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SADRZAJ

U radu su prikazane mogucnosti za ispitivanje kontaminacije Zivotne sredine, do koje je
doslo 1999. godine tokom dejstava NATO avijacije osiromasSenim uranijumom na
nekoliko lokaliteta u juznoj Srbiji. S obzirom na proteklo vreme, imajuci u vidu da je
izvrSena sanacija kontaminiranih podrucja i da rezultati monitoringa ne pokazuju
znacajna odstupanja od prirodnih varijacija, za sva dalja istrazivanja bi bilo potrebno
niskih koncentracija uranijuma i njegovih izotopa u slozenim matriksima iz Zivotne
sredine i bioloskim materijalima. Dosadasnja istraZivanja su obuhvatila radiohemijsku
karakterizaciju projektila, ispitivanje sadrzaja, distribucije i migracije OU kroz razlicite
segmente Zivotne sredine, mobilnost i veze sa prirodnim supstratima u zemljistu. Za
analizu su koriséene radiohemijske analiticke procedure i tehnike kao sto su separacija
primenom jonske hromatografije, primena trasera, elektrodepozicija, visestepene
sekvencijalne ekstrakcije, fluorimetrijska, alfa spektrometrijska i gamaspektrometrijska
merenja. Dalja ispitivanja bi se mogla vrsiti u pravcu specijacije OU, analize njegove
kinetike i termodinamike u fizicko-hemijskim procesima u Zivotnoj sredini uz primenu
komplementarnih analitickih procedura i tehnika visoke osetljivosti i tehnika pogodnih
za mikroanalizu Cestica i karakterizaciju materijala, kao sto su HR ICP-MS, LSC,

SIMS, u-XANES itd.

1. Uvod

Tokom dejstava NATO avijacije 1999. godine na teritoriji juzne Srbije, doslo je do
kontaminacije Zivotne sredine osiromaSenim uranijumom (OU), a nedavno je pokrenuta
inicijativa da se utvrde posledice ovog dogadjaja na zdravlje ljudi. S obzirom na
proteklo vreme, €injenicu da je izvrSena sanacija nekoliko kontaminiranih lokaliteta i da
rezultati nacionalnog monitoringa radioaktivnosti ne pokazuju bitna odstupanja od
varijacija sadrzaja prirodnog uranijuma na ovim podrucjima, u zivotnoj sredini se ne
ocekuju znacajne koncentracije zaostalog OU [1]. Zato bi odabir odgovarajuce
analiticke tehnike odredjivanja koncentracije OU kao kontrolne metode za ispitivanje
zaostale kontaminacije, mobilnosti ili ugradjivanja OU u razli¢ite neorganske ili
organske susptrate bio odlucuju¢i za planiranje svakog narednog istrazivanja.
Ispitivanjem kontaminacije Zivotne sredine osiromaSenim uranijumom bavilo se vise
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istrazivackih grupa u Srbiji, uglavnom u okviru naucno-istrazivackih projekata koje je
finansiralo Ministarstvo prosvete, nauke i tehnoloSkog razvoja, kao i tokom projekata
sanacije lokaliteta u juznoj Srbiji, a ostvarena je i medjunarodna saradnja u ovoj
oblasti. Od 2011. godine, u okviru programa nacionalnog monitoringa radioaktivnosti je
propisana kontrola radioaktivnosti uzoraka iz Zivotne sredine na podru¢jima, gde je
dejstvovano municijom sa OU [2]. Rezultati ovih analiza ne ukazuju na znacajna
odstupanja od prirodnih varijacija sadrzaja i odnosa izotopa uranijuma, te bi se za
dodatna ispitivanja morale razmatrati analiticke tehnike sa ve¢om osetljivoscu, kao §to
je masena spektrometrija visoke rezolucije, ali i druge naprednije fizicko-hemijske
tehnike, zavisno od potreba istrazivanja, koje bi se moglo kretati u smeru ispitivanja
specijacije I mobilnosti osiromaSenog uranijuma u zivotnoj sredini. Istrazivanja vezana
za uticaj na zdravlje, nece biti razmatrana.

2. Rezultati dosadasnjih ispitivanja

Prva ispitivanja su se odnosila na radiohemijsku karakterizaciju projektila i proveru
prisustva i nivoa kontaminacije na razliCitim lokalitetima. Rezultati alfa-spektro-
metrijske analize projektila su pokazali prisustvo izotopa prirodnog porekla (u Bag/kg):
11,4x10° #8U; 1,4x10°%*U; 1,14x10° U ali i 7,70x10%%*°U, 76 2**Py; kao i tragove
237Np nastalih u nuklearnim reakcijama [2]. Uzorci iz Zivotne sredine koji su analizirani
pre sanacije terena bili su kontaminirani OU zavisno od lokaliteta i medijuma od 0 do
preko 90%, u odnosu na ukupni uranijum. Za utvrdjivanje udela OU i prirodnog
uranijuma koris¢en je odnos izotopa 2*U/*®U i #°U/**®U za §ta su neophodne merne
tehnike koje mogu da odrede pojedinacne izotope uranijuma. Pokazalo se da je
najpogodnija skrining metoda za uzorke iz zivotne sredine gama spektrometrija, zbog
svoje jednostavnosti i pouzdanosti pri odredjivanju *®U i **U, ali da je za niske
koncentracije OU u uzorcima voda, vazduha 1 bioloSkom materijalu pogodnija alfa
spektrometrija, kojom se mogu odrediti sva tri izotopa uranijuma i njihovi odnosi.
Najveci nedostatak alfa spektrometrije je svakako dugotrajna procedura radiohemijske
separacije uranijuma, koja uprkos visokom radiohemijskom prinosu, obuhvata veliki
broj sukcesivnih postupaka (totalno razaranje uzorka, jonska hromatografija,
ekstrakcija, uparavanje, koprecipitacija, elektroliza itd.) kao 1 viSednevno merenje na
ovaj nadin pripremljenog alfa-izvora. S druge strane, minimalna detektabilna
koncentracija (MDL) je veoma niska, te je u nekim sluc¢ajevima (vazduh, urini) ova
tehnika nezamenljiva. Pored pomenutih, koris¢ene su i tehnike za odredjivanje ukupnog
uranijuma (fluorimetrija, fotometrija), koje se takodje mogu koristi kao grube skrining
metode, jer povisena koncentracija uranijuma u odnosu na prose¢nu za odredjenu vrstu
uzoraka, obi¢no ukazuje na prisustvo kontaminacije pa se mogu preduzeti dalje analize.
U periodu do 2007. je uradjena sanacija kontaminiranih podrucja u juznoj Srbiji (bez
Kosova i Metohije), prikupljeni su i analizirani projektili i kontaminirano zemljiste do
dubine oko 1-2 m. Kontrolna merenja kao i viSegodiSnji rezultati nacionalnog
monitoringa radioaktivnosti na ovim lokalitetima nisu pokazali bitnije varijacije
koncentracija uranijuma od prirodno prisutnih, niti odnos izotopa koji znacajnije
odstupa od prirodnog te bi se moglo zakljuciti da osiromasSeni uranijum ovde viSe ne
predstavlja zna€ajan izvor Sirenja kontaminacije (tabela 1) [3]. S druge strane, ne moZze
se isklju¢iti moguénost da su cCestice OU malog aerodinamickog precnika,
transportovane vazdus$nim strujama mogle sti¢i na velike udaljenosti. Analiza uzoraka
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vazduha uzetih tokom sanacije terena je pokazala visoke procente kontaminacije usled
resuspenzije [2].

Istrazivanja mobilnosti i geo-frakcionacije OU u zemljistu su pokazala da, u uslovima
visoke kontaminacije, OU moze biti veoma mobilan i jonska izmena sa okolinom je
veoma izrazena. Primenom postupka viSestepenih sekvencijalnih ekstrakcija po
Tessieru, pokazano je da frakcionacija u razli¢itim supstratima zavisi pre svega od tipa
zemljista, dominantna je veza sa oksidima Fe i Mn kao 1 sa karbonatnim supstratima u
zemljiStu, ali ne i vezivanje za organsku fazu, $to je znacajan podatak za predvidanje
mobilnosti i potencijalne biodostupnosti pojedinih hemijskih oblika OU [4].

Tabela 1. Opseg koncentracija i odnosa izotopa uranijuma u zemljiStu na lokalitetima u
juznoj Srbiji, odredjeni 2017. godine.

28y U 2355238
Lokalitet (Ba/kg) (Bag/kg) (Ba/Bq)
min Max min max
Bratoselce 91+8 130+ 10 50+04 7+1 0,050 - 0,071
Reljan 28+5 60+ 6 1,7+0,3 3,6+0,3 0,043 - 0,073
Pljackovica 21+3 65+ 6 1,1+0,1 2,6+0,2 0,040 - 0,063
Borovac 14 +2 20+ 3 0,61 +0,09 1,1+0,1 0,045 - 0,072

Od velike vaznosti za tumacenje rezultata je i vreme kada je sprovedeno ovo
istrazivanje, u odnosu na trenutak pojave odnosno sanacije kontaminacije OU.

3. Napredne metode i tehnike za ispitivanje kontaminacije uranijumom

Analiza dosadaSnjih rezultata ispitivanja kontaminacije Zivotne sredine OU u Srbiji,
pokazuje da su razvijeni komplementarni postupci i procedure koji u potpunosti mogu
da reSe problem odredjivanja niskih koncentracija uranijuma u razli¢itim matriksima.
Ako razmi$ljamo o sada$njem trenutku, prvi problem sa kojim se suo¢avamo je protok
vremena i moguénost detekcije potencijalno niskih koncentracija OU, ali i uzimanje
reprezentativnih uzoraka. Analiticka odredjivanja bi morala biti unapredjena, vreme
izvodjenja procedura skraceno, a osetljivost poboljSana uvodjenjem savremenijih
materijala, opreme i merne tehnike koja ima visu efikasnost, bolju rezoluciju, itd. Kao
prvi izbor se namece metoda induktivno spregnute plazme sa masenom spektrometrijom
(ICP MS), koja u modu visoke rezolucije i uz radiohemijsku separaciju uranijuma,
moze da postigne dovoljnu osetljivost i selektivnost za odredjivanje svih izotopa
uranijuma sa minimalnom koli¢inom uzorka a moZe se uspe$no primenjivati i za analizu
bioloskih materijala. Osim toga, za odredjivanje izotopa uranijuma ili ukupnog
uranijuma mogu se Koristiti: spektrofotometrija, laserska fluorimetrija (LF), te¢na
scintilaciona tehnika (LSC), energetski disperzivna fluorescencija x zraenja (EDRF),
neutronska aktivaciona analiza sa izotopskim razblazenjem (ID NAA), adsorptivna
stripping-voltametrija (ASV), itd.

Drugi pravac istrazivanja bi trebalo da se odnosi na ispitivanje specijacije OU, njegove
mobilnosti 1 biodostupnosti ali 1 razumevanje kinetike 1 termodinamike fizicko-
hemijskih procesa u zivotnoj sredini. Ukoliko tokom sanacije lokaliteta nisu uklonjeni
svi projektili iz zemljista, oni su verovatno korodirali i potencijalno mobilni ili vezani
za supstrate u zemljistu, a pod odredjenim fizicko-hemijskim uslovima, promenama pH,
jonske jacine 1 oksidoredukcionih potencijala, mogu postati rastvorljivi u vodi 1
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biodostupni. Na dijagramu (slika 1) se moze videti da kombinacija Eh/pH odredjuje
ponasanje uranijuma u nekoj sredini i da veoma male razlike mogu biti odlucujuce i
izazvati fiksaciju ili mobilnost u nekoj fazi ili na granicama faza [5]. Za ovu vrstu
istrazivanja se osim pomenutih mogu koristiti 1 razli¢ite sinhotronske tehnike
karakterizacije materijala 1 mikroanalize Cestica, kao §to su SIMS, TXRF-XANES,
H-XANES, p-XRD i1 p-XRF, kojima se mogu odrediti oksidaciona stanja OU i
kristalografske osobine ¢estica OU u razli¢itim sredinama, itd. [5-8]. Pored znacaja za
isptivanje pomenutih procesa, ove metode su bitne i za procenu hemijske i
radiotoksi¢nosti uranijuma koja je direktna funkcija morfologije, hemijskog oblika i
rastvorljivosti malih Cestica uranijuma koje kroz zivotnu sredinu stizu do zivih
organizama.

oy
"~
-

"U(SO,), (aq) "~ Uraninite (UO,)

Slika 1. Dijagram Eh/pH vrednosti uranijuma u kondenzovanoj materiji.

Svaka od navedenih metoda 1 tehnika ima odredjene prednosti 1 ograni¢enja
(nedostatke) koji se moraju uzeti u obzir pri odabiru, zavisno od mogucnosti i
konkretnog cilja istraZzivanja. Medjutim, s obzirom na mobilnost istraZivaca 1 dostupnost
istrazivacke opreme kakva danas postoji, izvesno je da se i tehnike koje trenutno nisu
prisutne u Srbiji, mogu koristiti uspostavljanjem medjunarodne tehnicke saradnje.

Teorijska razmatranja i primena modeliranja mogu znacajno doprineti rasvetljavanju
procesa koji su se ve¢ odigrali u zivotnoj sredini, predikciji njihovog daljeg razvoja kao
i adekvatnoj proceni uticaja kontaminacije OU na zivotnu sredinu i zdravlje ljudi [9-10].

4. Zakljutak

Na osnovu izloZenih rezultata moze se zakljuciti da ispitivanja posledica prisustva
osiromasenog uranijuma u zivotnoj sredini u Srbiji, koja bi se mogla sprovesti u ovom
trenutku, podrazumevaju odabir analitickih tehnika visoke osetljivosti ali i
komplementarnih metoda za ispitivanje specijacije, kinetike i termodinamike uranijuma
u zivotnoj sredini kao i odgovarajuée procene primenom modeliranja.
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ABSTRACT

The capabilities of study on environmental contamination caused 1999 by NATO air
strikes using depleted uranium at several locations in southern Serbia. Having in mind
passed time, implemented clean up activities in contaminated areas and no indication of
significant deviations from natural levels within the monitoring assessment, for any
further studies on low level uranium and its isotopes concentrations in complex
environmental and biological samples, the advanced and more sensitive methods and
techniques should be involved. Up to now, the studies on the radiochemical
characterization of the projectile, depelted uranium contents, distribution and migration
through the environmental departments and on ingress into natural substrates, have been
conducted using the radiochemical analytical procedures and techniques like ion
chromatography separations, application of tracers, electrodeposition, multi-step
sequential extractions, fluorometric, alpha spectrometric and gama spectrometric
measurements. The topic of further studies may be depleted uranium speciation, kinetic
and thermodynamic analysis of its behaviour in environmental physicochemical
processes so that complementary highly sensitive analytical procedures and techniques
as well as techniques suitable for particles microanalysis and materials chracterization,
like HR ICP-MS, LSC, SIMS, u-XANES, etc, should be considered.
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