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MeToze neTeKuMje U MepHA MHCTPYMEHTAaIUja

ISPITIVANJE AKTIVNOSTI RADIONUKLIDA U OTPADNOM
MATERIJALU - BUDZET MERNE NESIGURNOSTI
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SADRZAJ

Prema vazecoj zakonskoj regulativi u Republici Srbiji kontrola radioloske ispravnosti
otpadnih materijala vrsi se na granic¢nim prelazima, kao i kada postoji namera odlaganja
u zivotnu sredinu. Sadrzaj radionuklida u otpadnim materijalima u najvecem broju
slucajeva  odredjuje  se  gamaspektrometrijskim  ispitivanjem.  Ova  merenja
podrazumevaju adekvatnu pripremu uzorka u cilju postizanja Zeljene geometrije merenja
za koju je izvrsena kalibracija efikasnosti gama spektrometra.

U postupku pripreme uzorka otpadnog materijala cesto nije moguce postici
zadovoljavajucu homogenost. Takodje, matriks merenog materijala u vecini slucajeva ne
odgovara matriksu standarda pomocu kojeg je izvrSena kalibracija spektrometra. Iz ovih
razloga je potrebno izvrsiti odredjene korekcije rezultata merenja (transfer efikasnosti,
na pr.), kao i prosirenje budzeta merne nesigurnosti.

U radu je detaljno prikazan postupak procene doprinosa nehomogenosti uzorka mernoj
nesigurnosti, kao i doprinosa koji u budzet merne nesigurnosti unosi transfer efikasnosti i
primena korekcionih faktora za koincidentno sumiranje.

1. Uvod

Radioaktivnost otpadnih materijala vaZzna je sa stanovista zastite Zivotne sredine i
ocCuvanja zdravlja ljudi i zivotinja. Otpadni materijali se mogu reciklirati u smislu
koris¢enja sekundarnih sirovina u proizvodnji razli¢itih vrsta materijala u industrijama
kao $to su na primer gradevinska industrija, metalurgija i sl. Posebnu paznju zavreduju
otpadni materijali ¢ija je radioaktivnost poviSena u tehnoloskom procesu kao Sto je
pepeo nastao sagorevanjem uglja u termoelektranama, crveni mulj nastao u postupku
proizvodnje aluminijuma iz rude boksita i dr. Ovakvi materijali pri odlaganju, ili ako se
upotrebe kao sekundarna sirovina, mogu uvecati ,radiolosko optereéenje” Zivotne
sredine i uticati na ukupnu izlozenost stanovnistva jonizuju¢em zracenju.

Radioloska karakterizacija otpadnih materijala je vazna sa stanovisSta obezbedivanja
zastite pojedinaca, stanovnistva i Zivotne sredine od Stetnog uticaja jonizujuceg zracenja
i regulisana je Zakonom o radijacionoj i nuklearnoj sigurnosti i bezbednosti [1] i
pratecom legislativom [2, 3]. Pravilnikom o granicama radioaktivne kontaminacije,
radne i Zivotne sredine i nacinu sprovodjenja dekontaminacije [2] definisani su uslovi
pod kojima se materijal moze odlagati u zivotnu sredinu, odnosno definisane su granice
radioaktivne kontaminacije za prirodne radionuklide (10 Bg/g za *“°K i 1 Bq/g ostali
prirodni radionuklidi) i uslovi koji moraju biti zadovoljeni u slucaju da ispitivani
materijal sadrzi i proizvedene radionuklide. Pravilnikom o kontroli radioaktivnosti robe
prilikom uvoza, izvoza i tranzita [3] definisana je obaveza i nacin kontrole robe u
prekograni¢nom prometu. U Prilozima ovog pravilnika propisane su vrste robe za koje
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je kontrola radioaktivnosti obavezna. Za otpadne materijale navedene u Prilogu 3 ovog
pravilnika obavezna je dozimetrijska kontrola, a za robu za koju se utvrdi povecana
radioaktivnost usled prisustva radioaktivnog izvora ili kontaminacije postupa se prema
nalogu Inspekcije za radijacionu i nuklearnu sigurnost i bezbednost Republike Srbije.
Pri odredjivanju sadrzaja radionuklida u otpadnom materijalu, u laboratorijama za
ispitivanje radioaktivnosti koriste se standardni postupci merenja. Medjutim, zbog
specificnih fizickih karakteristika otpadnih materijala u nekim slu¢ajevima je primena
definisanih postupaka otezana — ne moze se posti¢i zadovoljavaju¢éa homogenost
pripremljenog uzorka, odgovarajua geometrija merenja, primena adekvatne
kalibracione krive za detektor i sl

Cilj ovog istrazivanja je bio da se na osnovu analize dobijenih rezultata, u tu svrhu
osmisljenog seta merenja, proceni uticaj nehomogenosti i vremena merenja ovakve
vrste uzoraka na rezultate merenja i da se detaljno analizira doprinos nehomogenosti i
izvrSenih korekcija rezultata mernoj nesigurnosti rezultata ispitivanja.

2. Materijal i metode

Uzorak otpadnog lima dostavljen je u prethodnom periodu u laboratoriju na ispitivanje
jer je dozimetrijskom kontrolom ustanovljena poviSena doza. Kako, u skladu sa
pravilnikom [3], nije potvrdjeno odsustvo radioaktivnog izvora ili kontaminacije
izvrSeno je ispitivanje sadrzaja radionuklida. Gamaspektrometrijsko ispitivanje uradjeno
je prema medjunarodnim preporukama [4]. Uzorak je pripremljen mehanickim
usitnjavanjem — seCenjem na sitne komadice, upakovan u odgovarajuéu geometriju
merenja i meren na HPGe gama spektrometru. Prilikom prvog rutinskog merenja
koris¢ena je kriva efikasnosti dobijena pomoc¢u matriksa najsli¢nije gustine gustini
pakovanja merenog otpadnog materijala. Ispitivanje je pokazalo prisustvo proizvedenog
radionuklida °Co.

Za potrebe ovog istrazivanja, otpadni lim upakovan je u tri razlicite geometrije —
cilindricne PVC kutije od 120 ml i 250 ml i Marineli posudu od 450 ml, kao $to je
prikazano na Slici 1. Sva tri pripremljena uzorka merena su na tri poluprovodnicka
HPGe spektrometra (Canberra) — D1, D2 i D3, relativnih efikasnosti 20 %, 18 % i 50 %,
respektivno, i rezolucije 1.8 keV na energiji ®°Co 1332 keV.

Slika 1. Geometrije merenja otpadnog lima.
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Svi uzorci mereni su dva puta sa razli¢itim vremenima merenja - 9000 s i 60000 s.
Dodatno, izvr$ena su i po dva merenja na svakom detektoru uzoraka u PVC cilindricnim
kutijama sa poklopcem ka detektoru. Spektri su snimani i analizirani u softveru
GENIE-2K, Canberra. Snimljeni spektri su korigovani na fon.

Za proracun specificne aktivnosti za geometrije cilindri¢nih kutija koriS¢ena je kriva
efikasnosti dobijena pomocu referentnog materijala u matriksu mermera, pripremljenog
u Laboratoriji kori§¢enjem sertifikovanog radioaktivnog rastvora mesavine radionuklida
Ceskog Metrolodkog Instituta [5]. Za merenja u Marineli geometriji koris¢ena je kriva
efikasnosti eksperimentalno dobijena pomocu sertifikovanog radioaktivnog standarda u
matriksu smole Ce$kog Metroloskog Instituta [6]. Kalibracione krive odabrane su kao
najsli¢nije merenom uzorku po gustini pakovanja.

Kako je mereni uzorak razli¢it od standarda kojim je izvrSena kalibracija efikasnosti,
pomocu programa EFFTRAN [7] i MEFFTRAN [8] uradjen je transfer efikasnosti sa
materijala standarda (mermer za cilindricne PVC kutije, odnosno smola za Marineli
geometriju) na materijal merenog uzorka — Al lim. Takodje, pomoc¢u ovih programa
izracunati su korekcioni faktori za koincidentno sumiranje za detektovani radionuklid —
0Co. Izradunate vrednosti specifi¢nih aktivnosti *°Co su zatim korigovane dobijenim
korekcionim faktorima.

Merna nesigurnost svakog pojedinacnog merenja obuhvatala je statisticku mernu
nesigurnost, nesigurnost odredjivanja krive efikasnosti, nesigurnost transfera efikasnosti
i nesigurnost odredjivanja korekcionih faktora za koincidentno sumiranje. Nesigurnost
merenja mase je zanemarena. Kombinovana merna nesigurnost racunata je u skladu sa
opstim pravilom propagacije nesigurnosti.

Rezultat merenja na jednom detektoru izracunat je kao srednja vrednost svakog
pojedina¢nog merenja. Standardna devijacija srednje vrednosti pojedinacnih rezultata na
jednom detektoru moze se shvatiti kao mera rasturanja rezultata usled nehomogenosti i
razli¢itih uslova merenja. U skladu sa tim, budzet merne nesigurnosti treba prosiriti
ovim doprinosom.

3. Rezultati i diskusija

Merenja ¢iji su rezultati prikazani u ovom radu vrSena su u maju i junu 2021. godine.
Rezultati pojedina¢nih merenja za detektore D1, D2 i D3 dati su u Tabelama 1-3. Prvi
deo oznake spektra predstavlja laboratorijska oznaka uzorka, a druge tri cifre
oznacavaju: 1(2) — poklopac gore (poklopac uz detektor); 6(9) — vreme merenja 60000 s
(9000 s); 1(2,3) — broj detektora.

Iz tabela se moze videti da izracunata aktivnost °Co ne odstupa zna¢ajno za sva
merenja u geometrijama PVC cilindricne kutije od 250 ml i Marineli geometrije, za
svaki od detektora. Vrednosti dobijene za geometriju merenja cilindricne PVC kutije od
120 ml su, za sva tri detektora, niZe i to znacajnije za slucaj merenja kutije dnom uz
detektor. Cinjenica da je isti trend variranja rezultata merenja zabeleZen na sva tri
detektora govori u prilog nehomogenosti pocetne koli¢ine uzorka (,,balka ) upakovane
u tri razli¢ite geometrije merenja, kao i nehomogenosti unutar samog uzorka u
geometriji PVC cilindricne kutije od 120 g. Takode, moze se zakljuciti da je stepen
nehomogenosti obrnuto proporcionalan koli¢ini uzorka u geometriji, Sto je ocekivano.
Za razli¢ita vremena merenja, nisu primecéene statisticki znacajne razlike izmedu
rezultata ispitivanja.

Merna nesigurnost aktivnosti °Co (u Tabelama 1-3 oznacena sa MN °°Co) data je za
faktor k=1 i obuhvatala je: statisticku mernu nesigurnost, koja se kretala u opsegu od
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1 % do 4 % za sva merenja, nesigurnost odredjivanja efikasnosti i transfera efikasnosti
koja je bila 3 % i 3.1 %, respektivno, dok je procenjena nesigurnost odredjivanja
korekcionih faktora za koincidentno sumiranje, bila 3 %.

Tabela 1. Rezultati merenja otpadnog Al lima na HPGe spektrometru relativne
efikasnosti 20 % (D1).

Oznaka masa t G .. A®Co | MN®Co | MN “Co
eometrija o
spektra [kg] [s] [Ba/kg] [%o] [Ba/kg]
679 161 60000 81,7 6,8 5.6
679 191 9000 86,3 7.8 6,7
0,280 250 ml
679 261 60000 79,9 6,8 55
679 291 9000 79,3 7,9 6,3
680 161 60000 70,2 6,4 4,5
680 191 9000 76,5 8,0 6,1
0,149 120 ml
680 261 60000 78,8 6,3 5,0
680 291 9000 77,2 8,0 6,2
681 161 60000 79,9 6,2 5,0
0,466 Mar
681 191 9000 78,7 6,7 53
Srednja vrednost 78,8 7,1 5,6
Tabela 2. Rezultati merenja otpadnog Al lima na HPGe spektrometru relativne
efikasnosti 18 % (D2).
Oznaka masa t . A *Co MN Co | MN *Co
Geometrija o
spektra [kg] [s] [Ba/kg] [o] [Ba/kg]
679 162 60000 88,7 6,9 6,1
679 192 9000 89,3 8.4 75
0,280 250 ml
679 262 60000 89,6 6,9 6,2
679 292 9000 86,2 8.5 73
680 162 60000 69,5 72 5,0
680 192 9000 76,7 9.0 6,9
0,149 120 ml
680 262 60000 83,5 7.1 59
680 292 9000 82,4 9.2 7.6
681 162 60000 86,1 6,9 59
0,466 Mar
681 192 9000 89,5 7.5 6,7
Srednja vrednost 84,1 7,8 6,5

Za svaki od detektora izracunata je srednja vrednost svih rezultata i standardna
devijacija koja je, kao doprinos rasturanja rezultata usled nehomogenosti i razli¢itih
uslova merenja, uvrstena u ukupan budzet merne nesigurnosti. Dobijene vrednosti su
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date u Tabeli 4, zajedno sa ukupnom mernom nesigurno$¢u (MNtot) za sva tri detektora.
Iz Tabele 4. moze se videti da su doprinosi mernoj nesigurnosti od samog postupka
merenja poredivi sa doprinosom koji mernoj nesigurnosti daje standardna devijacija seta
rezultata merenja. Najveé¢i doprinos standardnoj devijaciji se moze pripisati
nehomogenosti uzorka, s obzirom na to da razlike u rezultatima za istu geometriju ali
razli¢ito vreme merenja, nisu znacajne.

Tabela 3. Rezultati merenja otpadnog Al lima na HPGe spektrometru relativne

efikasnosti 50 % (D3).

Oznaka masa t . A “Co MN “Co | MN *“Co
Geometrija o

spektra [kg] [s] [Bq/kg] [%o] [Ba/kg]

679 163 60000 84,5 7.4 6,2

679 193 9000 84,1 7.8 6,6
0,280 250 ml

679 263 60000 84,0 7.4 6,2

679 293 9000 82,9 7.8 6,5

680 163 60000 73,9 7.4 5,5

680 193 9000 73,1 8,2 6,0
0,149 120 ml

680 263 60000 80,7 7.4 6,0

680 293 9000 79,8 8.1 6,5

Srednja vrednost 80,4 7,7 6,2

Tabela 4. Rezultati merenja otpadnog Al lima na tri HPGe spektrometra.

Asr “Co MN “Co St. dev. MNtot
Detektor o o o
[Bq/kg] [%] [%] [%]
D1 78,8 7,1 5,1 8.8
D2 84,1 7,8 7,8 11,0
D3 80,4 1,7 5,7 9,6

4. Zakljucak

Radioloska karakterizacija otpadnog materijala vazna je sa stanovista zastite Zivotne
sredine. Zbog specificnih fizickih karakteristika otpadnih materijala pri njihovom
ispitivanju treba posebno voditi racuna o homogenosti pripremljenog uzorka,
adekvatnoj kalibraciji detektorskog sistema i uslovima merenja.

U sprovedenom istrazivanju, prikazanom u ovom radu, procenjen je uticaj
nehomogenosti i vremena merenja uzoraka otpadnog materijala na rezultate merenja.
Na osnovu dobijenih rezultata aktivnosti u pojedinaénim merenjima moze se zakljuciti
da budZet merne nesigurnosti treba prosiriti za doprinose nehomogenosti i izvrSenih
korekcija rezultata.
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ABSTRACT

According to the current legislation in the Republic of Serbia, the radiological control of
waste materials is performed at border crossings, as well as when there is an intention to
dispose these materials in the environment. The gamma ray spectrometry is commonly
used for determination of radionuclide content in waste materials. These measurements
imply adequate sample preparation in order to achieve the desired measurement geometry
for which the efficiency of the gamma spectrometer has been calibrated.

Satisfactory homogeneity is often not possible to achieve in the sample preparation
process. Also, the matrix of the measured material in most cases does not correspond to
the matrix of the standard used for efficiency calibration of the spectrometer. For these
reasons, it is necessary to make certain corrections to the measurement results (efficiency
transfer, for example), as well as to expand the measurement uncertainty budget.

The paper presents in detail the procedure for assessing the contribution of
inhomogeneity of the sample to the measurement uncertainty, as well as the contribution
that the efficiency transfer and coincidence summing corrections introduce to the
measurement uncertainty budget.
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