that there is an increase in the concentration of radionuclides in ash compared to coal. Change
in natural radioactivity as a consequence of the operation of thermal power plants it can also
affect the food chain, soil-plant-animal-human. Considering that EDR, He@and ACI are less
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than 1,FAs are safe from the aspect of external exposure with the limitation of the duration of
exposure to less than 20% of hours per year.

Conclusion

Physico-chemical characteristics of samples led to conclusion that these ashesare
heterogeneous materials.

Accordingly, the criteria Raeq < 370, Hex < 1, FA from bouthcasete can be freely re-used as
raw materials for building materials.

This researchingoffer a good basis for further investigations, consideringpossible utilization
of these ash in production new materialswhich can be applied in the construction sector.

Acknowledgment

This work was financially supported by the Ministry of Science, Technological Development
and Inovation of the Republic of Serbia on the research program, record number:
451-03-47/2023-01/200017, and grant No. 1702302 Vinca Institute of Nuclear Sciences,
National Institute of the Republic of Serbia, University of Belgrade, Serbia, and from the
European Institute of Innovation and Technology (EIT), a body of the European Union, under
Horizon 2020, the EU Framework Programme for Research and Innovation (RIS-ALICE ,
project no. 18258). The Metrology Institute of the Republic of Slovenia is acknowledged for
the use of XRF.

Reference

[1] M.LM. Loya, A.M. Rawani. A review: promising applications for utilization of fly ash,
Int. J. Adv. Technol. Eng. Sci., Vol.2, 2014, 143-149.1SSN:

[2] S.V. Vassilev, C.G. Vassileva. A new approach for the classification of coal fly ashes
based on their origin, composition, properties, and behaviour, Fuel., Vol.86 No.10-11,
2007, 1490-1512. ISSN:

[3] S. Gaffney, N.A. Marley.The impacts of combustion emissions on air quality and
climate — from coal to biofuels and beyond, Atmos. Environ., Vol.43, No.1, 20009,
23-36. ISSN:

[4] A.B. Mukherjee, R. Zevenhoven, P. Bhattacharya, K.S. Sajwan, R. Kikuchi. Mercury
flow via coal and coal utilization by-products: a global perspective Resour.
Conserv.Recycl.,Vol.52, No.4, 2008, 571-591. ISSN:

[5] D. M. Kisi¢, S. R. Mileti¢, V. D. Radonji¢, S. B. Radanovi¢, J. Z. Filipovic, 1. A.
GrZeti¢. Prirodnaradioaktivnostuglja i leteCegpepela u termoelektrani ,,Nikola Tesla B,
Hem. Ind. Vol. 67, No.5, 2013, 729-738.1SSN:

[6] Milos T. Nenadovi¢, Claudio Ferone, Ljiljana M. Kljajevi¢, Miljana M. Mirkovic,
Bratislav Z. Todorovi¢, Ivana S. Vukanac, and SneZana S. Nenadovi¢, Alkali
Activation of Different Type of Ash as a Production of Combustion Process Nuclear
Technology & Radiation Protection, Vol. 36, No. 1, 2021, 66-73. ISSN:

[7] S. S. Nenadovi¢, Lj. M. Kljajevi¢, S. B.Markovié¢, M.O. Omerasevi¢, U.D. Jovanovic,
V.D, Andri¢, 1.S.Vukanac, Natural diatomite (Rudovci, Serbia) as adsorbent for
removal Cs from radioactive waste liquids,science of Sintering, Vol. 47 No. 3, 2015,
299-309. ISSN:

134


https://kobson.nb.rs/nauka_u_srbiji.132.html?autor=Omerasevic%20Mia%20O

XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

8]

[9]

[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

https://www.researchgate.net/publication/274826992 Potential_usage of fly and_bott
om_ash_from_thermal_power_plant_Nikola_Tesla_landfill_Serbia [accessed
Jun20th2023].

EN 1097-7: Tests for mechanical and physical properties of aggregates. Determination
of the particle density of filler. Pyknometer method (2008).

J. P. Cline, et al. Addressing the Amorphous Content Issue in Quantitative Phase
Analysis: the Certification of NIST Standard Reference Material 676a.ActaCryst, A67,
2011, 357-367.

S. Nenadovi¢ , C. Ferone , M. Nenadovi¢, R.Cioffi, M. Mirkovi¢, I.Vukanac,
Lj.Kljajevi¢.Chemical, physical and radiological evaluation of raw materials and
geopolymers for building applications, J RadioanalNuclChem Vol. 325 No.2, 435-445.
ISSN:

M. Mirkovi¢, Lj. Kljajevi¢, S. Nenadovié, S. Dolenec, K. Ster, L. Zibret, M. Rajacic.
Fly ash as a raw material for low-carbon cement clinkers and its radiological
properties, Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry, Vol. 328, 2021,1391-
1398. ISSN:

European Commission (EC), Radiation protection 112-Radiological Protection
Principles concerning the Natural Radioactivity of Building Materials,
Directorate-General Environment, Nuclear Safety and Civil Protection, 1999

Directive 2013/59/EUROATOM 5-December 2013, Official European Union
17/01/2014, 2013

I. Vukanac, et al. Assessment of Natural Radioactivity Levels and Radon Exhalation
Rate Potential from Various Building Materials, NuclTechnolRadiat Vol.35, No.1,
2020, 64-73. ISSN:

R.C. Bhangare, M.Tiwari, P.Y.Ajmal, S.K. Sahu, G.G. Pandit. Distribution of natural
radioactivity in coal and combustion residues of thermal power plants, Journal of
Radioanalytical and Nuclear Chemistry, Vol.300, 2014, 17-22, ISSN: 0236-5731

United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation. Sources,
Effects and Risks of lonizing Radiation (UNSCEAR) Report to the General Assembly
with Annex A: Exposures from Natural Sources of Radiation; United Nations: New
York, 1993.

M. Markkanen. Radiation Dose Assessments for Materials with Elevated Natural
Radioactivity, Report STUK-B-STO 32, Radiation and Nuclear Safety Authority —
STUK, 1995.

W.L. Daniels, B. Stewart, K. Haering, C. Zipper. 'The Potential for Beneficial Reuse of
Coal Fly Ashin Southwest Virginia Mining Environments', 2002., Virginia Cooperative
Extension, Knowledge for the CommonWealth.

S.Vassilev, R. Menendez. Phase-mineral and chemical composition of coal fly ashes as
a basis for their multicomponent utilization. 4. Characterization of heavy concentrates
and improved fly ash residues, Fuel, VVol. 84, No. 7-8, 2005, 973-991. ISSN:

135



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

UPOTREBA LETECEG PEPELA U INDUSTRIJI GRAPEVINSKOG MATERIJALA

Natasa MLADENOVIC NIKOLIC", Katarina TRIVUNAC?, Milo§ NENADOVIC?,
Sabina DOLENEC*, Marusa MRAK?, Ivana VUKANAC?®, Snezana NENADOVIC?,
Ljiljana KLjAJEVIC!

1) Institut za nuklearne nauke ,, Vinca “, Institut od nacionalnog znacaja za Republiku
Srbiju, Univerzitet u Beogradu, Laboratorija za materijale, Beograd, Srbija

2) Tehnolosko-metalurski fakultet, Katedra za analiticku hemiju i kontrolu kvaliteta,
Univerzitet u Beogradu, Beograd, Srbija

3) Institut za nuklearne nauke ,, Vinca*“, Institut od nacionalnog znacaja za Republiku
Srbiju, Univerzitet u Beogradu, Laboratorija za atomsku fiziku, Beograd, Srbija

4) Slovenacki nacionalni gradevinski institut, Dimceva ulica 12, 1000 Ljubljana,
Slovenija

5) Institut za nuklearne nauke ,, Vinca “, Institut od nacionalnog znacaja za Republiku
Srbiju, Univerzitet u Beogradu, Laboratorija za zastitu od zracenja i zastitu Zivotne
sredine, Beograd, Srbija

REZIME

Procena izloZenosti zraCenju pri sagorevanju uglja zavisi od koncentracije radioaktivnih
elemenata u uglju i u letecem pepelu koji nastaje. Uzorci leteCeg pepela se sastoje od amorfne
faze pracene kvarcom, mulitom, plagioklasom, K-feldspatom, hematinom, kalcitom. Kao
rezultat laserske granulometrije, frakcija D50 za ispitivane uzorke je priblizno 80 um, tako da
na osnovu navedenog, lete¢i pepeli predstavljaju pepele krupnih cestica. Veoma vazan
parametar je prisustvo organske materije koje se izrazava ukupnim organskim sadrzajem.
Leteci pepeli kao industrijski ostaci sadrze odredene koncentracije prirodnih radionuklida koji
se smatraju prirodnim radioaktivnim materijalima (NORM). U ovojm istraZivanju, lete¢i pepeo
iz aktivne i pasivne kasete TENT A (termoelektrana Nikola Tesla, Obrenovac) karakterise se
sa radioloskog i fizi¢ko-hemijskog aspekta. Rezultati su pokazali da lete¢i pepeo ima
zadovoljavajuca radioloska svojstva i da se moze Koristiti kao dodatak klinkerima, ali i kao
potencijalni precursor nove klase alkalno aktiviranih materijala koji se mogu primeniti u
gradevinskom sektoru.
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SAZETAK

Pitanje kojim se ovaj rad bavi je: “Kako predstaviti “dan uzorkovanja” kod vremenski
kompozitnih uzoraka?”. 1zbor referentnog datuma koji ¢e predstaviti “dan uzorkovanja” je
stvar dogovora, ali rezultati aktivnosti ispitanog radionuklida dati na razlicite referentne
datume sustinski nisu medusobno poredivi. Cilj je bio da se ispita na koji dan korigovana
izmerena aktivnost (A;) najpribliznije odreduje ukupnu dnevnu aktivnost svih uzorka na dan
njihovog uzorkovanja (A,).

Ispostavlja se da dan kada je razlika ove dve aktivnosi (A) minimalna zavisi od vise faktora:
ukupne vrednosti dnevnih aktivnosti (A,), vremenske raspodele dnevnih vrednosti
(homogenost), duzine perioda sakupljanja (D) i vremena poluraspada posmatranog
radionuklida (T1,). Shodno tome, u radu je praceno kako promena navedenih parametara
uti¢e na promenu optimalnog referentnog datuma za koji je vrednost A minimalna (dan r).

Rezultati pokazuju izvestan nivo pravilnosti kod homogenih wuzoraka, medutim
nehomogenost dnevnih aktivnosti, §to je slucaj u realnosti, ima veliki uticaj na promenu
optimalnog referentnog datuma, ali za sada bez utvrdenih pravilnosti.

Uvod

Kod odredivanja aktivnosti radionuklida, vrlo je vazno obratiti paznju na vremenski period
koji je protekao od referentnog datuma do dana merenja. Ukoliko je ova vremenska razlika
uporediva sa vremenom poluraspada radionuklida, potrebno je izvrsiti takozvanu “korekciju
na raspad, na referentni datum” (Jednacina 1) [1].

1

2

(1) Ay=A, exp (an %) = A, et

gde Ag i Ap, predstavljaju aktivnosti na referenti datum i na dan merenja, redom, At vremenski
period izmedu uzorkovanja i merenja i Ty, vreme poluraspada ispitivanog izotopa (obratiti
paznju da At i Ty budu izrazeni u istim jedinicama).

Na primer, u slucaju kompozitnih mesecnih uzoraka aerosola, kada vremenska distanca
izmedu sakupljanja pojedinih delova uzorka (prvi dani u mesecu) i merenja celokupnog
uzorka moze biti i vise od 45 dana, ova korekcija je znacajana za radionuklide poput Be-7
(Tl/z ~53 dana) il-131 (T1/2 ~8 dana) [2]

U sustini, za pracenje promene koncentracije izotopa je vazno samo da se korekcija vrsi uvek
na isti dan u odnosu na pocetak uzorkovanja, pa je izbor "referentnog datuma" stvar dogovora
(obi¢no su to sredina, prvi ili poslednji dani perioda uzorkovanja).
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Medutim, rezultati aktivnosti ispitanog radionuklida dati na razli¢ite referentne datume
sustinski nisu medusobno poredivi. Postavlja se pitanje: "Sta je najbolji izbor za referentni
datum kod vremenski kompozitnih uzoraka?”. Cilj je da aktivnost na referentni datum (A;)
Sto pribliznije odreduje ukupnu vrednost dnevnih uzoraka na dan njihovog uzorkovanja (Aj),
ZAi = Au.

Ispostavlja se da dan kada je razlika ove dve aktivnosi (A) minimalna zavisi od viSe faktora:
ukupne aktivnosti dnevnih uzoraka (A,), vremenske raspodele dnevnih vrednosti, duzine
perioda sakupljanja (D), vremena poluraspada posmatranog radionuklida (T1/).

U radu je pracena promena danar za Koji je vrednost A minimalna (pozeljan referentni
datum), pri pojedinacnom variranju navedenih parametara.
Rezultati

Na pocetku treba istac¢i da je potpuno identi¢no da li se aktivnost meri u kompozitnom uzorku
ili se sabiraju pojedinacne dnevne aktivnosti, odredene na isti referntni datum, Sto
Jednacine 2-7 i pokazuju [3].

(2) Ay=32,4,, =32 A, Tm=TD. g=ATo=TD
3) A4y = lezl A, = Z?: VA eA(Tm=Ti—=To+Ti)

(4) Ag=3L 4 =3L 4y eTmTO

(5) Ao =3 A, =eMTmTIFD A,

N
6 2, Aim =An = F Pt — [zmerena vrednost

(7) AO — AmeA(Tm—To)

gde je: Ao-ukupna aktivnost za uzorkovani period na izabrani dan za prikazivanje rezultata;
A o-aktivnost i-tog uzorka na referentni dan; A; n-aktivnost i-tog uzorka na dan merenja (udeo
u izmerenoj vrednosti); Ap-koncentracija ukupne aktivnosti za uzorkovani period na dan
merenja (izmerena vrednost); D-broj dana uzorkovanja; T-dan merenja; Ti-dan uzorkovanja;
To-referentni dan na koji se prikazuje aktivnost.

U Tabeli 1 su prikazane promene:

e 7 dana - dan sa minimalnom razlikom ukupne mesecne aktivnosti i izmerene aktivnosti
korigovane na taj dan (A, = Anin);

e vrednosti Anyin;

¢ T/ - minimalno vreme poluraspada radionuklida za koje je A minimalna pri korekciji
na sredinu perioda uzorkovanja (Amin = Ag);

e T»0- minimalno vreme poluraspada radionuklida za koje je A= 0;

pri variranju ukupne aktivnosti dnevnih uzoraka (A,), perioda poluraspada radionuklida (T12)
i duzine perioda uzorkovanja (D).
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Tabela 1: Promena referentnog datuma (r), Ay, Tis 1 T120 Pri promenama Ay, Ty, 1 D

A Period sakupljanja 7 dana 23 dana 30 dana
! (D): Ay = Ay Ay = Agy Ay = Ais = Agg
T1/2 =2 dana Amin = A5 = O,ll Bq Amin = A18 = 0,16 Bq Amin = A24 = 0,09 Bq
T1/2 =3 dana Amin = A4 = O,ll Bq Amin = Alﬁ = 0,06 Bq Amin = AZZ = 0,02 Bq
1B Ty,=10 dana Amin = A4 =0,01 Bq Amin = A1z = A4, =0,03 Bq Anin = Ag = 0,00 Bq
9 [ Ty,= 200 dana Anin € [As-As] = 0,00 B | Amin € [A11-As3] = 0,00 Bg | Ain € [A15-A17] = 0,00 Bg

Amin = Ay za Ty,> 3 dana za Ty,> 31 dana za Ty,> 26 dana

Amin=0 za Ty,> 14 dana za Ty, > 47 dana za Ty,> 35 dana
T1/2 =2 dana Amin = A5 = 2,21 Bq Amin = A18 = 3,21 Bq Amin = A24 = 1,79 Bq
T1/2 =3 dana Amin = A4 = 2,20 Bq Amin = Alﬁ = 1,14 Bq Amin = AZZ = 0,50 Bq
20 Bq T1/2 =10 dana Amin = A4 = 0,19 Bq Amin = A14 = 0,69 Bq Amin = AlS = 0,01 Bq
Ty, =200 dana Amin = A4 =0,00 Bq Amin = A1 =0,01 Bq Anin = Ag = 0,03 Bq

Amin = Ay za Ty >3 dana za Ty> 31 dana za Ty > 26 dana

Anin=0 za Ty, > 62 dana za Ty, > 206 dana za T1»> 1333 dana

T1/2 =2 dana Amin = A5 = 5,54 Bq Amin = A18 = 8,03 Bq Amin = A24 = 4,48 Bq
Ty =3 dana Amin = Ay = 5,51 Bq Anin = A15 = 2,85 Bq Amin = A2 = 1,25 BQ
50 Bq T1/2 =10 dana Amin = A4 = 0,48 Bq Amin = A14 = 1,72 Bq Amin = AlB = 0,03 Bq
Ty =200 dana Amin = Ay = 0,00 Bq Amin = A1 =0,01 Bq Anin = A1 = 0,06 Bq

Anin = Ay za T1p> 3 dana za T1,> 31 dana za T1,> 26 dana

Anin=0 za T1,>99 dana za Ty> 326 dana za Ty > 3413 dana

Typ=2 dana Amin = As = 55,37 Bq Amin = A1g = 80,28 Bq Amin = Apy = 44,79 Bq
Typ=3 dana Amin = Ay = 55,07 Bq Amin = A14 = 28,45 Bq Amin = Ay =12,48 Bq
500 Bq Ty,=10 dana Amin = Ay =4,82 Bq Amin = Ap = 17,24 Bq Amin = A1 =0,30 Bq
Typ=200 dana Amin=A4=0,01 Bq Amin = A1 =0,13 Bq Anin = A = 0,64 Bq

Anin = Ay za T1p>3 dana za T1,>31 dana za T1,> 26 dana
Anin=0 za T1,> 310 dana za Ty > 1029 dana za Ty > 34606 dana

*Ag, d-redni broj dana tokom perioda uzorkovanja; d =sr predstavlja sredinu perioda
uzorkovanja, d = r predstavlja dan za koji je A = Anin

Iz prikazanog u Tabeli 1 se moze konstatovati:

e Za istu duzinu perioda uzorkovanja 1 istu ukupnu aktivnost, sa povec¢anjem T1/2, Amin S€
priblizavala Ag. Za periode uzorkovanja od 7 i 23 dana, Amin je bila obrnuto
proporcionalna Ty, dok za D = 30, ovo nije vazilo u celom ispitanom opsegu perioda
poluraspada, jer je Amin(T1/2 = 10 dana) < Anin(T1/2 = 200 dana).

e Za istu duzinu perioda uzorkovanja i isti period poluraspada, Ami, je bila obrnuto
proporcionalna A,.

e Razlika izmedu Anmi, za razli¢ite ukupne aktivnosti, istog radionuklida (isti period
poluraspada) je obrnuto proporcionalna povecanju perioda poluraspada radionuklida.

Npr. T12 = 2 dana: Amin(Ay = 500 BQ)-Amin(As = 1 Bq) = 55,26 Bq;
e Za ispitane slucajeve, period poluraspada za koji je Amin =Ag S€ Nije menjao sa

promenom ukupne aktivnosti (Ti2¢ # f(Ay)), ali se menjao sa promenom trajanja
uzorkovanja (D).

e Period poluraspada za koji je Amin = 0 Bq, je rastao i sa povecanjem ukupne aktivnosti
(T120~Ay) 1 sa poveCanjem perioda uzorkovanja (Tiz0~ D), osim u slucaju za
A, =1 Bq, kada je T2 za D = 30 dana manje nego za D = 23 dana.

e Skrac¢ivanjem perioda uzorkovanja (D), danr se od kraja uzorkovanog perioda
pribliZzava njegovoj sredini.
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U Tabeli 2 je ispitan uticaj vremenske nehomogenosti uzorka i duzine perioda uzorkovanja
na promenu parametrar.

Tabela 2: Uticaj vremenske nehomogenosti uzorka i duZine perioda uzorkovanja na promenu
parametra r i vrednosti A,

T, =100 dana

Period sakupljanja:

7 dana
Asr = A4

23 dana
Asr = A12

30 dana
Ay = A1s = Ags

Svaki dan: A; = 50 Bg

Amin = Az = 0,00 B

Amin = AlZ = 0,05 Bq

Amin = AlG = 0,08 Bq

1.dan: A; =30 Bq
Poslednji dan: A, = 70 Bq
Ostali dani: A; = 50 Bg

Amin = Ay = 0,12 Bg

Amin = A13 = 0,16 Bq

Amin = AlG = 0,05 Bq

1.dan: A; =70 Bq
Poslednji dan: A, =30 Bq
Ostali dani: A; = 50 Bg

Amin = Ay = 0,11 Bg

Amin = AlZ = 0,08 Bq

Amin = A15=0,13 Bg

1. dan: A; =500 Bq
Ostali dani: A; = 50 Bg

Amin = A; = 0,26 Bg

Amin = Ag = 0,05 Bq

Amin = A1 = 0,22 Bg

Poslednji dan: A, = 500 Bq
Ostali dani: A; = 50 Bg

Amin = Aﬁ = 0,24 Bq

Amin = A15 = 0:14 Bq

Amin = A19 = 0108 Bq

Sredina perioda: As; = 500 Bg
Ostali dani: A; = 50 Bg

Anmin = Ay = 0,00 Bg

Amin = A12 = 0:05 Bq

Amin = A16 = 0108 Bq

Sredina perioda: A;; =1 Bg
Ostali dani: A; = 50 Bg

Amin = Ay = 0,00 Bg

Amin = A12 = 0:05 Bq

Amin = A16 = 0108 Bq

Aq = 500 Bq

Amin = A3 =0,35 Bq

Amin = A12 = 0:08 Bq

Amin = A16 = 0,19 Bq

Aq-2 = 500 Bq

Amin = A3 =0,09 Bq

Amin = A12 = 0:22 Bq

Amin = A15 = 0116 Bq

A1 = 500 B

Amin = As = 0,34 Bq

Amin = A12 = 0:19 Bq

Amin = A16 = 0,02 Bq

Aq2 = 500 B

Amin = As = 0,11 Bg

Amln = A13 = 0,16 Bq

Amln = AlG = 0,13 Bq

*Ag, d-redni broj dana tokom perioda uzorkovanja; d =sr. predstavlja sredinu perioda
uzorkovanja, d = r predstavlja dan za koji je A = Anin

Rezultati prikazani u Tabeli 2 ukazuju da nehomogenost dnevnih aktivnosti dovodi i do
pomeranja optimalnog referentnog datuma na vremenskoj skali 1 do promene vrednosti Apin,
ali za sada bez utvrdenih pravilnosti. Jedino je jasno da ekstremumi koji se dogode na dan d,
ne uticu na vrednost Ag.

Na kraju ¢e biti razmotreni slucajevi dva kratkoZiveca radionuklida ¢ije se aktivnosti posebno
prate u uzorcima aerosola (Be-7 i I-131), a ¢ija su vremena poluraspada 53 dana i 8 dana,
redom.

Pri posmatranju Be-7 u sedmodnevnim uzorcima (Ti2¢ = 3 dana), za vremenski homogene
uzorke je sredina perioda uzorkovanja najpovoljniji referentni dan (Amin = A4 = Ag). Takode,
do 15 Bq, $to je i najéeséi raspon aktivnosti, Amin = 0.

Za 1-131, ¢ije je vreme poluraspada nesto krace od Be-7, situacija je dosta sli¢na 1 ispostavlja
se da je za referentni datum takode najpovoljnije izabrati sredinu perioda uzorkovanja, s tim
Sto za homogene uzorke aktivnosti U intervalu (1-20) Bq, Amin ima vrednosti (0,02-0,30) Bq,
dok je Amin = 0 Bq za aktivnosti < 0,3 Bq.

Kod mese¢nih uzoraka, za Be-7 se situacija ne menja osetno u odnosu na sedmodnevne
uzorke. Naime, za period uzorkovanja od 30 dana, Amin = A1s = Agr. 1 z& najées¢i raspon
aktivnosti (do 15Bq) Anmin=0Bq. Za period od 31dan, Apin=A17, ali ni slucaj
Amin = A17 = Age nije retkost, a za naj¢eséi raspon aktivnosti (do 15 Bq) Amin < 0,1 Bq.
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Za odredivanje 1-131, u homogenim mese¢nim uzorcima Api, = A1g. Za raspon aktivnosti
(1-20) Bq, Aminima vrednosti (0,04-0,71) Bg, odnosno (0,02-0,49) Bq za 30-dnevne, odnosno
31-dnevne uzorke, redom.

Kao $to je ve¢ utvrdeno, nehomogenost uzorka dovodi do promene optimalnog referentnog
datuma i vrednosti Amin, Sto je prikazano u Tabeli 3.

Tabela 3: Uticaj nehomogenosti u 30-dnenom uzorku

Period uzorkovanja: 30 dana
Aktivnost Aktivnost
prvih 15 dana posednjih 15 dana Be-7 -131
5 Bq 1 Bq Amin = A11 =0,01 Amin = A13=0,01
3 Bq 2 Bq Amin = A1a = A5 =0,02 Amin = A7 = 0,04
4 Bq 2 Bq Amin = A3 = A4 =0,02 Amin = A1 = 0,04
1 Bq 5 Bq Amin = A1 = 0,01 Amin = Ay = 0,08

Iako se iz veéine primera prikazanih u Tabeli 3 stiCe utisak da se dan r pomera ka periodu
vece aktivnosti, iz druge razmotrene situacije za 1-131, kao i iz nekoliko slu¢ajeva iz Tabele 2
se vidi takav trend nije pravilnost.

Zakljucéak

Na osnovu svega prikazanog u radu, moze se zakljuéiti da dan r (A = Ay - Ar = Anin) Zavisi
od vise faktora: vrednosti ukupne aktivnosti dnevnih uzoraka (A,), vremenske raspodele
dnevnih vrednosti (homogenost), duzine perioda uzorkovanja (D), vremena poluraspada
posmatranog radionuklida (Ty2). Rezultati pokazuju izvestan nivo pravilnosti promene dana r
i vrednosti Apin kod homogenih uzoraka, medutim nehomogenost dnevnih aktivnosti, $to je
slucaj u realnosti, ima znac¢ajan uticaj na promenu optimalnog referentnog datuma, ali za sada
bez utvrdenih pravinosti.
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APSTRACT

The question that this paper deals with is: "How to present the "sampling day" in temporal
composite samples?”. The choice of the reference data that will represent the “sampling day" is
a matter of agreement, but the results of the activity of the tested radionuclide given on
different reference dates are essentially not mutually comparable.

The aim of the paper was to examine on which day the corrected measured activity (A;) most
closely determines the total daily activity of all samples on the day of their sampling (A,). It
turns out that the day when the difference between these two activities (A) is minimal depends
on several factors: the total value of daily activities (A,), the temporal distribution of daily
values (homogeneity), the length of the collection period (D) and the half-life of the observed
radionuclide (T1,). Accordingly, the influence of the variation of mentioned parameters on the
change of the optimal reference date for which the value of A is minimal (day r) is presented in
this paper.

The results show some level of regularity in homogeneous samples, however, the
inhomogeneity of daily activities, which is the case in reality, has a great influence on the
change of the optimal reference date, but for now, without established consistency.
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SAZETAK

Hidrometalurska proizvodnja cinka predstavlja skup tehnoloskih procesa koji obuhvataju:
przenje cink sulfidnog koncentrata, neutralno luZenje prZenca, a zatim dvostepeno
preciS¢avanje dobijenog rastvora od prateéih elemenata Cd, Cu, Ni i Co pri ¢emu se dobijaju
dva otpadna taloga. U ovom radu je analiziran talog iz prve faze preci§¢avanja rastvora
nastalog od neutralnog luzenja przenca. Odredene su vrednosti koncentracija aktivnosti U-238,
U-235, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137, kao i sadrzaj glavnih teSkih metala Zn, Cu i Cd.
Dobijene vrednosti su oko i ispod prosecnih vrednosti za zemljiSte te se u pogledu
radioaktivnosti njegovim odlaganjem u zivotnu sredinu ne vrsi prekomerna kontaminacija
radionuklidima. Dobijene vrednosti gama indeksa, jaCine apsorbovane doze, godis$nje
efektivne doze 1 rizika od nastanka kancera tokom Zivota za radnike koji su bili u kontaktu sa
ovim materijalom su ispod preporucenih, odnosno prosecnih vrednosti u svetu. Takode, u
analiziranom talogu su ustanovljene visoke koncentracije teskih metala: Zn, Cu i Cd koje
kontaminiraju zivotnu sredinu.

Uvod

Cink (Zn) spada u grupu najvaznijih obojenih metala i ima dosta Siroku primenu:
galvanizacija, proizvodnja mesinga, bronze i drugih legura, limova, cevi, traka, cink-praha,
hemijskih proizvoda i dr. [1, 2]. Prema podacima International Lead and Zinc Study Group
u 2022. godini proizvedeno je 12.171 miliona tona cinka [3]. Cink se u Srbiji proizvodio
elektrolitickim putem u hemijskim industrijama ,, Trepca“ u Kosovskoj Mitrovici i ,,Zorka* u
Sapcu. Mese¢na proizvodnja elektrolitickog cinka u ,,Zorki“ Sabac je bila oko 2.400 tona uz
utroSak izmedu 4.700 1 5.200 tona prZenca [4].

Poznato je da se cink u prirodi ne nalazi u svom elementarnom stanju. Cink ima osobinu, koja
je sliéna 1 drugim obojenim metalima, da se naj¢eS¢e sa olovom i1 bakrom koncentrise u
rudama. Cink se obi¢no nalazi u obliku polimetali¢nih olovo-cinkanih ili olovo-cink-bakarnih
ruda sulfidnog tipa. Sadrzaj cinka u ovim rudama se obi¢no kre¢e od 1 %-3 %, te ruda
zahteva obogacivanje flotacionim postupkom pri ¢emu nastaju koncentrati koji pored cinka
sadrze i1 znacajne koli¢ine pratecih metala: kadmijuma, olova, bakra, kobalta, nikla i drugih [4,
5]. Nakon procesa flotacije rude dobijeni koncentrat sadrzi 44 %-56 % Zn i oko 31 % S [2].
Srbija ima viSe olovo-cinkovih rudnika ¢iji su koncentrati preradivani u ovoj fabrici: Trepca,
Rudnik, Vranje, Ljubovija kao i Srebrenica (BiH). Usled proSirivanja proizvodnih kapaciteta
tokom vremena preradivani su i inostrani koncentrati jer domaci nisu mogli da podmire
kapacitete proizvodnje.
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Cink sulfidni koncentrat
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Slika 1: Sema elektroliti¢ke proizvodnje cinka u idustriji “Zorka” Sabac od 1976. do 2007.
godine sa naznacenim delom (isprekidanom linijom) u kom nastaje analizirani talog.

Sematska proizvodnja elektrolitickog cinka u hemijskoj industriji ,,Zorka“ Sabac prema
,jarosit tehnologiji prikazana je na Slici 1. Hidrometalurski proces dobijanja cinka je
kontinualan i izvodi se po zatvorenoj Semi u kojoj, u proizvodni proces ulazi przenac cinka, a
izlaze komercijalni cink i kadmijum kao proizvodi i vise otpadnih taloga i muljeva [4].

PrZzenac koji sadrzi oko 50 % Zn podvrgava se neutralnom luzenju, a dobijeni neizluZeni
talog, dalje, trostepenom vruce-kiselom luzenju da bi Sto vise cinka preslo u rastvor, odnosno
da bi $to manje cinka otiSlo na deponiju sa neizluZenim talozima [2]. Pri neutralnom luzenju
przenca u rastvor prelaze kadmijum, bakar, arsen, antimon, nikl i kobalt. Dalji tok procesne
proizvodnje zahteva preciS¢avanje dobijenog rastvora (cink sulfata (ZnSO,4)) od ovih
elemenata koji predstavlja izuzetano osetljiv hemijski proces, jer od Cistoce rastvora zavisi
elektroliti¢ko taloZenje cinka i njegov kvalitet. Tipican hemijski sastav dobijenog rastvora
prikazan je u Tabeli 1 sa dozvoljenim vrednostima pratecih necistoca u prec¢i§¢enom rastvoru.
Zavisno od vrste primese, razli€it je i maksimalno dozvoljen sadrZaj primesa. Zbog prisustva
razli¢itih primesa pre¢iS¢avanje rastvora se sprovodi dvostepeno, Slika 1. U prvom stepenu
preciS¢avanja rastvora kao reagensi se koriste cink-prah i oksid arsena (koncentrat arsena -
As;03), a u drugom stepenu cink prah uz dodatak bakar sulfata (CuSO,). Pravilno
razdvajanje faza nakon svakog stepena precis¢avanja veoma je bitan proces od kojeg zavisi
ukupan efekat preciS¢avanja.
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Tabela 1: Tipi¢an hemijski sastav neprecis¢enog rastvora od neutralnog luZenja przenca [1].

. Maksimalno dozvoljene nesistoce
Element Sadrzaj u rastvoru ox s
u preciscenom rastvoru
Zn (g™ 150-160 -
Fe (mg 1) 5-20 2,0
Cu (mg I 100-500 0,2
Cd (mg 1) 300-600 1,0
Ni (mg 1Y) 5-30 0,05
Co (mg I'") 10-30 1,0
As (mg ") 0,01-0,05 0,02
Sb (mg I'") 0,05-0,1 0,02

U ovom istrazivanju analiziran je talog od prvog preciS¢avanja rastvora od neutraznog
luZzenja przenca. Proizvodnja cinka je prekinuta 2007. godine nakon ¢ega je u proizvodnim
pogodinama zaostala odredena koli¢ina ovog taloga. 2019. godine, nakon privatizacije i
rusenja proizvodnih pogona, sav otpadni talog je odlozen u krugu nekada$nje fabrike na
otvorenom, na par stotina metada od reke Save, Slika 2, i predstavlja znacajan ekoloski
problem. Na osnovu podataka iz procesne proizvodnje, analiziranog otpadnog taloga od
prvog preciS¢avanja rastvora proizvodilo se oko 275 tona mese¢no, koji je predstavljao
sirovinu za dalju preradu, odnosno elektroliticku proizvodnju kadmijuma [1, 6], Slika 1.

Slika 2: 1zgled otpadnog taloga od preci§¢avanja rastvora od neutralnog luzZenja, odnosno
sirovine za proizvodnju kadmijuma, odloZenog na otvorenom.

Otpadna jalovina je identifikovana kao jedan od najvaznijih izvora zagadenja teSkim
metalima u mnogim zemljama. TeSki metali su uporni i toksi¢ni zagadivaci zivotne sredine, te
otpadi ove vrste mogu uticati na povecan sadrzaj teskih metala u poljoprivrednom zemljistu,
povrsinskim 1 podzemnim vodama 1 biljakama u okolnim podrucjima 1 predstavljaju veliki
zdravstveni rizik za lokalno stanovnistvo [5, 7].

Cilj ovog rada je ispitivanje sadrZaja radioaktivnih elemenata (U-238, U-235, Ra-226, Th-232,
K-40 i Cs-137) u uzorcima taloga od prvog precis¢avanja rastvora neutralnog luZzenja prZzenca

u hemijskoj industriji ,,Zorka“ Sabac. Cilj je i procena radijacionog rizika za radnike koji su
bili u kontaktu sa ovim talogom u proizvodnim pogonima. Imaju¢i u vidu da je medu
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talozima i rastvorima u procsnoj proizvodnji neujednacena distribucija teskih metala [4], od
znacaja je bilo utvrditi njihov sadrzaj imajué¢i u vidu da je ovaj otpadni talog odlozen u
zivotnu sredinu bez adekvatnih mera zastite.

Materijal i metode

Sa gomile prikazane na Slici 2 uzeto je 10 uzorka otpodnog taloga. Uzorkovanje je izvrSeno
sa svih strana kako bi se dobili reprezentativni uzorci. Svi uzorci su suSeni 4 h-6 h na
temperaturi od 105 °C do konstantne mase. Nakon suSenja i drobljenja uzorci su prosejavani
kroz sito finoce Cestica <0,5 mm. Svi uzorci su upakovani u cilindri¢ne plasti¢éne posude
dimenzija 6,7 cm u precniku i 6,2 cm visine i zapeCaceni voskom, kako bi se sprecio izlazak
Rn-222 iz posude. Mase svih uzoraka su iznosile oko 300 g.

Metodom gama spektrometrije odredene su koncentracije aktivnosti U-238, U-235, Ra-226,
Th-232, K-40 i Cs-137. Merenja svih uzoraka su vrSena nakon mesec dana od zatvaranja
posuda sa uzorcima, odnosno po uspostavjanju sekularne radioaktivne ravnoteze. Uzorci su
analizirani IAEA TRS 295 metodom [8]. Koncentracije aktivnosti U-238 odredene su na
osnovu gama linija njegovih potomaka: Th-234 i Pa-234m na 63,3 keV i 1001,026 keV,
respektivno. Koncentracija aktivnosti U-235 je odredena iz njegovih gama linija na
143,8 keV i 163,2 keV. Koncentracije aktivnosti Ra-226 odredene su na osnovu gama linija
njegovih potomaka na 295,2 keV i 351,9 keV od Pb-214, zatim 609,3 keV 768,4 keV i
1764,5 keV od Bi-214. Koncentracije aktivnosti Th-232 odredene su iz linija gama zracenja
emitovane na 238,6 keV od Pb-212, 583,2 keV od TI-208, i 911,2 keV i 969,1 keV od
Ac-228. Koncentracije aktivnosti K-40 i Cs-137 odredene su koriS¢enjem njihovih gama
linija na 1460,8 keV i 661,7 keV, respektivno [9, 10]. Vreme prikupljanja gama spektara svih
uzorka iznosilo je oko 65000 s.

Koncentracije aktivnosti analiziranih radionuklida u uzorcima taloga su izmerene pomocu
HPGe gama spektrometra proizvodaca Canberra, rezolucije 1,9 keV za gama liniju Co-60 na
1332 keV i relativne efikasnosti 36 %. Gama spektri su prikupljani i analizirani kori§¢enjem
Canberra Genie 2000 softvera. Kalibracija detektora je sprovedena u cilindricnoj geometriji
koriS¢enjem referentnog radioaktivhog materijala homogeno distribuiranog u silikonskoj
smoli zapremine V=250 cm?®. Zatita oko gama detektora je saginjena od olova debljine 12 cm
[9, 10]. Merne nesigurnosti date su na nivou poverenja od 95 %.

Na osnovu izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti radionuklida u uzorcima analiziranog
taloga odredene su vrednosti: gama indeksa (l,); jacine apsorbovane doze gama zracenja (D);
godisnje efektivne doze (E) i rizika od nastanka kancera tokom Zzivota (ELCR) za radnike
prema metodologiji opisanoj u naSem prethodmom istraZivanju [9]. Preporucena vrednost
gama indeksa treba da bude manja od 1, $to osigurava godisnju efektivnu dozu manju od
1 mSv y'1 [11]. Prosecna vrednost jaCine apsorbovane doze gama zraenja u svetu iznosi
59 nGy h™ [12]. Prema Direktivi Evropske unije preporu¢ena godisnja efektivna doza iznosi
1mSv y*! [11]. Prema izvestaju UNSCEAR prosetna vrednost ELCR u svetu iznosi
0,29 x 10 [12].

Nadalje su odredene vrednosti glavnih teskih metala: Zn, Cd i Cu koji su praceni i tokom
same procesne proizvodnje na isti nacin. Sadrzaj Zn je odreden standardnom volumetrijskom
metodom SRPS B.G8.350:1986 [13], a sadrzaj Cd i Cu atomskom apsorpcionom
spektrofotometrijom prema standardima SRPS C.A1.363:1983 [14] i SRPS C.A1.364:1983
[15], respektivno.

146



XXX Cumnozujym A33CHIT  PAJJMOEKOJIOTMIA U U3JIATABLE CTAHOBHUIIITBA

Rezultati i diskusija

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti U-238, U-235, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 za
10 analiziranih uzoraka otpadnog taloga prikazane su u Tabeli 2. Izmerene vrednosti se kre¢u
u rasponu od (5,6-17,7) Bq kg*; (27,4-42,6) Bq kg*; (5,2-8,6) Bq kg™ i (4,7-20,0) Bq kg™,
za U-238, Ra-226, Th-232 i K-40, 'respektivno, dok su detektovane vrednost, kod svih
uzoraka, za U-235 i Cs-137: < 1 Bq kg™ i < 0,9 Bq kg, respektivno.

Dobijene proseéne vrednosti iznose (10,7 £ 3,6) Bq kg'l; (34,2 £5,6) Bg kg'l;
(6,3+1,0)Bg kg™; (20 +5)Bq kg™ (srednja vrednost + standardna devijacija); za U-238,
Ra-226, Th-232 i K-40, respektivno. U poredenju sa prose¢nim vrednostima za zemljiste date
u ref. [12] za U-238, Ra-226, Th-232 i K-40 dobijene prose¢ne vrednosti U-238 su ispod
proseka; Ra-226 su oko prose¢ne vrednosti; Th-232 su 7 puta nize od proseka, a K-40 21 puta
nize od prosecne vrednosti.

Tabela 2: 1zmerene vrednosti koncentracija aktivnosti glavnih radionuklida u uzorcima taloga
od preciScavanja rastvora iz procesa neutralnog luZenja.

‘ k Koncentracija aktivnosti (Bq kg™)

Oznaka uzorka U-238 U-235 Ra-226 Th-232 K-40 Cs-137
KT1 82+24 <1 274+£04 5,56 £ 0,29 13629 <0,8
KT2 8724 <0,8 322+05 5905 11£3 <0,8
KT3 98272 <0,6 30,2+0,6 86+04 47+19 <0,8
KT4 6,624 <0,7 29,3+£04 65+04 20+ 3 <0,8
KT5 11,2+£21 <1 38,4+05 6,0+0,3 13+3 <0,9
KT6 15428 <0,7 419+0,6 6,8+0,8 154 <0,9
KT7 10,7+£2,1 <0,6 30,5+0,6 5905 95+28 <0,7
KT8 12,7+£25 <0,6 40,1+0,6 52+04 18+3 <0,8
KT9 17,7+£29 <0,7 42,6 +£0,8 53+04 72 <0,9
KT10 5627 <0,5 295+0,8 71+04 8+2 <0,8

Raspon 56-17,7 <1 27,4 -426 5,2-8,6 4,7-20,0 <0,9
Prosek + SD 10,7 + 3,6 - 34,2+5,6 6,3+1,0 205 -
Prosek u zemljistu® 33 - 32 45 420

®dato u ref. [12]. SD= standardna devijacija.

Na osnovu izmerenih vrednosti za U-238 i Ra-226, uzimajuéi u obzir i njihove merne
nesigurnosti, moze se re¢i da ova dva radionuklida nisu u ravnoteZi, Sto je direktna posledica
tehnoloskih procesa kroz koji su prethodno prosli u procesnoj proizvodnji. Izmerene
vrednosti U-232 i Ra-226 su viSe u odnosu na vrednost u pocetnoj sirovini-cink sulfidnom
koncentratu [9], Sto ukazuje na to da se u toku procesne proizvodnje akumulirala veca
koncentracija aktivnosti ovih radionuklida, $to moze biti posledica dodavanja
arsen-antimonovog (As-Sbh) koncentrata u ovom stepenu prec¢is¢avanja rastvora (Slika 1) Koji
ima znatno vecu koncentraciju ovih radionuklida [9] i time je uticao da se to odrazi na njihov
povecan sadrzaj u ovom talogu. Cink-prah koji se takode dodavao u ovom stepenu
pre€iS¢avanja rastvora sadrZzi koncentracije aktivnosni ovih radionuklida koje su manje od
4 Bq kg™ [9], te je mogao imati uticaj samo na sniZavanje prose¢ne vrednosti U-238 i Ra-226,
kao i Th-232 i K-40 u dobijenom talogu.

Izmerene vrednosti U-238, Ra-226, Th-232 i Cs-137 su uporedive sa vrednostima izmerenim
u nasem prethodnom istrazivanju u otpadnom Pb-Ag talogu (Slika 1), dok su vrednosti K-40
znatno nize [9]. Izmerene vrednosti Ra-226 su znatno nize u poredenju sa sadrzajem u
bakarno-cinkovnoj jalovini iz Turske, dok su vrednosti za Th-232 i K-40 uporedive [16].
Izmerene vrednosti Ra-226, Th-232 i K-40 su znatno nize od izmerenih za jalovinu rude
kalaja i zemljiSte iz Malezije [17] . U poredenju sa vrednostima za zemlju iz Indije, dobijene
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vrednosti Ra-226, Th-232 i K-40 su znatno nize [18], dok su vrednosti za U-238 i Ra-226
uporedive sa sadrzajem u zemljiStu Vojvodine, a vrednosti Th-232 i K-40 znato nize [19].
Izmerene vrednosti Cs-137 u talogu su nize od izmerenih za npr. zemljiste u Madarskoj [20] i
Vojvodini [19].

Dobijene vrednosti: gama indeksa (1,), jacine apsorbovane doze gama zracenja (D), godiSnje
efektivne doze (E) i rizika od nastanka kancera tokom zivota (ELCR) za radnike koji su radili
u pogonu luzionice sa analiziranim talogom prikazane su u Tabeli 3. Vrednosti gama indeksa
za analizirane uzorke su u rasponu od 0,12 - 0,18 i daleko su nize od 1 [12].

Tabela 3: Dobijene vrednosti gama indeksa (l,), ja¢ine apsorbovane doze (D), godiSnje efektive

doze (E) i rizika od nastanka kancera tokom Zivota (ELCR) za analizirani otpadni talog.

Oznaka uzorka L, D (nGy h™) E (uSvy™) ELCR x 10°

KT1 0,124 + 0,002 16,58 + 0,43 20,34+ 0,53 0,0712 +0,0019

KT2 0,141 + 0,003 18,90 £ 0,52 23,18 + 0,64 0,0811 + 0,0022

KT3 0,145 + 0,003 19,34 £ 0,46 23,72+ 0,57 0,0830 + 0,0020

KT4 0,137 + 0,003 18,30 £ 0,47 22,44 £ 0,57 0,0785 + 0,0020

KT5 0,162 + 0,002 21,91+0,46 26,87 £ 0,56 0,0940 + 0,0020

KT6 0,179 + 0,005 24,09 + 0,69 29,54 + 0,85 0,1034 + 0,0030

KT7 0,134 + 0,003 18,05 + 0,53 22,14+ 0,65 0,0775 + 0,0023

KT8 0,166 + 0,003 22,42+ 0,51 27,49 £ 0,63 0,0962 + 0,0022

KT9 0,171 + 0,003 23,17+ 0,53 28,42 + 0,65 0,0995 + 0,0023

KT10 0,137 + 0,003 18,25 + 0,53 22,38 £ 0,65 0,0783 + 0,0023
Raspon 0,12-0,18 16,58 - 24,09 20,34 - 29,54 0,071-0,103
Prosek+SD 0,0149 £ 0,017 20,10 + 2,43 247+30 0,086 + 0,010

Prepvoruéena ili <1 59¢ < 1000° 0,29¢
prosecna vrednost

boreporudena vrednost data u ref. [12]; Cprosecna vrednost u svetu data u ref. [12];
dpreporuéena vrednost data u ref. [11].

Vrednosti jagina apsorbovanih doza (D) se kreéu u rasponu od (16,58-24,09) nGy h™.
Prose¢na vrednost iznosi (20,10 + 2,43) nGy h™ i oko 2,5 puta je niza od proseka u svetu,
59 nGy h* [12]. Dobijene vrednosti godidnjih efektivnih doza (E) daleko su nize od
preporucenih 1 mSvy™ [11] i kreéu se u rasponu od (20,34-29,54) uSv y™* uz proseénu
vrednost od (24,7 + 3,0) pSv y*. Vrednosti rizika od nastanka kancera tokom Zivota (ELCR)

pri radu sa ovim otpadom daleko su niZe od proseéne vrednosti 0,29 x 10 [12] i kreéu se u
opsegu od (0,071-0,103) x 107 uz prose&nu vrednost od (0,086 + 0,010) x 107,

Sve dobijene vrednosti (I,, D, E i ELCR) su uporedive sa onim procenjenim za izloZenost
otpadnom Pb-Ag talogu i EMCO mulju u istoj fabrici u naSem prethodnom istrazivanju [9],
dok su u poredenju sa vrednostima za npr. bakarnu jalovinu iz turskog rudnika znatno niZe
[16]. Vrednosti jacine apsorbovane doze (D) i godiS$nje efektivne doze (E) su znatno nize od
onih dobijenih za zemlju u blizini termoelektrane u Indiji [18] kao i za jalovinu rude kalaja i
zemljiSte iz Malezije (Sto se moze reéi i za ELCR vrednosti za uvorke iz ove zemlje) [17].

Sadrzaj teskih metala: Zn, Cu i Cd u analiziranom talogu prikazan je u Tabeli 4. Dobijene
vrednosti Zn, Cu i Cd su u rasponu (42,0-56,1) %; (1,90-13,10) %; (2,44-5,44) %,
respektivno. Prose¢ne vrednosti iznose 49,12 %; 6,36 %; 3,41 %, za Zn, Cu i Cd, respektivno.
Prose¢na vrednosti su 1.640, 630 i 11.370 puta vece od preporucenih vrednosti za zemljiste
od strane Svetske zdravstvene organizacije [21].
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Tabela 4: Sadrzaj Zn, Cu i Cd u talogu od presi§¢avanja rastvora u mas. [%0].

Element | Metod | Creporuena |\ 5 | 3 | 4 | 5 | 5 | 7 | 8 | 9 | 10
vrednoste

Zn | Volumetrija 0.03 50,5 | 42,0 | 46.7 | 43,5 | 49.4 | 56.1 | 51,8 | 50,1 | 50,1 | 51,0

Cu AAS 0,01 13.10] 9,07 | 8.6 | 4,55 | 311 | 3,49 | 2,09 | 8.14 | 1,90 | 9,52

cd AAS 00003 | 544 | 2,44 | 2,84 | 2,81 | 3,50 | 3,64 | 3,67 | 2,64 | 3,96 | 3.20

AAS= Atomska apsorpciona spektrofotometrija. ®preporu¢ena vrednost za zemljiste [21].

Dobijene vrednosti analiziranih teskih metala su znatno vise u poredenju sa njihovim
sadrzajem u npr. jalovini iz Cr-As-Sb rudnika iz Severne Makedonije [22] kao i jalovine
olovo — cinkovne rude [5]; jalovine rude kalaja i zemljistu iz Malezije [17] i Cu-Ni jalovine iz
Kine [23]. Vrednosti Cu i Zn su znatno vise u poredenju izmerenim vrednostima u jalovini
rude gvozda [24]. Dobijene vrednosti su znatvo vise i od izmerenih vrednosti u
poljoprivrednom zemljistu u blizini jalovine rudnika zlata [7], kao 1 od izmerenih vrednosti u
jalovini polimetali¢nih ruda (pirita, olovno-cinkovne rude i dr.), kao i okolnog zemljista u
Kini [25]. Drasticno visoke vrednosti analiziranih teskih metala u odnosu na vrednosti u
drugim otpadima i zemlji$tu ukazuju na, potencijalno, veliko obogacivanje zemljista ovim
metalnim zagadiva¢ima usled spiranja tokom padavina.

Zakljucak

Na osnovu izmerenih vrednosti radionuklida u otpadnom talogu od prec¢iS¢avanja rastvora za
elektrolizu cinka, odloZzenom bez adekvatnih mera zastite zivotne sredine, zakljuceno je da su
koncentracije aktivnosti U-238, U-235, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 bile oko, ispod ili
daleko ispod prosecnih vrednosti za radionuklide u zemljistu, te se moze zakljuciti da ovaj
otpad ne vrsi prekomernu kontaminaciju zemljista 1 podzemnih vodotokova radionuklidima.
Radnici koji su bili u kontaktu sa ovim otpadom bili su izlozeni dozi gama zracenja daleko
ispod 1 mSv tokom godine. Nije ustanovljen znacajan rizik od nastanka kancera tokom zivota
pri radu sa ovim otpadom, $to je posledica relativno niskog sadrzaja radionuklida u ovom
otpadu.

Sli¢no kao i rudnicka jalovina [5] i ova vrsta otpada se moze kategorizovati kao hemijski
opasan otpad usled visokog sadrzaja teSkih metala (Zn, Cu i Cd) koji predstavljaju ozbiljnu
pretnju da procesom ispiranja pod dejstvom atmosferskih padavina kontaminiraju zemljiste i
podzemne vodotokove i time ugroze Zivotnu sredinu. Usled visokog sadrzaja teSkih metala u
poredenju sa drugim otpadima 1 vrednostima za zemljiSte potrebno je Sto pre pristupiti
uklanjanju ovog otpada kako bi se rizik po zivotnu sredinu sveo na minimum i izvrSila
remedijacija zemljiSta na kom se nalazi ovaj otpad.
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ABSTRACT

Hydrometallurgical production of zinc represents a set of technological processes that include:
roasting of zinc sulfide concentrate, neutral leaching of the roasted concentrate, and then
two-stage purification of the obtained solution from the accompanying elements Cd, Cu, Ni
and Co, whereby two waste precipitates are obtained. In this paper, the precipitate from the first
stage of the purification of the solution resulting from the neutral leaching of the roasted
concentrate was analyzed. The activity concentration values of U-238, U-235, Ra-226, Th-232,
K-40 and Cs-137 were determined, as well as the content of the main heavy metals Zn, Cu and
Cd. The obtained values are around and below the average values for soil, and in terms of
radioactivity, its disposal in the environment does not result in excessive contamination with
radionuclides. The obtained values of the gamma index, the strength of the absorbed dose, the
annual effective dose and the risk of cancer during their lifetime for workers who were in
contact with this material are below the recommended, that is, the average values in the world.
Also, high concentrations of heavy metals: Zn, Cu and Cd, which contaminate the
environment, were found in the analyzed precipitate.
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ABSTRACT

In this study, we investigated the soil-to-plant transfer of Cs-137, Sr-90, Ra-226, Pb-210 and
K-40 in different types of vegetables and fruits collected on family farms in Croatia. The
difference in radionuclide distribution between different plant compartments was also
investigated. Our results suggest that, in general, the transfer of selected radionuclides within
studied soil/plant agricultural ecosystems is on the lower part of ranges reported by IAEA for
the temperate environments. Nevertheless, for all studied radionuclides, the transfer to the
fruits and vegetables peels was higher than to the pulp. Overall, observed differences in the
transfer of radionuclides indicate other additional exposure pathways and mechanisms that
affect radionuclide content in plants besides soil activity concentrations.

Introduction

The deposition of radionuclides on vegetation and soil represents the starting point of their
transfer into the terrestrial environment and consequently food chains. For many
radionuclides with medium and long half-lives, this initial deposition is the beginning of the
long-term management and monitoring in the decades following nuclear and radiological
accidents and incidents. Knowledge of radionuclide transfer pathways, their distribution in
the environment and uptake by different plants and animals enable us to predict radionuclide
fate, estimate potential exposure to humans and apply appropriate protective measures within
the radiation protection system.

This study aimed to investigate differences in the soil-to-plant transfer of Cs-137, Sr-90,
Ra-226, Pb-210 and K-40, as one of the key anthropogenic and naturally occurring
radionuclides, to different crops (vegetables and fruits) collected on family farms located in
different geographic Croatian regions. This research is conducted as a part of the Croatian
Science Foundation project RIChFALL (Radioactivity in children food and novel methods
for low-level activity determination, 2020. — 2024.).

Materials and Methods

Samples

In Table 1 are presented the types of fruits and vegetables analyzed in the study and their
categorization according to the plant groups and plant compartment division used by IAEA
[1]. When appropriate, fruits and vegetables pulp and peel were analyzed separately.
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Table 1: Type of fruits and vegetables analyzed in this study

Plant compartment Plant Plant compartment
Plant group Plant type studied group Plant type studied
Chard
Spinach Potato
Leafy vegetables Kale Leaves Tubers Sweet potato Tuber, tuber peel
Cabbage
- L Apple . .
Non-leafy Zucchlnl FI’UIt'WItI:IOUt peel _ Mandarin Fru!t, fru!t peel
vegetables Paprlka Fruit with peel Fruits orange Fruit, fruit peel
Cauliflower Flowers, leaves Seed
Hazelnut
Root crops Carrot Root, root peel Herbs Rosemary Leaves and stems
Immortelle Leaves and stems

Sampling and sample preparation

Soil samples were taken by auger at the same agricultural fields from which the crops were
collected. Each soil sample consisted of 3-5 subsamples. The weight of collected crops
ranged from several up to 10 kg (fresh mass). Crop samples were washed and where
appropriate (e.g.fruit and tubers) were peeled off and cut into smaller pieces. Peeled material
was kept for separate analysis. All samples were oven-dried at 80°C, milled, sieved and
homogenized.

For gamma spectrometry samples were packed into cylindrical beakers (125 cm?), sealed
with PVC tape and left for 3 weeks to achieve radiochemical equilibrium between *°Ra and
its progenies. For the *°Sr determination, approximately 50 g of soil and 1 kg (fresh weight)
of crop samples were dried. Dried crop samples were ashed at 600°C to remove the organic
matter.

Measurements

Activity concentrations of gamma emitters in soils were determined by gamma spectrometry,
using the High Purity Germanium (HPGe) detector systems within a low background lead
shield. For the measurements of activity concentrations in crops, the system was upgraded
with active shielding (cosmic veto) to reach lower detection limits. Broad energy Germanium
detector (BEGe) with a resolution of 1.95 keV at 1332 keV, and relative efficiency of 48%
was used for the crop measurements. The spectra were analyzed using Genie 2000 software.
Concentration activities were calculated from the 661.6 keV line for Cs-137, 1460.6 keV line
for K-40, 46.5 keV for Pb-210 while Ra-226 is calculated from the lines of its progenies
(Bi-214 and Pb-214). The counting time ranged from 80,000 s for soils, up to 250,000 s for
crops. Efficiency calibrations were performed mathematically using Canberra’s LabSOCS
tool, and they were checked using gamma mix standards.

For the Sr-90 determination, Sr from soil samples was isolated by an ion exchanger, eluted
with nitric acid and evaporated to dryness. The ashed residues of crops were dissolved in
nitric acid, filtered and then evaporated to dryness. For both sample types, the precipitate was
dissolved in 5M HNO; followed by strontium separation on Sr resin. After reaching
radiochemical equilibrium with Y-90, Sr-90 was determined by Cherenkov counting on
Quantulus GCT 6220 liquid scintillation counter (LSC) [2].

Transfer factor calculations

Transfer factors (TF) were calculated using the approach described in IAEA [1] for
soil-to-plant transfer of radionuclides in temperate environments. Soil activity concentrations
used for TF calculations were averages of the results for the first three upper soil layers
(0-5 cm, 5-10 cm, 10-20 cm).
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Results

Activity concentration was above the detection limits in 53 %, 32 %, 21 % and 100 %
analysed vegetable and fruit samples, for Cs-137, Ra-226, Pb-210 and K-40, respectively.
Sr-90 was above the limits of detection in all analysed samples. Differences in the transfer of
radionuclides between pulp and peel fractions are shown in Figure 1 and Figure 2. In Table 2
are presented transfer factors calculated for 23 radionuclide/plant group (pulp fractions only)
combinations. Where possible, calculated TF values were compared to those from different
literature sources on radionuclide transfer to plants in temperate environments compiled by
IAEA [1].

Cs-137
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[Tansfer factor
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Figure 1: Comparison of Cs-137 transfer factors for pulp and peel parts of fruits and vegetables
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Figure 2: Comparison of K-40 transfer factors for pulp and peel parts of fruits and vegetables
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Table 2: Transfer factors (TFs) of the fruits and vegetables (pulp fractions only) analysed in this
study. TF values with a number of data (N) > 1 are presented by mean, minimum (Min) and
maximum (Max) values. For comparison purposes mean values of TFs compiled by IAEA [1]

for the radionuclide transfer to plants in temperate environments are also presentedb
(soil type: all soils)

Our study IAEA TRS 472
Element Plant group N Mean Min Max N Mean

Cs veléeegges 2 109E-01  100E-01  118E-01 290  6.00E-02
Non-leafy vegetables 2 1.75E-01 5.36E-02 2.96E-01 38 2.10E-02
Root crops 1 5.11E-02 81 4.20E-02
Tubers 4 1.78E-02 1.35E-02 2.17E-02 138 5.60E-02
Fruit 1 4.26E-03 6 5.80E-03
Ra velg_ee;\fgles 3 230E-02  945E-03  458E-02 77  9.10E-02
Root crops 3 8.85E-02 1.99E-02 9.77E-01 60 7.00E-02
Tubers 5 1.34E-02 7.92E-03 2.48E-02 45 1.10E-02

Herbs 1 1.56E-02 n.d.

Fruit 3 2.02E-03 8.38E-04 6.32E-03 n.d.
Pb Leafy 3 147E-01  346E-02  4.16E-01 31  8.00E-02

vegetables

Herbs 2 2.17E-01 5.65E-02 3.78E-01 n.d.
K velg_ggft))/IeS 5  3.36E+00  1.76E+00  8.89E+00 2  1.30E+00

Non-leafy vegetables 3 2.06E+00 1.94E+00 2.30E+00 n.d.

Root crops 3 1.43E+00 4.52E-01 3.43E+00 n.d.

Tubers 8 9.75E-01 4.27E-01 1.37E+00 n.d.

Herbs 2 9.57E-01 8.78E-01 1.03E+00 n.d.

Fruit 4 1.46E-01 7.76E-02 4.02E-01 n.d.
Sr velg_:;ftl)lles 3 8.44E-01 3.05E-01 1.77E+00 217 7.60E-01
Non-leafy vegetables 3 1.46E-01 1.77E-02 5.02E-01 19 3.60E-01
Root crops 2 6.86E-01 6.52E-01 7.20E-01 56 7.20E-01
Tubers 4 7.10E-02 4.00E-02 1.93E-01 106 1.60E-01
Fruit 2 1.23E-02 1.02E-02 1.49E-02 18 1.70E-02

n.d. no data

Discussion and conclusions

K-40 was the only radionuclide detected in all measured samples and also the radionuclide
with the highest TFs, some of them being higher than unity. However, considering that
potassium is a biogenic element, high TFs of K-40 are most likely a reflection of plant
homeostasis and not bioaccumulation [3]. On the other hand, Pb-210 was below the limits of
detection in the majority of samples. Therefore, for this radionuclide, it was possible to
calculate TFs for only seven samples: three of them being characterized by larger surface
leaves (chard, spinach and kale), two with "waxy" type of leaves (rosemary and immortelle),
mandarin orange peel and sweet potato peel. These results are in line with the previous
studies that indicated atmospheric deposition as the primary source of Pb-210 in plants which
is usually the most pronounced in plants with significant aboveground green biomass [4,5].
However, this exposure pathway might not be significant only for Pb-210, but also for
Cs-137 and Ra-226. In the cauliflower sample, these two radionuclides were below the limit
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of detection in its flowers, but not in cauliflower leaves that were shadowing flowers.
Another exposure pathway that might have been a cause of differences in radionuclide
content in cauliflower leaves and fruits is the resuspension of soil particles.

Comparison of TF values between pulp and peels of fruits and vegetables indicated uneven
radionuclide distribution between these plant compartments. These differences were observed
for all studied radionuclides, except for Pb-210 due to the above-mentioned low number of
available data. TF values of Cs-137, Ra-226, K-40 and Sr-90 for peels were up to 12 times
higher than those for the pulp fraction (on average three times). Moreover, while the activity
of Cs-137 and Ra-226 was detected in approximately 20 and 50 % of pulp samples, in peel
samples they were detected in 60 and 80 % of samples, respectively (Figure 1). Discrepancies
in the number of data between peel and pulp TFs were not observed for K-40 and Sr-90
(Figure 2). Causes of these differences in the radionuclide content of different plant
compartments might be due to the different metabolism of these radionuclides (e.g. root
epidermis might serve as a barrier for some radionuclides [6] or residual soil trapped in the
peel pores which usually remains even in the case of vigorous washing after sampling (and
can be also related to the size and type of soil particles) [7].

The majority of TF values obtained by our study were in the same order of magnitude as
mean values reported by IAEA (Table 2). On the other hand, calculated TFs for Cs in leafy
and non-leafy vegetables and Pb in leafy vegetables were approximately an order of
magnitude higher than the related IAEA's mean values while TF for Sr in tubers was
approximately an order of magnitude lower. Overall, calculated TF values were on the lower
edge of ranges reported by IAEA [1] for studied radionuclide/plant group combinations.
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SAZETAK

U ovom smo radu istrazili prijenos Cs-137, Sr-90, Ra-226, Pb-210 te K-40 iz tla u razliCite
vrste povréa 1 voca sakupljenih na obiteljskim poljoprivrednim imanjima u Hrvatskoj.
Istovremeno su istrazene i razlike u prijenosu radionuklida u razli¢ite dijelove plodova.
Rezultati ovog istrazivanja ukazuju da je generalno prijenos radionuklida obuhvaéenih ovom
studijom unutar raspona transfer faktora sugeriranih od strane IAEA za umjerena podrucja, ali
na njihovom niZzem dijelu. Unato¢ niZzem transferu, uocen je poviseni prijenos svih istrazivanih
radionuklida u kore plodova u odnosu na pulpu. Sveukupno, primjeéene razlike u prijenosu
radionuklida sugeriraju, osim sadrzaja radionuklida u tlu, i druge mehanizme i puteve izlaganja
radionuklidima, a koje utjecu na njihove koli¢ine u biljkama.
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SAZETAK

Fabrika ,,Zorka“ Sabac je do devedesetih godina proslog veka bila jedan od lidera u
proizvodnji cinka cistoe 99,99 % u ovom delu Evrope po hidrometalurSkom postupku.
Hidrometalurski postupak obuhvatao je vise sloZenih tehnoloskih operacija i procesa, od kojh
su najznacajniji neutralno luzenje przenca, pre¢iS¢avanje dobijenog ZnSQOy rastvora, a zatim
elektroliti¢ko izdvajanje elementarnog cinka. U procesima pre€iS¢avanja rastvora iz neutralnog
luzenja dodavao se arsenov koncentrat (As,O3) rudnika Lojane, Severna Makedonija, kako bi
se talozili prate¢i elementi iz rastvora: Co i Ni. U ovom radu metodom gama spektrometrije
izmerene su koncentracije aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 u 10 uzoraka
koncentrata arsena. Imaju¢i u vidu da su u uzorcima izmerene vrednosti koncentracija
aktivnosti U-238 i Ra-226 od oko 200 Bq kg™, za tri reprezentativna uzorka odredene su brzine
ckshalacije radona uredajem RAD7. Izmerene vredosti Cs-137 su bile u rasponu od
0,9 — 2,4 Bq kg™, dok su vrednosti Th-232 i K-40 nize od prose¢nih za zemljiste.

Uvod

Arsen (As) kao element je klasifikovan kao jedan od najvecih zagadivaca Zivotne sredine od
strane Ameri¢ke Agencije za zaStitu zivotne sredine [1], Koji je oznafen kao toksi¢an. Kako
As, tako i antimon (Sb), kao pratilac rude arsena, je klasifikovan kao veliki zagadiva¢ od
strane iste agencije i svrstan je u grupu supstanci za koje sumnja da su kancerogene za ljude.
Jedan od glavnih izvora As i Sb u Zivotnoj sredini je otpad iz rudnika, koji sadrzi znatno vise
od 10000 ppm arsena i antimona, oko 1000 ppm nikla, i 1700 ppm hroma kao i drugih
elemenata koji svojim prisustvom kontaminiraju zivotnu sredinu [2 — 4].

Preradom rude primarnih minerala As i Sb, formiraju se sekundarni oksidi i oksisoli arsena i
antimona. Prirodni As, sulfidi koji sadrze As (arsenopirit (FeAsS), realgar (AsS), orpiment
(As,S3)) i sulfosoli koji sadrze As (npr. enargit (CuzAsSy), tenantit (Cug[Cus(Fe,Zn);2]AssS13))
su najrasprostranjeniji primarni minerali arsena u rudarskim podru¢jima. Vremenske prilike
kod ovih minerala arsena generalno oslobadaju arsen u zivotnu sredinu i na taj nacin
potencijalno izazivaju znac¢ajnu kontaminaciju. Pored minerala arsena u rudama su prisutni i
stibnit (Sbh,S3), bravoit (((Fe, Ni, C0)S,), vaesit (NiS,), katijerit (CoSy,), pirit (FeS;), markazit
(FeS,), molibdenit (MoSy) i uraninit (UO,) kao i raznih drugih primarnih i sekundarnih
mineralnih faza [3 — 5].

Sada napusteno Sb-As-Cr leziste Lojane na severoistoku Severne Makedonije nalazi se u
blizini granice sa Srbijom, izmedu sela Lojane i Vaksince, 10 km od grada Kumanova.
Rudnik je eksploatisao i preradivao As-, Sb- i Cr rude u periodu izmedu 1923. i 1979. godine.
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Procenjuje se da je na lokaciji rudnika zaostalo oko 15.000 tona koncentrata arsena sa
sadrzajem arsena preko 50 % [3, 5]. U hemijskoj industriji ,,Zorka* Sabac je usled njegove
upotrebe u proizvodnji cinka takode zaostala izvesna koliina koncentrata arsena iz skladista
sirovina. Nakon privatizacije fabrike 2019. godine sav zaostali koncentrat arsena iz skladiSta
je odlozen u krugu fabrike na otvorenom bez ikakvih mera zastite kontaminirajuéi zivotnu
sredinu, Slika 1. Koncentrat arsena je potpuno nezasti¢en i njegova narandzasta boja ukazuje
na visoku koncentraciju arsenovih sulfida. Koncentrat se sastoji pretezno od stibnita i
rafinisanog ,,belog arsena“ (arsenolit, As,O3) [5].

Slika 1: Izgled gomile analiziranog koncentrata arsena (As) odloZenog na otvorenom u okviru
kompleksa ,,Zorka“ Sabac.

Cink (Zn) spada u grupu obojenih metala sa Sirokom primenom. U savremenoj proizvodnji
cinka dominira hidrometalurSki postupak. Sirovina za dobijanje cinka je uglavnom koncentrat
sfaleritne rude (ZnS) koji postupkom przenja prelazi iz sulfidnog oblika u oksidni oblik
(ZnS—ZnO) [6]. Cink przenac se tretira u rastvoru sumporne Kiseline u cilju rastvaranja
najveée moguce koli¢ine cinka i ostalih korisnih metala kao $to su kadmijum i bakar, a uz
istovremeno odstranjivanje necistoca. Dobijeni rastvor cink sulfata se preciS¢ava da bi se
odstranile Stetne necistoce, kao i valorizovali metali kao $to su bakar i kadmijum [6 — 8].

Sekcija preciS€avanja rastvora je dvostepena. U sekciji prvog precis¢avanja gde je doveden
rastvor iz sekcije neutralnog luzenja dodaje se Zn prah i koncentrat arsena (As;03), koji
sadrzi i odreden procenat antitimona (Sb,0s), kao suspenzije u cilju taloZenja bakra, nikla i
kobalta i jednog dela kadmijuma. Rastvor se zatim filtrira na ramskim filter presama. Talog
sa presa se prebacuje u pogon kadmijuma, a rastvor se odvodi u sekciju drugog precis¢avanja
gde se dodaje Zn prah kao suspenzija i rastvor CuSO, u cilju taloZenja kadmijuma i ostatka
kobalta, nikla i bakra. Rastvor se filtrira na ramskim filter presama [7]. Talog se dalje odvodi
u pogon kadmijuma, a rastvor u skladistne tankove odakle ide na elektrolizu u halu ¢elija.

U pogonu kadmijuma procesna proizvodnja zapocinje neutralnim luzenjem taloga dobijenih
1z pogona luzionice, zatim vruce-kiselim luzenjem 1 filtriranjem dobijenih rastvora. Nakon
talozenja Cd sundera i filtriranja nadalje se vrsi prec¢is¢avanje dobijenog rastvora od zaostalog
Co i Ni upotrebom arsenovog koncentrata i dodatkom cink praha, dobijeni precis§¢en rastvor
vraa se u pogon luzionice, a talog na skladiSte kao otpad. Dobijenje elementarnog
kadmijuma iz rastvora nakon luzenja Cd sundera je takode elektroliti¢ko [6, 7].

U poslednjim godinama vlada veliko interesovanje naucnika za istrazivanje karakteristika
rude, jalovine i arsenovog koncentrata rudnika Lojane kao velikog zagadivaca zivotne sredine
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u Severnoj Makedoniji [3, 4, 9 — 11]. Prema nasim saznanjima koja se ti¢u koncentrata arsena
poreklom iz ovog rudnika ne postoje podaci o nivou radioaktivnosti. U mnogim
istrazivanjima koncentrat arsena zajedno sa jalovinom iz rudnika Lojane oznacen je kao
veliki ekoloski problem se veoma ozbiljnim rizikom za zdravlje ljudi s obzirom na visoku
koncentraciju otpada bogatog arsenom i antimonom i drugim prate¢im elementima [3 — 5, 10],
usled odlaganja na otvorenom prostoru, §to predstavlja identi¢an ekoloski problem i u Sapcu,
ali manjeg obima usled manje koli¢ine otpadnog koncentrata arsena. Deponovani otpad u
Sapcu se nalazi na par stotina metara od reke Save.

Cilj ovog rada je ispitivanje sadrzaja glavnih radioaktivnih elemenata (U-238, Ra-226,
Th-232, K-40 i Cs-137) u uzorcima arsenovog koncentrata koji se koristio u hemijskoj
industriji ,,Zorka“ Sabac, a poreklom je iz rudnika i flotacije Lojane. Cilj je i procena
godi$nje efektivne doze za radnike i merenje ekshalacije radona iz reprezentativnih uzorka,
kao i odredivanje vrednosti koeficijenta emanacije radona. Ovaj rad predstavlja prvo
istrazivanje radioaktivnosti 1 ekshalacije radona arsenovog koncentrata iz rudnika Lojane,
Severna Makedonija.

Materijal i metode

Merenje radioaktivnosti i procena doze

U ovom radu analizirano je 10 uzorka koncentrata arsena poreklom iz rudnika Lojane.
Uzorkovanje je izvrSeno Sa svih strana gomile zaostalog koncentrata arsena u okvirima
kompleksa ,,Zorka“ Sabac, prikazanog na Slici 1. Uzorci su suSeni 4-5 h na temperaturi od
105 °C do konstantne mase, zatim izdrobljeni i mleveni u kugli¢nom mlinu i prosejavani kroz
sito granulacije < 0,5 mm nakon ¢ega su upakovani u cilindri¢ne plasti¢ne posude dimenzija
6,7 cm u preéniku i 6,2 cm visine i zapecaceni voskom, kako bi se sprecio izlazak Rn-222 iz
posude. Nadalje, metodom gama spektrometrije odredene su koncentracije aktivnosti U-238,
Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137. Merenja svih uzoraka su vrSena nakon minimum mesec dana
od zatvaranja posuda sa uzorcima. Uzorci su analizirani koris¢enjem IAEA TRS 295 metode
[12]. Vreme merenja svih uzorka iznosilo je oko 72000 s. Mase uzoraka su iznosile oko 300g.

Koncentracije aktivnosti U-238 odredene su na osnovu gama linija njegovih potomaka:
Th-234 1 Pa-234m na 63,3 keV i 1001,026 keV, respektivno. Koncentracije aktivnosti Ra-226
odredene su na osnovu gama linija njegovih potomaka na 295,2 keV i 351,9 keV od Pb-214,
zatim 609,3 keV 768,4 keV i 1764,5keV od Bi-214. Koncentracije aktivnosti Th-232
odredene su iz linija gama zracenja emitovane na 238,6 keV of Pbh-212, 583,2 keV od TI-208,
i 911,2 keV i 969,1 keV od Ac-228. Koncentracije aktivnosti K-40 i Cs-137 odredene su
kori$¢enjem njihovih gama linija na 1460,8 keV i 661,7 keV, respektivno [8, 13].

Koncentracije aktivnosti radionuklida u uzorku su izmerene koriS¢enjem HPGe gama
spektrometra proizvodac¢a Canberra, rezolucije 1,9 keV za gama liniju Co-60 na 1332 keV,
relativne efikasnosti 36%. Kalibracija detektora je sprovedena u cilindricnoj geometriji
koris¢enjem referentnog radioaktivnog materijala homogeno distribuiranog u silikonskoj
smoli zapremine V=250 cm?®. Zastita oko gama detektora je sadinjena od olova debljine 12 cm.
Gama spektri su prikupljani i analizirani koris¢enjem Canberra Genie 2000 softvera [8].

Na osnovu izmerenih vrednosti koncentracija aktivnosti radionuklida u uzorcima odredena je
vrednost jacine apsorbovane doze gama zracenja u vazduhu kori$¢enjem relacije (1) [14]:

(1) D(nGyh™1) = 0,462 - Cgy + 0,604 - Cp, + 0,0417 - Cy
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gde su Cra, Crn 1 Ck izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti Ra-226, Th-232 i K-40,
respektivno, izrazene u Bq kg™, dok 0,462; 0,604; 0,0417 predstavljaju specifi¢ne jacine doze
gama zratenja izraZene u nGy h™' po Bq kg™, za Ra-226, Th-232 i K-40, respektivno. Prose¢na
vrednost jaCine apsorbovane doze gama zracenja u svetu iznosi 59 nGy ht [14].

Po odredenoj vrednosti jacine apsorbovane doze gama zracenja (D) moze se odrediti godiSnja
efektivna doza za radnika koji je izlozen gama zraCenju iz koncentrata arsena tokom godine
koris¢enjem relacije (2) [8]:

(2) E(mSvy 1) =D(mGyh=1)-8760(h)-0,2:0,7 (SvGy™1)

gde je 8760 h ukupno vreme tokom jedne godine, 0,2 je faktor izloZenosti (pretpostavlja se
izlozenost zradenju od 20 % vremena tokom godine) i 0,7 Sv Gy je konverzioni faktor doze.
Prema Direktivi Evropske unije preporucena godi$nja efektivna doza iznosi 1 mSv y* [15].

Merenje ekshalacije radona

Nadalje su sprovedena merenja kako bi se odredio koeficijent emanacije (&) i brzina masene
ekshalacije radona (En) iz reprezentativnih uzoraka koncentrata arsena. Za ovu vrstu merenja
odabrana su 3 uzorka sa razli¢itim koncentracijama aktivnosti Ra-226. Kori$c¢eni su identi¢ni
uzorci kao 1 za gama spektrometrijska merenja. Veli¢ina Cestica sva tri uzorka je bila
< 0,5 mm. Sadrzaj vlage u uzorcima je usled prethodnog suSenja bio manji od 1 %, ¢ime je
minimiziran uticaj vlage na ekshalaciju radona iz uzoraka [16]. Masa pripremljenih uzoraka
bila je oko 300 g.

6

Slika 2: Eksperimentalna postavka KkoriS¢ena za odredivanje ekshalacije radona iz uzoraka
arsenovog koncentrata. (1) uredaj RAD7; (2) merna komora; (3) posuda sa uzorkom; (4) i (5)
slavine za pustanje radona iz komore u merni sistem; (6) apsorber vlage iz sistema i (7) i (8)
plasti¢ne cevi nepropusne za radon.

Merenje ekshalacije radona izvrSeno je koriS¢enjem aktivnog uredaja RAD7 i
eksperimentalne postavke, prikazane na Slici 2. Uzorak je smeSten u mernu komoru od
debelog stakla sa staklenim zatvaracem i dve staklene cevi za puStanje radona u sistem.
KoriS¢eni merni sistem je zatvorenog tipa, vazduh zajedno sa radonom cirkuliSe brzinom od
0,7 I min™ zahvaljujuéi pumpi koja je integralni deo uredaja RAD7. Kao apsorber vlage iz
sistema koriS¢ena je kolona sa kalcijum-sulfatom (CaSQO,) (element broj 6 na Slici 2).
Merenja su vrsena u vremenskim intervalima od 96-115 h u ciklusima od po 1 h. Zapremina
uzorka iznosila je oko 0,21, dok je efektivna zapremina sistema (racunajuci sve elemente
sistema) bila 6,20 I, odnosno zapremina uzorka je bila manja od 10 % ukupne efektivne
zapremine ¢ime su minimizirani efekti povratne difuzije [16, 17].

Koncentracija radona Cgy(t) koja se akumulira tokom vremena u mernom sistemu moze se
izraziti pomocu relacije (3) [18]:
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(3)  Cra(t) = Coe e + Coq (1 — e~err)

gde je Co koncentracija aktivnosti *’Rn (izrazena u Bq m™) u mernoj komori u podetnom
trenutku merenja, A.¢ je efektivna konstanta raspada radona (koja predstavlja zbir: brzine
curenja radona, povratne difuzije i konstante radioaktivnog raspada radona koja iznosi
7,610 h'l), t je vreme merenja (h), a Ce¢q je ravnotezna koncentracija radona (izrazena u
Bq m'3) pri teznji vremena merenja u beskonacnost. Funkcija iskazana relacijom (3) kao i
parametri Aogr i Ceq dobijaju se fitovanjem eksperimentalnih rezultata odnosno izmerenih
koncentracija aktivnosti radona tokom vremena.

Na osnovu dobijenih vrednosti ravnotezne koncentracije radona (Ceq) i efektivne konstante
raspada radona (A.s) za dati uzorak moze se odrediti koeficijent emanacije radona (&)
pomocu relacije (4) [18]:

_ Ceq'Veff
) e=-——
gde je Vs efektivna zapremina vazduha u sistemu (koja obuhvata aktivnu zapreminu RAD7
uredaja i sve ostale sastavne delove mernog sistema); Cg, je koncentracija aktivnosti Ra-226
izrazena u Bq kg™ i m je masa uzorka izrazena u kg [18].

Vrednosti koeficijenta emanacije radona zavise od viSe parametara kao $to su vrsta
analiziranog materijala, gustina, veli¢ina Cestica, poroznost, kao 1 od temperature,
atmosferskog pritiska, relativne vlaznosti i drugih fizickih faktora [18].

Brzina masene ekshalacije radona (En) (izrazena u Bq kg™ h™) moze se odrediti koriséenjem
relacije (5) [18]:

(5) Ep =Cra'Aesr "€

gde su Cra, Aegr 1 €: koncentracija aktivnosti Ra-226, efektivna konstanta raspada radona i
koeficijent emanacije radona, respektivno.

Rezultati i diskusija

Izmerene vrednosti koncentracija aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 za 10
analiziranih uzoraka koncentrata arsena prikazane su u Tabeli 1. lzmerene vrednosti
koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida: U-238, Ra-226, Th-232 i K-40 se kre¢u u
rasponu od (160 - 220) Bq kg™ (174 — 236) Bq kg™; (3,0 - 6,5) Bq kg™ i (27,8 - 43,3) Bq kg™,
respektivno. Koncentracije aktivnosti veStackog radionuklida Cs-137 se krecu u rasponu od
(0,86 - 2,37) Bq kg™
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Tabela 1: I1zmerene vrednosti koncentracija aktivnosti U-238, Ra-226, Th-232, K-40 i Cs-137 za
10 uzoraka koncentrata arsena.

Koncentracija aktivnosti (Bq kg™)
Oznaka uzorka U-238 Ra-226 Th-232 K-40 Cs-137
A3 170 + 20 181 + 4 6,7£0,3 38215 0,01 £ 0,09
Al 220 £ 20 210 £5 3,89 £ 0,20 27,826 0,88 + 0,08
A5 170 + 20 174 £ 4 39+£0,3 31221 0,86 + 0,08
A6 190 + 20 203 £ 4 3,55 £ 0,25 31525 1,15 £ 0,09
A7 180 + 30 196 + 4 523+ 0,21 40,7 £ 2,4 1,56 + 0,09
A8 160 + 30 188 + 4 3,02 £ 0,29 40,0 £ 2,1 1,23+ 0,08
A9 160 + 30 101 + 4 44205 29,426 1,06 0,09
AL0 200 £ 30 234 £5 6,5+0,3 42£3 2,3740,12
Al4 190 + 30 224 £5 40205 433£22 2,10 £ 0,08
Al5 200 £ 20 236 £5 49103 35,727 0,96 0,09
Opseg 160 - 220 174 - 236 3,0-65 27,8-433 0,86 - 2,37
Srednja vr. £SD 184 + 19 204 20 431+0,95 36,054 1,31 051
Prosetna vr. za 33 32 45 420 .
zemljiste

®dato u referenci [14].

U poredenju sa prose€nim vrednostima za zemljiSte date u ref. [14] dobijene prosecne
vrednosti U-238 i Ra-226 su 5,6 i 6,4 puta vece od prosecnih koje iznose 33 Bq kg™’ i
32 Bq kg™, respektivno, dok je izmerene vednosti koncentracija aktivnosti Th-232 i K-40;
10,4 i 11,7 puta niZe od prosecnih koje iznose 45 Bq kg™ i 420 Bq kg™, respektivno. Poveéan
sadrzaj U-238 i Ra-226, se moze dovesti u vezu sa ve¢ identifikovanim fazama minerala
uraninita (picblende — UO;) u rudi Lojane [5], §to je u saglasnosti sa vrednosti od 19,6 ppm
uranijuma nadenog u prethodnom istrazivanju jalovine [4]. Na osnovu izmerenih vrednosti za
U-238 i Ra-226, uzimajuéi u obzir i njihove merne nesigurnosti, moze se re¢i da su ova dva
radionuklida u ravnotezi kod svih uzoraka. Izmerene vrednosti za U-238 i Ra-226 su
drasticno viSe u odnosu na ostale sirovine koje su se koristile u hemijskoj industriji
,Zorka* Sabac analizirane u nasem prethodnom istrazivanju [8]. lzmerene vrednosti Ra-226
su znatno viSe u poredenju sa sadrzajem u npr. bakarno-cinkovnoj rudi iz Turske, dok su
vrednosti za Th-232 i K-40 uporedive [19]. U poredenju sa vrednostima za zemlju iz Indije i
Vojvodine, vrednosti Ra-226 su znatno vise, dok su dobijene vrednosti Th-232 i K-40 znatno
nize [20, 21]. Izmerene vrednosti Cs-137 su nize od onih izmerenih za npr. zemljiSte u
Madarskoj [22] i Vojvodini [21].

Dobijene vrednosti ja¢ina apsorbovanih doza gama zracenja (D) prikazane su na Slici 3 i
krecu se u rasponu (84 - 114) nGy h™’. Prose¢na vrednost iznosi (98 + 10) nGy h™ i 1,7 puta
je veéa od proseéne vrednosti u svetu od 59 nGy h™* [14]. Dobijene vrednosti su uporedive sa
vrednostima za zemlju u blizini termoelektrane u Indiji [20].

Vrednosti godidnjih efektivnih doza (E) se kreéu u rasponu (0,10 - 0,14) mSv y™, Slika 3.
Prosena vrednost za 10 analiziranih uzoraka iznosi (0,121 +0,012) mSv y™. Sve dobijene
vrednosti su ispod preporucene vrednosti u Direktivi Evropske Unije od 1 mSvy™ [15].
Dobijene vrednosti su vise od procenjenih za spoljaSnju izlozenost radnika drugim
sirovinskim materijalima koriS¢enim u istoj fabrici [8], a uporedive su sa vrednostima za
zemlju u blizini termoelektrane u Indiji [20].
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Slika 3: Vrednosti ja¢ine apsorbovane doze gama zracenja (D) i godiSnjih efektivnih doza (E) za
10 uzoraka koncentrata arsena.
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Slika 4: Krive ekshalacije radona za tri reprezentativna uzorka koncentrata arsena: A5, A9 i
Al5.

Izmerene vrednosti akumuliranih koncentracija aktivnosti radona iz tri reprezentativna uzorka
koncentrata arsena (uzorci sa oznakama A5, A9 i Al5 iz Tabele 1) aktivnim uredajem RAD7
prikazane su na Slici4. Fitovanjem dobijenih eksperimentalnih tacaka odredene su
ravnotezne koncentracije aktivnosti radona (Ceq) kao i efektivne konstante raspada radona
(Aefr) koje su prikazane u Tabeli 2. Dobijene vrednosti koeficijenta emanacije (&) radona
pokazuju varijacije u rasponu (2,05 - 10,31) %, $to je imalo uticaj i na dobijene vrednosti
brzine masene ekshalacije radona (E), koje su u rasponu (64 - 222) mBq kg™ h*, Tabela 2.
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Tabela 2: Dobijene vrednosti ravnoteZne koncentracije aktivnosti radona (C.), efektive
konstante raspada radona (A.), koeficijenta emanacije radona (&), i brzine masene ekshalacije
radona (E,) za tri reprezentativna uzorka koncentrata arsena.

Oznaka uzorka Ceq (Bq ™) et (N) (%) Em (MBq kg™ h™)
A5 596+21 0,0167+0,0010 6,07%0,26 176x14
A9 881142 0,0113+0,0008 10,31+0,54 222120
Al5 217+10 0,0133+0,0010 2,050,10 6416

Dobijene vrednosti koeficijenta emanacije radona su uporedive sa vrednostima dobijenim za
fosfogips i prirodni gips u naSem prethodnom istrazivanju [23] kao i za zemlju iz Indije [20],
dok su dobijene vrednosti bile vise u poredenju sa vrednostima za druge vrste minerala
analiziranih u istrazivanju [24]. Dobijene vrednosti brzine masene ekshalacije radona (En) su
nize od onih za fosfogips u istrazivanju [25] i rude uranijuma [26], a viSe od vrednosti
dobijenih za estonski crni pesak [27]. Takode, dobijene vrednosti brzine masene ekshalacije
radona su daleko iznad vrednosti datih za zemlju iz Indije [20, 28], a uporedive su sa
rezultatima dobijenim za fosfatne stene [29].

Zakljucéak

U ovom radu analizirano je 10 uzoraka koncentrata arsena koji je koris¢en u hemijskoj
industriji. IzvrSena gama spektrometrijska merenja koncentrata arsena ukazuju na povecane
koncentracije aktivnosti U-238 i Ra-226 oko 6 puta u poredenju sa prose¢nim vrednostima za
zemlju. Pored arsena, antimona i drugih elemenata sadrzanih u ovom koncentratu Koji
zagaduju zivotnu sredinu ustanovljen povecan sadrzaj U-238 i Ra-226 takode vrsi dodatnu
kontaminaciju zivotne sredine pre svega zemljiSta i podzemnih vodotokova, uzimajuéi u
obzir da je ovaj materijal trenutno odlozen bez ikakvih mera zastite. Ustanovljeno je da je
ovaj sirovinski materijal imao najveci nivo radioaktivnosti u poredenju sa ostalim kori§¢éenim
u procesnoj proizvodnji cinka i kadmijuma [8].

Dobijene vrednosti godiSnjih efektivnih doza ne ukazuju da je postojao povecan radijacioni
rizik za spoljasnju izlozenost radnika tokom godine pri radu sa ovom sirovinom. Dobijene
vrednosti koeficijenta emanacije i brzine masene ekshalacije radona daju Siroke varijacije §to
ukazuje da na njihove vrednosti ne uti¢e samo koncentracija aktivnosti “°Ra nego i njihov
hemijski i mineraloski sastav koji je potrebno dodatno ispitati. Ustanovljena povecana
ekshalacija radona u odnosu na zemlju mogla je doprineti nagomilavanju radona u skladistu
gde se nalazio ovaj materijal i time povecati dozu zracenja za radnike od udisanja ovog gasa
tokom godine.

Zahvalnica
Istrazivanja je finansiralo Ministarstvo nauke, tehnoloSkog razvoja i inovacija Republike
Srbije (Ev. br. 451-03-68/2023-14/ 200125).
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MEASUREMENTS OF RADIOACTIVITY AND RADON EXHALATION FROM
THE ARSENIC CONCENTRATE USED IN THE ZINC INDUSTRY "ZORKA"
SABAC
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ABSTRACT

Until the 1990s, the "Zorka" Sabac factory was one of the leaders in the production of 99.99 %
pure zinc in this part of Europe using the hydrometallurgical process. The hydrometallurgical
process included a number of complex technological operations and processes, the most
important of which are neutral leaching of the roasted zinc sulfide concentrate, purification of
the obtained ZnSO, solution, and then electrolytic extraction of elemental zinc. Arsenic
concentrate (As;O3) was added in the process of purifying the solution from neutral leaching in
order to precipitate the following elements from the solution: Co and Ni. In this work, the
activity concentrations of U-238, Ra-226, Th-232, K-40 and Cs-137 in 10 samples of arsenic
concentrate were measured using the gamma spectrometry method. Bearing in mind that the
measured values of U-238 and Ra-226 activity concentration in the samples were about
200 Bq kg, the radon exhalation rates were determined for three representative samples with
the RAD7 device. The measured values of Cs-137 were in the range of (0.9 —2.4) Bq kg™,
while the values of Th-232 and K-40 are lower than the average for the soil.
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SAZETAK

Radon (Rn-222) je tokom Skolske godine mjeren pasivnim detektorima u 47 zgrada svih
srednjih skola u Crnoj Gori. Uzorkovane su sve ucionice i kancelarije u prizemlju svih skola
(507 prostorija), kao 1 40 prostorija na prvom spratu u 22 skole.

Na prvom spratu su koncentracije aktivnosti radona relativno niske (AM = 70 Bg/m®,
MAX = 231 Bg/m®), i samo u $est prostorija veée su od 100 Bg/m®.

Statistika rezultata mjerenja u prizemlju S$kola pokazuje da je, za srednje vrijednosti
koncentracija aktivnosti radona po zgradama $kola, opseg (34 - 1053) Bg/m’,
AM = 226 Bg/m®, MED = 160 Bg/m®, GM = 164 Bg/m® i GSD = 2,14. U devet $kola (19 %)
je srednja koncentracija aktivnosti radona u prizemlju veéa od 300 Bg/m®, dok 27 zgrada
(57 %) ima bar jednu prostoriju sa koncentracijom iznad 300 Bg/m®, a pet zgrada (11 %) bar
jednu prostoriju sa vise od 1000 Bg/m°.

Uradena je 1 procjena efektivnih godiSnjih doza za ucenike od udisanja radona i njegovih
potomaka.

Uvod

Radon 1 njegovi kratkozive¢i potomci daju najveci doprinos efektivnoj dozi koju stanovnistvo
prima od prirodnih izvora zraenja [1]. Dugotrajna ekspozicija visokim nivoima radona
povecava rizik nastanka kancera pluca [2].

Sa aspekta zastite od zraCenja, najvazniji radioizotop radona je Rn-222, jer predstavlja
potencijalno najveci izvor radijacionog izlaganja u zgradama [3]. On poti¢e iz prirodnog
lanca raspada U-238, koji je u zZivotnoj sredini prisutan u stijenama, zemljiStu, vodama i u
gradevinskom materijalu. Vecina radona nastalog u tlu ostaje u mineralima stijena i tla, a
manji dio emanira s mjesta nastanka, 1 voden razli¢itim transportnim mehanizmima
(difuzijom, advekcijom, konvekcijom) kre¢e se kroz tlo prema povrsini, gdje ekshalira u
atmosferu ili ulazi u zatvoreni prostor gradevinskih objekata. U atmosferskom vazduhu on se
razblazuje, i njegova koncentracija u prizemnim slojevima vazduha je tipi¢no na nivou od
10 Bg/m® [4]. Medutim, u vazduhu zatvorenih prostora, kao $to su zgrade, radon se akumulira
i moze dose¢i koncentracije od vie stotina, pa i hiljada Bq/m®,

Mnogi faktori imaju uticaja na koncentraciju radona u zgradi. Oni mogu biti svrstani u tri
grupe: izvori radona, karakteristike zgrada, i navike stanara (grijanje i ventilacija prostorija,
itd.). Prva grupa faktora zavisi uglavnom od geologije, zato $to

su stijene 1 zemljiste ispod zgrade obi¢no glavni izvor radona u zgradi [3]. Druge dvije grupe
faktora su antropogene, zbog ¢ega se moze reci da je hazardno izlaganje radonu u znatnoj
mjeri zdravstveno pitanje antropogene zivotne sredine.
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Materijal i metode

U okviru projekta “Istrazivanje i redukcija radona u $kolama i vrti¢ima u Crnoj Gori” [5],
kojeg su finansirale Medunarodna agencija za atomsku energiju i Vlada Crne Gore, radon
(Rn-222) je mjeren pasivnim detektorima kontinuirano tokom citave Skolske godine i u 47
zgrada svih srednjih Skola u Crnoj Gori. Mjeren je u svim ucionicama, kabinetima i
kancelarijama u prizemlju, ukupno u 507 prostorija. Radon je mjeren i na prvom spratu u 22
Skole, u ukupno 40 prostorija. Zbog planiranog devet mjeseci dugog mjerenja i ocekivanja da
koncentracija aktivnosti radona u nekim prizemnim prostorijama moze biti vrlo visoka, za
mjerenja je odabran Radosys-ov detektor tipa RSFV. Taj detektor ima dva CR-39 c¢ipa
razli¢itih osjetljivosti, tako da prema podacima proizvodac¢a moze mjeriti radon (Rn-222) do
80 MBgh/m®, a nije osjetljiv na toron (Rn-220) i na gama zradenje. Na svakom desetom
mjernom mjestu postavljana su po dva detektora u paru, jedan u blizini drugog, radi provjere
tacnosti mjerenja. Tokom mjerenja izgubljeno je ili oSteeno 11 % detektora. Nakon
devetomjesecnog izlaganja detektori su poslati proizvodacu, u c¢ijoj laboratoriji je zatim
radeno nagrizanje detektora i brojanje tragova alfa Cestica.

Rezultati i diskusija

Statistika rezultata mjerenja radona u 40 prostorija na prvom spratu, u 22 od 47 zgrada
srednjih  8kola, je sledeéa: AM =70 Bg/m°, standardna greska 6,5Bg/m°, opseg
(17 - 231) Bg/m®, MED = 60 Bg/m®, GM = 60,8 Bg/m®, GSD = 1,69. Prema tome, ni u jednoj
uzorkovanoj prostoriji na prvom spratu tih Skola koncentracija radona nije veca od
300 Bg/m®, a samo u 3est prostorija (ili 15 %) ona je veé¢a od 100 Bq/m®. Stoga, a na osnovu
podataka iz Tabele 1, moze se zakljuciti da problemi sa radonom postoje samo u prizemljima
srednjih Skola u Crnoj Gori. Tabela 1 pokazuje i da su, u prizemlju, srednje vrijednosti
koncentracija radona u $kolama dvostruko vece nego u stambenim zgradama u Crnoj Gori

[6].

Tabela 1: Karakteristike koncentracija aktivnosti radona u prizemlju srednjih §kola i stanova u

Crnoj Gori.
Tip 0 AM Stand. greSka | Medijana | Opseg GM GMSD
zgrada (Bg/m®) (Bg/m®) (Ba/m®) | (Bg/m®) | (Bg/m®)
Skole 47 226 32,2 160 34-1053 | 164 2,14
Stanovi | 732 | 131 7,45 65 4-2321 71,4 2,88

Za skole AM u Tabelil predstavlja aritmeticku sredinu srednjih devetomjese¢nih
koncentracija aktivnosti radona u prizemnim prostorijama pojedinac¢nih $kola. U stambenim
zgradama radon je mjeren tokom ¢itave godine samo u jednom stanu u prizemlju.

Tabela 2: Zgrade i prostorije $kola u Crnoj Gori sa koncentracijama radona iznad
300 Bg/m® i 1000 Bg/m®.

3 3 Rn Rn
Crasr 2300 BA/M™ | & > 300 Bg/m? | Crnsr > 1000 BAM™ 1 '~ 1000 By/m® | 300 Bg/m® | 1000 Bg/m?
9 (19,1%) 27 (57,4%) 2 (4.2%) 5 (10,6%) 83 (16,4%) | 12 (2,4%)

Crner — Srednja koncentracija aktivnosti radona za sve prostorije u prizemlju zgrade

Crn — koncentracija aktivnosti radona u prostoriji
Rezultati mjerenja pokazuju da od 47 srednjih Skola u Crnoj Gori, u 27 njih (57%) postoji bar
jedna prostorija u kojoj je tokom Skolske godine srednja koncentracija aktivnosti radona veca
od 300 Bg/m®, i pet skola (11%) sa bar jednom prostorijom u kojoj je ona veéa od
1000 Bg/m?® (Tabela 2).
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U Tabeli 3 prikazani su podaci za devet Skolskih zgrada (19 %) u kojima je srednja
koncentracija radona za sve prostorije u prizemlju veca ili jednaka 300 Bqg/ m°, zbog Cega je u
njima remedijacija radona prioritetno neophodna.

Poredenja radi, koncentracije radona u srednjim Skolama Crne Gore, prikazane u tabelama 1 1
2, znacajno su vece od onih u geografski bliskim drzavama — u provinciji Leée u Italiji [7] u
srednjim Skolama, na jugu Bugarske [8] u osnovnim i srednjim $kolama, kao i u osnovnim
Skolama na jugu Srbije [9], u Republici Srpskoj [10] i u Makedoniji [11].

Tabela 3: Srednje §kole sa srednjom koncentracijom radona Cg, s = 300 Bg/m®.

Lokacija gkole | N (é:qmg) (ggfﬁq%) N, | N,
Bijelo Polje 7 299 73-931 1 0
Danilovgrad 14 1053 | 201-3374 | 13 5
Niksi¢ 8 353 133-970 3 0
Podgorica 1 9 728 274-2237 | 8 2
Podgorica 2 10 434 178-825 7 0
Podgorica 3 3 490 325-785 3 0
Podgorica 4 4 549 76-1158 2 1
Petnjica 1 396 396 1 0
Savnik 6 1005 | 493-1332 | 6 3

N — broj prostorija u prizemlju zgrade u kojima je mjeren radon

N; — broj prostorija u prizemlju zgrade u kojima je Cg, > 300 Bg/m®

N, — broj prostorija u prizemlju zgrade u kojima je Cg, > 1000 Bg/m®
Godisnja efektivna doza za ucdenike zbog udisanja u $koli radona Rn-222 i njegovih
potomaka procjenjivana je prema formuli [4]:

(1) E =C,, Fdt
gdje je: E — efektivna doza (Sv/god), Cg, — srednja devetomjese¢na koncentracija aktivnosti
radona (Bg/m°); F — faktor ravnoteZe (odnos ravnotezne ekvivalentne koncentracije radona i
koncentracije radona), uzet sa tipi¢nom vrijedno$¢u 0,4; d — dozni konverzioni faktor
(Sv/Bgmh); t — vrijeme (h) koje ucenik provede u uionici tokom skolske godine.

Na osnovu nastavnih planova za gimnazije i srednje stru¢ne Skole u Crnoj Gori, vazecih za
Skolsku 2016/17. godinu tokom koje je mjeren radon, u formuli (1) uzeto je t=940h
godisnje za ucenike gimnazija i t=910 h godiSnje za ucenike srednjih strucnih Skola. Za
Tabelu 4, za sve srednje $kole, i prosjek koncentracija radona od 226 Bg/m® u njima, u
formuli (1) kori§¢eno je prosjeéno godi$nje vrijeme koje ucenik provede u skoli t =915 h.
Opseg E racunat je za struénu $kolu u Tivtu (34 Bg/m®) sa 910 sati, a za gimnaziju u
Danilovgradu (1053 Bg/m®) sa 940 sati. U tabeli 5 date su posebno efektivne godisnje doze
za ucenike u Skolama kod kojih je srednja koncentracija radona u svim prostorijama u
prizemlju zgrade Crns > 300 Bg/m®.
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Tabela 4: Efektivne godi¥nje doze za u¢enike od udisanja “’Rn i njegovih potomaka u srednjim
Skolama procijenjene na osnovu srednjih koncentracija radona Cg;, o, u zgradama Skola.

N Crnsr (0pseg Crn) Es (opseg E) Es (opseg E)
(Bg/m®) (mSv) UNSCEAR (mSv) ICRP
47 226 (34 - 1053) 0,74 (0,11 -3,56) | 1,38 (0,21 - 6,63)

N — broj zgrada srednjih $kola u Crnoj Gori

Za dozni konverzioni faktor UNSCEAR preporuduje vrijednost d = 9 nSv/(Bgm>h) [12], dok
ICRP preporucuje gotovo dvostruko vecu vrijednost, odnosno dozni koeficijent
Fd = 6,7 nSv/(Bqm™h), uz pretpostavku da je F =0,4 [13]. Zbog toga, procjena efektivne
godisnje doze za ucenike uradena je na osnovu preporuka i UNSCEAR-a i ICPR-a, a rezultati
su dati u tabelama 4 i 5.

Iz Tabele 5 se vidi da u pojedinim ucionicama srednje Skole u Danilovgradu i Skole u
Podgorici 1 ucenici primaju godi$nju efektivnu dozu od udisanja radona i njegovih potomaka
veéu od 10 mSv, koju vrijednost ICPR preporucuje kao mjerilo (benchmark) za referentni
nivo izlaganja radonu [14].

Tabela 5: Efektivne godisnje doze za uéenike od “’Rn u §kolama sa srednjom koncentracijom

radona Cgnsr > 300 Bg/m®.
Lokacija N Ny Crn,sr (0pseg Cry) Es (opseg E) Es (opseg E)
skole (Bg/m®) (mSv) UNSCEAR (mSv) ICRP

Bijelo Polje 7 1 300 (73 - 931) 1,01 (0,25 - 3,15) 1,88 (0,46 - 5,86)
Danilovgrad 14 | 13 1053 (201 - 3374) 3,56 (0,68 - 11,42) 6,63 (1,26 - 21,25)
Niksi¢ 8 3 353 (133 - 970) 1,16 (0,44 - 3,12) 2,15(0,81 - 5,91)
Podgorica 1 9 8 728 (274 - 2237) 2,38 (0,90 - 7,33) 4,44 (1,67 - 13,64)
Podgorica 2 10 7 434 (178 - 825) 1,42 (0,58 - 2,70) 2,65 (1,08 - 5,03)
Podgorica 3 3 3 490 (325 - 785) 1,60 (1,06 - 2,57) 2,99 (1,98 - 4,79)
Podgorica 4 4 2 549 (76-1158) 1,80 (0,25-3,79) 3,35 (0,46-7,06)
Petnjica 1 1 396 1,30 2,41
Savnik 6 6 1005 (493 - 1332) 3,29 (1,62 - 4,36) 6,13 (3,00 - 8,12)

N — broj prostorija u prizemlju zgrade u kojima je mjeren radon
N, — broj prostorija u prizemlju zgrade u kojima je Cg, > 300 Bg/m®

Zakljucak

Crna Gora ima ozbiljan problem sa radonom u srednjim skolama. U 27 od ukupno 47 zgrada
srednjih Skola postoje prostorije u prizemlju u kojima su srednje godi$nje koncentracije
aktivnosti radona iznad 300 Bg/m®, a u pet $kola neophodne su hitne intervencije u cilju
smanjenja veoma visoke izloZenosti radonu ucenika i nastavnog osoblja u pojedinim
prostorijama sa Cg, > 1000 Bg/m?.

Direktori Skola 1 ministarstva prosvjete i zdravlja morali bi imati zakonsku odgovornost za
zdravlje ucenika i zaposlenih u skolama [14].
Zahvalnica

Mijerenja radona u $kolama u Crnoj Gori finansirale su Medunarodna agencija za atomsku
energiju i Vlada Crne Gore. Autor je zahvalan finansijerima i svojim saradnicima na
realizaciji mjerenja.
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ABSTRACT

During the school year, radon (**Rn) was continuously measured with passive detectors in
47 buildings of all secondary schools in Montenegro. All classrooms and offices on the
ground floor (507 rooms) were sampled, as well as 40 rooms on the first floor in 22 schools.

On the first floor, the radon concentrations are relatively low (AM =70 Bg/m?,
MAX = 231 Bg/m®), and only in six rooms above 100 Bg/m°.

The statistics of the average radon concentrations on the ground floor by buildings show that
it is: AM =226 Bg/m®, range (34 - 1053) Bg/m®, MED = 160 Bg/m®, GM = 164 Bg/m® and
GSD =2,14. The average radon concentration is higher than 300 Bg/m® in nine schools
(19 %), while 27 school buildings (57 %) have at least one room with radon concentration
above 300 Bg/m®, and five buildings (11 %) have at least one room with more than
1000 Bg/m°.

An assessment of the effective annual doses for students from inhalation of radon and its
progeny was also made.
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SAZETAK

Radonom ugrozena podrucja (Radon Prirority Areas RPA) su podrucja u kojima se ocekuje
povisen radijacioni rizik od izlaganja radonu u znafajnom broju boravisnih i radnih
prostorija. Definisanje RPA podrazumeva Siroku interpretaciju velikog broja podataka (za
zavisnu promenljivu se uzima koncentracija radona u zatvorenom prostoru, a za nezavisne
varijable izloZenost gama zracenju i geoloske karakteristike). U cilju razvijanja metodologije
za identifikovanje RPA sproveden je veliki broj analiza u kucama Niske Banje koja
potencijalno predstavlja radonom ugrozeno podrucje na osnovu rezultata prethodnih
nacionalnih programa merenja radona i naucnih istrazivanja. Na osnovu geoloske mape
podru¢ja odabrane su lokacije na rasedima izmedu aluvijalne i bigrene terase. Koncentracije
aktivnosti radona u zatvorenom prostoru odredene su metodom adsorpcije na aktivnom uglju,
uzeti su uzorci zemljiSta za analizu sadrzaja radionuklida gama-spektrometrijskom metodom i
odredivanje granulacije i izvrSena su dozimetrijska merenja. lzmerene su i koncentracije
radona i radioaktivnost geotermalnih voda u Niskoj Banji u neposrednoj blizini ispitivanih
lokacija.

Uvod

Radon je radioaktivni plemeniti gas, bez boje, mirisa i ukusa, koji nastaje alfa raspadom
Ra-226 i postoji u zemljistu, vodi i vazduhu. Produkti raspada radona su kratkoziveci
radioaktivni elementi alfa i beta emiteri (Po-218, Pb-214, Bi-214).

Dominantan izvor radona u ku¢ama je geogeni radon koji potice iz Zemlje i konstantan je u
geoloskom vremenskom okviru. Geolo$ska mapa je stoga nezavisna od antropogenih faktora i
moze posluziti da se identifikuju podru¢ja gde se mogu ocekivati poviSene koncentracije
radona u zatvorenom boravisnom prostoru iz prirodnih izvora.

Osim geologije, na koncentraciju radona u boravisnom prostoru, koja je vremenski
promenljiva, utiCe ljudska aktivnost. Varijabilnost poti¢e od Zivotnih navika, tipa
konstrukcije kuce, vreme izgradnje, gradevinskih materijala, spratnost i sliéno. Antropogeni
faktori su karakteristika svake kuée pojedinacno.

IzloZenost radonu je posledica akumulacije unutar ograni¢ene zapremine, Uz smanjenu
ventilaciju ili bez razmene vazduha, $to dovodi do inhalacije potencijalno opasne koli¢ine alfa
emitera, u obliku gasa i Cestica. Radon se najviSe akumulira u nivoima najblizim zemljiStu, kao
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S§to su prizemlje i podrum. Na otvorenom radon se brzo razreduje Sto dovodi do niske
koncentracije aktivnosti u atmosferi.

Merenja radioaktivnosti se prevashodno sprovode da bi se procenio nivo izloZenosti
stanovniStva zracenju. Vazno je da se odrede podrucja sa povecanim rizikom izlaganja
radonu zbog njegovog uticaja na zdravlje. Znacajna doza dolazi od kratkozivecih potomaka
radona koji se deponuju na unutra$njoj strani pluc¢a i izazivaju ostecenja celija.

Da bi se odredila radonom ugrozena podru¢ja RPA neophodno je napraviti prostornu
distribuciju koncentracija radona u zatvorenom prostoru i procenu njegovog potencijala na
osnovu geoloskih faktora. Geoloski faktori ukljucuju: geohemijske podatke npr. sadrzaj
uranijuma i radijuma u zemljiStu, permeabilnost zemljiSta, poroznost i procent vlage u
zemljisStu, razlike u pritisku izmedu zemljiSta 1 atmosfere, temperature, itd. Oni odreduju
pokretljivost radona 1 njegov transport od izvora do povrsine zemlje. Direkna dozimetrijska
merenja i indirektna merenja koncentracije aktivnosti radona u vazduhu, vodi i zemljistu,
koja uz geoloske karakteristike daju integrisane informacije koje su optimalan instrument za
klasifikaciju radonom ugrozenih podrucja.

Cilj ovog rada je procena moguce veze izmedu razli¢itih geoloskih faktora i izmerene
koncentracije aktivnosti radona, kao i razvoj metode za brzo merenje nivoa radona kako bi se
predvidela dugorofna izlaganja visokim koncentracijama. Potencijalni radioloski rizik
procenjen je merenjem koncentracije radona u zatvorenom i doze u vazduhu koja poti¢e od
spoljasnje gama radijacije.

IstraZivano podrucje

Niska Banja je dobro poznato leciliSte u jugo-isto€noj Srbiji, jedina radonska banja. Niska
Banja je locirana izmedu dve geotektonske celine. Zapadni deo basena nalazi se podrucju
Srpsko-makedonske mase, a isto¢ni na podruéju Karpato-balkanida.

U geoloskoj gradi terena ucestvuju metamorfne stene kambrijske i prekambrijske starosti, kao
i sedimenti devonske, karbonske, permske, jurske, miocenske i kvartarne starost.

Izvori Niske Banje pripadaju karstnom tipu vrela. U sastav akvifera ulaze kre¢njaci, stene
koje sadrze Ca, Mg i CaCOs.

Na osnovu geoloskih 1 hidrogeoloskih istrazivanja, pretpostavlja se da termalna voda Niske
banje nastaje poniranjem vode sa sliva Suve planine u litosferu gde se zagreva i ponovo izbija
na povrSinu kroz NiSavski rased.

Na osnovu geoloskih, geohemijskih, struktunih i geomorfoloSkih podataka kao i1 rezultata
prethodnih istrazivanja, ispitivano podrucje je povezano sa visokom koncentracijom
aktivnosti radona.
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Slika 1. Geoloska mapa ispitivanog podrudja sa legendom [1]

Materijali i metode merenja

Koncentracije aktivnosti radona u zatvorenom merene su pasivnom metodom adsorpcije na
aktivnom uglju. Ugljeni kanistri su izlagani oko 2 dana i postavljani uglavhom u dnevne i
spavace sobe gde ljudi provode najviSe vremena. Kuce u kojima su vrS§ena merenja pripadaju
istom tipu stare gradnje, sa razli¢itim tipovima prozora, grejanjem ili stepenom ventilacije.
Nakon izlaganja kanisteri se zatvaraju i u vremenu od 3 sata uspostavlja se ravnoteza sa
potomcima. Merenja su izvrSena gama-spektrometrijskom metodom na osnovu intenziteta
post-radonskih linija radonovih potomaka Bi-214 i Pb-214, uz kori$¢enje kalibracionih krivi
za prinos vlage i odredene efikasnosti detekcije na osnovu sertifikovanog izvora Ra-226 u
istoj geometriji kanistera. Radon u zemlji$tu je meren aktivnom alfa-spektrometarskom
metodom pomocéu radonskog detektora RAD7, proizvoda¢a Durridge USA. Celi¢na sonda je
ubadana u zemljiste do dubine od 80 c¢m i vazduh iz zemljista usisavan u aktivnu zapreminu
detektora. Koris¢eni Grab protokol podrazumeva prikupljanje odbroja u alfa liniji prvog
potomka P0-216 u ¢etiri ciklusa po 5 min.

Koris¢enje gama spektrometrije za merenje prirodne radioaktivnosti tla i vode ima visestruku
primenu u ekoloskom monitornigu i geoloSkom mapiranju. I1zvrSena su uzorkovanja zemljista
za odredivanje sadrZaja radionuklida u laboratorijskim uslovima. Uzorkovano zemljiSte je
suseno na 105 °C do konstantne mase. Nakon uklanjanja sitnog kamenja ili delova biljaka,
uzorci su usitnjeni i homogenizovani i pakovani u cilindriéne posude za merenje pre¢nika 67
mm i visine 30 mm. Posude se hermeti¢ki zatvaraju i merenja vrSe nakon uspostavljanja
radonske ravnoteze, odnosno nakon 40 dana od zatvaranja. Kako bi se postigle niske granice
detekcije za pripremu uzoraka vode koriS¢ena je jonoizmenjivacka smola Lewatit koja
uklanja katjone radijuma sa efikasnos$¢u do 100% [2].

Uzorci voda uzeti su sa javnih ¢esmi i izvora u banji u neposrednoj blizini ispitanih kuéa. Pri
uzimanju uzorka potrebno je da uzorak §to manje dolazi u kontakt sa vazduhom i da u bocici
ne ostanu mehuri¢i vazduha. U vodi koncentracija radona koja ne sme biti prekoracena je
100 Bg/I [3]. Koncentracija radona u vodi odredena je aktivnim radonskim detektorom RAD7
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koris¢enjem Wat-250 protokola sa 5 min bablovanja i usisavanja radona u aktivnu komoru
detektora 1 4 ciklusa brojanja u A prozoru koji se odnosi na alfa ¢estice prvog potomka 218pg
Podaci su skinuti i obradeni pomoéu CAPTURE programa sa proracunom korekcije na
vlaznost unutar komore. IzvrSena je korekcija na raspad za vreme proteklo od trenutka
uzorkovanja do trenutka merenja i na kalibraciju instrumenta.

Dozimetrijska merenja su dobar indikator geogenog radonskog potencijala. Merenja jacine
ambijentalnog ekvivalenta doze u vazduhu vrsena su GM brojacem, model ,,Inspector Alert*
— Surface Contamination Monitor i rezultati su prikazani u uSv/h. Spolja$nja merenja vrSena
su iznad relativno kompaktnog zemlji$ta na visini 1 m, u vreme stabilnih atmosferskih uslova
i ne u ranim jutarnjim satima kada potomci radona mogu da povecéaju emisiju i do 15 %.
Unutrasnja merenja vrSena su u zatvorenim prostorijama, na visini 1 m od poda na sredini
prostorije kako bi se uocio efekat gama-zra¢enja od radonovih potomaka u vazduhu.

Radiaktivnost geotermalnih voda potice dominantno od prirodnih radionuklida, ali moze biti
posledica antropogenog faktora (nuklearni akcidenti i testiranje nuklearnog oruZja sredinom
20. veka). Merenje ukupne alfa/beta aktivnosti, aktivnosti tricijuma i stroncijuma u vodi
sprovode se na niskofonskom scintilacionom brojacu Quantulus. Koris¢enje LSC tehnike
dozvoljava simultano merenje alfa i beta emitera sa niskim granicama detekcije. Zakonske
granice za alfa i beta aktivnost u vodi su 0,1 Bg/l i 1 Bqg/l, respektivno [4]. Tricijum se
kontinualno stvara u zivotnoj sredini u interakcijama kosmickih zraka sa atmosferskim
azotom 1 kiseonikom, ali se ispusSta u Zivotnu sredinu kao rezultat ljudskih aktivnosti,
dominatno putem nuklearnih reaktora. Gornja granica za tricijum u vodi je 100 Bg/l [3].
Stroncijum *°Sr je beta emiter, koji se moZe naéi u prirodnom okruZenju, a nastaje u procesu
nuklearne fisije i ima period poluraspada 28,79 godina. Odredivanja sadrzaja *°Sr
podrazumeva da se merenje vr§i putem detekcije Cerenkovljevog zratenja teénim
scintilacionim broja¢ima [5].

Obzirom da rastvorljivost radioelemenata u vodi prati slede¢i red Ra > U > Th i zbog dugog
perioda polu-raspada i izrazene radiotoksi¢nosti ovog elementa, u uzorcima vode [6]
analiziran je sadrzaj radijuma ?*°Ra gama-spektrometrijskom metodom i uporeden sa
koncentracijom radona. Propisana granica u Srbiji za radijum u pijacoj vodi je 0,5 B/l [3].

Rezultati

Rezultati merenja koncentracije aktivnosti radona u zatvorenim prostorijama u 15 ispitivanih
objekata u Niskoj Banji dati su u Tabeli 1.
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Tabela 1. Koncentracije aktivnosti radona i spoljasnja gama doza u vazduhu zatvorenih

prostorija
Redni broj H*(10) unutra | Rn-222 unutra

lokacije [uSv/h] [Bg/m3]
1 0,168 164 +5
2 0,206 1898+27
3 0,305 6798 £72
4 0,181 2970 £39
5 0,117 1299 +24
6 0,146 683 + 16
7 0,173 1162 +83
8 0,216 169 +8
9 0,359 1720 + 26
10 0,221 178+ 7
11 0,185 1407 +25
12 0,173 83 +7
13 0,161 141 +7
14 0,140 72+3

Prostorna distribucija koncentracije radona u zemljiStu, sadrzaja Ra-226 u zemljistu i jaCine
ambijentalnog ekvivalenta doze u vazduhu na 1 m od zemljiSta prikazane su na slikama 213 i
uporedene sa geoloSkom kartom podruéja u istoj rezoluciji. Mape prostornih distribucija sa
naznacenim lokacijama predstavljene su primenom IDW metoda interpolacije pomocu QGIS
3.32 softvera.

0 100 200.m

al -y [ —
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< 4 é <4713
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Slika 2. Rn-222 u zemljis$tu (gore) i geolo§ka mapa podrudja (dole)
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Slika 3. Ra-226 u zemljistu i spoljasnja doza

U Tabeli 2 prikazani su rezultati merenja ukupne alfa i beta aktivnosti, aktivnosti tricijuma i
stroncijuma, kao i aktivnost radona i radijuma u uzorcima voda.

Tabela 2. Rezultati merenja ukupne alfa i beta aktivnosti, aktivnosti tricijuma i stroncijuma,
kao i aktivnost radona u uzorcima voda

Merna pozicija | A, [Ba/l] As [BA] | Ans[Ba/l] | Asroo[Ba/l] | Arn222 [BA/I] | Ara-226 [BA/I]

Skolska ¢esma 0,46 +£0,07 | 0,131+0,019 | 2,9+0,7 <0,39 380 +13 0,24 + 0,05
Suva banja 0,82+0,12 | 0,101£0,015 <21 <0,39 31+3 0,54 £ 0,05
Tri kralja 0,018 + 0,003 <0,04 <21 <0,39 6,9+1,6 < 0,015

Kraljeva ¢esma 2,3+0,3 0,48 £ 0,07 <21 <0,39 100+ 6 1,63 +0,08

Diskusija i zakljuc¢ak

Izmerene koncentracije aktivnosti radona u zemljistu u opsegu od (5,5 + 1,7) kBg/m® do
(4,15 + 0,07) MBa/m® ukazuju na visok stepen varijabilnosti i pojava radonskih anomalija
verovatno zbog prisutnih raseda izmedu geoloskih formacija. Visoka koncentracija radona u
kuc¢ama na lokacijama je u korelaciji sa visokim geogenim potencijalom, odnosno
koncentracijom radona i sadrzajem radijuma u zemljiStu. Prostorne distribucije geoloskih
faktora pokazuju dobro slaganje i ukazuju na poreklo radona. Nastavak ovog istrazivanja
obuhvati¢e ispitivanje granulacije zemljiSta 1 izradu geogene mape podrucja sa vecim brojem
merenja i jasnom identifikacijom RPA. Pokazano je da metoda adsorpcije na aktivnom uglju
moze da se koristi za brzo dijagnostifikovanje poviSenih nivoa radona u ku¢ama. Dobra
korelacija sa izmerenim jainama ambijentalnog ekvivalenta doze u vazduhu zatvorenih
prostorija potvrduje poviSeno prisustvo radonovih potomaka koji su kao pozitivno
naelektrisane Cestice prilepljeni na aerosole i ravnomerno rasporedeni u vazduhu.

Povisena vrednost alfa aktivnosti u vodi 2,3 Bg/l poti¢e od poviSenog sadrzaja radijuma u
vodi i nije u korelaciji sa koncentracijom radona u vodi. Maksimalna koncentracija aktivnosti
radona izmerena je u uzorku sa Skolske ¢esme i prelazi parametarsku vrednost za radon u
vodi od 100 Bg/l koja odgovara indikativnoj dozi od 0,1 mSv/god [3]. U okviru odredivanja
kontaminacije termalnih voda, o¢ekuje se nizak sadrzaj tricijuma. U jednom uzorku izmerena
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je aktivnost tricijuma 2,9 Bg/l dok je u ostalim uzorcima ispod donje granice detekcije od
2,1 Bq/l.

U svim uzorcima aktivnost stroncijuma je ispod donje granice detekcije od 0,39 Bq/I.

Zahvalnica

Istrazivanja je finansiralo Ministarstvo nauke, tehnoloskog razvoja i inovacija Republike
Srbije (Ev.br. 451-03-47/2023-01/200125)
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ABSTRACT

Radon Priority Areas RPA are areas where an increased radiation risk from exposure to radon
is expected in a significant number of living and working places. Defining RPA implies a broad
interpretation of a large number of data (the dependent variable is the concentration of radon
indoor, and the independent variables are exposure to gamma radiation and geological
characteristics). In order to develop a methodology for identifying RPA, a large number of
analyzes were carried out in the houses of Niska Banja, which potentially represent a radon
prone area based on the results of previous national radon measurement programs and
scientific research. Based on the geological map of the area, the locations on the faults between
the alluvial and bigrene terraces were selected. Concentrations of radon activity indoors were
determined by the adsorption method on activated carbon, soil samples were taken for
radionuclide content analysis by gamma-spectrometric method and determination of
granulation, and dosimetric measurements were performed. Radon concentrations and
radioactivity of geothermal waters in NiSka Banja in the immediate vicinity of the investigated
locations were also measured and discussed.
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SAZETAK

Laboratorija za merenje radioaktivnosti Instituta za medicinu rada Srbije “Dr Dragomir
Karajovi¢” je prvobitnim merenjem koncentracije radona pomocu kanistera sa aktivnim
ugljem, u privatnoj kué¢i na Bezanijskoj Kosi u Beogradu, ustanovila povisenu koncentraciju
u novom delu kuce. U cilju utvrdivanja razloga povisene koncentracije radona, nova merenja
su organizovana u joS§ tri navrata (etape), u razli¢itim periodima, pokrivajuéi sva Cetiri
godisnja doba. Rad predstavlja prikaz ovog sluc¢aja u kom je pored pomenute laboratorije
ucestvovala i Laboratorija za nuklearnu i plazma fiziku Instituta “Vin¢a” uz kombinovanje
veéeg broja metoda: merenje koncentracije radona pomocu kanistera sa aktivnim ugljem,
pomocu aktivnog uredaja — alfaspektrometra, odredivanje koncentracije radona na osnovu
ekshalacije radona iz poda prostorije i gradjevinskog materijala, na osnovu merenja
koncentracije radona u zemljistu, na osnovu gamaspektrometrijske analize zemljiSta
uzorkovanog iz dvorista ispred kuée. Analizom dobijenih rezultata potvrdena su dosadasnja
saznanja o dnevnim i sezonskim varijacijama koncentracije radona.

Uvod

Ovaj rad obraduje merenja koncentracije radona u porodi¢noj ku¢i na Bezanijskoj Kosi,
sprovedenih sa ciljem da se ustanove razlozi prvobitno otkrivenih poviSenih vrednosti.
Merenja su izvrSena saradnjom dve laboratorije: Laboratorije za nuklearnu i plazma fiziku
Instituta za nuklearne nauka ,,Vin¢a“ (u daljem tekstu Laboratorija NPF) i Laboratorije za
ispitivanje radiaoktivnosti (Odeljenje za radioekologiju), Instituta za medicinu rada ,,Dr
Dragomir Karajovi¢® (u daljem tekstu Laboratorija RE). Ispitivanja su obavljena u Cetiri
etape. U prvoj 1 drugoj etapi, merenja je izvrSila Laboratorija RE, samostalno. U trecoj 1
cetvrtoj etapi, merenja su izvrSena saradnjom pomenute dve laboratorije. Ukupni period u
kome su vrSena merenja trajao je od 17.12.2021. do 02.11.2022.

Etape 112

Prvo merenje je izvrSeno na zahtev vlasnika kué¢e M:J., 17.12.2021. Deo kuce u kome Zive
roditelji M.J., sagraden je 1968. godine, a 2018. godine dozidan je novi deo kuée (skica
donjeg sprata prikazana je na Slici 1). Kuéa je jednospratna, bez podruma, zidana od
standardnog gradevinskog materijala (cigla, cigla-blok, sljaka-blok, beton, malter), sa
izolacijom. Kuca je izmalterisana i zidovi su okreceni. Pod je prekriven plo¢icama, parketom
i laminatom. Sobe imaju PVC prozore dimenzija (2,0 X 1,5) m. Grejanje je elektri¢no.
Koncentracija radona merena je pomocu kanistera sa aktivnim ugljem isklju¢ivo u prizemnim
prostorijama. Za prvo merenje, izbrani su uslovi maksimalnog opterecenja, tj. sa vlasnikom je
dogovoreno izlaganje ugljenih kanistera u sobama zatvorenih prozora i vrata, bez dodatne
ventilacije i uz slabu upotrebu prostorija. Korisnik je postavio kanistere u 4 prostorije i nakon
zatvaranja, dopremio ih je u Laboratoriju RE radi ocitavanja. Pregled svih izvrSenih merenja
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sa rasporedom postavljanja dat je u Tabeli 1. Rezultati su pokazali povisene vrednosti u
novom delu kuce (Tabela 2) i to je bio razlog za organizovanje druge faze merenja. U drugoj
etapi, kanisteri su izlozeni u periodu od 01.01. - 04.01.2022. Ovaj put, sa korisnikom je
dogoveren manje konzervativan pristup merenju - Kkanisteri su izlozeni uz normalno
koriSéenje prostorija, ali bez forsirane ventilacije. Postavljena su tri kanistera u dve prostorije
(2 kanistera postavljena su u dnevnoj sobi u kojoj je, pri prethodnom merenju, izmerena
poviSena koncentracija). Ponovljena merenja su potvrdila prethodni nalaz — poviSene
vrednosti u novom delu kuc¢e (Tabela 2) 1 pruzila su razlog za nastavak ispitivanja.

RTM 1688 @

noz. 1

JHEBHA COBA

JHEBHA COEA

e

Slika 1: Skica donjeg sprata kude sa pozicijama postavljanja detektora i uredaja RTM 1688-2

| KYTIATHIO

Etapa 3

Sa kolegom iz Laboratorije NPF, dogovorena je ova faza merenja, uz kombinovanje metoda
za odredivanje koncentrcije radona. Postavljeno je Sest kanistera u tri prostorije (raspored
postavljanja dat je u Tabeli 1) dok su aktivnim uredajem, RPM 1668-2 (SARAD GmbH,
Nemacka) izvrSena merenja brzine ekshalacije radona iz poda. Kanisteri su izlozeni, po
dogovoru, uz normalno kori§¢enje prostorija. IzvrSeno je 1 uzorkovanje zemljista iz dvorista 1
gradevinskog materijala od koga je sagraden objekat (blok §ljaka). U Laboratoriji RE, u
uzorku zemljiSta, odreden je sadrzaj radionuklida, a u Laboratoriji NPF izvrSeno je merenje
brzine ekshalcije radona iz uzorka gradevinskog materijala.

Etapa 4

U ovoj fazi merenja, izlaganje ugljenih kanistera, izvedeno je u periodu 02.11. — 04.11.2022.
godine dok je merenje alfaspektrofotometrom izvedeno 02.11.2022. godine, prilikom
postavljanja kanistera. U ovoj fazi, kanisteri su bili izloZeni pri zatvornim pozorima i vratima
uz $to manju upotrebu prostorija. Postavljeno je pet kanistera u tri prostorije (raspored
prikazan u Tabeli 1). IzvrSena su merenja brzine ekshalacije radona iz poda u dve prostorije
novog dela kuce: dnevnoj sobi - instrument je postavljen na poziciju koja je oznaena
kvadratom 1, na Slici 1 i u kuhinji - instrument je postavljen na poziciju koja je oznacena
kvadratom 2 na istoj slici. Merenje koncetracije radona u zemljistu izvrSeno je istim uredajem
- RPM 1668-2 uz dodatak neophodne opreme, u dvoristu iza kuce.
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Tabela 1: Pregled svih izvr§enih merenja i raspored postavljanja detektora

S . Pozicija | Lab TR . Pozicija
Lab. | Vrstaispitivanja | Lokacija (Slika 1) Vrsta ispitivanja Lokacija (Slika 1)
Prva etapa merenja (17.12.-20.12.2021.) Druga etapa merenja (01.01.-04.01.2022.)
Dnevna soba 1,2 b 0 Lo
ii ii nevna soba ,
RE Ad.sorpc”a na Spavacasoba | 3,4 RE Ad§0rpC|Ja na
aktivnom uglju aktivnom uglju
Stan roditelja 6,7 Spavaca soba | 3
Treéa etapa merenja (31.05.-02.06.2022.) Cetvrta etapa merenja (02.11.-04.11.2022.)
Dnevna soba 1 Dnevnasoba | 1,2
Adsorpcija na Spavaca soba | 3,4 RE Adsorpcija na Spavacéa soba | 3,4
aktivnom uglju | Kuhinja 5 aktivnom uglju
RE — Kuhinja 5
Stan roditelja | 7
Uzorkovanje Zemljise Brz. ekshalacije iz Dnevna soba Kvadrat
poda sobe 1
B Dnevna soba Kvadrat NP Kuhinja Kvadrat
Brz. ekshalacije 1 E 2
NPF | iz poda sobe Kuhinia Kvadrat Brz. ekshalacije iz | Laboratorija -
. 2 grad. materijala NPF
Uzorkovanje Gradevinski materijal Konc. Rn u zemlji | Dvoriste -

Metodologija i oprema

Za ispitivanje koncentracije radona u prostorijama kucée koris¢ena je EPA metoda pomocu
detektora sa aktivnim ugljem [1]. Ugljeni filteri su, u skladu sa referntnim dokumentom
[1], izlagani u zatvorenim prostorijama (48-72) h, postavljeni na 1 m visine od poda i zidova.
Po zavrSetku perioda izlaganja, kanisteri su zatvoreni a merenje je izvrSeno nakon
uspostavljanja radioaktivne ravnoteze izmedu radona i njegovih kratkozivecih potomaka
(posle 3 c¢asa od zatvaranja) na Nal detektoru. Kalibracija detektora je vrSena standardom
Ra-226 uniformno rasporedenim u kanisteru standardizovanih dimenzija (proizvodac: EG&G
Instruments, Cert.No. 236-4-1-2).

Gamaspektrometrijsko ispitivanje uzorka zemljista vrSeno je uz pomo¢ poluprovodnickog
HPGe detektora proizvodata ORTEC, efikasnosti 40 % i rezolucije 1,85 na energiji
1,33 MeV (Co-60). Uzorak je pripremljen i meren po 1ISO metodi [2]. Kalibracija efikasnosti
detektora izvrSena je snimanjem spektra standardnog kalibracionog izvora - meSavina
radionuklida Ceskog metrologkog instituta (Cert.No. 931-OL-422/12) homogeno rasporedena
u istoj geometriji u kojoj je meren i uzorak (Marinelli 0,5 I).

Brzina ekshalacije radona iz gradevinskog materijala izvrSena je metodom zatvorene
komore [3]. Unutra§njost komore je preko dva ventila povezana sa aktivhim uredajem
RTM1688-2 koji je kontinualno merio koncentraciju radona u komori sa uzorkom.
Gradevinski materijal uzet sa terena, u vidu ploce, stavljen je u komoru, koja je hermeticki
zatvarona, nakon €ega je u ravnomernim vremenskim intervalima meren porast koncentracije
radona u komori. Nagomilavanje radona u komori usled ekshalacije radona iz gradevinskog
materijala, u slu¢aju dobro zatvorene komore, opisuje se [3], [4] jednac¢inom:

(D) Cra®) === (1—e™) + Cre™™
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gde su: Cga - koncentracija radona u zatvorenom prostoru (Bq m™), Es - brzina povrsinske
ekshalacije radona iz gradevinskog materijala (Bq m™ h™), S - povrina zidova prekrivena
gradevinskim materijalom (m?), A — konstanta radioaktivnog raspada radona, V - zapremina
sistema koja obuhvata ukupnu zapreminu komore (korigovana na aktivnu zapreminu komore,
zapreminu cevéica i zapreminu uzorka) (m®), Co - spoljasnja koncentracija radona (Bq m™).
Za kratak interval merenja, povrSinska brzina ekshalacije radona se dobija linearnim fitom
krive nagomilavanja

Za merenja koncentracije radona u zemljiStu, koris¢en je, takode uredaj RTM 1688-2, uz
dodatak Suplje ¢eli¢ne Sipke tj. sonde duzine 1,5 m, koja se ¢eli¢nim ¢eki¢em pobija u zemlju
na dubinu od 1 m. Gornji kraj Sipke se sa gumenim crevom povezuje sa uredajem. Uz pomo¢
pumpe, vazduh se isisava i ubacuje u mernu komoru detektora. Posle zavrSenog jednog
ciklusa merenja dobija se odbroj u svim kanalima detektora ponaosob.

Rezultati i diskusija

Merenje koncentracije aktivnosti radona pomocu kanistera sa aktivnim ugljem

Tabela 2 prikazuje rezultate merenja koncentracije radona (Bq m™) u prostorijama tokom
prve dve etape merenja. Pokazalo se da su poviSene koncentracije aktivnosti izmerene u
dnevnoj sobi. Dok se u prvoj etapi merenja, razlog tome mogao traziti u nacinu izlaganja
(forsirano nakupljanje radona zbog zatvorenih prozora i vrata), u drugoj etapi merenja
prostorije su se koristile normalno, i ve¢a vrednost u dnevnoj sobi nije se mogla rastumaciti.
Maksimalna vrednost od 451 Bq m™ izmerena je kanisterom na polici blize vratima
(pozicija 2, Slika 1). Osim pretpostavke, da je slaba “tatka” za ulazak radona pregradni zid
izmedu novog i starog dela kuce, drugi uzrocnici za poviSene koncentracije nisu uoceni. Da
bi se problem razresio, kao $to je receno, dogovoreno je ponavljanje merenja uz ukljucivnje
aktivnog uredaja i saradnika iz NPF Laboratorije.

Tabela 2: Koncentracije aktivnosti radona (Bq m™) u prve dve etape merenja

Etapa 1* Etapa 2**
.. Pozicija na Crn .. - .. Crn
Lokacija Slici 1 (Bg-m?) Lokacija Pozicija na Slici 1 (Bg-m?)
2 760 £ 10 1 374+6
Dnevna
Dnevna soba soba
1 807 £ 10 2 451 +7
4 2507 . 3 253+5
. Spavaca
Spavaca soba soba
3 146 £ 5 / /
Dnevna soba roditelja 7 95+5 - - -
Spaval¢a soba roditelja 6 815 - - -

* - zatvoreni prozori i vrata, ** - normalno kori$éenje prostorija.

Tabela 3 prikazuje rezultate merenja koncentracije radona u trecoj i cetvrtoj etapi. U trecoj
etapi, uz normalno koriS¢enje prostorija tokom izlaganja kanistera, rezultati merenja pokazuju
da se vrednosti koncentracije radona kre¢u unutar granica dozvoljenog. Samo je u kuhinji
izmerena blago povisena vrednost (311 Bq m™). Stan roditelja, pod istim uslovima, imao je
ponovo znacajno nize vrednosti. U spavacoj sobi, na poziciji 4 (Slika 1), blize kuhinji,
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izmerena je veca vrednost, pa se iz ta dva razloga, sumnjalo da je kuhinja kriticno mesto za
propustanje radona. Postavljen je uredaj RPM 1668-2 na poziciju 2 (Slika 1) u kuhinji (i na
poziciju 1, u dnevnoj sobi) i merena je brzina ekshalacije radona iz poda. Ovo merenje
pokazalo je niske vrednosti i nije potvrdilo iskazanu pretpostavku. Da bi se doslo do
odgovora o razlozima, dogovorena je Cetvrta etapa merenja. Ovom prilikom (u okviru trece
etape), uzorkovano je zemljiSte za gamaspektrometrijsku analizu i1 blok-Sljaka od kog je
dozidan novi deo kucée radi merenja brzine ekshalacije radona iz gradevinskog materijala.

Tabela 3: Koncentracije aktivnosti radona (Bq m™) u trecoj i Eetvrtoj etapi merenja

Etapa 3** Etapa 4*
. Pozicija na CRn " Pozicija na CRn
Lokacija Slici 1 (Bq-m-3) Lokacija Slici 1 (Bq-m-3)
1 1777 1 934 +9
Dnevna soba Dnevna soba
2 / 2 874 +9
4 268 7 4 760+ 9
Spavaca soba Spavaca soba
3 1865 3 853+ 10
Kuhinja 5 311+8 Kuhinja 5 796 +£9
Spavaca soba roditelja 6 725 - - -
Dnevna soba roditelja 7 815 - - -

* - zatvoreni prozori i vrata, ** - normalno kori$¢enje prostorija.

U Cetvrtoj etapi (Tabela 3, desna strana), rezultati izvrSenih merenja pokazali su povisene
koncentracije aktivnosti na svih 5 mernih mesta. Maksimalna vrednost (934 Bq m™) izmerena
je u dnevnoj sobi, blize prozoru (pozicija 1 na Slici 1). U ovoj etapi merenje je izvrSeno u
uslovima maksimalnog optereCenja (zatvoreni prozori i1 vrata, iskljuCena ventilacija uz
minimalno kori$¢enje prostorija tokom izlaganja kanistera). Izmerene vrednosti se mogu
smatrati ujednaenim i ne ukazuju na postojanje mesta koje bi se moglo izdvojiti kao “vruca
tatka” za ulazak radona. Svi rezultati su prikazani sa kombinovanom mernom nesigurno$¢u
uz faktor obuhvata k = 1.

Gamaspektrometrijsko merenje uzoraka zemljista

Tabela 4 prikazuje rezultate gamaspektrometrijskog ispitivanja uzorka zemljista uzetog iz
dvoriSta porodicne kuce. Prikazane su vrednosti koncentracija aktivnosti prirodnih
radionuklida. Vestacki radionuklidi nisu detektovani. Rezultati su prikazana uz kombinovanu
mernu nesigurnosti za faktor obuhvata k = 1.

Tabela 4: Koncentracija aktivnosti prirodnih radionuklida u uzorku zemljista
Ra-226 (Bq kg™) | Th-232 (Bqkg™) | K-40 (Bqkg™) | U-238(Bqkg™)
35+1 432 516 + 10 39+8

Na osnovu dobijenih rezultata, zaklju€uje se da nije detektovana poviSena aktivnost prirodnih
radionuklida (posebno, Ra-226) koja bi mogla uticati na pojacano stvaranje Rn-222.

Merenje brzine ekshalacije radona iz gradevinskog materijala

Uzorak gradevinskog materijala, koji je koris¢en za za dogradnju kuce usitnjen je
(polomljen), i komad dimenzija (13 x 17) cm, stavljen u akumulacionu komoru zapremine
30 I na merenje (6 h). Izmerene vrednosti fitovane su linearnom krivom i prikazani graficki
(Slika 2).
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Na osnovu podataka o dimenzijama prostorije (duzina sobe: 5 m, §irina: 4 m i visina: 2,6 m;
dimenzije prozora: (2,0 X 1,5) m), uzimajuéi za standardnu brzinu provetrenosti, vrednost od
0,63 h™* [4], [9], dobija se da je doprinos koncentracije radona od gradevinskog materijala
jednak:

__ EgS

Crp = Viv = (24,6 + 7,6 )qu_3
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Slika 2: Kriva nagomilavanja radona u komori usled ekshalacije radona iz uzorka gradevinskog
materijala (blok-sljaka)

Princip koji je ovde prikazan za odredivanje brzine ekshalacije radona iz grdevinskog materijala,
koris$éen je i za odredivnaje brzine ekshalcije iz poda prostorije.

Merenje brzine ekshalacije radona iz poda

Merenje brzine ekshalacije iz poda vrSeno je takode RTM 1688-2 uredajem, u dve prostorije
(dnevna soba i kuhinja) u dva navrata (31.05. i 02.11.2022.). Period integracije je bio podesen
na 20 min i 25 min, respektivno. Ukupno vreme merenja, u oba sluc¢aja, bilo je 2 h. Izmerene
koncentracije radona u dnevnoj sobi prikazane su graficki (Slika 3).

Uzimajuc¢i u obzir podatake o dimenzijama dnevne sobe (uz uslove slabog provetravanja),
doprinos koncentracije radona koji dolazi od poda dnevne sobe, dobijen je pomocu podataka
sa krive nagomilavanja i iznosi: (20,3 + 6,3) Bq m™, na osnovu prvog merenja (grafik (a) na
Slici 3), i (16,2 + 5,9) Bq m™, za drugo mereje (grafik (b) na istoj slici).
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Slika 3: Kriva nagomilavanja radona u radonskoj komori usled ekshalacije radona iz poda

(b)

dnevne sobe: a) 31.05.2022. i b) 02.11.2022.
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Rezultate merenja u kuhinji nisu se mogli fitovati krivom zadovoljavajuc¢eg kvaliteta pa je
ona procenjena na osnovu maksimalnog nagiba krive (odreden kao odnos maksimalno
izmerene koncentracije radona i vremena). Na osnovu istih podataka, analogno ra¢unu za
dnevnu sobu, procenjene koncentracije radona koji dolazi iz poda u kuhinji:
(199 + 89) Bq m™ pri prvom merenju i (55 + 23) Bq m™, pri drugom.

Merenje koncentracije aktivnosti radona u zemljiStu

Merenje koncentracije aktivnosti radona u samom zemljiStu izvrSeno je 02.11.2022. istim
uredajem. Dobijeni rezultati graficki su prikazani na Slici 4.
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Slika 4: Koncentracija radona u zemlji
Konacna vrednost koncentracije radona u zemlji (merena u blizini ispitivanog objekta, na 1 m
dubine) dobijena je kao srednja vrednost tri poslednje vrednosti (31600 + 1000) Bq m™.
Diskusija i zakljuc¢ak
Doprinosi koji poticu od gradevinskog materijala i ekshalacije radona iz poda prostorije,
izracunati su i prikazani sumarno u Tabeli 5.

Tabela 5: Prikaz procene ukupnog doprinosa svih procenjenih faktora na
koncentraciju radona u unutrasnjosti prostorije

Datum Prostorija u Doprinos koji poti¢e od poda Doprinos od grad. Ukupno
merenja objektu (Bqgm?®) materijala (Bq m™) (Bgq m*®)
Dnevna soba 16,2 40,8
31.05.
Kuhinja 199 223,6
24,6
Dnevna soba 20,3 44,9
02.11.
Kuhinja 55 79,6

e Procene na osnovu merenje brzine ekshalacije pokazuju da je, koncentracija
aktivnosti gasa radona, koji bi se mogao nac¢i u unutraSnjem vazduhu kuce,
izmedu (40,8 - 223,6) Bq m™.

e Koncentracije aktivnosti radona izmerena pomocu kanistera sa aktivnim ugljem krecu
se u §irokom opsegu od (72 - 934) Bq m™..

e Koncentracije aktivnosti svih prirodnih radionuklida u izmerenom uzorku zemljiSta su
u granicama vrednosti koje su uobicajene za teritoriju Srbije.
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e Koncentracija aktivnosti radona u zemlji izmerena aktivnim uredajem u blizini
objekta iznosila je (31600 + 1400) Bq m™ $to bi u slu¢aju slabije tehni¢ke izvedbe
kuce moglo dorineti poviSenoj koncentraciji radona.

Rezultati merenja pokazuju sezonske i prostorne varijacije i medusobno neslaganje: visoke
koncentracije radona dobijene merenjem adsorpcionom tehnikom i normalne vrednosti za
brzinu ekshalacije iz poda, gradevinskog materijala, kao i koncentracija radona u zemljistu i
sadrzaj radionuklida u zemljistu.

U svrhu objasnjenja ovog, na prvi pogled, neslaganja, treba uzeti u obzir sledec¢e napomene:

e Kuce sa slabo zaptivenim temeljima, izgradenim na visokopropusnom tlu i sa
nekoliko ulaznih tacaka za gas iz zemlje, mogu da crpe vise od 10 % svog unutrasnjeg
vazduha iz zemljiSta [9]. Uukoliko samo 3 % od ukupne izmerene koncentracije
radona u zemlji, ude u objekat (prema [9] to moze da bude i vise od 10 %), dobija
se vrednost od 948 Bq m™ u unutra$nosti prostorija (UNSCEAR 2008). Zemljite na
Bezanijskoj Kosi mozZe spadati u ovu vrstu, koja doprinosi ulasku radona unutar
prostorija u nesto ve¢oj meri (zbog permeabilnosti, poroznosti i drugih pedoloskih
karakteristika koje nisu analizirane, a koje uti¢u na otpustanje radona iz zemljista).

e U analizu treba uvrstiti i uticaj vlage na samo merenje. U kiSnom periodu, visoka
vlaznost u zemljiStu, otezava transport radona, pa i njegovo merenje. Zbog toga je
moguce, da je vrednost koncentracije radona izmerena u zemlji, malo potcenjena jer
je merenje 02.11.2022. izvrSeno u uslovima prili¢no velike vlage (86 %).

e Kuhinja u oba slucaja (u trecoj i Cetvrtoj etapi, kada je mereno) ima vise vrednosti, §to
ukazuje na postojanje nekog problemati¢nog mesta u ovom delu kuce: pod ili zidovi,
(ili oba), negde su propusni za radon. Zid na kuhinji i spavacoj sobi je zajednicki za
stari 1 novi deo kuée. Opravdana je pretpostavka da je dozidivanjem kuce
“napravljeno mesto” ulaska za radon. Iako merenja aktivnim uredajem nisu otkrila
slabe tacke u konstrukeiji kuée, ipak se to smatra glavnim razlogom za izmerene
povisene koncentracije radona.

Uzimaju¢i u obzir navedena razmatranja, dolazi se do zakljucka da su rezultati, ipak, u skladu
sa dosadaS$njim saznanjima o radonu i njegovim sezonskim i drugim varijacijama. Mesta
ulaska za radon u kucu nije lako otkriti ali je Cinjenica da postoje 1 da su povezani sa
kvalitetom izvodenja zavr$nih radova, kvalitetom hidroizolacije i instalacija.

Na kraju, ono zbog Cega je sve ovo radeno. Vlasniku kuce su date preporuke za CeSce
provetravanje prostorija i, ako je moguce, poboljsanje hidroizolacije u novom delu kuce. Da
bi se doslo do kona¢nog zakljucka o potrebi remedijacije predlozeno je dugotrajno merenje
trag detektorima. Ovakvo merenje (uz normalno koriS¢enje prostora), dalo bi godiSnju
prosecnu koncentraciju radona, a to je veli¢ina koja se, po COUNCIL DIRECTIVE
2013/59/EURATOM [7] i domacoj regulativi [8], poredi sa referentnim vrednostima.
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ABSTRACT

The Radioactivity Measurement Laboratory has initially measured the radon concentration, in
a private house on Bezanijska Kosa in Belgrade, by activated charcoal canisters and
established a high concentration in the new part of the house. In order to determine the
reasons for the increased radon concentration, new measurements were organized three more
times, in different periods, covering all four seasons. This paper presents a report of these
measurements in which, the Nuclear And Plasma Physics Laboratory Of The "Vinca"
Institute also participated with the combination of a larger number of methods: radon
concentration measurement by activated charcoal canisters, radon concentration measurement
by active device — alpha-spectrometer, determination of radon concentrations on the basis of
radon exhalation rate from the floor of the room, from the building material, on the basis of
the radon measurement from the soil, estimation of radon concentration on the basis of
gamma spectrometry analysis of the soil sample, taken from the yard in front of the house.
Analysis of the obtained results confirmed previous knowledge about seasonal and others
variations in radon concentration.
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SAZETAK

Oko pola efektivne doze koju stanovniStvo primi usled izlaganja jonizuju¢em zracenju potice
od radona i njegovih potomaka, te je problematika radona vazna u oblasti zastite od zracenja.
Takode, kao hemijski inertan gas, radon je naSao primenu u izuc¢avanju zivotne sredine kao
traser za razne geoloSke i atmosferske procese. Jedna od vaznih primena radona je u
problematici pracenja gasova koji izazivaju efekat staklene baste (greenhouse gases — GHG).
Pokazano je da se poznavanjem fluksa radona iz zemlje i priraStaja koncentracije radona i
koncentracije GHG u istom vremenskom intervalu tokom no¢i moze odrediti fluks GHG.

U ovom radu ¢e biti prikazani odabrani rezultati nedavno zavrSenog traceRadon projekta ¢iji
je cilj bio razvijanje metroloski sledivih metoda merenja niskih koncentracija radona u
atmosferi u granicama od 1 Bq m™ do 100 Bq m™, kao i unapredenje tehnika merenja i samo
merenje radonskog fluksa, S§to ¢e doprineti ispitivanju klimatskih promena kroz
obezbedivanje pouzdane procene fluksa GHG. Takode, u sklopu projekta, vrsila se procena
do koje mere se radon u spoljasnjoj sredini i radonski fluks mogu koristiti za procenu
radonskih prioritetnih oblasti.

Uvod

Svetska zdravstvena organizacija (World Health Organization — WHO) je identifikovala
radon kao jedan od najvaznijih uzro¢nika kancera pluca. Procenjeno je da je radon sa svojim
potomcima, na godiSnjem nivou, odgovoran za otprilike 20000 smrti u Evropskoj Uniji usled
kancera pluéa [1]. Zbog toga je Savet Evrope u okviru EURATOM directive
(2013/59/EURATOM) obavezao zemlje ¢lanice Evropske Unije da razviju Radonski Akcioni
Plan (RAP), identifikuju radonske prioritetne oblasti (RPA — Radon Priority Areas) i
informisSu javnost o koncentracijama radona, §to je samo jedan deo direktive EU 0 osnovnim
sigurnosnim standardima za zastitu od opasnosti koje poticu od izloZenosti jonizujuéem
zraenju (EU-BSS — European Union basic safety standards) [2]. U cilju uskladivanja sa
EU-BSS zapoceti su novi nacionalni radonski projekti, neke drZzave su ponovile merenja
radona na nacionalnom nivou, diskutovan je i koncept RPA koji varira od drzave do drzave
[3-5]. Kona¢no, jedan od ciljeva prethodnog MetroRADON projekta (16ENV10 “Metrology
for radon monitoring” http://metroradon.eu) je bio da se kroz razvoj procedura Kkalibracije
obezbedi sledivost radonskih merenja na koncentracijama u rasponu  od
100 Bgq m™ — 300 Bq m™ &ime bi se potpomogla realizacija nacionalnih radonskih akcionih
planova [6].

S druge strane, zahvaljujuéi Cinjenici da je plemenit gas, a samim tim i hemijski inertan, sa
periodom poluraspada od 3.82 dana, radon se koristi kao traser za razliite geoloSke 1
atmosferske procese kao Sto su: predvidanje vulkanske aktivnosti i zemljotresa, identifikacija
1 mapiranje geoloskih raseda, kretanje podzemnih voda, identifikaciju kontaminacije
teCnostima u nevodenoj fazi, za procenu fluksa gasova koji izazivaju efekat staklene baste
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(GHG - greenhouse gases), procenu meSanja vazdu$nih masa u atmosferskom grani¢cnom
sloju i njeno modelovanje [7-15].

Jedan od metoda koji je interesantan nauc¢nicima koji izu€avaju klimatske promene je RTM
(radon tracer metod) kod kojeg se na osnovu poznavanja promene koncentracije radona i
GHG u atmosferi u odredenom vremenskom intervalu i izmerenog radonskog fluksa moze

odrediti fluks GHG [11].

Metroloski projekat EMPIR 19ENVO1 traceRadon “Radon metrology for use in climate
change observation and radiation protection at the environmental level” u slobodnom
prevodu ,,Metrologija radona u cilju pra¢enja klimatskih promena i zastiti od zracenja“ imao
je za cilj da, merenjem radonskog fluksa i radona u spoljasnjem vazduhu, poveze oblast
zastite od zraCenja (npr. za procenu i identifikaciju radonskih prioritetnih oblasti) sa
problematikom prac¢enje klimatskih promena [16].

U ovom radu ¢e biti sazeti glavni ciljevi i neki od rezultata nedavno zavrsenog traceRadon
projekta.

traceRadon: radni paketi i ciljevi

Projekat traceRadon je realizovan kroz4 nau¢na radna paketa (WP — Work Package) i dva
vezana za disemnaciju rezultata i upravljanje projektom:

WP1: Sledivo merenje spoljasnje koncentracije radona

WP2: Merenja radonskog fluksa

WP3: Validacija modela radonskog fluksa koriste¢i izmeren radonski fluks
WP4: KoriS¢enje spoljasnjeg radona i radonskog fluksa u zastiti od zracenja
WPS5: Uticajnost projekta

WP6: Upravljanje projektom

Glavni cilj projekta je bio razvoj metroloske infrastrukture, koja bi ukljucivala referentne
instrumente, sledive izvore i razvoj metodologije, kako bi se obezbedilo merenje niskih
koncentracija radona u zivotnoj sredini, $to bi dalje moglo da se koristi za razvoj strategije
smanjenja GHG 1 poboljSanja zaStite stanovniStva od zracenja.

Specificni ciljevi su:

1. Da se razviju sledive metode za merenje spoljaSnje, niske koncentracije radona u
opsegu od 1 Bqm™ do 100 Bqm™sa mernom nesigurnoiéu od 10%, pri jednoj
standardnoj devijaciji. Ove metode ukljucuju razvoj dva Rn-222 emanaciona izvora
jagine ispod 100 Bqm™, etaloniranje transfer instrumenta tim izvorima, kako bi se
obezbedila sledivost 1 samu proceduru etaloniranja koja mora obezbediti sledivost
merenja spolja§nje koncentracije radona na terenu.

2. Da se razvije instalacija za sledivo merenje radonskog fluksa na terenu, zasnovano na
razvoju referentnog sistema za ekshalaciju radona, tzv. “ekshalacionog kreveta” i
transferu standarda. Ova instalacija bi se koristila za harmonizaciju postoje¢ih metoda
1 instrumenata za merenje radonskog fluksa kroz interkomparaciju.

3. Da se razvije prvi standardizovani protokol za primenu radon traser metode (RTM —
radon tracer method) u cilju dobijanja informacije o fluksu GHG na mernim
stanicama za prac¢enje gasova u atmosferi

4. Da se ustanovi do koje mere radonski fluks moze posluziti za identifikaciju radonski
prioritetnih oblasti

Da se izvrsi validacija modela radonskog fluksa 1 inventara (inventories) koriS¢enjem novih
sledivih merenja radonskog fluksa i1 spoljaSnjeg radona. Da se izvrSi validacija sa

197



XXX Cummozujym JI33CHT PAJIOH

dozimetrijskim i spektrometrijskim podacima sa evropske mreZze za rano upozorenje na
radioaktivnost. Da se izvrsi validacija radonskih mapa koje bi imale primenu u RTM 1 zastiti
od zracenja.

Rezultati

U nastavku rada su prikazani odabrani rezultati postignuti za vreme trajanja traceRadon
projekta.

WP1 Sledivo merenje spoljasnje koncentracije radona

Dok je tokom MetroRADON projekta razvijena metodologija za sledivost merenja
koncentracije radona do Sl sistema u opsegu od (100 — 300) Bq m™, §to je bilo od interesa za
merenje koncentracije radona i zatvorenim prostorijama, za ciljeve traceRadon projekta bilo
je potrebno obezbediti sledivost merenja koja odgovaraju niskim koncentracijama radona u
spoljaSnjem prostoru u opsegu od (1 — 100) Bq m™. Na osnovu pregleda literature utvrdeno je
da nema odgovaraju¢ih izvora, pa su tokom projekta razvijena dva emanaciona izvora
zasnovana na razli¢itim principima. Ceski metroloki institut (CMI - Czech metrology
institute) je koristio emulziju soli formirnu iz standardnog rastvora koja je stavljena u ¢eli¢ni
cilindar sa ventilima i kontrolom protoka kako bi se obezbedila stabilna koncentracija radona.
Sledivost Ra-226 je obezbedena merenjem mase i gama spektrometrijom. S druge strane PTB
(Physikalisch-Technische Bundesanstalt) je konstruisao emanacioni izvor termalnim
naparavanjem “®RaCl, na razli¢ite tipove podloge [17]. Sledivost je obezbedena
alfa-spektrometrijom i definisanim prostornim uglom, $to je primarna, standardna metoda za
odredivanje alfa-aktivnosti izotopa od interesa. Iskorak u nau¢nom smislu je postignut kad je
na silicijumski detektor naparen *°RaCl, ¢ime je dobijen integrisani radonski izvor i detektor
(IRSD - integrated radon source detector). Na Slici 1. je prikazan izgled detektora i njegov
spektar. Detaljne karakteristike ovog uredaja se mogu naci u referenci Mertes et al. [18]. Na
ovaj nacin je postignuto da emanacioni izvori mogu omoguciti etaloniranje radonskih
uredaja, u referentnoj kalibracionoj komori, na niskim koncentracijama radona do 10 Bq m>.
Postignuta je merna nesigurnost manja od 10 %, $to je do sada bilo moguce postici jedino sa
2 reda veli¢ine viSim koncentracijama.

1900 2000 200 290C 5C00 6300 rOC0 €000
E/ kav

Slika 1: Integrisan izvor-detektor sistem (ISDS) Silicijumski detektor sa naparenim RaCl, na
mrtvom sloju detektora i odgovarajudi alfa spektar

Slede¢i korak u obezbedivanju lanca sledivosti je odredivanje moguceg transfer standard
detektora koji ¢e obezbediti transfer iz laboratorije tj. kalibracione komore na teren. U tu
svrhu su u prvoj iteraciji odabrani ANSTO radonski detektor aktivne zapremine 200 | [19] i
AlphaGuard PQ2000Pro, Bertin Instruments. Detektori su etalonirani u velikoj klimatskoj
radonskoj komori instaliranoj u PTBu, sa niskom ali i promenljivom koncentracijom radona
kako bi se realno ispratile varijacije radona koje postoje i u atmosferi. Na Slici 2. je
simbolima crvene boje prikazan odziv AlphaGuard detektora, dok je odziv ANSTO 200l
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uredaja prikazan plavom bojom. Svaka tacka odgovara usrednjavanju od pola sata. Rezultati
ukazuju da je ANSTO 200l pogodan da bude koris¢en kao instrument za transfer standarda.
40

+ AlphaGUARD
a5 « ANSTO 200 L

222Rn /| Bqm?
N
o

&

20[2 03.25 2021 '03'30 2021.04.04 2021.04.09 2021.04.14 2021.04.19 2021 ‘01,24
date
Slika 2: Etaloniranje AlphaGuard i ANSTO 2001 detektora u radonskoj komori sa niskom i
promenljivom koncentracijom radona

Dugoro¢nom i kratkoro¢nom interkomparacijom ANSTO 2001 i unapredene verzije ARMON
(Atmospheric Radon MONitor) [20], razvijenog u Politehnickom Univerzitetu u Kantabriji,
utvrdeno je da nema statisticki znac¢ajne razlike izmedu ova dva uredaja i da i ANSTO200I i
ARMON mogu da se koriste kao transfer standard za sekundarnu kalibraciju.

WP2 Merenja radonskog fluksa

U cilju unapredenja tacnosti i povecanja broja merenja radonskog fluksa kako bi se izvrSila
validacija postojec¢ih radonskih mapa i modela [21, 22] potrebno je obezbediti pun metroloski
lanac kako bi se dobila slediva merenja radonskog fluksa. To se ostvarilo konstrukcijom
ekshalacionog kreveta (exhalation bed), razvojem transfer standard instrumenta i
interkomparacijom na terenu.

Referentni radonski ekshalacioni krevet ¢ini ¢eli¢na fioka dimenzija 1m X 1m x 0.2m u koju
je stavljena usitnjena, osuSena i homogenizovan zemlja, sa visokim sadrzajem 22°Ra, uzeta iz
bivieg rudnika urana u Salamanki, Spanija. Na Slici 3 je dat shematski prikaz i slika
ekshalacionog kreveta. U ekshalacionom krevetu je instaliran senzor vlage, a prati se jos$ i
pritisak i temperatura.

3.25 mm thickness

0.2m

Am
1m

Slika 3: Shematski prikaz i slika ekshalacionog kreveta (uzeto iz [23] i D3 izveStaja)

Neki od parametara ekshalacionog kreveta su: emanacioni faktor: 0.18 + 0.03; specifi¢na
aktivnost Ra-226: (19130 + 350) Bq kg™; poroznost: 0.3599 + 0.0001; difuzioni koeficijent:
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(3.47+£0.08) 10°m?s?, dok su procenjena i izmerena  vrednost fluksa
(1918 + 278) mBqm?s™ i (1757 + 67) mBgm™s™, redom.

U cilju kreiranja instrumenta (sistema) za transfer standard radonskog fluksa, potrebno je
izmedu ostalog obezbediti: * da radonski monitor moze meriti koncentraciju radona u
proto¢nom modu sa vremenskom rezolucijom od 1 min— 10 min, i da moze da detektuje
koncentracije radona ispod 100 Bq m; « akumulaciona komora mora da se otvara automatski
nakon svakog mernog perioda i da se brzo izvrsi izmena vazduha u komori; ¢ potrebno je
pratiti ambijentalne uslove unutar i izvan komore...

Za tu svrhu kreiran je AutoFlux sistem (Slika 4.) ¢iji ciklus merenja traje 3 sata i time
omogucava 8 automatskih merenja radonskog fluksa dnevno. Sistem je baziran na
AlphaGuard PQ2000 PRO radonskom uredaju, akumulacionoj komori u obliku bubnja i
desetak senzora koji omogucuju da se paralelno prate karakteristike zemljiSta i meteoroloski
uslovi (vise detalja u referenci) [23].

Slika 4: Prikaz Autoflux sistema: ekshalaciona kutija i kutija sa senzorima i
AlphaGuardom [23]

Po dizajniranju, Autoflux sistem je karakterisan i etaloniran u laboratorijskim uslovima
koriste¢i ekshalacioni krevet u dve kampanje merenja. Koncentracija radona izmerena
Autoflux sistemom u jednoj kampanji merenja je prikazana na levoj strani Slike. 5, dok je na
desnoj strani Slike 5. prikazano nagomilavanje radona u akumulacionoj komori u jednom
intervalu merenja. Postignuto je odli¢éno slaganje izmedu izmerenog (crne tacke) i
predvidenog (plave tacke) porasta koncentracije radona.
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Slika 5: (leva strana) Koncentracija radona izmerena Autoflux sistemom merena u jednoj
kampanji i (desna strana) nagomilavanje radona u akumulacionoj komori u jednom interval
merenja [23]
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Po uradenoj karakterizaciji ekshalacionog kreveta i instrumenta za transfer standarda,
razvijen je protokol za etaloniranje drugih sistema za merenje radonskog fluksa. Na Slici 6. je
prikazano etaloniranje jednog sistema za merenje radonskog fluksa razvijenog u UPC u
Kantabriji. Odnosom izmerenog radonskog fluksa dobijenog referentnim sistemom i onim
sistemom koji se etalonira, dobija se odgovarajué¢i kalibracioni faktor. Jedna od
interkomparacija sa dostupnim sistemima za merenje radonskog fluksa je prikazana na desnoj
strani Slike 6.

-

Slika 6: (leva strana) Etaloniranje sistema za merenje fluksa radona [23], (desna strana): jedna
od interkomaracija dostupnih sistema za merenje fluksa [24]

WP3 Validacija modela radonskog fluksa koristeé¢i izmeren radonski fluks

Pouzdani podaci o radonskom fluksu sa zadovoljavajuéom prostornom i vremenskom
rezolucijom su potrebni za primenu RTM i za validaciju modelovanja atmosferskog
transporta. U sklopu WP3, testirane su evropske mape radonskog fliuksa zasnovane ili na
parametrizaciji proizvodnje radona i njegovog transporta (difuziono kretanje) ili na osnovu
korelacije izmedu gama doze i radonskog fluksa. Na Slici 7. su prikazane izmerena dnevna
varijacija radonskog fluksa merena u PTB-u i vrednosti dobijene razli¢itim modelima, kao i
prose¢na mesecna vrednost radonskog fluksa dobijena razli¢itim modelima. Kori$é¢eni su
razli¢iti modeli za procenu vlaZznosti zemlje.

daily radon flux at PTB

60 Monthly mean radon flux European continent
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Slika 7: (leva strana): Dnevno merenje fluksa radona poredeno sa razli¢itim modelima, (desna
strana): jedna od interkomaracija dostupnih sistema za merenje fluksa [25]

Rezultati ukazuju da je za dobro predvidanje radonskog fluksa vazan parameter vlaznost
zemljista 1 bolja slaganja su dobijena sa unapredenim modelima zemljista. U sklopu WP2 su
takode vrSena 1 merenja radonskog fluksa, kako bi se povecao broj tacaka za validaciju
vrednosti Rn fluksa dobijenih modelovanjem.

Postojec¢i modeli zemljista ne opisuju u dovoljnoj dobroj meri dnevnu varijabilnost vlaznosti
zemljista, Sto je od velike vaznosti za modelovanje fluksa, pa je u okviru WP3 razvijan
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(unapredivan) metod odredivanja vlaznosti zemljiSta gamaspektrometrijskom metodom
[25,26].

WP4 Koris¢enje spoljasnjeg radona i radonskog fluksa u zastiti od zracenja

U okviru dva pregledna rada istrazivalo se do koje mere se radonski fluks i spoljasnja
koncentracija radona mogu koristiti za odredivanje RPA [27,28]. Zbog same prirode merenja
ove dve velicine, odnosno komplikovanog merenja koje zahteva prisustvo obucenog osoblja
na mernoj lokaciji, primeéeno je da su kampanje merenja obuhvatale mnogo manje mernih
lokacija po jedinici povrSine u odnosu na kampanje merenja radona u zatvorenim
prostorijama. Stoga, iako je na osnovu merenja, kreiran mali broj mapa, pitanje je do koje
mere se te mape mogu smatrati reprezentativnim za dati region i kao takve da se koriste kao
ulazni parameter za procenu RPA. S druge strane, pozitivna korelacija izmedu radonskog
fluksa, odnosno spoljasnje koncentracije radona i drugih mernih veli¢ina (koncentracija
radona u zatvorenom prostoru, sadrzaj Ra-226 u zemlji.) ukazuju da je moguce koristiti ove
dve veli¢ine za predvidanje RPA, ali uz reprezentativan broj merenja.

U EURDEP (European Radiological Data Exchange platform) sistemu za rano uzbunjivanje,
baziranom na merenju jafine ambijentalne doze pojavljuju se lazni pikovi usled padavina
(radon wash-out peak). U sklopu projekta, razvijan je metod identifikacije laznih pikova,
masSinskim ucenjem, bez potrebe za imanjem informacije o padavinama.

Diskusija i zakljuc¢ak

U ovom radu su prikazani najvazniji rezultati traceRadon projekta. Znacajan iskorak u
istrazivanju je ucinjen sa ravojem emanacionog izvora radona koji se ponasa i kao detektor u
isto vreme. Uspes$no je razvijen metroloski lanac sledivosti za merenje niske koncentracije
spoljaSnjeg radona, kao i radonskog fluksa. Sve ovo ide u prilog dobijanju pouzdanih
podataka za primenu RTM modela za pracenje fluksa gasova koji izazivaju efekat staklene
baste. [ako su modelovane mape radoskog fluksa postigle odli¢nu prostornu i vremensku
rezoluciju, moguce ih je unaprediti ubacivanjem advekcionog kretanja u model 1 pouzdanijeg
modela vlaznosti zemljiSta. Razvijeni sistemi za merenje fluksa ¢e omoguciti sistematsko
merenje fluksa koje je od krucijalne vaznosti za validaciju modela.
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ABSTRACT

Since more than a half of the effective doses from all ionising radiation come from the
exposure to radon and its progeny, radon is important in the field of radiation protection.
Being a noble gas and therefore chemically inert, radon is also used as a tracer for different
geological and atmospheric processes. Radon is of interest to climate scientists for
monitoring greenhouse gasses (GHG). It is known that by knowing radon flux and variation
of radon and GHG concentration at the same period of time during the night, it is possible to
estimate emission of GHG.

In this paper, the most important results of recently finished EMPIR project 19ENV01
traceRadon “Radon metrology for use in climate change observation and radiation protection
at the environmental level” are presented. Project aimed to develop the capability to measure
S traceable radon activity in the range of 1 Bq m™ to 100 Bq m™, suitable for outdoor radon
measurements, to develop the capability for traceable radon flux measurements in the field
which is important for GHG emission estim