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§ 1. Uvod 1

§1. UVOD

Nekoliko je izvora radionuklida u okolisu: 1. prirodni primordijalni radionuklidi — 2°U, 238U,
232Th te njihovi potomci i “°K najznacajni su predstavnici ove skupine, prisutni od postanka
Zemlje, 2. prirodni kozmogeni radionuklidi — konstantno nastaju u atmosferi djelovanjem
kozmickog zratenja, neki znadajni su °H, **C, 'Be, 1Be, itd., 3. antropogeni radionuklidi koji
mogu biti produkti fisije iz nuklearnih elektrana i oruzja poput *Sr, ¥*'Cs ili nastali u
nuklearnim reaktorima i akceleratorima Cestica koji se koriste u medicinske (dijagnostika i
terapija) i industrijske svrhe poput ©Co.1? Radionuklidi zbog pasivnog transporta tvari iz tla
kroz korijenski sustav te zbog svoje sli¢nosti s biogenim elementima dospijevaju u biljku.
Koli¢ina radionuklida koja se prenese ovisi o vrsti biljke, karakteristikama tla poput vrijednosti
pH, elektri¢ne provodljivosti, sadrzaja gline i organske tvari, itd. te ostalim okoli$nim uvjetima.
U svrhu kvantifikacije prijenosa radionuklida iz tla u biljku definiran je parametar faktor
prijenosa (engl. transfer factor, TF), omjer specifi¢ne aktivnosti radionuklida u suhoj tvari biljke
i tlu iz kojeg je biljka izrasla. Faktori prijenosa obi¢no se odreduju za skupine srodnih biljaka,
literaturni podaci su rijetki, ¢esto variraju i za po nekoliko redova veli¢ine. Stoga procjene
radioloskog rizika nekog tla za uzgoj biljke bazirane na jednostavnom omjeru aktivnosti mogu
posluziti za probirnu procjenu, medutim za predvidanje stvarnog prijenosa nisu adekvatne.®

Pracenje specificne aktivnosti radionuklida u okolisu zapocinje nakon atmosferskih
testiranja nuklearnog oruzja u 50-im i 60-im godinama proslog stoljeca. Intenzivnije pracenje
kreée nakon nesre¢e u Cernobilu 1986. kada je ispustena velika koli¢ina *’Cs, %Sr i drugih
radionuklida na malom prostoru odjednom.* Zbog toga i njihovog relativno dugackog vremena
poluraspada, koje je za navedena oba radionuklida oko 30 godina, *¥'Cs i *Sr globalno su
prisutni kontaminanti u okolisu i hrani, s mjerljivim specifi¢nim aktivnostima,®® pa tako i u
Hrvatskoj,>*° gdje se sukladno europskim zakonima prate specifi¢ne aktivnosti radionuklida u
okolisu, osobito ®Sr te antropogeni i prirodni gama emiteri.

Izracuni godisnjih ingestijskih doza ioniziraju¢eg zraenja provedeni u drugim
europskim drzavama sa sli¢nim specifi¢énim aktivnostima radionuklida u tlu i sliénim izborom
namirnica konzumenata, pokazali su da glavni doprinos dozi potje¢e od prirodnih
primordijalnih radionuklida: “°K, 2%Pb, 2%Po, 2%Ra, 8Ra i 2®Th.1622 Od navedenih

radionuklida samo se niske specifiéne aktivnosti *°K mogu mieriti pouzdano i direktno gama-
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§ 1. Uvod 2

spektrometrijski, kako je propisano uredbom.r® Granice detekcije 2°Pb te potomaka
2%Ra, ??®Ra i 2®Th, koji se odreduju indirektno, ¢esto su previsoke pri mjerenjima uobi¢ajnim
mjernim sustavima da bi se odredile specifi¢ne aktivnosti tih radionuklida u hrani.

Stoga je cilj ovog doktorskog rada razvitak novih metoda za odredivanje niskih
aktivnosti radionuklida u hrani i tlima Hrvatske te izracun godisnjih ingestijskih doza
ionizirajuéeg zracenja za populaciju Hrvatske.

Hipoteze ovog rada pretpostavljaju da su poljoprivredne kulture obiteljskih
poljoprivrednih gospodarstava (OPG) Hrvatske i komercijalno dostupna dje¢ja hrana radioloski
sigurne. Takoder se pretpostavlja da ¢e se nadogradnjom postojeéeg visoko Cistog
germanijevog (engl. high purity germanium (detector), HPGe) detektorskog sustava posti¢i
dovoljno niske granice detekcije gama emitera u hrani za vjerodostojnu procjenu ingestijske
doze 1 provjeru radioloske sigurnosti hrane te da ¢e se sekvencijalnim odijeljivanjem
radionuklida metodom ekstrakcije na cvrstoj fazi (engl. solid phase extraction, SPE) i
automatizacijom procesa ubrzati priprema veceg broja uzoraka za radiometrijska mjerenja.

Budu¢i da su novorodencad i1 mala djeca najosjetljivije dobne skupine na ionizirajuce
zraGenje, fokus rada je na hrani koju konzumiraju djeca.?*° Stoga je jedna skupina analiziranih
uzoraka komercijalno dostupna dje¢ja hrana iz hrvatskih ducana, u drugu skupinu pripadaju
poljoprivredne kulture s obiteljskih poljoprivrednih gospodarstava Hrvatske, posebice one koje
se tradicionalno koriste za pripremu domace djec¢je hrane, dok u trecu skupinu uzoraka spadaju
tla na kojima su poljoprivredne kulture uzgajane, kako bi se izracunali 1 istrazili faktori
prijenosa. Gama spektrometrija je unaprijedena uvodenjem aktivnog Stita, ¢ime su sniZene
granice detekcije radionuklida gama emitera. Takoder su razvijene automatizirane metode
odjeljivanja radionuklida iz matrica okolisnih uzoraka pomocu ekstrakcije na ¢vrstoj fazi.
Odjeljivanja radionuklida iz matrica okolisnih uzoraka su nuzna za alfa- i beta-spektrometrijska
mjerenja, a vremenski su zahtjevne za analitiCare. Automatizacija omogucéava pripremu veceg
broja uzoraka uz minimiziranje laboratorijskog rada analiti¢ara. Dobiveni podaci analizirani su
multivarijatnim statistickim metodama, kako bi se dobio uvid u potencijalno skrivenu strukturu
podataka i obrasce unutar te strukture te su upotrebljeni za procjenu godisnje ingestijske doze
ioniziraju¢eg zracCenja cCetiri dobne skupine Hrvatske: dojencad, jednogodisnjake,

desetogodisnjake te odrasle.
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§ 2. LITERATURNI PREGLED

2.1. Teorijska osnovica

Radioaktivnost je spontan, nasumican raspad nestabilnih atomskih jezgara, radionuklida.
Produkti raspada su novi nuklidi, ¢esto i sami nestabilni, i manje Cestice, ¢iji je zbroj masa
manji od mase radionuklida koji se raspada, to jest razlika mase je pretvorena u energiju. Tri
osnovne vrste raspada su alfa raspad, beta negativni raspad te beta pozitivni raspad. Prilikom
svakog raspada oslobada se energija emisijom ioniziraju¢eg zraCenja. lonizirajuée zracenje
dijeli se u dvije glavne skupine, ¢esti¢no i elektromagnetsko zracenje. Glavne vrste Cesticnog
zracenja Cine alfa, beta i neutronsko zracenje, a elektromagnetskog gama i rendgensko zracenje.
Ionizirajuée zracenje uzrokuje ionizaciju molekula i atoma u tvarima, pa tako prilikom izlaganja
zivih organizama ioniziraju¢em zracenju dolazi do ionizacije unutar stanica, moze do¢i i do
nepopravljive Stete te naposlijetku i do smrti stanica, tkiva ili cijelih organizama. Osnovna
mjerna jedinica Sl sustava za (radio)aktivnost je Becquerel, kratice Bg, a jednaka je broju
raspada jezgri u nekom uzorku tijekom jedne sekunde. Aktivnost radinuklida u realnim
uzorcima Cesto se izrazava izvedenim intenzivnim veli¢inama, poput specifi¢ne aktivnosti, to
jest aktivnosti po masi uzorka. Aktivnosti radionuklida u nekom uzorku ovisi o broju
radionuklida i njihovoj stabilnosti, koja se izrazava vremenom poluraspada, ti2. To je vrijeme
potrebno da se raspadne pola jezgara nekog radionuklida u promatranom uzorku. Vrijeme

poluraspada je intenzivna veli¢ina i jedinstveno karakterizira svaki radionuklid.t

2.1.1. Alfa raspad

Alfa raspad je nuklearni proces prilikom kojega atomska jezgra roditelj emitira alfa Cesticu.
Alfa Cestica je jezgra atoma helija, sacinjena od dva protona i dva neutrona. Alfa raspadu
pretezito podlijezu teske jezgre atomskog broja veceg od 72. Jednazba nuklearne reakcije alfa
raspada glasi:

MR- 2P +a+0, (2.1.1)
gdje je R jezgra roditelj, atomskog broja Z i masenog broja A, P je jezgra potomak, atomskog
broja Z-2 i masenog broja A-4, a je alfa Cestica atomskog broja 2 i masenog broja 4, a Q. je
ukupna energija alfa raspada, koja je jednaka zbroju kineticke energije alfa Cestice, kineticke

energije jezgre potomka i energije gama zracenja, do ¢ije emisije moze ali ne mora do¢i:
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Q,=E,+E+E, (2.1.2)
Energija i masa su o¢uvani prilikom procesa, to jest razlika u masi jezgre roditelja i zbroja masa
alfa Cestice 1 jezgre potomka odgovara oslobodenoj energiji prilikom raspada:

Q, =[m(/R)-m(/3P+a)]c? (2.1.3)
gdje je m masa, a ¢ brzina svjetlosti u vakuumu. Zbog o¢uvanja koli¢ine gibanja, kineti¢ka
energija raspada podijeljena je izmedu jezgre potomka i alfa estice egzaktno te vrijedi:

E, My

—= = 2.1.4
E, - m (2.1.4)

o
odnosno, alfa Cestice odnose veéinu kineticke energije alfa raspada te su diskretnih energija.
Nakon raspada, jezgra potomak moze biti u pobudenom stanju iz kojega se relaksira emisijom
elektromagnetskog, to jest gama zracenja. Prilikom alfa raspada nekih nuklida moze do¢i do
emisije razlicitih alfa Cestica, svaka s razli¢itom vjerojatno$éu pojavnosti, i S jezgrama
potomcima u razli¢itim pobudenim stanjima. Posljedi¢no tome, alfa raspad nekog radionuklida
moze rezultirati s vise alfa Cestica diskretnih energija i s viSe gama zraka takoder diskretnih
energija. OpaZena je negativna korelacija izmedu energije alfa raspada i vremena poluraspada
roditelja.?® Za izdvajanje iz jezgre roditelja, alfa Gestica mora savladati energijsku barijeru
tuneliranjem, pri ¢emu se radi o Coulombovoj barijeri jezgre. Buduci da alfa Cestice raspada
visih energija tuneliraju kroz relativno nizu energijsku barijeru, veca je vjerojatnost tuneliranja
i raspada pa je samim time vrijeme poluraspada radionuklida koji emitiraju alfa ¢estice visoke
energije manje.

Nakon izdvajanja alfa ¢estica gubi kineticku energiju medudjelovanjem s tvarima. Zbog
dvostrukog elementarnog naboja te relativno velike mase i veli¢ine, alfa ¢estica, naspram drugih
vrsta ionizirajuéeg zraCenja, ima veéu mogucnost ionizacije i manju prodornost kroz tvari.
Putanje su im kratke i pravocrtne te jednake duzine. Kada alfa ¢estice dovoljno uspore, uhvate
dva elektrona te postaju atomi He. Alfa Cestice medudjeluju s elektronima i jezgrama u atomu
Coulombovom interakcijom. Prilikom prolaska kroz tvari alfa Cestice elektrone izbacuju iz
atoma c¢ime nastaju ionski parovi. Broj nastalih ionskih parova i doseg alfa cestice
proporcionalni su energiji Cestice (takoder ovise o tvari koju Cestice ioniziraju).
Rekombinacijom ionskih parova oslobada se energija alfa Cestice. Osnovni princip rada
detektora ionizirajueg zraCenja je pretvorba energije zracenja u mjerljivi signal. Tako
primjerice alfa Cestice u zraku putuju do 10 cm te gube oko 35 eV energije po stvorenom

ionskom paru, dok u poluvodickim kristalima imaju doseg svega nekoliko desetaka pum i gube
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2-3 eV energije po stvorenom ionskom paru.! Zbog slabe prodornosti kroz tvari, za detekciju
alfa Cestice metodom alfa spektrometrije, potrebna je kemijska izolacija alfa emitera, nanoSenje
proc¢is¢enog emitera na nosac te postavljanje u neposrednu blizinu poluvodickog silicijevog
detektora, u vakuumu. Prilikom prolaska pokraj elektrona alfa Cestica u nekoj tvari moze
pobuditi elektrone u visa elektronska stanja, a ne ih potpuno izbaciti iz atoma. Prilikom
relaksacije, dolazi do emisije vidljive svjetlosti, $to je osnovni princip rada scintilacijskih

detektora koji ¢e biti detaljnije opisani u daljnjem tekstu.'?’

2.1.2. Beta raspadi
Postoji nekoliko vrsta beta raspada i svima im je zajednicko da se prilikom raspada ne mijenja
maseni broj radionuklida, odnosno prilikom raspada dolazi do pretvorbe nukleona iz jednog u
drugi. Prilikom beta negativnog raspada, kojemu podlijezu jezgre bogate neutronima, unutar
jezgre neutron se pretvara u proton i antineutrino, sto mozemo zapisati jednadzbom nuklearne
reakcije:

n—>p'+p4 +v (2.1.5)
gdje je n neutron, p* proton, B~ beta negativna Gestica,a V je antineutrino. Beta negativna Gestica
je elektron, dok je antineutrino subatomska Cestica bez elektricnoga naboja, vrlo male mase,
koji se giba brzinom bliskoj brzini svjetlosti. Jednadzba beta negativnog raspada glasi:

FR—> AP+ B +V+Q, (2.1.6)
gdje je R jezgra roditelj, atomskog broja Z i masenog broja A, P je jezgra potomak, atomskog
broja Z+1 i masenog broja A, a Q- je ukupna energija beta negativnog raspada koja je jednaka
zbroju energije gama zracenja (ukoliko se emitira) te kinetickih energija beta Cestice, jezgre
potomka i antineutrina. Zbog ocuvanja koli¢ine gibanja, kineticka energija raspada je
raspodijeljena recipro¢no prema masi. Prakti¢no svu energiju raspada odnose beta negativna
Cestica i antineutrino, koji ju dijele u razli¢itim omjerima. Beta negativne Cestice nemaju
diskretne energije ve¢ spektar energija s maksimalnom energijom Egmax. Posljedicno tome,
kako bi se razlu€io doprinos spektru razli¢itih beta emitera iz uzorka te odredila aktivnost
pojedinog radionuklida, potrebno je kemijsko odvajanje beta emitera iz matrice uzorka za
mjerenje aktivnosti tog beta emitera. Kao i u slucaju alfa raspada, prilikom beta negativnog
raspada moze doc¢i do nastajanja jezgre potomka u vise pobudenih stanja $to rezultira emisijom

razli¢itih gama zraka.?®
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Prilikom beta pozitivnog raspada, kojemu podlijezu jezgre bogate protonima, unutar
jezgre proton se pretvara u neutron i neutrino, $to se zapisuje jednadzbom nuklearne reakcije:
p*t > n+ B +v (2.1.7)
gdje je B beta pozitivna estica, a v je neutrino. Beta pozitivna Cestica je pozitron, anti Gestica
elektrona, jednake mase kao elektron i pozitivhog elementarnog naboja, dok je neutrino
subatomska Cestica bez elektricnoga naboja, vrlo male mase, koji se giba brzinom bliskoj brzini
svjetlosti, pandan antineutrina. Jednazba beta pozitivnog raspada glasi:
fR— P+ 8" +v+Q, (2.1.8)
gdje je R jezgra roditelj, atomskog broja Z i masenog broja A, P je jezgra potomak, atomskog
broja Z-1 i masenog broja A, v je neutrino, a Q- je analogno alfa i beta negativnom raspadu
ukupna energija raspada, zbroj kinetickih energija i gama zracenja koje se moze emitirati.
Podjela energije raspada je analogna kao u slu¢aju beta negativnog raspada te i beta pozitivne
Cestice imaju spektar energija s maksimumom, Eg+nq. Nakon $to Se beta pozitivna Cestica
zaustavi, medudjeluje sa svojom anti ¢esticom, elektronom, dolazi do anihilacije te obje Cestice
nestaju i dolazi do emisije dvije gama zrake u suprotnim smjerovima, zbog oc¢uvanja koli¢ine
gibanja, svaka energije jednake masi elektrona, 511 keV. Zbroj tih energija, 1022 keV, zapravo
je minimalna energija raspada koju neki radionuklid mora imati da bi se raspao beta pozitivnim
raspadom, to jest minimalna razlika u masi izmedu Cestica produkata i jezgre roditelja mora biti
barem dvostruka masa elektrona. Prilikom beta pozitivnog raspada moze doé¢i do nastajanja
jezgre potomka u vise pobudenih stanja §to rezultira emisijom razli¢itih gama zraka.?®
Radionuklidi bogati protonima ¢ija je energija raspada niza od 1022 keV podlijezu
elektronskom uhvatu. U tom procesu umjesto pretvorbe protona u neutron, beta pozitivnu
Cesticu i neutrino, proton hvata elektron iz elektronskog omotaca radionuklida te se pretvaraju
u neutron i neutrino. NajéeS¢e dolazi do uhvata elektrona K ljuske (valna funkcija jezgre i
elektrona K ljuske se najviSe preklapaju), pa se ovaj raspad naziva i K uhvat. Porastom energije
raspada raste i vjerojatnost uhvata elektrona iz jezgri udaljenije ljuske. JednadZzba te nuklearne
reakcije glasi:
p*+e —>n+v (2.1.9)
Elektronski uhvat moze se smatrati procesom suprotnom od beta negativnog raspada opisanog
jednazbom (2.1.6) te glasi:
SR+e — , P+ v+ Qg (2.1.10)
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gdje je R jezgra roditelj, atomskog broja Z i masenog broja A, P je jezgra potomak, atomskog
broja Z-1 i masenog broja A, e je uhvaceni elektron, v je neutrino, naj¢esée K ljuske, a Qec
ukupna energija raspada. Kao i u prethodnim slu¢ajevima, jezgra potomak moze nastati u vise
stanja Sto rezultira emisijom gama zracenja. Prilikom uhvata u elektronskom omotacu nastaje
prazna orbitala u K ljusci. Prilikom popunjavanja te orbitale elektronima iz visih orbitala,
oslobada se energija emisijom fotona, odnosno rendgenskih zraka, ili dolazi do daljnje
ionizacije i oslobadanja slabo vezanih elektrona. Taj fenomen zove se Augerov efekt, a
oslobodeni elektroni, koji su diskretnih energija, Augerovi elektroni. Elektronski uhvat
kompetitivni je proces beta pozitivnom raspadu te se radionuklidi bogati protonima s energijom
raspada viSom od 1022 keV raspadaju na oba nacina u omjerima statisticki odredenima zbog
razlika energija raspada pojedinih na¢ina raspada. Kao u svim razmatranim raspadima, prilikom
uhvata elektrona moze do¢i do nastajanja jezgre potomka u vise pobudenih stanja Sto rezultira
emisijom razli¢itih gama zraka .2

Sve Cestice koje nastaju beta raspadima, beta pozitivne i negativne Cestice te Augerovi
elektroni, imaju jednaku masu, 5x10* u, koja je zna¢ajno manja od mase alfa Sestice (2 jezgre
helija) te imaju istu apsolutnu vrijednost naboja jednaku elementarnom naboju. Takoder
medudjeluju s tvarima Coulombovom interakcijom te odziv detektora prouzrocen od beta
pozitivne, beta negativne Cestice ili Augerovog elektrona ne moZemo razlikovati. Budu¢i da su
puno manje i jednostruko nabijene za razliku od alfa Cestice, vjerojatnost medudjelovanja s
tvarima Coulombovim interakcija im je puno manja. Stoga im je i ionizacijska mo¢ manja ali
im je prodornost veca. Kao i alfe Cestice, takoder uz ionizaciju uzrokuju elektronsku pobudu

praéenu emisijom vidljive svjetlosti, scintilaciju.?

2.1.3. Gama i rendgensko zracenje
Gama i rendgensko zracenje su ionizirajuca zracenja koja pripadaju spektru elektromagnetskog
zraCenja visokih energija. Rendgenske zrake obuhvacaju priblizni energijski raspon od 1 keV
do 100 keV, dok je raspon energija gama zracenja od 10 keV do 100 MeV. Razlikuju se po
podrijetlu. Gama zracenje nastaje prilikom procesa u atomskoj jezgri, dok je rendgensko
zraGenje rezultat procesa u elektronskom omotacu.>?8

Analogno atomima i molekulama unutar kojih su elektroni u odredenim energijskim
razinama zbog razli¢itih elektronskih, vibracijskih i rotacijskih stanja, protoni i neutroni unutar
atomske jezgre takoder su u odredenim energijskim razinama zbog razli¢itih nukleonskih,

vibracijskih i rotacijskih stanja. Prilikom pobude jednog ili vise protona ili neutrona jezgra je u
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pobudenom stanju. Relaksacijom u osnovno stanje dolazi do emisije elektromagnetskog, gama
zracenja. Stanja razliCitih energijskih razina imaju razli¢ite raspodjele naboja unutar jezgre te
vjerojatnost prijelaza iz jednog stanja u drugo ovisi 0 elektri¢nim i magnetnim svojstvima stanja
te energijskoj razlici stanja. Veéina gama prijelaza dogodi se unutar 10™? sekundi, medutim
postoje i procesi koji su dovoljno spori da se izmjeri vrijeme njihova trajanja. Pobudena stanja
iz kojih se takvi spori procesu odvijaju zovu se izomerna ili metastabilna pobudena stanja i
Cesto se u dijagramima oznacavaju kao zasebni radionuklidi dodatkom oznake m iza masenog
broja. Uz izomerni prijelaz, takva stanja podlozna su daljnjem radioaktivnom raspadu. Primjer
izomernog stanja je radiokativni izotop protaktinija, 2*™Pa koji nastaje beta raspadom 23Th,
ima vrijeme poluraspada 1,159 minuta te se raspada beta negativnim raspadom s vjerojatnoséu
99,85 % 2**U, dok mu je vjerojatnost izomernog prijelaza u 2*Pa tek 0,15 % [ref. 29]. Pobudena
nuklearna stanja takoder se mogu relaksirati unutarnjom pretvorbom te jako rijetko tvorbom
parova. Prilikom unutarnje pretvorbe energija se predaje elektronu elektronskog omotaca,
dolazi do ionizacije te kao u elektronskom zahvatu dolazi do emisije rendgenskih zraka i
Augerovih elektrona.l?®

Sve nabijene Cestice prilikom Coulombovog medudjelovanja s elektricnim poljem
usporavaju te emitiraju elektromagnetsko zracenje, zako¢no zracenje, pa tako i Cestice produkti
radioaktivnih raspada prilikom propagacije kroz tvari. Zbog svoje prirode (masa i naboj) alfa
Cestice su pod manjim utjecajem elektricnog polja jezgara te vecinu kineticke energije gube
ionizacijom. No, prilikom emisije beta Cestica i Augerovih elektrona opisan efekt je znacajan
nacin disipacije kineticke energije te je emisija praena emisijom kontinuiranog spektra
elektromagnetskog zraCenja, to jest rendgenskog zracenja, maksimalne energije jednake

maksimalnoj energiji beta estice, odnosno Augerova elektrona.t?"28

2.1.4. Kinetika radioaktivnog raspada

Radioaktivni raspad je nasumiéan proces. Vjerojatnost raspada nekog radionuklida nije funkcija
vremena niti okoline radionuklida te je jednaka za sve istovjetne radionuklide. Unutar uzorka
koji sadrzi N radionuklida nemoguce je predvidjeti koji radionuklid ¢e se raspasti u kojem
trenutku, no uocena je statisticka priroda broja raspada. U odredenom vremenskom intervalu
At raspast ¢e se odreden broj radionuklida AN. Aktivnost A radionuklida u uzorku tako je
definirana kao trenutni broj raspada, odnosno broj raspada u proteklom vremenu:

_dN

A=

(2.1.11)
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te je proporcionalna broju radionuklida N:
dN _
dt

gdje je A Kkonstanta radioaktivnog raspada, specificna za svaki pojedini radionuklid.

~IN (2.1.12)

Integracijom izraza (2.1.12) u granicama integracije od to do t dobiva se izraz koji opisuje
vremensku evoluciju broja neraspadnutih radionuklida:

N = Ne™ (2.1.13)
gdje je No broj radionuklida u po¢etnom to, a N broj radionuklida nakon proteklog vremena t.
Buducdi da je uobicajeno pratiti aktivnost uzorka, uvr§tavanjem izraza (2.1.11) i (2.1.12) u izraz
(2.1.13) slijedi vremenska evolucija aktivnosti:

A= Ae ™ (2.1.14)
gdje je Ao pocetna aktivnost, a A aktivnost nakon proteklog vremenat. Za karakterizaciju nekog
radionuklida uobicajeno je umjesto konstante raspada koristiti vrijeme poluraspada t12 koje je
potrebno da se raspadne polovica broja radionuklida unutar uzorka te je povezano s konstantom

radioaktivog raspada izrazom:

_In(2) 2.1.1
tyy == (21.15)

koji se dobije uvrStavanjem Azépb u izraz (2.1.14). Aktivnosti (odnosno sadrzaj

radionuklida) u uzorku odreduje se brojenjem raspada. Raspadi se ovisno o vrsti raspada i
detektora biljeze direktno ili posredno kroz dogadaje medudjelovanja raspadnih produkata 1
materijala detektora. U rijetkim sluc¢ajevima se detektiraju svi raspadi iz uzorka, no detektorom
opazena aktivnost R proporcionalna je aktivnosti uzorka A:

R=¢cA (2.1.16)
gdje je ¢ efikasnost mjerenja. Opazena aktivnost izrazava se dogadajima (odredenih energija)
ili impulsima u jedinici vremena, ¢esto sekundi ili minuti, odnosno cps ili cpm (od engl. counts
per second odnosno counts per minute). Efikasnost detektora ovisi 0 mnogim ¢imbenicima od
kojih su znacajni vrsta detektora, geometrija mjernog postava, vrsta i energija zracenja. lzraz
(2.1.16) vrijedi ukoliko je vrijeme brojenja t, puno manje nego vrijeme poluraspada
radionuklida od interesa, $to je slucaj sa svim radionuklidima odredivanim unutar ovog rada.
Vrijeme poluraspada nekih odredivanih radionuklida jest vrlo kratko, svega nekoliko minuta,?
no pri tome se radi o radionuklidima u sekularnoj ravnotezi s radionuklidom roditeljem, o cemu

¢e biti vise re¢eno u daljnjem tekstu. Neki radionuklidi mogu se raspasti na viSe potomaka s
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razli¢itim vjerojatnostima, 0odnosno razgranatim raspadom. Primjer takvog slucaja, koji ¢e se
pojavljivati u ovom radu, je raspad 212Bi. U 64,07 % slucaja 2!2Bi se raspada beta negativnim
raspadom u 2'?Po, dok u preostalih 35,93 % slucajeva prelazi u 2Tl alfa raspadom. Svaki

moguci nacin razgranatog raspada je neovisan i karakteriziran svojom konstantom raspada A

te vrijedi:
A+ A+t Ay = Ay (2.1.17)
Za vrijeme poluraspada takvog roditelja vrijedi:
ty, = In(2) / Ay, (2.1.18)

te ¢e nakon vremena poluraspada udio pojedinih pretvorbi i biti jednak udjelu odgovarajuce
konstante raspada Ai u ukupnoj konstanti raspada Att.>%>!

Jezgra potomak radioaktivnog raspada u nekim slu¢ajevima je i sama nestabilna te se
raspada u daljnje (ne)stabilne jezgre. U slu¢ajevima prirodno pojavnih teskih elemenata poput
U ili Th, postoji desetak uzastopnih raspada do nastanka stabilne jezgre:

X, —2is Xy —22 s Xy 5 X, (2.1.19)

U uzorcima koji sadrze takve elemente, uz njih su prisutni i radionuklidi drugih elemenata koji
iz njih nastaju te konac¢ni stabilni nuklid. Takav skup, koji sadrzi radionuklide nastale
uzastopnim raspadima iz izvornog radionuklida Xi, naziva se raspadni niz Xi. Poznavanje
medusobnih odnosa ¢lanova raspadnih nizova izuzetno je vazno za pracenje aktivnosti ¢lanova
niza. U posebnim okolnostima, poznavanjem aktivnosti jednog ¢lana niza moguce je izvoditi
zakljucke o aktivnosti drugih ¢lanova niza. Razmotrimo za pocetak kinetiku prva dva
radionuklida nekog raspadnog niza. Neka je N1,0pocetni broj radionuklida roditelja niza X1, A1,
njegova aktivnost, a A1 konstanta raspada, dok je N2o pocetni broj radionuklida potomka niza
X2, A2 njegova aktivnost te 4> konstanta raspada. Budu¢i da su raspadi X1 i X2 medusobno

neovisni vrijedi:

dN
d—tzzﬂiNl—/lQN2 (2.1.20)
rjesenje te diferencijalne jednadzbe glasi:
— A —at _ g—iat At (2.1.21)
N, (%_%)leo(e e )+ N,.e

Prvi ¢lan s desne strane jednadzbe opisuje prirast i raspad X jezgara koje nastaju raspadom iz
X1. Drugi ¢lan opisuje raspad X jezgara prisutnih u trenutku promatranja to. Ukoliko je
J2>>J1, odnosno vrijeme poluraspada potomka je puno krace nego vrijeme poluraspada

roditelja te je N2o= 0, izraz (2.1.21) pojednostavljuje se u:
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N, = % leo (1_ et ) (2122)

broj potomka N2 raste eksponencijalno s konstantom poluraspada 1.. Kada vrijeme tezi u
beskonacnost vrijedi:

N4, = NpoA (2.1.23)
odnosno aktivnost potomka jednaka je pocetnoj aktivnosti roditelja. Takav proces naziva se
prirast potomka iz roditelja. U zatvorenom sustavu potomak postigne pocetnu aktivnost
roditelja nakon desetak vremena poluraspada potomka te se taj odnos naziva sekularna
ravnoteza. Nakon uspostave sekularne ravnoteze aktivnost potomka je podrzana od roditelja
te njegova aktivnost opada s vremenom poluraspada roditelja. Slika 1 prikazuje primjer takvog
sustava, prirast 22Rn (t12 = 3,8232 d) iz ?*°Ra (t12 = 1600 a).?®

Normirana aktivnost

226R4
222Rp

30 40 50
t/d

Slika 1. Prirast ?2?Rn iz *Ra u zatvorenom sustavu. Nakon priblizno 30 dana sustav je u
sekularnoj ravnotezi, aktivnost 22Rn jednaka je po¢etnoj aktivnosti 2°°Ra, to jest aktivnost

222Rn je podrzana aktivnoséu 2%Ra.

lako su u prirodi sustavi poput opisanog ¢esti, gdje je vrijeme poluraspada roditelja izrazito
dugacko, postoje segmenti raspadnih nizova u kojima je vrijeme poluraspada roditelja duze od
vremena poluraspada potomka, no usporedivo s vremenom poluraspada potomka te u tom

slucaju izraz (2.1.22) ne vrijedi. Tijekom prirasta aktivnost roditelja znac¢ajno opada. U jednom
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trenutku aktivnost potomka dosegne maksimum te krene padati zajedno s aktivno$céu roditelja.
Nakon priblizno pet vremena poluraspada potomka drugi ekponencijalni ¢lan u jednadzbi

(2.1.21) postaje zanemariv te slijedi:

N = (2 e (e = (25 N (2.1.24)

Sustav je u prijelaznoj ravnetezi, aktivnosti potomka i roditelja su u konstantnom omjeru te

opadaju. Iz jednadzbe (2.1.24) supstitucijom broja radionuklida i aktivnosti te konstante

raspada i vremena poluraspada slijedi:

AZ t1/21
— = 2.1.25
A‘l 1:1/2,1 _t1/2,2 ( )
Slika 2 prikazuije prirast 2Bi (ti2 = 19,8 min) iz #*Pb (t1> = 26,916 min).?°
| | | | | 2Taph
1 214RBj B
*cTo': 0.8 —
z
< 06| -
3]
s
5 04 - -
o
Z
02 + —
0 | | | | | |
0 20 40 60 80 100 120 140
f/mim

Slika 2. Prirast 2*Bi iz ?**Pb u zatvorenom sustavu. Nakon 80 minuta sustav je u prijelaznoj
ravnotezi, omjer aktivnosti potomka i roditelja dan je s (2.1.25) te se oba radionuklida

raspadaju s vremenom poluraspada roditelja *4Pb.

Ako je roditelj krace Zivu¢i nego potomak, aktivnost potomka Ce rasti, dosegnuti maksimum te
opadati s vlastitim vremenom poluraspada. Trenutak kada ¢e se posti¢i maksimum aktivnosti

moze se odrediti iz:

__1 A (2.1.26)
o y In %
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Slika 3 prikazuje primjer takvog sustava, prirast 2*Pb (ti. = 26,916 min) iz ?®Po
(ti2= 3,071 min).?°

218pg
214Ph

Normirana aktivnost

0 20 40 60 80 100 120 140

f/mim

Slika 3. Prirast 21*Pb iz ?*8Po u zatvorenom sustavu. Ne postiZe se ravnoteza, vrijeme
postizanja maksimalne aktivnosti potomka 2Pb dano je s (2.1.26), nakon kojeg se potomak

214pp raspada svojim vremenom poluraspada.

Iako je sekularna ravnoteza pokazana na primjeru niza 2 raspada, u duzim nizovima takoder se
postize ravnoteZza s roditeljem niza ukoliko imaju vrijeme poluraspada znac¢ajno duze od ostalih
¢lanova niza. Sljede¢i niz zadovoljava taj uvjet:

“Ra — *?Rn — **Po — *"*Pb — #*Bi (2.1.27)
Ravnoteza se postize nakon desetak vremena poluraspada sljede¢eg najduze zivuceg Clana
222Rn. Njegovo efektivno vrijeme poluraspada postane jednako vremenu poluraspada 22°Ra,
postigne se sekularna ravnoteza izmezu 2?2Rn i 28Po te efektivno vrijeme poluraspada 2*8Po
postane jednako vremenu poluraspada Ra itd. do 2*Bi. Ukoliko je sustav zatvoren, svi navedeni
radionuklidi prisutni su nakon ravnoteze s aktivnostima i vremenima poluraspada jednakim
226Ra. Navedena ¢injenica Kkoristi se za odredivanje ?°Ra gama-spektrometrijski preko

odredivanja #*Pb i 2*Bi. Koristena ishodna jednadzba (2.1.20) specifi¢an je slucaj sustava
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jednadzbi koje opisuju trenutnu promjenu koli¢ine svakog ¢lana nekog niza, sacinjenog od n

¢lanova, uz pretpostavku da u trenutko to prisutan samo roditelj niza:

dN

o AN

N (2.1.28)
dtn = in—an—l - ﬂnNn (n>1)

Rjesenja sustava jednadzbi analiti¢ki je pronasao Harry Bateman 1910. godine® te su poznata

kao Batemanove jednadzbe:

N, (t) = N ﬁ/L 'Zn‘,cie%'t
. (2.1.29)

Co=[1(4-4) zaj=i

j=1
uvrStavanjem n = 2 dobivamo jednadzbu (2.1.20) te njeno rjeSenje (2.1.21). Uporabom
Batemanovih jednadzbi mozemo izracunati sastav produkata raspada nekog radionuklida nakon

proteklog vremena t od njegovog odjeljivanja.3%3t

2.1.5. Medudjelovanje elektromagnetskog zracenja visoke energije i tvari

Ionizirajuce zraCenje u tvarima izaziva ionizaciju medudjelovanjem s elektronima. Budu¢i da
svaka vrsta zracenja ima razlicita fizikalna svojstva, razli¢ito medudjeluje s tvarima. Fotoni
gama zraCenja nemaju naboj te uglavnom medudjeluju s elektronima procesima fotoelektricnog
efekta i Comptonovog rasprsenja te medudjeluju s cijelim atomom u procesu tvorbe parova
elektrona i pozitrona. Tim procesima je zajedni¢ko da nastaju pobudeni elektroni koji zatim
predaju svu ili dio energije detektoru Coulombovim medudjelovanjem te nastaje elektri¢ni
signal.

Prilikom fotoelektri¢nog efekta gama foton medudjeluje s veznim elektronom atoma
koji ¢ini aktivni dio detektora. Za vrijeme medudjelovanja foton iScezava te izbacuje elektron
iz atoma. Energija fotona podijeljena je izmedu elektrona i atoma:

E,=E.+E, (2.1.30)
gdje je E, energija fotona, Ee. energija elektrona, a Ey energija vezanja, odnosno energija
pobudenog, novonastalog iona. Izbaceni elektron dalje ionizira detektor te stvara signal, dok se
pobudeni atom relaksira Augerovom kaskadom ili emisijom rendgenskih zraka, kao u slucaju
beta pozitivnog raspada. Nastale rendgenske zrake takoder medudjeluju fotoelektri¢nim
efektom te je naposljetku sva energija upadnog gama fotona predana detektoru. Ljuska iz koje

je izbacen elektron ovisi o upadnoj energiji gama zracenja te je najcesce izbacen elektron iz K
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ljuske. Ukoliko foton nema dovoljno energije izbacuju se elektroni iz L ili M ljuske. Zbog toga
nastaju diskontinuiteti u krivuljama prigusivanja intenziteta to jest atenuacije gama zracenja pri
energijama koje odgovaraju energijama prijelaza elektrona izmedu ljusaka atoma materijala od
kojeg je graden detektor. Pri tim energijama vjerojatnost fotoelektri¢nog efekta naglo raste §to
se ocituje ostrim skokovima u atenuacijskim koeficijentima, takozvani rubovi ljusaka.
Fotoelektricni efekt najznacajni je mehanizam medudjelovanja gama fotona niskih energija od
desetak do stotinjak keV.**3* Na slici 4, koja prikazuje doprinose pojedinih mehanizama
medudjelovanja ukupnom prigusivanju intenziteta fotona u germanijevom kristalu, vidljiv je K
rub pri otprilike 11 keV. Na slici 5, koja prikazuje skicu odziva detektora i doprinosa pojedinog
mehanizma medudjelovanja uslijed detekcije monoenergetskog gama zraenja dovoljne
energije za tvorbu parova elektrona i pozitrona, vidljiv je vrh kojem doprinosi fotoelektri¢ni
efekt isprekidanom crvenom linijom.

Prilikom Comptonova rasprsenja foton medudjeluje s elektronom te se rasprsuje pod
odredenim kutom u odnosu na upadnu putanju. Raspodjela energije ovisna je o kutu rasprsenja.
Energija rasprSenog fotona dana je s:

hy' — hv (2.1.31)
1+ (hv / myc?®)(1—cos @)

gdje je hv energija upadnog fotona, hv' energija rasprienog elektrona, moc? energija
ekvivalentna masi elektrona u mirovanju (511 keV), a € kut rasprienja fotona. Energija

elektrona jednaka je razlici energija upadnog i rasprSenog fotona:

(hv / myc®)(1-cos®) }

2.1.32
1+ (hv/myc®)(1-cosO) ( )

E, = hv—hv’=hv{

Unutar detektora dolazi do rasprienja u rasponu kuta od @ = 0, odnosno ne dolazi do
medudjelovanja, do @ = m, kada se se foton pravocrtno odbije od elektrona te mu preda
maksimalno energije. Ukoliko rasprSeni foton napusti detektor, zbog nepotpuno apsorbirane
energije fotona u detektoru, u spektru se biljezi dogadaj manje energije od potpunog vrha, te se
stvara takozvani Comptonov kontinuum, koji zapocinje pri Ee = 0 te zavrsava Comptonovim
rubom pri Eemax. Uvrstavanjem @ = & u izraz (2.1.32) slijedi maksimalna energija predana

elektronu u Comptonovom rasprsenju:

_ o _2hv/mee? 21.33
B = | 2B 2133

Energijska razlika izmedu potpunog vrha i Comptonova ruba moze Se izracunati prema:
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E.=hv—E hv (2.1.34)

em T 13 2hy / moc?

U slucaju ako se rasprseni foton, nakon Comptonova rasprsenja, apsorbira fotoelektri¢nim
efektom, sva energija fotona predana je detektoru te je odziv detektora vrh pri punoj energiji
upadnog fotona. U slucaju kada rasprseni foton medudjeluje Comptonovim rasprSenjem te
novonastali rasprSeni foton napusti detektor, u odzivu detektora popunjava se podruéje izmedu
potpunog vrha i Comptonova kontinuuma. Na slici 4 vidljiv je doprinos Comptonova rasprsenja
ukupnom prigusivanju intenziteta gama fotona u germaniju, dok je na slici 5 vidljiva skica
Comptonovog kontinuuma, oznacena isprekidanom plavom linijom te podrucje visestrukih
Comptonovih dogadaja. Comptonovo rasprSenje najznacajni je mehanizam medudjelovanja
gama fotona srednjih energija od dvjestotinjak do 2000 keV. Prilikom izvoda (2.1.31)
pretpostavljeno je da je elektron slobodan, no u detektorima to nije slucaj te je zbog toga
Comptonov rub zaobljen 3334

Tvorba parova je proces prilikom kojega gama foton medudjeluje s Coulombovim
poljem jezgre, foton i§¢ezava te nastaju parovi elektrona i pozitrona. Za taj proces potrebna je
energija fotona visa od zbroja masa elektrona i pozitrona, odnosno E, > 2moc® = 1022 keV.
Proces postaje znacajan mehanizam medudjelovanja fotona energija visih od 2 MeV te je
najznacajni mehanizam medudjelovanja fotona energija visih od 10 MeV. Nastali elektron i
pozitron daljnom ionizacijom predaju energiju detektoru. Kada energija pozitrona padne na
razinu termalne energije, dolazi do sudara s elektronom te anhilacije prilikom koje nastaju dva
gama fotona suprotnih orijentacija, svaki energije 511 keV. Ukoliko su oba fotona apsorbirana
daljnim procesima odziv detektora je vrh potpune energije upadnog gama fotona. Medutim
ukoliko jedan foton napusti detektor, odziv detektora je vrh energije upadnog gama fotona
umanjene za 511 keV, odnosno vrh umanjen za 1022 keV u slucaju kad oba fotona napuste
detektor.®*** Na slici 4 vidljiv je doprinos tvorbe parova ukupnom atenuacijskom koeficijentu
germanija, dok su na slici 5 vidljivi vrhovi jednostrukog i dvostrukog izlaza anhilacijskih

fotona.
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Slika 4. Doprinosi razli¢itih mehanizama medudjelovanja linearnom atenuacijskom

koeficijentu germanija [uredeno prema ref. 34].

dN/dE

Vrh jednostrukog izlaza
anhilacijskog fotona

Vrh dvostrukog izlaza
anhilacijskog fotona

Comptonov kontinuum , /

| Potpulni vih |

Visestruki Compton dogadaji

Energija

Slika 5. Skica odziva detektora i doprinosa pojedinog mehanizma medudjelovanja uslijed

detekcije monoenergetskog gama zracenja dovoljne energije za tvorbu parova elektrona i

pozitrona [uredeno prema ref. 33].
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Uz navedene procese dolazi i do Rayleighovog rasprsenja, procesa u kojem elektron
apsorbira foton te emitira foton iste energije ali drugacije orijentacije. Taj proces doprinosi padu
intenziteta upadne zrake, to jest atenuaciji, ali ne i apsorpciji energije. Buduci da se detekcija
zasniva na apsorpciji energije unutar detektora, taj proces za detekciju nije znacajan. Upadno
gama zracenje takoder moze inicirati nuklearne reakcije, medutim taj proces je zanemariv za
fotone nize energije od 5 MeV. Energije raspada radionuklida koji se nalaze u prirodi uglavnom
su nize od 3 MeV pa je to podruéje od interesa za okolisnu gama spektrometriju.3334

Detektori gama zracenja biljeZe dogadaje interakcije fotona s materijom koji dolaze od
svih prisutnih radionuklida zbog ¢ega zabiljezeni spektri mogu biti vrlo kompleksni. Stoga je
za unaprijedenje sustava za detekciju gama zraCenja potrebno poznavati medudjelovanje
elektromagnetskog zracenja visoke energije s materijom. Kaskadni dogadaji prouzrokovani
jednim gama fotonom unutar detektora, poput nekoliko dogadaja Comptonova rasprsenja te
apsorpcija fotoelektri¢nim efektom, odvijaju se puno brze nego §to se stvara signal u detektoru.
Zbog toga foton gama zracenja, ovisno kojim mehanizmom medudjeluje, daje razlicite odzive
detektora s razli¢itom vjerojatno$cu te naposlijetku utjee na konacni izgled spektra. Svaki

pojedini gama prijelaz radionuklida doprinosi spektru s odzivom koji izgleda kao slika 5.

2.1.6. Metode multivarijatne analize
Jedan od predmeta proucavanja ovog rada su uzorci Cetiri dubine tla, s razlicitih lokacija te
razli¢itih aktivnosti radionuklida (uzorci su detaljno opisani u poglavlju 3.1 Uzorci i
uzorkovanje). Opisani skup podataka je multivarijatan te ¢e se koristiti metode multivarijatne
analize. To su metode namijenjene simultanoj analizi i vizualizaciji slozenih skupova podataka
sa velikim brojem varijabli koje su u razli¢itim stupnjevima medusobne koreliranosti, a njihovi
raznovrsni ucinci ne mogu Se interpretirati zasebno. U ovom radu provedena je analiza
trivarijatnog skupa podataka metodama analize glavnih komponenata i analize paralelnih
faktora. Navedene metode sazeto su opisane u sljedecih nekoliko odlomaka. Analizirani skup
podataka o tlima sadrzi sljede¢e modove varijabilnosti: aktivnosti radionuklida u tlu, lokacija
tla te dubina tla. Podaci imaju strukturu trosmjernog niza, to jest mogu se posloziti U
trodimenzionalno polje (engl. three-way array) podataka.

Analiza glavnih komponenata (engl. principal component analysis, PCA) je metoda
koja reducira i modelira bivarijatne podatke. Analiza trivarijatnih podataka s bivarijatnim
metodama poput PCA moguca je na nacin da se trodimenzionalno polje podataka rastavi na

viSe matrica, po jednom modu varijabilnosti te se spajanjem tih matrica dobije jedna matrica s
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izmjeSana dva moda varijabilnosti. Glavna znacajka metode je da iz n pocetnih varijabli
konstruira n novih, medusobno ortogonalnih varijabli na sljede¢i nacin: prva glavna
komponenta objaSnjava maksimalno moguce ukupne varijance promatranih podataka, druga
glavna komponenta objasnjava maksimalno moguce preostale varijance uz uvjet ortogonalnosti
na prvu komponentu, tre¢a objasnjava maksimalno moguce preostale varijance uz uvjet
ortogonalnosti na prvu i drugu komponentu i tako redom do komponente n. Svih n komponenata
kumulativno objasnjava svu varijancu. Redukcija dimenzionalnosti postize se odabirom broja
glavnih komponenti koje objasnjavaju zadovoljavaju¢i udio ukupne varijance te se skup
podataka projicira u manje dimenzionalni prostor. Ako je model odgovaraju¢ za odabran skup,
odbacene komponente sadrzavaju Sum, dok prihvaéene glavne komponente odrazavaju
medusobnu ovisnost pocetnih varijabli. Prikazivanjem skupa podataka u prostoru glavnih
komponenti otkrivaju se skrivene strukture podataka Sto ¢ini PCA korisnim alatom za
eksploracijsku analizu podataka unutar raznih polja poput prirodnih znanosti, psihologije,
medicine i drugih.®>3® Opisana redukcija dimenzionalnosti moze se vizualizirati sljede¢im
primjerom. Neka je skup to¢aka u trodimenzionalnom prostoru grupiran u priblizno jednoj
ravnini (neke tocke leZe ispod i iznad ravnine) i neka je izduZen u smjeru nekog pravca p. PCA
metoda konstruira glavne komponente (PCn, nove varijable) iz postoje¢ih na nain da
minimizira sumu ortogonalne udaljenost svih to¢aka od prve glavne komponente, PC1, to jest,
ona lezi na pravcu p uzduz kojeg se proteze 1 sam skup podataka. Drugu glavnu komponentu,
PC2, konstruira tako da minimizira sumu kvadrata ortogonalnih udaljenosti to¢aka od PC2 uz
uvjet ortogonalnosti na PC1. Tre¢u glavnu komponentu, PC3, postavlja da minimizira kvadrat
ortogonalnih udaljenosti tocaka od PC3 uz uvjet ortogonalnosti na PC1 1 PC2, to jest, proteze
se po debljini skupa. Navedena procedura zapravo odgovara rotaciji koordinatnog sustava na
nac¢in da podaci leze $to blize glavnim osima uzlaznim redom (od PC1 prema PCn). Ako za
modeliranje ovakvog skupa odluc¢imo da su nam dvije glavne komponente dovoljne, tocke se
iz 3D prostora projiciraju na plohu koju razapinju prve dvije komponente, a treCa komponenta
se odbacuje. Procedura je identi¢na u slucaju viSedimenzionalnog skupa, u ¢ijem se modelu
reducirane dimenzionalnost mogu lakse uociti skrivene strukture podataka. Rezultati PCA su
matrica faktorskih opterecenja (engl. loading matrix) i matrica faktorskih bodova ili pogodaka
(engl. score matrix). Matrica faktorskih optere¢enja u redcima sadrzava doprinose pocetnih
varijabli za glavnu komponentu n koja se nalazi u n-tom stupcu, dok matrica faktorskih

opterecenja po redcima sadrzi tocke modeliranog skupa u prostoru glavnih komponenata.
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Razmatranjem i interpretacijom dijagrama koji prikazuju odnose novih i starih varijabli izvode

se zakljucci o analiziranom skupu podataka.®**® Model analize glavnih komponenata glasi:
X=TP"+E (2.1.35)

gdje je X matrica (I x K) pocetnog skupa podataka, T (I x K,) matrica faktorskih bodova, K je
broj pocetnih varijabli i broj glavnih komponenata, P matrica faktorskog opterec¢enja (K x 1), a
E (I x K) matrica reziduala. Stupci matrica faktorskih bodova i faktorskog opterec¢enja su
medusobno ortogonalni te su stupci matrice faktorskog optere¢enja normirani na vrijednost 1.
Predkorak u implementaciji PCA su centriranje i skaliranje podataka. Ako podaci nisu
centrirani, srednje vrijednosti varijabli mogu utjecati na PC1, umjesto varijabilnosti podataka.
Prilikom centriranja matrice, svi elementi u nekom stupcu umanjuju se za srednju vrijednost
tog stupca te je taj proces ponovljen za svaki stupac. Skaliranjem se podaci transformiraju u
relativnu skalu kako bi se izbjegao pretjeran utjecaj varijabli koje imaju visoke vrijednosti, a ne
doprinose puno opisu varijance unutar skupa podataka. Skalira se dijeljenjem svakog elementa
nekog stupca sa standardnom devijacijom toga stupca te je taj proces ponovljen za svaki stupac.
PCA se obi¢no provodi dekompozicijom matrice skaliranih 1 centriranih pocetnih podataka u
matricu singularnih ili jedinstvenih vrijednosti (engl. singular value decomposition, SVD) ili
dekompozicijom matrice kovarijance ili korelacije u matricu svojstvenih vrijednosti (engl.
eigenvalue decomposition). Glavne komponente jednake su singularnim vektorima skalirane
matrice pocetnih podataka, to jest, svojstvenim vektorima matrice kovarijance. Kvadrat
singularne vrijednosti matrice podataka, odnosno vlastite vrijednosti matrice kovarijance
pojedine komponente opisuju udio u opisu varijance. Koliki je udio pojedine vlastite vrijednosti
(ili kvadrat singularne vrijednosti u slu¢aju SVD) u zbroju svih K vlastitih vrijednosti (ili zbroj
kvadrata singularnih vrijednosti u slu¢aju SVD), toliki udio varijance objasnjava pripadajuéi
svojstveni vektor, odnosno pripadajué¢a glavna komponenta.>3¢

Analiza paralelnih faktora (engl. parallel factor analysis, PARAFAC) je metoda
dekompozicije za n-varijatne podatke, najcesce koriStena za trivarijatne podatke, koju je 1970.
razvio R. Harshman®’ baziranu na radu J.D. Carrolla.®® Metoda PARAFAC se najéesée
primjenjuje za trivarijatne podatke. Model PARAFAC je zapravo ograni¢eni TUCKER3 model.
Model TUCKERS je tenzorska dekompozicija koja rastavlja trodimenzionalno polje na produkt
manjeg polja jezgre i tri faktorske matrice, po jedna za svaki mod. Model TUCKER3

generalizira PCA za primjenu za n-varijatne podatkete te glasi:
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X = iiiaipquck,gpqr +€j (2.1.36)
p=1 =1 r=1

gdje je xij element trodimenzionalng polja skupa podataka X, aip, bjq i Ckr SU elementi matrica
opterecenja A (I xP), B (JxQ) i C (KxR) koje opisuju doprinos faktora n u tri moda
varijabilnosti a, b i c. Elementi gpqr ¢ine trodimenzionalno polje jezgre G (P x Q x R) (engl.
core array), koji opisuje veli¢inu pojedinog faktora i doseg njihovog medudjelovanja, a €ij je
element trodimenzionalnog polja reziduala E. U modelu PARAFAC broj faktora u svakom
modu je jednak, P=Q =R =N, a polje G (N x N x N) je super dijagonalno polje, to jest na
prostornoj dijagonali ima elemente 1, dok su preostali elementi O te se izraz (2.1.36)
pojednostavljuje na model PARAFAC:

N
K = Z 8,0} Cip + e (2.1.37)
n=1

Vazna karakteristika modela PARAFAC je jedinstvenost rjeSenja, to jest matrice A, B i C
izraCunate za N faktora prema modelu (2.1.37) jedino je rijeSenje koje daje najmanji zbroj
kvadrata reziduala. Drugim rije¢ima, za razliku od modela PCA ili TUCKER3, rjeSenje se ne
moze rotirati bez gubitka prilagodbe (engl. loss of fit). Prema tome, ako je model odgovarajué
za skup podataka, mora biti sli¢an fizickom modelu na kojem se zasniva promatrani skup
podataka. Model PARAFAC je u kemiji Cesto koriSten za modeliranje podataka
fluorescencijske spektrofotometrije. Takvih podaci su trivarijatni, jedan mod odgovara
promjeni koncentracija u smjesi n fluorescirajuéih vrsta, drugi valnoj duljini pobude, a treci
valnoj duljini emisije. Model PARAFAC takvog skupa podataka daje n faktora koji odgovaraju
eksitacijsko-emisijskim profilima pojedinih n vrsta, pomoc¢u kojih se spektar smjesa moze
rastaviti na doprinose spektra svake pojedine vrste.®3%4! Medutim, faktori modela PARAFAC
nisu medusobno ortogonalni te se ne mogu sekvencijski racunati kao glavne komponente u
slu¢aju PCA, ve¢ se ratuna novi model za odreden broj faktora N. Takoder, broj faktora za
odgovaraju¢ model nije trivijalno odrediti te se moze uzeti preveliki broj faktora koji ¢e davati
zadovoljavajuce prijanjanje iako model nije odgovaraju¢ za skup podataka. Neki od nacina
provjere je li odabran odgovaraju¢ broj faktora su analiza podijeljenjih skupova (engl. Split-
half analysis) i dijagnostika postojanosti jezgre (engl. core consistency diagnostic,

CORCONDIA). U analizi podijeljenih skupova, pocetni skup se podijeli na dva podskupa te se
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za svaki podskup racuna zasebni model. Zbog jedinstvenosti rjeSenja, ako je odabran
odgovaraju¢ broj faktora, modeli svakog podskupa biti ¢e medusobno jednaki te jednaki modelu
za cijeli skup. Odgovaraju¢ model PARAFAC trebao bi imati u polju jezgre G vrijednosti blizu
jedinici na prostornoj dijagonali te vrijednosti blizu nule izvan nje. Kada to nije slucaj, podaci
nisu ispravno modelirani PARAFAC modelom, odnosno koriSteno je previse faktora ili podaci
imaju odstupajuce vrijednosti (engl. outliers). Jednostavan nadin za procjenu ispravnosti
modela je postupak CORCONDIA, koji usporeduje jezgru modela G s teorijskom T, koja ima

elemente tpqr jednake jedinici kada p = g = r, odnosno nuli kada to nije slucaj:

N N N 2
1_222(gpqr_tpqr)
ErER=a x100% (2.1.38)
222 b

p=1g=1 r=1

Core consistency =

Mz

Il
LN

Odgovarajué¢i model je onaj s najve¢im brojem faktora i konzistencijom jezgre blizu 100 %
[ref. 35,39-41]. Zbog trivarijatnosti podataka, centriranje i skaliranje podataka nije jednostavno
kao u slu¢aju bivarijatnih podataka. Kako bi se sacuvala struktura podataka, centrira se samo
po jednom modu i, na nacin da se | X J x K polje preslozi u | x (J x K) matricu koja se centrira
po stupcima. Skaliranje neke varijable j vrsi se na nac¢in da se skalira svaki stupac u kojem se
varijabla j nalazi, to jest da se | x J x K polje preslozi u J x (K x I) matricu koja se skalira po
redcima. Centriranje i skaliranje po jednom modu utjece na skaliranje i centriranje po drugim
modovima te se provodi iterativnim postupkom. Takoder, nije moguce napraviti svaku
kombinaciju centriranja i skaliranja. Model PARAFAC racuna se iterativno, algoritmom
izmjeni¢nih najmanjih kvadrata (engl. alternating least squares, ALS). Algoritam iz zadanih
(najéesce nasumicno) pocetnih vrijednosti matrica B i C jednadzbe (2.1.37) izraCunava
vrijednosti matrice A, zatim iz vrijednosti matrica A i C odreduje matricu B te iz matrica A i B
odreduje matricu C. Racun se ponavlja iterativnim postupkom dok se ne postigne zadana
konvergencija. Zbog ALS algoritma koja se temelji na po¢etnoj procjeni matrica, moguce je

modelirati skup kojem nedostaju podaci.®>39-

2.2. OKkolisni radionuklidi
Radioaktivnost i povezani rizici izlozenosti sveprisutni su na Zemlji od njenog postanka.
Radionuklidi su prirodni dio okolisa, prisutni su od samog nastanka Zemlje, kontinuirano

nastaju u atmosferi te dospijevaju na Zemlju gdje migriraju u razli¢ite segmente okolisa
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razli¢itim prijenosnim putevima. Prema tome, sva ziva bica, ukljucujuéi ljude, unose u sebe
radionuklide metaboli¢kim procesima. Na Zemlji je pronadeno vise od 340 nuklida od kojih je
vise od 90 radioaktivno te ih je umjetno stvoreno oko 1000 od kojih je ve¢ina radioaktivna.*?
Elementi s atomskim brojem vec¢im od 83 i tehnecij (Z = 43) uopce ne tvore stabilne izotope.
Radionuklidi se mogu podijeliti u cetiri kategorije: primordijalni (nastali prije postanka
Zemlje), radiogeni (nastaju raspadom primordijalnih radionuklida), kozmogeni (nastaju kao
produkti kozmiCkog zraCenja) te antropogeni (nastaju uslijed ljudskog djelovanja).
Radionuklidi u okolisu globalno se intenzivno proucavaju zadnjih pedesetak godina. Nuklearne
nesreée, poput one u Cernobilu 1986. godine, potakle su istraZivanja radionuklida u okolisu,
unaprijedenje postoje¢ih metoda te razvitak novih metoda detekcije radionuklida, ¢ime je

razvijeno znanstveno polje radioekologije.*?

2.2.1. Primordijalni i radiogeni radionuklidi

Primordijalni radionuklidi nastali su prije 4,5 milijarde godina, pri stvaranju Sunceva
sustava. U prvom stadiju nukleosinteze nastali su lagani nuklidi (Z < 60) uslijed nuklearnih
reakcija iniciranih protonima i alfa esticama. Daljnim uhvatom neutrona te beta raspadom
nastali su tezi nuklidi (60 < Z < 92) te naposlijetku i teski nuklidi (Z > 92) koji su podlozni alfa
raspadu i spontanoj fisiji. Buduci da je vrijeme poluraspada vecine tih radionuklida znacajno
krace od 4,5 milijarde godina, samo dvadesetak primordijalnih radionuklida je zbog vrlo dugih
vremena poluraspada i dalje prisutno na Zemlji. Raspadaju se direktno na stabilne nuklide ili
zapoCinju odgovarajuéi raspadni niz. Samo su *°K, &Rb, 2?Th te 2%U, 23U prisutni u
znadajnim koli¢inama u okolisu.*?

Prosje¢na koncentracija kalija u litosferi iznosi 20,9 g kg™, no moze znacajno varirati,*
dok prirodna zastupljenost izotopa “°K iznosi 0,0117 % [ref. 46]. Vrijeme poluraspada beta
emitera “°K iznosi 1,25x10° a [ref. 29], iz &ega proizlazi da je specifiéna aktivnost “°K u
prirodnim (izotopski neizmjenjenim) uzorcima kalija 31 kBq kg™, odnosno prosje¢na
specifi¢na aktivnost “°K u litosferi iznosi oko 650 Bq kg™. Njegova ukupna aktivnost veéa je
od kumulativne aktivnosti svih ostalih prirodnih radionuklida. Prosjecna koncentracija K u
ljudskom tijelu je 1,6 — 2,0 g kg* [ref. 47] te specifi¢na aktivnost “°K u ljudskom tijelu iznosi
oko 60 Bq kg™

Koncentracija uranija u litosferi iznosi 3 mg kg™ [ref. 48]. Nalazi se u otprilike 200
minerala od kojih samo nekolicina tvori rude poput uraninita (UO2) ili karnotita
(K2(UO2)2(V0a4)2x3H20). Zastupljenost 28U (ti, = 4,47 x10° a, alfa emiter) u prirodnim
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uzorcima iznosi 99,27 %, dok je zastupljenost 2°U (ti2 = 7,04 x10® a, alfa emiter) 0,72 %.
Prema tome, specifi¢ne aktivnosti 228U i 2*°U u litosferi iznose priblizno 37 i 1,7 Bq kg™.
Koncentracija torija u litosferi je 8 mg kg™ [ref. 48]. Gotovo sav prisutan torij na Zemlji
(99,9995 %) je izotop 232Th (t2 = 1,40 x10% a, alfa emiter) te je njegova prosje¢na specifi¢na
aktivnost u litosferi 33 Bq kg?. lako je masena koncentracija 2*Th visa od masene
koncentracije 28U, zbog duzeg vremena poluraspada 2*2Th, njihove specifiéne aktivnosti su
priblizno jednake. U rudama se torij ¢esto pojavljuje zajedno s uranijem te je glavni izvor torija
ruda monacit, u kojoj ga moze biti do 12 % [ref. 42,48].

Primordijalni izotopi uranija, 2°U i 28U zajedno s *2Th zapocinju raspadne nizove.
Prilikom nastanka Zemlje bio je prisutan i etvrti raspadni niz koji je zapocinjao 22’Np, no zbog
relativno kratkog vremena poluraspada *'Np od ¢lanova niza na Zemlji je prisutan jo§ samo
zadnji nuklid niza, 2°°Bi s vremenom poluraspada od 2x10%° a. Na slici 6 su prikazani raspadni
nizovi 28U i 22Th. Cijeli raspadni nizovi ili njihovi dijelovi mogu biti u sekularnoj ili

prijelaznoj ravnotezi kako je objasnjeno u potpoglavlju 2.1.4 Kinetika radioaktivnog raspada.

a) b)
238U raspadni niz 232Th raspadni niz

T
38T - 9
U - 4.468x10%a 2Th - 1.402<1010k

142 +

341mPg - 1,159 min 140 228Ra-5.75a -

228A¢-6,15h

138 228Th - 1,9126 a—

140 0Th - 7.54x104 a -

226Ra - 1600 a

136 224Ra-3.631d -
22Rn-3.8232d
135
18P0 - 3,071 min

Neutronski broj (V)

132 + 216Pg - 0,148 5

4Pb - 26,916 min
214Bi - 19.8 min

130 214Po - 162.3 ps -

212Pb - 10,64 h -

210ph - 2223 a 212Bi - 60,54 min

210Bj - 5,011 d 128
10Po - 138,3763 d

126 - 208Pb - Stabilan -

82 84 86 88 90 92 94 96 80 82 84 86 88 90 92 94
Atomski broj(Z)

Slika 6. Raspadni niz a) 238U b) 2%2Th. Alfa raspad prikazan je crvenom strelicom zdesna
nalijevo, dok je beta raspad prikazan plavom strelicom slijeva nadesno. Uz nuklide je

navedeno odgovarajuée vrijeme poluraspada.?®
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Zbog postojanja raspadnih nizova, na Zemlji su od njena postanka prisutni radiogeni
radionuklidi iako im je vrijeme poluraspada znacajno krace od vremena poluraspada
primordijalnih radionuklida. Radiogeni radionuklidi su radioaktivni izotopi koji nastaju kao
produkt raspada drugih, prirodno prisutnih radioaktivnih elemenata. VVremena poluraspada
kre¢u im se od nekoliko stotinki sekunde do 10° godina. Najveéu paZnju s obzirom na
izloZenost ljudi prirodnom zradenju izazivaju radiogeni radionuklidi °Ra (ti.= 1,6 x10° a,
alfa emiter) i njegovi potomci 2??Rn (t12 = 3,82 d, alfa emiter), 2°Pb (t1. = 22,23 a, beta emiter)
i 20Po (t1, = 138,38 d, alfa emiter) zbog svoje sveprisutnosti. Radionuklid ?22Rn je plemeniti
radioaktivni plin koji nastaje raspadom 22°Ra u stijenama i tlu, otapa se u podzemnim vodama
te iz njih ili direktno iz tla isplinjava i dospijeva u atmosferu. U zatvorenim sustavima (Spilje,
podrumi, kuée) moze se i znacajno akumulirati. Procjenjuje se da je 70 % smrti uzrokovanih
rakom pluéa kod nepusaca posljedica udisanja 22Rn.*° Njegovim raspadom nastaje i #!°Pb koje
se raspada preko 2Po do stabilnog olova. Atmosferskom depozicijom 2°Pb i 20Pg
dospijevaju na tlo, lisée i plodove bilja te ulaze u hranidbene lance. Raspadni nizovi 2°U i 232Th
takoder sadrzavaju izotope radona, 2°Rn (t1> = 3,98 s, alfa emiter) i 2°Rn (t1, = 55,8 s, alfa
emiter), medutim oni su kratkog vremena poluraspada te ne dospijevaju u atmosferu u znacajnoj

mjeri kao 222Rn [ref. 42].

2.2.2. Kozmicko zracenje 1 kozmogeni radionuklidi

Kozmicko zradenje potjece od Sunca, zvijezda, ugaslih zvijezda, kvazara i iz vruce galakticke
i intergalakti¢ke plazme. Sadrzi fotonsko (rendgensko i gama) i ¢esti¢no (protoni, alfa estice,
elektroni, neutroni i dr.) zracenje energija od nekoliko eV do 1000 keV. Ulaskom u atmosferu
kozmicko zracenje medudjeluje s atmosferom te je vise od 98 % energije zracenja apsorbirano
u atmosferi,*® pri ¢emu moze do¢i do nastanka sekundarnog zraéenja (mioni, neutrini i dr.).
Takoder, prilikom tog kontinuiranog medudjelovanja zracenja u atmosferi dolazi do
fragmentacije jezgre ili do zahvata termalnih neutrona, pri ¢emu nastaju radionuklidi u
atmosferi. Neki kozmogeni radionuklid su H, 'Be, 1°Be, 4C, %Al, %¢ClI, *’Ar, ¥Ar, 81Kr... Oni

iz atmosfere dospijevaju na povrsinu Zemlje ili u vode uslijed raznih atmosferskih procesa.*344

2.2.3. Sustav za redukciju kozmicke pozadine antikoincidencijskom spregom detektora
Mali udio kozmickog zracenja ipak dospijeva i do povrsine Zemlje, gdje medudjeluje s tvarima.
Time posredno ili neposredno stvara Sum u gama spektru pozadinskog zrac¢enja. Pozadinski

signal tipicnog detektora sadrzi otprilike 10 % doprinosa iz samog detektora, 40 % od
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radionuklida iz okruzenja detektora, 10 % od radona iz zraka te preostalih 40 % od kozmickog
zradenja.>® Najznadajniji doprinos kozmickom zraéenju dolazi od miona, negativno nabijenih
&estica mase 200 puta veée od elektrona te neutrona.>* Mioni imaju veliku prodornost te prolaze
kroz (i ioniziraju) pasivnu zastitu na¢injenu od olova koje se uobicajeno koristi za smanjenje
pozadinskog zracenja u gama-spektrometrijskim mjernim postavima. To rezultira Sumom u
pozadinskom spektru te visim granicama detekcije koje ovise o broju detektiranih dogadaja u
kontinuumu pozadinskog spektra u podruéju ogekivanog vrha.>? Zbog toga se laboratoriji za
niske razine aktivnosti grade ispod povrsine Zemlje, gdje je tok miona smanjen prolaskom kroz
sloj tla.5%%* Cesto gradnja duboko podzemnih laboratorija nije izvediva i financijski je zatjevna
te se utjecaj kozmickog zracenja u povrsinskim laboratorijima moze smanjiti na drugi nacin,
nadogradnjom sustava aktivnom §titom.>*°5°" Aktivni §tit je sustav s dodatnim detektorima
izvan pasivne zastite, najéesce plasti¢énim scintilatorima s odgovarajuc¢im fotomultiplikacijskim
cijevima (engl. photomultiplier tube, PMT), kojima se direktno detektiraju mioni nastali pod
utjecajem kozmickog zracenja. Prolaskom kroz aktivni $tit mioni su detektirani te nastavljaju
svoj put, pri cemu mogu pro¢i i kroz olovljev §tit i ostaviti signal 1 u primarnom, germanijevom
detektoru. Za takva dva ili vise impulsa koji su gotovo istovremeno detektirani u dva ili vise
detektora kazemo da su koincidentni. Odbacivanjem koincidentnih dogadaja zabiljezenih
glavnim detektorom smanjuje se broj impulsa od kozmickog zracenja u pozadinskom spektru.
Takav nacin rada zove se antikoincidencijski nacin, a opisani aktivni §tit je sustav za redukciju
kozmicke pozadine antikoincidencijskom spregom detektora. Smanjenje impulsa kozmickog
zracenja U spektru dovodi do smanjenja granica detekcije. Pokrivanjem veceg prostornog kuta
oko germanijevog detektora sustavom aktivnog Stita povecava se vjerojatnost za detekciju
vecéeg broja koincidentnih dogadaja. Pravilno odabacivanje koincidentnih dogadaja omogucio
je razvoj digitalne elektronike za detektorske sustave. Novi digitalni multikanalni analizatori uz
osnovnu funkciju podijele impulsa u odgovaraju¢e kanale takoder obavljaju funkcije i
zamijenjuje sljedece analogne komponente: pojacalo, izvor visokog napona, analogno-digitalni
pretvornik te mogu biljeziti vremensku koordinatu i valni oblik impulsa.>® Na trzi$tu postoje
komercijalno dostupni sustavi za redukciju kozmicke pozadine antikoincidencijskom spregom
detektora, no obi¢no su sacinjeni od jednog scintilatora i pokrivaju manji prostorni kut, dok su
sastavljeni sustavi kompleksniji, imaju viSe scintilacijskih detektora, modularni su te

prilagodeni specificnim zahtjevima laboratorija u kojem su sastavljeni.
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2.2.4. Antropogeni radionuklidi

Antropogeni radionuklidi su radionuklidi koji potje¢u od ljudske djelatnosti. Zbog
tehnolo8kih, znanstvenih, medicinskih i industrijskih aktivnosti, kroz zadnjih 80-ak godina
stvorene su stotine umjetnih radionuklida razli¢itih vremena poluraspada, od kojih je dio dospio
u okolis. U antropogene radionuklide takoder spadaju i oni prirodni radionuklidi ¢ija je
aktivnost zna¢ajno povecana zbog ljudskog djelovanja. Tu skupinu ¢ine uglavnom radionuklidi
uranijevog raspadnog niza nastali fisijom u nuklearnim reaktorima ili koristenjem nuklearnog
oruzja. lako u okoli§ antropogeni radionuklidi dospijevaju iz mnogo izvora, Samo nekolicina
njih znacajno doprinosi kontaminaciji okolisa, dok je doprinos uslijed testiranja nuklearnog
oruzja u atmosferi najznaéajniji.*?

Testiranja nuklearnog oruzja zapocela su 1945. te je do 2006. provedeno 2053
testiranja.>® Veéinu testiranja (85 %) provele su Sjedinjene Americke Drzave i Sovjetski Savez
izmedu 1945. 1 1992. Jedna Cetvrtina svih testova (530) provedena je u atmosferi, prilikom ¢ega
su velike koli¢ine radioaktivnog materijala ispustene u atmosferu. Atmosferskom depozicijom
radioaktivni materijal rasprostranjen je globalno.®®® lako je prilikom testiranja u okolis
ispusten cijeli spektar fisijskih i fuzijskih produkata, do danas su u znacajnim koli¢inama u
okoliSu preostali *¥Cs (t12 = 30,02 a, beta i gama emiter) i °°Sr (t12= 28,80 a, beta emiter),
kojih je kumulativno ispusteno u atmosferu 919 PBq, u slu¢aju 3'Cs, i 612 PBq u slucaju *°Sr
[ref. 45].

Sljedeci najvecéi doprinos antropogenih radionuklida u okoliSu je nekontrolirani ispust
radionuklida uslijed nuklearnih nesre¢a. Procjenjuje se da je prilikom najvece nuklearne
nesreée, one U Cernobilu 1986. godine, u okolis je ispusteno (74 — 98) PBg ¥7Cs i (4 — 10)
PBq °°Sr. Prilikom druge najveée nesreée, one u Fukusimi 2011. godine, u okolis je ispusteno
(6 — 17 PBq) *¥7Cs i oko 0,02 PBq %Sr [ref. 4]. Zbog ispustene koli¢ine, relativno dugackog
vremena poluraspada te jednostavnosti gama-spektrometrijskog mjerenja, migracija *3’Cs kroz
tlo detaljno je istraZena.

Prema tome, ciljani i o¢ekivani radionuklidi u uzorcima analiziranim u ovom radu Su:
40K, 205, 137Cs, 235U, 238U i njegovi potomci, posebice ?°Ra, 219Ph, 2%Po te 2%?Th i njegovi

potomci. Svi potomci 238U i 22Th, vrste raspada te vremena poluraspada vidljivi su na slici 6.

2.2.5. Migracija **'Cs kroz tlo
Radionuklid *¥’Cs u okolis dospijeva u obliku kationa Cs* unutar kontaminiranih koloidnih

Cestica. Koloidne Cestice deponiraju se na tlo. Prilikom djelovanja okoli$nih voda, na granici
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faza voda — kontaminirana Cestica dolazi do procesa adsorpcije i desorpcije kationa Cs*.
Sedimenti i tla brzo i jako adsorbiraju Cs* iz kontaminirane vode, koji dalje migrira kroz
sediment ili tlo. Procesi sorpcije cezija ovise 0 svojstvima tla i otopine kao $to su vrijednost
pH, kapacitet izmjene kationa (engl. Cation exchange capacity, CEC), ionska jakost, udio
gline, udio organske tvari. Sorpcija radiocezija na tlo moze se opisati adsorpcijom na tri
razliCita vezna mjesta sastavnog minerala gline, filosilikata. Vezna mjesta imaju razlicite
selektivnosti prema kationima. Dva tipa veznog mjesta su planarna vezna mjesta filosilikata.
Silikatni tetraedarski anioni tvore niz paralelnih slojeva te se kationi poput Cs* Na*, K*, Rb*
vezu neselektivno, brzo i reverzibilno uzduz vanjskih slojeva i na rubovima minerala. Ta mjesta
zovu se uobifajena izmjenska mjesta (engl. regular exchnage sites) i rubna mjesta (engl.
edge sites). Trec¢a vrsta veznog mjesta, ostecena rubna mjesta (engl. frayed edge sites, FES)
nastaje o$tecenjem kristala kada se stvaraju procjepi izmedu dva anionska sloja. Za njih je
karakteristi¢no da vezu katione cezija selektivno i sporo te da sacinjavaju 0,1 — 2 % ukupnog
kapaciteta izmjene kationa.®%2 Jednostavan model kinetike migracije *'Cs kroz tlo
pretpostavlja brzu adsorpciju i desorpciju *’Cs na vezna mjesta minerala gline te daljnu
migraciju kroz tlo zbog difuzije. Prema takvom modelu, raspodjela ¥’Cs unutar tla opada
eksponencijalno s dubinom. Kineti¢ka istrazivanja adsorpcije *'Cs slazu se s jednostavnim
modelom ako je sustav promatran kratko vrijeme, nekoliko dana. Medutim, nakon pet dana
eksperimentalni profil aktivnosti 1*’Cs po¢inje odstupati od jednostavnog modela, §to upucuje
na sloZeniji mehanizam migracije 3’Cs kroz t10.3-% Dugoroéni eksperimenti pokazali su da
se migracija *’Cs odvija kroz 3 vremenske faze. Prva faza je gotovo instantna, karakteristi¢no
vrijeme mjeri se u minutama. Druga faza je sporija i dogada se kroz nekoliko dana, dok tre¢a
faza traje godinama. Za objasnjenje tih rezultata pretpostavljen je napredniji model, koji
ukljucuje brzu reverzibilnu reakciju opisanu Freundlichovom izotermom, nakon koje slijedi
ireverzibilni proces prvog reda. Takav model slaze se s mehanistickim razmatranjima U
literaturi.®>®” Prilikom prve faze migracije (minute) dolazi do brze reverzibilne adsorpcije
137Cs na povrsinska vezna mjesta. U drugoj fazi migracije dolazi do relativno spore (dani),
ireverzibilne preraspodjele 37Cs iz neselektivnih veznih mjesta u selektivna te u trecoj fazi
(mjeseci) *¥'Cs sporo, ireverzibilno migrira kroz pukotine meduslojeva filosilikata.®®’
Opisani difuzijsko-sorpcijski-fiksacijski model slaze se s eksperimentalnim mjerenjima
kinetike u laboratorijskim uvjetima. Medutim postoje, odstupanja modela u slucaju stvarnih

sustava. Unaprijedenje difuzijsko-sorpcijsko-fiksacijskog modela postignuto je uvodenjem
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advekcijskog ¢lana. Advekcija je prijenos tvari masovnim gibanjem tekucine, primjerice kise.
Takav model uspjesno opisuje profile raspodjele **’Cs u sumama Fukusime,® te predvida ¢esto
opazen maksimum aktivnosti 13’Cs nekoliko cm ispod same povriine tala bogatih organskim

tvarima.

2.2.6. Faktori prijenosa (TF) radionuklida iz tla u biljku

Okolisni radionuklidi iz tla dospijevaju u biljku te ulaze u hranidbene lance ljudi i zivotinja.
Prijenos radionuklida iz tla u biljke odvija se kroz korijenski sustav zbog pasivhog protoka tvari
ili zbog sli¢nosti radionuklida s biljci vitalnim elementima. Faktor prijenosa (engl. transfer
factor, TF) nekog radionuklida je parametar za pracenje prijenosa tog radionuklida iz tla u
biljku. Definiran je kao omjer specifi¢éne aktivnosti radionuklida u suhoj tvari biljke i
specifi¢ne aktivnosti radionuklida u suhoj tvari tla, na kojem je biljka izrasla, dubine od 0 do

20 cm:

a(biljka, suha tvar)

2.2.1
a(tlo, 0 - 20 cm, suha tvar) ( )

Faktor prijenosa, TF =

Varijabilnost faktora prijenosa ovisi o Sest glavnih ¢imbenika: fizikalno — kemijskim
svojstvima radionuklida, oborinama i okolisnim uvjetima, vrsti biljke, karakteristikama tla
(pH, ionska jakost, sastav, elektricna provodljivost i druge), metodi uzgoja biljke, proteklom
vremenu od kontaminacije (odnosi se na prijenos antropogenih radionuklida). Radionuklidi u
biljke dospijevaju i drugim mehanizmima, primjerice atmosferskom depozicijom kroz lisce.
Zbog nemogucénosti razlu€ivanja doprinosa pojedinog mehanizma mjerenoj aktivnosti,
nesigurnost faktora prijenosa izracunata prema (2.2.1) je velika. Faktor prijenosa definiran je u
svrhe procjene radioloske pogodnosti tla za uzgoj odredene biljke. Uobicajno se ne racuna za
svaku pojedinu vrstu, ve¢ za grupu biljaka. Medutim, zbog varijabilnosti sastava i karakteristika
tla, faktori prijenosa radionuklida za biljnu grupu variraju i po nekoliko redova veli¢ine.5®"°
Stoga je procjena pogodnosti tla koristenjem opcih faktora prijenosa prebirna te ju je potrebno
potvrditi eksperimentima s tlima specifi¢nim promatranoj lokaciji.® 1zvori s faktorima prijenosa
za pojedine radionuklide u odredene skupine biljaka relativno su rijetki,” posebice za neke
radionuklide poput izotopa Po, koji su zahtjevni za analizu. U najopseznijoj bazi podataka s
faktorima prijenosa, koju je objavila Medunarodna agencija za atomsku energiju (engl.
International Atomic Energy Agency, IAEA),” faktori prijenosa ?!°Po izradunati su iz samo

dva uzorka za Cetiri od deset grupa kultura. Vrijednosti faktora prijenosa koje navodi IAEA i
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neke druge pronadene u literaturi prikazane su u tablici 1. Objavljeni podaci Cesto su nepotpuni
te im nedostaju podaci o karakteristikama tla, Sto je prepreka prema izgradnji kompleksnog

modela na temelju do sada veé objavljenih podataka.®

Tablica 1. Faktori prijenosa za odabrane radionuklide i grupe poljoprivrednih kultura iz

Hrvatske i globalno.

Grupa Faktor prijenosa B

kultura 40 137Cg %0gy 210pp 210pg 226Rg Regija [ref]
7,40x101  2,90x10%  1,10x10? 1,10x102% 2,40x10“* 1,70x102 globalno n

Zitarice | 570x10"  1,50x10 Hrvatska

1,84x102% 2,42x10* 1,07x10* globalno 8
1,30x10° 6,00x102  7,60x10* 8,00x102 7,40x10° 9,10x102 globalno 7
Lisnato | 2 20x10*  6,33x107 Hrvatska  ©

povrée
2,11x10° 1,90x102% 2,58x10° globalno €
Plodovito 2,10x10%  3,60x10* 1,50x10% 1,90x10* 1,70x102% globalno n
povrée 7,77x101  1,93x10* 2,62x10?  globalno 8
e 4,20x102  7,20x10* 1,50x102 5,80x10° 7,00x102 globalno &
povrée 4,14x101  1,20x102 1,93x10° globalno 8
5,60x10%  1,60x10% 1,50x10° 2,70x10° 1,10x102% globalno i
Gomolji | 3,73x10*  9,00x10° Hrvatska

9,12x102 7,98x10° 1,38x10? globalno 8

2.3. Metode detekcije ionizirajuéeg zracenja

2.3.1. Poluvodicki detektori

Rad poluvodickog detektora temelji se na pojavama na granicama faza dvaju razlicitih tipova
kristalnih poluvodica u dodiru. Prema teoriji elektronskih vrpci krutih tvari, kristal je jedinstven
elektronski sustav u kojemu su elektroni rasporedeni u elektronske razine, to jest molekulske
orbitale nastale preklapanjem atomskih orbitala. Preklapanjem atomskih orbitala nastaje jednak
broj molekulskih orbitala razli¢ite energije. U svaku orbitalu mogu se smjesti dva elektrona
vrpce. Elektronske vrpce obi¢no su medusobno odijeljene zabranjenim zonama, podrucjima
energije koje elektroni u krutini ne mogu imati. Valentni elektroni smjeSteni su u valentnoj
vrpci, iznad koje je prazna vrpca vise energije, vodljiva vrpca. Elektricna vodljivost krutina

ovisi 0 popunjenosti valentne vrpce i §irini zabranjene zone izmedu valentne i vodljive vrpce.
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U nekim slucajevima valentne i vodljive vrpce mogu se preklapati. Elektroni potpuno
popunjene vrpce (spareni) ne mogu sudjelovati u elektri¢noj vodljivosti krutine. Na slici 7
prikazane su razlike u popunjenosti vrpca i razlike u $irini zabranjenih zona za metale (vodice),

izolatore te poluvodice.
Metali Poluvodici
Vodljive vrpce
Cisti n-tipa

w2

5 <)

B =
2
=]
=

"-’“\-Razina Razina
donora _/akeeptora

zabranjena Uska =
ZOﬂal zabranjena
Zona

Djelomiéno Popunjena
popunjena  valentna
valentna vrpca
vipca preklopljena
s vodljivom

I
TN .

Popunjene valentne vrpce

Slika 7. Razlika u popunjenosti valentne vrpce i razlike u §irini zabranjenih zona za metale,
izolatore i poluvodice [preuzeto iz ref. 72].

U metalima je valentna vrpca djelomi¢no popunjena, ili je potpuno popunjena i preklapa se s
vodljivom vrpcom te sadrzi nesparene elektrone koji se gibaju po kristalnoj strukturi metala
pod djelovanjem vanjskog elektricnog polja u smjeru polja, odnosno tvore tok elektricne struje.
U izolatorima je valentna vrpca popunjena, a zabranjena zona toliko Siroka da elektroni nemaju
dovoljno toplinske energije, niti je mogu dobiti pobudom da bi mogli prijec¢i u vodljivu vrpcu i
biti nosioci naboja, odnosno ne mogu stvoriti tok elektri¢ne struje uslijed djelovanja vanjskog
elektriénog polja.”>"

U poluvodi¢ima vodljiva vrpca odijeljena je od potpuno popunjene valentne vrpce
uskom zabranjenom zonom. Toplinska energija elektrona pri sobnoj temperaturi je nedostatna
da im omoguéi prijelaz preko zabranjene zone u vodljivu vrpcu. Medutim, zbog razdiobe
energije elektrona (Fermi-Diracova razdioba), nemaju svi elektroni istu energiju. Jedan broj
elektrona, 1 pri sobnoj temperaturi, ima energiju koja omogucuje prijelaz zabranjene zone.
Prijelazom elektrona iz valentne u vodljivu vrpcu stvaraju se Supljine, prostor s pozitivnim
nabojem. Pri konstantnoj temperaturi koncentracije vodljivih elektrona i Supljina su takoder
konstantne, to jest uspostavlja se dinamicka ravnoteza:

C. x C; = konst. (2.3.1)
gdje je ce koncentracija elektrona, cs koncentracija Supljina. Koncentracija vodljivih elektrona

u poluvodic¢ima ovisi o temperaturi i $irini zabranjene zone:
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C. = 2(2AmKT / h?)¥2g Fo/2kT (2.3.2)
gdje je ce koncentracija vodljivih elektrona, me masa elektrona, k Boltzmannova konstanta, Egq
Sirina zabranjene zone poluvodica, T termodinamicka temperatura, a h Planckova konstanta.
Djelovanjem vanjskog elektri¢nog polja Supljine putuju u suprotnom smjeru od Kretanja
elektrona iz vodljive vrpce. Dakle, u elektri¢noj vodljivosti poluvodica sudjeluju elektroni i
Supljine. Postoje dvije vrste poluvodica, Cisti ili unutarnji, odnosno intrinzi¢ni poluvodici i
primjesni ili dopirani odnosno ekstrinziéni poluvodigi.”>"*

Cisti poluvodi¢i poput silicija ili germanija imaju Cetiri valentna elektrona. U &istim
poluvodi¢ima koncentracija vodljivih elektrona, Ce, jednaka je koncentraciji Supljina Cs.
Uvodenjem necisto¢a, Cisti poluvodi¢ postaje primjesni, mijenja se elektronska struktura
poluvodica, dok kristalna struktura ostaje nepromijenjena. Ako se radi o poluvodi¢ima p-tipa,
elementi s kojima se one€iS¢uju imaju tri valentna elektrona, $to uzrokuju povecanje broja
Supljina u strukturi te je njihova koncentracija visa od koncentracije elektrona, to jest glavni
nosioci naboja su Supljine. Ako se radi o poluvodicu n-tipa, oneciS¢uje se atomima s pet
valentnih elektrona, koncentracija elektrona je visa od koncentracije Supljina te su elektroni
glavni nosioci naboja. Koncentracija primjesa vrlo je mala, obi¢no jedan dio na milijun.
Elektri¢na otpornost poluvodica, p, ovisi koncentraciji primjesa:

p=1/(eNpu) (2.3.3)
gdje je N koncentracija primjese, 1 mobilnost glavnog nosioca naboja, a e elementarni naboj.
Nadzirano dodanu necistocu nazivamo dopant, a postupak unosenja dopiranje (engl. dopant,
doping). Na slici 7 prikazani su dijagrami energijskih vrpci ¢istoga poluvodic¢a, poluvodica s
primjesom elemenata s atomima s tri elektrona u vanjskoj ljusci atoma, tj. p-tipa, i poluvodica
onecis¢enog atomima s 5 elektrona u vanjskoj ljusci, tj. n-tipa. Preklapanjem atomskih orbitala
silicija ili germanija s orbitalama necisto¢e formiraju se energijske razine (orbitale) koje se ne
prostiru cijelim kristalom poluvodica, nego su djelomi¢no lokalizirane oko atoma necistoca. Te
energijske razine nalaze se izmedu granica valentne i vodljive vrpce. Na slici 7 prikazane su
isprekidanom crtom. U poluvodi¢ima n-tipa, u kojima atomi necisto¢e imaju 5 valentnih
elektrona, nastale lokalizirane energijske razine blizu su donje granice vodljive vrpce te ih
nazivamo razine donora. U poluvodi¢ima p-tipa lokalizirane energijske razine blizu su gornje
granice razina u valentnoj vrpci. To su razine akceptora. Nove razine smanjuju Sirinu

zabranjene zone, to jest dopiranjem se poveéava vodljivost poluvodi¢a.’> "
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Zbog razlicitih koncentracija elektrona i Supljina, razli¢iti su i njihovi kemijski
potencijali u poluvodi¢ima p-i n-tipa. Spajanjem poluvodica p-tipa s poluvodi¢em n-tipa dolazi
do difuzije Supljina iz p-tipa prema n-tipu, odnosno do difuzije elektrona u obratnom smjeru.
Na samom spoju stvara se osiromasena zona, tanko podrucje siromasno nosiocima naboja zbog
rekombinacije. Oko zone osiromasenja nalaze se podru¢ja s lokalno pozitivhim nabojem
(poluvodi¢ p-tipa) i lokalno negativnim nabojem (poluvodi¢ n-tipa) te kontaktnim
potencijalnom izmedu njih. Polarizacijom spoja na nacin da se p strana spoji na negativan
potencijal, a n strana na pozitivan potencijal dolazi do proSirenja osiromasene zone. Veli¢ina

osiromasene zone moze se procjeniti jednadzbom:

d ~ [ 2xup(V, +V, ) (2.3.4)

Gdje je d duzina osirom$ane zone, x diclektricna konstanta, g mobilnost glavnog nosioca
naboja, p elektricna otpornost poluvodica, Vo kontaktni potencijal, a Vv vanjski potencijal.
Osiromasena zona ujedno je i aktivno podrucje poluvodickog detektora. Ionizacijom u aktivnoj
zoni stvaraju se nabijeni parovi elektrona i Supljina, koji se gibaju pod utjecajem elektricnog
polja te stvaraju elektri¢ni impuls. Stvoreni naboj linearno ovisi o energiji gama zrake ili alfa
Cestice 1 energijskoj razlici valanetne i1 vodljive vrpce poluvodica detektora, koja je konstantna
za detektor. Sakupljanjem nastalog naboja na kondenzatorima pretpojacala raste napon na
njima, to jest signal se iz domene naboja tranformira u domenu napona te se pojacava u
pojacalu. Integral tog signala proporcionalan je energiji ionizacije. Daljnom elektroni¢kom
obradom, impuls (dogadaj, detektirana ionizacija) se svrstava u kanal, grupu impulsa
definiranog i uskog energijskog raspona. Histogram koji pokazuje broj dogadaja po kanalima
je zapravo spektar detektiranog zraenja. Opisani poluvodicki detektori, ovisno o tehnickim

izvedbama Koriste se za gama ili alfa spektrometriju. >

2.3.2. Poluvodicki detektori za gama spektrometriju

Karakteristike nuzne za ucinkovit gama detektor su relativno visoka vjerojatnost apsorpcije
potpunog vrha i niska energijska razlika izmedu valentne i vodljive vrpce. Visoka vjerojatnost
apsorpcije postize se koristenjem materijala visokog atomskog broja i konstrukcijom detektora
s velikom aktivnom zonom. Prema jednadzbama (2.3.3) i (2.3.4) to se postize koriStenjem
visokog napona i vrlo ¢istih poluvodickih kristala. Stoga je germanij, koji ima relativno visok
atomski broj i nisku razliku energije izmedu valentne i vodljive vrpce te se moze proizvesti

iznimno Cist, najbolji materijal za detektor za gama spektrometriju visoke razlucivosti.
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Medutim, niske razlike energije izmedu valentne i vodljive vrpce uzrokuju prijelaze iz valentne
u vodljivu vrpcu i pri sobnoj temperaturi Sto rezultira Sumom u spektru. Stoga je germanijev
kristal, izoliran vakuumom od samog kucista detektora, potrebno hladiti na niske temperature,
Sto se najéeSc¢e provodi koriStenjem tekuceg dusika. Nadalje, detektor je zajedno s posudom
postavljen u olovljevu zastitu, kako bi se smanjio doprinos okolnog zraenja u spektru.
Dodatno, za uklanjanje radona iz okoline detektora koristi se pretlak tekuc¢eg dusika kako bi se
iz prostora unutar zaStite istisnuo zrak koji ga sadrzi. Uzorak, u standardnoj geometriji,
postavlja se na zastitnu kapu iznad samog kristala te se mjeri odredeno vrijeme. Efikasnost
detekcije pojedinog radionuklida u uzorku ovisi 0 veli¢ini i geometriji germanijskog detektora,
geometriji i matrici uzorka te se moze odrediti eksperimentalno, mjerenjem standarda u istoj
geometriji 1 sli€noj (idealno istoj) matrici, ili matemati¢kim proracunima i Monte Carlo
simulacijama. Zabiljezeni spektar sadrzi doprinose pozadinskog zracenja i one iz uzorka.
Pozadinski signal tipi¢nog detektora sadrzi doprinose iz samog detektora, iz okruzenja
detektora, od radona iz zraka te od kozmickog zracenja. Pozadinski spektar sastoji se od
kontinuuma signala nastalog raznim medudjelovanjima izvora iz okoliSa i detektora, te
diskretnih vrhova radionuklida iz okolisa. Signal iz uzorka sadrzi doprinose gama zraka svih
radionuklida prisutnih u uzorku, ¢ime se tvori spektar na nacin kako je prethodno opisano i
prikazano na slici 5. Specifi¢éna aktivnost pojedinog radionuklida rauna se iz povrSine
identificiranog potpunog vrha umanjene za povrsinu vrha iz pozadinskog spektra ako postoji,
prema jednadzbi:

:txgxslmef (2:32)
gdje je a [Bq kg™] specifi¢na aktivnost gama emitera u uzorku, S je korigirana povrsina ispod
vrha, t [s] je vrijeme snimanja spektra, ¢(E) je efikasnost mjerne geometrije pri energiji prijelaza
E, | je vjerojatnost emisije gama zrake, m [kg] je masa uzorka, a f korekcijski faktor za prava
koincidentna sumiranja (engl. true coincidence summing). To je pojava prilikom koje detektor,
zbog kratkog vremenskog razmaka, dva uzastopna prijelaza istog raspada detektira kao jedan

dogadaj, sa zbrojem energija tih dvaju dogadaja.”™

2.3.3. Poluvodicki detektori za alfa spektrometriju
Zbog male prodornosti alfa Cestica, to jest velike vjerojatnosti njihove apsorpcije u materijalu,
za konstrukciju ucinkovitog poluvodickog detektora alfa cCestica nema potrebe za

voluminoznim poluvodickim kristalom visokog atomskog broja, budu¢i da se alfa Cestice
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apsorbiraju te ioniziraju detektor u tankom sloju. Suvremeni alfa spektrometri koriste silicijeve
poluvodicke detektore u kojima se alfa ¢estice do 15 MeV (¢ime su Obuhvaceni svi poznati alfa
emiteri) potpuno apsorbiraju ve¢ u 140 um Kkristala, $to rezultira gotovo 100 % efikasno$c¢u
detekcije alfa Cestica koje pristignu do detektora.”* Zbog vise energijske razlike izmedu
valentne i vodljive vrpce silicija naspram germanija, (1,1 eV naspram 0,7 V)™ u slucaju
silicijevog detektora, ne dolazi do Suma u signalu uslijed termicke pobude pri sobnoj
temperaturi te silicijev alfa detektor nije potrebno hladiti. Silicijevi detektori za alfa-
spektrometrijska mjerenja nisu osjetljivi na gama i beta zracenje, §to ¢ini alfa spektrometriju
iznimno osjetljivom metodom za detekciju niskih aktivnosti alfa emitera. Pozadinski spektar
alfa spektrometra ima samo doprinose alfa emitera zaostalih u vakuumu, primjerice radon, iz
samog diska na koji se nanosi tanki sloj alfa emitera te iz same komore i detektora. Tipi¢ni
pozadinski signal detektora iznosi oko 10° cps.”® Uz to, alfa-spektrometrijski sustav
pristupacniji je od vec¢ine drugih detekcijskih sustava s mogu¢noséu identifikacije radionuklida.
Medutim, alfa spektrometrija zahtjeva kemijsko odjeljivanje elemenata, $to je vremenski i
financijski zahtjevno te je potreban pristup radiokemijskom laboratoriju. Zbog male prodornosti
alfa Cestica, glavni problem alfa spektrometrije je omoguciti da alfa Cestice u $to ve¢em broju
dosegnu detektor. To se postize kemijskim odjeljivanjem ciljanih elemenata, koji se zatim
nanose u tankom sloju na drZac¢, najceS¢e metalni disk, u samoj blizini prozora detektora u
vakuumskoj komori (zrak znacajno apsorbira alfa Cestice te je potreban vakuum za uc¢inkovitu
detekciju). U slucaju savrSenog jednosloja alfa emitera, dio alfa estica emitira se od sloja na
drzacu u smjeru detektora, no ostatak se emitira u drugim smjerovima, ¢ime je geometrijska
efikasnost cijelog postava maksimalno 50 %. Zbog nesavrSenosti vakuuma ili pripremljenih
izvora te samoapsorpcije, realne efikasnosti alfa detektora krecu se od 20 % do 40 % za uzorke
u neposrednoj blizini velikog detektora.”® Kako bi se kemijsko odjeljivanje i priprema izvora
za alfa spektrometriju smatrali valjanim, trebaju zadovoljiti nekoliko uvjeta. Potrebno je
ukloniti smetnje koje bi prouzrodile smanjeno iskoristenje ciljanog elementa u pripremljenom
izvoru. Potrebno je ukloniti elemente koji bi se nanijeli (talozili, elektrodeponirali, itd.) zajedno
s ciljanim elementom te tvorili debeli sloj koji povecava samoapsorpciju alfa cestica. Potrebno
je ukloniti alfa emitere ¢iji se vrhovi preklapaju s vrhovima ciljanih emitera. Zbog potpune
apsorpcije energije alfa Cestice i niskog pozadinskog signala, alfa spektar je uglavnom manje
kompleksan od gama spektra. Sastoji se najcesce od nekoliko vrhova pri punoj energiji ciljanog

radionuklida i vrhova potomaka koji prirastaju nakon odjeljivanja te drugih izotopa ciljanog
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elementa i njihovih potomaka ako su prisutni. VVrhovi nemaju oblik Gaussove krivulje, ve¢ su
asimetri¢no razvuceni prema nizim energijama. Naime, alfa Cestice se emitiraju pod raznim
kutevima te gube razliite koli¢ine energije prolaskom kroz prozor detektora, §to rezultira

pomakom detektiranih energija prema nizim vrijednostima.’’®

2.3.4. Usporedba poluvodickih detektora za alfa i gama spektrometriju

U tablici 2 prikazane su glavne karakteristike dva tipi¢na poluvodicka detektorska sustava. Oba
sustava su koriStena u Laboratoriju za radioekologiju (LRE). Sustav Ortec Alpha Ensemble 6
koristi se za detekciju alfa Cestica, a HPGe Canberra GX3018 za detekciju gama zracenja.
Prikazani parametri poluvodickih kristala preuzeti su iz literature.”® Razludivost, napon i
temperatura rada te efikasnost parametri su mjernih postava LRE za mjerenje izvora *°Ra
pripremljenog mikrokoprecipitacijom na aluminijski disk, u slu¢aju alfa sustava, odnosno

uzoraka tla u mjernoj geometriji LRE, u slucaju HPGe sustava.

Tablica 2. Usporedba glavnih karakteristika tipi¢nog poluvodickog detektora alfa ¢estica Ortec
Alpha Ensemble 6 i HPGe detektora Canberra GX3018.

Detektorski sustav Ortec Alpha Ensemble 6  Canberra GX3018 (HPGe)
Primjena Alfa spektrometrija Gama spektrometrija
Materijal poluvodickog o N
] Silicij Germanij
kristala
Z 14 32
Gustoéa 2,33gcm’ 532gcm
Razlike energije vodljive i
1,106 eV 0,67eV
valentne vrpce
E (tvorba para elektrona i
3,62 eV 2,96 eV
Supljine)
Temperatura rada Sobna temperatura 77 K (hladen No(l))

Razlucivost (puna Sirina
_ ) 45 keV (E. = 4871 keV) 1,71 keV (Ey = 1332,5 keV)
vrha pri pola maksimuma)
Napon rada 50V 3000 V
0,64 % (E, = 1847 keV) —

Efikasnost 28 % (ne ovisi 0 E,)
5,23% (E, = 99 keV)
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2.3.5. Scintilacijski detektori
Uz poluvodicke detektore, za detekciju ionizirajuceg zracenja Cesto se koriste scintilacijski
detektori. Princip njihova rada temelji se na procesu scintilacije, emisije elektromagnetskog
zraCenje UV i VIS dijela spektra nakon pobude uslijed ionizacije. Tvari kod kojih je opaZen taj
fenomen nazivaju se scintilatori te se koriste za izradu scintilacijskih detektora. Za izradu
udinkovitog detektora pozeljne su sljedeée karakteristike:’” 1. Efikasna pretvorba kineticke
energije ionizirajucih Cestica u fotone, 2. Linearnost izmedu energije pobude i intenziteta
emisije (broja fotona), 3. Transparentnost tvari za emitiranu svjetlost, 4. Brzo gaSenje pobude
radi stvaranja impulsa, 5. Dobra opticka svojstva i lakoca izrade, 6. Indeks loma blizak staklu
(n = 1,5) radi u¢inkovite sprege s opti¢kim elementima. Medutim, ne postoji optimalni materijal
koji zadovoljava sve navedene uvjete za sve vrste zracenja. Uobicajno se za gama i detektore
kozmickog zracenja koriste Cvrsti scintilatori, kristali alkalijskih halogenida poput Nal i CsI (za
gama zracenje)’’ ili plasti¢ni scintilatori poput polivinil toluena (za kozmicko zracenje).>° Za
detektore alfa 1 beta Cestica koriste se tekuci organski scintilatori. Obje izvedbe scintilatora
(¢vrsti 1 tekuéi) opticki su spojeni s fotoosjetljivim detektorom, najcesce fotomultiplikacijskom
cijevi. Uslijed fotoelektriénog efekta u fotomultiplikacijskoj cijevi dolazi do oslobodenja
elektrona koji se kaskadno umnozavaju djelovanjem vanjskog elektricnog polja unutar cijevi te
generiraju elektri¢ni impuls. Napon impulsa proporcionalan je energiji ionizacije scintilatora te
se prikupljanjem i daljnjom obradom signala stvara spektar.’”"®

Tekucinsko scintilacijsko brojenje (engl. liquid scintillation counting, LSC) je
radioanaliticka tehnika koja koristi tekuce scintilatore za detekciju alfa i beta Cestica. Nakon
kemijskog odjeljivanja ciljanog radionuklida uzorak u teku¢em obliku pomijesa se sa
scintilacijskim koktelom u standardnoj bocici, koja se postavlja u tamnu komoru opticki
povezanu s dvije (ili vise) fotomultiplikacijske cijevi koje detektiraju fotone u komori te se u
njima stvaraju impulsi. Kako bi se izostavili lazni signali i pozadina, U spektar se prihvacaju
samo koincidentni impulsi, to jest samo oni Kkoji su generirani u obje cijevi istovremeno.
Scintilacijski koktel je otopina koja sadrzi organsko otapalo s m-elektronskim sustavom,
organski scintilator, fluorescirajuce tvari za pomak valnih duljina (engl. wavelength shifter),
emulgatore i stabilizatore. Buduci da se reflektivnim materijalima zatvara potpuni prostorni
kut oko emitera, metoda tekucinskog scintilacijskog brojenja nema gubitaka efikasnosti zbog

same geometrije mjernog postava. Medutim, uslijed pretvorbe energije u fotone te detekcije

Tomislav llievski Doktorska disertacija



8§ 2. Literaturni pregled 38

fotona dolazi do gubitaka efikasnosti, koja iznosi ponekad od 50-ak do 100 %, ovisno 0 samoj
matrici uzorka i energiji Cestica. Nakon raspada, Cestice pobuduju scintilatore ili otapalo s kojeg
se energija prenosi na scintilatore te scintilatori emitiraju fotone. Fluoresciraju¢e tvari
apsorpcijom i ponovnom emisijom mijenjaju valnu duljinu fotona unutar raspona detekcije
fotomultiplikacijske cijevi. Prilikom prijenosa energije unutar opisanog sustava moze do¢i do
gasenja pobude, to jest gubitka fotona Sto uzrokuje pomak spektra energija detekiranih ¢estica
prema nizim energijama te smanjenu efikasnost detekcije. Postoje tri vrste gaSenja: kemijsko,
fotometrijsko te opticko gasenje. Uzrok kemijskog gaSenja (engl. chemical quenching) su
neradijativni procesi disipacije energije ionizacije koje uzrokuju razne tvari u matrici, poput
elektronegativnih funkcionalnih skupina ili aniona. Uzrok fotometrijskog gaSenja je
apsorpcija emitiranih fotona unutar uzorka. Obojene tvari prisutne u matrici pridonose
fotometrijskom gaSenju. Opticko gaSenje nastaje zbog optickih prepreka izmedu fotona 1
fotomultiplikacijske cijevi poput ogrebotina na stijenkama bocica, razdvajanja faza,
mehanickih neéisto¢a itd.”"®

Stoga, za ispravnu kalibraciju sustava, kvantificira se ucinak gaSenja parametrom
gaSenja te se pravi kalibracijska krivulja koja opisuje efikasnost detekcije kao funkciju
parametra gaSenja. Mjerni sustav koriSten u sklopu ovog rada za uobicajeno brojenje pomocu
scintilatorskog koktela koristi transformirani spektralni indeks vanjskog standarda (engl.
transformed spectral index external standard, tSIE). Uzorak se ozrafi s vanjskim gama
standardom te prilikom Comptonova rasprSenja unutar koktela dolazi do scintilacija. 1z
dobivenog spektra matematickom transformacijom dobiva se parametar tSIE, koji iznosi od 0
za potpuno gasenje do 1000 u slucaju kada nema gaSenja. ToCan algoritam transformacije je
zasti¢eni proizvod tvrtke Perkin Elmer, Inc. koja je razvila taj parametar. Za tehniku
Cerenkovljevog brojenja, koja je opisana u idu¢em odlomku, koristi se parametar spektralni
indeks uzorka (engl. spectral index sample, SIS) koji je jednak prosje¢noj energiji spektra
uzorka. Za svaki radionuklid koji se odreduje tehnikom tekucinskog scintilacijskog brojenja
potrebno je napraviti zasebnu kalibracijsku krivulju gasenja. /"~"®

Prilikom prolaska nabijene Cestice kroz medij brzinom ve¢om od brzine svjetlosti u tom
mediju dolazi do emisije svjetlosti. Intenzitet emitirane svjetlosti ovisi 0 brzini ¢estica i indeksu
loma medija. Emitirano svjetlo je polarizirano i emitirano anizotropno, pod odredenim kutem,
tvoreci stozac svjetlosti oko putanje Cestice. Kut emisije ovisi 0 brzini Cestice. Ruski fizicar

Pavel Aleksejevi¢ Cerenkov prvi je opisao naveden fenomen® te je po njemu nazvan
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Cerenkovljevo zratenje. Cerenkovljevo zradenje moze se detektirati fotomultiplikacijskim
cijevima unutar suvremenih tekucinskih scintilacijskih analizatora. Uzorak se postavlja u
bocicu za scintilacijsko brojenje bez scintilacijskog koktela. Ovom tehnikom mogu se
detektirati samo visokoenergijski raspadi, budu¢i da samo oni emitiraju Cerenkovljeve fotone.
Prednost opisane tehnike je diskriminacija pozadinskog zracenja niskih energija. Medutim,

zbog anizotropne emisije Cerenkovljevih fotona pada efikasnost detekcije scintilacija.”” "

2.4. Radiokemijska odjeljivanja radionuklida

Fundamentalan je i ¢esto kriti¢an dio analize radionuklida u okoli$u potpuno razaranje matrice,
nakon kojeg slijedi radiokemijsko odjeljivanje ciljanih radionuklida. Potrebno je ukloniti sve
kemijski interferirajuce tvari prisutne u otopini nakon razaranja poput onih koje mogu utjecati
na pripravu izvora u slucaju alfa spektrometrije (primjerice nezeljena talozenja) ili obojene tvari
koje gase scintilacije u slucaju tekuéinskog scintilacijskog brojenja. Uz kemijski ometajuce
tvari, takoder je potrebno ukloniti i radiometrijski ometajuce tvari ¢iji se spektri preklapaju sa
spektrima ciljanih radionuklida. U klasi¢nim radiokemijskim metodama odjeljivana najcesce
su koriStene tehnike precipitacije, koprecipitacije, destilacije, ionske izmjene, ekstrakcije
tekuée — tekuée. Cesto se navedene tehnike kombiniraju i ponavljaju vise puta.

Precipitacije (taloZenja) procesi su koji se koriste za uklanjanje necistoca ili za
ukoncentriravanje ciljanog radionuklida (elementa) ili grupa elemenata kojoj pripada. Cesto su
koncentracije ciljanih iona radionuklida preniske da taloze sami te se koristi koprecipitacija.
To je proces prilikom kojeg je ciljani ion talozen kao primjesa zajedno s drugim ionom, sli¢nog
radijusa i1 karakteristika kristalne reSetke. lako su precipitacije i koprecipitacije efikasne te
ponovljive, to su vremenski zahtjevni kompleksni procesi. Ekstrakcije tekuce — tekuée koriste
organsko otapalo za ektstrakciju radionuklida. Tehnika je jednostavna i brza te je koristena za
odjeljivanje radionuklida od tesko odjeljivih alkalijskih i zemnoalkalijskih metala koji ¢ine
matricu. Medutim, tehnika trosi velike koli¢ine otapala koja su lako hlapljiva, otrovna te skupa.
Vecina ionskih izmjenjivaca koristenih za radiokemijska odjeljivanja su organske smole koje
sadrze funkcionalne skupine poput — SO3zH ili — COOH za izmjenu kationa ili — N(CH3)30H,
— N(CHz3)20H za izmjenu aniona koje su u¢vrséene za umrezeni polimerni nosa¢. Kapacitet
izmjene ovisi od stupnju umrezenosti nosaca, vrsti radionuklida koji se odjeljuje, ionskoj jakosti
otopine, temeperaturi i dr. Iako je uéinkovita za odjeljivanja radionuklida, tehnika ionske

izmjene vremenski je zahtjevna.8-8
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Ekstrakcija na ¢vrstoj fazi je tehnika priprave uzoraka koristec¢i adsorbens na ¢vrstoj
fazi za ekstrakciju ciljanih iona ili molekula iz otopine. Otopina s ciljanim analitom se propusta
kroz ekstrakcijski materijal (smolu) koji se nalazi u kromatografskoj koloni. Ekstrakcijski
materijal je silikagel ili neki drugi ¢vrsti nosa¢ na koji je vezan adsorbens. Adsorbens snazno i
reverzibilno veze ciljani analit. Za razliku od kromatografskih metoda, odjeljivanje nije
temeljeno na razlici izmedu zadrzavanja analita te ostalih tvari matrice na ¢vrstoj fazi, ve¢ na
selektivnom vezanju analita. Zbog toga je moguca prekoncentracija analita iz uzoraka velikih
volumena s niskom koncentracijom analita. Nakon $to je propustena sva otopina te je ciljani
analit vezan na ekstrakcijskom materijalu, isti se uklanja s materijala ispiranjem s otopinom
koja snaznije veze analit od ekstrakcijskog materijala. Nakon §to je analit uspje$no ispran s
ekstrakcijskog materijala, ispiranjem zaostalih otopina ekstrakcijski materijal je spreman za
ponovno koristenje.8-83

Moderan pristup razvijanju radiokemijskih odjeljivanja ukljuCuje automatizaciju
procesa odjeljivanja. Navedene klasi¢ne tehnike nisu pogodne za automatizaciju. Ukljucuju
motoricke pokrete koji su prekompleksni za jednostavnu automatizaciju, poput mijesanja dviju
faza u lijevku za odijeljivanje te odijeljivanje iz istog, ili talozenje i uklanjanje taloga s filter
papira. Medutim, SPE je tehnika pogodna za automatizaciju. Proces odjeljivanja dogada se na
granici faza tekuce — Cvrsto te su svi potrebni reaktanti i uzorci u teku¢em stanju. To omogucuje
jednostavno ispumpavanje potrebne otopine te sakupljanje odgovarajuce frakcije. Zbog visoke
selektivnosti koriStenih ekstrakcijskih materijala, za pro€¢is¢avanje i prekoncentraciju ciljanih
radionuklida, potrebna ga je mala koli¢ina (ekstrakcijskog materijala), tro$i manje kemikalija 1
stvara manje otpada od klasi¢nih metoda. Takoder, ekstrakcijski materijali ¢esto vezu vise
radionuklida, koji se mogu sekvencijalno eluirati pri razli¢itim uvjetima. Prema tome, SPE
tehnika pogodna je za razvijanje automatiziranog sekvencijalnog odjeljivanja radionuklida iz
okolisnih matrica. Automatizacija se postize uporabom rac¢unalno kontroliranih pumpi, ventila
te uredaja za automatiziranu izmjenu bocica u koje se skupljaju pojedine frakcije 8%

Razvijeni su brojni SPE materijali koji uklanjaju razli¢ite metale iz kompleksnih
matrica.26% Za odjeljivanje radionuklida alkalijskih, zemnoalkalijskih te metala p bloka (Pb,
Bi i dr.) koriste se makrociklicki ligandi®*° poput kruna etera. Tvrtka IBC Advanced
Technologies razvila je razne ekstrakcijske materijale za razli¢ite elemente pod nazivima
AnaLig® za analiticke primjene ili SuperLig® za industrijske procese. AnaLig®Sr-01 je

ekstrakcijski materijal (smola) osmiSljen ciljano za ione Sr?*, no takoder veze Pb®*, Ra**, Ba®*
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i druge.8>%! AnaLig®Sr-01 kao &vrsti nosac Koristi silika gel na koji je najvjerojantije % vezan
modificiran 18-kruna-6 eter.

U Laboratoriju za radioekologiju razvijena je metoda® za sekvencijalno odjeljivanje
izotopa Sr, Pb i Ba iz vodenih otopina koristenjem AnaLig®Sr-01 ektrakcijskog materijala te
otopina NapHEDTA razli¢itih koncentracija i pH vrijednosti kao eluiraju¢ih otopina.
Jednadzba reakcije eluiranja metala M?* (M = Ph, Sr, Ra, Ba) s ekstrakcijskog materijala
AnaLig®Sr-01 prikazana je na slici 8. U sklopu ovog rada, navedena metoda je modificirana i
prilagodena za odjeljivanje izotopa Sr, Pb i Ra iz uzoraka vegetacije te implementirana na
sustav za automatizirano sekvencijalno odjeljivanje radionuklida. Cine ga peristalticke pumpe,
proto¢ni ventili te skupljac frakcija s kolone, spojeni s teflonskim cjevcicama te kontrolirani
pomoc¢u Raspberry Pi racunala programskim jezikom Python. Sustav je detaljno opisan u

poglavlju 3.5 Automatizirano sekvencijalno odjeljivanje radionuklida iz tekuce faze.

Py

R

Py
Py

Slika 8. Reakcija eluiranja metala M?* (M = Pb, Sr, Ra, Ba) s ekstrakcijskog materijala
AnaLig®Sr-01 koristenjem EDTA%.
2.5. Doze ionizirajuceg zracenja
Prema sustavu Medunarodne komisije za radioloSku zastitu (engl. International Commission
on Radiological Protection, ICRP) za kvantifikaciju $tetnosti ionizirajuceg zrac¢enja definirane
su sljedece dozimetrijske veli¢ine: apsorbirana doza ionizirajuceg zracenja D je mjerljiva
fizikalna veli¢ina definirana kao energija ioniziraju¢eg zracenja aposrbirana u materiji po

jedinici mase. Mjerna jedinica apsorbirane doze je J kg dok se u dozimetriji koristi SI mjerna
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jedinica gray (Gy) Gy = J kg. Bioloski u¢inci zraenja u tkivu ovise o kvaliteti zratenja (vrsti
I energiji) te o vrsti tkiva. Ekvivalentna doza ioniziraju¢eg zracenja Ht definirana je za svako
tkivo T kao umnozak apsorbirane doze ioniziraju¢eg zracenja tog tkiva i bezdimenzionalnog
tezinskog koeficijenta Wr za vrstu zracenja R. Primjerice, tezinski faktor za fotone i elektrone
iznosi 1, dok za neutrone ovisno o energiji iznosi izmedu 5 — 20 te za alfa Cestice iznosi 20.
Mjerna jedinica ekvivalentne doze ioniziraju¢eg zraCenja je sivert, Sv. Mnozenjem
ekvivalentne doze ioniziraju¢eg zracenja Hr s tezinskim koeficijentom za pojedino tkivo wrte

sumiranjem doprinosa svih tkiva definirana je efektivna doza ionizirajuéeg zracenja:
E =) wr > wgD;p (25.1)
T R

Mjerna jedinica efektivne doze ioniziraju¢eg zraCenja takoder je Sv. Efektivna doza
ioniziraju¢eg zracenja je funkcija koli¢ine apsorbirane energije, vrste zracenja i tkiva koje
izloZeno zrac¢enju. Ona je mjera koliko je pojedino ozraCivanje Stetno za organizam. ICRP
preporuca da efektivha doza za c¢lanove opce populacije dok su izloZeni svakodnevnom
okruzenju, koja ne ukljucuje prirodne pozadinske doprinose i doprinose medicine, ne prelazi 1
mSv godignje.?

Kumulativni doprinos svih ekivalentnih doza ioniziraju¢eg zracenja koje u tijelo
unosimo hranom i pi¢em naziva se ingestijska doza ionizirajuceg zracenja. lzbor hrane i
prehrambeni obrasci unutar populacije mijenjaju se s dobi, a razli¢ite dobne skupine pokazuju
i razli¢itu osjetljivost na utjecaj radionuklida. Stoga ICRP za izracun ingestijskih doza uzima u
obzir  skupine  dojencadi, jednogodiSnjaka,  petogodiSnjaka,  desetogodisnjaka,
petnaestogodisnjaka te odraslih. Ingestijska doza Ex za dobnu skupinu k rauna se prema:

E = ZZa” X € X Py (2.5.2)

P
gdje je aij [Bg kg™] specifi¢na aktivnost radionuklida i u skupini hrane j, ei [Sv Bq?!] je
koeficijent ingestijske doze ionizirajuceg zra¢enja dobne skupine k za radionuklid i, dok je pjk
[kg a1] godisnja potrosnja hrane iz skupine j za dobnu skupinu k. Koeficijent ingestijske doze
ionizirajuceg zracenja za radionuklid i razli¢it je za dobne skupine. Ovisi o vrsti i energiji
raspada radionuklida, bioloSkom vremenu poluZivota i mnogim drugim metabolickim

parametrima.?®
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§ 3. EKSPERIMENTALNI DIO

3.1. Uzorci i uzorkovanje

Predmet proucavanja ovog rada je radioaktivnost u komercijalno dostupnoj djecjoj hrani u
Hrvatskoj te poljoprivredne kulture i pripadaju¢a tla OPG Hrvatske. Istrazivanje je
provedeno u sklopu projekta Hrvatske zaklade za znanost (HRZZ) ,,Radionuklidi u dje¢joj hrani
i razvoj metoda za odredivanje njihovih niskih aktivnosti®, 1P-2019-04-1401 (engl.
Radionuclides in children food and novel methods for low level activity determination,
RiChFALL). U sklopu RiChFALL projekta, uz ovdje provedena mjerenja metodom gama
spektrometrije, takoder su koristeni rezultati alfa-spektrometrijskih analiza 2°Po, 22Th, 2°Th
i 222Th te LSC analize °Sr [ref. 21,22] radi potpunosti izracuna ingestijskih doza i prora¢una
faktora prijenosa.

3.1.1. Komercijalna djecja hrana

Komercijalna djecja hrana proizvedena u Hrvatskoj ili EU, ukupno 31 proizvod, nabavljena je
u trgovackim centrima u koli¢inama potrebnim za provedbu analiza. Hrana je prema sadrzaju
namirnica podijeljena u pet skupina te je unutar skupina podijeljenja u podskupine prema dobi
konzumenta za koju je proizvod namijenjen. Skupine, podskupine i broj uzoraka unutar njih

prikazani su u tablici 3.
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Tablica 3. Uzorci komercijalne dje¢je hrane dostupne u Hrvatskoj podijeljeni u skupine po

sastavu te podskupine prema namijenjenoj dobi konzumenta.

SKupina Broj Dob Broj uzoraka u Oznaka
P uzoraka (mjeseci) podskupini podskupine
0-6 6 PM1
Mlijeko u prahu 13 Od 6 3 PM2
0Od 10 4 PM3
Od 4 2 C4
Zitne KkaSice u prahu 6 Od5 3 C5
Od 6 1 C6
Gotove voéne kaSice 2 Od 4 2 F4
Homogenizirani 3 0d5 3 V5
obrok s povréem
Od 4 2 M4
Homogenizirani
obrok s povréem i 7 Od 5 4 M5
mesom Od 12 1 M12

U svim navedenim uzorcima odredeni su gama emiteri spektrometrijski, koristenjem
germanijevog detektora visoke ¢isto¢e. Takoder je u svim uzorcima odreden %Sr, koristenjem
proporcionalnog brojada ili tekuéinskog scintilacijskog broja¢a tehnikom Cerenkovljeva

brojenja. Dodatne analize radene su na Smanjenom broju uzoraka, $to je prikazano u tablici 4.

Tablica 4. Dodatne radiometrijske analize provedene na podskupu uzoraka komercijalno

dostupne djec¢je hrane u Hrvatskoj.

Podskupina
Vrsta analize PM1 PM2 PM3 C4 C5 F4 V5 M4 M5 Mil2
Unaprijedena gama 6 0 0 o 0 1 3 1 4 1
spektrometrija
Alfa spektrometrija #° Po 6 2 3 3 3 1 3 1 4 1
Alfa spektrometrija 6 3 2 2 1 1 2 1 4 1
228 Th, 230 Thi 232Th

3.1.2. Poljoprivredne kulture i tla OPG Hrvatske

Uzorkovano je 69 uzoraka 25 razli¢itih vrsta poljoprivrednih kultura s 26 OPG Hrvatske.
Lokacije OPG prikazane su na slici 9, dok su koordinate globalnog polozajnog sustava (engl.
Global Positioning System, GPS) mjesta u kojem je OPG registriran prikazane u tablici D2 u
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dodatku. Sve kulture, osim Zitarica, svjeze su ubrane s polja ili iz vrta te je takoder uzorkovano

tlo iz kojeg su kulture uzgajane. Kulture su podijeljenje u 8 skupina prema napucima IAEA’®,

§to je vidljivo u tablici 5. Cetiri dubine tla, 0 —5 cm, 5—10 cm, 10 — 20 cm te 50 cm, za nekoliko

parcela po lokaciji OPG, uzorkovana su pomo¢u motornog svrdla. Uzorkovanje je provedeno

na nacin da su sa parcele na kojoj je uzgajana kultura uzorkovana tla sa barem tri, u slucaju

vecih parcela Cetiri tocke, te su tla spojena u jedan reprezentativni primjerak po dubini za tu

parcelu. U slucaju kada je vise kultura uzgajano na istoj parceli isti uzorak tla parcele sparen je

s visSe kultura.

Tablica 5. Podijela uzorkovanih kultura u biljne grupe prema IAEA.™

Biljna skupina

Broj uzoraka u

Kultura (broj uzoraka kulture)

skupini
Gomolji 14 Krumpir (8), batat (6)
Korijenasto 7 Mrkva (3), cikla (4)
povrée
Lisnato povrée 9 Kelj (2), Spinat (1),(;*)}3;‘53;:\2(25 brokula (1), kupus
Plodovito povrée 19 Krastavac (1), tikvica _(3?, tikva (10), paprika (4),
patlidzan (1)
Voée 11 Jabuka (6), mandarina (2), kruska (2), kaki jabuka (1)
Oragasti plodovi 2 Ljesnjak (1), orah (1)
Zitarice 2 Psenica (1), pir (1)
Zatinsko bilje 5 Kamilica (5), smilje (1), ruzmarin (1), kadulja (1)
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Slika 9. Lokacije OPG na karti Hrvatske sa kojih su uzorkovana kulture i tla.

Na svim uzorcima kultura i tla provedena je gama-spektrometrijska analiza. Podskup od 37
uzoraka analiziran je prvotnim gama-spektrometrijskim sustavom, 8 uzoraka analizirano je s
oba sustava, dok su 24 uzorka analizirana nadogradenim gama-spektrometrijskim sustavom.
Takoder je za ve¢inu uzoraka napravljena analiza ®Sr. Izuzetak je bilo nekoliko uzoraka kora,
kojih nije bilo dovoljno za analizu. Budu¢i da analiza #!°Po zahtjeva provodenje analize unutar
6 mjeseci od uzorkovanja, zbog vremena poluraspada ?°Po i prirasta iz 2!°Pb, napravljena je na

29 uzoraka kultura.
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3.2. Priprema uzoraka za analize

3.2.1. Predpriprema

Predpriprema uzoraka obuhvaca sve korake pripreme koji su zajedni¢ki svim koristenim
metodama: gama spektrometriji, alfa spektrometriji i teku¢inskom scintilacijskom brojenju. U
sljedec¢ih nekoliko odlomaka opisana je predpriprema prema vrsti uzorka.

Komercijalna mlijeka u prahu i Zitne pahuljice u prahu ne zahtjevaju nikakvu posebnu
predpripremu te su u svom izvornom obliku proslijedena na daljnju obradu za odgovarajuce
metode.

Gotove voéne kaSice, homogenizirani obroci s povréem te homogenizirani obroci s
mesom posuseni su na 105 °C do konstantne mase. Mala koli¢ina uzoraka namijenjena za alfa-
spektrometrijsko odredivanje ?!°Po susena je na 70 °C do konstantne mase, kako bi se saéuvao
polonij, koji se gubi pri vi§im temperaturama. Posuseni uzorci dalje su mljeveni u grubi prah
pomocu kuhinjskih sjeckalica za namirnice te su praskasti uzorci pripremljeni za daljnje analize
po potrebi.

Poljoprivredne kulture su oprane pod mlazom vode i uklonjene su mehanicke necistoce.
Potom su plodovi oguljeni te su izdvojeni dijelovi biljke koji se ne jedu, poput jezgara ploda s
kosticama, lis¢a, peteljke, itd. Oguljeni plodovi narezani su na sitnije komade. Plodovi i kore
zasebno su analizirani, posuseni su do konstantne mase na 105 °C, odnosno na 70 °C za potrebe
analize specifi¢ne aktivnosti 2°Po. Suhi uzorci kultura usitnjeni su u grubi prah pomoéu
kuhinjske sjeckalice.

Iz uzoraka tla su otklonjene mehanicke necistoce poput kamecica, liS¢a, granja,
gujavica, itd. Zatim su tla posuSena do konstantne mase na 105 °C, odnosno na 70 °C za potrebe
analize specifi¢ne aktivnosti 2!°Po. Suho tlo samljeveno je u rotacijskom mlinu s keramickim

kuglicama. Usitnjeno tlo prosijano je kroz sito gradacije 250 pm.

3.2.2. Priprema uzoraka za gama spektrometriju

Nakon predpripreme uzoraka, za potrebe gama spektrometrije, suhi usitnjeni uzorci homogeno
su pakirani do vrha u standardne cilindri¢ne polipropilenske posudice s poklopcem, promjera
62 mm, visine 49 mm te debljine stijenke 1 mm. Nakon vaganja, posudice su hermeticki
zatvorene omatanjem samoljepljivom PVC vrpcom oko spoja posudice i poklopca. Uzorke je
potrebno hermeticki zatvoriti kako ne bi doslo do gubitka plinovitih potomaka raspadnih nizova

— izotopa radona, 222Rn iz 28U raspadnog niza, odnosno #°Rn iz 232Th raspadnog niza. Uzorci
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su spremni za detekciju na gama spektrometru nakon priblizno cetiri tjedna, kada je
uspostavljena sekularna ravnoteza izmedu 2?°Ra i njegovih kratkozivuéih potomaka **Ph i 2Bi
iz 2°8U raspadnog niza, odnosno izmedu 2?®Th i kratkoZzivuéih potomaka 2*2Pb i 222Bi iz *2Th

raspadnog niza.

3.2.3. Priprema uzoraka za alfa spektrometriju 2°Po

Kemijsko odjeljivanje polonija provedeno je prema postupcima opisanim u literaturi®®®* uz
male izmjene. Za provedbu analize koristeno je priblizno 5 g suhog uzorka. Svakom uzorku
dodano je 0,03 Bq 2®°Po (NIST, standardni referentni materijal 4326a) koji se koristi kao
obiljeziva¢ za odredivanje kemijskog iskoriStenja analize. Uzorcima je dodano 25 mL
koncentrirane HNOs i 5mL koncentrirane HCI te su ostavljeno preko no¢i na sobnoj
temperaturi. Sljedeceg dana, uzorci su pazljivo zagrijani u Erlenmeyerovim tikvicama
pokrivenim satnim staklom kako bi se sprijecili gubici polonija. Nakon pocetne digestije, uzorci
su ohladeni. Zatim je svakom uzorku pazljivo dodano 10 ml 30 % H20: te su ponovno kratko
zagrijani na grijacoj plo¢i. Nakon hladenja, dobivena otopina profiltrirana je kroz filter papir
crna vrpca kako bi se uklonili svi organski ostaci i ne¢istoce, a zatim uparavana do suhog na
80 °C. Zatim je dodan 1 mL HCI i uzorak je ponovno zagrijavan do suhog. Preostali ostatak je
konac¢no otopljen u 0,5 M HCI uz dodatak priblizno 0,4 g askorbinske kiseline. Polonij se
spontano talozio iz otopine na Ag disk, uz pomo¢ zagrijavanja i mijesanja te mu je specificna

aktivnost odredena alfa spektrometrom. Iskoristenje je variralo od 72 do 99 %.

3.2.4. Priprema uzoraka za alfa spektrometriju izotopa torija

Za pripremu torijevih izvora za alfa spektrometriju, posuseni uzorci gotovih homogeniziranih
obroka (ekvivalent 500 — 1000 g svjeze tvari) i mlije¢ne formule (100 g) spaljeni su tijekom 24
sata na 650 °C kako bi se uklonila organska tvar. Pepelima uzoraka (2 — 5 g) dodano je 15 mL
5 M HNOs te obiljeziva¢ ?°Th (a = 0,02 Bg mL™). Otopine su uparene do suha te je uparni
ostatak ponovno otopljen u 10 mL 2 M HNOz. Otopina je nanijeta na TransUranic (TRU)
smolu, predhodno kondicioniranu s otopinama 2M HNOs te 2M HNO3 / 0,01 M NaNO:> kako
bi se odijelio torij.*® Nakon provodenja otopine uzoraka, kolona je isprana Otopinama
2M HNO3/0,01 M NaNO; (15 mL), 4 M HCI (20 mL) te 4 M HCI / 0,01 M TiClz (10 mL).
Th je eluiran s 1,5M HCI (10 mL) te mikrokoprecipitiran dodatkom vode (10 ml),
0,1 mL Nd**(0,5 mg mL1) i 5 mL HF (40 %).%%°" Mikrokoprecipitati su filtrirani kroz 0,1 um
polipropilenski Resolve® filter (Eichrom technologies, Lisle, IL, SAD), promjera 25 mm te
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zajedno s filterom posuseni ispod IR lampe te ué¢vrséeni na aluminijski disk. Aktivnosti izotopa
Th izmjerene su alfa spektrometrom. Odredena iskoriStenja odjeljivanja iznosila su izmedu

42199 %.

3.2.5. Priprema uzoraka za analizu *°Sr metodom tekucinskog scintilacijskog brojenja
Posuseni i homogenizirani uzorci hrane i kultura spaljeni su pri 600 °C te je koli¢ina pepela
koja odgovara 1kg svjezih namirnica, odnosno hrane, otopljena u 5 M HNO3 uz dodatak
poznate koli¢ine stabilnog stroncija koji sluZi kao obiljeziva¢. Otopine su filtrirane te uparene
skoro do suhog nakon ¢ega je zaostala tvar ponovno otopljenau 5 M HNOs te je nastala otopina
propustena kroz Sr smolu koja veze Sr?*. Vezani Sr eluiran je odgovaraju¢om otopinom te je
frakcija pripremljena za daljnja LSC mjerenja.%® Za razvitak metode odjeljivanja izotopa Ra,
skupljane su frakcije podskupa uzoraka kultura nakon odjeljivanja Sr te im je dodan obiljezivac
13354

Za analizu tla, stroncij je odjeljen pomocu kationskog izmjenjivac¢a. Uzorcima tala
(50 g) dodana je poznata koli¢ina stabilnog stroncija (obiljeziva¢) te su pomijeSani s
deioniziranom vodom i kationskim izmjenjivatem Amberlite IR-120 u protoniranoj formi.
Kationski izmjenjiva¢ odjeljen je od tla ispiranjem istog kroz sito te su kationi eluirani s njega
pomoéu 5 M HNOjs. Dobivena otopina propustena je kroz Sr smolu koja veze Sr?*. Vezani Sr
eluiran je odgovarajuéom otopinom te je frakcija pripremljena za daljnja LSC mjerenja.%%

U oba slucaja stroncij je eluiran s Sr smole pomocu deionizirane vode te je dobivena
otopina uparena skoro do suha. Uparni ostatak pomijesan je s dusicnom kiselinom te prenesen
u plasti¢ne bocice za brojenje na scintilacijskom brojacu. Nakon stupanja prijelazne ravnoteze
izmedu %Sr i njegovog potomka *°Y, aktivnost Y mjerena je tehnikom Cerenkovljevog

brojenja pomocu tekucinskog scintilacijskog brojac¢a Quantulus GCT 6220.

3.2.6. Priprema uzoraka za eksperimente automatiziranog odjeljivanja
Za eksperimente odjeljivanja koriStene su tri vrste uzoraka: modelne otopine, referentni
materijali poznate aktivnosti ciljanih radionuklida te uzorci poljoprivrednih kultura, u kojima
su odredene aktivnosti ciljanih radionuklida.

Modelne otopine pripremljene su dodavanjem poznate koli¢ine iona Pb?" i Sr** te
poznate koli¢ine obiljezivada ***Ba u 0,05 M otopinu HNOs.

Referentni materijali odvagani su te obogaéeni poznatom koli¢inom iona Pb?*, Sr** te

obiljezivaca 133Ba. Otopine referentnih materijala pripremljene su koristenjem mikrovalne

Tomislav llievski Doktorska disertacija



8 3. Eksperimentalni dio 50

digestije. Za digestiju je odvagano 0,59 referentnog materijala u posudu za mikrovalnu
digestiju te je dodano 5 mL koncentrirane HNOs i 1 mL 30 % otopine H>O.. Pokrenut je
odgovarajuci protokol digestije sustava za zadanu matricu uzorka.

Budu¢i da su koncentracije aktivnosti u stvarnim uzorcima zna¢ajno manje nego u
referentnim materijalima, za eksperimente odjeljivanja koristeni su i realni uzorci
poljoprivrednih kultura, paljeni na 450 ili 600 °C. Pepelima su dodani odgovaraju¢i ioni Pb?* i
Sr?* odnosno obiljeziva¢ 1*3Ba te su razoreni koristenjem mikrovalne digestije. Za svakih 0,25 g
pepela u sustav za mikrovalnu digestiju dodano je 5 mL koncentrirane HNOz te 1 mL 30 %
otopine H2Ox. Koristeni su odgovarajuci protokoli sustava za zadanu matricu uzorka. Zbog vece
koli¢ine pepela, jedan uzorak (RF-MRK-VS) je razoren u kiselini, zagrijavanjem na grijacoj
ploci, koristenjem istih volumena kiseline i vodikova peroksida kao za mikrovalno razaranje.

Koncentracije iona nakon odjeljivanja, odnosno iskoristenja odjeljivanja stroncija i
olova odredena su pomocu plamene atomske apsorpcijske spektrometrije, dok je iskoriStenje
odjeljivanja barija i radija odredeno pomocéu gama spektrometrije koristenjem *Ba kao
obiljezivaca.

Za analize aktivnosti 2°Pb, frakcijama u kojima se nalazilo olovo je dodano 15 mL
Ultima Gold™ LLT scintilacijskog koktela te su izmjerene aktivnosti 2!°Pb i potomka ?'°Bi,
nakon uspostave sekularne ravnoteze tekuéinskim scintilacijskim brojatem. Aktivnosti *°Sr
odredene su Cerenkovljevim brojenjem prirasta aktivnosti Y, izravno iz odjeljenih frakcija,
bez ikakve dodatne pripreme.

Aktivnosti 2?°Ra izmjerene su alfa spektrometrom nakon pripreme izvora
mikrokoprecipitacijom. Odjeljenoj frakciji koja sadrzi Ba i Ra dodano je 5 mL 10 % otopine
(NH4)2S0s4 te joj je ugoden pH u rasponu izmedu 4,0 i 4,5 dodatkom octene kiseline (oko
7,5 mL). Otopine su zagrijavane 2 minute u vodenoj kupelji pri 85 °C te hladene 30 minuta u
kupelji pri sobnoj temperaturi. Otopina je ostavljena 2 minute u ultrazvu¢noj kupelji te je
filtrirana pomoc¢u vakuuma preko polietersulfonskih membranskih filtera veli¢ine pore 0,1 pum.
Kiveta sa otopinom 1 lijevak isprani su etanolom te je filter ostavljen da se posusi na zraku. Suhi
filter je zalijepljen pomocu univerzalnog uredskog lijepila za aluminijski disk koji sluzi kao

izvor za alfa spektrometriju.
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3.3. Radioanaliticke metode

3.3.1. Alfa spektrometrija

Svi pripremljeni alfa izvori brojani su pomoc¢u Ortec Alpha Ensemble 6 alfa-spektrometrijskog
sustava sa silicijevim poluvodic¢kim detektorima. Mjerenja su trajala do 500 000 s ili dok se ne
sakupi vise od tisuéu impulsa u odgovarju¢im vrhovima. AKktivnosti su raCunate iz
odgovarajuéeg vrha ciljanog radionuklida. Za izra¢un aktivnosti 2°Po efikasnost je izraunata
iz mjerenja standardnog diska proizvedenog elektrodepozicijom, medutim geometrija tog
standarda ne odgovara geometriji istalozenog Ra diska. Stoga je za kalibraciju efikasnosti
geometrije Ra diska pripremljen Ra disk taloZzenjem Ra iz standardne otopine poznate aktivnosti

kako je opisanu u prethodnom potpoglavlju.

3.3.2. Tekucinsko scintilacijsko brojenje
Aktivnost 2°Pb odredena je tekucinskim scintilacijskim brojenjem. Nakon odjeljivanja, Pb
frakcija (5 mL) pomijesana je s 15 mL scintilacijskog koktela Ultima Gold™ LLT te je
ostavljena barem 30 dana radi postizanja radiokemijske ravnoteze izmedu 2*°Pb i #1°Bi. U
uzorcima je nakon postizanja ravnoteze izmjerena kumulativna aktivnost 2°Pb i 21°Bi te je
pomodu prije poznate efikasnosti odredena specifi¢na aktivnost :°Pb u uzorcima.

Aktivnost *Sr odredena je Cerenkovljevim brojenjem. Nakon odjeljivanja Sr frakcija
(20 mL) ostavljena je radi postizanja radiokemijske ravnoteze izmedu %°Sr i °°Y. U uzorcima je
nakon postizanja ravnoteZe izmjerena aktivnost *°Y te je pomoéu prije poznate efikasnosti

odredena aktivnost °°Sr.

3.3.3. Gama spektrometrija
Gama-spektrometrijske analize izvrSene su pomocu dva germanijeva detektora visoke Cistoce,
planarni, oznake B2 i koaksijalni, oznake E, oba s ugljikovim kompozitnim prozorom i
moguéno$¢u mjerenja na niskim energijama (> 3 keV). Planarni detektor oznake B2 je za
vrijeme istrazivanja nadograden aktivnim S$titom za smanjenje utjecaja kozmickog zracenja u
pozadinskom spektru. Stoga je koriSten za mjerenje svih vrsta uzoraka hrane (dje¢ja hrana i
poljoprivredne kulture), u kojima se ocekuju niske razine aktivnosti.

Detektor oznake B2 je germanijev detektor visoke Cisto¢e sa Sirokim energijskim
rasponom, Canberra BE5030P, rezolucije 1,95 keV pri energiji vrha ®°Co 1332,5 keV, relativne

efikasnosti 48 %. Osim za mjerenja uzoraka hrane, takoder je koristen i za neke uzorke tla.
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Detektor oznake E, je germanijev detektor visoke Cisto¢e, Canberra GX3018,
koaksijalne izvedbe, s proSirenim energijskim rasponom, rezolucije 1,71 keV pri energiji
potpunog vrha %°Co 1332,5 keV, relativne efikasnosti 30 %. Detektor E, uz detektor B2,
koriSten je za mjerenje nekih uzoraka tla.

Efikasnost i energijska kalibracija oba detektora provjeravaju se jednom tjedno pomocu
tockastog izvora koji sadrzava *'Cs i ®°Co, odnosno jednom mjeseéno pomoéu izvora zra¢enja
definiranog volumena koji sadrzava *’Cs, %°Co i ?*!Am. Pozadinski spektri mjere se u pravilu
u trajanju od 300000s svaka tri mjeseca. Oba detektora okarakterizirani su od strane
proizvodaca $to omogucéuje koriStenje programskog alata LabSOCS za matematicko
odredivanje kalibracija efikasnosti mjernog postava.

Uzorci tla (nakon postignute sekularne ravnoteze) postavljeni su na srediste detektorske
zaStitne kape, unutar olovnog §tita detektora te su u pravilu mjereni 80 000 s, dok su uzroci
hrane postavljeni na isti na¢in i mjereni ovisno o masi uzorka i raspolozivim vremenom
detektora, od 100 000 s do 300 000 s za uzorke najmanje mase. Referentni datum za prorac¢un
aktivnosti svih nuklida je postavljen na dan uzorkovanja uzoraka. Nakon mjerenja, spektri su
analizirani pomoc¢u programskog paketa GENIE2000. Koristena je matematicka kalibracija
efikasnosti mjerne geometrije, izraCunata prema LabSOCS metodologiji.

Za izracun krivulje efikasnosti, pomoc¢u programa unutar paketa GENIE 2000,
modelirana je standardna polipropilenska posudica promjera 62 mm, visine 49 mm te debljine
stijenke 1 mm postavljena na srediSte zastitne kape germanijevog detektora. Za modeliranje
razli¢itih matrica mjenjao se sastav i gustoa punjenja posudice. Za modele uzoraka tla
elementni sastav punjenja je: H 2,66 %, C 2,52 %, N 0,08 %, O 57,95 %, Mg 0,50 %, Al
4,80 %, Si 25,91 %, S 0,04 %, K 0,36 %, Ca 0,82 %, Ti 0,14 %, Mn 0,04 % i Fe 4,18 %, a
gustoéa varira od 0,88 g mL™? (120 g / posudici) do 1,47 g mL™ (200 g / posudici). Za modele
uzorka kultura i hrane elementni sastav punjenja je: H 6,22 %, C 44,45 %, O 49,34 %, a gustoca
varira od 0,22 g mL™ (30 g po posudici) do 0,88 g mL™ (120 g/ posudici). Modeli su izradeni
za posudice s uzorcima masa koje su umnosci mase 10 g 1 cijelih brojeva. U slucaju kada
koli¢ina uzorka nije bila dostatna za potpuno ispuniti posudu, izraden je model djelomicno
ispunjene posude prema realnoj geometriji. Na temelju karakterizacije detektora, unesene
geometrije, elementnog sastava i gustoce, izracunata je krivulja efikasnosti mjernog sustava.

Valjanost matematicke kalibracije efikasnosti provjerena je koriStenjem interkomparacijskih i
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referentnih uzoraka tla i vegetacije. Za kalibraciju efikasnosti spektra mjerenog uzorka, koristen
je model odgovarajuceg detektora i matrice te najsli¢nije mase uzorka.

Nakon kalibracije efikasnosti, odredeni su vrhovi u spektru koristenjem metode druge
derivacije. Zatim su bazna linija i Gaussove krivulje prilagodene oko zabiljezenih tocaka
spektra. Nakon integracije Gaussove krivulje te umanjenja integrala s odgovarajuéim
integralom iz spektra pozadinskog zracenja, specifi¢na aktivnost pojedinog emitera izracunata
iz pojedina¢nog prijelaza koriStenjem jednadzbe (2.3.5):

ac— S5 i (2.3.5)

CtxexIxm

gdje je a [Bq kg™] specifi¢na aktivnost gama emitera u suhoj tvari, S je korigirana povrsina
ispod vrha, t [s] je stvarno vrijeme (engl. live time) snimanja spektra, €(E) je efikasnost mjerne
geometrije pri energiji prijelaza E, | je vjerojatnost emisije gama zrake, m [kg] je masa suhog
uzorka, a f korekcijski faktor za prava koincidentna sumiranja (engl. true coincidence
summing). To je pojava prilikom koje detektor dva uzastopna prijelaza istog raspada detektira
kao jedan, zbog vrlo kratkog vremenskog razmaka, sa zbrojem energija tih dvaju dogadaja. Za
modeliranu geometriju mjernog postava navedeni faktor sumiranja racuna programski paket
Genie 2000.

Neki nuklidi imaju viSe gama prijelaza, ili se odreduju indirektno preko viSe potomaka
gama emitera. Tada je specificna aktivnost nuklida izraCunata kao tezinski prosjek svih
pojedinih vrijednosti iz detektiranih prijelaza, gdje je tezina pojedine vrijednosti odredena
prema mjernoj nesigurnosti. U tablici 6 prikazani su nuklidi odredivani gama spektrometrijom,
koriStene energije 1 vjerojatnosti prijelaza preuzete iz baze podataka projekta Decay Data

Evaluation Project (DDEP).?®
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Tablica 6. Nuklidi odredeni gama spektrometrijom, uz odgovarajuce energije E i vjerojatnosti

prijelaza 1.2°

Ciljani radionuklid Odredivan preko E / keV 1/ %
K direktno 1460,82 10,55
187Cs direktno 661,66 85,01
210pp direktno 46,54 4,252
214p, 295,22 18,414

351,93 35,6
226Ra 609,31 45,49
214Bj 1120,29 14,91
1764,49 15,31

338,32 11,4

228Ra 28 911,2 26,2
968,96 15,9

212pp 238,63 43,6

228Th 208 |* 583,19 85,0
212pj 727,33 6,65
143,767 10,94

235y direktno 163,356 5,08

185,72% S7

. 92,38 218

238 92,8% 2,15
234mpg 1001,026 0,847

* - grananje raspadnog niza, potreban korekcijski faktor 35,93 %

% - prijelaz se preklapa s prijelazom ??°Ra. ?*Ra je izradunat iz potomaka te se njegovi doprinos vrhu umanjuje za
izradun specifi¢ne aktivnosti 25U

1 - nemoguénost razludivanja pojedinih prijelaza, rac¢una se kao jedan vrh s vjerojatno$éu prijelaza jednakoj zbroju
vjerojatnosti pojedinih prijelaza

Za uzorke tla pretpostavljeno je da je jedini prekid sekularne ravnoteze napravljen prilikom
uzorkovanja kada je ispusSten radon te da su raspadni nizovi u potpunoj ravnotezi Cetiri tjedna
nakon zatvaranja uzoraka u posudice. Prema tome, specifi¢ne aktivnosti radionuklida 2Th i
228Ra medusobno su jednake te je specifi¢na aktivnost roditelja niza 2*?Th takoder jednaka.

Medutim, to nije slucaj za biljke 1 hranu. Prilikom transporta radionuklida u biljku (ili Zivotinju
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te naposlijetku u hranu) zbog slozenosti procesa te razli¢itog kemijskog ponasanja pojedinih
elemenata dolazi do prekida sekularne ravnoteze u raspadnim nizovima. Za uzorke hrane je
nakon mijerenja spektra napravljena korekcija prirasta 2Th iz ?®Ra u vremenu izmedu

uzorkovanja i mjerenja te se sve iznese aktivnosti odnose na dan uzorkovanja.

3.4. Unaprijedenje gama-spektrometrijskog sustava antikoincidencijskom
spregom sa scintilacijskim detektorima

3.4.1. Pocetni gama-spektrometrijski mjerni postav

Pocetni gama-spektrometrijski mjerni postav temeljen je na germanijevom detektoru (visoke
Cistoce) Sirokog energijskog odziva (engl. Broad energy germanium, BEGe) Canberra
BES030P realtivne efikasnosti 48 % i rezolucije 1,80 keV (Sirina Gaussove krivulje na pola
maksimalne visine) pri 1332 keV. Unutar takvog detektora germanijev kristal postavljen je u
aluminijsko Kkuciste s gornjim prozorom, iznad kojeg se postavlja uzorak, od ugljicnog
kompozita. Takav prozor apsorbira manje gama zraCenja te omogucéava i prolaz i detekciju
zraka niskih energija. Detektor je postavljen u olovljevu zastitu Canberra model 777, za
smanjenje utjecaja okolisnog zracenja. Zastita je sacinjena od olovne stijenke debljine 15 cm,
presvucene sa slojem kositra debljine 1 mm te slojem bakra debljine 1,5 mm. Kositar se
postavlja jer apsorbira interferirajuc¢e rendgenske zrake olova (uslijed pobude kozmickim
zraCenjem) te emitira svoje rendgenske zrake nize energije. Stoga se nakon kositra postavlja i
sloj bakra koji apsorbira rendgenske zrake kositra, dok su nastale rendgenske zrake bakra
preniskih energija da bi stvarale pozadinski Sum u spektru. Na Stitu se nalazi otvor za
istiskivanje zraka iz volumena oko detektora, kori$tenjem pretlaka tekuceg dusika koji se koristi
za hladenje germanijevog Kristala.

Opisani sustav nadograden je s 3 scintilacijska detektora — ploc¢e (70 cm % 70 cm x 5 cm)
od poliviniltoluena (PVT), proizvodaca Saint Gobain, s fotomultiplikacijskim cijevima ET
Enterprises model 9266B. lzvor visokog napona CAEN N1470 koriSten je za napajanje
fotomultiplikacijskih cijevi. Za postavljanje i ugadanje sustava koristen je digitalni multikanalni
analizator CAEN DT5781, koji ima 4 ulaza za detektore i mogucnost pohranjivanja vremenske

koordinate svakog detektiranog dogadaja.

3.4.2. Geometrijska optimizacija aktivnog stita
Tok miona na povrSini Zemlje pokazuje ovisnost o zenitnom kutu, pri ¢emu je tok najveci za

mione koji dolaze okomito odozgo (zenitni kut 0°) dok orijentacijski simetricno opada sa
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povecanjem zenitnog kuta do O iz horizontalnog smjera. U idealnom slucaju optimalni
geometrijski polozaj scintilacijskih detektora je onaj u kojem je potpuno zatvoren prostorni kut
oko samog germanijevog detektora. U realnim sustavima to uglavnom nije izvedivo te se
detektori postavljaju po moguénosti u polozaje u kojima ¢e se pokriti prostor sa §to veéim
tokom prolaska miona. Mjerni sustav LRE nalazi se u podrumu zgrade izgradene na kosini.
Vise tla nalazi se izmedu sustava i1 atmosfere (izvora kozmickog zracenja) sa sjeverne nego s
juzne strane zgrade. Zbog toga je prethodno unutar prostorije ispitana varijacija toka miona s
obzirom na orijentaciju i zenitni kut. Za testiranje je koristen mjerni postav s dva mala PVT
scintilacijska detektora (30 cm x 10cm x 5cm), ucvrS¢ena na drveni pravokutni okvir
paralelno, udaljena 1,5 m. Na pola udaljenosti izmedu scintilatora postavljena je vodoravna os
oko koje se okvir i scintilatori rotiraju. Mjerenjem takvim postavom u koincidentnom nacinu
mjeren je tok miona koji dolaze pod odredenim zenitnim kutem. Mjerenja su trajala 30 min,

napravljena su za svakih 10 °, za dvije orijentacije sjever — jug i istog — zapad.>°

3.4.3. Optimizacija parametara za antikoincidencijska mjerenja

Nakon eksperimenata geometrijske optimizacije scintilacijski detektori su postavljeni na
optimalne polozaje. Germanijev detektor i svaki od tri scintilacijska detektora spojeni su u
zasebni ulaz. Kao izvor napona i pretpojacalo za HPGe detektor koristen je DSA-LX analizator.
Za podesavanje i ugadanje parametara koriSten je program CoMPASS tvrtke CAEN. Detaljan
opis parametara i njihovo podesavanje ve¢ je opisano u literaturi.'® Najvazniji parametri
sustava za redukciju kozmicke pozadine antikoincidencijskom spregom detektora, aktivnog
Stita, SU pojacanje, energijski prag (dogadaja detektiranih scintilatorima) te vremenski prozor,
At, u kojem se dogadaji smatraju koincidentnima. Nakon ugadanja postavki za pojedine
detektore, mjereni su spektri pozadinskog zracenja sva cCetiri detektora, U ,, /ist“ nacinu rada, to
jest zabiljezen je dogadaj iz svakog detektora zajedno s vremenskom koordinatom. Analize
dobivenih spektara provedene su koristenjem skripte napisane u programskom jeziku Python te

su odredeni optimalni energijski prag i vremenski prozor za nadogradeni mjerni postav.

3.4.4. Prilagodba za rutinska mjerenja

Nakon optimizacije parametara za antikoincidencijska mjerenja, zbog jednostavnosti i
pogodnosti za rutinska mjerenja okoli$nih uzoraka, Sustav je ponovno priklju¢en na DSA-LX
analizator s novim parametrima i dodatnom elektronikom za implementaciju aktivnog Stita.

Izlaz scintilacijskih detektora pretvoren je u logicki signal koriStenjem diskriminatora
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konstantne frakcije amplitude CAEN N842. Signali su spojeni koristenjem logickog sklopa ILI
(or) unutar logicke jedinice CAEN N455. Zatim je logicki signal produljen na eksperimentalno
utvrdeni optimalni vremenski prozor koriStenjem vremenske jedinice CAEN N93B. CAEN
koristi NIM standard signala koji je za potrebe DSA-LX pretvoren u TTL (engl. transistor-
transistor logic) standard pomocu pretvornika CAEN N89. Signal je zatim spojen u INH (od
engl. inhibit) ulaz DSA-LX analizatora. Kada je na INH ulazu prisutan signal, sakupljanje

HPGe spektra je onemoguceno, t0 jest sustav radi u antikoincidencijskom nacinu rada.

3.5. Automatizirano sekvencijalno odjeljivanje radionuklida iz tekuce faze
Sustav za odjeljivanje radionuklida iz tekuce faze osmisljen je prvenstveno za implementaciju
nove metode za odjeljivanje radionuklida 2:°Pb, ®°Sr, 22°Ra, 22Ra i 1**Ba metodom SPE. Takva
metoda prosirenje je postojece metode ranije razvijene u LRE.® Nova metoda razvijena u ovom
radu ukljuéuje odjeljivanje radionuklida ?°Ra i ??®Ra koji znacajno doprinose godi$njoj
ingestijskoj dozi ionizirajuéeg zradenja.!®?® Odjeljivanje izotopa radija postignuto je
optimiranjem sastava i vrijednosti pH otopine za eluiranje. Eksperimenti optimiranja stare
metode provedeni su ruéno, koristenjem istih kemikalija i materijala kao i eksperimenti
automatskog odjeljivanja opisani u potpoglavlju 3.2.6 Priprema uzoraka za eksperimente
automatiziranog odjeljivanja. Uzorci s kojima je izvrSeno optimiranje Su podskup uzoraka
kultura nakon odjeljivanja stroncija, ¢ija je priprema opisana u potpoglavlju 3.2.5 Priprema
uzoraka za analizu °®" metodom tekucinskog scintilacijskog brojenja. Nakon unaprijedenja i
prosirenja, nova metoda implementirana je na sastavljeni sustav za automatizaciju. Sastavljanje
samih uredaja koji ¢ine sustav, njihovu prilagodbu za komunikaciju s ra¢unalom te kreiranje
korisnickog sucelja proveli su, prema nacrtu i planu LRE, vanjski suradnici iz tvrtke Majur
d.0.0. iz Zagreba. Budu¢i da je sustav modularan, uz promjenu konfiguracije uredaja koji ga
¢ine te uz modifikaciju postoje¢ih i kreiranje novih programa, Koji upravljaju uredajima,

moguca je laka prilagodba drugoj metodi.

3.5.1. Sastavni dijelovi sustava za automatizirano odjeljivanje radionuklida
Sustav za odjeljivanje radionuklida ¢ine sljedeci uredaji i elementi: kontrolna jedinica, modul(i)
s ventilima i peristaltickom pumpom, skuplja¢ frakcija s kolone teflonske cjev¢ice, kolona za

ekstrakcijsku smolu sa stalkom, boce za otopine.
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Kontrolnu jedinicu, prikazanu na slici 10 ¢ini Raspberry Pi racunalo s Linux
operacijskim sustavom te odgovarajuca elektronika i prikljucci koji omoguéuju komunikaciju

i upravljanje s ostalim uredajima sustava pomocu programskog jezika Python.

Slika 10. Kontrolna jedinica sustava za odjeljivanje.

Kontrolna jedinica spojena je na lokalnu rac¢unalnu mrezu LRE te joj se pristupa pomocu bilo
kojega osobnog racunala spojenog na mrezu laboratorija koristenjem sucelja prilagodenog za
internetske preglednike. Sucelje omoguéava upravljanje u realnom vremenu zadavanjem
Python naredbi direktno iz sucelja interaktivnim izbornicima (S§to se moze koristiti pri
umjeravanju i razvijanju novih metoda) ili u¢itavanjem gotove Python skripte koja je rezultat
umjeravanja i razvitka metode.

Peristalticka pumpa je vrsta pumpe koja se Koristi u razli¢itim laboratorijskim
uredajima i instrumentima koji ispumpavaju tekucine, poput modernih spektrofotometara ili
spektrometra masa, a nacin njihova rada opisan je u sljedecih nekoliko recenica, dok je

koriStena pumpa prikazana na slici 11.
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Slika 11. Modul s peristaltickom pumpom i ventilima.

Tekucina se nalazi u fleksibilnoj cjev€ici smjestenoj unutar polukruznog utora na glavi pumpe.
Rotacijskim gibanjem rotora, na njemu postavljeni valjci tlace fleksibilnu cjevéicu te istiskuju
tekucinu kroz cjevcicu. Prilikom povratka cjevéice u pocetno stanje stvoreni podtlak uvlaci
novu tekuéinu u cjeveéicu te ju sljedeci valjak tlaci itd., ¢ime se postize protok tekucine unutar
cjevcice. Takve pumpe pogodne su za primjenu u radiokemijskom laboratoriju buduéi da je
samo cjevéica u direktnom kontaktu s otopinom S§to ograni¢ava potencijalnu kontaminaciju
samo na cjevéicu, koja se lako zamjeni. Uz to, odabirom Zeljenog materijala cjevcice, postize
se otpornost prema korozivnim kemikalijama poput kiselina. Peristalti¢ke pumpe omogucuju
kontrolu brzine protoka tekucine te mogu reproducibilno ispumpati to¢an volumen zeljene
tekucine. Koli¢ina ispumpanog volumena tekucine funkcija je broja okretaja pumpe odnosno
koraka pumpe. Jedan okretaj glave pumpe u ovom sluéaju ima 3200 koraka pumpe. Brzina
protoka tekucine proporcionalna je rotacijskoj brzini te se zadaje u programu kodom Koji
definira broj koraka u jedinici vremena.

Koristeni ventili, takoder vidljivi na slici 11 elektronicki se kontroliraju te protok
tekuéine preusmjeravaju iz jedne ulazne pozicije u neku od n izlaznih pozicija ili obratno. U
izvornoj konfiguraciju koristeni su ventili s 9 i 6 pozicija. Dva ventila i jedna pumpa spojeni
su u modul u istom kucistu radi prakticnosti, iako se mogu drugacije postaviti ili koristiti kao

zasebne jedinice. Slika 12 prikazuje skupljac¢ frakcija s kolone.
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Slika 12. Skuplja¢ frakcija s kolone koriSten u sustavu za automatizirano odjeljivanje

radionuklida.

Skuplja¢ frakcija s kolone je kubi¢na otvorena konstrukcija izradena od aluminijskih
profila i postolja od nehrdajuéeg Celika. Unutar postolja te u pretincu izmedu profila, nalazi se
pripadajuéa elektronika. Izlazna cjevéica iz kolone postavljena je u nosac koji se giba pomoc¢u
tra¢nice na aluminijskom profilu i elektromotora po x osi Kartezijevog koordinatnog sustava.
Nosac spusta cjevcicu po z osi Kartezijevog koordinatnog sustava kako bi se izbjeglo prskanje
otopina van bocica prilikom ispusStanja s visine. Na postolju se nalazi celi¢na ploca, koja se
pomice po y osi Kartezijevog koordinatnog sustava. Na plo¢i od nehrdajuceg ¢elika je pomocu
magneta postavljena plasticna ploc¢a sa utorima za bocice. Plasticna ploc¢a je proizvedena
procesom aditivne proizvodnje plastike Sto omogucava lako izmjenu u slucaju ostecenja,

kontaminacije ili ukoliko je potrebna drugacija geometrija bocica za frakcije.

3.5.2. Spajanje sastavnih dijelova u sustav
U osnovnoj izvedbi, koja je koriStena u svrhu potvrde izvedivosti automatizacije, sustav je

sastavljen prema shemi prikazanoj na slici 13.
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Slika 13. Shema osnovne izvedbe sustava za odjeljivanje radionuklida koristena za potvrdu

izvedivosti automatizacije razvijene metode odjeljivanja.

Ulazne cjevcice za svaku otopinu, cjevc¢icaizmedu ventila 1ipumpe 1, cjevcica koja povezuje
kolonu 1 i ventil 2 te cjevcica izlaza ventila 2 i skupljaca frakcija su cjevéice iste duljine i
promjera, volumena Vi (oznaceno crvenom bojom na slici 13) . Cjev¢ica pumpe i cjevéica
izmedu izlaza pumpe i ulaza na kolonu zajedno ¢ine volumen V2 (oznaceno plavom bojom na
slici 13), dok je efikasan volumen kolone V3 (oznagen Zuto na slici 13, ovisi o koli¢ini i vrsti
koriStene smole). Poznavanje nabrojanih volumena klju¢no je za dobro pracenje otopina u
sustavu, odnosno za pravilno postavljanje skripti za odjeljivanje. Volumeni su odredeni na
nacin da su navedeni elementi napunjeni vodom te je izvagana masa vode koju sadrze u sebi,
iz koje je izraunat volumen. Detaljni opis funkcija koriStenih za izradu skripti te struktura i

izrada skripti nalazi se u dodatku.

3.5.3. Odjeljivanja radionuklida iz modelnih otopina, referentnih materijala i vegetacije

Nakon sastavljanja i testiranja rada uredaja za odjeljivanje napisana je skripta koja implementira
metodu razvijenu ru¢nim eksperimentima odjeljivanja na novosastavljeni sustav. Ispravnost
implementiranja nove metoda te rad cijelog sustava provjereni su koristenjem modelnih
otopina, referentnin materijala te uzoraka poljoprivrednih kultura poznatih aktivnosti
(prethodno izmjerenih) ciljanih radionuklida. Kolona je napunjena s 0,2 g, odnosno 0,4 g
ekstrakcijske smole AnaLig® Sr-01 proizvodaca IBC Advanced Techologies. Za
kondicioniranje smole koriStena je destilirana voda, 0,05 M HNOs3(aq) te 0,01 M HNOs(aq). Za
eluiranje olova koristena je 0,01 M EDTA(aq) zakiseljena do pH = 4 s HCI, dok je za eluiranje
stroncija koristena 0,05 M EDTA(aq) zaluZzena do pH = 7 s NaOH. Naposljetku je za eluiranje
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barija, odnosno radija te za cis¢enje kolone koriStena otopina pripremljena mije$anjem

0,25 M EDTA(aq) s NH3(conc) u omjeru 10:3.

3.6. Izracun godiSnje ingestijske doze ionizirajuceg zracenja
Godisnja ingestijska doza ionizirajuéeg zratenja za dobnu skupinu k, Ex [Sv a'], radunata je

pomocu jednadzbe (2.5.2):
E, = Zzaij X €y X Py (2.5.2)
i

gdje je aij [Bq kg] specifi¢na aktivnost radionuklida i u skupini hrane j, ei [Sv Bq?!] je
koeficijent ingestijske doze dobne skupine k za radionuklid i, dok je pj [kg a?] godisnja
potro$nja hrane iz skupine j za dobnu skupinu k. Koeficijenti ingestijskih doza preuzeti su od
ICRP? te su prikazani u tablici 7, dok su koristene srednje vrijednosti detektiranih specifiénih
aktivnosti radionuklida i u skupini hrane j te su podaci o potrosnji hrane u Hrvatskoj preuzeti
od Hrvatskog zavoda za statistiku.}® Za jednogodiinjake te desetogodi$njake godisnja

potro$nja ra¢unata je kao 1/ 3 odnosno 2 / 3 potro$nje odraslih.*
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Tablica 7. Koeficijenti ingestijskih doza odredenih radionuklida za cetiri dobne skupine:

dojencad, jednogodisnjake, desetogodisnjake te odrasle.?

e/ Sv Bg*

Nuklid Dojencad JednogodiSnjaci Desetogodis$njaci Odrasli
0K 6,20x10°8 4,20x108 1,30x10°® 6,20%x10°
0Sr 2,30x10”7 7,30%x10°8 6,00x10°8 2,80%x10°8

137Cs 2,10x10°8 1,20x10°® 1,00x10® 1,30x10°8
210pp 8,4x10® 3,60%x10° 1,90x10°® 6,90x10"
210pg 2,6x10° 8,80%x10° 2,60%x10° 1,20%x10°
2%6Ra 4,70x10°® 9,60x10 8,00x10 2,80%x107
228Ra 3,0x10° 5,70x10° 3,90x10° 6,90x10°
232Th 4,60x10® 4,50x107 2,90x107 2,30x107
235U 3,50x107 1,30x10°7 7,10x10° 4,70x10°
238y 3,40x1077 1,20x10°7 6,80x10°8 4,50x108

3.7. Analiza glavnih komponenata i analiza paralelnih faktora specifi¢nih
aktivnosti radionuklida u tlima Hrvatske

Skup podataka koriSten za analizu glavnih komponenanta te analizu paralelnih faktora ¢ine
specifi¢ne aktivnosti pet radionuklida: 40K 137Cs, 210pp, 226R3 te 232Th (medusobno ovisne
varijable te varijable s nepotpunim podacima su uklonjene), u 4 dubine tla (0 -5, 5-10, 10 — 20
te 20 — 50) cm sa 38 lokacija diljem Hrvatske. Izostavljene su lokacije s PeljeSca buduci da se
radi 0 odstupaju¢im podacima. Modovi varijabilnosti su lokacija, specifiéne aktivnosti te
dubina.

Opisani skup podataka modeliran je bivarijatnim PCA modelom, mijeSanjem modova
dubine i lokacije. Podaci su poslozeni u matricu koja ima 152 (38 x 4) redaka koji odgovaraju
mijeSanom modu lokacija 1 dubina dok je u pet stupaca specifi¢na aktivnost radionuklida.
Buduc¢i da negativne aktivnosti, lokacije 1 dubine nisu fizicki smislene, koriStena je inacica PCA
s ograni¢enjem na pozitivna faktorska optere¢enja, koja implementira algoritam ocekivanja 1
maksimizacije (engl. Expectation-maximization algorithm).1%? Algoritam odekivanja i

maksimizacije postavlja nove varijable u nasumi¢nom smjeru u prostoru pocetnih varijabli te
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projicira podatke na nove varijable. Zatim se postavlja nova iteracija varijabli u smjeru
maksimalnog povecanja varijance projiciranih to¢aka. Negativne vrijednosti postave se na nulu
1 provede se normalizacija varijabli. S dobivenim varijablama krece sljedeca iteracija.
Algoritam zavrSava dok se postigne zadovoljavajuc¢a konvergencija promjene smjera varijabli.
Budu¢i da sustav moze konvergirati u lokalni minimum, postupak se ponavlja za vise pocetnih
varijabli te se kao PCn odabire onaj skup varijabli koji objasnjava najvise varijance pocetnih
podataka. Algoritam ocekivanja i maksimizacije implementiran je u koriStenoj funkciji
,.nsprcomp* iz istoimenog skupa ili paketa funkcija'®® za programski jezik R.1%* Varijable imaju
raspon vrijednosti od tri reda veli¢ine, stoga su ulazni podaci centrirani i skalirani s ugradenom
opcijom spomenute funkcije.

Metoda PARAFAC modelira trivarijatnu struktura podataka te je rezultat fizicki
smisleniji model, lak$i za interpretaciju te s boljom prilagodbom podacima. Zbog razli¢itih
redova veli¢ine aktivnosti radionuklida, podaci su skalirani. Trodimenzionalno polje podataka
preslozen je u matricu s pet redaka, koji odgovaraju aktivnostima nuklida, i 152 stupca te je
izvrSeno skaliranje po redcima. Skalirana matrica preslozena je nazad u polje koje je zatim
modelirano PARAFAC metodom. Kori$ten je brzi algoritam ne-negativnih najmanjih kvadrata
(engl. Fast Non-Negative Least Squares, FNNLS)'% implementiran u funkciju ,,parafac* paketa
,multiway“1% programskog jezika R.1* Algoritam FNNLS je modificiran, ubrzan, algoritam
ne-negativnih najmanjih kvadrata (engl. Non-Negative Least Squares, NNLS). Algoritmi
FNNLS i NNLS rjesavaju problem pronalaska faktora pozitivnih faktorskih opterecenja na
nacin da skup pocetnih varijabli podijele u dva podskupa, aktivni i pasivni podskup. U aktivnom
podskupu su varijable ¢ija su faktorska opterec¢enja izjednacena s nulom za mod varijacije za
koji se trazi rjeSenje. Koriste¢i ALS algoritam rijesi se problem s pasivnim skupom varijabli. U
sluc¢aju kada su sva dobivena faktorska opterecenja pozitivna, premjesti se jedna varijabla iz
aktivnog u pasivni podskup te krece sljedeci korak iteracije. U sluc¢aju kada su faktorska
opterecenja negativna, odgovarajuce varijable se premjeste iz pasivnog u aktivni podskup te
krece sljedeci korak iteracije. Iteracija zavrSava kada se niti jedna pocetna varijabla ne moze
premjestiti iz aktivnog u pasivni podskup i dobiti rjesenje sa svim pozitivnim faktorskim
optere¢enjima. Nakon toga algoritam istim koracima pronalazi rjeSenja preostalih modova
varijacije. Dijagnostika jezgre CORCONDIA provodena je koriStenjem funkcije ,,corcondia“

iz paketa ,,multiway*.1%
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§4. REZULTATI | RASPRAVA

4.1. Specifi¢ne aktivnosti radionuklida u uzorcima tla Hrvatske

Tlo na kojemu su kulture uzgajane jedan je od glavnih izvora radionuklida u biljci. Radionuklidi
zbog raznih okolisnih procesa (fizi¢ki, bioloski, geokemijski) migriraju vertikalno kroz tlo, a
njihov prijenos u biljku ovisan je o njenom korijenskom sustavu. Stoga su zbog moguénosti
daljnjih istrazivanja migracije i prijenosa radionuklida u provedenom istrazivanju uzorkovana
Cetiri sloja tla, do dubine 50 cm (0 —5cm, 5— 10 cm, 10 — 20 cm te 20 — 50 cm). Medutim,
prema naputcima IAEA™ za izradun faktora prijenosa koristi se specifi¢na aktivnosti tla dubine
0 — 20 cm. Stoga je za izraCun faktora prijenosa koriStena aritmeticka sredina specifi¢nih
aktivnosti prva tri sloja, koji odgovaraju navedenoj dubini, dok su za analizu glavnih
komponenata i paralelnih faktora koristene specifi¢ne aktivnosti svih slojeva. Preliminarnim
mjerenjima utvrdeno je da specifi¢na aktivnost *°Sr ne varira znacajno s dubinom te je zbog
toga za odredivanje aktivnosti *°Sr po lokacijama napravljen kompozitni uzorak mijesanjem
svih sakupljenih slojeva. Sve odredene specificne aktivnosti radionuklida u tlima nalaze se u
tablici D3 u dodatku.

4.1.1. Specificne aktivnosti u sloju prijenosa radionuklida u biljku

Specifiéne aktivnosti svih ciljanih radionuklida odredene su u svim uzorcima uz nekoliko
iznimaka. Specifi¢na aktivnost *°Sr odjeljenog iz jednog uzorka tla ispod je granica detekcije
dok odjeljivanje Sr iz jednog uzorka nije bilo uspjesno. Pregled rezultata sazeto je prikazan u
tablici 8.
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Tablica 8. Specifi¢ne aktivnosti radionuklida u suhim tlima s OPG Hrvatske.

Specifiéna aktivnost u suhom tlu, a/ Bq kg
40K QOSr 137CS 210Pb 210PO 226Ra 232Th
Minimalna vrijednost | 120 0,14 241 314 188 30,6 228
Maksimalna vrijednost | 831 5,01 70,3 345 344 385 117

Medijan 510 1,16 9,01 58,7 38,7 494 520

Aritmeticka sredina | 500 131 119 71,0 60,7 67,2 538

Standardna devijacija | 115 0,91 115 556 66,8 59,7 20,8
N (broj uzoraka) 46 43 46 46 35 46 46

Ocekivana sekularna ravnoteza izmedu roditelja 23U i %*2Th te odgovaraju¢ih potomaka
njihovih raspadnih nizova je potvrdena. Mjerene aktivnosti slazu se sa aktivnostima mjerenim

u susjednim drzavama’818:20107108 te g yrijednostima iz izvjeséa UN.*

Na podru¢ju poluotoka PeljeSca opazene su znacajno vece vrijednosti specificnih
aktivnosti prirodnih radionuklida 22Th, ??°Ra i njegovih potomaka 2'°Pb i ?°Po te antropogenih
radioniklida *°Sr i 3'Cs sto se slaze s ranijim istrazivanjima provedenim na neobradivanim
tlima Hrvatske.’®'* Sve maksimalne vrijednosti prikazane u tablici 8, osim maksimalne
vrijednosti za specifi¢nu aktivnost K, odgovaraju lokacijama s podrucja poluotoka Peljesca.

Specifi¢ne aktivnosti 21°Pb i 22°Po medusobno su korelirane, specifiéne aktivnosti 21°Pb
uglavnom su vise od aktivnosti njegovog potomka 2°Po. Takoder su navedene specifiéne
aktivnosti negativno korelirane s dubinom tla. Opadanje specificne aktivnosti s dubinom
o¢ekivano je zbog depozicije ?!°Pb iz atmosfere. Aktivnosti ostalih prirodnih radionuklida
vertikalno ne variraju znacajno, dok su opaZena tri obrasca varijacije **’Cs. U najveéem
podskupu uzoraka, tlima koja redovito obraduju, opazena je konstantna specifi¢na aktivnost u
prva tri sloja te znac¢ajan pad aktivnosti u najdubljem sloju. Razlog tome je stalno mijesanje i
homogenizacija prva tri sloja prilikom obrade. Tla na kojima se uzgajaju vocke stablasice se ne
obraduju mijeSanjem te je u tom podskupu uocen jedan od slijede¢a dva obrasca. Specificna
aktivnost opada eksponencijalno, §to je u skladu s modelom adsorpcije i desorpcije Cs* kationa
na minerale gline te migracija dublje u tlo uslijed difuzije i padalina. U sluc¢ajevima tala s
visokim udjelom organske tvari, koji je najvisi u gornjem sloju zbog opadanja vegetacije,

uodena je povisena specifi¢na aktivnost 3’Cs u sloju ispod povriinskog. Naime, organska tvar
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stvara komplekse sa veznim mjestima na mineralima gline te 13’Cs migrira u dublji sloj gdje je

koncentracija slobodnih veznih mjesta veca.

4.1.2. Rezultati analize glavnih komponenata (PCA) specificnih aktivnosti radionuklida u
tlima Hrvatske

Rezultati analiza prikupljenih tla grupirana su prema geografskoj podijeli Hrvatske na 6
podru¢ja: Slavonija (podru¢je istocno od Papuka), Sjeverna Hrvatska (podruéje oko
Varazdina), SrediSnja Hrvatska (podruéje oko Zagreba), Gorska Hrvatska (podrucje Like),
Istra, Dalmacija.

Na slici 14 prikazan je graf odrona (engl. scree plot) PCA modela skupa uzoraka tla.
Slika 15 prikazuje faktorska opterec¢enja u PC1 — PC2 prostoru dok slika 16 prikazuje faktorska
optere¢enja u PC1 — PC3 prostoru. Graf odrona PC1 — PC2 prostora prikazan je na slici 17,
odnosno PC1 — PC3 prostora na slici 18.
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90% |- P ]
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40% |- .
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Objasnjena varijanca

Slika 14. Graf odrona PCA modela uzoraka tla. Dijagram prikazuje udio varijance koji model

objasnjava pojedinim glavnim komponentama, PCn te kumulativno objasnjeno varijance.

Kumulativno PC1, PC2 i PC3 objasnjavaju 93,67 % varijance podataka. Naredne
glavne komponente dodatno objaSnjavaju zanemarivo malo varijance, to jest, viSe komponente
modeliraju Sum 1 slucajnu gresku. ZadrZane su prve tri komponente modela, dok su preostale

odbacene.
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Slika 15. Faktorska opterecenja PC1 — PC2 prostora PCA modela skupa tala ograni¢enog na

PC2

pozitivne vrijednosti. Vektori odgovaraju originalnim varijablama, aktivnostima oznacenih

radionuklida u tlima.

Prva glavna komponenta, PC1, sadrzi mali doprinos specifi¢ne aktivnosti “°K, nesto
veéi doprinos specifi¢ne aktivnosti 1¥’Cs te zna¢ajan doprinos specifi¢nih aktivnosti 232Th te
225Ra i 21%Pb, potomaka 238U. Naime, U i Th &este su primjese u mineralima rijetkih zemalja
poput lantana,’®®1? sto objasnjava doprinose njihovih aktivnosti istoj glavnoj komponenti.
Druga glavna komponenta, PC2, ima veliki doprinos specifi¢ne aktivnosti “°K i te mali doprinos

232Th, koji se moze objasniti kemijski sli¢nim ponasanjem iona kalija i torija u tlu. 1!
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Slika 16. Faktorska opterecenja PC1 — PC3 prostora PCA modela skupa tala ograni¢en na
pozitivne vrijednosti. Vektori odgovaraju originalnim varijablama, aktivnostima oznacenog

radionuklida u tlima.

Treéa glavna komponenta, PC3, ima veliki doprinos specifi¢ne aktivnosti 13'Cs te mali doprinos
210pp j 99K, Buduéi da ¥’Cs i 2°Pb dospijevaju u tlo atmosferskom depozicijom oéekivano je
da su im aktivnosti korelirane, to jest da doprinose zajedno istoj glavnoj komponenti. Doprinos
40K PC3 kao i doprinos *’Cs PCI1 fizi¢ki nisu smisleni i najvjerojatnije su posljedica
nesavrSenosti bivarijatnog modela za modeliranje trivarijatnih podataka. Navedeni rezultati
upucuju da u izra¢unatom modelu skupa tla, PC1 1 PC2 opisuju aktivnost tala zbog geoloSke
podloge. Komponenta PC1 opisuje varijabilnost u frakciji tla koja sadrzi minerale, dok
PC2 opisuje frakciju koja sadrzi kalij. Komponenta PC3 opisuje aktivnost tala zbog

atmosferske depozicije radionuklida.
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Slika 17. Faktorski bodovi PCA modela skupa tala u PC1 — PC2 prostoru. Uzorci tala

oznacenim su bojom prema regiji u kojoj su uzorkovani.

Sa slike 17, iz faktorskih bodova PC1 — PC2 prostora vidljivo je grupiranje uzoraka po
podru¢jima u kojima su uzorkovani. Prema visokim vrijednostima PC1 koordinata to¢aka jasno
je da su specifi¢ne aktivnosti 22Th, 2°Ra i !%Pb povisene u Istri i Gorskoj Hrvatskoj naspram
ostatka Hrvatske. Opazeni obrazac specifi¢nih aktivnosti slaze se s obrascem sadrzaja lantana
u tlima Hrvatske, istaknutog u Geokemijskom atlasu!® Hrvatske. Najveéi raspon specifi¢nih
aktivnosti potomaka 238U i 22Th prisutan je u Istri. Prema vrijednostima PC2 koordinata to¢aka,

aktivnost “°K niza je u Dalmaciji, a visa u Sjevernoj Hrvatskoj, naspram ostatka Hrvatske, §t0

je korelirano sa sadrzajem Kalija u tlima Hrvatske. 1
3,3 | ' Slavonija
3 e e e T Srediinja Hrvatska e
25 - o - Dalmacija e
s ¢ ® | Sjeverna Hrvatska e
o* Gorska Hrvatska e
L5 - ®e, 7] Istra
on 1+ % |
O . N
&~ 05 - & |
°r 2.8 . 1
05 - .‘ _
-1 b ® s ™ _
'175 [ -' .J .2? —
L]
2l e | | | \ | | | | |
-4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4 5 6 7

PC1
Slika 18. Faktorski bodovi PCA modela skupa tala u PC1 — PC3 prostoru. Uzorci tala

ozna¢enim su bojom prema regiji U kojoj su uzorkovani.
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Sa slike 18, iz prikaza odrona PC1 — PC3 prostora vidljivo je izduzenje grupa uzoraka
uzduz PC3. Mod dubina pomijesan je s modom lokacija te zbog toga svi uzorci u takvom
mijeSanom modu sadrZe velike raspone aktivnosti zbog atmosferske depozicije (koja varira s
dubinom), koju PC3 opisuje. Na slici je vidljivo da u 2 uzorka iz Dalmacije dominiraju nuklidi
prisutni zbog atmosferskog unosa te iskacu iz svoje grupe. Navedeni uzorci odgovaraju
lokacijama iz mjesta Komin, u okolici Opuzena. Navedena lokacija nalazi se u blizini podrucja
poluotoka PeljeSca, za koje je uoceno da je znacajno vise atmosferski kontaminirano od ostatka
Hrvatske, najvjerojantije zbog testiranja nuklearnog oruzja u Sjevernoj Africi. Nakon te dvije
lokacije, najvise atmosferski kontaminirano podrucje je Gorska Hrvatska, potom lIstra, slijede
Sredi$nja i Sjeverna Hrvatska te naposlijetku ostatak Dalmacije i Slavonija. Takav obrazac

kontaminacije poklapa se sa obrascem depozicije radiocezija uslijed Cernobilske nesreée.>

4.1.3. Analiza paralelnih faktora (PARAFAC) specificnih aktivnosti radionuklida u tlima
Hrvatske

Model PARAFAC s dva faktora objasnjava 95,23 % varijance i konzistencija jezgre (2.1.38)
iznosi 99,17 %, dok model s tri faktora ne objaSnjava znafajno viSe varijance podataka, a
konzistencija jezgre poprima negativnu vrijednost. Prema tome, model s dva faktora je
odgovaraju¢ za modelni skup podataka. Na slikama 19, 20 te 21 redom su prikazana faktorska

opterecenja za modove aktivnosti, dubine te lokacije.
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Slika 19. Faktorska optere¢enja PARAFAC modela skupa tla za mod specifi¢nih aktivnosti.

Sa slike 19 vidljivo je da su doprinosi specifiénih aktivnosti faktoru 1, F1, sli¢ni

doprinosima specificnih aktivnosti prvoj glavnoj komponenti PCA modela. Medutim,
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specifi¢na aktivnost “°K, koja u PCA modelu skoro u potpunosti sa¢injava PC2, u PARAFAC
modelu doprinosi F1. F1 ima otprilike podjednake doprinose svih specifi¢nih aktivnosti
prirodnih radionuklida osim 2'°Pb, &iji je doprinos ne§to manji, zato $to dio aktivnosti 2°Pb
potjede iz atmosfere. Nuklid 3’Cs skoro uopée ne doprinosi F1, dok ima izrazen doprinos
faktoru 2, F2, koji takoder ima znacajan doprinos aktivnosti #°Pb te u manjoj mjeri °K, ?°Ra
i 22Th, sliéno kao PC3 u PCA modelu skupa. Opazeni rezultati upuéuju na to da F1 predstavlja
faktor varijabilnost tla zbog sastava tla, slicno PC1 i PC2 komponentama PCA modela, dok F2
predstavlja faktor varijabilnosti zbog atmosferske depozicije nuklida, kao PC3 komponente
PCA modela. F2 sadrzi doprinos ®*’Cs koji se iskljudivo nalazi u tlu zbog kontaminacije

atmosferskom depozicijom te nesto smanjen doprinos 21°Pb koji se nalazi u tlima zbog samih

tla (lokacije) i zbog atmosferske depozicije.
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Slika 20. Faktorska opterecenja PARAFAC modela skupa tla za mod dubina.

Sa slike 20 vidljivo je da se vektori prve dvije dubine (0 —5i 5 — 10 cm) medusobno gotovo
poklapaju te su grupirani s vektorom 3. dubine (10 — 20 cm). Prve tri dubine znacajno doprinose
F1 i F2. Vektor cetvrte dubine najznacajnije doprinosi F1, dok je utjecaj tog vektora na F2
malen. Ta opaZanja slazu se s interpretacijom F1 kao faktora koji opisuje varijabilnost ukupne
specificne aktivnosti u tlima zbog sastava (lokacije) uzorkovanih tala, dok F2 opisuje
varijabilnost specifi¢nih aktivnosti u tlima zbog atmosferske depozicije. Polozaja vektora sa
slike 20 upucuje na jednak doprinos atmosferske depozicije specificnoj aktivnosti prvog i

drugog sloja tla, Sto je najvjerojatnije posljedica homogenizacije tla prilikom mehanicke
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obrade. Medutim ve¢ specificne aktivnosti treceg sloja imaju manje doprinose atmosferske

depozicije, (**°Pb i 1*¥’Cs), dok su ¢etvrtom sloju ti doprinosi zna¢ajno nizi.
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Slika 21. Faktorska opterecenja PARAFAC modela skupa tla za mod lokacija.

Graf faktorskih opterecenja moda lokacije PARAFAC modela sli¢an je grafu faktorskih
bodova PC1 — PC3 prostora PCA modela prikazanog na slici 16. Medutim, graf faktorskih
opterecenja PARAFAC modela zarotiran je suprotno od smjera kazaljki na satu. Razlog tome
je znacajan doprinos specifi¢ne aktivnosti 1¥’Cs PC1 komponenti, zbog kojega je u slu¢aju PCA
modela cijeli skup priblizen PC1 osi, odnosno zarotiran je u smjeru kazaljke na satu. Uz to,
PARAFAC ima 38 to¢aka za mod lokacija, dok PCA modela ima 152 toc¢ke zbog prosirivanja
toga moda sa modom lokacija. Manji broj to¢aka omogucava lakse is¢itavanje i interpretaciju
grafa F1 — F2 prostora PARAFAC modela nego odgovarajuc¢eg grafa PC1 — PC3 prostora PCA
modela. Ranije izvedeni opisni zakljucci o modeliranom skupu, u slu¢aju PCA modela,
potvrdeni su analizom podataka PARAFAC modela.

Skup trivarijatnih podataka, nakon spajanja dva moda, modeliran je s PCA, Cesto
koristenom metodom za redukciju dimenzionalnosti te eksploracijsku analizu bivarijatnih
podataka u raznim granama znanosti. Rezultat je bivarijantni model smanjene dimenzionalnosti
koji se fizi¢ki smisleno interpretira. Medutim trivarijatni PARAFAC model sadrzi faktor manje,
bolje prijanja po¢etnom skupu te jasnije upucuje na fizicki smislenu interpretaciju. Dobiveni

rezultati upucuju na korisnost PARAFAC modela. Modeliranjem skupa podataka tla
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kontaminiranih iz viSe izvora, moguce je raSclaniti ukupnu kontaminaciju na doprinose

pojedinih izvora, uz uvjet karakteristi¢nih profila kontaminacije pojedinog izvora.

4.2. Unaprijedenje gama-spektrometrijskog sustava

4.2.1. Optimalna geometrija mjernog postava

Mjerenja varijacije toka miona s obzirom na orijentaciju i zenitni kut pokazala su da nema
znacajnog utjecaja kosine na tok miona, to jest tok miona u laboratoriju je simetrican u odnosu
na detektor.%® Scintilatori su stoga postavljeni u optimalnu geometrijsku i tehni¢ki izvedivu
konfiguraciju. Za detekciju miona s najve¢im upadnim kutem gdje je njihov tok najveci,
optimalno je postavljanje scintilatora vodoravno nad detektor, $to blize samom HPGe
detektoru. Prva scintilatorska plo¢a postavljena je stoga direktno na gornji dio (otvor)
olovljevog stita. Preostala dva scintilatora postavljena su okomito, medusobno i naspram prvog,
te se dodiruju. Postavljeni scintilatori zatvaraju najve¢i moguci prostorni kut koji mozemo
posti¢i s 3 scintilatorske ploce, s najve¢im tokom miona, te omogucuju neometano
izmjenjivanje uzoraka. Shema unaprijedenog sustava prikazana je naslici 22, dok su na slici 23

prikazane fotografije unaprijedenog sustava.

Prozor od uglji¢nog kompozita

Aluminijsko kuéiste HPGe detektora
Scintilacijski

1 detektor - Uzorak
- Zastita od olova | HPGe detektor

Vakuumska posuda
- Obloga od bakra s tekué¢im dusikom

Slika 22. Shematski prikaz gama-spektrometrijskog sustava nadogradenog s tri scintilacijska

detektora [uredeno prema ref. 50].
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Slika 23. Gama-spektrometrijski sustav nadograden sustavom za redukciju kozmicke

pozadine antikoincidencijskom spregom detektora.
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4.2.2. Optimalni energijski prag

Energijski prag je minimalna energija detektirana PVT detektorom koja aktivira aktivni §tit. Za
njegovo odredivanje analizirani su spektri pozadinskog zraCenja detektirani gornjim
scintilacijskim detektorom te koincidentni pozadinski spektar tog detektora i HPGe detektora.
Slika 24 prikazuje navedene spektre.
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Slika 24. Spektar pozadinskog zra¢enja detektiran: 1. gornjim PVT detektorom, iscrtan
plavom bojom; 2. koincidentno s PVT i HPGe detetktorima, iscrtan sivom bojom. Crvena
isprekidana linija prikazuje efikasnost redukcije pozadinskog spektra HPGe detektora

postignutu aktivnim $titom kao funkciju energijskog praga [uredeno prema ref. 50].

U spektru PVT detektora vidljiv je Siroki vrh pri 2800. kanalu te nagli porast detektiranih
dogadaja nalijevo od opazenog vrha. U koincidentnom spektru takoder je vidljiv odgovarajuci
vrh, no nema porasta koincidentnih dogadaja prema nizim kanalima (energijama).
Niskoenergetski dogadaji detektirani PVT detektorom potjecu od zracenja koje nema dovoljno
energije 1 prodornosti doprijeti do HPGe detektora. Radi se o gama zracenju okoliSnih
radionuklida, poput “°K u gradevinskom materijalu same prostorije, i drugih, dok $iroki vrh
potjece od miona. Stoga je energijski prag te vrijednosti postavljen ispred pocetka vrha miona.
Dodatnim sniZzavanjem energijskog praga nema znacajnog porasta redukcije dogadaja u

pozadinskom spektru, no raste mrtvo vrijeme detektora. To je vrijeme prilikom kojega sustav
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ne biljezi detektirane dogadaje. Razlog nastanka mrtvog vremena je intrinzic¢an, ako su dogadaji
vremenski prebliski elektronika ih ne moze valjano razluciti te su odbaceni, ili vanjski, u slucaju
signala prisutnog u INH ulazu multikanalnog analizatora. Mrtvo vrijeme ne ulazi u prora¢un

aktivnosti.

4.2.3. Optimalni vremenski prozor aktivnog stita

Vremenski prozor aktivnog $tita je vrijeme nakon detekcije miona s PVT detektorom tokom
kojega se odbacuju dogadaji detektirani HPGe detektorom. Ako je premalen, smanjuje se
efikasnost aktivnog Stita (redukcija dogadaja u HPGe spektru), no ukoliko je prevelik, raste
mrtvo vrijeme detektora i moguénost odbacivanja slucajnih koincidencija. Na slici 25 vidljiva
je raspodjela razlika vremenskih koordinata detektiranih dogadaja bilo kojim PVT detektorom
i HPGe detektorom.
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Broj koincidentnih dogadaja
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Slika 25. raspodjela razlika vremenskih koordinata detektiranih dogadaja bilo kojim PVT
detektorom i HPGe detektorom [uredeno prema ref. 50].

Ukupni vremenski interval od 40 ps podjeljen je na 300 podintervala. Referentno vrijeme
naspram kojega se racuna razlika vremenskih koordinata je trenutak detekcije s PVT
detektorom. U raspodjeli je vidljiv izrazen vrh koji se naglo izdize nakon 1 pus te postepeno
pada narednih 14 ps. Dogadaji unutar tog prozora su pravi koincidentni dogadaji detektirani

PVT i HPGe detektorom koji potjecu od miona, dok za dogadaje van njega raste vjerojatnost
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da se radi o nepovezanim, slucajno vremenski bliskim dogadajima detektiranima u priblizno
vrijeme. Vremenski interval od 15 us odabran je kao optimalni vremenski prozor. Na slici 25
vremenski prozor podjeljen je na pod intervale te je oznaCen postotak koincidientnih dogadaja
u pod intervalu. Vecina koincidentnih dogadaja, njih 95,8 % je detektirano (te odbaceno iz

HPGe spektra) u intervalu od 1 — 2,3 pus.

4.2.4. Redukcija pozadinskog doprinosa i granica detekcije
Nakon optimizacije energijskog praga i vremenskog prozora, na slici 26 usporedeni su spektri

pozadinskog zracenja HPGe detektora prije i nakon odbacivanja koincidentnih dogadaja.
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Slika 26. Usporedba spektara pozadinskog zracenja HPGe detektora prije i nakon odbacivanja
koincidentnih dogadaja. Skala na glavnom spektru je logaritamska, dok je uvecani pregled

podrucja od 0 do 600 keV prikazan na linearnoj skali [uredeno prema ref. 50].

Aktivni $tit znacajno je efikasniji u visokoenergijskom podrucju, gdje uklanja 80 % dogadaja
iz pozadinskog spektra, naspram niskoenergetskog podrucja gdje redukcija iznosi 50 %. Razlog
tome je populiranost niskoenergetskog podrucja spektra zracenjem okolnih nuklida te je
relativan doprinos kozmickog zraCenja manji u niskoenergetskom podru¢ju. Snizenje
anhilacijskog vrha pri 511 keV iznosi 79 %, $to implicira da je vecina anhilacijskih fotona
detektiranih HPGe detektorom potjecala iz anhilacijskih dogadaja u PVT detektorima. Vrhovi

Tomislav llievski Doktorska disertacija



8 4. Rezultati i rasprava 79

prirodnih gama emitera nalaze se u podru¢ju od 40 keV do 2700 keV. U tome podrucju
uklonjeno je 57,5 % dogadaja. Brzina detekcije dogadaja pala je s 0,58 na 0,27 dogadaja po
sekundi te je faktor redukcije iznosio 2,4, $to je u skladu s objavljenom literaturom%%12-114 o
sli¢nim sustavima u laboratorijima smjestenim na povrsini. Utvrdeno je da gornji PVT detektor
uklanja 39,9 % dogadaja, dok boc¢ni uklanjaju 10,6 % i 11,2 %. Ukupan broj uklonjenih
dogadaja ne podudara se sa zbrojem pojedina¢nih doprinosa zbog detekcije istog miona u vise
od jednog PVT detektora u nekim slu¢ajevima.

Okarakterizirani sustav prilagoden je Canberra DSA-LX multikanalnom analizatoru,
koriste¢i optimirane parametre energijskog praga i vremenskog prozora, kako je opisano u
potpoglavlju 3.4.4 Prilagodba za rutinska mjerenja, zbog jednostavnosti mjerenja. Nakon
prilagodbe mjerenja se izvode identi¢no kao prije nadogradnje. Nadogradenim sustavom
ponovljena su mjerenja odabranih uzoraka, kako bi se utvrdilo koliko su novim sustavom
snizene granice detekcije pojedinih radionuklida. U tablici 9 prikazane su granice detekcije

odabranih radionuklida u uzorcima hrane prije i nakon nadogradnje sustava.

Tablica 9. Granice detekcije uzoraka hrane prije i nakon nadogradnje gama-spektrometrijskog
sustava aktivnim Stitom. Uz uzorak nevedena je masa i vrijeme mjerenja (G.D. — granice
detekcije, Po¢. — Pocetni, Akt. — Aktivni, % red. — postotak redukcije, ks = 1000 s).

Mlijeko u prahu, 120 g Krumpir, 120 ¢ Cvjetaca, 70 g Kelj, 100 g
257 ks 160 ks 200 ks 340 ks
G.D./Bqg G.D./Bq G.D./Bq
G.D./Bqgkg?
kg kg? kg?
Po¢. Akt. % Akt. % Akt. % Akt. %
E / keV Poé. Poé. Poé.
sustav Stit red. $tit red. $tit red. Stit red.
46,5
5,06 3,87 24 5,87 | 5,28 10 8,76 | 5,09 42 5,24 | 3,03 42
(210Pb)
609
) 1,26 0,87 31 0,82 | 0,64 22 1,75 | 1,45 17 0,65 | 0,61 6
(214B|)
661
0,56 0,2 64 0,55 | 0,28 49 0,88 | 0,41 53 0,32 | 0,29 9
(137CS)
911
2,25 1,56 31 2,31 | 1,94 16 3,74 | 3,3 12 15 | 1,16 23
(228AC)
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Redukcije granica detekcije krecu se izmedu nekoliko posto do 60 % i vise. Izrazenije redukcije
postignute su za gama emitere visokih energija i za antropogene radionuklide poput 3’Cs, ¢ijih

signala nema u pozadinskom spektru.

4.3. Specifi¢ne aktivnosti radionuklida u uzorcima poljoprivrednih
kultura i transfer radionuklida

Obradeni rezultati izmjerenih specifi¢nih aktivnosti i izra¢unatih faktora prijenosa, TF, za “K,
137Cs, 219pp u 2%Pg po grupama poljoprivrednih kultura prikazani su u tablici 10 dok su u tablici
11 rezultati za %Sr , 225 228Ra te 226Th. Na slici 27 prikazane su srednje vrijednosti specifi¢nih
aktivnosti radionuklida ?°Pb, 21°Po, 2%°Ra, 2?®Ra, *°Sr i 28Th po grupama kultura, dok je na slici
28 prikazana srednja vrijednost specifi¢ne aktivnosti “°K po grupama. Specifi¢ne aktivnosti
pojedinih uzoraka poljoprivrednih kultura nalaze se u tablicama D4 — D11, dok se TF
radionuklida pojedinih uzoraka nalaze u tablicama D12 — D19 dodatka.

Tablica 10. Rezultati izmjerenih specifiénih aktivnosti “°K, *’Cs, 21%Pp i 2%Pg y
poljoprivrednim kulturama. Uz minimalne i maksimalne vrijednosti dana je pogreska mjerenja,
k =1, dok je uz srednje vrijednosti i faktore prijenosa, TF, dana standardna devijacija. Kratice:
N.D. — nije detektirano, N.M. — nije mjereno.

Grupa Specifiéna aktivnost u suhoj tvati, a / Bq kg
kultura (broj uzoraka) 0K 1¥7Cs 210pp 210pg
A 255+ 11 0,17 0,04 0,05 £ 0,01
et 757 £ 32 0,36 £ 0,08 0,33£0,02
Gomolji (14) 5 539 + 144 0,24 0,06 0,17 +0,12
N 14 8 N.D. 6
TEx100 | 1353%1085 22+06 05+03
o 404 17 0,10+ 0,03 0,18+ 0,02
A 1242 +52 0,41 £ 0,07 0,59 £ 0,03
Korijenasto g 944 + 291 0,30+ 0,14 0,34+0,22
povrée (7)
N 7 4 N.D. 3
TEx100 | 2088+77,0 3011 08+05
A 887 = 38 0,15+ 0,05 203+068  137+0,07
- 2979 + 124 265+019 2940487  854+046
Lisnato 5 1469 + 712 1,08 £ 1,19 9511020  348+339
povrée (9)
N 9 4 6 4
TEx100 | 350,5 *218,0 119+138 18,3+ 14,0 15,0 18,1
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Tablica 10. Nastavak.

Grupa Specifiéna aktivnost u suhoj tvati, a / Bq kg
kultura (broj uzoraka) 0K 187Cs 210pp 210pg
amin 699 + 29 0,17 £ 0,05 1,96 + 0,77 0,22 £0,02
S 2378+ 99 3971027 0,70+ 0,07
Plodovito i 1192 + 417 1,22 £ 1,30 0,41+0,17
povrée (19)
N 19 13 1 9
TEx100 | 222,0+69,1 15,2 +19,9 3.9 1304
A 208+ 9 0,10+0,04 013+0,01
Amaks 482 + 21 0,11 +0,03 0,53+ 0,03
Voée (11) a 336 + 89 0,11 + 0,004 0,33+0,17
N 11 3 N.D. 6
TEx100 79,4 £ 43,7 15+£1,1 0,6 +£0,6
amin 132+6 0,14 £ 0,01
Aol 230 + 10
Ora§a_sti 5 181 + 70
plodovi (2)
N 2 N.D. N.D. 1
TFx100 43+2
A 115+5
Ak 119+6
Zitarice (2) a 117+3
N 2 N.D. N.D. N.M.
TEx100 202+19
i 391+ 17 0,95+ 0,17 17,22 +2,62
e 937 £ 40 49,441 6,78
Bilje (5) g 653 + 260 28,31 +14,71
N 1 4 N.M.
TFx100 1255+ 34,6 10,3 20,2+ 15,0
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Slika 27. Srednje vrijednosti specifiénih aktivnosti radionuklida 2°Pb, 21°Po, 2°Ra, ??’Ra, %Sr

i 228Th po grupama poljoprivrednih kultura.
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Slika 28. Srednja vrijednost specifi¢ne aktivnosti radionuklida “°K po grupama
poljoprivrednih kultura.

U svim uzorcima poljoprivrednih kultura detektiran je “°K te je njegova aktivnost najvisa kao i
u slucaju tla. Najvisa specificna aktivnost u suhoj tvari izmjerena je u lisnatom povréu, no
korijenasto povrée i plodovito povrée takoder akumuliraju vise *°K nego ostatak kultura.
Najniza aktivnost “°K izmjerena je u Zitaricama, slijede voée i oraasti plodovi. Bududéi da je
kalij biogeni element te biljke imaju mehanizme za preciznu kontrolu metabolizma kalija,
faktori prijenosa “°K variraju znacajno te ovise o koncentraciji kalija u tlu. O&ekivana aktivnost
187Cs, globalnog kontaminanta kemijski sliénog biogenom elementu K, potvrdena je u priblizno
polovini uzoraka (32 /69), nakon nadogradnje gama-spektrometrijskog sustava. Odredeni

faktori prijenosa slazu se s literaturim podacima IAEA.” Zbog kemijske sli¢nosti oéekivano je
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da kulture bogate kalijem takoder akumuliraju vise pristunog *’Cs, sto je potvrdeno u slu¢aju
plodovitog i lisnatog povréa, no ne i u slucaju korijenastog povréa. Zbog metabolizma kalija
faktori prijenosa 3'Cs i “°K korelirani su s aktivnosti “°K u tlu, $to je jasno opazeno u uzorcima
krumpira iz podrucja krSa. Krumpir uzgajan na tlu koje sadrzi niske razine kalija, akumulirao
je vise ¥’Cs od krumpira s podrucja jednako kontaminiranog *’Cs ali s visokim sadrzajem
kalija. Omjer faktora prijenosa *’Cs i “°K iz tla u biljku koreliran je s omjerom njihovih
specifi¢nih aktivnosti $to je u slaganju s literaturnim opazanjima.'*® Na slici 29 prikazano je

navedeno opazanje za sluc¢aj prijenosa **’Cs u gomolje.
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a(137Cs, tlo) / a(*°K, tlo)

Slika 29. Korelacija izmedu omjera faktora prijenosa ¥'Cs i °K iz tla u gomolje te omjera

njihove aktivnosti u tlu

Radionuklid 2?Rn plemenit je plin koji nastaje u Zemljinoj kori unutar 23U raspadnog
niza. MoZze migrirati u atmosferu ili se zadrzati u kori te raspasti do 21°Pb, radionuklida koji se
dalje raspada u ?1%Po i izrazito je toksi¢an radionuklid. Oba radionuklida dostupni su biljkama
iz tla putem Korijenja ili iz atmosfere putem lis¢a. Specifi¢na aktivnost 2!%Pb odredena je
gama — spektrometrijski.  lako  su  granice  detekcije = snizene  nadogradnjom
gama — spektrometrijskog sustava 2°Pb je rijetko detektirano, tek u priblizno 20 % uzoraka,
vec¢inom u lisnatom povréu te u aromaticnom bilju (kulture koje ga apsorbiraju znacajno preko
lis¢a). Medutim, 21°Pb je detektirano u korama povréa, koje su izloZene tlu (gomolji, korijenasto
povrée) ili atmosferi (plodovito povrée), gdje je najvjerojatnije pocetno adsorbirano na
povrsinski sloj. 2%Po detektiran je u svih 29 uzoraka koji su analizirani. Najvise vrijednosti

odredene su u lisnatom povréu $to je u skladu s literaturom.!® Specifi¢ne aktivnosti 2:°Po u
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ostalim kulturama nize su vrijednosti za red veli¢ine. Faktori prijenosa takoder su najvisi za
lisnato povrée te su visi od rezultata koje reportira IAEA, koji su malobrojni za 2°Po.”* Zbog
malog broja uzoraka u kojima su potvrdeni 2*°Pb i ?!°Po nije dobivena odekivana korelacija

aktivnosti 21°Pb i 2%q.

Tablica 11. Rezultati izmjerenih specifi¢nih aktivnosti °Sr, 22¢:228Ra i 228Th u poljoprivrednim
kulturama. Uz minimalne i maksimalne vrijednosti dana je pogreska mjerenja, k = 1, dok je uz
srednje vrijednosti i faktore prijenosa, TF, dana standardna devijacija. (Kratice: N.D. — nije

detektirano, N.M. — nije mjereno).

Grupa Specifi¢na aktivnost u suhoj tvari, a/ Bq kg
kultura (broj uzoraka) 0S5 2%Ra 2%Ra 28Th
St 0,04 +0,01 0,30+0,14 056+033  028%0,15
. 0,46 + 0,01 0,99 0,09 0,96 + 0,58
Gomolji (14) g 0,17 +0,13 0,58 + 0,21 0,79+0,19
N 13 9 4 1
TEx100 24,1+19,4 1,106 1704 1,1
amin 0,40 £ 0,03 0,55+ 0,08 1,22 £ 0,08 0,09 £ 0,10
Al 1,96 0,08 1,60+0,13 313+0,13 0,77+0,13
Korijenasto 5 0,94+ 0,58 1,03+0,36 1,70+ 0,80 0,41+ 0,34
povrée (7)
N 6 7 5 3
TEx100 745+22,6 24+08 38+21 08+08
amin 0,39 £ 0,08 0,54+£0,13 1,62+£0,18 0,15+ 0,17
Amaks 2,54 0,05 3,36 £ 0,17 4,18 + 0,27 1,45+0,24
Lisnato g 1,31+0,79 1,38+ 1,02 2,89+1,28 0,57 + 0,59
povrée (9)
N 9 6 3 4
TEx100 | 217,2+269,6 35+27 6,5+35 21+26
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Tablica 11. Nastavak.

Grupa Specifi¢na aktivnost u suhoj tvari, a / Bq kg
kultura (broj uzoraka) %Sy 2%Ra 28Ra 28Th
amin 0,13+ 0,04 0,48 £ 0,26 0,85+ 0,50 0,46 £ 0,20
e 2,87 £0,15 1,62+0,14 2,08 £ 0,32
Plodovito g 0,80+ 0,91 0,88+0,35 1,28 + 0,49
povrée (19)
N 13 8 5 1
TEx100 | 758%988 1,6+1,0 25+1.2 0900
amin 0,05 £9,25 0,29 £ 0,09 0,97 £ 0,09 0,21 +£0,09
Amaks 0,38 + 20,58 0,64 £0,09 2,35+ 0,09 1,49 + 0,63
Voée (11) a 0,20 £0,12 0,45+ 0,14 1,66 + 0,98 0,85+ 0,91
N 6 9 2 2
TEx100 58,1+42,1 0,8+0,3 46+39 1,7+18
amin 0,16 £ 0,01 0,32+ 0,15
A 0,39+0,01 0,43+ 0,06
Oragasti g 0,27+0,16 0,37+ 0,07
plodovi (2)
N 2 2 N.D. N.D.
TFx100 38,7 0,7
A 0,50 +0,15 0,99 +0,28
A 1,43 0,10
Zitarice (2) a 0,97 +£0,66
N N.M. 2 1 N.D.
TEx100 20+1,3 1,9
amin 0,50 + 0,02 2,31+0,21 2,02 +£0,52 0,97 £ 0,36
Amaks 3,45 £ 0,06 7,09 £ 0,40 7,58 £ 0,66 5,76 £ 0,61
Bilje (5) a 1,70+ 1,32 468 +2,48 4,80+ 3,93 3,37+3,38
N 5 4 2 2
TEx100 | 1237 %1405 58+51 7.8%80 55%6,6

Specifiéna aktivnost *°Sr odredena je u 84 % (54/64) uzoraka poljoprivrednih kultura
podvrgnutih analizi te u svim uzorcima tala, osim jednog. Aktivnosti svih radionuklida u
grupama kultura rasporedene su oko srednje vrijednosti uz pokoji ekstrem, no u sluéaju *°Sr
izrazena je varijabilnost aktivnosti. Prema tome, i faktori prijenosa ®Sr variraju znadajno.
Uoceno je da faktor prijenosa %°Sr ovisi 0 samoj aktivnosti **Sr u tlu. Faktor prijenosa opada
porastom aktivnosti u tlu. Razlog tome je najvjerojatnije varijabilnosti omjera sadrzaja Ca i Sr

u tlu ili heterogena raspodijela ®°Sr u tlu.!t’ Najvisa aktivnost %Sr i najve¢i faktori prijenosa
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odredeni Su u aromati¢nom bilju. Rezultati faktora prijenosa slazu se s rezultatima koje reportira
IAEA, medutim ovdje prezentirane vrijednosti za lisnato povrée i voce vise su nego ocekivane
vrijednosti IAEA ali i dalje u specificiranom rasponu.”

Izotopi radija, ?*°Ra iz 2*8U raspadnog niza i ?®Ra iz *?Th raspadnog niza prisutni su u
tlu te su shodno tome dostupni biljci. Zbog relativno kratkog vremena poluraspada ??®Ra od
5,75 godina,?® ocekivan je prirast njegova potomka 2Th. U 70 % (48/69) uzoraka
poljoprivrednih kultura detektiran je ?°Ra, dok je ?®Ra detektiran u 33 % (23 /69), a ?®Th u
samo 20 % (14/69). U poljoprivrednim tlima izmjerene su otprilike jednake specifi¢ne
aktivnosti 2°Ra i ??®Ra. Budu¢i da se izotopi ponasaju kemijski identiéno, oéekuju se i jednaki
fatori prijenosa za oba nuklida,'® no, ovdje odredene aktivnosti i faktori prijenosa visi su u
slu¢aju ?Ra. Granice detekcije 2?®Ra vise su nego granice detekcije 22°Ra u poljoprivrednim
kulturama te je ??®Ra rijetko detektiran. Niske aktivnosti 22Ra u kulturama nisu detektirane,
zbog Cega su rezultati koji koriste samo kvantificirane vrijednosti, pristrani. Detektirane niske

specifi¢ne aktivnosti 22Th rezultat su prirasta iz raspada ??®Ra.

4.4, Specifiéne aktivnosti radionuklida u uzorcima djecje hrane

Sljedeée tablice prikazuju rezultate analiza specifiénih aktivnosti radionuklida “°K, *3'Cs, 21%Po,
226Ra, 228Ra te 22 Th, 2% Th i 2%2Th u razli¢itoj dje¢joj hrani namijenjenoj za djecu do jedne
godine starosti. Tablica 12 sadrzi rezultate gama-spektrometrijskih analiza u mlije¢nim
formulama i gotovim homogeniziranim obrocima. Tablica 13 sadrZzi rezultate alfa-
spektrometrijskih analiza mlije¢nih formula i suhih pripravaka za zitne kaSe, dok su rezultati

alfa-spektrometrijskih analiza gotovih homogeniziranih obroka prikazani u tablici 14.
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Tablica 12. Specifi¢ne aktivnosti s nesigurnos$éu (k = 1), gama emitera u pocetnoj mlije¢noj
formuli (PM1) te gotovim homogeniziranim obrocima, nakon nadogradnje gama-

spektrometrijskog sustava. Kratice: N.D. — nije detektirano.

Specifi¢na aktivnost, a, suha tvar / Bq kg*

Vrsta uzorak Dob Sastav Uzorak WK B7Cs 26Ra 28Ra

PM1-1 | 162+7 0,16+0,05 N.D. N.D.

PM1-2 | 180+8 022+005 0,89+0,08 N.D.

Milije¢na Do 6 mj. PM1-3 | 165+8 N.D. 0,40+0,09 N.D.
Milijeko
formula

PM1-4 | 151+7 022+006 1,29+0,112 N.D.

PM1-5 | 165+8 N.D. N.D. N.D.
PM1-6 | 171+£8 0,15+0,06 N.D. N.D.
Vocéna kasa Od 4 mj. | Banana, breskva, jabuka F4-2 162+7 N.D. N.D. N.D.
Tjestenina, rajcica V5-1 | 455+19 N.D. 0,28+0,07 1,21+0,25
Od 5 mj.
Povrtna kasa
Krumpir, mrkva V5-2 | 472+20 N.D. 056+0,06 082+0,15
Mrkva V5-3 | 643127 N.D. 052+£0,06 0,74+0,18
Od 4 mj. Brokula, riZa, puretina M4-1 225+10 N.D. 045+0,09 0,66+0,04
Riza, piletina M5-1 | 418+18 N.D. 0,42+£0,08 1,02+0,24
Povrtna kasa s mesom ’ RiZa, piletina M5-2 244+11 0,15%+0,03 N.D. N.D.
0d 5mj.
Mrkva, krumpir, janjetina M5-3 | 414+18 0,38+0,05 0,35+0,07 058+0,13
Povrée, krumpir, teletina M5-4 | 338+15 N.D. N.D. N.D.

Od12mj. | Povrée, tjestening, piletina | M12-1 | 274 +£12 N.D. 0,25+0,09 N.D.

Nakon nadogradnje gama — spektrometrijskog sustava snizene su granice detekcije
radionuklida u mlije¢nim formulama te su *’Cs i 2®Ra detektirani u tri odnosno &etiri uzorka,
dok su prije nadogradnje bili detektirani samo u jednom uzorku. ??®Ra nije detektiran u
uzorcima mlije¢nih formula, no detektirane su niske aktivnosti, u rasponu od 0,58 do
1,21 Bq kg%, u 6 / 10 uzoraka gotovih homogeniziranih obroka u kojima prije nadogradnje nisu
detektirane aktivnosti 222Ra.'!® Nove vrijednosti specifiénih aktivnosti koristene su za izradun

digestijskih doza.
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Tablica 13. Specifine aktivnosti 2%Po te 228230.232Th mjerenih alfa-spektrometrijski, s

nesigurnoséu (k = 1), 2°Po i 222:2%Th u mlije¢nim formulama (PM) i suhim pripravcima za Zitne

kase. Kratice: N.M. — nije mjereno.

Specifi¢na aktivnost, a, suha tvar / mBq

kg?
Vrsta
Lrorka Dob Sastav Uzorak 219pg 28Th 20Th
PM1-1 130 + 27 N.M. N.M.
PM1-2 65+ 14 N.M. N.M.
Do 6 . Mlijeko PM1-3 200 £ 47 N.M. N.M.
PM1-4 52+ 11 N.M. N.M.
PM1-5 46 + 10 N.M. N.M.
Mlijec¢na PM1-6 502+ 73 56+11 47+ 4
formula PM2-1 34+9 39+11 17+£2
Od 6 mj. Mlijeko PM2-3 205 78+15 20+£3
PM2-4 N.M. 6,8+1,3 22+3
PM3-2 62+ 12 385 10£3
Od 10 m;. Mlijeko PM3-3 7115 N.M. N.M.
PM3-4 40+ 9 17+£3 375
Riza C4-1 18+5 52+5 59+16
Od 4 mj. Kukuruz C4-2 68 £ 11 8,3+1,6 6,615
Riza C4-3 8113 N.M. N.M.
Zitne kagice Griz C5-1 143 +17 31+5 13+3
Od 5 mj. Zob C5-2 160 = 19 N.M. N.M.
Riza C5-3 117+ 14 N.M. N.M.
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Tablica 14. Specifi¢ne aktivnosti 2%Po te 2282%9232Th mjerenih alfa-spektrometrijski, s

nesigurno$c¢u (k = 1), u gotovim homogeniziranim obrocima.

Specifi¢na aktivnost u suhoj tvari, a/ mBq kg™

Dob Sastav kaSice Uzorak 210pg 228Th 280Th 232Th
) Banana, breskva,
4 mj. ) F4-2 366 + 40 36,6+36 223+29 72+14
jabuka
Tjestenina, rajcica V5-1 163 + 26 42,0+8,4 43,1 +8,4 N.M.
5> mj. Krumpir, mrkva V52 | 32637 N.M. N.M. N.M.
Mrkva V5-3 295+ 35 393+ 21 36,5+5,6 N.M.
. Brokula, riza,
4 mj. ) M4-1 196 + 29 653+29 326+22 16,7+15
puretina
Riza, piletina M5-1 330+ 38 131+21 399+110 11,7148
Riza, piletina M5-2 228 £ 29 91,2+9,8 241+46 N.M.
Mrkva, krumpir,
) o M5-3 220 + 30 799+6,7 246+40 80%27
5 mj. janjetina
Povrce, krumpir,
) M5-4 128 +19 109+ 10 320+45 109+26
teletina
) Povrce, tjestenina,
12 mj. T M12-1 69 + 13 56+ 3 113+13 50+13
piletina

Radionuklid 2°Po je detektiran u svim uzorcima djedje hrane. Opéenito, Najvise aktivnosti
izmjerene su u uzorcima gotovih homogeniziranih obroka, ali najvisa aktivnost je izmjerena u
jednom uzorku poéetne mlije¢ne formule, u kojima aktivnosti dosezu 502 mBq kg, dok raspon
u mlijecnim formulama za stariju dojencad (od 4 mjeseca zivota pa nadalje) iznosi od 20 do
71 mBqg kg?. Veliki raspon aktivnosti opaZen je i u slucaju Zitnih kaSica. Iznosio je od
18 mBq kg™ u uzorku koji je sadrzavao rizu do 160 mBq kg™ u uzroku koji je sadrzavao zob.
Specifi¢na aktivnost 2!°Pb nije detektirana zbog previsokih granica detekcije. Rezultati
aktivnosti 2°Po ukazuju na prisutstvo 2°Pb, no razli¢iti procesi proizvodnje hrane mogu
narusiti sekularnu ravnotezu izmedu 21°Pb i ?2°Po pa se njihove aktivnosti ne mogu izjednagiti.

Specifi¢ne aktivnosti 226Th odredene su u svim analiziranim uzorcima dje¢je hrane te
variraju od desetak mBq kg™ u uzorcima mlijeka i suhih pripravaka za Zitne kasice, do nekoliko
desetaka mBq kg u gotovim homogeniziranim obrocima. U uzorku homogeniziranog obroka

baziranog na mrkvi odredena je maksimalna aktivnost od 393,3 mBq kg™. ?2Ra takoder je
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odreden gama-spektrometrijski, medutim nesigurnost mjerenja je bila prevelika za pouzdanu
kvantifikaciju. Aktivnosti 2°Th odredene su u svim uzorcima te variraju od 3,9 Bq kg? do
maksimalnih opaZenih 43,1 Bqkg' u uzorku gotovog obroka s rajéicom i tjesteninom.
Dugozivuéi *2Th nije detektiran niti u jednom uzorku mlijeéne formule i suhog pripravka za

kasu, dok su u homogeniziranim obrocima detektirane niske aktivnosti u nekoliko uzoraka.

4.5. Ingestijske doze populacija Hrvatske

IzraCunate su godisnje ingestijske doze za dojencad hranjenu komercijalnom hranom odnosno
za jednogodi$njake, desetogodisnjake te odrasle kod prehrane poljoprivrednim kulturama
redom iznose 630 puSv al, 533 uSv a?, 666 puSv a! te 348 uSv a. Sve navedene vrijednosti
ispod su preporuéene maksimalne doze od 1000 puSv a? [ref. 45]. Izradunate doze zajedno s
doprinosom pojedinog radionuklida, prikazane su u tablici 15 te na slici 30 za cetiri dobne
skupine: dojencad (0 — 1 godina) hranjenu komercijalnom hranom te jednogodisnjake,
desetogodisnjake i odrasle kod prehrane poljoprivrednim kulturama. Zbog homeostaze Kalija,
doze *°K ograni¢ene su na maksimalno 165 uS a* za odrasle, odnosno 185 uS a za djecu.
Doprinosi pojedine vrste hrane, bez doprinosa “°K (objasnjenje slijedi u nastavku) prikazani su
u tablici 16, za dojencad hranjenu komercijalnom dje¢jom hranom, u tablici 17 za sve tri dobne
skupine kod prehrane poljoprivrednim kulturama te na slici 31 za dojencad hranjenu
komercijalnom hranom te jednogodiSnjake, desetogodiSnjake i odrasle kod prehrane

poljoprivrednim kulturama.

Tablica 15. Godisnje ingestijske doze i doprinos pojedinog radionuklida dozi, za Cetiri dobne

skupine.
Godi$nja ingestijska doza, E / yS a*
Dob 40K 226Ra ZlOPO 228Ra 210Pb 230Th 228Th QUSr 232Th 137CS
185 173 153 109 45 4,1 0,6 04 0,1
Dojenéad N.D.
9%) Q7% (24%)  (17%) 07%) (07%) (1% (1% (00%)
185 36 59 189 62 18 03 0,1
1-godiSnjaci N.M. N.M.
@5%) (% (1% (35%) (12%) 03%)  (01%) (0,0 %)
185 62 35 273 109 17 0,6 0,1
10-godisnjaci N.M. N.M.
(28%) (9% (%)  (@1%)  (16%) 03%)  (0.1%) (0,0 %)
158 33 24 73 59 13 04 0,2
Odrasli N.M. N.M.
@5%) Q% (% (L%  (17%) 04%)  (0.1%) 0,1 %)
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Dobna skupina i vrsta prehrane

Slika 30. Godi$nje ingestijske doze i doprinos pojedinog radionuklida dozi.

Budu¢i da je kalij jedan od najvaznijih biogenih elemenata, ljudski metabolizam strogo regulira
koli¢inu kalija u tijelu, pa tako i koli¢inu “°K. Zbog spomenute regulacije, procjenjena
maksimalna ingestijska doza “°K iznosi 185 puS a* za djecu (svih uzrasta) te 165 pS a? za
odrasle.1®*1° U slugajevima djece, doza od “°K izradunata prema (2.5.2) prelazi homeostatsku
vrijednost te je homeostatska vrijednost uzeta kao reprezentativna. U slucaju odraslih,
izraCunata doza nesto je niza od homeostatske te je za daljnje proracune uzeta izracunata doza.
Prema tome, *°K i nakon uzimanja umanjenih vrijednosti zbog homeostaze kalija i dalje najvise
doprinosi dozi za dojen¢ad hranjenu komercijalnom hranom (29 %) te odrasle kod prehrane
poljoprivrednim kulturama (45 %), dok je doprinos “°K dozi jednogodiinjaka (35 %) i
desetogodisnjaka (28 %) za prehranu poljoprivrednim kulturama drugi najvisi doprinos, nakon
doprinosa ??®Ra.

U sluéaju komercijalne dje¢je hrane, nakon doprinosa “°K, najvisi doprinos je od ?*°Ra
(27 %) zatim slijede 2°Po (24 %), >®Ra (17 %) te izotopi 222°Th (svaki 0,7 %). Doprinosi
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232Th, %0Sr i 137Cs su zanemarivi. Izra¢unata doza nesto je visa naspram globalne srednje doze
navedene u izvjestajima Znanstvenog odbora Ujedinjenih naroda za u¢inke atomskog zracenja
(engl. United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation, UNSCEAR), od
290 uS a*, no i dalje je unutar raspona vrijednosti od 200 pS a* do 800 pS a* [ref. 45] te je
usporediva s rezultatima europskih i svjetskih zemalja.?129121 potencijalni razlog rezultata
visih od globalnog prosjeka jest i sveobuhvatnost ovdje provedene analize. Naime, kod mnogih
drugih izvjestenih rezultata istrazivanja su provedena na manjem podskupu vrsta hrane ili na
manjem skupu odredivanih radionuklida, najc¢eS¢e samo onih odredivanih gama-
spektrometrijski.

U slucaju poljoprivrednih kultura, dozi odraslih nakon doprinosa “°K, redom slijede
doprinosi ?2Ra (21 %), 2°Pb (17 %), ?*Ra (10 %) te ?°Po (7 %). Redoslijed doprinosa
radionuklida godisnjoj ingestijskoj dozi jednogodisnjaka hranjenih poljoprivrednim kulturama
je ?%Ra (35 %), “°K (35 %), 21°Pb (12 %), 2°Po (11 %), ?*°Ra (7 %) dok su doprinosi 226Th,
%Sy i B'Cs zanemarivi. U sluéaju desetogodisnjaka redoslijed je slican, ?2°Ra (41 %), °K
(28 %), 2%Pb (16 %), ?*°Ra (9 %), 2'°Po (5 %) dok su doprinosi 226Th, ®Sr i 1¥'Cs zanemarivi.
odrasli, buduéi da obje skupine prime visu doze iz manje konzumirane hrane. DesetogodiSnjaci,
dobna skupina u kojoj se naglo razvija kostano tkivo, izrazito je osjetljiva na izotope radija, koji

se zbog kemijske sli¢nosti ugraduju u kostano tkivo umjesto kalcija.

Tablica 16. Godisnje ingestijske doze i doprinos pojedine vrste komercijalne djecje hrane za

dojencad. Zbog homeostaze kalija doprinosi “°K su izostavljeni.

Voéne kaSice Zitne kaSice Povrtne kasice Mesne kaSice PM1 PM3 PM2
E/uS al 147 84 84 64 43 12 11
Udio 33 % 19 % 19 % 14 % 10% 3% 3%
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Tablica 17. Godisnje ingestijske doze i doprinos pojedine grupe poljoprivrednih kultura za

jednogodisnjake, desetogodisnjake i odrasle. Zbog homeostaze Kkalija doprinosi “°K su

izostavljeni.
Godi$nja ingestijska doza, E / uS a* (udio)
. Lisnato Plodovito . . Korijenasto OraSasti
Dob Zitarice Voce Gomolji Bilje .
povrée povrée povrée plodovi
1- 149 107 34 25 15 9 7 0,6
godisnjaci | (43%)  (31%) (10 %) (7 %) (4 %) (3 %) (2 %) (0,2 %)
10- 213 102 39 28 19 72 9 0,5
godisnjaci | (44%)  (21%) (8 %) (6 %) (4 %) (15 %) (2 %) (0,1 %)
. 69 50 14 13 7 34 3 0,3
Odrasli
(36%)  (26%)  (7%) (7 %) (3 %) (18 %) (2 %) (0,2 %)

700

600 —

400

300

Godignja ingestijska doza, E / uS a1

200

100

500 -

T

Voéne kasice
Zitne kasice
Povrtne kasice mmm
Mesne kasice
PMI1

PM3 mmm

PM2 3

Dojencad

Zitarice i

Lisnato poviée mmmm
Voce mmmm

Plodasto povrée I |
Gomolji
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1-godisnjaci 10-godisnjaci Odrasli

Dobna skupina

Slika 31. Godisnje ingestijske doze i doprinos pojedine vrste komercijalne djecje hrane

odnosno poljoprivredne grupe ingestijskoj dozi za ¢etiri dobne skupine.

Godisnjoj ingestijskoj dozi kod dojencadi hranjenoj komercijalnom dje¢jom hranom

najviSe doprinose voc¢ne kasSice (33 %) dozi, zatim slijede doprinosi zitnih (19 %), povrtnih
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(19 %) i mesnih (14 %) kasica te mlije¢nih pripravaka PM1 (10 %), PM3 (3 %) i PM2 (3 %).
U slucaju prehrane poljoprivrednim kulturama, redoslijed doprinosa grupe kulture je sljedeci:
zitarice (43 %), lisnato povrée (31 %), voce (10 %), plodovito povrée (7 %), gomolji (4 %),
bilje (3 %), korijenasto povrée (2 %) te orasasti plodovi (0,2 %). Za preostale dvije skupine,
redoslijed doprinosa nesto je drugadiji, doprinos bilja je pomaknut na treéi najvisi doprinos.
Razlog tome je znacajno veca konzumacija biljnih pripravaka medu desetogodiSnjacima i

odraslima naspram jednogodi$njaka.

4.6. Sastavljanje uredaja za automatizirano odjeljivanje i razvitak metode
odjeljivanja Pb, Sr, Ra, Ba
4.6.1. Preliminarna rucna odjeljivanja
Prije nego je uredaj za automatizirano sekvencijalno odjeljivanje sastavljen, pocetna metoda ze
odjeljivanje 2°Pb, *°Sr te 1**Ba je modificirana. Kationi Ra?* i Ba?* kemijski se sli¢no ponasaju
te je uobicajno aproksimirati jednako kemijsko ponasanje. Prvotna metoda® usredotoéila se na
brzo odjeljivanje radionuklida u slu¢aju incidentnih situacija. Buduci da prilikom nesre¢a moze
do¢i do znacajnog ispustanja radioizotopa barija, odjeljivanje i detekcija radioizotopa Ba bili
su jedni od primarnih fokusa metode. Razvijena metoda je uspjesno odjeljivala barij (i radij) ali
u relativno velikom volumenu (55 mL), §to nije stvaralo problem za detekciju radioizotopa Ba
gama-spektrometrijski. Medutim, za detekciju niskih aktivnosti 2°Ra potrebno je koristiti
metodu alfa spektrometrije koja zahtjeva pripremu izvora 2°Ra mikrokoprecipitacijom. lzvori
taloZeni iz barijeve i radijeve frakcije odjeljene prema originalnoj metodi i dalje sadrze
necistoc¢e koje uzrokuju Sum u spektru te prosirenje i preklapanje vrhova, $to u slucaju niskih
aktivnosti ima znatno veéi utjecaj na pouzdanost analize spektra, zbog Cega je potrebno
modificirati odjeljivanja.

Vise koncentracije EDTA te visa pH vrijednost otopine ispiru Ra i Ba efikasnije i u
manjim volumenima. Zasic¢ena otopina Na2H2EDTA zaluzena je otopinom NaOH ili NHz do
pH vrijednosti 11,5, budu¢i da luznatije otopine (pH > 11,5) pocinju razarati smolu. lako su
obje otopine ispirale sav Ba 1 Ra sa smole, alfa spektri talozenih uzoraka znacajno su se
razlikovali. Vrhovi u alfa spektrima uzoraka u kojima je Ra odjeljen pomocu otopine zaluzene
s NaOH imaju vecu Sirinu, to jest rezolucija spektra je losija. To je dovelo do preklapanja
vrhova spektara ?°Ra i njegovih potomaka (koji nastaju u samom izvoru nakon odjeljivanja),
$to znadajno komplicira analizu spektra i valjano odredivanje ?°Ra. Prema tome, za novu

metodu je odabrana otopina zaluzena s NH3. Medutim, daljnja testiranja su pokazala da se
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rezolucija spektara smanjuje stajanjem otopine. Stoga je potrebno neposredno prije svakog
odjeljivanja pripremiti otopinu. Zasi¢ena vodena otopina Na2H2EDTA (0,25 M) pomijesa se s
zasi¢enom otopinom NHz (30 %) u omjeru 10:3 te nastaje 0,19 M otopina EDTA pH vrijednosti
11,5. Za usporedbu, na slici 32 prikazan je eluacijski profil Ba odnosno Ra u slucaju originalne
otopine, 0,05 M EDTA pH vrijednosti otopine 9,5 ugodene s NaOH, dok slika 33 prikazuje
eluacijski profil ukoliko se koristi ovdje predlozena 0,19 M EDTA, pH vrijednosti 11,5

ugodene s otopinom NHz neposredno prije samog odjeljivanja.

100%

_80% |- .
o]

&

o

& 60% -
g Otopina originalne metode:

2 o0 | 0.05 M EDTA |
2 pH =9.5 (ugodeno s NaOH)

2

= 200% -

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Redni broj frakeije (5 mL)

Slika 32. Eluacijski profil Bai Ras 0,05 M EDTA, pH vrijednosti 9,5 ugoden koristenjem
otopine NaOH [uredeno prema ref. 85].
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100%

80%

60%

Otopina modificirane metode:
0,19 M EDTA

0,
40% pH = 11,5 (ugodeno s NH3)

Udio eluiranog Ba(Ra)

20%

0%

Redui broj frakeije (5 mL)
Slika 33. Eluacijski profil Bai Ras 0,25 M EDTA, pH vrijednosti 11,5 ugoden koristenjem
otopine NHz neposredno prije samog odijeljivanja.
Za skidanje i ispiranje svog barija originalnom metodom potrebno je Kkoristiti barem 45 mL

otopine. Promjenom otopine postiZe se potpuno ispiranje Ba i Ra ve¢ s 20 mL otopine.

4.6.2. Odjeljivanja modelnih otopina

Odjeljivanjem elemenata iz modelnih otopina testiran je rad sastavljenog sustava opisanog u
poglavlju 3.5 Automatizirano sekvencijalno odjeljivanje radionuklida iz tekuce faze te je
ispitana efikasnost sustava za razli¢ite koli¢ine smole. Zbog visoke cijene AnaLig®Sr-01 smole
bitno je koristiti najmanju mogucu koli¢inu smole, no potrebno je voditi ra¢una o prihvatljivom
iskoriStenju odjeljivanja. Testiranja su pokazala da je sastavljeni sustav ispravno, prateéi
naredbe napisane skripte, prepumpavao zadane otopine kroz kolonu sa smolom u ispravne
frakcije. Pogreska prepumpanog volumena iznosila je oko 2 %, sto je prihvatljivo buduéi da su
u svakoj frakciji bile zadovoljavajuce koli¢ine ciljanog elementa za naredne analize. Rezultati

automatiziranih odjeljivanja prikazani su u tablici 18.

Tablica 18. Iskoristenja automatiziranog sekvencijalnog odjeljivanja ciljanih elemenata iz

modelnih otopina koristenjem 0,2 ili 0,4 g AnaLig®Sr-01 smole.

Iskoristenje odjeljivanja / %

Masa koristene smole /g | Sr?* Pb?* Ba?*
0,2 50-60 | 70-85 | 60-70
04 70-80 | 70-85 | 70-80
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Koristenjem 0,4 g smole umjesto 0,2 g znatno je povecéano iskoristenje odjeljivanja Sr?* te u
manjoj mjeri Ba?*, odnosno Ra?*. Iskoristenja kolone s 0,4g smole podudaraju se s
iskoriStenjima eksperimenata odjeljivanja iz modelnih otopina kori$tenjem prijasnje metode s

0,8 g smole.® Za naredna mjerenja koristeno je 0,4 g smole.

4.6.3. Odjeljivanja elemenata iz referentnih materijala

Nakon potvrde ispravnosti rada sastavljenog sustava i metode s modelnim otopinama,
provedeni su eksperimenti odjeljivanja iz referentnih materijala kako bi se ispitale performanse
sustava s uzorcima realne matrice. 1z 1 g uzorka ribe, IAEA PT20-04 materijala koriStenog u
medulaboratorijskim usporedbama (engl. Proficiency test) uspjesno su odijeljeni olovo i radij
(uzorak nije sadrzavao *°Sr). Iskoristenje odjeljivanja olova iznosilo je 83,08 %, a odredena
specifi¢na aktivnost 21%Pb iz te frakcije iznosila je 90,03 Bq kg™ sto je odstupanje od -6,03 %
od pridjeljene vrijednosti 95,80 Bq kg™. Iskoristenje odjeljivanja radija iznosilo je 80,29 %, a
odredena specifi¢na aktivnost 22°Ra iz te frakcije iznosila je 13,21 Bq kg™, sto je odstupanje od
-2,15 % od pridjeljene vrijednosti 13,50 Bq kg™*. Performanse sustava i metode za odjeljivanje
stroncija ispitane su s 1 g uzorka vegetacije medulaboratorijske usporedbe Waters ERA
MRAD29-V. Iskoristenje odjeljivanja iznosilo je samo 27,80 %, zbog ¢ega je koli¢ina *Sr u
frakciji bila nam samom rubu granica detekcije. Odredena je vrijednost od 175,20 Bq kg $to

je odstupanije od -20,15 % od pridjeljene vrijednosti koja iznosi 219,41 Bq kg™.

4.6.4. Odjeljivanja elemenata iz poljoprivrednih kultura

Prema rezultatima odjeljivanja iz referentnih materijala razvijena metoda je zadovoljavajuca za
odredivanje 2!°Pb i ?%°Ra iz uzoraka poljoprivrednih kultura, dok je iskoristenje odjeljivanja
%Sy nisko. Medutim, u slu¢aju referentnih materijala radi se o dodanim aktivnostima u razlicite
matrice koje su i po nekoliko redova veli¢ine viSe nego specifiéne aktivnosti ocekivane u
okolisu. Prema tome, za analize realnih uzoraka potrebno je koristiti vise polaznog biljnog
materijala kako bi se odvojila dovoljna koli¢ina radionuklida za detekciju. Nakon razaranja, u
otopinama realnih uzoraka pripremljenim za odijeljivanja udio suhe tvari biljke znac¢ajno je visi
nego u slucaju referentnih materijala. Stoga je ucinak matrice izrazeniji te je ispitano
odjeljivanje iz otopina poljoprivrednih kultura pripremljenih koristenjem razli¢itih koli¢ina
polazne suhe tvari biljke, to jest razli¢itih koncentracija suhe tvari biljke. IskoriStenja tih
odjeljivanja Pb, Sr te Ba i Ra prikazana su u tablici 19. Za odjeljivanja je koriStena razvijena

metoda implementirana na automatizirani sustav za sekvencijalno odjeljivanje.
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Tablica 19. Iskoristenja odjeljivanja Sr, Pb te Ba i Ra iz otopina poljoprivrednih kultura

razli¢itih udjela suhe tvari.

Udio suhe tvari/ Iskoristenje odjeljivanja / %

Uzorak Vrsta matrice ppm Sr>*  Pb**  Ba*iRa**
MRAD29 vegetacija 2,89 27,80 - -

PT20-04 riba 8,18 - 83,08 80,29
RF-BLI-RAZ-VS blitva 8,41 11,15 76,76 65,83
RF-KAB-RAZ-SOL tikva 14,47 16,02 77,16 52,83
RF-KAD-RAZ-PELJ kadulja 14,95 19,65 71,79 67,33
RF-BLI-RAZ2-VS blitva 16,83 6,73 80,80 62,87
RF-KAD-RAZ2-PELJ kadulja 35,18 17,84 74,03 75,48
RF-BLI-VS blitva 75,20 7,67 44,31 80,81
RF-KAD-PELJ kadulja 142,01 12,07 85,24 74,74
RF-KAB-SOL tikva 157,86 1,74 35,49 36,88
RF-KRM-POR krumpir 221,88 1,90 52,87 38,15
RF-MRK-VS mrkva 541,49 0,69 0,00 6,11

Uocen je pad iskoriStenja odjeljivanja s porastom udjela suhe tvari poljoprivredne kulture u
otopini, §to je graficki prikazano za Sr, Pb te Ba i Ra na slikama 34, 35 te 36.
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Slika 34. Pad iskoristenja odjeljivanja Sr s porastom udjela suhe poljoprivredne kulture u
otopini. Za odjeljivanja je koriSten sastavljeni automatizirani sustav s implementiranom

razvijenom metodom.

IskoriStenje odjeljivanja Sr eksponencijalno pada s udjelom suhe tvari. IskoriStenja su
nezadovoljavajuce niska 1 pri izrazito velikim razrjedenjima otopina. Uocena je znacajna

varijabilnost iskoristenja.
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Slika 35. Pad iskoristenja odijeljivanja Pb s porastom udjela suhe poljoprivredne kulture u

otopini.
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Iskoristenje odjeljivanja Pb linearno pada s udjelom suhe tvari. Vidljivo je grubo
rasipanje eksperimentalnih podataka oko regresijkog pravca. Razlog tome je velika
varijabilnost samih matrica budu¢i da su koriStene razli¢ite kulture. Medutim, iz prikazane
korelacije proizlazi da je udio suhe tvari kulture u otopini jedan od glavnih ¢imbenika koji

odreduju iskoristenje odjeljivanja.
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Slika 36. Pad iskoristenja odjeljivanja Ba i Ra s porastom udjela suhe poljoprivredne kulture u

otopini.

Iskoristenje odjeljivanja Ba i Ra takoder kao iskoriStenje odjeljivanja Pb linearno pada s
udjelom suhe tvari te je vidljiva varijabilnost eksperimentalnih podataka kao u slucaju Pb.
Razli¢iti uzorci odstupaju drugacije u oba slucaja, §to se moze objasniti razliitim utjecajem
¢imbenika matrice na iskoriStenja odjeljivanja. Medutim, slican regresijski pravac u oba slucaja
potvrduje da je udio suhe tvari kulture jedan od glavnih ¢imbenika koji utjecu na iskoriStenja
odjeljivanja. Elementne frakcije uzoraka poljoprivrednih kultura, koje su prema prethodnim
analizama sadrzavale najvise aktivnosti 2°Pb, ®°Sr te 2?°Ra za odredeni uzorak, podvrgnute su
radiometrijskim analizama.

Tekuéinskim scintilacijskim brojenjem frakcija nakon automatiziranog sekvencijalnog
odjeljivanja odredena je specifi¢na aktivnost 2'°Pb u dva uzorka. Gama-spektrometrijskim
mjerenjem  sirovih, samo suSenih uzoraka odredena specificna aktivnost od
(29,40 + 4,87) Bq kg za uzorak 1 i (27,09 + 3,83) Bq kg™ za uzorak 2. U slu¢aju odjeljivanja
i brojenja na LSC, vrijednost za uzorak 1, spaljen na 600 °C, iznosi 23,22 Bq kg, sto je
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odstupanja od vrijednosti odredene gama spektrometrijom sirovog uzorka od -21,02 %.
Medutim, vrijednost gama spektrometrije za spaljeni uzorak iznosi (20,06 + 2,74) Bq kg™.
Opazeno odstupanje rezultat je gubitka aktivnosti 2!°Pb uslijed sublimacije olova prilikom
paljenja uzorka $to je potvrdeno rezultatom drugog uzorka. Drugi uzorak je spaljen na 450 °C
te njegova vrijednost 22,76 Bq kg! odstupa manje (-5,99 %) od gama-spektrometrijske
vrijednosti (27,09 + 3,83) Bq kg!. Medutim, neki uzorci spaljeni pri 450 °C bili su obojeni
nakon otapanja pepela Sto je rezultiralo obojenim frakcijama te nemogucénoséu odredivanja
210ph zbog gasenja scintilacija bojom. Potrebno je dodatno ispitati sublimaciju olova prilikom
spaljivanja poljoprivrednih kultura pri raznim temperaturama te po potrebi napraviti krivulje
efikanosti za razlicite stupnjeve gasenja.

Zbog izrazito niskih iskoriStenja, niti jedna Sr frakcija poljoprivrednih kultura nije
sadrzavala dovoljno %°Sr iz kojeg bi priraslo dovoljno *Y, za odredivanje aktivnosti *°Sr
tehnikom Cerenkovljevog brojenja.

Iz Ba i Ra frakcije poljoprivrednih kultura tehnikom mikrokoprecipitacije pripremljeni su
izvori za alfa-spektrometrijska mjerenja aktivnosti. Rezultati mjerenja specifi¢ne aktivnosti
226Ra u poljoprivrednim kulturama usporedeni su s rezultatima gama-spektrometrijskih

mjerenja te prikazani u tablici 20.

Tablica 20. Rezultati alfa-spektrometrijskih mjerenja specifi¢ne aktivnosti 2?°Ra u
poljoprivrednim kulturama odijeljenog pomocu sastavljenog automatiziranog sustava I

usporedba s gama-spektrometrijskim vrijednostima.

Iskoristenje Gama-

Vrsta odjeljivanja a(**®Ra)/  spektrometrijska Odstupanje /
uzorka Ba/ % Bq kg? vrijednost/Bqg kgt %

Blitva 80,81 0,38 1,15 -67,19
Kadulja 74,74 3,67 7,09 -48,25

Mrkva 6,11 0,25 1,60 -84,66
Krumpir 38,15 0,01 0,50 -97,77

Tikva 36,88 0,03 0,79 -96,32

Rezultati alfa spektrometrije specifi¢ne aktivnosti 2Ra u poljoprivrednim kulturama,
nakon odjeljivanja pomocu sastavljenog automatiziranog sustava, nizi su za red veli¢ine od
rezultata gama spektrometrije. Razlog tome najvjerojatnije je nepouzdanost gama-

spektrometrijskog sustava za odredivanje niskih aktivnosti °Ra. Naime, i nakon snizavanja
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granica detekcije pomocu sustava za redukciju kozmicke pozadine antikoincidencijskom
spregom detektora, one su i dalje previsoke za pouzdano odredivanje niskih aktivnosti °Ra
gama-spektrometrijski preko potomaka 2*4Pb i 2Bi. Njihove aktivnosti u pozadini variraju
znacajno te se zbog varijabilnosti pozadinskih impulsa u spektru uzorka niske aktivnosti

mjerene aktivnosti mogu znacajno precijeniti.
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§ 5. ZAKLJUCCI

% Nadograden je gama-spektrometrijski sustav aktivnim Stitom za redukciju
komponente kozmickog zraCenja u pozadinskom spektru. Nacinjen je od plasti¢nih
scintilatora, 3 poliviniltoluen ploce s fotomultiplikatorima. Uvodenjem aktivnog Stita, u
energijskom podrucju spektra od 40 keV do 2700 keV, postignut je faktor redukcije od
2,4 $to odgovara uklanjaju 58 % dogadaja iz navedenog raspona spektra te smanjenju
detektiranih dogadaju u sekundi s 0,58 na 0,27. Pri vi§im energijama uklonjeno je i do
80 % dogadaja iz spektra pozadinskog zracenja. Nadograden sustav prilagoden je za
izvodenje rutinskih mjerenja. Granice detekcije radionuklida u poljoprivrednim
kulturama snizene su u rasponu od 10 % za niskoenergijske prirodne gama emitere
poput 2°Pb do 60 % za visokoenergijske antropogene emitere, poput *Cs, &iji signal
nije prisutan u okolnom zracenju.

+ Konstruiran je modularni sustav za automatizirano odjeljivanje (radio)nuklida.
Sustav je temeljen na ekstrakciji na ¢vrstoj fazi. Sastavljen je od modula za
ispumpavanje, koji sadrze peristalticke pumpe i1 elektronicki kontrolirane ventile,
skupljaca frakcija s kolone te kontrolne jedinice. Za potrebe odjeljivanja moguce je
spojiti visSe modula razli¢itih konfiguracija pumpi i ventila u sustav. Skuplja¢ frakcija
sakuplja frakcije u zasebne bocice. Prilagodljiv je raznim bocicama jednostavnom
zamjenom ploce drzaca, koja se proizvodi po potrebi procesom aditivne poizvodnje.
Kontrolna jedinica, bazirana na Raspberry Pi racunalu s Linux operacijski sustavom,
uskladuje rad pumpi, ventila i skupljaca frakcija. Kontrolnom jedinicom upravlja se
programskim jezikom Python na dva nacina: 1. zadavajuc¢i naredbe u realnom vremenu
koriste¢i graficko sucelje putem web preglednika ili 2. u€itavajuéi pripremljene skripte
za odjeljivanja. Sustav omogucava analizu veceg broja uzoraka uz manje utrosenog
vremena za izvodenje eksperimenata odjeljivanja. Modularnost sustava omogucuje
izvodenje kompleksnih eksprimenata odjeljivanja, koriStenjem dviju kolona punjenih
razli¢itim ekstrakcijskim materijalima, ¢ime se moze odjeliti viSe radionuklida iz

uzorka.
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% Razvijena je metoda za automatizirano sekvencijalno odjeljivanje (°°Sr), 2:°Pb te
226Ra iz uzoraka vegetacije. Izmjenom sastava i pH otopine koristene za eluiranje Ba
u veé postoje¢oj metodi, postignute su karakteristike frakcije povoljne za pripremu
radijevih izvora za alfa spektrometriju. Razvijena metoda je zadovoljavaju¢a za
odjeljivanje mjerljivih koli¢ina #°Pb i ?*Ra iz hrane niske aktivnosti. Iskoristenja
odjeljivanja Pb i Ra iznose od 50 % do 85 %, ovisno o udjelu suhe tvari biljke u otopini.
Zbog kompleksne matrice, iskoristenja odjeljivanja Sr iz uzoraka niskih aktivnosti nisu
zadovoljavajuéa, iznose svega nekoliko posto. No, u slu¢aju povisenih aktivnosti *°Sr
(red veli¢ine oko 100 Bq kg, poput onih u interkomparacijskim testovima) primjerice
uslijed incidentnih situacija, kada je otopina vegetacije dovoljno razrjedena, metodom
je moguce odjeliti dovoljno *°Sr za detekciju.

% Odredene su specifi¢ne aktivnosti antropogenih (°°Sr i '¥’Cs) i prirodnih (*K,
210pp, 20pg, 22%6Ra, 22Ra, 228Th, 2°Th i 2%2Th) radionuklida u komercijalno
dostupnoj djecjoj hrani te poljoprivrednim kulturama Hrvatske. Gama
spektrometrija je koriStena za odredivanje specifi¢nih aktivnosti 40K 187Cg, 210pp, 226Rg
te 22Th, dok je alfa spektrometrija koristena za odredivanje specifi¢ne aktivnosti :°Po,
228Th, 29Th i 2%2Th. Teku¢insko scintilacijsko brojenje koristeno je za odredivanje
specifiéne aktivnosti ®°Sr. Oba podskupa podataka koristena su za izra¢un godisnjih
ingestijskih doza ionizirajuéeg zracenja za dojencad hranjenu komercijalnom hranom
te za jednogodiSnjake, desetogodisnjake i odrasle kod prehrane poljoprivrednim
kulturama. Navedene doze redom iznose: 630 uSval, 533 uSva?, 666 uSval i
348 uSv al te su manje od preporucene maksimalne godisnje ingestijske doze, koja
iznosi 1 mSv a*. Za sve dobne skupine radionuklidi “°K, ?%Ra, ?%Ra, ?1%Pb i ?%Po
najznacajnije doprinose dozi (ne nuzno tim redom). Vrste poljoprivrednih kultura koje
najznacajnije doprinose dozi (za sve skupine, ne nuzno navedenim redom) su Zitarice,
lisnato povrce, voce te plodovito povrée.

% Odredene su specifi¢ne aktivnosti antropogenih (°°Sr i ¥'Cs) i prirodnih (*°K,
210pp - 210pg, 2%6Ra i 2%2Th) radionuklida u tlima obiteljskih poljoprivrednih
gospodarstva Hrvatske. Specifi¢ne aktivnosti prirodnih radionuklida usporedive su sa
globalnim prosjekom u litosferi. Medijan specifi¢nih aktivnosti °K, ??°Ra te 2%Th u
ovom radu iznosi: (510, 49 i 52) Bq kg* dok globalni prosjek u litosferi iznosi
(650, 37 te 33) Bqkg?. Aktivnosti su u skladu s ranije objavljenim podacima
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specificnih aktivnosti u neobradenim tlima Hrvatske te s analizama provedenim u
susjednim drzavama. Opazene su znacajno viSe razine aktivnosti prirodnih i
antropogenih radionuklida u uzorcima tla s poluotoka Peljesca. U nekim od njih je
detektiran ?*1Am te je opazeno da ¢lanovi raspadnog niza 238U nisu u sekularnoj
ravnotezi. Analizirana je raspodjela radionuklida u poljoprivrednim tlima Hrvatske
multivarijatnim metodama PCA i PARAFAC. Model PCA distribucije tla ima 3 glavne
komponente dok PARAFAC modelira skup podataka s dva faktora i bolje je
prilagoden podacima te daje fizicki smislenu interpretaciju. Faktor F1 poopcuje
varijabilnost zbog lokacije (odnosno indirektno zbog kemijskog sastav tla) a faktor F2
sadrzi doprinose atmosferske depozicije. Dobiveni rezultati upuéuju na korisnost
modela PARAFAC u proucavanju radioloski kontaminiranih tla. Ove analize izrazito
su rijetke u literaturi, §to ¢ini doprinos ovog rada posebno znacajnim za prouc¢avanje
takvih sustava modelom PARAFAC. Modeliranjem skupa podataka tla kontaminiranih
iz viSe izvora, moguce je rasclaniti ukupnu kontaminaciju na doprinose pojedinih
izvora, uz uvjet karakteristi¢nih profila kontaminacije pojedinog izvora.

Izracunati su faktori prijenosa radionuklida iz tla u biljku te variraju ¢ak i unutar
grupe kultura. Grupa lisnato povrce ima znacajno viSe faktore prijenosa nego ostale
grupe, posebice u slu¢ajevima 1°Pb i 2%Po, $to je u skladu literaturnim podacima.
Opazeni rasponi faktora prijenosa slazu se s onima koje reportira IAEA, uz izuzetak Po.
Vrijednosti faktora prijenosa Po odredene u ovom radu su vise od onih koje reportira
IAEA. Medutim, rezultat kojeg reportira IAEA izracunat je kao prosjek samo dva
globalno reportirana podatka, $to ¢ini doprinos ovdje izra¢unatih faktora prijenosa Po

iz tla u biljke zna¢ajnim doprinosom.
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§ 6. POPIS OZNAKA, KRATICA | SIMBOLA

Kratica Znacenje (engl.) Znacenje (hrv.)
% red. reduction percentage postotak redukcije
akt. (3tit) active (shielding) aktivni (Stit)
ALS ) ) (algortiam) izmjeni¢nih
) alternating least squares (algorithm) o
(algoritam) najmanjih kvadrata
BEGe ) germanijev (detektor) sirokog
broad energy germanium (detector) - )
(detektor) energijskog odziva
CEC cation exchange capacity kapacitet izmjene kationa
CORCONDIA core consistency diagnostic dijagnostika postojanosti jezgre
cps counts per second impulsi u sekundi
) _ Projekt za vrednovanje podataka
DDEP Decay Data Evaluation Project ) )
0 radioaktivnom raspadu
EDTA ethylenediaminetetraacetic acid etilendiamintetraoctena kiselina
FES frayed edge sites oste¢ena rubna mjesta
Fn factor n faktor n
FNNLS fast non-negative least squares brzi (algoritam) ne-negativnih
(algoritam) (algorithm) najmanjih kvadrata
GPS Global Positioning System globalni poloZzajni sustav
G.D. detection limit granica detekcije
HPGe ) ) ) germanijev (detektor) visoke
high purity germanium (detector) '
(detektor) Cistoce
HRzZ Croatian Science Foundation Hrvatska zaklada za znanost
) ) Medunarodna agencija za
IAEA International Atomic Energy Agency Ny
atomsku energiju
ICRP International Commission on Medunarodna komisija za
Radiological Protection radiolosku zastitu
Ui Laboratory for Radioecology, Ruder ~ Laboratoriju za radioekologiju,

Boskovic Institute

Institut Ruder Boskovié
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Kratica Znacenje (engl.) Znacenje (hrv.)
S ) Tekucinsko scintilacijsko
LSC liquid scintillation counting o
brojenje
N.D. not detected nije detektirano
N.M. not measured nije mjereno

_ non-negative least squares
NNLS (algoritam)

(algorithm)
OPG Family-oparated farm
PARAFAC parallel factor analysis
rincipal component
PCA P P ) P
analysis
PCn n" principal component
PMT photomultiplier tube
Poc¢. original system
PVT polyvinyltoluene
Radionuclides in children
) food and novel methods for
RiChFALL o
low level activity
determination
SIS spectral index sample
SPE solid phase extraction
singular value
SVD -
decomposition
TF transfer factor
transformed spectral index
tSIE
external standard
United Nations Scientific
UNSCEAR Committee on the Effects of

Atomic Radiation

(algoritam) pozitivnih najmanjih
kvadrata
obiteljsko poljoprivredno
gospodarstvo

analiza paralelnih faktora
analiza glavnih komponenata

glavna komponenta n
fotomultiplikacijska cijevi
pocetni sustav

poliviniltoluen

Radionuklidi u dje¢joj hrani i
razvoj metoda za odredivanje

njihovih niskih aktivnosti

spektralni indeks uzorka

ekstrakcija na ¢vrstoj fazi

Dekompozicija u matricu

singularnih vrijednosti
faktor prijenosa
transformirani spektralni indeks
vanjskog standarda
Znanstveni odbor Ujedinjenih

naroda za ucinke atomskog

zracenja
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§8. DODATAK

8.1. Uzorci i uzorkovanje

8.1.1. Tablica D1 Legenda oznaka koristenih za oznacavanje uzoraka.

Poljoprivredna

Poljoprivredna kultura = kratica kultura Kratica Ostale oznake = kratica
Krumpir KRM Tikva T'KI_/| gﬁ%ﬁg'}ggf / Kore KOR
Batat BAT Mrkva MRK Tlo TLO
Tikvica TIKV PSenica PSE Narancasti NAR
Cvjetaca KAR Blitva BLI LjubiCasti LJUB
Kupus KUP Kamilica KAM Zuti ZUT
Paprika PAP Mandarina MAN Zeleni ZEL
Orah ORAH Kelj KELJ
Jabuka JAB Spinat SPI
Kruska KRU Patlidzan PATL
Kadulja KAD Pir PIR
Smilie SMI Kaki jabuka KAKI
LjeSnjak LJES Brokula BRO
RuZmarin RUZ Krastavac KRA
Cikla CIK

Uzorci analiziranih kultura oznaéeni su oznakom koja se sastoji od nekoliko dijelova odvojenih
znakom "-", dok se znak "_" koristi unutar pojedinog dijela kako bi se dodatno oznacio neki
uzorak. Npr. oznaka "RF-BAT_LJUB_KOR-ZAD" sastoji se od 3 dijela koji znace:

1. Ime projekta — RF od RiChFALL,

2. Kultura s dodatnim oznakama — BAT oznacava batat, LJUB oznacava ljubicastu vrstu dok
KOR oznacava koru,

3. Oznake lokacije — ZAD je oznaka dodijeljena OPG (po Zadru).

Ukoliko se radi o uzorku tla, koristena je oznaka TLO te odgovaraju¢a dubina. Npr. oznaka
"RF-KAD_TLO_10_20-PELJ" znaci tlo na kojem je uzgajana kadulja, dubine 10 — 20 cm od
OPG s lokacije PELJ (po Peljescu). Vecina oznaka lokacija dodijeljena je po mjestu u kojemu
je OPG registriran ili obliznjem veéem mjestu (gradu). Tablica D2 prikazuje sve oznake

lokacija s GPS koordinatama mjesta u kojem je OPG registriran.
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8.1.2. Tablica D2. Kratice oznaka lokacija i GPS koordinate mjesta u kojem je OPG registriran.

Lokacija Brojcanaoznaka Geografska Sirina Geografska duzina Uzorkovane kulture
DALJ 1 45,5267 19,0010 KRM, BAT, TIKV, KRA
VLA 2 45,4619 18,5722 KAR, KUP, PAP
PAT 3 45,3803 18,2775 ORAH
RUZ 4 45,2193 18,1533 JAB, KRU
PELJ 5 42,8241 17,7997 KAD, SMI
SED 6 45,3407 17,7689 LJES
PELJ 7 42,8470 17,7030 RUZ
ROS 8 45,3303 17,5971 CIK, JAB, KRM
BJE 9 43,0177 17,5642 BAT, TIK

Vs 10 45,4282 17,5409 MRK, PSE, BLI, KAM
KOM 11 43,0419 17,5363 JAB, MAN
POD 12 43,1911 17,4216 KRM
ILI 13 431771 17,4121 JAB
PET 14 46,3308 16,6129 JAB
NED 15 45,8562 16,5551 KELJ, PAP, TIKV
SOL 16 43,5423 16,4921 TIK
SPL 17 43,5152 16,4432 CIK, MRK, SPI, KELJ, PATL
KRI 18 46,3777 16,3993 CIK, TIK
Bzv 19 46,2442 16,2859 BAT, TIK, PIR
IGRC 20 45,9190 16,1324 KRM, MRK, BLI, PAP, TIK
NOV 21 45,8626 16,0401 KRM, PAP
ZAD 22 43,9495 15,7186 BAT
PLI 23 44,8806 15,6189 KRM, TIKV
0G 24 45,2660 15,2239 KRM
BUZ 25 45,3531 13,9478 KRU
PAZ 26 45,2233 13,9133 KAKI, TIK
POR 27 45,1822 13,6425 KRM, CIK, KAR, BRO
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8.2. Specifi¢ne aktivnosti, faktori prijenosa te granice detekcije

ciljanih radionuklida u pojedinim uzorcima

8.2.1. Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuée nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske.

Oznaka uzorka
RF-KRM_TLO_0_5-DALJ
RF-KRM_TLO_5_10-DALJ
RF-KRM_TLO_10_20-DALJ
RF-KRM_TLO_20_50-DALJ
RF-BAT_TLO_0_5-DALJ
RF-BAT_TLO_5_10-DALJ
RF-BAT_TLO_10_20-DALJ
RF-BAT_TLO_20_50-DALJ
RF-TIKV_TLO_0_5_DALJ
RF-TIKV_TLO_5_10_DALJ
RF-TIKV_TLO_10_20_DALJ
RF-TIKV_TLO_20-DALJ
RF-KUP_TLO_0_5-VLA
RF-KUP_TLO_5_10-VLA
RF-KUP_TLO_10_20-VLA
RF-KAR_TLO_0_5-VLA
RF-KAR_TLO_5_10-VLA
RF-KAR_TLO_10_20-VLA

Lokacija
1

1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
2
2
2
2
2
2

Uzgajana kultura
KRM
KRM
KRM
KRM
BAT
BAT
BAT
BAT

TIKV, KRA
TIKV, KRA
TIKV, KRA
TIKV, KRA
KUP
KUP
KUP
KAR
KAR
KAR

Dubina/cm
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
0-5
5-10
10-20

QK
608 + 26
609 + 26
605 + 26
612 £ 26
633 £ 27
597 + 26
621 +27
613 £ 26
627 27
614 £ 26
632 27
624 £ 27
350 £ 15
356 £ 16
341£15
583 £ 25
568 + 25
571+25

0gy
1,12+ 0,08
1,17 +£0,08
1,20+ 0,08
1,33 +0,09
1,39+ 0,09
1,42+ 0,09
1,39+ 0,09
1,56 + 0,08
1,40+ 0,10
1,40+ 0,10
1,40+ 0,10
1,40+ 0,10
0,59 +£0,09
0,59 0,09
0,59 +£0,09
0,97 £0,10
0,97 +0,10
0,97 £0,10

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg!

137cs
2,33£0,20
5,05 + 0,36
5,05+0,36
5,08 £ 0,36
5,64 + 0,40
5,89 10,41
5,80+ 0,41
6,07 £ 0,42
6,28 £ 0,44
6,13+ 0,43
6,20 £0,43
3,49+0,28
6,88 £ 0,46
6,56 + 0,44
6,32+£0,43
6,40 £ 0,44
6,05+ 0,42
6,14 +£0,43

210pp
52,67 + 5,68
55,16 + 5,98
49,23 £5,27
54,57 + 5,81
58,99 + 6,30
55,31+ 5,89
59,31+6,33
53,53 £ 5,77
61,00 + 6,77
58,47 + 6,21
60,25 + 6,42
54,62 + 5,90
35,21 +4,13
34,47 + 3,80
37,50 + 4,15
71,49 £ 7,98
56,70 + 6,08
61,38 + 6,55

210pg

226R3
53,41+ 1,40
56,30 + 1,47
55,73 £ 1,46
55,18 £ 1,45
49,01+1,34
49,57 £1,34
50,02 + 1,36
48,00 £ 1,33
54,66 + 1,58
53,68 1,47
56,79 + 1,52
53,94 + 1,46
40,47 £1,20
38,86 + 1,08
38,16 £ 1,07
54,15 £ 1,57
51,46 + 1,41
51,67 + 1,42

232Th
56,37 £ 1,78
55,56 + 1,74
57,58 £1,79
56,82 £ 1,78
53,80 £ 1,72
53,28 £ 1,69
52,06 + 1,70
53,57 £ 1,76
5491+£112
55,38 £ 1,78
52,43 £1,73
54,69 1,76
23,48 +0,98
22,14 £0,83
22,69 0,85
52,93 £ 1,88
51,72 £ 1,68
53,53 £ 1,73

2381
42,35+ 4,54
44,30 £5,10
40,69 + 4,64
45,64 4,83
40,97 £ 4,52
38,20 + 4,44
42,66 + 4,63
39,74 £ 4,59
39,13+ 5,16
37,74 £ 4,45
39,84 + 4,63
40,15 £ 4,67
24,95+ 4,95
2721 £314
2341+£292
52,14 £ 6,19
45,30 £ 4,83
51,16 £ 5,50
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Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Oznaka uzorka
RF-PAP_TLO_5-VLA
RF-PAP_TLO_10-VLA
RF-PAP_TLO_20-VLA
RF-JAB_TLO_0_5-RUZ
RF-JAB_TLO_5_10-RUZ
RF-JAB_TLO_10_20-RUZ
RF-JAB_TLO_20_50-RUZ
RF-KRU_TLO_0_5-RUZ
RF-KRU_TLO_5_10-RUZ
RF-KRU_TLO_10_20-RUZ
RF-KRU_TLO_20_50-RUZ
RF-SMI_TLO_0_5-PELJ
RF-SMI_TLO_5_10-PELJ
RF-SMI_TLO_10_20-PELJ
RF-SMI_TLO_20_50-PELJ
RF-KAD_TLO_0_5-PELJ
RF-KAD_TLO_5_10-PELJ
RF-KAD_TLO_10_20-PELJ
RF-KAD_TLO_20_50-PELJ
RF-JAB_TLO_0_5-SED
RF-JAB_TLO_5_10-SED
RF-JAB_TLO_10_20-SED
RF-JAB_TLO_20_50-SED
RF-LJES_TLO_0_5-SED

Lokacija

Uzgajana kultura
PAP
PAP
PAP
JAB
JAB
JAB
JAB
KRU
KRU
KRU
KRU
SMI
SMI
SMI
SMI
KAD
KAD
KAD
KAD
JAB
JAB
JAB
JAB
LJES

Dub./cm
0-5
5-10
10-20
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5

40K
548 £24
520 + 23
533 £23
565 +24
578 + 25
544 £24
576 + 25
515+£22
488 21
484 + 21
474 £ 21
441+ 19
454 £ 21
461+ 21
398 + 18
478 + 21
488 £ 22
496 + 22
443 £ 20
544 23
526 + 23
520 £22
571+25
527 £23

920Gy
1,87 £0,08
1,98 £ 0,08
2,09 0,09
1,09 0,09
1,09 £ 0,09
1,13 +£0,09
1,04 £0,09
0,92 +£0,08
0,92 +£0,08
0,92 +£0,08
0,92 +£0,08
5,01+0,11
5,01£0,11
5,01+0,11
5,01£0,11
3,45 +0,08
3,45 +0,08
3,45 +0,08
3,45 +0,08
1,41 £0,06
1,41 £0,06
1,41 £0,06
1,41 £0,06
1,00 £ 0,05

137Cg
7,66 = 0,54
7,62 £ 0,51
7,32 0,50
3,88 0,30
3,74 0,29
4,02+ 0,31
3,14 £ 0,26
483+0,35
461+0,34
4,75+ 0,35
3,21+0,26
132,33 +7,98
47,45 £ 2,92
31,14 + 1,94
9,26 0,63
110,57 + 6,71
25,96 £ 1,63
10,41 £ 0,71
0,86 £0,15
5,32+0,38
5,89 £ 0,41
5,79+ 0,40
1,90 £ 0,18
7,51 0,50

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

210pp
47,51 £549
46,65 £ 5,07
47,71 £5,20
67,56 + 7,20
58,32 + 6,49
63,73 £ 7,11
66,11 + 7,44
58,46 + 6,19
66,80 + 7,12
50,90 + 5,46
50,83 + 5,52
491,36 + 49,69
250,36 * 26,46
294,29 + 30,90
148,83 + 16,30
500,57 + 50,66
167,34 £ 17,34
144,78 + 15,13
83,33 £9,03
61,54 + 6,53
53,74 £ 5,80
50,40 + 5,45
48,10 £ 5,24
58,36 + 6,24

210pg

480,75 + 14,57
281,13+ 11,27
269,12 + 8,23
176,61 £ 5,47
466,50 + 16,33
165,51 £ 7,45
145,59 + 3,67
94,61 + 2,81
56,15+ 2,19
49,03 £2,11
44,71 £2,01
42,92 £2,02
31,45+ 1,31

226Rg
48,33 £1,43
46,53 + 1,29
46,47 £1,29
49,82 £ 1,37
47,25 £ 1,40
49,43 £ 1,47
51,78 £ 1,52
49,04 £ 1,34
50,17 + 1,36
48,35+ 1,32
49,94 £ 1,35
346,22 + 11,86
346,07 £ 12,27
463,33 + 16,12
264,19 £ 9,42
161,89 + 3,85
184,61+ 4,29
207,45+ 4,73
137,95 + 3,25
50,39 + 1,35
53,14 + 1,41
50,53 + 1,34
50,20 + 1,36
47,67 £1,29

232Th
47,70 £1,75
47,24 £ 1,54
46,39 £ 1,53
58,06 + 1,32
59,72 + 1,44
58,64 + 1,43
55,20 + 1,14
54,24 + 1,74
54,05+ 1,72
51,91+ 1,69
53,98 + 1,72
86,24 + 2,81
93,57 3,25
98,31+ 1,38
107,92 + 3,58
104,83 + 3,24
119,38 + 3,54
127,88 + 3,76
98,27 +2,90
52,40 + 1,24
51,90 + 1,24
50,04 + 1,21
56,47 + 1,33
52,05 + 1,23

238y

43,83 £542
4541 £ 4,75
44,30 £ 5,01
50,58 + 5,21
50,36 + 5,78
49,51 £ 5,90
54,88 + 6,46
47,31 £4,91
40,28 £ 4,66
38,56 + 4,49
44,24 5,03

57,36 + 6,62
60,19 + 6,88
82,20 + 8,48
68,43 + 7,87
4521+ 4,92
51,43 £5,28
47,89 £ 4,87
42,75 £ 4,61
41,50 £ 4,51

Tomislav Ilievski

Doktorska disertacija



§ 8. Dodatak XXi

Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

Oznaka uzorka Lokacija = Uzgajana kultura Dubina/cm 4K 08r 137Cs 210Pp 210po 26Ra 222Th 238y
RF-LJES_TLO_5_10-SED 6 LJES 5-10 536+23 1,00+0,05 868+0,57 54,73 £5,93 2523+1,11 | 4920+0,10 | 51,20+122 46,17 £517
RF-LJES_TLO_10_20-SED 6 LJES 10-20 531+23 1,00+£0,05 7,23+0,49 48,30 £ 5,25 19,18+0,82 = 4526+125 50,28+ 1,18 43,54 +4,58
RF-LJES_TLO_20_50-SED 6 LJES 20-50 548+24 1,00+0,05 0,84 +0,11 47,84 + 521 10,60+ 0,53 = 49,18 +1,32 | 50,74+1,21 | 4415+4,98
RF-RUZ_TLO_0_5-PELJ 7 RUZ 0-5 470+20 069+005 11,96+0,77 156,03+1599 140,38 +547 184,73+4,15 6545+155 58,19+6,53
RF-RUZ_TLO_5_10-PELJ 7 RUZ 5-10 437+19  069+0,05 1051+068 11042+11,49 14838+371 17494+392  69,13+1,51 5315+572
RF-RUZ_TLO_10_20-PELJ 7 RUZ 10-20 427+19 069+005 10,78+0,70 12587+12,92 14536+3,63 17482+390 6596+147 51,11+527
RF-RUZ_TLO_20_50-PELJ 7 RUZ 20-50 435+19  069+0,05 1090071 13323+13,69 13492+391 17757+398 6534+154 5126552
RF-JAB_TLO_0_5-ROS 8 JAB 0-5 577+25 1,86+0,07 6,74+0,46 65,08 + 6,39 56,44+1,81  4879+130 5434+171 42621482
RF-JAB_TLO_5_10-ROS 8 JAB 5-10 590+25 1,86+0,07 7,44+0,50 67,14+ 7,16 31,01£1,02  4751+129 | 5581174 39,27 £4,20
RF-JAB_TLO_10_20-ROS 8 JAB 10-20 572+25 1,86+0,07 6,95+047 50,45 + 5,45 3422+151  5066+135 5548+175 44,86+4,77
RF-JAB_TLO_20_50-ROS 8 JAB 20-50 608+26 1,86+0,07 4,44+0,32 49,30 £ 5,35 30,77+1,08 = 5047+135 | 5850+182 45541516
RF-KRM_TLO_0_5-ROS 8 KRM, CIK 0-5 477+21  1,69+0,07 9,01+0,60 44,76 + 6,03 2249+157  39,29+1,88 @ 40,31+1,50
RF-KRM_TLO_5_10-R0OS 8 KRM, CIK 5-10 479+21  1,69+0,07 899+0,60 41,29 + 7,56 2299+1,01  3843+183 @ 40,05+ 146
RF-KRM_TLO_10_20-ROS 8 KRM, CIK 10-20 481+20 1,69+0,07 898+0,56 43,29 + 6,89 19,04 £0,84 = 40,09+162  3991+127
RF-KRM_TLO_20_50-ROS 8 KRM, CIK 20-50 465+20 1,69+0,07 317+0,25 36,92 £5,92 1446+ 0,69  4268+216 @ 42,87 +1,57
RF-TIK_TLO_0_5-BJE 9 TIK 0-5 549 + 24 <0,11 5,10 £ 0,38 41,01 +4,83 31,96+156  3729+114 | 3694+131 3829+449
RF-TIK_TLO_5_10-BJE 9 TIK 5-10 513+ 22 <0,11 4,91+0,36 40,77 £ 4,78 3227+151  3685+1,13 | 36,90+1,29 40,90 +4,94
RF-TIK_TLO_10_20-BJE 9 TIK 10-20 534 + 23 <0,11 5,22 +0,39 33,73+4,26 3433+179  3517+113 | 3452+126 42411515
RF-TIK_TLO_20_50-BJE 9 TIK 20-50 551+ 24 <0,11 3,02+0,26 42,56 + 5,25 2236+125  3605+1,13 | 3830%1,35 44,05+529
RF-BAT_TLO_0_5-BJE 9 BAT 0-5 468+21 0,14+0,03 234+0,21 34,82+ 6,43 80,74+501  3424+168 @ 31,02+1,24
RF-BAT_TLO_5_10-BJE 9 BAT 5-10 461+20 0,14+0,03 244+0,21 32,73+6,72 60,80 +4,38 | 3471+1,13 | 30,20+ 0,91
RF-BAT_TLO_10_20-BJE 9 BAT 10-20 445+20 0,14+0,03 244+0,28 32,49+ 4,87 31,02+164 = 30,83+156 @ 29,37 +1,19
RF-BAT_TLO_20_50-BJE 9 BAT 20-50 430+19  0,14+0,03 230+0,20 32,93 +4,55 2780+245 | 3293+4,55 @ 3221+1,61
RF-MRK_TLO_0_5-VS 10 MRK, PSE 0-5 539+24 154+0,06 9,00+0,60 57,04 + 6,99 2737+086  41,19+2,00 @ 49,13 +1,81
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Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Oznaka uzorka
RF-MRK_TLO_5_10-VS
RF-MRK_TLO_10_20-VS
RF-MRK_TLO_20_50-VS
RF-KTM_0_5-VS
RF-KTM_5_10-VS
RF-KTM_10_20-VS
RF-KTM_20_50-VS
RF-BLI_TLO_0_5-VS
RF-BLI_TLO_5_10-VS
RF-BLI_TLO_10_20-VS
RF-BLI_TLO_20_50-VS
RF-MAN_TLO_0_5-KOM
RF-MAN_TLO_5_10-KOM
RF-MAN_TLO_10_20-KOM
RF-MAN_TLO_20_50-KOM
RF-KRM_TLO_0_5-POD
RF-KRM_TLO_5_10-POD
RF-KRM_TLO_10_20-POD
RF-KRM_TLO_20_50-POD
RF-JAB_TLO_0_5-ILI
RF-JAB_TLO_5_10-ILI
RF-JAB_TLO_10_20-ILI
RF-JAB_TLO_20_50-ILI
RF-JAB_TLO_0_5-PET

Lokacija
10
10
10
10
10
10
10

Uzgajana kultura
MRK, PSE
MRK, PSE
MRK, PSE

KAM
KAM
KAM
KAM
BLI
BLI
BLI
BLI
MAN, JAB
MAN, JAB
MAN, JAB
MAN, JAB
KRM
KRM
KRM
KRM
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB

Dubina/cm
5-10
10-20
20-50

0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5

40K
564 + 25
551+ 24
547 £ 24
592 + 26
569 + 25
562 + 24
591 £ 26
548 + 24
544 + 24
517+ 23
529 £ 23
435+ 19
427 +£19
428 £ 19
422 £19
121+6
1196
122+6
64 +4
203+ 10
203+ 10
188+ 9
168 +9
835+ 36

0Gy
1,54 + 0,06
1,54 + 0,06
1,54 £ 0,06
1,49 + 0,05
1,49 £ 0,05
1,49 + 0,05
1,49 £ 0,05

0,32 0,04
0,32 £ 0,04
0,32 0,04
0,32 £ 0,04
0,19+ 0,04
0,19+ 0,04
0,19+ 0,04
0,19+ 0,04
0,16 £ 0,04
0,16 £ 0,04
0,16 £ 0,04
0,16 £ 0,04
0,87 £0,05

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

137Cg 210pp
10,18 £0,67 = 57,96 £7,60
8,24 + 0,60 49,17 £ 6,63
1,47 +0,17 36,58 + 5,46
9,44 + 0,63 65,71+ 7,26
9,58 + 0,64 64,80 £ 7,18
8,61+0,58 57,45 + 6,46
1,47+0,18 40,57 £ 4,83
1398+0,90 8237 +09,64
1272+085 73,28 +8,89
1386 +0,89 56,22 + 9,50
10,15+ 0,67 = 53,24 £9,04
24,07 £1,50 102,66 + 11,52
2443152 93,59+ 10,64
8,93 £0,59 38,82+ 6,78
0,75+0,12 23,15+5,25
8,27 £ 0,55 4191475
8,13+ 0,54 45,76 £5,15
7,92 0,53 44,97 £ 5,09
1,51+0,16 18,41 £ 2,69
13,09+£0,85 89,00 + 10,02
13,70+£8,84 73,60 £ 8,46
11,84 £0,77 63,02+ 10,21
342+0,28 41,76 £5,73
11,88+0,78  61,13+6,89

210pg
34,53 £1,35
30,71+ 1,03
18,82 £ 0,85
25,61+0,94
26,33 £ 1,00
26,91+ 1,07
18,78 £ 0,85
34,82 £ 1,29
37,96 1,40
43,18 1,94
25,34 £ 1,52
85,00 + 3,15
127,70 £ 6,00
46,67 £ 2,85
14,60 = 1,50
69,80 + 2,86
71,26 + 4,06
70,98 + 2,91
31,85+ 1,78
122,84 + 5,53
97,03 £ 4,27
57,12 + 3,66
39,90 + 2,00
47,04 £1,79

226Ra
46,00 £ 2,14
46,54 2,14
46,15+£2,13
49,73 £1,42
49,77 £1,42
49,75+ 1,42
48,44 £ 1,39
41,02 £ 1,98
39,93 £ 2,26
41,30 £ 1,99
40,95+ 1,95
50,37 £ 2,20
37,18 £2,80
35,85+ 1,73
28,84 + 1,51
59,32 £ 1,55
61,02 £ 1,60
60,29 + 1,60
33,25+ 1,00
63,07 + 2,69
66,11 £ 2,76
59,82 + 2,56
50,97 £ 2,29
61,58 + 1,68

22Th
49,79 £ 1,82
53,10 + 1,91
54,79 + 1,94
55,11+ 1,80
56,82 + 1,84
57,23 +1,85
58,95 + 1,91
43,76 £ 1,68
44,87 £1,74
43,03 £ 1,58
46,46 £ 1,65
32,32 +1,32
32,54 +1,33
30,78 1,19
28,34 £1,15
25,79 £ 0,96
26,18 £0,98
26,62 £ 1,01
14,37 £ 0,64
34,14 £ 1,53
35,80 £ 1,59
37,27 £ 1,57
31,51 £ 1,44
58,38 + 1,92

238y

42,75 £ 5,20
43,20 £ 5,06
47,49 £ 5,36
44,66 £ 5,16

15,87 £ 2,73
19,36 = 3,10
19,99 + 2,96
13,77 £243

41,08 £5,25
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Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Oznaka uzorka
RF-JAB_TLO_5_10-PET
RF-JAB_TLO_10_20-PET
RF-JAB_TLO_20_50-PET
RF-PMT_0_5-NED
RF-PMT_5_10-NED
RF-PMT_10_20-NED
RF-PMT_20_50-NED
RF-TKT_0_5-NED
RF-TKT_5_10-NED
RF-TKT_10_20-NED
RF-TKT_20_50-NED
RF-TIK_TLO_0_5-SOL
RF-TIK_TLO_5_10-SOL
RF-TIK_TLO_10_15-SOL
RF-TIK_TLO_15_20-SOL
RF-MRK_TLO_0_5-SPL
RF-MRK_TLO_5_10-SPL
RF-MRK_TLO_10_20-SPL
RF-SPI_TLO_0_5-SPL
RF-SPI_TLO_5_10-SPL
RF-SPI_TLO_10_20-SPL
RF-CIK_TLO_0_5-KRI
RF-CIK_TLO_5_10-KRI
RF-CIK_TLO_10_20-KRI

Lokacija

14
14
14
15
15
15
15

Uzgajana kultura

JAB
JAB
JAB
PAP
PAP
PAP
PAP
TIKV, KELJ
TIKV, KELJ
TIKV, KELJ
TIKV, KELJ
TIK
TIK
TIK
TIK
MRK
MRK
MRK
SPI, KELJ, PATL
SPI, KELJ, PATL
SPI, KELJ, PATL
CIK, TIK
CIK, TIK
CIK, TIK

Dubina/cm

5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-15
15-20
0-5
5-10
10-20
0-5
5-10
10-20
0-5
5-10
10-20

40K
820 +35
838 + 36
858 + 37
574 +25
576 + 24
586 + 25
603 + 26
568 + 25
532+23
545+ 23
599 + 26
570 £ 25
575+ 25
559+ 24
557 + 24
362 + 16
355+ 16
369+ 16
336+ 15
334 +15
334 +15
626 + 27
604 + 26
583 25

920Gy
0,87 £0,05
0,87 0,05
0,87 £0,05
1,89+ 0,08
1,89+ 0,08
1,89+ 0,08
1,89+ 0,08
1,16 + 0,06
1,16 £ 0,06
1,16 + 0,06
1,16 £ 0,06
1,48+ 0,08
1,25+0,08
1,39+ 0,08
1,42 +0,08
0,75+ 0,09
0,75 +0,09
0,75+ 0,09
0,83+0,08
1,06 + 0,07
0,75+0,07
1,69 + 0,07
1,69 £ 0,07
1,69 + 0,07

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

137Cs
11,51£0,75
10,77 £ 0,71
1,61+0,19
11,32+0,75
11,64 £0,72
10,19 + 0,68
1,22 +0,16
13,37 £ 0,85
13,52 = 0,86
13,38 £ 0,85
2,07+0,20
5,59 0,39
5,36 + 0,38
5,66 + 0,40
521£0,37
12,02 £ 0,77
12,63 0,80
12,38 £ 0,79
6,27 £0,43
6,32+ 0,44
5,77 £0,40
14,76 + 0,94
15,67 1,00
18,57 £ 1,13

210pp
58,86 + 6,72
42,26 5,07
55,09 + 6,31
54,06 + 6,28
58,77 + 6,21
61,21 +£7,02
44,29 £ 5,25
54,70 + 5,87
60,58 £ 6,45
60,67 + 6,52
42,69 £ 4,67
52,95 + 5,71
48,38 £ 5,27
51,82+ 5,60
48,55 £ 5,25
35,72 +3,97
35,32 + 3,91
31,60 + 3,51
31,55+ 3,49
27,67 £3,14
35,00 + 3,97
66,80 + 7,34
62,34 £6,93
57,49 + 6,03

210pg
40,33+ 149
46,32 +1,85
40,00 + 1,44
20,96 + 0,71
22,04+097
17,66 + 0,99
12,29 + 0,44
19,70 £ 0,67
18,29 + 0,64
18,55+ 0,80
20,84+ 1,00

48,33 £ 1,50
3543 +1,09
48,20 £ 1,40

226Ra
60,05 + 1,66
59,76 + 1,65
63,55 £ 1,74
50,92 + 1,46
49,45+ 1,19
48,57 £ 1,40
49,08 £ 1,42
49,75 £ 1,37
48,81 £ 1,53
47,88 £ 1,50
4925+ 1,34
49,35+ 1,34
50,15+ 1,37
50,13 £ 1,37
49,56 £ 1,35
35,11+ 1,00
36,68 + 1,02
37,34 £ 1,05
30,84 £ 0,92
32,25 + 0,96
28,75+ 0,86
50,97 + 1,46
51,68 + 1,46
53,91+ 1,30

22Th
59,27 + 1,92
59,37 + 1,93
64,14 £2,04
55,68 + 1,82
54,41+ 1,53
54,07 + 1,81
55,90 + 1,82
55,49 + 1,79
52,91+ 1,26
54,05 + 1,27
55,20 + 1,78
49,08 £ 1,62
52,37 + 1,68
50,27 + 1,65
50,28 + 1,64
25,60 0,92
24,69 £ 0,89
24,41 £091
24,34 £ 0,90
24,19+ 0,91
25,09 £0,92
48,99 + 1,63
47,58 £ 1,63
52,16 + 1,48

238
52,42 £ 6,25
46,81 £ 5,42
48,94 £ 5,89
49,03 £ 5,63
45,13 £4,55
41,20 £ 517
42,89 £ 5,04
46,78 + 4,96
42,47 £ 4,60
46,18 £ 5,18
44,85 £ 4,77
41,19 £ 4,71
44,39 £ 4,83
49,87 £5,23
43,11 +£4,89
28,29 + 3,36
25,39 £ 2,96
27,80 £ 3,19
19,49 + 2,50
20,77 £ 2,65
23,14 £2,90
46,07 £ 5,53
47,42 £ 5,62
43,82 £ 4,58
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§ 8. Dodatak

XXiV

Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Oznaka uzorka
RF-CIK_TLO_20_50-KRI
RF-GOL_TLO_0_5-BZV
RF-GOL_TLO_5_10-BzV

RF-GOL_TLO_10_20-BZV
RF-GOL_TLO_20_50-BZV
RF-PIR_TLO_0_5-BZV
RF-PIR_TLO_5_10-BZV
RF-PIR_TLO_10_20-BZV
RF-PIR_TLO_20_50-BzV
RF-BAT_TLO_0_5-BZV
RF-BAT_TLO_5_10-BzV
RF-BAT_TLO_10_20-BZV
RF-BAT_TLO_20_50-BZV
RF-MRK_TLO_0_5-IGRC
RF-MRK_TLO_5_10-IGRC
RF-MRK_TLO_10_20-IGRC
RF-MRK_TLO_20_50-IGRC
RF-PBT_0_5-IGRC
RF-PBT_5_10-IGRC
RF-PBT_10_20-IGRC
RF-PBT_20_50-IGRC
RF-TIK_TLO_0_5-IGRC
RF-TIK_TLO_5_10-IGRC
RF-TIK_TLO_10_20-IGRC

Lokacija
18
19
19
19
19
19
19
19
19
19
19
19
19
20
20
20
20
20
20
20
20
20
20
20

Uzgajana kultura
CIK, TIK
TIK
TIK
TIK
TIK
PIR
PIR
PIR
PIR
BAT
BAT
BAT
BAT
MRK
MRK
MRK
MRK
PAP, BLI, KRM
PAP, BLI, KRM
PAP, BLI, KRM
PAP, BLI, KRM
TIK
TIK
TIK

Dubina/cm
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20

40K
565 + 25
594 + 26
614 £27
625 + 27
649 £ 28
611+ 26
622 £27
599 + 26
699 £ 30
614 27
594 + 26
586 + 25
715+ 31
466 + 20
476 £ 21
475+ 21
508 £ 22
473+ 20
465 £ 20
472+ 21
428 £19
462 £ 20
461 £20
456 £ 20

0Gy
1,69 + 0,07
0,72 +0,05
0,72 0,05
0,72 +0,05
0,72 0,05

0,95 + 0,06
0,95+ 0,06
0,95 + 0,06
0,95+ 0,06
0,48 0,04
0,48 0,04
0,48 0,04
0,48 0,04
0,28 £ 0,05
0,28 £ 0,05
0,28 £ 0,05
0,28 £ 0,05
0,19+£0,05
0,19£0,05
0,19+0,05

137Cs
19,18 1,21
8,78+ 0,59
9,29+ 0,62
8,31+ 0,56

9,92 + 0,66
10,56 £ 0,70
10,06 + 0,67
0,74 0,13
9,86 £ 0,65
9,64 0,64
7,59 £ 0,52

5,96 £ 0,38
5,48 + 0,40
5,66 + 0,41
417 0,32
7,87 £0,51
8,20+ 0,55
8,80 £ 0,58
2,86 +0,23
6,99 £ 0,47
7,00 £ 0,47
9,73 +0,63

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

210Pb
50,74 + 6,68
57,58 + 6,46
60,91+ 6,76
48,29 + 553
50,50 + 5,83
60,63 + 6,85
67,12+7,55
55,80 + 6,36
51,27 + 6,10
61,132 10,18
60,85+ 10,15
58,04 + 7,64
41,14 £7,85
43,07 + 4,68
4345524
40,63 + 4,84
36,64 + 4,64
41,88 + 4,50
4537 +4,95
46,24 + 5,03
42,15+ 4,68
42,15 + 4,64
44,11+ 4,85
4359 + 4,76

210pg
40,88 £ 1,39
32,90 + 1,30
36,81+ 1,40
38,31+ 1,65
18,20 £ 0,75
41,15+218
42,54 £1,74
40,97 £ 1,80
14,99 £ 0,76
35,70 + 1,29
38,11+ 1,60
27,70 + 1,02
2523 £1,14
41,01+£1,76
41,85+£197
36,39 + 1,89
32,95+ 1,45
23,46 1,10
19,06 + 1,03
18,34 £ 0,84
11,20 £ 0,57
21,90 £ 0,94
21,87 £1,03
26,87 + 1,40

226Ra
56,11 + 1,56
48,34 +1,38
48,86 +1,38
49,44 + 1,42
52,90 + 1,48
48,72 + 1,40
48,90 + 1,40
48,86 + 1,39
49,22 + 1,39
51,49 + 2,33
49,49 + 2,26
49,72 + 2,24
48,95 + 2,23
40,72 + 1,00
40,36 £ 1,20
41,35+1,23
42,64 + 1,26
39,91+ 1,07
39,83+ 1,13
40,64 £ 1,15
40,38 £ 1,12
40,16 + 1,15
41,80 £ 1,16
41,22 £1,15

232Th
55,00+ 1,79
51,40£1,70
52,03+ 1,71
54,31£1,78
56,56 + 1,86
54,11+1,77
52,15+ 1,73
53,01+1,78
56,90 + 1,83
57,26+ 195
53,62+ 1,87
5383+ 193
60,32+ 2,05
42974122
4126143
44,18+ 1,49
45,13+ 1,54
40934097
4133+ 1,41
42,63+ 143
4197 +1,38
43,34+ 1,02
4212+ 141
40,10+ 1,34

238y

49,40 £ 5,86
48,16 + 5,66
44,74 £ 5,06
48,23 £ 5,69
47,07 £ 5,64
45,02 £ 5,54
50,50 + 5,48
46,47 £ 5,65
42,10 £5,20

38,00 + 3,87
37,25+4,50
37,40 + 4,51
32,95 +4,19
30,33 + 3,48
32,61+ 3,86
31,98 +3,78
31,20 + 3,68
33,00 + 3,91
34,04 + 3,96
32,21+ 3,63
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§ 8. Dodatak

XXV

Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Oznaka uzorka
RF-TIK_TLO_20_50-IGRC
RF-PAP_TLO_0_5-NOV
RF-PAP_TLO_5_10-NOV
RF-PAP_TLO_10_20-NOV
RF-PAP_TLO_20_50-NOV
RF-KRM_TLO_0_5-NOV
RF-KRM_TLO_5_10-NOV

RF-KRM_TLO_10_20-NOV
RF-KRM_TLO_20_50-NOV

RF-TLO_0_5-ZAD
RF-TLO_5_10-ZAD
RF-TLO_10_20-ZAD
RF-TLO_20_50-ZAD
RF-KRM_TLO_0_5-PLI
RF-KRM_TLO_5_10-PLI
RF-KRM_TLO_10_20-PLI
RF-KRM_TLO_20_50-PLI
RF-KRM_TLO_0_5-0G
RF-KRM_TLO_5_10-0G
RF-KRM_TLO_10_20-0G
RF-KRM_TLO_20_50-0G
RF-KRU_TLO_0_5-BUZ
RF-KRU_TLO_5_10-BUZ
RF-KRU_TLO_10_20-BUZ

Lokacija
20
21
21
21
21
21
21
21
21
22
22
22
22
23
23
23
23
24
24
24
24
25
25
25

Uzgajana kultura
TIK
PAP
PAP
PAP
PAP
KRM
KRM
KRM
KRM
BAT
BAT
BAT
BAT

KRM, TIKV
KRM, TIKV
KRM, TIKV
KRM, TIKV
KRM
KRM
KRM
KRM
KRU
KRU
KRU

Dubina/cm
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20

40K
468 + 20
504 + 22
500 £ 22
505 + 22
568 + 24
522 +23
527 £23
501 + 22
536 + 23
443 £20
445+ 20
426 £ 19
267 £12
592 + 26
608 + 26
612 + 27
638+ 28
522 +23
451 £ 20
404 £ 18
407 £ 18
405+ 18
415+ 18
406 + 18

920Gy
0,19+0,05
2,04 +0,07
2,04 £0,07
2,04 +0,07
2,04 £0,07
2,42 0,07
2,42 0,07
2,42 0,07
2,42 0,07
1,53 £0,07
1,63 £0,07
1,53 £ 0,07
1,63 £0,07
1,61+0,07
1,61£0,07
1,61+0,07
1,61£0,07
2,62 0,08
2,62 0,08
2,62 0,08
2,62 0,08
1,14 £ 0,06
1,14 £ 0,06
1,14 £ 0,06

137Cs
477 +0,34
15,80 + 0,99
15,03 + 0,95
12,98 £ 0,83
8,79+0,58
20,88 + 1,31
21,05 +1,32
16,66 + 1,06
9,64 + 0,64
9,62 +0,64
9,23 + 0,62
9,09 + 0,61
2,14 +0,20
21,12+1,33
21,86 £ 1,37
21,23+ 1,34
5,83+ 0,43
21,81+1,37
19,41 +1,22
10,19 £ 0,67
1,74+0,18
12,87 £ 0,82
12,96 + 0,82
15,30 £ 0,96

210pp
37,56 + 4,22
40,06 + 5,69
47,45 £ 5,16
4245+ 4,71
42,12 £ 4,65
59,40 + 7,85
61,77 £ 8,06
59,87 + 8,15
53,15+ 7,30
67,82 £7,61
72,17 £ 8,05
53,64 + 6,06
24,81£3,39
84,04 £ 9,08
93,65 + 10,08
84,64 £ 9,16
70,52 + 7,86

106,88 + 11,30
90,04 £ 9,58
66,51 £7,41
54,71 + 6,14
50,26 + 5,38
46,81 £ 5,08
56,93 + 6,12

210P°
19,49 + 0,86
23,57 1,32
20,14+0,95
16,36 + 0,82
14,13£0,73
26,90+135
27,75+ 1,22
27,54 1,32
2141+ 1,03
55,02 + 2,31
54,53+ 2,24
69,08 + 3,18
27,28 + 2,07
44,34 + 1,46
31,11+ 1,03
32,69+ 1,08
23384098
46,86 + 2,24
68,08 + 3,08
56,89 + 2,54
4533 +1,87
28,50+ 1,28
30,81+1,39
18,10 0,82

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

226Ra
39,74 £ 1,12
39,35+ 1,37
39,16 £ 1,24
38,79 £ 1,25
40,45+ 1,30
45,75 £ 2,17
47,812,220
47,18 £2,20
48,56 2,23
71,77 £ 1,88
71,20 £ 1,88
69,65 + 1,85
38,67 £ 1,14
71,10 £ 1,91
74,16 £ 1,96
73,63 £ 1,95
72,59 £ 1,93
79,98 +£2,10
68,59 + 1,80
66,35+ 1,77
59,69 + 1,60
4422 £1,19
4549+ 1,24
44,27 £1,20

232Th
43,00 £ 1,42
41,29 +1,02
40,21+ 0,99
42,25 + 1,04
43,92 £ 147
45,89 + 1,74
45,40 £ 1,70
44,12 +1,65
46,44 £ 1,75
42,03 + 1,44
42,04 + 1,46
41,49 + 1,46
26,87 + 1,00
69,38 + 2,19
69,77 + 2,21
67,77 £ 2,17
73,55+ 2,31
60,73 + 2,00
54,40 + 178
51,04 £ 1,70
53,35+ 1,73
49,57 + 1,59
51,90 + 1,64
50,12 % 1,59

2381y

32,68 £ 3,63
38,63 + 4,96
40,53 £ 4,35
39,10 £ 4,24
42,23 £ 4,77

22,90 + 3,52
27,93 + 4,06
22,54 + 348
18,74 + 3,11
69,96 + 7,46
65,52 + 7,56
7518+ 7,78
7989+ 8,15
81,64+ 7,94
76,82+ 7,22
62,92 + 6,41
59,01+ 5,97
41,60 + 4,40
45,11 + 4,67
41,18 +4,17
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§ 8. Dodatak

XXVi

Tablica D3. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u tlima Hrvatske (nastavak).

Oznaka uzorka
RF-KRU_TLO_20_50-BUZ
RF-KAKI_TLO-0_5-PAZ
RF-KAKI_TLO-5_10-PAZ
RF-KAKI_TLO-10_20-PAZ
RF-KAKI_TLO-20_50-PAZ
RF-BUT_TLO-0_5-PAZ
RF-BUT_TLO-5_10-PAZ
RF-BUT_TLO-10_20-PAZ
RF-BUT_TLO-20_50-PAZ
RF-KBC_TLO_0_5-POR
RF-KBC_TLO_5_10-POR
RF-KBC_TLO_10_20-POR
RF-KBC_TLO_20_50-POR
RF-KRM_TLO_0_5-POR
RF-KRM_TLO_5_10-POR
RF-KRM_TLO_10_20-POR
RF-KRM_TLO_20_50-POR

Lokacija
25
26
26
26
26
26
26
26
26
27
27
27
27
27
27
27
27

Uzgajana kultura

KRU
KAKI
KAKI
KAKI
KAKI
TIK
TIK
TIK
TIK
KAR, BRO, CIK
KAR, BRO, CIK
KAR, BRO, CIK
KAR, BRO, CIK
KRM
KRM
KRM
KRM

Dubina/cm
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50
0-5
5-10
10-20
20-50

4DK
397 £17
479 + 21
442 +£19
451+ 20
449 £ 20
444 +19
453+ 20
467 £ 20
445 £ 19
412+ 18
430 £ 19
434 +19
438 £ 19
432 +19
415+ 18
427 £ 19
429 + 19

0Gy
1,14 £ 0,06
2,02 +0,07
2,02+0,07
2,02 +0,07
2,02+0,07
1,12+ 0,06
1,12+ 0,06
1,12+ 0,06
1,12+ 0,06
1,21+ 0,06
1,21+ 0,06
1,21+ 0,06
1,21+ 0,06
0,91 £0,06
0,91 £0,06
0,91 £0,06
0,91 £0,06

137Cs
12,13 £0,77
18,33+ 1,16
19,15+ 1,21
16,57 £ 1,05
2,790,225
14,17 £ 0,90
14,15+ 0,90
10,70 £ 0,70
3,07 0,25
6,78 £0,48
6,13+0,44
5,02 £ 0,37
2,13+0,22
6,42 +0,44
6,68 0,45
211019
0,86 £0,12

Specificna aktivnost, suha tvar / Bq kg-!

210pp
42,23 £ 4,61
134,27 £ 13,99
104,53 + 11,08
102,69 + 10,92
79,77 + 8,66
113,40 £ 11,71
113,58 £ 11,74
117,15+ 12,10
127,96 £ 13,18
62,48 + 6,96
67,43 + 7,44
55,72 + 6,34
63,85+ 7,10
71,96 + 7,58
71,51 £ 7,54
61,86 + 6,59
61,65 + 6,57

210pg
18,22 £ 0,85
102,34 + 3,89
80,71£3,22
69,60 + 3,13
73,71 +£2,95
114,03 + 6,13
93,09 + 5,26
80,16 + 4,42
118,95 + 6,33
39,74 £ 1,49
41,05+ 1,49
33,58 + 1,45
30,19+ 1,35
36,34 + 1,52
37,66 + 1,68
32,99 + 1,33
33,21+£1,32

226Rg
44,01£1,18
145,06 + 3,38
140,60 + 3,27
146,64 + 3,41
129,74 + 3,06
162,65 + 3,67
165,73 £ 3,73
174,19 + 3,91
213,67 £4,73
63,34 £1,72
61,54 £ 1,67
63,72 £1,71
64,47 £1,73
72,12 +1,80
69,36 £ 1,74
70,58 + 1,76
70,49 £ 1,77

22Th
51,95 + 1,61
94,66 + 2,82
92,81+2,83
99,63 + 2,96
104,96 + 3,09
91,72 £ 2,71
90,31 2,72
96,09 + 2,84
95,87 + 2,86
100,59 + 2,96
98,80 + 2,91
101,31 +2,99
97,69 + 2,91
95,01 +2,79
96,92 + 2,79
96,97 + 2,80
99,37 £ 2,87

238y

40,88 £ 4,34
86,49 + 9,57
70,46 +7,32
83,27 +7,92
73,77 7,39
74,75 + 8,11
68,14 £ 6,77
67,19 +7,36
65,84 +7,28
55,24 + 6,50
59,31 + 6,41
53,74 + 5,81
63,12 + 6,81
63,69 + 6,25
71,63 + 6,67
59,58 + 5,96
68,41+ 6,48
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§ 8. Dodatak

XXVii

8.2.2. Tablica D4. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuée nesigurnosti (kK = 1) ciljanih radionuklida u gomoljima.

Oznaka uzorka
RF-KRM-DALJ
RF-KRM-ROS
RF-KRM-POD
RF-KRM-IGRC
RF-KRM-NOV
RF-KRM-PLI
RF-KRM-0G
RF-KRM-POR
RF-BAT-DALJ
RF-BAT_LJUB-BJE
RF-BAT_NAR-BJE
RF-BAT-BZV
RF-BAT_LJUB-ZAD
RF-BAT_ZUT-ZAD

Lokacija
1
8
12
20
21
23
24
27

19
22
22

Kultura
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
BAT

BAT 1
BAT 2
BAT
BAT 1
BAT 2

4K
148,00 + 6,30
138,27 + 5,96
120,09 + 5,09
99,05 £ 4,20
119,05 + 5,01
133,66 + 5,69
162,27 + 6,83
163,88 + 6,93
135,19+ 5,70
154,16 + 6,55
149,59 + 6,32
56,84 + 2,49
66,97 + 2,95
109,66 + 4,62

Specifi¢na aktivnost Bq kg-! — Gomolji: jestivi dio, svjeza tvar

920G
0,019 + 0,006
<0,017
0,016 + 0,004
0,009 + 0,002
0,021 + 0,004
0,064 + 0,005
0,016 + 0,002
0,013 £ 0,002
0,056 + 0,004
0,024 + 0,003
0,021 + 0,004
0,102 + 0,003
0,057 + 0,003
0,086 + 0,006

137Cs 210Pp

0,04 +0,02
0,05 + 0,02
0,04 + 0,01
0,08 + 0,02
0,08 + 0,01

0,04 + 0,01
0,06 + 0,02
0,06 + 0,02

210Pg

0,023 £ 0,001
0,025 + 0,004
0,021 + 0,004
0,064 + 0,007
0,014 £ 0,003

0,074 + 0,004

226Ra

0,14 + 0,05
0,10 £ 0,03

0,26 + 0,02
0,06 + 0,03
0,14 +£0,03
0,10 £ 0,04

0,19+ 0,08
0,09 + 0,02
0,13 0,03

228Rg

0,19+ 0,07

0,15+0,05

0,20 £ 0,12

0,15+ 0,09

28Th

0,06 + 0,03
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8.2.3. Tablica D5. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u korama gomolja.

Oznaka uzorka
RF-KRM_KOR-DALJ
RF-KRM_KOR-ROS
RF-KRM_KOR-POD
RF-KRM_KOR-IGRC
RF-KRM_KOR-NOV
RF-KRM_KOR-PLI
RF-KRM_KOR-0G
RF-KRM_KOR-POR
RF-BAT_KOR-DALJ
RF-BAT_LJUB_KOR-BJE
RF-BAT_NAR_KOR-BJE
RF-BAT_NAR_KOR-BZV
RF-BAT_LJUB_KOR-ZAD
RF-BAT_ZUT_KOR-ZAD

Lokacija
1
8
12
20
21
23
24
27

N

19
22
22

Kultura
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
BAT

BAT 1
BAT 2
BAT
BAT 1
BAT 2

4K
160,45 + 6,71
180,49 + 7,58
165,69 + 6,97
152,87 + 6,44
151,89 + 6,37
190,75 + 8,02
170,63 £ 7,17
196,06 + 8,23
251,09 £ 10,51
224,16 £ 9,46
234,75 £ 9,87
148,70 + 6,27
3291 +£7,44
216,32 £ 9,07

920G
0,079+ 0,010
0,133 £ 0,011
<0,035
0,023 + 0,003
0,078 + 0,004
0,096 + 0,003
0,037 + 0,004
0,022 + 0,002
0,225+ 0,010
0,068 + 0,008
0,071 + 0,005
0,481 +0,010

Specifiéna aktivnost Bq kg-' - Gomolji: kore, svjeza tvar

137Cs 210Pp
0,11+ 0,02
0,09 +0,02
0,05 0,01
0,11 £ 0,01
0,10 +£ 0,02
0,04 £0,01

0,57 £ 0,25

0,08 +0,03
0,10 £ 0,03
0,09 + 0,01
0,16 + 0,02
0,10 +£ 0,02

1,33+0,37

1,26 £ 0,23

210Pg

0,055 0,003
0,050 + 0,003
0,138 £0,014
0,249 £ 0,020
0,052 + 0,008

0,228 £ 0,017

226Rg
0,22 +0,02
0,20 + 0,02
0,34 +0,03
0,10+ 0,03
0,10 £ 0,02
0,16 + 0,02
0,10 £ 0,02
0,13+ 0,02
0,27 £ 0,02
0,43 +0,05
0,97 + 0,06
0,19 + 0,02
0,77 £ 0,04
0,68 + 0,05

228Rg
0,26 £ 0,04
0,26 + 0,09
0,29+0,10

0,27 + 0,06
0,51 +0,11
1,25+0,13
0,26 + 0,06
0,63 0,08
0,38 + 0,09

228Th
0,17 £ 0,03
0,10 + 0,06
0,10 £ 0,06
0,05 + 0,02

0,06 + 0,02
0,07 £ 0,02

0,20 £ 0,05
0,21 +0,07
0,64 +0,11

0,12+ 0,11
0,34 +0,05
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8.2.4. Tablica D6. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuée nesigurnosti (k= 1) ciljanih radionuklida u korijenastom povrcu.

Oznaka uzorka
RF-CIK-ROS
RF-CIK-SPL
RF-CIK-KRI
RF-CIK-POR
RF-MRK-VS
RF-MRK-SPL

RF-MRK_KOM-IGRC

Oznaka uzorka
RF-CIK_KOR-ROS
RF-CIK_KOR-KRI
RF-CIK_KOR-POR

Lokacija
8
17
18
27
10
17
20

Lokacija
8
18
27

Kultura
CIK
CIK
CK
CIK
MRK
MRK
MRK

Kultura
CIK
CIK
CIK

4K
145+ 6
98+4
1095
107 + 4
1165
130+5
55+ 2

QK
170+ 7
149+ 6
2008

Specifiéna aktivnost Bq kg-' — Korijenasto povrée: jestivi dio, svjeza tvar

QOSr
0,082 £ 0,006

0,192 £+ 0,008
0,108 + 0,004
0,140 £ 0,005
0,051 + 0,004
0,054 £ 0,004

908y
0,250 £ 0,010

137CS 210Pp 210Po 226Rg
0,04 + 0,02 0,13+ 0,02
0,09 + 0,02
0,04 +0,01 0,058 + 0,003 0,13+ 0,01
0,022 + 0,003 0,07 £ 0,01
0,04 +0,01 0,18 £ 0,01
0,10 £ 0,02
0,01+ 0,00 0,032 + 0,003 0,14 £ 0,01
Specifiéna aktivnost Bq kg — Korijenasto povrée: kore, svjeza tvar
137Cs 210Pp 210Pg 226Rg
021+£0,03 1,77+0,35 1,12 £ 0,06
0,09 + 0,01 0,43+0,11 0,344 £ 0,014 0,24 £0,02
0,49+0,12 1,168 £ 0,050 0,17 £ 0,01

228Rg

0,13 +0,02
0,15+ 0,02
0,35+0,03
0,15+ 0,05
0,20 + 0,04

228Ra
1,13+ 0,08
0,25+ 0,03
0,36 + 0,03

28Th

0,09 + 0,02
0,04 + 0,02

228Th
0,82 +0,09
0,11 £ 0,02
0,13 0,02
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8.2.5. Tablica D7. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k= 1) ciljanih radionuklida u lisnatom povréu.

Specifiéna aktivnost Bq kg - Lisnato povrée: jestivi dio, svjeza tvar

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908r 137Cs 210Ph 210Pg 26Ra 228Ra 28Th
RF-BRO-POR 27 BRO 1305 0,058 £ 0,003 0,02+ 0,01 0,51+0,11 0,222 £ 0,011 0,06 + 0,01
RF-KUP-VLA 2 KUP 62+3 0,046 £ 0,004 0,03 £ 0,01
RF-KAR-VLA 2 KAR 85+4 0,025 £ 0,005
RF-KAR-POR 27 KAR 914 0,058 £0,003 0,013+ 0,004 0,140 £ 0,008
RF-BLI-VS 10 BLI 1737 0,112 £ 0,005 217 0,36 0,09 + 0,03 0,21 £0,07
RF-BLI-IGRC 20 BLI 96 + 4 0,235 £ 0,005 0,26 £ 0,02 1,05+ 0,17 0,835 £ 0,045 0,33 £ 0,02 0,41+0,03
RF-KELJ-SPL 17 KELJ 144+ 6 0,161 £ 0,007 0,41+0,20 0,08 £0,03
RF-KELJ-NED 15 KELJ 1777 0,465 £ 0,009 0,25 £ 0,02 0,37 £0,12 0,251 £ 0,013 0,20 £ 0,02 0,30 £0,03 0,06 £ 0,02
RF-SPI-SPL 17 SPI 193+8 0,101 £ 0,005 0,45+ 0,09 0,09 £ 0,01 0,09 £ 0,02
Specificna aktivnost Bq kg — Lisnato povrée: nejestivi dio, svjeza tvar
Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908r 137Cs 210pp 210Po 226Ra 228Ra 228Th
RF-KAR_ZEL-VLA 2 KAR 793 0,01 £0,00 0,16 £ 0,06 00 0,04 £ 0,01 0,25+ 0,08
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8.2.6. Tablica D8. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u plodovitom povréu.

Oznaka uzorka
RF-KRA-DALJ
RF-PATL-SPL
RF-PAP-VLA
RF-PAP-NED
RF-PAP-IGRC
RF-PAP-NOV
RF-BUT-BJE
RF-KAB-BJE
RF-PRIN-BJE
RF-BUT-SOL
RF-HOK-SOL
RF-KAB-SOL
RF-TUR-KRI
RF-GOL-BzZV
RF-TIK-IGRC
RF-BUT-PAZ
RF-TIKV-DALJ
RF-TIKV-NED
RF-TIKV-PLI

Lokacija
1
17
2
15
20
21
9

16
16
16
18
19
20
26

15
23

Kultura
KRA
PATL
PAP
PAP
PAP
PAP
TIK 1
TIK2
TK3
TIK 1
TIK2
TIK3
TIK
TIK
TIK
TIK
TIKV
TIKV
TIKV

Q0K
46 +2
713
64+3
603
46 +2
55+ 2
147 £ 6
1918
1205
80+3
123+5
131+6
49+2
1135
47 +2
61+3
48+ 2
54 +2
59+2

90§y
0,028 + 0,004
0,021 + 0,006
<0,015
0,010 + 0,003
<0,009
0,011 £ 0,002
0,017 £ 0,005
<0,014
<0,013
0,036 + 0,004
0,060 + 0,005
0,039 + 0,005
0,079 + 0,004
0,128 + 0,004

0,046 + 0,003
0,027 + 0,005
0,039 + 0,003

Specifiéna aktivnost Bq kg — Plodovito povrée: jestivi dio, svjeza tvar

137Cg
0,02 + 0,00
0,03 0,01
0,01+ 0,00
0,03 0,01
0,01+ 0,00
0,04 + 0,01

0,08 + 0,01
0,44 +0,03
0,37 +0,03
0,02 + 0,00

0,03 £ 0,00

0,20 + 0,01
0,08 + 0,01

210Ph

0,32+0,13

210Pg

0,023 + 0,001
0,014 + 0,002
0,017 £ 0,001

0,019 £ 0,002
0,021 £ 0,001
0,009 £ 0,001
0,039 + 0,002

0,017 £ 0,002
0,026 + 0,003

226Ra
0,03 £ 0,01

0,03 +0,01

0,18 £ 0,02

0,09 +0,03

0,02 + 0,00
0,08 + 0,01

0,05 £ 0,01

0,04 +0,01

228Ra

0,06 + 0,04

0,10 +£ 0,02

0,09 + 0,03

0,05 + 0,02
0,06 + 0,02

28Th

0,02 + 0,01
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8.2.7. Tablica D9. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (K = 1) ciljanih radionuklida u korama plodovitog povréa.

Specifiéna aktivnost Bq kg' - Plodovito povrée: kore, svjeza tvar

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908r 137Cs 210Pp 210Pg 26Ra 228Ra 28Th
RF-KRA_KOR-DALJ 1 KRA 91+4 0,03 £ 0,01
RF-PATL_KOR-SPL 17 PATL 124+ 5 0,028 £ 0,008 0,08 £ 0,04
RF-PRIN_KOR-BJE 9 TIK 136+ 6 0,03+ 0,01 0,42+£0,13 012+0,02  0,18+0,06
RF-TUR_KOR-KRI 18 TIK 382 0,058 £ 0,003 0,05 £ 0,01 0,22 £ 0,05 0,119+0,007 = 0,05+0,01 0,14 £0,03
RF-GOL_KOR-BzZV 19 TIK 187+ 8 0,237 + 0,008 0,770+£0,012 | 0,20+£0,02 0,37 +0,06
RF-TIK_KOR-IGRC 20 TIK 803 0,03 £ 0,01 0,039+£0,008  0,08+0,01
RF-BUT_KOR-PAZ 26 TIK 113+5 0,194 + 0,006 0,05 £ 0,01 0,43 £0,10 1,005+ 0,046 = 0,16 £ 0,01
RF-KAB_KOR-BJE 9 TIK 1 1255 0,047 £ 0,010 0,45+0,18 0,10 £ 0,03 0,15+ 0,04
RF-BUT_KOR-SOL 16 TIK1 146+ 6 024+0,02 052+0,15
RF-BUT_KOR-BJE 9 TIK2 231+£10 0,51+0,24 0,28 £0,08
RF-HOK_KOR-SOL 16 TIK2 0+4 0,134 £0,013 0,43 £0,04 0,13+0,05
RF-KAB_KOR-SOL 16 TIK3 93+4 0,081 £ 0,008 0,30 £0,03 0,14 £ 0,05
RF-TIKV_KOR-DALJ 1 TIKV 11715
RF-TIKV_KOR-NED 15 TIKV 101+4 0,098 £ 0,008 0,40 £ 0,03 0,025 £ 0,005 0,02 £ 0,01
RF-TIKV_KOR-PLI 23 TIKV 72+3 0,15+ 0,01 0,52 +£0,12 0,041+£0,003 | 0,3+0,02 0,20+0,05
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8.2.8. Tablica D10. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u vocu.

Oznaka uzorka
RF-JAB-RUZ
RF-JAB-SED
RF-JAB-ROS
RF-JAB-KOM

RF-JAB-ILI
RF-JAB-PET

RF-KAKI-PAZ
RF-MAN-KOM

RF-MAN2-KOM
RF-KRU-RUZ
RF-KRU-BUZ

Oznaka uzorka
RF-JAB_KOR-RUZ
RF-JAB_KOR-SED
RF-JAB_KOR-ROS
RF-JAB_KOR-KOM

RF-JAB_KOR-ILI
RF-JAB_KOR-PET
RF-KAKI_KOR-PAZ
RF-MAN_KOR-KOM
RF-MAN2_KOR-KOM
RF-KRU_KOR-RUZ
RF-KRU_KOR-BUZ

Lokacija
4
6
8
11
13
14

26
11
11
4
25

Lokacija
4
6
8
11
13
14
26
11
11

25

Kultura
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
KAKI
MAN
MAN
KRU
KRU

Kultura
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
KAKI
MAN
MAN
KRU
KRU

4K
43+2
62+3
53+2
45+ 2
50+2
33+1
61+3
50+2
53+2
40+2
35+2

QK

372
69+3
50+2

372
67+3
140 £ 6
100 + 4
56 2
43+2

908y
<0,007
<0,016
0,028 + 0,009
0,021 + 0,004
0,017 £ 0,005
<0,011
0,010 £+ 0,002
0,040 £ 0,005
0,035 + 0,004
<0,010
<0,005

08y
<0,036

0,029 + 0,009

0,029 £ 0,007

58 +2
17+3

<0,007
0,025 £ 0,002
0,218 £ 0,005
0,328 £ 0,006
0,027 + 0,004

<0,006

Specifiéna aktivnost Bq kg - Voce: jestivi dio, svjeza tvar

226Rg 228Rg 228Th
0,08 +0,02

0,07 +0,03

0,04 + 0,01

0,09 + 0,01

0,13 +0,02
0,03 +0,02 0,24 +0,07

0,03 0,01

0,05 + 0,02 0,03 +0,01
0,08+001 016+0,06 @ 0,25+0,11

137Cs 210Pp 210Pg
0,02 + 0,01 0,080 + 0,004
0,02 £ 0,01 0,025 + 0,001
0,052 + 0,003
0,015 + 0,001
0,071 + 0,004
0,02 + 0,01 0,065 + 0,007
Specifiéna aktivnost Bq kg — Voce: kore, svjeza tvar
137Cs 210Pp 210pg
0,212 £ 0,011
0,07 +£ 0,02 0,79+ 0,23
0,05 + 0,01 0,71+£0,15
0,32+0,19
069+0,15 0,278 £0,016
0,33+0,14 0,427 £ 0,027
0,14 £ 0,04 1,13+ 0,54
089+0,22 0,117 £ 0,006
0,351 0,018

1,09+0,20 3,686 + 0,162

226Rg 228Rg 228Th
0,10 +£ 0,04
0,14 +0,03
0,32 +0,03 0,07 0,02
0,39+0,14 0,74 0,26
0,20 + 0,02 0,10 £ 0,03
0,08 £ 0,02

0,10+0,02 040+013 031%0,14
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8.2.9. Tablica D11. Specifi¢ne aktivnosti i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida u orasastim plodovima, zitaricama i bilju.

Specifiéna aktivnost Bq kg — Orasasti plodovi, svjeza tvar

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908r 137Cs 210Pp 210Pg 226Ra 28Ra 28Th
RF-LJES-SED 6 LJES 21319 0,360 + 0,007 0,30 £0,14
RF-ORAH-PAT 3 ORAH 128 + 6 0,152 + 0,007 0,138 + 0,007 0,41£0,06
Specifi¢na aktivnost Bq kg~ - Zitarice, svjeza tvar
Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908r 137Cs 210Ph 210Pg 226Ra 28Ra 28Th
RF-PIR-BZV 19 PIR 1155 1,43+£0,10 0,99+0,28
RF-PSE-VS 10 PSE 1196 0,50 £ 0,15
Specifiéna aktivnost Bq kg1 - Bilje, svjeza tvar
Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908y 137Cs 210Pp 210Pg 226Ra 28Ra 28Th
RF-KAM-VS 10 KAM 926 + 40 1,077 £ 0,045 0,95+0,17 17,22 + 2,62 6,54 £ 0,37 7,58 £ 0,66 5,76 £ 0,61
RF-KAM2-VS 10 KAM 937 £ 40 0,498 £ 0,021 2,31+0,21
RF-SMI-PELJ SMI 468 + 21 0,720 £ 0,046 19,50 £ 2,90 2,02 0,52
RF-RUZ-PELJ RUZ 391+ 17 2,752 £ 0,058 49,44 + 6,78 2,79+ 0,21
RF-KAD-PELJ KAD 545 + 24 3,452 + 0,063 27,09 + 3,83 7,09 £ 0,40 0,97 £0,36
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8.3. Faktori prijenosa pojedinih uzoraka poljoprivrednih kultura

8.3.1. Tablica D12. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u gomolje.

Oznaka uzorka
RF-KRM-DALJ
RF-KRM-ROS
RF-KRM-POD
RF-KRM-IGRC
RF-KRM-NOV
RF-KRM-PLI
RF-KRM-0G
RF-KRM-POR
RF-BAT-DALJ
RF-BAT_LJUB-BJE
RF-BAT_NAR-BJE
RF-BAT-BZV
RF-BAT_LJUB-ZAD
RF-BAT_ZUT-ZAD

Lokacija

1

8
12
20
21
23
24
27
1

19
22
22

Kultura

KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM
KRM

BAT
BAT 1
BAT 2
BAT
BAT 1
BAT 2

K
116+ 6
129+ 6
497 + 26
106 +5
1115
83+4
165+ 8
1427
1055
96 +5
136 +7
43+2
69+4
97 +5

QOSr
76+£23

41,7148
15,9+ 4,6
43+08
15,0 £ 1,1
28+0,2
54+08
194+15

492 £12,7

65,1+ 18,3
483+35
16,9+ 1,1
216+18

(Faktor prijenosa)x102 — Gomolji: jestivi dio

137Cs 210Pp

22+08
32+1,1
22%06
1,9+04
1,3+0,3

19+04
28+1,0
25+08

210Pg

0,57 + 0,03
0,45+ 0,07
0,22 + 0,04
0,52 + 0,06
0,14 £ 0,03

0,99 + 0,05

226Ra

14+0,1
04+0,2
0,7+0,2
1,004

24+£10
08+0,2
08+0,2

28Ra

22+08

1,304

1,811

1,3+0,8

28Th

1,1+0,6
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8.3.2. Tablica D13. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u kore gomolja.

(Faktor prijenosa)x102 — Gomolji: kore

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 908r 137Cs 210pp 210Po 226Ra 228Ra 228Th
RF-KRM_KOR-DALJ 1 KRM 149+7 37,3+£50 2302 2604 1,7+£0,3
RF-KRM_KOR-ROS 8 KRM 225 + 11 47,3+43 7,3+1,1 3,1+£0,3 39+13 1,5+0,8
RF-KRM_KOR-POD 12 KRM 853 + 44 71217 80£35 35+0,3 6,9+24 24+15
RF-KRM_KOR-IGRC 20 KRM 196 £ 10 49,3+10,9 38+08 1,63£0,10 1,504 0,8+0,3
RF-KRM_KOR-NOV 21 KRM 149+ 7 16,2+0,9 28+04 0,92 + 0,05 1,1£0,2

RF-KRM_KOR-PLI 23 KRM 155+ 8 292+12 24+04 1,89 £ 0,20 1,1£0,1 , ,
RF-KRM_KOR-0G 24 KRM 1889 71+£04 1,3+0,3 2,20+0,18 0,7+0,1 60,
RF-KRM_KOR-POR 27 KRM 204 £10 11,0+ 1,1 0,64 +0,10 0,8+0,1
RF-BAT_KOR-DALJ 1 BAT 222 £ 11 88,5+5,0 3,0£0,3 28106 21105
RF-BAT_LJUB_KOR-BJE 9 BAT 1 184 +9 187,7 £ 46,5 11,8152 49+0,6 6,3+14 2709
RF-BAT_NAR_KOR-BJE 9 BAT 2 199+10  201,0+454 16,8+55 155146 11,3+£0,8 161+17 82+14
RF-BAT_NAR_KOR-BzV 19 BAT 123+ 6 250,8 £ 17,0 47+08 3,34 £ 0,26 1,9+0,2 24+05
RF-BAT_LJUB_KOR-ZAD 22 BAT 1 178+9 7,710 8617 48+0,2 6,7+09
RF-BAT_ZUT_KOR-ZAD 22 BAT 2 237 £ 12 54+13 46+0,3 43+1/1 39+06
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XXXVil

8.3.3. Tablica D14. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u korijenasto povrce.

Oznaka uzorka
RF-CIK-ROS
RF-CIK-SPL
RF-CIK-KRI
RF-CIK-POR
RF-MRK-VS
RF-MRK-SPL

RF-MRK_KOM-IGRC

Oznaka uzorka
RF-CIK_KOR-ROS
RF-CIK_KOR-KRI
RF-CIK_KOR-POR

Lokacija
8
17
18
27
10
17
20

Lokacija
8
18
27

Kultura
CIK
CIK
CIK
CIK

MRK
MRK
MRK

Kultura
CIK
CIK
CIK

Q0K
245+ 12
207 £ 10
184 +9
210+ 10
188+9
343 £ 17
86 +4

Q0K
208 10
222 + 11
339 £ 17

90§y
396+21

1158 £5,6
74633
80,8 +4,2
65,2+ 9,6
82,9+9,0

0Sr
875+£39

(Faktor prijenosa)x102 — Korijenasto povrce: jestivi dio

137Cs 210Ph
3714

25%05

40+08

1,7+£0,5

(Faktor prijenosa)x102 - Korijenasto povrce: kore

137Cg 210pp
13,5+2,0 241+53
48+0,6 6,2+17
57+15

210Pg 226R3
26+05
1,8+0,5
1,34 £ 0,07 25+0,2
0,47 0,07 0,9+0,1
36+0,3
2,7+£05
0,60 + 0,05 26+0,2
210Pg 226Rg
16,8 £1,0
7,03+0,32 42+03
22,14 £1,07 20+£0,2

228Ra

2,705
120,22
6,2+0,5
56+19
3,4+0,7

28Ra
16,6 +1,2
45+0,6
26+0,2

228Th

28Th
120+1,3
21+03
09+0,1
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XXXViil

Tablica D15. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u lisnato povrce.

Oznaka uzorka
RF-BRO-POR
RF-KUP-VLA
RF-KAR-VLA
RF-KAR-POR

RF-BLI-VS
RF-BLI-IGRC

RF-KELJ-NED
RF-KELJ-SPL
RF-SPI-SPL

Oznaka uzorka
RF-KAR_ZEL-VLA

Lokacija

27

27
10
20
15
17
17

Lokacija

2

Kultura

BRO
KUP
KAR
KAR
BLI
BLI
KELJ
KELJ
SPI

Kultura

KAR

Q0K
275+ 13
254 + 13
230 + 11
310+ 15
437 + 21
208 =10
176+ 9
374 + 18
889 + 43

0K
248 £ 12

90§y
432+23
11,7+ 19,6
39995
69,0 3,7

859,8 + 154,5
2183113
188,0 + 11,3
208,0+15,9

W0Sr

(Faktor prijenosa)x102 — Lisnato povrée: jestivi dio

137Cs
2508

3,1+£09

32026
10,0+0,9

137Cs

210Pp 210pg 226Ra

73+16 5,22 £ 0,29 09+0,2
5,32+ 0,32
416+76 28+09
240+42 42,09 + 2,57 84 +04
35+£12 7,27+£0,42 23+0.2
11,3£55 23+09
219+48 46+04
(Faktor prijenosa)x102 — Lisnato povrce: nejestivi dio

210pp 210pg 226R3

47+18 1403

34+13

228Rg 228Th
16+08

6,5+23

10,0+ 0,7

30+0,3 06+0,2
59+1,0

28Ra 28Th
85+28
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8.3.4. Tablica D16. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u plodovito povr¢e.

(Faktor prijenosa)x102 — Plodasto povrée: jestivi dio

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 90Sr 137Cs 210pp 210Po 226Ra 28Ra 228Th
RF-KRA-DALJ 1 KRA 202+ 10 555+5,9 10,0+ 1,4 1,5+0,3

RF-PATL-SPL 17 PATL 294 + 14 39457 6,5+2,3 35+2,1
RF-PAP-VLA 2 PAP 214 £ 10 22+0,7 1,005

RF-PAP-NED 15 PAP 1306 70£20 3,0£09 1,43 £ 0,09

RF-PAP-IGRC 20 PAP 172£8 28+06 1,24 £0,17

RF-PAP-NOV 21 PAP 194 +9 9,7+£17 54 +0,7 1,50 £ 0,09

RF-BUT-BJE 9 TIK 1 298+ 15

RF-KAB-BJE 9 TIK2 225+ 11 30+£0,3

RF-PRIN-BJE 9 TIK3 M7 +15

RF-BUT-SOL 16 TIK 1 124+ 6 24+28 131116

RF-HOK-SOL 16 TIK2 186+ 9 36,0+2,9 68,452 1,6+0,6

RF-KAB-SOL 16 TIK3 1417 16,8 +2,0 41634 3916

RF-TUR-KRI 18 TIK 298 + 14 169,6 £+ 9,6 46+0,6 1,59 £ 0,16 ,

RF-GOL-BzV 19 TIK 389+ 19 373,7+20,3 1,20 £ 0,07 3,3+£03 40+0,6 09+04
RF-TIK-IGRC 20 TIK 242 +12 0,92 +0,10

RF-BUT-PAZ 26 TIK 20310 629+28 3,1£05 0,62 + 0,04 0,5£0,1 1405
RF-TIKV-DALJ 1 TIKV 201 +10 50,2 + 10,4

RF-TIKV-NED 15 TIKV 196 + 10 66,7 £5,4 296+23 1,81 £0,21 1,7+

RF-TIKV-PLI 23 TIKV 192+9 72107 1,44 £0,15 1,1+£0.2 18+

W=
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8.3.5. Tablica D17. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u kore plodovitog povréa.

(Faktor prijenosa)x102 — Plodasto povrée: kore

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 90Sr 137Cs 210pp 210Po 226Ra 228Ra 228Th
RF-KRA_KOR-DALJ 1 KRA 194 +9 6,9+14
RF-PATL_KOR-SPL 17 PATL 334 £ 17 333+53 : :
RF-KAB_KOR-BJE 9 TIK 1 85+4 43+17 1,0+0,3 60,
RF-BUT_KOR-BJE 9 TIK2 275+ 13 84140 49+15
RF-PRIN_KOR-BJE 9 TIK3 1899 48+14 8,1+£25 25+04 37+£13
RF-BUT_KOR-SOL 16 TIK 1 1778 295+28 70£20
RF-HOK_KOR-SOL 16 TIK2 1015 59,8 £ 6,1 49,7+49 1,7+£0,7
RF-KAB_KOR-SOL 16 TIK3 64+3 221+2.2 21623 11+£04
RF-TUR_KOR-KRI 18 TIK 1075 47+06 59+15 4,55+ 0,26 1,6+0,2 48+1,0
RF-GOL_KOR-BZV 19 TIK 271£13 2910+ 155 417 +£0,30 3604 2%1,
RF-TIK_KOR-IGRC 20 TIK 297 £ 15 66+15 2,86 £ 0,59 32+05
RF-BUT_KOR-PAZ 26 TIK 225 + 11 158,1+5,5 34106 34+08 9,56 + 0,53 0,9+0,1
RF-TIKV_KOR-DALJ 1 TIKV 274 £ 13
RF-TIKV_KOR-NED 15 TIKV 277 £13 1273+ 11,7 453 £ 34 2,02 +£0,41 0,7+£0,3
RF-TIKV_KOR-PLI 23 TIKV 1316 7,707 66+15 1,25 £ 0,09 1,9+0,2 32+09
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8.3.6. Tablica D18. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u voce.

Oznaka uzorka
RF-JAB-RUZ
RF-JAB-SED
RF-JAB-ROS
RF-JAB-KOM

RF-JAB-ILI
RF-JAB-PET

RF-KAKI-PAZ
RF-MAN-KOM

RF-MAN2-KOM
RF-KRU-RUZ
RF-KRU-BUZ

Oznaka uzorka
RF-JAB_KOR-RUZ
RF-JAB_KOR-SED
RF-JAB_KOR-ROS
RF-JAB_KOR-KOM

RF-JAB_KOR-ILI
RF-JAB_KOR-PET
RF-KAKI_KOR-PAZ
RF-MAN_KOR-KOM
RF-MAN2_KOR-KOM
RF-KRU_KOR-RUZ
RF-KRU_KOR-BUZ

Lokacija

4
6
8
11
13
14
26
11
11
4
25

Lokacija

4
6
8
11
13
14
26
11
11

25

Kultura

JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
KAKI
MAN
MAN
KRU
KRU

Kultura

JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
JAB
KAKI
MAN
MAN
KRU
KRU

Q0K
51+3
80+4
58+3
81+4
188 £ 10
26+ 1
66 + 3
1126
104 +5
56 + 3
51+3

QK

35+2
69+3
40 £2
87+4
234 £ 12
231
60+3
97 +5
84+4
54 +3
47 £2

(Faktor prijenosa)x102 — Voce: jestivi dio

BOSr 137Cs 210Pb 210P°
28+£1,0
9630
50,0 £ 8,3
77,1+ 29,1
09+0,3 0,37 £0,02
2403 0,30 £0,02
1184 £21,8
914+15,0 0,15 £ 0,01
08+0,2 1,47£0,16
(Faktor prijenosa)x102 — Voce: kore
QOSr 137Cs 210Pb 210P°
10,9+3,3
73+£18 B6x1, 6,0+18
17203 58+13
26+15
66+15 3,21+0,19
52+0,3 12+05 2,08+0,14
200,7 £ 26,1 2207 43+21
367,2+47,3 41+11 0,49 £ 0,03
13,7+£23

95+19 63,55 + 3,27

226Ra
1,0£0,3

13+0,5
0,5+0,1
1,0+0,1
0,4+0,1
08+05
0,7+0,2
0,7+0,2
1,0+0,2

226Ra

1,0+0,3

1,3+0,3

0,9+0,1
28+10
1,8+0,2
0,7+0,2
1,0+0,2

228Ra

74+£22

1,9+0,6

228Ra

6,9+24

36+12

228Th

28Th

0,3+0,1

1,1+0,3

27%£13
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8.3.7. Tablica D19. Faktori prijenosa i odgovarajuce nesigurnosti (k = 1) ciljanih radionuklida iz tla u orasaste plodove, Zitarice i bilje.

(Faktor prijenosa)x102 — Orasasti plodovi

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 0Sr 137Cs 210Ph 210Pg 226Ra 28Ra 28Th
RF-LJES-SED 6 LJES 43+2 38,68 £ 2,15 0,7+£0,3

(Faktor prijenosa)x102 — Zitarice
Oznaka uzorka Lokacija Kultura 4K 0Sr 131Cs 210Ph 210Pg 226Ra 28Ra 28Th
RF-PIR-BZV 19 PIR 19+1 29102 19+£05
RF-PSE-VS 10 PSE 22+ 1 1,1+0,3

(Faktor prijenosa)x102 — Bilje

Oznaka uzorka Lokacija Kultura 40K 0Sr 137Cs 210Ph 210Pg 226Ra 28Ra 28Th
RF-KAM-VS 10 KAM 161+8 72,11 £ 3,94 10,3+1,9 215+45 13,2+0,8 135+1,2 10,2+ 1,1
RF-KAM2-VS 10 KAM 163+ 8 33,35+ 1,84 46104
RF-SMI-PELJ 5 SMI 1035 14,39 +£ 0,98 56+0,9 22106
RF-RUZ-PELJ 7 RUZ 88+4 398,34 + 29,74 37857 60,
RF-KAD-PELJ 5 KAD 112+6 100,18 £ 2,90 10,0+ 1,6 38+0,2 08+0,3
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8.4. Granice detekcije ciljanih gama emitera nakon nadogradnje gama-
spektrometrijskog sustava aktivnim Stitom

8.4.1. Tablica D20. Granice detekcije ciljanih gama emitera nakon nadogradnje gama-
spektrometrijskog sustava aktivnim $titom.

Granice detekcije (Bq kg1, svjeza tvar, 1S011929)

Oznaka uzorka 137Cs 210Ph 214Bj 214pp 28A¢ 208T] 212Bj 212Pp
RF-BAT-DALJ 0,09 1,03 0,16 0,15 0,34 0,09 1,25 0,10
RF-BAT_KOR-DALJ 0,14 1,55 0,22 0,18 0,39 0,11 2,05 0,11
RF-KRA_KOR-DALJ 0,03 0,25 0,09 0,07 0,19 0,05 0,63 0,05
RF-KRA-DALJ 0,02 0,11 0,04 0,04 0,08 0,02 0,26 0,02
RF-KRM-DALJ 0,11 0,69 0,23 0,18 0,48 0,12 1,56 0,12
RF-KRM_KOR-DALJ 0,07 0,47 0,20 0,13 0,24 0,07 0,96 0,08
RF-TIKV_KOR-DALJ 0,06 0,36 0,12 0,10 0,27 0,06 0,85 0,06
RF-TIKV-DALJ 0,02 0,15 0,05 0,03 0,10 0,02 0,32 0,02
RF-ORAH-PAT 0,38 3,59 0,47 0,47 1,49 0,42 5,34 0,49
RF-KAR-VLA 0,05 0,53 0,10 0,08 0,22 0,05 0,69 0,06
RF-KAR_ZEL-VLA 0,02 0,28 0,08 0,06 0,18 0,04 0,57 0,05
RF-KUP-VLA 0,05 0,60 0,11 0,09 0,24 0,06 0,75 0,03
RF-PAP-VLA 0,02 0,31 0,05 0,04 0,12 0,03 0,39 0,03
RF-CIK_KOR-ROS 0,08 0,80 0,19 0,17 0,34 0,08 0,97 0,09
RF-CIK-ROS 0,05 0,41 0,13 0,11 0,29 0,07 0,91 0,07
RF-JAB_KOR-ROS 0,06 0,69 0,24 0,15 0,44 0,12 1,58 0,14
RF-JAB-ROS 0,07 0,40 0,15 0,12 0,28 0,07 0,98 0,08
RF-KRM-ROS 0,09 0,82 0,23 0,23 0,58 0,14 1,92 0,15
RF-KRM_KOR-ROS 0,07 1,29 0,13 0,13 0,40 0,10 1,74 0,10
RF-JAB_KOR-SED 0,10 0,59 0,20 0,16 0,38 0,10 1,29 0,11
RF-JAB-SED 0,08 0,49 0,17 0,14 0,35 0,09 1,11 0,09
RF-LJES-SED 0,45 4,07 0,94 0,58 1,78 0,48 5,96 0,54
RF-BLI-VS 0,07 0,49 0,12 0,11 0,23 0,07 0,92 0,07
RF-KAM-VS 0,75 5,87 2,11 1,63 3,92 1,19 9,06 1,19
RF-MRK-VS 0,04 0,34 0,10 0,10 0,18 0,05 0,70 0,05
RF-PSE-VS 0,49 4,78 0,90 0,76 1,99 0,55 6,89 0,65
RF-JAB_KOR-ILI 0,09 0,62 0,19 0,13 0,37 0,10 1,24 0,11
RF-JAB-ILI 0,05 0,55 0,07 0,07 0,20 0,05 0,64 0,06
RF-KRM-POD 0,06 1,06 0,13 0,15 0,39 0,10 1,28 0,06
RF-KRM_KOR-POD 0,07 0,79 0,15 0,15 0,38 0,12 1,63 0,09
RF-BAT_NAR-BJE 0,14 1,30 0,28 0,24 0,56 0,15 1,90 0,16
RF-BAT_LJUB-BJE 0,17 1,66 0,34 0,29 0,66 0,18 2,27 0,20
RF-BAT_NAR_KOR-BJE 0,11 1,09 0,29 0,20 0,53 0,13 1,17 0,15
RF-BAT_LJUB_KOR-BJE 0,11 1,88 0,28 0,23 0,45 0,20 1,28 0,13
RF-PRIN_KOR-BJE 0,05 0,74 0,14 0,15 0,26 0,10 1,32 0,11
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Tablica D20. Granice detekcije ciljanih gama emitera nakon nadogradnje gama-
spektrometrijskog sustava aktivnim §titom (nastavak).

Granice detekcije (Bq kg1, svjeza tvar, 1SO011929)

Oznaka uzorka 137Cs  20pp  2M4Bj  214Ph  228Ac  208T|  212Bj  212Pp
RF-BUT_KOR-BJE 0,07 0,77 0,20 0,17 0,24 0,11 1,40 0,11
RF-KAB_KOR-BJE 0,12 0,92 0,24 0,17 0,47 0,12 1,55 0,09

RF-BUT-BJE 0,07 0,81 0,15 0,12 0,32 0,08 1,03 0,08
RF-PRIN-BJE 0,05 0,59 0,10 0,08 0,23 005 0,72 0,06
RF-KAB-BJE 0,10 0,59 0,15 0,14 0,42 0,10 1,29 0,10
RF-JAB_KOR-KOM 0,05 0,56 0,17 0,14 0,34 0,09 1,14 0,10
RF-JAB-KOM 0,08 0,73 0,12 0,11 0,30 0,08 1,05 0,09
RF-MAN_KOR-KOM 0,14 1,73 0,46 0,39 0,76 024 3,06 0,27

RF-MAN-KOM 0,06 0,57 0,12 0,06 0,23 0,06 0,77 0,07

RF-KAD-PELJ 0,96 5,07 2,16 1,30 3,63 0,97 12,60 1,04

RF-RUZ-PELJ 0,79 4,46 1,88 1,21 3,25 085 1060 087

RF-SMI-PELJ 1,06 5,39 2,23 1,75 2,31 1,13 14,30 1,14
RF-HOK_KOR-SOL 0,08 1,08 0,17 0,19 0,45 0,12 1,51 0,13
RF-BUT_KOR-SOL 0,06 0,64 0,22 0,18 0,44 0,11 1,48 0,12
RF-KAB_KOR-SOL 0,09 1,50 0,34 0,25 0,62 017 2,16 0,19

RF-HOK-SOL 0,05 0,74 0,15 0,12 0,30 0,07 1,00 0,08

RF-KAB-SOL 0,07 0,54 0,19 0,16 0,40 0,10 1,35 0,11

RF-BUT-SOL 0,04 0,60 0,12 0,10 0,24 006 081 0,07

RF-CIK-SPL 0,10 1,03 0,14 0,13 0,40 0,10 1,39 0,12

RF-KELJ-SPL 0,10 0,63 0,20 0,13 0,42 0,10 1,38 0,12

RF-MRK-SPL 0,07 0,74 0,10 0,09 0,14 0,07 0,96 0,05
RF-PATL_KOR-SPL 0,12 1,08 0,25 0,21 0,50 0,13 1,70 0,11

RF-PATL-SPL 0,03 0,52 0,11 0,09 0,11 0,06 0,76 0,06

RF-SPI-SPL 0,06 0,40 0,07 0,06 0,28 0,06 0,86 0,04
RF-BAT_LJUB-ZAD 0,06 1,27 0,19 0,18 0,52 0,14 1,79 0,16
RF-BAT_ZUT-ZAD 0,06 0,97 0,20 0,17 0,26 010 0,60 0,12
RF-BAT_ZUT_KOR-ZAD 0,08 0,68 0,23 0,16 0,43 0,12 0,79 0,11
RF-BAT_LJUB_KOR-ZAD 0,08 0,96 0,18 0,15 0,36 0,09 1,77 0,09

RF-BLI-IGRC 0,04 0,32 0,11 0,10 0,24 006 081 0,07

RF-KRM-IGRC 0,04 0,92 0,16 0,13 0,29 0,08 1,12 0,09
RF-KRM_KOR-IGRC 0,05 1,07 0,20 0,16 0,43 010 0,69 0,06

RF-PAP-IGRC 0,02 0,32 0,06 0,04 0,12 003 040 0,03
RF-TIK_KOR-IGRC 0,03 0,63 0,11 0,09 0,28 007 087 0,07

RF-TIK-IGRC 0,03 0,28 0,05 0,04 0,11 003 037 0,03
RF-KELJ-NED 0,05 0,55 0,11 0,10 0,21 0,05 1,05 0,06
RF-PAP-NED 0,02 0,43 0,08 0,07 0,17 004 0,58 0,05
RF-TIKV_KOR-NED 0,04 0,50 0,09 0,07 0,19 005 0,39 0,03

RF-TIKV-NED 0,02 0,35 0,06 0,05 0,08 0,03 0,41 0,03

RF-KRM-NOV 0,05 0,97 0,18 0,15 0,36 0,10 1,25 0,11
RF-KRM_KOR-NOV 0,05 1,05 0,20 0,09 0,42 0,11 1,38 0,12
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Tablica D20. Granice detekcije ciljanih gama emitera nakon nadogradnje gama-
spektrometrijskog sustava aktivnim §titom (nastavak).

Granice detekcije (Bq kg1, svjeza tvar, 1SO011929)

Oznaka uzorka 137Cs 210pp 214Bj 214Ph 28Ac 208T| 212Bj 212pp
RF-PAP-NOV 0,02 0,30 0,05 0,04 0,12 0,03 0,37 0,03
RF-KAM2-VS 0,79 8,04 1,44 1,23 3,46 0,85 11,40 0,96

RF-MAN2_KOR-KOM 0,11 0,76 0,20 0,16 0,50 0,12 1,63 0,09

RF-MAN2-KOM 0,05 0,57 0,07 0,06 0,21 0,05 0,72 0,06

RF-MRK-IGRC 0,05 0,59 0,08 0,07 0,13 0,06 0,73 0,04

RF-JAB_KOR-RUZ 0,07 0,82 0,15 0,14 0,30 0,08 1,07 0,09
RF-JAB-RUZ 0,03 0,63 0,13 0,10 0,25 0,07 0,84 0,07
RF-KRU_KOR-RUZ 0,08 0,92 0,12 0,14 0,36 0,09 1,13 0,10
RF-KRU-RUZ 0,05 0,56 0,11 0,09 0,22 0,06 0,73 0,04
RF-BAT-BZV 0,05 0,93 0,12 0,11 0,35 0,09 1,14 0,10
RF-BAT_NAR_KOR-BZV 0,06 1,12 0,14 0,14 0,36 0,11 1,41 0,08
RF-PIR-BZV 0,34 3,68 0,60 0,50 1,05 0,36 4,73 0,44
RF-GOL_KOR-BZV 0,09 0,95 0,18 0,12 0,34 0,10 1,28 0,06
RF-GOL-BzV 0,04 0,47 0,05 0,04 0,11 0,04 0,59 0,02
RF-CIK_KOR-KRI 0,04 0,58 0,12 0,09 0,19 0,05 1,00 0,05
RF-CIK-KRI 0,03 0,66 0,07 0,08 0,14 0,06 0,79 0,04
RF-TUR_KOR-KRI 0,02 0,31 0,05 0,04 0,14 0,02 0,43 0,02
RF-TUR-KRI 0,01 0,22 0,02 0,02 0,08 0,02 0,26 0,02
RF-JAB_KOR-PET 0,07 0,47 0,15 0,13 0,30 0,08 0,99 0,09
RF-JAB-PET 0,03 0,62 0,09 0,08 0,22 0,06 0,75 0,07
RF-KRU_KOR-BUZ 0,08 0,61 0,12 0,12 0,34 0,09 0,50 0,10
RF-KRU-BUZ 0,03 0,69 0,10 0,07 0,22 0,07 0,38 0,08
RF-KAKI_KOR-PAZ 0,09 0,64 0,14 0,14 0,39 0,10 1,33 0,07
RF-KAKI-PAZ 0,08 0,91 0,14 0,15 0,35 0,09 1,11 0,10
RF-BUT_KOR-PAZ 0,04 0,50 0,09 0,08 0,28 0,07 0,88 0,07
RF-BUT-PAZ 0,02 0,39 0,05 0,04 0,14 0,02 0,46 0,02
RF-BRO-POR 0,03 0,35 0,08 0,10 0,27 0,06 0,85 0,07
RF-CIK_KOR-POR 0,07 0,60 0,11 0,09 0,22 0,06 1,02 0,05
RF-CIK-POR 0,06 0,73 0,08 0,08 0,16 0,07 0,87 0,04
RF-KAR-POR 0,02 0,37 0,06 0,05 0,15 0,03 0,46 0,04
RF-KRM-POR 0,12 1,44 0,19 0,20 0,53 0,12 1,70 0,14
RF-KRM_KOR-POR 0,11 1,31 0,17 0,12 0,49 0,11 1,59 0,13
RF-KRM-0G 0,10 1,19 0,12 0,17 0,23 0,11 1,42 0,12
RF-KRM_KOR-0G 0,05 1,18 0,20 0,14 0,45 0,10 1,36 0,06
RF-KRM-PLI 0,08 1,35 0,17 0,13 0,51 0,13 1,66 0,14
RF-KRM_KOR-PLI 0,07 1,31 0,17 0,11 0,50 0,12 1,64 0,09
RF-TIKV_KOR-PLI 0,04 0,40 0,14 0,11 0,28 0,07 0,92 0,08
RF-TIKV-PLI 0,02 0,35 0,05 0,04 0,10 0,03 0,44 0,04
RF-KAM2-VS 0,79 8,04 1,44 1,23 3,46 0,85 11,40 0,96
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Xlvi

8.5. Opis Python skripta i sucelja sustava za automatizirano sekvencijalno

odjeljivanja radionuklida

Tablica D21. Funkcije koristene prilikom pisanja Python skripta.

Funkcija

db_functions.state()

db_functions.set_state(n)

db_functions.pgm_parameter(8, 'korak’, step)

db_functions.print_msg(‘poruka’)

tecan_functions.valve_init('n")

tecan_functions.valve('n', 'm')

tecan_functions.pump_init('n’)
tecan_functions.pump('n’, 'k', 'b")

tecan_functions.pump_stop('n‘)

positioner_functions.init()

positioner_functions.moveZ_to(pozicija)

positioner_functions.moveXY_to(posX,

posY)

Opis
Funkcija vrac¢a trenutno stanje
sustava (1, 2, 3...)
Funkcija postavlja program u
Zeljeno stanje n
funkcija upisuje ime i vrijednost za
parametar u prozor sucelja (sucelje
sadrzi 8 takvih prozora), u 8.
prozoru pod nazivom ,korak*
ispisuje se vrijednost parametra
,step”

Ispis u prozor ekrana
Inicijalizacija ventila n
Postavljanje ventila n u odredenu
poziciju m
Inicijalizacija pumpe n
Pumpa n ispumpava k koraka
brzinom b
Zaustavlja rad pumpe n
Inicijalizacija skuplja¢a frakcija
Skupljac frakcija pomice ispust po z
koordinati (vertikali), pozicije:

0 -250
Skuplja¢ frakcija pomice ispust po x
— y ravnivi, polozaji indeksirani za

8x8 pozicija, posX/posY: 1 -8
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Skripta je automatizirani slijed naredbi za upravljanje pumpom, ventilima i skupljatem
frakcija. Naredbe se izvrSavaju u petlji prate¢i parametre stanja ,,state” i koraka ,,step*.
Prilikom ucéitavanja, svaki program zapocinje U stanju O te zaustavlja pumpe ukoliko izvode
naredbu. Pritiskom na gumb ,,Priprema‘ u sucelju web preglednika stanje se mijenja u 1 te
zapocinje inicijalizacija sustava koja postavlja sustav u stanje 2. Opisani dio je isti za svaki
program te slijedi ispis poCetnog dijela skripte nakon kojega se upravlja jedinicama sustava

zadavanjem naredbi u petlji po potrebi odjeljivanja:

#!/usr/bin/env python3

#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0,4 g

#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
#

# 2.-4- RED U PROGRAMU JE OPIS!

import sys
sys.path.append(r"/var/www/html/™)
#from db_functions import state, set_state, print_msg

import tecan_functions
import positioner_functions
import db_functions

import time
import mysgl.connector

step =0

wait_cnt =0

k_30 =7457.788915*1.15*1.11
t 30 =0.00625

k_16 =9582.215408

t 16 =0.00125

db_functions.set_state(0)
db_functions.pgm_parameter(8, 'korak', step)
db_functions.pgm_parameter(7, ‘wait count’, wait_cnt)

while 1:
time.sleep(1)
state= db_functions.state()
print(state)
db_functions.pgm_parameter(8, 'korak’, step)
db_functions.pgm_parameter(7, ‘wait count’, wait_cnt)
if(state==0):
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tecan_functions.pump_stop('4")
if(state==1):
db_functions.print msg('Inicijalizacija pumpi i ventila... Pricekajte molim!")
tecan_functions.valve_init('6")
time.sleep(2)
tecan_functions.valve_init('5")
time.sleep(2)
tecan_functions.valve('5', '6")
time.sleep(2)
tecan_functions.pump_init('4")
time.sleep(3)

db_functions.print_msg('Inicijalizacija pozicionera... Pricekajte molim!")
positioner_functions.init()

time.sleep(17)

positioner_functions.moveXY _to(8, 1)

time.sleep(17)

positioner_functions.moveZ_to(175)
positioner_functions.moveZ_to(215)
positioner_functions.moveZ_to(235)

time.sleep(7) #

db_functions.print_msg('Inicijalizacija zavrSena')
db_functions.set_state(2)
step =1

if(state==3):
if(step ==1):
db_functions.print_msg('Prije nastavka provijeri jesu li cjevcice')
db_functions.print_msg(‘u odgovarajué¢im otopinama i je li je sustav spreman’)
db_functions.print_msg('za odjeljivanje te pritisni start za pocetak odjeljivanja')
step =2
db_functions.set_state(2)

elif(step ==2):

Nakon inicijalizacije, program je u stanju pripravnosti (2) i na koraku 1 te se odjeljivanje
pokre¢e mijenjanjem stanja u 3, pritiskom na gumb start. Tada se izvraSavaju naredbe u petlji
prateci parametar korak. Pritiskom gumba ,,Stop* odmah se zaustavlja program. Ukoliko se
program zeli vratiti u stanje pripravnosti zadaje se naredba za promjenu stanja (U stanje 2).
Program se tada zaustavlja na zadnjem koraku te kreé¢e s radom od tog koraka nakon ponovnog
pritiska gumba Start. Prilikom rada mogu¢ je ispis poruke s vremenskom oznakom, koja se
moze spremiti u tekstualnu dnevnik datoteku. Ispisom poruke biljezimo to¢no vrijeme

odjeljivanja $to je bitno za izracune prirasta potomaka radinuklida koje odjeljujemo. Prilikom
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sastavljanja skripte treba paziti na to da ra¢unalo instantno zada naredbu dok pumpi, ventilu te
skupljacu frakcija treba neko vrijeme da se naredba izvrsi. Stoga nakon svake naredbe treba
program postaviti u stanje mirovanja koriStenjem naredbe ,,time.sleep(7)* dok jedinice rade ili
zadavanjem brojaca ,,wait_cnt™ u petlji koji ispisuje preostalo vrijeme rada pumpe. Slijedi

primjer dijela skripte s takvim brojacem:

elif(step ==16):
db_functions.print_msg('P4: 4,76mL, brzina 16"
volumen =round(k_16 * 4.76)
tecan_functions.pump('4', str(volumen),'16")
step =17
wait_cnt =round(1.02*volumen*t_16+3) #s

elif(step ==17):
if(wait_cnt >0):
wait_cnt-=1
else:
step =18
elif(step ==18):

Ukoliko je program u koraku 17, ,,wait_cnt“ se umanjuje za 1 u petlji dok pumpa ispumapava.
Nakon §to broja¢ dostigne wait_cnt = 0, pumpa je gotova s ispumpavanjem i spremna za daljni
rad. Kada je odjeljivanje zavrSeno program se postavlja u stanje 2 te je sustav spreman za
ponovno izvodenje programa.

Skripta napisana u tekstualnom uredniku pohranjuje se kao .py datoteka u memoriju
Raspberry Pi racunala koriste¢i SSH (engl. Secure Shell) protokol te se pokreée iz sucelja za

web preglednike. Snimke zaslona sucelja prikazana su na slikama D1, D2 te D3.
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v @ Maurdoo x o+ = ] X

<« G @ A MNotseure 192.1680.30/control php a % O m @ :

Odabir programa Ruéno upravljanje Logout

pumpa 1 brzina ventil 1 pozicija ventil 5 pozicija broja¢
15 1 4 0

wait count wait count korak
0 0 0

Pripremi Stop

Slika D1. Pocetna stranica sucelja za upravljanje sustavom za automatizaciju odjeljivanja
radionuklida.

Na pocetnoj stranici sustava nalaze se poveznice za odabir programa i ru¢no upravljanje.
Nakon odabira programa, u pravokutniku ozna¢enom narancasto ispisuje se opis programa
(koji se zadaje u skripti od drugog do cetvrtog reda). Gumb ,,Pripremi se nakon dovrSene
inicijalizacije pretvori u gumb Start. Nakon pokretanja programa, u pravokutniku oznac¢enom
plavo ispisuje se vrijeme pokretanja programa, poruke zadane naredbom
,,db_functions.print_msg('poruka’) te vrijeme zavrsetka programa. Zelenim pravokutnikom
oznaceni su prozori Koji ispisuju ime i vrijednost zadanih parametara pomoc¢u funkcije
db_functions.pgm_parameter(n, 'ime parametra’, parametar). Prilikom pisanja skripti definiraju se
nazivi koji se prikazuju za neki parametar definiran u skripti poput pozicije odredenih ventila,

koraka u odjelivanju ili vrijednosti brojaca rada pumpe.
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v @ 192.168.030/list php x  + B - -
'
I < C @ A Notseure 192168.0.30/listphp a % I m @

Natrag

Popis programa

|Nazl\« Programa (Opis
[#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na analigul§
[#50 mL uzorka
i
" Pokeni | [#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na SL22
lanalig23 0.4 _pb_eluacijski_profil_50_ml_v3.py. p“?g::?r:! 50 mL uzorka, Pb-St H20, skuplja se u Sr frakciju

i

[#Pb, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g

1#113 mL vzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju

"

e [#Pb, Sr. Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g

lanalig23 0.4 pb_sr ra iz_160_ml korektirano.py program! 1#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
i

naligl8 pb_sr_ra_iz_50_ml v4.py ;g;:m!

Pokreni
program!

Pokreni [#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
lanalig23 0.4 pb sr ra iz 17 ml korektirano_brzo.py programy (20 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
I S )

[#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
[#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
i
o [#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
lanalig23 0.4 pb sr ra iz 223 ml korektirano_drugi_put, prgg:::‘n! 1#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
—
[#Pb, Sr. Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
[#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakeiju

I

Pokreni

lanalig23 0.4_pb_sr_ra_iz_185_ml_korektirano_brzo.py program!

Pokreni

lanalig23 0.4_pb_sr_ra_iz_310_ml_korektirano_brzo.py program!

#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
[#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakeiju
I

Pokreni

lanalig23_0.4_pb_sr_ra_iz 32 _ml_korektirano_brzo py program!

[#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
lanalig23 0.4 _pb_sr ra iz 350_ml vS.py ;s;:::"! #50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
i

[#Pb, Sr. Ra(Ba) odjeljivanje na AL23 0.4 g
[#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju

[#

[#Pb, Sr. Ra(Ba) odjeljivanje na SL22
#50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakeiju
lus
R #Sr odjeljivanje na 0.4 g Analig23
nalig?3 0.4_sr_345 _ml.py program! i]di mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakeiju
[#Provjera pumpi
Flspumpava 5 mL u 1x2, 1x3 i 1x4 scint
le

Pokreni

janalig23_0.4_pb_sr_ra_iz_S0_ml_korektirano_brzo.py program!

Pokreni

23 0.4 5 v
lanalig23 0.4 _pb_sr_ra_iz_50_ml_v program!

Pokreni

[proviera_bazdarenja.py program!

Provjera pumpi
Flspumpava 5 mL u 1x2, 1x3 i 1x4 scint
L

Pokreni

[proviera bazdarenja_nakon_ korekeije.py program!

#Provjera pumpi

[#lspumpava 5 mL u 1x2, 1x3 i 1x4 scint

"

[#Pb, Sr, Ra(Ba) odjeljivanje na SL22

%50 mL uzorka, Pb-Sr H20, skuplja se u Sr frakciju
L

Pokreni
program!

Pokreni
program!

[#Program ispudta matricu uzorka u scint na (2,1).(3,1),(4,1)

Pokreni Lo i brzine pumpe = 16
[

program!

l#Program ispusta matricu uzorka u scint na (2.1),(3,1).(4.1)

Pokreni -l o4 brzine pumpe = 30
"

program!

Slika D2. Stranica sucelja za odabir programa.
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v @ 192.168.0.30/setup.php X o+ = o X

<« G @ A Notsecure 192.1680.30/setup.php Q% O m @

@ MAJUR Potetna stranica

Rucno upravljanje

pumpa: [4v| br. okreta: [1 brzina: [15v] [GoO

ventil: [1 v| polozaj: [ov] [Go ’

pozicioner:

Xivl Yiiv Zpo Go| ’

Slika D3. Stranica sucelja za ru¢no upravljanje sustavom uzivo.

Moguce je i rucno, uzivo, upravljanje sustavom. AnalitiCar zadaje naredbe korak po korak
koristec¢i odgovarajuce izbornike i upisivajuci iznose parametara u stranicu sucelja predvidenu

za to. Takav nacin rada zamisljen je za razvijanje metode ili umjeravanje sustava.
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