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MeToje feTeKliMje U MEPHA UHCTPYMEHTAllMja

UTICAJ USITNJENOSTI UZORKA I GEOMETRIJE MERENJA NA
REZULTATE ISPITIVANJA SADRZAJA RADIONUKLIDA U
UZORKU GRANITA

Vesna ARSIC', Jovana ILIC', Suzana BOGOJEVIC!, Irena TANASKOVIC' i
Tatjana MARKOVIC?
1) Institut za medicinu rada Srbije ,, Dr Dragomir Karajovi¢ “, Deligradska 29, 11000
Beograd, Srbija, vesna.arsic@institutkarajovic.rs
2) Vojnotehnicki institut, Ratka Resanovica 1,11000 Beograd, Srbija

SADRZAJ

U radu je prikazano poredenje rezultata ispitivanja sadrzaja radionuklida u uzorcima
gradevinskog materijala merenjem istog uzorka koji je pripremljen za merenje na cetiri
nacina. Najpre je izvrSeno poredenje rezultata ispitivanja uzorka koji je grubo usitnjen
(rucno razbijanje i usitnjavanje), sa rezultatima fino usitnjenog granita (masinskim
mlevenjem u drobilici). Fino usitnjen granit je, potom, rasporeden u tri posude razlicite
velicine i geometrije: Marineli posuda zapremine 1 [, Marineli posuda zapremine 0,5 [ i
cilindricna plasticna posuda zapremine 0,2 I, sa ciljem da se proveri minimalna
kolicina uzorka neophodna za dobijanje prihvatljivih rezultata ispitivanja.

1. UVOD

Gradevinski materijali prirodnog porekla imaju visok sadrzaj radionuklida iz serija **U,
U i *Th i njihovih potomaka, takode, visok sadrzaj K, a mogu sadrzati i
radionuklide vestackog porekla. Zbog toga su granit i drugi tipovi prirodnih gra-
devinskih materijala, znacajan faktor povecanja interne i eksterne izlozenosti joni-
zuju¢em zracenju. S druge strane, ispitivanje radioaktivnosti gradevinskog materijala,
poslednjih godina, izaziva paznju javnosti i zbog brojnih kontraverzi vezanih za
problem uskladivanja rezultata ispitivanja sa zakonskom regulativom [1]. O predlogu za
izmenu postojeceg pravilnika joS uvek se diskutuje, a u ovom radu ¢e biti prezentovana
neka razmatranja sa aspekta samog izvodenja merenja uzoraka granita. Uvek je korisno
ispitati moguénost uzimanja manje koli¢ine uzorka za analizu i time olakSavanja, pa i
pojeftinjenja, postupka pripreme. Cinjenica je da je za gamaspektrometrijsko merenje
veoma vazna homogenizacija uzorka. Granit u laboratoriju obi¢no stize u obliku
komada i njegova priprema za merenje nije jednostavna. MaSinsko usitnjavanje,
odnosno mlevenje, zahteva upotrebu specijalnih drobilica, koje Laboratorija za ispiti-
vanje radioaktivnosti Instituta za medicinu rada Srbije ,,Dr Dragomir Karajovi¢* ne
poseduje. Cilj ovog rada je bio da se proceni da li stepen usitnjenosti ove vrste uzoraka
ima uticaja na rezultate ispitivanja i ukoliko je odgovor potvrdan, kolika je minimalna
koli¢ina uzorka koja moze dati zadovoljavajuce rezultate ispitivanja.

2. MATERIJAL I METODE

Ispitivan je uzorak granita Balmoral Rosso, karakteristi¢ne crvene boje. U laboratoriju
je stigao vec¢i komad ovog granita, od koga su pripremljena 4 uzorka, ¢ije su karak-
teristike prikazane u tabeli 1. Najpre je komad granita ru¢no razbijen na sitnije komade i
od njega je jedan deo odvojen i presut u Marineli posudu zapremine 1 1. Preostali granit
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je masinski usitnjen (samleven) i od njega su napravljena jo$ tri uzorka koja su
spakovana u tri posude: Marineli posuda od polietilena, zapremine 1 1, Marineli posuda
zapremine 0,5 1 i cilindricna posuda zapremine 0,2 1. Usitnjavanje je izvrSeno
drobilicom za kamen i mermer firme Condux-Werk (Hanau), Typ LV 15 M, u
Vojnotehni¢kom institutu, na granulaciju do 0,8 mm. Uzorci su obelezeni, posude su
zatvorene i1 dodatno obezbedene pomocu izolir trake. Period odlezavanja uzoraka u
zatvorenim posudama pre merenja na HPGe detektoru, radi dostizanja sekularne
radioaktivne ravnoteze izmedu **°Ra i njegovih potomaka, iznosio je &etiri nedelje.

Tabela 1. Pregled spremljenih uzoraka granita Balmoral Rosso i mase referentnih
materijala koriS¢enih za kalibraciju efikasnosti

e Masa Vreme
Br Nacdin Masa .
Posuda oo . standarda | merenja
uzorka usitnjavanja | uzorka (g)
. (8 ©)
i | Marineli, Girubo, 1300 1221 | 10000
zapremine 1 | manuelno
o | Marineli Fino, 1350 1221 | 10000
zapremine 1 | masinski
3 |Marineli, Fino, 500 44325 | 10000
zapremine 0,5 1 masinski
4 C111ndr1'cna posuda, Fir}o, . 300 200 10 000
zapremine 0,2 1 masinski

Gamaspektrometrijsko ispitivanje gradevinskog materijala izvodi se po standardizo-
vanoj metodi prema ,,Technical Report Series N0.295 [2]. Ovom metodom je odredena
koncentracija prirodnih i1 vestackih radionuklida, koji emituju gama zraCenje u
energetskom opsegu od 60 keV do 2 MeV. U radu su prikazani rezultati za radionuklide
koji su predmet uskladivanja sa zakonskom regulativom: *Ra, >**Th i *’K.

Uzorci su mereni na poluprovodni¢kom HPGe detektoru proizvodaca ORTEC, relativne
efikasnosti 25% i rezolucije 1,95 keV na liniji ®°Co od 1332,5 keV. Za obradu spektara
koris¢en je softver GammaVision 32. Energetska kalibracija detektora i kalibracija
efikasnosti je izvrSena sertifikovanim referentnim materijalima:

e za Marineli geometriju zapremine 1 1 koriStena je meSavina radionuklida,
homogeno rasporedena u istoj geometriji, mase 1221 g (gustine 1,22 g/cm’)
Ceskog metrologkog instituta Cert.No. 931-OL-095/01.

e za Marineli geometriju zapremine 0,5 | koriStena je meSavina radionuklida,
homogeno rasporedena u posudi zapremine 0,45 1, mase 443,25 g (gustine 0.985
g/em’, matriks) Ceskog metroloskog instituta Cert.No. 931-OL-422/12.

e za geometriju cilindricne posude zapremine 0,2 | koriSten je sertifikovani
referentni materijal - smeSa radionuklida Amersham Cert.No. QCY48 (gustine
1 g/cm’, matriks voda). Navedena geometrija ispunjena je destilovanom vodom
do visine 3,lcm. Standard za kalibraciju dobijen je dodavanjem 1 ml radnog
rastvora QCY48 u 2M rastvor HCI. Detalji pripreme su opisani u referenci [4].
Ukupna masa standarda je 5,3331g, a masa kalibracionog rastvora 200 g.
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3. REZULTATI I DISKUSIJA

Za proveru tacnosti koriSteni su rezultati ispitivanja radiaktivnosti za ovaj tip granita
(Balmoral Rosso) uzeti iz litereature [4, 5]. Literaturni podaci prikazani su u tabeli 2.
Radi poredenja, ukljuceni su i viSegodisnji rezultati Laboratorije za ispitivanje radioak-
tivnosti koji se odnose na granit Balmoral Rosso, uzeti iz baze podataka, prikazani kao
srednja vrednost sa standardnom devijacijom. Svi ovi uzorci su pripremani ru¢nim usit-
njavanjem. Ova dva izvora podataka se medusobno dobro slazu, a takode su unutar
opsega vrednosti za prirodne stene datih u [4]. Barmoral Rosso spada u red prirodnih
gradevinskih materijala sa visokom koncentracijom aktivnosti **°Ra, >**Th i *’K koje su
u vrhu tipi¢nih vrednosti prikazanih u tabeli 2 i pogodan je da bude kontrolni uzorak
laboratorije.

Tabela 2. SadrZaj radionuklida u uzorku granita Barmoral Rosso iz literature

Barmoral Finska 180+29 | 362+46 | 1698 + 162 Baza IMRS
Rosso 170 £ 1 | 35443 | 1592439 | Pavlidouetal. [4]
Tipi¢ne i maksimalne vrednosti koncentracija radionuklida u prirodnim
stenama

Prirodne Tlplél’le vrednosti 60 60 640 Radiation
stene Maksimalne 500 310 4000 protection 112

Rezultati merenja grubo usitnjenog uzorka 1 prikazani su u tabeli 3. U istoj tabeli prika-
zano je relativno odstupanje od literaturnih podataka za ovu vrstu granita (vrednosti iz
reference [4] postavljene su kao ta¢ne vrednosti). Odstupanja su za sva tri ispitivana
radionuklida ispod 10% (osim za K-40) od ciljane vrednosti, Sto potvrduje tacnost
dobijenih rezultata ispitivanja (stabilnost mernog sistema i valjanost koriS¢ene
kalibracije efikasnosti).

Tabela 3. Sadrzaj radionuklida u granitu koji je grubo usitnjen (uzorak br 1),
meren u posudi Marineli geometije zapremine 1 1i relativno odstupanje u odnosu
na literaturne podatke

Relativno odstupanje u odnosu
Radionuklid Srednja vr;:;dl;ﬁst aktivnosti na rezultate
(Ba'ke) Baza IMRS | Referenca [4]
““Ra 163,6 + 3,5 9,1% 3,8%
“*Th 357,8+5,9 1,2% 1,1%
K 1458 + 37 14,1% 8,4%

U tabeli 4 dat je prikaz rezultata ispitivanja za svaki od nacina pripreme, odnosno, za
sva Cetiri izmerena uzorka. Uzorci su mereni vise puta (od 2 do 6 puta), a rezultat je
prikazan kao srednja vrednost tih merenja sa mernom nesigurnos$éu srednje vrednosti,
koja je racunata po formuli:
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Tabela 4. Rezultati ispitivanja uzorka granita Balmoral Rosso merenog u razlicitim
posudama, sa razli¢itim nivoom usitnjenosti

E;(())i‘:ka Posuda, usitnjenost 22°Ra 22Th YK

| | Marineli zapremine 11, 163,624 | 357.8+33 | 1458+21
krupno usitnjen

, | Marineli zapremine 11, 167,3+2,9 | 380,3+£0,9 | 1609+ 35
mleven

3 Marineli zapremine 0,5 1, 1557+ 6.5 377.0+ 6.7 1577 + 23
mleven

4 | Cilindricna posuda 123.0+£32 | 316242 | 131191
zapremine 200 ml, mleven

Najpre je izvrSeno poredenje rezultata izmedu krupno i fino usitnjenog gradevinskog
materijala i njihovo medusobno relativno odstupanje je prikazano u tabeli 5. Ovi
rezultati se vrlo dobro slazu, odstupanja su izmedu 1 i 5%.

Tabela 5. Relativno medusobno odstupanje rezultata ispitivanja dobijenih
merenjem u posudi Marineli 1 1, za razlicito pripremljene uzorke

Relativno odstupanje
Radionuklid | Marineli 1 1, grubo usitnjen i
Marineli 1 1, mleven

22Ra 1%
22Th 3%
K 5%

U tabeli 6, prikazana su relativna odstupanja izmedu rezultata ispitivanja dobijenih
merenjem u posudama razlicite zapremine i geometrije. Marineli posuda zapremine 1 11
Marineli posuda zapremine 0,5 1 pokazuju vrlo dobro slaganje rezultata ispitivanja.
Maksimalno odstupanje dobijeno je za koncentraciju aktivnosti **°Ra i iznosi 3.6%. Za
preostala dva relevantna radionuklida odstupanje je ispod 1%, odnosno iznosi 0.4% za
**Thi 1% za *K.

Rezultati merenja u cilindri¢noj posudi zapremine 0,2 1, znacajno odstupaju od rezultata
koji su uzeti kao ta¢ni [4], pa i od rezultata dobijenih merenjem u Marineli posudi
zapremine 1 1 i Marineli posudi zapremine 0,5 1. Odstupanja su od 9% (za ***Th) do
15% (za **°Ra). Iako je bilo za o&ekivati da ée ova geometrija merenja dati slabiji
rezultat zbog velike razlike u masi standarda i uzorka (33%), odstupanja su toliko
znacajna da zahtevaju korekciju kalibracije efikasnosti detektora. Fino samleven granit
moze se spakovati u cilindri¢nu posudu zapremine 0,2 1, ali se merenjem na opisani
nacin ne moze obezbediti poverenje u dobijene rezultate ispitivanja [6].
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Tabela 6. Relativna medusobna odstupanja rezultata ispitivanja dobijenih
merenjem u posudama razlicite geometrije

Relativno odstupanje
Radionuklid Marineli 11i | Cilindriéna 200 ml | Cilindri¢na 200 ml
Marineli 0,5 1 i Marinili 11 i Marinili 0,51
“*Ra 3,6% 15% 12%
22Th 0,4% 9% 9%
K 1,0% 10% 9%

4. ZAKLJUCAK

Merenja uzorka granita su pokazala da stepen usitnjenosti ne uti¢e znacajno na rezultat
ispitivanja. Krupno usitnjen gradevinski materijal je dovoljno dobro homogenizovan i
daje zadovoljavajuce rezultate ispitivanja u Marineli posudi zapremine 1 1. Pokazano je
da nije neophodno dodatno usitnjavanje i homogenizacija. Na ta¢nost rezultata mnogo
viSe utiCu geometrija merenja i kalibracija efikasnosti detektora za izabrani matriks.
Zbog najvece razlike u masi uzorka i masi referentnog materijala, kalibracija efikasnosti
detektora za gradevinski materijal u cilindri¢noj posudi zapremine 0,2 1 nije adekvatna i
rezultati su neprihvatljivi. Do nove kalibracije (koriS¢enjem referentnog materijala
odgovarajueg matriksa i mase ili u¢eS¢em u medulaboratorijskom poredenju) ili
korekcije postojece, cilindri¢nu posudu zapremine 0,2 1 ne treba koristiti za merenje
gradevinskog materijala.

5. LITERATURA

[1] Pravilnik o granicama sadrzaja radionuklida u vodi za piée, Zivotnim namirnicama,
sto¢noj hrani, lekovima, predmetima opSte upotrebe, gradevinskom materijalu i
drugoj robi koja se stavlja u promet; Sl. gl. RS 86/11 u 97/13, od 18.11.2011. i
6.11.2013.

[2] Technical Report Series No.295, IAEA, Vienna, 1989.

[3] M. Eeremi¢-Savkovi¢, V. Vuleti¢, Lj.Javorina, 1. Tanaskovi¢, G. Pantelié.
Kalibracija efikasnosti germanijumskih detektora za potrebe merenja uzoraka iz
zivotne sredine. Zbornik radova XXVII simpozijuma drustva za zastitu od zracenja
Srbije i Crne Gore; oktobar 2013, Vrnjacka Banja, Srbija, 422-425.

[4] S. Pavlidou, A. Koroneos, C. Papastefanou, G. Christofides, S. Stoulos,
M.Vavelides. Title of the article. Bulletin of the Geological Societz of Greece, vol
XXXVI 2004, 113-120.

[5] European Commission (1999) Radiological protection principles concerning the
natural radioactivity of building materials. Radiation Protection 112. EC,
Luxembourg

[6] SRPS ISO/IEC 17025 Opsti zahtevi za kompetentnost laboratorija za ispitivanje i
laboratorija za etaloniranje, 2006.

453



XXIX Cumnosujym A33CHT

INFLUENCE OF SAMPLE FRAGMENTATION AND
MEASUREMENTS GEOMETRY ON DETERMINATION OF
SPECIFIC ACTIVITY OF RADIONUCLIDES IN SAMPLE OF
GRANITE

Vesna ARSIC', Jovana ILIC', Suzana BOGOJEVIC!, Irena TANASKOVIC' i
Tatjana MARKOVIC?
1) Institut za medicinu rada Srbije ,, Dr Dragomir Karajovi¢ “, Deligradska 29, 11000
Beograd, Srbija, vesna.arsic@institutkarajovic.rs
2) Military Tehnical Institute, Ratka Resanovi¢a 1,11000 Beograd, Srbija

ABSTRACT

Laboratory for the radioactivity measurement performed analysis of the content of the
radionuclides in the sample of the building material — Granite Balmoral Rosso. The
sample (control), was measured in three different size containers (in order to verify the
possibility of using a small amount of the sample if the test results are acceptable). In
this paper, comparison of examination results obtained from the sample which is
roughly triturated (manual technique of breaking) and finely grounded (grinding in
mill), was demonstrated.
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