HpymrBo 3a 3amtuty of 3padema Cpouje u Llpae Tope

Monorpadmuja

YEPHOBNJb
30 roquua nocJjie

YpenHuk
ap I'oppana IMantenunh

beorpan
2016



Momnorpadpuja: HEPHOBHWJb 30 ronuna nmocJie

N3naBau: HucTutyT 3a HyKJIeapHe Hayke ,,Bunua®, Jlaboparopuja 3a
3aIITUTY O 3pauckha U 3alITHTY KUBOTHE CPEIAUHE
,,3aIlITUTa
JpymtBeo 3a 3amtuTy of 3padetma Cpouje u Lpue [ope

3a m3naBaya: 1p bopucnas [pyGop

Penenzentu:  ap Onusepa Lupaj bjenan
np MntBan bukut
np Braguvup Yoosuanh
1p HeBenka AntoBuh
np Neana Bykanaig
np dparocnas Hukesunh
ap dyman Mpha
Ip Mapuja Jankosuh
np Jenena Kpuera Hukomuh

Ypennuk: np lopnana [Taarenuh

Jlexrop/xopektop: Mapuona Ilantenuh, MSc

ObjaBspuBame MOHOTrpaduje TOMOIIIH:
MWUHHCTApCTBO MPOCBETE, HAYKE M TEXHOJIOIIKOT Pa3Boja

ISBN  978-86-7306-138-2

[lramna: Iltammapuja MHCTHTYTA 32 HyKJIeapHe Hayke ,,Buaua®, 522,

11001 beorpan, Ten. 011-8066-746
Tupax: 150 npumepaka



PannoakTUBHOCT y 3eMJBUILTY

PU-239+240 | PU-238 U ZEMLJISTU CRNE GORE -
PORIJEKLO | KONCENTRACIJE AKTIVNOSTI

Nevenka M. ANTOVIC?!, Perko VUKOTIC?, Nikola SVRKOTA?,
Sergej K. ANDRUHOVIC*

1)Prirodno-matematicki fakultet, Univerzitet Crne Gore, Podgorica, Crna Gora
2) Crnogorska akademija nauka i umjetnosti, Podgorica, Crna Gora
3) Centar za ekotoksikoloSka ispitivanja, Podgorica, Crna Gora
4) Institut za fiziku, Akademija nauka, Minsk, Bjelorusija

Rezime

Mjerenja koncentracija aktivnosti Pu u uzorcima zemljista iz Crne
Gore vrSena su u Minsku (BelGIM) i u Helsinkiju (STUK), utvrdeni su njihovi
medusobni odnosi, kao i odnosi koncentracija plutonijumovih izotopa i B3Cs. Na
osnovu toga je diskutovano i njihovo porijeklo, a na osnovu aktivnosti **'Cs
izmjerenih na teritoriji Crne Gore na 91 lokaciji (67 — samo povrsinski sloj, 24 —
slojevi: 0-5 cm, 5-10 cm i 10-15 cm) procijenjeni su i u ovom radu predstavljeni
nivoi aktivnosti Pu izotopa.

239+240Pu i 238

1. UvOD

Monitoring izotopa plutonijuma u Zivotnoj sredini je veoma vazan, s obzirom na
njihovu visoku radiotoksi¢nost i dugo vrijeme poluzivota, a njihovo prisustvo je
generalno uslovljeno radioaktivnim padavinama usljed testiranja nuklearnog
oruzja (globalni fallout) i nuklearnih akcidenata.

Na teritoriju Crne Gore ovi izotopi su mogli dospjeti usljed globalnog fallout-a
prije 1986. godine, a tada i nakon toga — dominantno usljed akcidenta u
Cernobilju.

Poznato je da za zemljiste sjeverne hemisfere odnos aktivnosti 2%**°pu/*®puy iz
testiranja nuklearnog oruZja iznosi (30+4) [1]. Odnos Z8Pu/?****%py za zemljista
kontaminirana Cernobiljskim akcidentom ima opseg od 0,3 do 0,7 [2-5]. Prema
izvjeStaju UNSCEAR iz 1982. godine [6], odnos 2®pu/?¥?py aktivnosti iz
globalnog fallout-a za sjevernu hemisferu i zonu kojoj pripada Crna Gora je
0,0259, a za padavine uslovljene akcidentom u Cernobilju -0,39-0,55 [7].

Fisioni fragment **'Cs je na teritoriju Crne Gore mogao dospjeti usljed globalnog
fallout-a prije 1986. godine, a zatim dominantno usljed akcidenta u Cernobilju,
§to je potvrdeno njegovim sistematskim mjerenjima krajem 1994. godine, koja su
pokazala da je srednja vrijednost koncentracija aktivnosti 227 Bg/kg [8].

Nema podataka o mjerenju **'Cs u zemljistu Crne Gore prije 1986. godine, ali se
moZe pretpostaviti da je njegov nivo bio isti kao i u Bosni i Hercegovini (od 4
Bq/kg do 30 Bg/kg, srednja vrijednost: 13 Ba/kg [9]). Prva mjerenja **’Cs u Crnoj
Gori izvrSena su na Prirodno-matemati¢kom fakultetu Univerziteta Crne Gore
odmah nakon akcidenta u Cernobilju. Mjerenja su nastavljena 1988-1989. godine
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i, kako je to saopsteno na skupu ,,Cernobilj, 10 godina posle” (Budva, 1996), u
uzorcima povrsinskog sloja zemljista izmjerene su koncentracije aktivnosti *'Cs i
preko 800 Bg/kg (Mojkovac) i 1000 Bg/kg (1090 Bg/kg — Purdevi¢a Tara, 1295
Bag/kg na jednoj lokaciji u Niksi¢u) [10].

Odnos aktivnosti **'Cs i *°***%py u zemljistu sjeverne hemisfere ima vrijednost
(36x4) [1], ukoliko oni poti¢u iz globalnog fallout-a, a drugaéiju vrijednost
ukoliko postoji dodatna kontaminacija iz drugih izvora.

U nedostatku moguénosti sistematskih mjerenja izotopa plutonijuma u veéem
broju uzoraka zemlji§ta, eksperimentalno utvrdeni odnosi aktivnosti 239+200py j
238py, kao i odnos aktivnosti **'Cs i navedenih izotopa Pu [11], iskori§¢eni su za
utvrdivanje njihovog porijekla, kao i za procjene njihovih nivoa u zemljistu Crne
Gore, tj. u uzorcima za koje su aktivnosti cezijuma poznate.

U radu su koriséene koncentracije aktivnosti *¥’Cs na 47 lokacija dobijene in situ
spektrometrijom 1994, kao i rezultati dobijeni standardnom HPGe gama
spektrometrijom nakon 1994. godine.

2. MJERNE LOKACIJE

Na slici 1 data je karta Crne Gore na kojoj su naznacena mjesta uzorkovanja
nekultivisanog zemljista iz gradskih podruéja, sa tri dubine (do 5 cm, (5-10) cm i
(10-15) cm), a ¢ije su koordinate navedene u tabeli 1, dok su dodatno uzorkovani
povrsinski slojevi zemljiSta na lokacijama u Mojkovcu (ovaj rad ukljucuje 11
mjernih tacaka — tabela 2) i NikSi¢u (ovaj rad ukljucuje 9 mjernih tacaka —
koordinate u tabeli 3), koji su nakon akcidenta u Cernobilju pokazali priliéno
visoke koncentracije **'Cs [10].

Vecéina lokacija na kojima je krajem 1994. godine vrSeno in situ mjerenje
predstavljena je na manjoj karti na slici 1. Od ukupno 70 mjernih tacaka, u ovom
radu se razmatra njih 47. Naime, cijela teritorija je podijeljena na 42
pravougaonika 15 km x 20 km (prema geoloSkim i pedoloSkim osobinama) i u
okviru svakog od njih na jednoj lokaciji je vrSeno mjerenje, dodatno su mjerenja
vriena na jo§ 28 lokacija, i izmedu ostalog je zaklju&eno je da je detektovani **'Cs
uglavnom samo u povrsinskom sloju (do 6 cm) [8].

3. METODE MJERENJA | PROCJENA KORELACIONOG
KOEFICIJENTA

3.1. Mjerenje **'Cs

Gama spektrometar koji se sastojao od HPGe detektora n-tipa (sa berilijumskim
prozorom, 100 cm? aktivne zapremine i FWHM — 1,95 keV za liniju ®°Co 1,332
MeV), 4k-visekanalnog analizatora i lap top kompjutera, koris¢en je za in situ
mjerenja 1994. godine.
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Slika 1. Lokacije uzorkovanja zemljista

Za mjerenja uzoraka zemljiSta koja su kasnije izvrSena, a predmet su ovog rada,
koris¢eni su ORTEC HPGe detektori GEM-40190 (40% efikasnosti, FWHM —
1,80 keV na 1,332 MeV i FWHM - 840 eV na 122 keV) i 30185-S (35%
efikasnosti, FWHM — 1,72 keV na 1,332 MeV i FWHM - 700 eV na 122 keV).
Primjenjene su standardne procedure uzorkovanja i pripreme [12,13], mjerenja,
kao i kalibracije uredaja.

3.2. Mjerenje 28pu i %%y

U Crnoj Gori nije postojala moguénost alfa spektrometrijskih analiza, zbog cega
su mjerenja izotopa plutonijuma u uzorcima iz zivotne sredine uradena u Minsku
(BelGIM) i u Helsinkiju (STUK), zahvaljuju¢i ugovorima izmedu Prirodno-mate-
matickog fakulteta u Podgorici i BelGIM (locyoapcmeennwiti komumem no
cmanodapmusayuu Pecnyonuxu benapycv) 1 Crnogorske akademije nauka i
umjetnosti i STUK (Radiation and Nuclear Safety Authority). Pri mjerenjima 6
uzoraka zemljiSta iz Crne Gore (tabela 1) (Pljevlja: (0-5) cm, (5-10) cm i (10-15)
c¢m; Podgorica-1: (0-5) cm i (5-10) cm; Sutomore: (0-5) cm) u Finskoj (STUK),
primjenjena je standardna procedura opisana u [14], dok su za analize uzoraka
razli¢ite prirode iz Zivotne sredine Crne Gore koje su sprovedene u Bjelorusiji,
kori$c¢eni alfa spektrometar Canberra 7401-VR, PIPS detektor, povrSina 450 mmz,
rezolucija 20 keV, kao i ICP-MS Agilent 7500a.

3.3. Korelacioni koeficijenti

Mijerenja izotopa Pu u Finskoj [11], uz poznate aktivnosti **'Cs u gore navedenih
6 uzoraka zemljiSta iz Crne Gore, pokazala su prilicno konzistentan odnos
aktivnosti  29?®pu/*’Cs, &ija je srednja vrijednost 0,020 (uz standardnu
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devijaciju 0,007); tj. utvrdeni srednji odnos aktivnosti **'Cs/*****°Py je oko 57.
Znajuéi rezultate gama spektrometrijskih analiza uzoraka zemljista (u smislu
poznavanja koncentracija aktivnosti **’Cs), i primijenjujué¢i dati koeficijent
(0,020), mogucée je procijeniti nivo *****Pu u istom uzorku, tj. moguée je uraditi
procjenu nivoa kontaminiranosti teritorije datim izotopom — u nekom trenutku
nakon akcidenta u Cernobilju [15]. Takode, znajuéi aktivnosti B'Cs u uzorcima
zemljiSta uzorkovanim u istoj seriji kada i uzroci analizovani na aktivnosti
izotopa B3Py izraCunavajuci aktivnost Bicsu vrijeme mjerenja Pu, moguce
je uraditi iste proc;ene — §to je u ovom radu i uradeno.
Odnos aktivnosti “®Pu/?****°py u istim uzorcima ima srednju vrijednost 0,030 (i
standardnu devijaciju 0,007), na osnovu ¢ega se moze diskutovati 3porijeklo ovih
izotopa na teritoriji Crne Gore. Srednji odnos aktivnosti 2**#°Pu/*®pu bio je 31.
Stoga 2je, primjenjujuéi procjene nivoa >*?*°Pu, moguée dobiti predstave i 0
nivou “*®Pu u uzorcima zemljista iz Crne Gore, uzorkovanim u istoj seriji sa onim
koji su analizovani na aktivnosti **Pu [16]. Takode, taj odnos bi se mogao
primijeniti i za odredene procjene nivoa kontaminacije u nekom prethodnom
trenutku, ali samo da bi se locirala podrucja za koja su neophodna dalja
istrazivanja [17].
Istovremeno, odnosi aktivnosti >*®Pu/**'Cs za navedenih 6 uzoraka pokazali su
srednju vrijednost od 0,0006, uz standardnu devijaciju od 0,0003, tj. odnos
B37Cs/*®Pu od oko 2070. Medutim, ovi odnosi u pojedinaénim uzorcima nijesu
pokazali konzistentnost [18] nalik onog' u sludaju ***#%py, zbog ega egzaktnije
procjene zahtijevaju dodatne analize %8pu u razlicitim tipovima zemljista, tim
prije $to se “®pu i **'Cs razlikuju i po hemijskim osobinama, drugadije se
ponaSaju u Zivotnoj sredini, a svi rezultati ukazuju da njihove danaSnje
koncentracije u zemljistu Crne Gore nijesu (dominantno) iz istog izvora.

Stoga je, uz napomenu da se radi o grubim procjenama (koje podrazumijevaju da

je i odnos aktivnosti 22Pu i **¥’Cs konzistentan), u ovom radu uradena procjena

nivoa 2*Pu na teritoriji Crne Gore na sljedeci nacin:

- teritorija Crne Gore podijeljena je na sjever, centar (Niksi¢, Danilovgrad,
Podgorica, Cetinje) i jug (Primorje);

- podrazumijevano je da je odnos aktivnosti 2®Pu/**’Cs u istom uzorku dobijen
za tri sloja zemljista iz Pljevalja, tj. 0,00045, 0,00028 i < 0,00027 — u slojevima
(0-5) cm, (5-10) cm i (10-15) cm, respektivno — odgovarajuéi za sjever Crne
Gore;

- podrazumijevano je da je odnos aktivnosti 2®Pu/**’Cs u istom uzorku dobijen
za dva sloja zemljista iz Podgorice, tj. 0,00093 — povrsinski (0-5) cm, i 0,0007 —
srednji (5-10) cm sloj zemljiSta — primjenljiv za tzv. centralni region zemlje;

- podrazumijevano je da je odnos aktivnosti 2®Pu/**’Cs u istom uzorku dobijen
za uzorak povrSinskog (0-5) cm zemljista iz Sutomora (<0,0016) -
odgovarajuéi za jug Crne Gore.

238

238

4. REZULTATI

Rezultati mjerenja *¥'Cs (aktivnosti korigovane na datum mijerenja izotopa Pu), na
24 lokacije u Crnoj Gori (slika 1), dati su u tabeli 1, zajedno sa izmjerenim

226



PannoakTUBHOCT y 3eMJBUILTY

(STUK) ili procijenjenim aktivnostima #%?*Pu, te izmjerenim (STUK) ili na

gore opisani na¢in procijenjenim nivoima aktivnosti 238py,

Uz to, mjerenjem aktivnosti 2°2*°Pu (BelGIM) u zemljitu sa dubine (10-15) cm
uzorkovanom izmedu Zabljaka i Pljevalja, dobijena je srednja vrijednost od 8,3
Ba/kg (tj. u tri analizovana uzorka iz datog zemljista: (8,2+2,5) Ba/kg, (7,5+2,5)
Bag/kg, (9,3%3,0) Bg/kg.

Tabela 1. Izmjerene koncentracije *¥’Cs i procijenjeni nivoi izotopa plutonijuma u
zemljiStu Crne Gore (2011. godine)

Br. | Lokacija | Koordinate Sloj B¥cs 239+240py Z8py
(cm) | (Ba/kg), [19] (Barkg), (Barkg)
[19]

1 | Rozaje | N42°56,296° | 0-5 | 30894+19.9 | 6,180,40 | 0,1390+0,0090
E20°12,402° | 5-10 | 67,63+4,40 | 1,35+009 | 0,0189:0,0012
10-15 | 32,49+214 | 0,65+0,04 <0,0088

2 Berane N 42°51,317° 0-5 48,39+3,16 0,97+0,06 0,0218+0,0014
E 19°52,068" 5-10 42,17+2,76 0,84+0,05 0,0118+0,0008
10-15 32,86+2,16 0,66+0,04 <0,0089

3 | Bijelo | N43%01,360 | 0-5 86,17¢558 | 1,72#0,11 | 0,0388+0,0025
Polie | E19%43990° | 5-10 | 60,36+390 | 1,21+0,08 | 0,0169+0,0011
10-15 | 12,09:0,84 | 0,24+0,02 <0,0033

4 Mojko- N 42°57,084' 0-5 115,05+7,44 2,30+0,15 0,0518+0,0033
vac E 19°34,285' 5-10 141,89+9,16 2,84+0,18 0,0397+0,0026
10-15 112,83+7,26 2,26+0,14 <0,0305

5 KolaSin | N 42°49,447° 0-5 49,45+3,30 0,99+0,07 0,0222+0,0015
E 19°31,584" 5-10 50,79+3,34 1,02+0,07 0,0142+0,0009
10-15 73,59+4,78 1,47+0,09 <0,0199

6 Pljevlja | N 43°20,167' 0-5 32,47+2,14 0,35+0,05 0,0145+0,0088
E 19°19,100° | 5-10 33,67+2,28 0,38+0,05 | 0,0095+0,0058
10-15 22,11+1,48 0,44+0,06 <0,006

7 | Zabljak | N43°09,373' | 0-5 | 41325+652 | 8,26%0,13 | 0,1859+0,0029
E 1997525 | 5-10 | 93,34+6,04 | 1,87+0,12 | 00261+00017
10-15 | 39,45+256 | 0,790,05 <0,0106

8 Niksié-1 N 42°08,846' 0-5 129,62+8,38 2,59+0,17 0,1205+0,0078
E 18°55,380' 5-10 113,54+7,36 2,27+0,15 0,0795+0,0052
10-15 79,34+5,18 1,59+0,10

9 Niksi¢-2 | N 42°44,537" 0-5 59,79+3,96 1,19+0,08 0,0556+0,0037
E 18°56,300' 5-10 58,13+3,78 1,16+0,07 0,0407+0,0026
10-15 30,27+2,04 0,60+0,04

10 | Danilov | N 42°32,119' 0-5 17,98+1,24 0,36+0,02 0,0167+0,0011
grad E 19°06,930' 5-10 17,43+1,16 0,35+0,02 0,0122+0,0008
10-15 15,87+1,06 0,32+0,02

11 Cetinje N 42°23,197 0-5 139,79+8,98 2,79+0,18 0,1300+0,0084
E 18°55,639' 5-10 135,02+8,68 2,70+0,17 0,0945+0,0061
10-15 97,86+6,36 1,96+0,13

12 | Podgori- | N 42°25,344' 0-5 100,47+6,58 2,61+0,21 0,094+0,020
ca-1 E 19°16,061' 5-10 70,01+4,62 1,7340,15 0,049+0,014
10-15 22,84+1,52 0,46+0,03
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Tabela 1. Nastavak

13 Podgori- | N 42°25,618' 0-5 52,08+3,42 1,04+0,07 0,0415+0,0027
ca-2 E 19°12,128' 5-10 19,69+1,36 0,3940,03 0,0180+0,0012
10-15 11,20+0,40 0,22+0,01
14 | Podgori- | N 42°26,973' 0-5 44,62+2,90 0,89+0,06 0,0484 +0,0032
ca-3 E 19°16,946' 5-10 25,75+1,68 0,51+0,03 0,0137+0,0009
10-15 16,93+1,14 0,34+0,02
15 Ulcinj N 41°54,585’ 0-5 1,82+0,22 0,036+0,004 <0,0029
E 19°15,026’ 5-10 1,87+0,22 0,037+0,004
10-15 2,31+0,20 0,046+0,004
16 Bar N 42°06,635’ 0-5 18,83+1,24 0,38+0,02 <0,0301
E 19°05,368’ 5-10 14,87+0,98 0,29+0,02
10-15 15,05+0,98 0,30+0,02
17 Sutomo- | N 42°08,577’ 0-5 5,50+0,44 0,156+0,036 <0,0091
re E 19°02,111° 5-10 5,81+0,44 0,12+0,01
10-15 6,78+0,50 0,14+0,01
18 Petrovac | N 41°54,585’ 0-5 46,59+3,08 0,93+0,06 <0,0745
E 19°15,026° 5-10 28,93+1,88 0,58+0,04
10-15 17,44+1,18 0,35+0,02
19 Budva N 42°17,149’ 0-5 32,51+2,18 0,65+0,04 <0,0520
E 18°51,139’ 5-10 45,73+2,94 0,91+0,06
10-15 43,85+2,86 0,88+0,06
20 Jaz N 42°16,993’ 0-5 16,83+1,12 0,34+0,02 <0,0269
E 18°48,130’ 5-10 14,22+0,96 0,28+0,02
10-15 14,79+0,98 0,29+0,02
21 Tivat N 42°23,286° 0-5 78,95+5,10 1,58+0,10 <0,1263
E 18°40,910’ 5-10 32,33+2,14 0,65+0,04
10-15 85,30+5,52 1,71+0,11
22 Kotor N 42°24,992’ 0-5 15,28+1,06 0,31+0,02 <0,0244
E 18°45,752’ 5-10 7,85+0,56 0,16+0,01
10-15 2,02+0,26 0,04+0,005
23 Risan N 42°30,628’ 0-5 50,40+3,36 1,01+0,07 <0,0806
E 18°41,763’ 5-10 51,93+3,44 1,04+0,07
10-15 61,89+4,08 1,24+0,08
24 H. Novi N 42°27,294’ 0-5 81,97+5,30 1,64+0,11 <0,1312
E 18°33,011° 5-10 41,18+2,68 0,82+0,05
10-15 25,12+1,70 0,5040,03

U tabeli 2 razmatrane su dodatne lokacije u Mojkovcu (analize iz 2011. godine), a
u tabeli 3 - lokacije sa gradskog podruéja Niksi¢a (uzorkovanje — uglavnom 2010.

godine).
U tabeli 4 date su
izvrsena mjerenja **'Cs in situ metodom.

rocjene za 47 lokacija na kojima su krajem 1994. godine

Na odredenom broju lokacija navedenih u tabeli 4 naknadno su vrSena
uzorkovanja zemljita — koje je zatim mjereno u Centru za ekotoksikoloSka
ispitivanja (HPGe spektrometrijom). Aktivnosti **'Cs u povrsinskom sloju (do 5
cm) dobijene u tim analizama date su u tabeli 5. Druga vrijednost u zadnjoj koloni,
za istu godinu, odnosi se na drugi uzorak nekultivisanog zemljista.
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Tabela 2. Procjene nivoa

239+240 Pu

izmjerene koncentracije *'Cs

i 28Pu u povriinskom zemljistu Mojkovca na osnovu

izmjerene koncentracije *'Cs

Lokacija B'cs 2392%0py “py
(Bakg), [20] (Ba/kg) (Barkg)
Braunovié¢i 4,94+0,22 0,099+0,004 0,0022+0,0001
Ul. Dusana 28,64+1,22 0,573+0,024 0,0129+0,0005
Tomovica
UL. Svetozara 80,36+2,82 1,607+0,056 0,0362+0,0013
Drobnjaka
Mala $kola 66,03+2,21 1,321+0,044 0,0297+0,0001
Pumpa 33,60+1,18 0,672+0,0236 0,0151+0,0005
Ilici 8,32+0,47 0,166+0,009 0,0037+0,0002
Rudnica 1 6,50+0,26 0,130+0,005 0,0029+0,0001
Rudnica 2769 5,52+0,18 0,1242+0,0040
Hotel Sinjajevina 79,17+2,80 1,583+0,056 0,0356+0,0013
Mikronaselje 41,34+1,62 0,827+0,032 0,0186+0,0007
Skolski centar 84,20+3,01 1,684+0,060 0,0379+0,0014
Tabela 3. Procjene nivoa 2924°py j 28py u povriinskom zemlji$tu NikSi¢a na osnovu

Lokacija B'cs 23972%0py “py
(Bglkg), [21] (Barkg) (Barkg)
N 42°51,100° 252,248,1 5,044+0,162 0,2345+0,0075
E 18°55,102’
N 42°48,820’ 127,3+4,1 2,546+0,082 0,1184+0,0038
E 18°55,392’
N 42°46,788’ 256,748,3 5,134+0,166 0,2387+0,0077
E 18°51,790°
N 42°46,821° 92,8+3,0 1,856+0,060 0,0863+0,0028
E 18°54,638’
N 42°43,999” 179,845,8 3,596+0,116 0,1672+0,0054
E 19°08,165’
N 42°43,676° 136,9+4,4 2,738+0,088 0,1273+0,0041
E 19°07,915’
N 42°43,764’ 110,1+3,6 2,202+0,072 0,1024+0,0033
E 19°05,853’
N 42°46,550” 475,9+15,3 9,518+0,306 0,4426+0,0142
E 18°58,503’
N 42°44,460° 87,5+2,8 1,750+0,056 0,0814+0,0026
E 18°56,316°
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Tabela 4. Rezultati in situ mjerenja **’Cs (1994. godine) i procijenjene koncentracije Pu

izotopa
Lokacija B¥cs 239+240py 2%8py

(Barkg) (Barkg), [15,17] (Barkg)
Jakupov grob (Boljanici) 359+37 7,18+0,74 0,1616+0,0166
Gornja Rudica (Pljevlja) 174+19 3,48+0,38 0,0783+0,0086
Trsa (Piva) 444%37 8,88+0,74 0,1998+0,0166
Podkokot (Bobovo) 62974 12,58+1,48 0,2830+0,0333
Drljino brdo (Kosanica) 444+37 8,88+0,74 0,1998+0,0166
Kozi¢ka Rijeka 444%37 8,88+0,74 0,1998+0,0166
Seljani (Piva) 252426 5,04+0,52 0,113440,0117
PaSina voda (Durmitor) 444+37 8,88+0,74 0,1998+0,0166
Donja Dobrilovina (rijeka Tara) 22222 4,44+0,44 0,0999+0,0099
Glibavac (TomaSevo) 326+33 6,52+0,66 0,1467+0,0148
Mokri lug (Bistrica) 28530 5,70+0,60 0,1282+0,0135
Dubocke (Banjani) 11511 2,30+0,22 0,1070+0,0102
Duga (Niksi¢) 266426 5,32+0,52 0,2474+0,0242
KruSevice (éavnik) 292422 5,84+0,44 0,1314+0,0099
Bunar Smrdan (Sinjajevina) 740+74 14,80+1,48 0,333040,0333
Mari¢a Luka (Mojkovac) 263426 5,26+0,52 0,1184+0,0117
Bioca (Berane) 454 0,90+0,08 0,0202+0,0018
Bas¢a (Rozaje) 326+33 6,52+0,66 0,1467+0,0148
Vilusi 289422 5,78+0,44 0,2688+0,0205
Kuside (Nik3i¢) 314430 6,28+0,60 0,2920+0,0279
Kuta (Niksi¢) 252426 5,04+0,52 0,2344+0,0242
Kodza (Meduregje) 85+7 1,70+0,14 0,0790+0,0065
MateSevo (Bare Kraljske) 481437 9,62+0,74 0,447340,0344
Sekular 159415 3,18+0,30 0,0716+0,0068
Kozare (RoZaje) 363433 7,26+0,66 0,1634+0,0148
Dragalj 270426 5,40+0,52 0,2511+0,0242
Cevo 141414 2,82+0,28 0,1311+0,0130
Zdrebaonik (Danilovgrad) 44+4 0,88+0,08 0,0409+0,0037
Piperska Rijeka (Radunoviéi) 81+7 1,62+0,14 0,0753+0,0065
VeruSa 155415 3,10+0,30 0,1442+0,0140
Martinoviéi (Gusinje) 252426 5,04+0,52 0,113440,0117

Kragi¢i (Tivat) 374 0,74+0,08 <0,0592
Bajice (Cetinje) 133+11 2,66+0,22 0,1237+0,0102
Drazevina (Kruse) 56+4 1,12+0,08 0,0521+0,0037
Pikalja (Cijevna) 104+11 2,08+0,22 0,0967+0,0102

Beci¢i (Budva) 63+7 1,26+0,14 <0,1008
Boljevié¢i (Crmnica) 484 0,96+0,08 0,0446+0,0037
Podhum (Tuzi) 59+4 1,18+0,08 0,0549+0,0037

Celuga (Bar) 2614 0,52+0,08 <0,0416

Curovi¢i (Ostros) 37+4 0,74+0,08 <0,0592

Bratica (Ulcinj) 1442 0,28+0,04 <0,0224

Gornji Stoj (Ulcinj) 15+2 0,30+0,04 <0,0240
Ilino brdo (Pljevlja) 200£19 4,00+0,38 0,0900+0,0086
Budimlja (Berane) 100+11 2,00+0,22 0,0450+0,0050
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Tabela 4. Nastavak

Crne zemlje (Podgorica) 16+2 0,32+0,04 0,0149+0,0019
Sadine (Tolosi) 30+4 0,60+0,08 0,0279+0,0037
Kodre (Tolosi) 10+1 0,20+0,02 0,0093+0,0009

Treba napomenuti da su koncentracije aktivnosti u dubljim slojevima zemljista,
mjerene u periodu 2001-2006. godine, bile manje (i to znaajno manje u
najvecem broju slucajeva) nego u povrsinskom sloju. Jedino su u sluc¢aju uzoraka
sa lokacije Bratica (2004. godine), sa sve tri dubine sloja dobijene uporedive
vrijednosti aktivnosti **'Cs, dok su na lokaciji Boljevi¢i (2006. godine) za dva
dublja sloja zemljiSta dobijene aktivnosti od 21 i 22 Bg/kg, respektivno.

Tabela 5. Aktivnost **'Cs na in situ lokacijama

Lokacija Bcs Godina uzorkovanja ¥7cs

(Bg/kg) i mjerenja (Ba/kg)

(in situ — 1994) (HPGe) (HPGe)
Jakupov grob 359+37 2001 39148

2002 701+16
24315

Bunar Smrdan (Sinjajevina) 74074 2001 1710485

2002 2011+45

1945+44

MateSevo (Bare Kraljske) 481+37 2001 589+12

2002 495412
327+7

Zdrebaonik (Danilovgrad) 44+4 2006 3,9+0,2
Krasi¢i (Tivat) 374 2004 91+2
Bajice (Cetinje) 133111 2003 7242
DraZevina (Kruse) 5614 2003 10612
Pikalja (Cijevna) 104+11 2006 13244
Betic¢i (Budva) 637 2004 123+3
Boljevic¢i (Crmnica) 48+4 2006 19+1
Podhum (Tuzi) 59+4 2003 40+1
Celuga (Bar) 26+4 2003 57+1
Bratica (Ulcinj) 14+2 2004 22+1

5. DISKUSIJA
5.1. Porijeklo izotopa plutonijuma prisutnih u zemljistu Crne Gore

Kako je navedeno prethodno, odnos aktivnosti 2%?*°Pu/**pu iz padavina usljed
testiranja nuklearnog oruZja za sjevernu hemisferu je oko 30 [1], $to u potpunosti
odgovara odnosu koji je za zemljiste u Crnoj Gori (oko 31) dobijen alfa-
spektrometrijskim mjerenjem ovih izotopa.

Odnosno, dobijeni srednji odnos aktivnosti Pu (0,03) u potpunosti
odgovara o¢ekivanom za Crnu Goru, i uslovljenom globalnim fallout-om (0,0259

238 - 239+240
Pui
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[6]). Ova vrijednost (kao i svih Sest pojedinacnih odnosa za Sest uzoraka) je
znacajno ispod donje granice ovog odnosa za kontaminaciju zemljiSta
plutonijumom ¢ernobiljskog porijekla (0,3, kako je navedeno prethodno).

Iz ovoga slijedi da su izotopi plutonijuma prisutni na teritoriji Crne Gore
posljedica globalnog fallout-a (zbog **®Pu treba napomenuti i akcident SNAP-9A),
te da ovom nivou kontaminacije akcident u Cernobilju nije doprinio, bar ne u iole
znacajnom iznosu. Ovo s obzirom da su direktna mjerenja izvrSena u uzorcima
koji potiCu i sa sjevera, i iz centralnog dijela Crne Gore, kao i sa Primorja; i s
obzirom na veliku razliku u izmjerenom odnosu i onom koji je karakteristican za
doprinos ¢ernobiljskog akcidenta.

Kad je rije¢ o *'Cs, samo poredenje vrijednosti njegovih koncentracija u
zemljiStu susjedne Bosne i Hercegovine prije 1986. godine [9], kada je
dominantno bio uslovljen globalnim fallout-om, i onih koje su u Crnoj Gori
izmjerene nakon akcidenta [10], govori o znadajnom doprinosu akcidenta u
Cernobilju kontaminaciji teritorije Crne Gore ovim radionuklidom.

U prilog tome ide i izmjereni odnos aktivnosti **'Cs/****°Py u zemljistu Crne
Gore 2011. godine (srednja vrijednost: 57). Tipi¢ni odnos za sjevernu hemisferu,
ukoliko su radionuklidi iz globalnog fallout-a, je oko 36 [1], a svako odstupanje
ukazuje na dodatni izvor kontaminacije — bilo plutonijumom, bilo cezijumom (ili i
jednim i drugim). Iz razmatranja odnosa “**Pu i ®%?*Ppu jasno je njihovo
porijeklo, 3to znagi da je gornje odstupanje uslovljeno dodatnom **'Cs
kontaminacijom.

5.2. Koncentracije aktivnosti **'Cs, 29?%%py j #8py

Ranije pomenuta mjerenja uzoraka zemljista izvrSena u Laboratoriji za gama
spektrometriju Prirodno-matemati¢kog fakulteta u Podgorici, nakon akcidenta u
Cernobilju i narednih par godina, pokazala su sljedece vrijednosti koncentracija
aktivnosti cezijuma: 520 Ba/kg (Pljevlja), 645 Bag/kg (Savnik), 710 Ba/kg
(Zabljak), 810 Bg/kg (Mojkovac), 1090 Bq/kg (Purdeviéa Tara), 1295 Ba/kg i
200 Bg/kg (Niksi¢ — meteorolo3ka stanica i Gornje polje, respektivno); dok su u
ostalim uzorcima (sa drugih lokacija u Crnoj Gori) aktivnosti bile znac¢ajno nize
[10].

Podaci za Niksi¢ (2 mjerne tacke, a ogromna razlika u koncentracijama aktivnosti
37Cs), kao i kasnije dobijeni podaci predstavljeni u gornjim tabelama, ukazuju na
veliku prostornu varijabilnost. Cak i na istoj lokaciji (tabela 5), u razli¢itim
uzorcima iz neposredne okoline, izmjerene koncentracije su razliCite, §to sve
skupa potvrduje poznatu ¢injenicu da ¢e koncentracije aktivnosti zavisiti od veceg
broja faktora, kao $to ¢e i migracija radionuklida u dublje slojeve zemljista takode
zavisiti od veceg broja faktora.

Prethodno je komentarisano da su analize izvrSene 1994. godine (tabela 4)
pokazale da je cezijum uglavnom bio u povrSinskom sloju zemljista, Sto je
potvrdeno naknadnim uzorkovanjem i mjerenjem u periodu 2001-2006. godine
(tabela 5). 1z tabele 1 slijedi da je i 2011. godine on dominantno i dalje u
povrsinskom sloju, kao i plutonijum. Na primjer, izmjereni **®Pu u tri uzorka iz
Pljevalja (0,0145, 0,0095 i <0,0060 Ba/kg — povrsinski, srednji i najdublji sloj,
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respektivno) i dva uzorka iz Podgorice (0,094 i 0,049 Bg/kg — povrsinski i srednji
sloj, respektivno) [18], to povrduje.
Granice i srednje vrijednosti aktivnosti razmatranih radionuklida u povrSinskom
sloju zemljista date su u tabeli 6 (1994, 2011. godine).
Medutim, treba napomenuti da migracija razmatranih radionuklida u dublje
slojeve zemljista i ne moZe u ovom slucaju biti na adekvatan nacin razmatrana, s
obzirom da se, izmedu ostalog, ne zna tacno vrijeme njihovog deponovanja, ali
treba ista¢i da su neka istrazivanja pokazala da, na primjer, cezijum iz
¢ernobiljskog akcidenta u odredenom tipu zemljiSta pokazuje vecu mobilnost
nego cezijum iz globalnog fallout-a [22].

300 A

250 1
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150 1 Pu-238, Ba/kg
M Pu-239+240,Bqg/kg
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M Cs-137,Ba/ke

50 1

0

4 N Mmoo N 0~ 0o O o
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S > 333332 3 3 ¥ 2
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200 - "
mCs-137,B
150 A e
100 -
50 -
0

NK-1 NK-2 NK-3 NK-4 NK-5 NK-6 NK-7 NK-8 NK-9

b)
Slika 2. Kumulativna aktivnost razmatranih radionuklida u povrsinskom zemljistu:
Mojkovca (tabela 2) (a), i NikSica (tabela 3) (b)

Za analizu u ovom radu izabrane lokacije u Mojkovcu (tabela 2) i NikSicu (tabela

3), na kojima je uzorkovan povrSinski sloj zemljiSta, pokazale su minimum,

maksimum, srednju vrijednost i standardnu devijaciju

- izmjerenog *'Cs: 4,94, 276, 64,5 i 76,4 Bq/kg, respektivno (Mojkovac) i 87,5,
476, 191 i 124 Bg/kg, respektivno (Niksic);

- procijenjenog 2¥***%puy: 0,099, 552, 1,29 i 1,53 Bqlkg, respektivno
(Mojkovac) i 1,75, 9,52, 3,82 i 2,48 Bg/kg, respektivno (Niksic);
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- procijenjenog #®Pu: 0,0022, 0,1242, 0,029 i 0,0344 Ba/kg, respektivno
(Mojkovac) i 0,0814, 0,4426, 0,1776 i1 0,1154 Bg/kg, respektivno (Niksic).
Kumulativne aktivnosti navedenih radionuklida predstavljene su na slici 2

(Mojkovac i Niksi¢ — a) i b), respektivno).

Tabela 6. Deskriptivna statistika mjerenja *’Cs i mjerenja i procjena
239+240py, j 28py za povrsinski sloj zemljista (tabele 1 i 4)

Minimum | Maksimum | Srednja | Standardna Broj
vrijednost | devijacija | razmatranih
lokacija
2011. godine
1¥7¢s (Barkg) 1,82 413 81,1 95,4 24
289+240py; (Bg/kg) 0,036 8,265 1,637 1,924 24
28y (Bg/kg) (<) 0,0006 0,186 0,0413 0,0535 24
1994. godine
1¥7¢s (Barkg) 10 740 211 173 47
289+240py; (Bg/kg) 0,2 148 421 3,46 47
28y (Ba/kg) (<) 0,0093 0,4473 0,1296 0,095 47

Procijenjene srednje aktivnosti izotopa plutonijuma (za 47 lokacija razmatranih
1994. godine, i 24 gradske lokacije razmatrane 2011. godine) date su u tabeli 6,
ali treba napomenuti da su dodatne detaljne analize neophodne, tim prije Sto se
radi o grubim procjenama (posebno u slucaju 238py, kako je prethodno receno).
Ipak, za pocetna poredenja sa koncentracijama aktivnosti koje su u zemljistu
izmjerene u drugim zemljama mogu posluziti, na primjer, podaci da je *®Pu u
nekultivisanom zemljistu u Bugarskoj pokazao vrijednosti do 0,0514 Ba/kg [23],
a u Italiji — srednju vrijednost od (0,023+0,014) Bg/kg [24]. Aktivnost 2924°py u
istim zemljiStima u Italiji imala je srednju vrijednost (0,721+0,456) Bg/kg [24].
Konacno, u prilog tome da konkretno mjesto uzorkovanja, kao i primijenjena
metoda mjerenja, veoma utiCu na odredivanje/procjene nivoa koncentracija
radionuklida, posebno su razmatrana ponovljena mijerenja **’Cs na istim
lokacijama na kojima je mjeren 1994. godine in situ metodom (tabela 5), i
poredenja su data na slici 3.

2500

2000
1500 —e— Cs-137, Bg/kg (1994)
1000 —m— Cs-137, Bq/kg (2001)
Cs-137, Bg/kg (2002)

500

——=—Cs-137, Bq/kg (2003)
fa] D————g ——t— Cs-137, Bg/kg (2004)

Cs-137, Bg/kg (2006)

Jakupov grob
Bunar Smrdan
Matesevo
Zdrebaonik
Krasici

Bajice
Drazevina
Pikalja

Becici
Boljevici
Podhum
Celuga
Bratica

Slika 3. Mjerenje koncentracije aktivnosti **'Cs u povrsinskom sloju zemljista sa iste
lokacije
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6. ZAKLJUCAK

Prva mjerenja koncentracija aktivnosti **’Cs izvréena na Prirodno-matemati¢kom
fakultetu u Podgorici nakon akcidenta u Cernobilju 1986. godine, sistematska
mjerenja vrSena u Crnoj Gori krajem 1994. godine kori§¢enjem in situ gama
spektrometrijskog metoda, te mjerenja izvrsena kasnije, u zemljiStu uzorkovanom

i mjerenom 2001, 2002, 2003, 2004, 2006, 2010, 2011. godine, uz

alfaspektrometrijska mjerenja izotopa plutonijuma u 7 uzoraka zemljiSta,

pokazala su sljedece:

- izotopi plutonijuma, prisutni u zemljistu Crne Gore, potiCu od globalnog
fallout-a (testiranja nuklearnog naoruzanja, SNAP-9A akcidenta...), tj. nema
iole znacajnog doprinosa akcidenta u Cernobilju 26. ag)rila 1986. godine —
kontaminiranosti teritorije Crne Gore izotopima “®pu i 29*24°py;

- danas prisutni *¥'Cs u zemljistu Crne Gore dominantno je Sernobiljskog
porijekla. Mjerenja izvrSena 1994. godine, na 47 lokacija, rezultovala su
opsegom njegovih koncentracija aktivnosti od 10 do 740 Bg/kg, dok su
povrSinski slojevi zemljista na 24 lokacije (2011. godine) pokazali
maksimum od oko 413 Bg/kg;

- koris¢enje utvrdenog ?011' godine) korelacionog koeficijenta, tj. odnosa
aktivnosti *'Cs i ****"Pu u zemljistu, obezbjeduje procjenu nivoa
kontaminiranosti teritorije u nekom trenutku nakon akcidenta u Cernobilju,
dok su za preciznije procjene nivoa kontaminacije izotopom “*®Pu potrebne
dodatne analize;

- procjene nivoa aktivnosti Pu na jednoj lokaciji na Zabljaku su — 8,26
Bg/kg (2011. godine), a u jednom uzorku zemljiSta iz date oblasti (izmedu
Zabljaka i Pljevalja) mjerenja su pokazala srednju aktivnost istog izotopa u
iznosu 8,3 Bg/kg.

239+240
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239+240 238
f d

The measurements 0 Pu an Pu activity concentration in soil samples
from Montenegro, together with **’Cs activity measurements in the same samples,
were used to determine the activity ratios enabling a discussion about origin of
these radionuclides, as well as estimating Pu isotopes level in soils at the territory
of Montenegro. The 2**#%py/*¥'Cs activity ratio was found to be with an average
of 0.020 and standard deviation of 0.007, the ?**Pu/**'Cs — with an average of
0.0006 and standard deviation of 0.0003, the 2®Pu/?****°py — with an average of
0.030 and standard deviation of 0.007, confirming that plutonium isotopes, today
present at the territory of Montenegro, ori?inated from the global fallout. These,
as well as the other results showed that **’Cs today present at the territory of
Montenegro predominantly has the Chernobyl’s origin. Based on **'Cs activity
concentrations in the Montenegro soils measured in the period 1994-2011, using
in situ and standard laboratory HPGe spectrometric method, levels of soil
contamination with plutonium isotopes have been evaluated and discussed — for
91 locations (67 — surface soil only, 24 — layers: (0-5) cm, (5-10) cm and (10-15)
cm). The highest measured *¥'Cs activity in top soils in 1994 was 740 Ba/kg, in
2001 — 1710 Bg/kg, in 2002 — 2011 Bg/kg, in 2011 — 413 Bg/kg, while the highest
estimated (and measured) “**?*°Pu in 2011 - 8.3 Bg/kg.
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