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Sazetak

ZraCenje iz tla ovisi o udjelu radioaktivih izotopa u tlu, a uglavnom potjeCe od primordijalnih
nuklida uranijeva i torijeva niza (**8U, 232T'h) i izotopa *°K. Analizom uzoraka dobivaju se infor-
macije o prirodnoj radioaktivnosti te u¢incima ljudskih aktivnosti, pri ¢emu je visokorezolucijska
gamaspektrometrija jedna od osnovnih metoda za jednoznacnu identifikaciju gama emitera. U
radu su prikazani rezultati mjerenja koncentracije aktivnosti spomenutom metodom, a istraZivanje
je provedeno za Sest razlicitih lokacija Kopackog rita. U tlu radionuklida pronadeni su izotopi koji
se Cesto javljaju u prirodi, od kojih je oCekivano najzastupljeniji YK Od antropogenih radionuk-
lida zabiljezeni su izotopi cezija (134Cs i 37Cs) Cija je prisutnost prvenstveno posljedica nesrece
u Cernobilu i Fukushimi. '37Cs kao vanjski i unutarnji izvor zra&enja od posebne je vaZnosti jer
moze predstavljati opasnost za covjeka s obzirom na dugo vrijeme poluraspada. Najveca kon-
centracija 37Cs odredena je na lokaciji Dunav - Kazuk i ona iznosi 22,8 Bg/kg, dok su ostale

vrijednosti znatno manje.
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Abstract

The radiation from the soil depends on the ratio of radioactive isotopes in the soil, and mainly
comes from the primordial isotopes of uranium and thorium series 38U, 22Th) and “°K. With
sample analysis one obtains information about natural radioactivity and the effects of human ac-
tivities, where the high-resolution gamma spectrometry is one of the basic methods for unique
identification of gamma emitters. The work described in this report represents the investigation
with the same method undertaken with the intention of examining activity concetrations for six
different locations in Kopacki rit. Radionuclides that are generally highly abundant in the nature
were detected. Along with the isotopes of uranium series the most commmon nuclide is 40K
Cesium isotopes have also been detected (134Cs and '¥7Cs) as a result of human activity (mainly
from Chernobyl and Fukushima accident). 137Cs as external and internal source of radiation is
important topic because it is highly toxic due to its long half-life of radioactive decay. The highest
concentration of 137Cs is detected at Dunav - Kazuk location (22,8 Bg/kg) while the values at

other locations are considerably smaller.
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Nothing in life is to be feared, it is only to be understood. Now is the time to

understand more, so that we may fear less.

Marie Curie
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1 Uvod

Svijest o postojanju i izloZenosti ioniziraju¢em zracenju nije postojala sve do otkri¢a radioak-
tivnosti. Suvremeno shvacanje ionizirajuceg zracenja zapocelo je 1895. Rontgenovim otkricem
rendgenskih zraka. Prirodnu radioaktivnost otkrio je Henri Becquerel idu¢e godine proucavajuéi
fosforescenciju uranijevih soli. Nedugo nakon toga ustanovljeno je da se brzina raspada Cistog
radioaktivnog uzorka eksponencijalno smanjuje s vremenom. Nekoliko godina je trebalo pro¢i do
spoznaje kako radioaktivnost predstavlja promjene u samim atomima, a ne u uzorku kao cjelini,
a potom jo$ dvije do novog otkri¢a - raspad je po prirodi statisti¢ki tj. nemoguce je predvidjeti
tocno vrijeme raspada pojedinog atoma. Ipak, vrhunac istrazivanja predstavljaju umjetno proizve-
dene nuklearne reakcije Sto je omogucilo stvaranje umjetnih radionuklida s razliitim svojstvima.
Od druge polovice dvadesetog stoljeca, posebice realizacijom atomske bombe, radioaktivnosti se
Cesto pripisuju negativne konotacije s asocijacijama na ekoloske katastrofe i oruzja za masovno
unistenje civilizacije. Medutim, radioaktivnost je sastavni dio ¢ovjekovog okolisa, odnosno jedan
od okolisnih uvjeta za koje smo kao bioloSka bica prilagodeni. Godine 2016. izvjeStaj programa
zaStite okoliSa UN-a (UNEP) sadrzi sljedece: “Danas znamo viSe o izvorima i utjecajima izlaganja
[ionizirajuéeg] zracenja nego bilo kojem drugom opasnom faktoru, a znanstvena zajednica redo-
vito dolazi do novih spoznaja i analizira to znanje...Izvori zracenja koji uzrokuju najvecu izloZzenost
Sire javnosti nisu nuZno oni koji privlace najviSe pozornosti. Zapravo, najvecu izloZzenost uzrokuju
prirodni izvori koji su uvijek prisutni u okolini, a velik doprinos izloZenosti od umjetnih izvora jest
koriStenje zraCenja u medicini Sirom svijeta.”

Radioaktivnost, kojoj smo svakodnevno izloZeni, ima izvor u kozmickim zrakama, radioaktivnosti
iz tla, zraka i u svim onim tvarima koje unosimo u organizam (hrana i pi¢e). Postoji oko 60 radi-

onuklida koji su glavni izvori prirodne radioaktivnosti, a po svom nastanku dijele se na:

primordijalni - oduvijek prisutni na Zemlji K, 2P0, 28U, 22 Thid.)

kozmogeni - nastaju kao posljedica djelovanja kozmickih zraka CH, 'Be, '*C, 3C itd.)

antropogeni - posljedica ljudske tehnologije, poglavito razvoja nuklearnih reaktora i testiranja nuk-

learnog oruzja (9OSr, 1297 1315 137 239 py, itd.) [1]
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Kolic¢ina prirodnog zracenja vrlo se razlikuje od mjesta do mjesta na Zemlji ovisno o geoloskim ka-
rakteristikama pojedine regije, kemijskoj i fizickoj mobilnosti prirodnih radionuklida te covjekovog
utjecaja na okoliS. Da bi se ispitala radioaktivnost okoliSa sakupljaju se uzorci tla, vode i zraka te se
analiziraju u laboratoriju. Uz dobro razumijevanje okoliSa (kako odredeni utjecaji u okolini mogu
promijeniti prisutnost radionuklida u okoliSu) rezultati analize mogu se koristiti za predvidanje
buducénosti pojedine komponente (radionuklida) u okoliSu.

U ovom radu prikazana su istraZivanja prirodne radioaktivnosti na prostoru Kopackog rita pri
¢emu je koriStena metoda gamaspektrometrije u svrhu odredivanja aktivnosti gama emitera. Ra-
dionuklidi od interesa su K, 233U, 238y, 2321 h, 137Cs, 225Rq i 219Pp. Analiza uzoraka pro-
vedena je u Jedinici za zaStitu od zraCenja Instituta za medicinska istrazivanja i medicinu rada u
Zagrebu. Jedinica provodi istrazivanja onecis¢enja okoliSa prirodnim i fisijskim radionuklidima
na podru¢ju RH joS od 1959. godine te obavlja poslove provodenja mjera zastite od zracCenja 1
odredivanja ozraCenosti stanovniStva u skladu s ovlaStenjima Instituta. Takoder se bavi pra¢enjem i
utvrdivanjem kretanja radioaktivnih tvari kroz sve komponente biosfere, identifikacijom radioloski
osjetljivih lokacija i medija te prou¢avanjem mehanizama za kruZenja bioloski znacajnih radionuk-
lida koji direktno ili indirektno dospijevaju u Zivi organizam. Istrazivanja se takoder provode na

svim podruc¢jima gdje zbog tehnoloskih postupaka postoji poviSena prirodna radioaktivnost.
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2 Fizika radioaktivnog raspada

2.1 Vrste radioaktivnog raspada

Radioaktivnost je svojstvo odredenih atomskih jezgri da se spontano raspadaju uz emisiju
energije u obliku korpuskularnog ili elektromagnetskog zracenja, ¢ime se formira novi stabilniji
nuklid. Porijeklo radioaktivnosti nije se moglo rastumaciti dok nije otkrivena struktura atomske
jezgre. Radioaktivni raspad vezan je uz nestabilne atomske jezgre, tj. jezgre koje nemaju dovoljnu
energiju vezanja kako bi ocuvale svoju cjelovitost zbog neuravnoteZzenog broja protona i neutrona
u njoj. Tri osnovne vrste radioaktivnog raspada -, 3- i ¥- zraCenje, prikazane su na slici 2.1.1, pri
¢emu gama emisija nije primarni proces raspada, ve¢ prati ostale (uglavnom beta) vrste raspada.
Jezgra pri emisiji y- zraCenja prelazi iz pobudenog energijskog stanja u stanje niZe energije. Uko-
liko je vrijeme potrebno za prijelaz vece od nanosekunde, opisano stanje naziva se metastabilnim

ili izomernim, a proces raspada naziva se izomerni prijelaz (isomeric transition; IT). [2]

Alfaraspad ; X— » ﬁf + ;'He
Beta (minus) ; X — 7. _Ii&"‘ .
raspad

Beta (plus) raspad ; ¥ —» zj‘l}? + _'i 2+
Uhvat elektrona _Ee f X — T
Gama emisija ;XE_._;X £y

Slika 2.1.1: Prikaz osnovnih raspada atomske jezgre. Kod o raspada nestabilna jezgra spontano emitira
alfa Cesticu (jezgru helija) pri ¢emu se maseni broj A smanji za 4, a protonski broj Z za 2. U slucaju 8
raspada ne dolazi do promjene atomske mase, ve¢ se samo broj protona uveca ili smanji za jedan. Jezgre
koje imaju visak neutrona N mogu spontano ostvariti §~ raspad (neutron se raspada u proton uz zracenje
elektrona i antineutrina), a one s viSkom protona 8 raspad, pri ¢emu proton prelazi u neutron, a produkti
zracenja su pozitron i neutrino. Drugi nacin da se smanji broj protona predstavlja uhvat orbitalnog elektrona.
Uhvatom elektrona iz prve K-ljuske elektronskog omotaca proton se mijenja u neutron, uz istovremeno
zraCenje neutrina. Gama raspadom jezgra u pobudenom stanju odbacuje visak energije emisijom Yy-zraka i
prelazi u stanje niZe pobudenosti ili u osnovno stanje.
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Stabilnost jezgre ovisi o dva bitna fatora, a radi se o omjeru broja neutrona i protona u jezgri %7
(uglavnom se odnosi na nuklide koji se raspadaju B raspadom) te ukupnoj masi nuklida, $to je

prije svega bitno za & raspad. Na slici 2.1.2 shematski su prikazani raspadi odredenih jezgri na

karti nuklida.

130 +

120 4

110 4

1040

208 o alfa raspad
: Na;ai'z—}'—-——-'._._} . stabilno . alfa raspad
‘ . r . bata (nﬁ_-nug:] . emisija pozitrona 11k uhvat elektrona
f. raspad
s a0-
BwW— = A

Wl F |- 9000000
£ 0000000

. L

Podrugje na skci B .

segiii:

L

1

85

Weutroni (V)

I I ]
10 20 ao 40 50 60 70 B0 80
F

Slika 2.1.2: Shematski prikaz raspada nestabilnih jezgri.[3] Za lakse jezgre, poput *He, '>C, 1°0 i *Ne,
jedan neutron za svaki proton (N = Z) dovoljan je za postizanje stabilnosti. Omjer %V stablinih nuklida
povecava se porastom broja Z. (**Fe, %’ =1,15; 1974g, %’ =1,281dr.) Sve jezgre sa Z > 83 su nestabilne Sto
znaci da svi nuklidi s veéim brojem Z - aktinoidi (Z = 89 — 103) i elementi Cetvrte (6d) serije (Z =104—112)
su radioaktivni i raspadaju se emisijom alfa Cestica.

Nestabilna jezgra opcenito se raspada tako da omjer %V tezi liniji stabilnosti, $to je vidljivo na
uvecanom dijelu slike 2.1.2. Potrebno je istaknuti sljedece:

1. Jezgre koje imaju previSe neutrona da bi bile stabilne smjeStene su iznad linije stabilnosti. One

4
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se raspadaju B~ raspadom, pri Cemu neutron prelazi u proton i na taj nacin smanjuje vrijednost
omjera %’ .

2. Jezgre s previSe protona nalaze se ispod linije stabilnosti. One se raspadaju emisijom pozitrona
i/ili uhvatom elektrona, pri ¢emu se u oba slucaja proton mijenja u neutron. Raspad uhvatom elek-
trona je vjerojatniji s porastom Z-a, pa je BT raspad &e3éi kod laksih jezgri, a EC medu teZim
jezgrama.

3. Jezgre sa Z > 83 su preteske da bi bile stabilne i raspadaju se emisijom alfa Cestica §to smanjuje

vrijednosti Z i N za dvije jedinice po emisiji.

2.2 Zakon radioaktivnog raspada

Rijec€ je o nasumi¢nom procesu opisanom sljede¢im zakonom:

dN(t)
dt

Integracijom prethodnog izraza dobiva se zakon radioaktivnog raspada u integriranom obliku:

= —k-N(r) (1

N(t) = Nge ™ 2)

Jednadzba (2) omogucuje da se predvidi broj neraspadnutih jezgri N nakon vremena ¢, gdje je Ny
broj jezgri na poCetku raspada, a k konstanta radioaktivnog raspada. Uglavnom je zgodnije raditi s
vremenom poluraspada ! nego s konstantom raspada, a njihova veza dana je sljede¢om relacijom

B In2

t
k

3)

B[—

Umjesto mjerenja broja neraspadnutih jezgri u uzorku, lakSe je mjeriti broj raspada u vremenu, $to

odgovara definiciji aktivnosti A.

A(t) =kN(r) 4)

UvrStavanjem (2) u prethodni izraz dobivamo da se aktivnost nekog uzorka mijenja prema jedna-

kom zakonu

A=Age ™ 5)

'Vrijeme potrebno da se raspadne polovica poetnog broja radioaktivnih nuklida; ¢ 1
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gdje je Ag aktivnost u pocetnom trenutku # = 0. SI-jedinica za aktivnost je becquerel (bekerel; 1

Bq = 1 raspad u sekundi).

2.3 Sekularna ravnoteza

Ako radioaktivni raspad ne vodi na stabilan nuklid, vec¢ je ovaj radioaktivan, dobiva se “raspad
unizu’:

Ny — Ny — N3 — ...

Ograni¢imo li se samo na tri ¢lana u nizu raspada, broj jezgara za prvi nuklid u nizu ¢e padati po
eksponencijalnom zakonu, dok ¢e za drugi nuklid vrij editi:2
ki

ki —kyt —kot —(kp—Fk1 )t
= “N{(0 i _ghaty — 2L (] — o (ka—h 6
e MO ) = N ey g

1z prethodne relacije vidljivo je da vrijeme potrebno za postizanje ravnoteZe ovisi 0 vremenu po-

N,

luraspada 1 roditelja i kéeri, pri ¢emu razlikujemo tri karakteristi¢na slucaja:

1. Ty > Tp; vrijeme poluraspada roditelja je puno duZe u odnosu na poluraspad kéeri
2. T > Ty; vrijeme poluraspada roditelja je duze u odnosu na poluraspad kceri

3. 71 < Tp; vrijeme poluraspada roditelja je krace u odnosu na poluraspad kceri

U prvom slucaju, tj. ako je k1 < kp, za kpt > 1 vrijedi:

k
Ny = —lNl (O)e_klt (7)
k
odnosno:
kiN1 = koN» (8)

Aktivnost nuklida roditelja i kéeri je jednaka, a ovo stanje naziva se ’sekularna ravnoteza”. Pri-
mjeri su odnosi izmedu dugoZivuéih izotopa uranija i torija (338U, 23U 1 22T h) i njihovih poto-
maka. U uzorku koji sadrzi dugozivuéeg roditelja, moZze se izraCunati ove dvije aktivnosti, Sto se
Cesto koristi u gamaspektrometriji uzoraka.

U slucaju prijelazne ravnoteze vrijeme poluraspada kéeri je istog reda kao i kod jezgre roditelja,

2Dobiveni izraz izvodi se iz opéenite formule koja se uz pripadajuée diferencijalne jednadZbe nalazi u dodatku na
kraju rada.
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samo manje vrijednosti tj. T > Ty, (k1 < kp). Nakon odredenog vremena (¢ >> Tp) drugi ekspo-
nencijalni ¢lan u jednadzbi (6) postaje zanemariv, a omjer aktivnosti jezgre roditelja i kCeri stalan,
ali razlicit od jedan.

Kada jezgra roditelj ima krade vrijeme poluraspada nego kéi (neravnoteza; T; < Tp), aktivnost
jezgre kéeri raste do odredenog maksimuma, a potom se raspada s vlastitim karakteristicnim vre-

menom poluraspada. [2]

3 Pregled najznacajnijih radionuklida u okolisu

Zarazliku od umjetnih radionuklida ¢ija je prisutnost u okoliSu posljedica iskljucivo Covjekovog
djelovanja, prirodna radioaktivnost potjece od izvanzemaljskih izvora, kao i od radioaktivnih ele-
menata u Zemljinoj kori. Od kozmogenih radionuklida jedino *H, "Be, '4C i 2’Na znaajnije
doprinose ukupnoj dozi koju Covjek primi od prirodnog zracenja. Radionuklidi koji se prirodno
pojavljuju na Zemlji, a koji su u svom sadaS$njem obliku postojali i prije nastanka Zemlje, mogu se
podijeliti u dvije skupine:

1. Primordijalni nuklidi koji se izravno raspadaju u stabilne nuklide.

2. Primordijalni nuklidi koji se preko niza izotopa raspadaju do stabilnog izotopa olova (uranijev,
torijev i aktinijev niz).

Uzimajuci u obzir Covjekovo izlaganje prirodnom zracenju, bitni su samo neki od tih radionuklida.
Vanjska izloZenost zraCenju uglavnom je rezultat YK i 8Rb te radionuklida koji su ¢lanovi triju

radioaktivnih nizova. [4]

3.1 Nizovi primordijalnih radionuklida

Sva tri niza primordijalnih radionuklida pocinju s dugozivu¢im izotopom te$kog elementa, a
zavrSavaju s nekim od stabilnih izotopa olova. Takoder, za sve tri serije postoje dvije mogucénosti
raspada (@ i 3 raspad), a zajednicko im je i prisutnost izotopa radona kao plinovitog produkta ovih

reakcija.
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Izotop B8y polazni je izotop uranijevog radioaktivnog niza>, shematski prikazanog na slici 3.1.1.
U ovom nizu potrebno je izdvojiti 222Rn Cije zraCenje predstavlja najveéi pojedinacni doprinos
dozi zracenja koju prosjecni Covjek primi.

238,

238}~ az"

234 Pt
th = Fo» g;U
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I

n

&
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=]

-
= » 226
'gv 226 “Ru
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Slika 3.1.1: Uranijev radioaktivni niz 4n + 2. [5] Polazni nuklid 28U emisijom alfa Gestice prelazi u
234Th, koji se potom raspada u 2**"Pa i tako sve do stabilnog izotopa 2°°Pb u 14 transformacija. Simbolom
zvijezdice naznaceni su znacajni gama emiteri ¢iji se fotovrhovi analiziraju u gama spektru uzorka iz okolisa.

Na slici 3.1.2 dana je shema raspada torijevog niza.Vise od 99 % prirodnog torija postoji u obliku
izotopa 232Th s vremenom poluZivota 1,405 - 10'° godina. Zbog izrazito sporog raspada, uku-
pan iznos prirodnog torija u Zemlji ostaje gotovo isti, a razlike u koncentraciji mogu nastati zbog
premjestanja s jednog mjesta na drugo prirodnim ili ljudskim utjecajem. U nizu se gamaspektro-
metrom lako mogu detektirati sljede¢i nuklidi: 2284c, 212Pb, 212Bi i 2°8T1.

S obzirom na relativno malu zastupljenost izotopa 25Uy prirodnom uraniju, aktinijev niz nema

znacajniji doprinos u prirodnoj radioaktivnosti na Zemlji.

3Svi izotopi uranijevog niza imaju nukleonski broj 4n + 2, gdje je n prirodni broj, pa se taj niz zove (4n + 2)-niz.
Analogno, torijev niz nosi naziv 4n-niz, a aktinijev (4n + 3)-niz.
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Slika 3.1.2: Shema raspada >32Th. [5] Torijev niz po€inje sa 23>Th kao nuklidom roditeljem i nakon 10
transformacija dolazi se do stabilnog izotopa 2*8Ph. Simbolom zvijezdice naznaceni su znacajni gama

emiteri ¢iji se fotovrhovi analiziraju u gama spektru uzorka iz okoliSa.

3.2 Ostali radionuklidi od interesa

Osim radioaktivnog raspada kojim nastaju ¢lanovi tri prirodne serije, prirodni radionuklidi

mogu nastati i interakcijom kozmickih zraka s atomima u atmosferi. Primjeri kozmogenih radi-
onuklida su izotopi elemenata berilija, ugljika, aluminija, klora, kalcija i joda, od kojih jedino "Be,
14C i 2Na znacajnije doprinose ukupnoj dozi koju ¢ovjek primi od prirodnog zraCenja. Za ga-
maspektrometriju najznacajniji je "Be koji elektronskim uhvatom prelazi u TLi uz emisiju gama
zrake od 478 keV.
Dva primordijalna radionuklida koji se ne raspadaju preko lanaca drugih nestabilnih radionuklida,
a koji bitno doprinose pozadinskom zragenju, su *°K i 87 Rb. Radioaktivni kalij je vrlo mali udio
kalija koji postoji na Zemlji, a njegov doprinos prirodnom zracenju ovisi o koncentraciji u stije-
nama i tlu. Aktivnost 4°K odreduje se direktno preko njegove karakteristicne y-zrake tj. iz vrha
energije 1460 keV.

Glavni izvori umjetne radioaktivnosti su radionuklidi koji se koriste u medicini, testiranja nuk-
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learnog oruzja i nuklearne elektrane, pri ¢emu se najviSe pozornosti posvecuje potonjima. lako
nuklearna postrojenja u normalnim uvjetima najmanje pridonose ozrafivanju stanovniStva, dode
li do nesrece, ona mogu postati veliki zagadivaci okoliSa. Opasnost najcesce prijeti od fisijskih
proizvoda, medu kojima se nalaze sljede¢i radionuklidi: radioaktivni izotopi joda (od B11 40135,
izotopi cezija (134Cs, 136Cs,137Cs), izotopi rubidija (0d®®Rb do *! Rb) te radioizotopi nekih dru-
gih elemenata (132Te, 19Ba, ®Mo) i dr. [6,7] Od prethodno navedenih radionuklida najvazniji su
1317 137Cy i 134Cs koji se obi¢no nazivaju biolodki zna¢ajnim radionuklidima.

Izotopi Blri 37¢s su B - emiteri s vremenima poluraspada od 8,05 dana i 30 godina. Oko 95
% izotopa B3¢y raspada se beta emisijom u metastabilni nuklid 137mBg. dok se ostatak izravno
raspada u stabilni 137Ba. 37"Bg ima vrijeme poluraspada oko 153 s i gama emisijom se takoder
raspada u stabilni 137Ba, $to se moze mjeriti gama spektrometrom. Zbog relativno dugog vremena
poluraspada te velikih aktivnosti nadenih u radioaktivnim oborinama, B3¢y jeuz 08rj najopasniji

radionuklid. [4]

4 Materijali i metode

4.1 Visokorezolucijska gamaspektrometrija

Svrha analize uzoraka gamaspektrometrijom je odrediti aktivnosti radionuklida koji emitiraju
gama zracenje. Ispitivanje koncentracija aktivnosti podrazumijeva:
- uzorkovanje
- pripremu uzorka
- kalibraciju i mjerenje
- procjenu podataka
- izraCun koncentracija aktivnosti 1 prikaz rezultata.
Ova metoda uglavnom se upotrebljava za nedestruktivnu analizu uzoraka te se koristi gamaspek-
trometrijski sustav kojeg Cine poluvodicki detektor koaksijalnog tipa, sustav za hladenje (tekuci
dusik), napajanje visokog napona, pretpojacalo, pojacalo, multikanalni analizatora (MCA) te raCunalo

na koje se pohranjuju podaci. Princip rada detektora zasniva se na interakciji zraCenja s atomima

10
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germanija visoke Cistoce (high — purity germanium), pri ¢emu nastaju parovi elektron-Supljina

koji bivaju privuceni na elektrode, Sto pak omogucuje detekciju signala i daljnju obradu.

4.1.1 Eksperimentalni postav gamaspektrometra

Gamaspektrometrijski sustav temelji se na High-Purity Germanium Coaxial Photon Detector
System ORTEC HPGe detektoru 4(FWHM 2,24 keV na 1,33 MeV 60Co s relativnom efikasnosti
od 74,2 % na 1,33 MeV), spojenim s viSekanalnim analizatorom koji je pak povezan s raCunalnim
sustavom 1 dodatkom podataka.

Detektor je zaSti¢en s 10 cm olova 1 unutraSnjom stjenkom od dvomilimetarske bakrene folije te
dvomilimetarske folije kadmija kako bi se smanjio utjecaj osnovnog zracenja. Izgled koriStenog
sustava moZe se vidjeti na slici 4.1.1. Vrijeme mjerenja bilo je najmanje 50000 sekundi, a racunalni

program za analizu podataka bio je GammaVision.

Slika 4.1.1: Eksperimentalni postav. a) olovni §tit unutar kojeg je detektor s uzorkom b) sustav za hladenje
(tekudi dusik) c) elektronski uredaj za rad detektora d) racunalo

4Germanij se nametnuo kao glavni materijal za detekciju ove vrste zratenje, jer ima veéi udarni presjek za viso-
koenergijske fotone od Si, a moguce ga je i proizvesti u obliku masivnih monokristala ¢ime je zadovoljen uvjet za
velikim omjerom aktivnog volumena i povrSine upada.

11
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4.2 Uzorkovanje i priprema uzoraka za mjerenje

Uspjesno uzorkovanje dijela okoliSa podrazumijeva poznavanje obiljezja i dinamike podrucja
koje se uzorkuje. Uzorci tla obi¢no se prikupljaju za proucavanje ukupno nataloZenih radionuklida
ili njihove dostupnosti na povrSinama od interesa, a dubine na kojima se vade uzorci variraju s
obzirom na cilj istrazivanja i znaCajke tla.

Glavna svrha pripreme uzorka jest oCuvati izvornu raspodjelu elemenata koja je bila u vrijeme
uzorkovanja, a u nastavku je opisan postupak pripreme koji je koriSten u okviru ovog istraZivanja.
Skupljeni uzorak prostre se na odgovarajucu povrsinu (npr. plasticna folija) te se ostavi suSiti na
sobnoj temperaturi na nekoliko dana. Nakon suSenja zemlja se prosije preko sita na Cestice veliine
2 mm, a potom se prosijani dio uzoraka susi u susioniku na 105 °C dva do tri dana do konstantne
mase. Neprosijani dio zemlje susi se na 105 °C dva do tri dana, izvaZe i odbaci. OsuSeni uzorak
zemlje se vaZe te se uzorci spaljuju na temperaturi od 450 °C. Dobiveni uzorak se raspodijeli u

odgovarajuée geometrije mjerenja te je spreman za spektrometrijsku analizu.

4.3 Izracun koncentracije aktivnosti uzorka

Koncentracija aktivnosti opéenito se definira kao broj raspada po jedinici mase ili volumenu
uzorka, a pripadaju¢a mjerna jedinica je Bq/kg. Standardna formula kojom je odredena koncentra-

cija aktivnosti (A) gama emitera u uzorku dana je sljedeim izrazom:

N
A= 9)
E-Yty-m-Ki-Ky-K3z-Kyq-Ks
pri ¢emu je N ukupan broj impulsa odgovarajuceg fotovrha:
ls
N =N;= >N, (10)
b

Nj - ukupni broj impulsa odgovarajuceg vrha u spektru uzorka
Njp, - ukupni broj impulsa odgovarajuéeg vrha u spektru osnovnog zracenja (background)
€ - efikasnost detektora u energiji promatranog vrha

ts - vrijeme brojanja uzorka u sekundama (livetime)

12



Sveuciliste Josipa Jurja Strossmayera u Osijeku Zavrsni rad

Odjel za fiziku

tp - vrijeme brojanja osnovnog zracenja u sekundama (livetime)
m - masa uzorka u kg

Y - vjerojatnost emisije gama linije koja odgovara energiji vrha

Velic¢ine K, K>, K3, K4 i K5 su redom korekcijski faktor za nuklearni raspad od vremena uzor-
kovanja do pocetka mjerenja, korekcijski faktor za raspad tijekom mjerenja, korekcijski faktor za
samoatenuaciju, korekcijski faktor za gubitak impulsa zbog nasumi¢nog sumiranja i korekcijski
faktor podudaranosti za one nuklide koji se raspadaju kaskadom sukcesivnih emisija fotona. De-
taljnije o njima moZe se pronaci u dodatku na kraju rada.

Za nuklide koji imaju vise od jedne gama zrake u spektru provodi se teZinska statistika. [8]

5 Rezultati i rasprava

Provedena su mjerenja prirodne radioaktivnosti gamaspektrometrijom na prostoru Parka pri-
rode Kopacki rit, a vrSila su se na sljedecim lokacijama: Zlatna Greda, Sumska kuca, Kopacki
rit-Brod 1, dvorac Tikves, Dunav Kazuk, Zlatna Greda- lovacka kuca (slika 5.0.1).

U spektru su zabiljeZene energije izotopa koji se Cesto javljaju u prirodi: 40K, 23U, odredeni
izotopi iz 2381J niza (210Pb, 2l4pp, 226Ra), te izotopi iz 232T b niza (228Ra, 208Tl). 7Zbog svog
kratkog vremena poluraspada (53,4 dana), izotopa "Be nema puno u uzorcima tla, te nije analizi-
ran. U spektru su zabiljeZeni i neki nuklidi koji su nastali ljudskim djelovanjem ('3*Cs, 137Cs).
Izotop 137Cs moze biti opasan za &ovjeka kao vanjski i unutarnji izvor zralenja (f, /2 =30,1 go-
dina). Kada je Covjek izlozen 137Cs u okoligu, izloZen Jje emisiji gama zraka od 661,62 keV dok
je istovremena emisija beta Cestica manje opasna zbog slabije prodornosti kroz materiju (koza dje-
luje kao zastita). Ukoliko se 137Cs unese u tijelo, beta Cestice predstavljaju jednaku opasnost kao
i gama zrake, a zbog slicnosti kemijskih svojstava cezija (Cs) s kalijem (K), Cs moZe zamijeniti
K u Covjekovom tijelu. [9] Aktivnost 134Cs znatno je manja u odnosu na aktivnost B3¢y jer ga
inicijalno ima puno manje te ima kraCe vrijeme poluraspada (¢, = 2,06 godina). Radioaktivni
izotopi joda (od 1317 401337), takoder nastali nakon Cernobilske nesreée, nisu pronadeni zbog svog

kratkog vremena poluraspada.

13
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Slika 5.0.1: Smjestaj Parka prirode Kopacki rit [10]. Kao fluvijalno-mocvarna nizina, podrucje Kopackog
rita nastalo je zasipanjem sedimenata rijeka Drave i Dunava uz stalno zamocvarivanje i djelomicno ujeze-
rivanje prostora. U sastavu sedimenata javljaju se Sljunci, pjeskovita i glinovita ilovaca te fluvijalni les.
Plavljenje je posebno izrazeno na podrucju Posebnog zooloskog rezervata. U srediSnjem dijelu rezervata
je Kopacko jezero, koje je zajedno s jezerom Sakadas, kanalima Conakut i Hulovskim kanalom stalno pod
vodom, dok ostali dijelovi povremeno plave.

Na slici 5.0.2 prikazan je tipi¢ni izmjereni spektar, uzet s prostora dvorca Tikvesa.

U tablici na slici 5.0.4 prikazani su rezultati kao srednje vrijednosti koncentracije aktivnosti za pri-
rodne radionuklide, pri ¢emu su vrijednosti izraZzavane na dvije decimale. Koncentracija aktivnosti
odredena je prema relaciji (9).

Prirodnoj radioaktivnosti na svim lokacijama najvise doprinosi izotop kalija 40K 3to smo i ocekivali.
Kalij je sedmi element po zastupljenosti u Zemljinoj kori, stoga ga u uzorku tla ima dosta. Najvise

40K zabiljeZeno je na lokaciji dvorac Tikves (5,56 - 10° Bg/kg). Najveca koncentracija 137 Cs za-

14
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Slika 5.0.2: Spektar uzorka tla L15371.

biljezena je na lokaciji Dunav - Kazuk i ona iznosi 22,8 Bqg/kg, dok su ostale vrijednosti znatno
manje. U usporedbi sa dobivenim vrijednostima na podrucju Licko - senjske Zupanije koje se na-
laze u prilogu C [11], na podru¢ju Kopackog rita dobivene su u prosjeku znatno manje vrijednosti
Sto se moZe pripisati nacinu Sirenja oblaka radioaktivne prasSine koji je manje pogodio ovo podrucje
nakon Cernobilske nesreée. Graficki prikaz koncentracije aktivnosti B3¢y po lokacijama nalazi se

na slici 5.0.3, a grafovi drugih radionuklida od interesa nalaze se u prilogu A.
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Slika 5.0.3: Koncentracija aktivnosti izotopa '3’Cs po lokacijama
Koncentracije aktivoosti
Ba'kg
Lokacije
238 - 235 233 226 210 137
U U Th Ra Pb YK Cs
Zlama Greda- . - - . :
= - 720, + 20 8TIE+ 970, 76)E+ 2 +2
Lovacka kuéa (4.19=1 100E40 | (1.962=051E-1 | (3.37=015)E+1 | (3,620 8T)E+1 | (L.97=0,76)E+1 | (3,26=0,08E (5,0820,31)E+0
Tikves Dvorac | (5,1220,67)E+1 | (2,30=031)E+) | (3,59=0,090E+1 | (4.8800TE+1 | (323=055)E+1 | (5.56=005E=5 | (7 430 32}E+0
Dunav Kazuk (7. 16=1,003E+L | (3.34=0510E+D | (2,51=0,0ME+] | (3.98x0090E+] | (6,46=1300E+] | (4,19=0,06)E+2 | (2,28=0,01)E+]
I'f:f:‘i” = | (4482034 )E<1 | (Q092016)E+0 | (1912003)E+1 | (2144002)E+1 | (2.3120,13)E+1 | (3.8820,02)E=2 | (3.57=0,10)E+D
Zlatna Greda (9.20=1 26 YE+1 | (4290 39NE+D | (3,70=0120E+1 | (6,760 120E+1 | (7,69=018)E+1 | (4.64=D06)E+2 | (9,52=049)E+D
Sumska kméa | (4.092046)E+1 | (1914022 )E+0 | (2,7520,08)E+1 | (33320,06)E+1 | (1,382024)E+1 | (4,3250,04)E<2 | (6.482030)E+0

Slika 5.0.4: Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida

Iz podataka prikazanih u tablici izraCunate su brzine doze jednadZbom (11), a vrijednosti doza
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nalaze se u tablici na slici 5.0.5.

D =0,0417-A(*K)+0,462-A(38U) 40,604 - A(***Th) (11)

gdje su A(K), A38U) 1 A2 Th) koncentracije aktivnosti °K, 233U 1 232Thu qug_1 [12]
NajviSa brzina doze izralunata je na lokaciji Zlatna Greda (84,1 nGy h~') i iznosi oko 0,734
mGy/god. NajniZa brzina doze od 44,3 nGy h~! izratunata je na mjestu lovacke kuce u Zlatnoj
Gredi 84,1 nGyh_l 1 iznosi 0,388 mGy/god. Za usporedbu, prosjecna godiSnja brzina doze u
Zagrebu iznosi 120 nGyh™!. [12]

Brzina doze
Lokacija (nevm Godiénja brzina
B8y e 0 serics wp ‘-'k“Pd“ brzina | doze (mG y/god)
oze
f::'f‘;h kf;:d" (1,940, 51)E0 (2,040,090 )E+1 (2,190 04)E+1 (4,4320,18 JE=1 (3,880, 16)E-1
Tikvel Dvorac (2,37=031)E=1 (2,17=0,05)E=1 (2,32=0,05E+1 (6,860 38)E~1 (6,01=0,33)E-1
Dunav Kazuk (3,31=0,50)E~1 (1,5220,05 JE+1 (1,750,03 JE+1 (6,580 58)E~1 (5.770,51)E-1
;c::;f” i (2,070,16)E=1 (1,150,02)E+1 (1,620,01)E=1 (4,8420,19)E1 (4,2420,17)E-1
Zlataa Greda (4,2520,58)E~1 (2,2320,07)E+1 (1,930 03)E+1 (3,410 68 JE=1 (7.3420,60)E-1
Sumska kuéa {1,890, 21)E+1 (1,660,051E+1 (1,80£0 02)E+1 (5,3520,28)E~1 {4,6920,25)E-1

Slika 5.0.5: Brzina doze i godiSnja doza izraCunata iz podataka dobivenih gamaspektrometrijom
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Slika 5.0.6: Usporedba ukupne brzine doze po lokacijama

Na slici 5.0.7 dan je graficki prikaz koncentracija aktivnosti 226Ra po lokacijama, dok se ostatak
grafova nalazi u prilogu B. 226Ra je najdugovjecniji izotop radija, a njegovim raspadom nastaje
Stetan plin radon. Ovog izotopa je najviSe zabiljeZeno na podrucju Zlatne Grede (67,6 Bg/kg), a
omjeri radija na ostalim lokacijama su sli¢ni. U usporedbi sa dobivenim vrijednostima na podrucju

Licko - senjske Zupanije [11] nisu vidljive vece razlike.
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Slika 5.0.7: Koncentracija aktivnosti izotopa >?°Ra po lokacijama
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6 Zakljucak

Mjerenja predstavljena u ovom radu obavljena su na (high purity germanium) detektoru, a
rezultati analize pokazali su se o¢ekivanima. Uz uobicajne primordijalne radionuklide, od kojih
je najzastupljeniji bio 40K, pronadeni su i izotopi cezija, koji je prvenstveno posljedica nesrea
u Cernobilu i Fukushimi. Prosjecna vrijednost koncentracije aktivnosti 137Cs u tlu na podrucju
Kopackog rita iznosi 7,20 Bg/kg s pripadnom standardnom devijacijom 0,28 Bq/kg, a u usporedbi
s prosje¢nom koncentracijom aktivnosti 3’ Cs na podru&ju Licko - senjske Zupanije (41,47 £0,43
Bg/kg) [11], radi se o znatno manjim vrijednostima. Od drugih antropogenih radionuklida analizi-
rani su izotopi joda (od 1311 401337, ali nisu pronadeni zbog svog kratkog vremena poluraspada.
Na temelju dobivenih rezultata moze se izvuci zakljuCak da testirano podrucje nema poviSenu

radioaktivnost.
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Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida po lokacijama Prilog A
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Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida po lokacijama Prilog B
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Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida po lokacijama

Prilog B
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Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida po lokacijama Prilog B
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Koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida Prilog C
Koncentracije aktivnosti
Bg/kg
Lokacije
23HU 235{; 232}!& EZERG zlﬂPE? -I'-GK :STCS
. S P . 3,620,048 - _ . .

Lug (289023 JE+1 | (1,440,00)E+0 | (3,58=0.08)E+1 | © JE+1 (3T=021)E+1 | (5.14=0.050E=2 | (3 4440 16)E=0

Sokelovac (4,100 41)E=1 | (239=031)E+0 | (2,7520,58E+1 | (4012049)E+1 | (2.932032)E+1 | (45250.04)E=2 | (5440 221E-0

Hulovski kanal | (2,2240,18)E<1 | (2.39=031)E~0 | (2,22=0,05)E+1 | (2,840,04 )E~1 | (2,99=028)E+1 | (4,30=0,03)E=2 | (1,07+0,25)E~1

Mirkovac (2,7720,36 JE+1 | (2.39=031)E+0 | (3.41=0,0T)E+1 | (4,1230,46)E+1 | (3.68=099)E+] | (4,89=0,03)E=2 | (3,1520,18)E+0

Kozjak (3.612032)E+1 | (239=2031)E+0 | (2,7820,59)E+1 | (4,08046)E+1 | (8.27=1 000E+1 | (4,6220,04)E=2 | (1,8120,16 E+D
Location YK, e, *Th, i, “Ra, *FRn *'Rn,

Bgkg ™' Bqkg Bq kg™ Bq kg’ Bq kg ™' kBgm ™" kBgm ™"

Brinje 4147+ 5.7 20064+ 0.4 472+1.3 30.9+4.7 H“Hl1+1.1 21.1 4+ 6.0 47+04
Donje IG36+44 513405 431409 36.5+2.7 414405 TE3I4+ 145 13.740.5
Pazariste
Karlobag 213.1 £33 546405 30.1+08 323+£24 57.0+0.6 255429 17.7+ 1.5
Korenica 3239+46 509+ 0.6 34.7+09 MT+26 585406 TO+ 155 11.940.7
Licko Lesce 3953466 17.54+03 520+ 1.0 4284+ 3.0 101.0+0.8 1108+ 19.1 203409
Lovinac J3B3+40 189403 39.0+09 35.2+3.7 6l.5+06 1182+ 18.3 41.3+1.7
Musaluk 5468 +6.3 16.0+0.3 940+ 1.4 198.8+9.7 844409 161.5+18.7 319+1.2
Ototac 4334457 274403 58.1+1.0 498429 56.74+0.6 492470 10.6 0.5
Perusic 5788466 349405 67.6+ 1.7 60.0 + 6.6 101.1+1.2 14464222 328418
Plitvicka 2575437 709405 287+ 1.0 39.5+28 100,74+ 0.8 258.7+25.7 117404
Jezera
Senj 1486+34 402+04 11.4+0.5 26.6+2.0 37.840.5 1 +42 22402
Smiljan 4827456 329+04 785+ 1.3 69.2 4+ 3.6 804408 58.1+11.0 84408
Siroka Kula 5079+356 73.0+06 739+ 1.5 43.6+54 64.8+0.6 753+ 106 492+ 1.7

Slika 8.0.8: Preuzeto iz izvora [11]
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9 Dodatak

[Odjeljak 2.3]

Cest je slucaj da se pocetna jezgra moze raspasti na viSe razliCitih nacina Sto u konacnici daje
razlicite jezgre kceri, a eksponencijalna ovisnost odredena formulom (2) prestaje vrijediti. Jed-
nadZba koja pritom opisuje radioaktivni raspad opcenito ima oblik:

dN

= —(ky+ky+...+ki+...)N

gdje je k; konstanta i-tog nacina raspada jezgre roditelja, a ukupna konstanta raspada je zbroj
pojedinacnih konstanti tj. k = k| +ky+ ... + ki + ...
Omjer grananja za odredeni raspad BR (branching ratio) definira se kao omjer broja atoma koji
se raspadnu tim raspadom i ukupan broj nuklida koji se raspadnu:

k,‘ kl'

BR; = =—.
! ki+ko+ ...+ k... k

Opcenito svaki nuklid u nizu N; moZe se granati s faktorom grananja ky;, N; na vise od jedne jezgre

kéeri. Takoder, moZe postojati i vanjski izvor S; za stvaranje N; (osim raspada jezgre roditelja), $to

je shematski prikazano na sljedecoj slici.

N kn, /km.r-.’g - N kn, /sz.m'_; - N ks, /ka'v'm-\u h
1 \‘ ‘ \ I 3 \

S1 52 53

Ovaj proces je prvi puta sustavno opisao Harry Bateman 1910. godine. Pripadne diferencijalne

jednadzbe su oblika [2]:
dN;

S kN
o 1 —kny Ny
dN,
o = Satkniny Ni—kyy N
t
dN;

dtl = Si+kn;_y N; - Ni-1 — kn; - N;



dN,
dt

gdje je N, broj atoma vrste n prisutnih u vremenu ¢, k, konstanta raspada za vrstu ni k, 1 parci-

= Sn +an,1,Nn “Np—1— an Ny

jalna konstanta raspada povezana s omjerom granjanja BR,, , 1 relacijom Ky, 11 = BRy, 41 - k.

Rjesenje ovog sustava jednadzbi je:

B n n—1 N n Ni(o)e—k't S,(l_e—k-t)
M) _i:ZI [(Jl—llkwrl) X;( p=ip#ikp — )+k [Tp—i s (kp kf))]

U slucaju kada lanac pocinje od jednog roditelja nuklida bez ¢lana S gornja relacija reducira se na:

—kjt

Hk”HZ ; (k —k;)

p=i,p#j

[Odjeljak 4.3]
K - korekcijski faktor za nuklearni raspad od vremena uzorkovanja do pocetka mjerenja, definiran

kao:

In2- At
Ty

Ky = exp(—

pri ¢emu je At vrijeme proteklo od vremena uzorkovanja do vremena mjerenja, a 7} /2 vrijeme
poluraspada.

K> - korekeijski faktor za nuklearni raspad tijekom mjerenja:

T In2-1,
(1 - exp(—=

K
2= In2- t, Tl/2

)

gdje je ¢, stvarno proteklo vrijeme tijekom mjerenja.
K3 - korekcijski faktor za samoatenuaciju, tj. atenuacijski faktor u mjernom uzorku u usporedbi s

uzorkom za bazdarenje, dan sljede¢im izazom

e(u,E)

K: —
’ g(urefaE)



gdje je (U, E) efikasnost pune energije pika za uzorak s linearnim atenuacijskim koeficijentom
U, a€&(Wper, E ) efikasnost pune energije pika za uzorak s linearanom atenuacijom [, f-

K4 - korekcijski faktor za gubitak impulsa zbog nasumi¢nog sumiranja

Ky = exp(—2R7)

gdje je T vrijeme rezolucije mjernog sustava, a R srednja vrijednost brzine brojanja. K5 - korek-

cijski faktor podudaranosti za one nuklide koji se raspadaju kaskadom sukcesivnih emisija fotona

pri Cemu je &, (E) prividna efikasnost, a €(E) efikasnost ukupne energije.
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