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Slowo wstepne

Glownym celem omawianych w pracy badan, prowadzonych w latach 1994-2003, byto
mozliwie szerokie rozpoznanie zréznicowania depozycji i skali wlaczenia w obieg mikroelementow
wybranych sktadnikow opadu czarnobylskiego, zwiazanych z drobno zdyspergowanym paliwem
jadrowym, zwanym ,goracymi czastkami typu paliwowego”. Najbardziej charakterystycznymi
radionuklidami dla tej frakcji opadu byly izotopy plutonu i inne transuranowce takie jak izotopy kiuru
i ameryku [Broda iinni, 1989] oraz *°Sr. Uwaga autora koncentrowata si¢ gtoéwnie, cho¢ nie
wylacznie, na tych radionuklidach. Poczatkowo, wlatach 1994-1997 prace dotyczyly proby
rekonstrukcji depozycji na terenie Polski izotopow: ***Pu, **’Pu, **°Pu, **'Pu, **' Am i *°Sr. Badania te
byly naturalna kontynuacja iuzupehlieniem wczesniejszych prac nad zrdéznicowaniem opadu
czarnobylskiego pierwiastkow gamma-promieniotworczych, przedstawionych w pracy doktorskiej
autora [Mietelski, 1994]. Poznanie zrdéznicowania geograficznego opadu stanowilo etap
przygotowawczy dla zasadniczych, p6zniejszych badan prowadzonych w latach 1997-2002. Dotyczyty
one przenikania wymienionych radionuklidéw do roéznych elementéw ekosystemu w srodowisku
lesnym.

Po kilkunastu latach od wystapienia opadu czarnobylskiego, przebywajace w srodowisku
»gorace czastki” mogty ulec czg$ciowemu lub calkowitemu rozpuszczeniu. Istnialo uzasadnione
przypuszczenie, ze zawarte w nich radionuklidy mogly przedostawaé si¢ do réznych elementoéw
srodowiska. Przez tytutowa ,,biodostepno$¢” rozumie si¢ wiasnie zdolno$¢ badanych radionuklidow
do przenikania do organizméw zywych.

Izotopy plutonu, **'Am i *°Sr znajdowaly si¢ w $rodowisku juz przed katastrofa czarnobylska,
jako pozostato$¢ globalnego opadu promieniotworczego po atmosferycznych testach broni jadrowe;.
Rozroznienie frakcji czarnobylskiej i globalnego opadu stanowito nieodzowna czg$¢ badan.

Przedstawione w pracy badania prowadzono w Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych
Srodowiska (LBSRS) Zaktadu Fizykochemii Jadrowej IFJ w ramach dziatalnosci statutowej i dwoch
projektéw badawczych KBN kierowanych przez autora: ,,Izotopy plutonu, ameryku, strontu, europu
i kiuru w ko$ciach dzikich ro§linozernych zwierzat” (nr. 6P04G 09014, realizowany w latach 1998-
2000, oceniony przez KBN na ,,bardzo dobrze”) oraz ,,Bioindykacja skazen radioaktywnych, gtdownie:
PSr, *'Am oraz izotopami plutonu, z wykorzystaniem owadéw iroslin oraz innych elementow
ekosystemow semi-naturalnych ” (nr. 6P04G 07520, realizowany w latach 2001-2003, jeszcze nie
oceniony). Omawiane wyniki byly w wigkszos$ci przedmiotem publikacji, wymienionych w niniejszej
pracy wsrdd pozycji literaturowych.

Interdyscyplinarno$¢ prowadzonych badan wymagata wspotpracy gléwnie z biologami
i le$nikami z Akademii Rolniczej w Krakowie. Dzigki temu uzyskiwano probki wiasciwie pobrane
oraz okreslone zgodnie z aktualna terminologia stosowana w naukach lesnych, a w przypadku
organizmdéw zywych poprawnie oznaczone gatunkowo.  Wspdlpracowano rowniez z innymi
zespolami badajacymi radioaktywno$¢ srodowiska, gltownie z Zakladem Biofizyki Akademii
Medycznej w Bialymstoku. Pomiary, ktorych realizacja nie byta w danym momencie mozliwa w IFJ
wykonano we wspolpracy w innymi osrodkami: Uniwersytetem Poinocnej Arizony w Flagstaff
(USA), Instytutem Fizyki US w Katowicach oraz Instytutem Technik Jadrowych Politechniki
Budapesztenskiej. Z ostatnim z wymienionych osrodkéw wspolpracowano tez w zakresie rozwoju
stosowanych metod radiochemicznych. Zasadniczo postugiwano si¢ metodami radiochemicznymi
opracowanymi w Laboratorium Mig¢dzynarodowej Agencji Energii Atomowej (IAEA) w Seibersdorfie
(Austria), gdzie autor odbyt staz naukowy w 1991 roku.

W pierwszej czesci pracy przedstawiono w zarysie zagadnienia zwiazane z depozycja ,,goracych
czastek”, scharakteryzowano podstawowe wilasnosci plutonu, ameryku i *°Sr oraz oméwione elementy
radioekologii. W drugiej czgsci zaprezentowano instrumentalne techniki pomiarowe wspotczesnej,
wysokorozdzielczej  stosowanej  spektrometrii  jadrowej:  potprzewodnikowa  spektrometrig
promieniowania alfa, spektrometri¢ promieniowania beta wykorzystujaca ciekte scyntylatory oraz
potprzewodnikowa  spektrometri¢  promieniowania gamma. Zaprezentowano  spektrometr
promieniowania gamma z ostona czynna skonstruowany w IFJ przy wspotudziale autora. Oprocz



typowych metod przedstawiono metody uzupelniajace wykorzystujace takie zjawiska jak efekt
Czerenkowa lub promieniowanie hamowania (bremsstrahlung). Zaprezentowano rowniez w zarysie
spektrometri¢ masowa 1ijej zastosowanie w badaniach radioekologicznych oraz zasygnalizowano
wzrastajace znaczenie w badaniach $rodowiska tej techniki. Omowienie to w zalozeniu mialo
wykracza¢ ponad niezbg¢dne, z punktu widzenia metodologicznego, przedstawienie zastosowanych w
p6zniej omawianych badaniach metod pomiarowych. Intencja autora byto ich szersze zaprezentowanie
metod jadrowych w aspekcie ich zastosowan do badan srodowiskowych, na przyktadzie rozwiazan
przyjetych w LBSRS (IFJ). Poszerzonego omowienia tych metod dokonano z mysla o dydaktycznym
przestaniu niniejszej pracy, dla uzupeklienia dostgpnej juz na rynku wydawniczym literatury
przedmiotu [Hrynkiewicz i Rokita, 1999].

W trzeciej, najobszerniejszej czegsci pracy przedstawiono wyniki badan wtasnych prowadzonych
gtdwnie w ramach wspomnianych powyzej projektow badawczych.

Z mysla o walorach dydaktycznych pracy przygotowano uzupehiajacy ja dwuczesciowy Aneks.
Zaprezentowano w nim opis opracowanych przez autora programéw komputerowych shuzacych do
analiz widm promieniowania gamma (PIMP) i alfa (ALF) oraz szczegdétowo przedstawiono
zastosowane metody radiochemicznego oczyszczania, wydzielania izatezania poszukiwanych
radionuklidow.

Dla uproszczenia terminologii w catej pracy przez aktywno$¢ rozumie si¢ stezenie aktywnos$ci
(lub jako synonim: zawarto$§¢) wyrazone w Bqg/kg suchej masy (s.m.), z wyjatkiem miejsc, gdzie
wyraznie okreslono to w inny sposob.

Przedmiot pracy dotyczy skutkow pewnych dziatan rodzaju ludzkiego, stad motto....



I. Geneza i wlasnosci pierwiastkéw transuranowych oraz “'Sr
w Srodowisku przyrodniczym

I.1. ,,Gorace czastki” i opad czarnobylski.

Na przetomie kwietnia i maja 1986 roku najbardziej znaczace obloki radioaktywne
nadciagajace nad Polske po wybuchu i w trakcie pozaru IV bloku reaktora RBMK 1000 w Elektrowni
Jadrowej im. Lenina w Czarnobylu przechodzity nad terenem Polski w ciagu trzech dni. Pochodzity
one z emisji trwajacej praktycznie tylko jedna - pierwsza dobg, 26.04.1986. Oficjalnie przyjeto, ze
przejscie zasadniczej czgsci skazonego powietrza rozpoczgto sig na terenach wschodnich koto potnocy
z 27/28 kwietnia 1986 r. [PAA, 1991]. Opuscito ono praktycznie teren Polski 1 maja 1986. Po tej
dacie naplywaly jeszcze fale skazonego powietrza, jednak docieraty one nad teren Polski po réznych
okreznych drogach a nie bezposrednio, ty samym ulegaly znacznemu rozproszeniu i rozcienczeniu.
Maksymalnie aktywno$¢ powietrza osiagata wartosci kilkuset bekereli w metrze sze$ciennym,
przyktadowo dla Krakowa bylo to 300 Bq/m’, utrzymujace si¢ przez prawie pot dnia 29.04.1986
[Niewiadomski i Ryba, 1986]. Deszcze padajace w maju 1986 przyczynily si¢ do powstania skazen
nawet na terenach, nad ktorymi nie przemieszczaty si¢ obtoki radioaktywne na przetomie kwietnia i
maja 1986 [Zarnowiecki, 1988].

W pierwszych dniach awarii w opadzie i w powietrzu dominowaty krotkozyciowe izotopy
gléwnie jodu i telluru [Broda i inni, 1986], dlatego poczatkowo uwaga koncentrowata si¢ na *'I. W
kolejnych miesiacach, a potem latach, badania dotyczyty przede wszystkim *’Cs i **Cs. Te izotopy
cezu sa najbardziej istotne z punktu widzenia otrzymywanych dawek od dlugozyciowych izotopow, a
pomiar ich aktywno$ci jest wzglednie tatwy. Oceniona w Centralnym Laboratorium Ochrony
Radiologicznej $rednia dawka skuteczna dla mieszkanca Polski od wszystkich izotopow
promieniotwoérczych - pozostatosci katastrofy Czarnobylskiej jest mata i wynosi 0.93 mSv w ciagu 50
lat [PAA, 1991]. Zrewidowane ostatnio na podstawie badan '*I [Pietrzak-Flis i inni, 2003]
zrekonstruowane dawki dla mieszkancow Polski Potnocno-Wschodniej od samego “'I sa wicksze,
cho¢ dalej mate, rzedu pojedynczych mSv, a wigc porownywalne z roczna dawka skuteczna od tta
naturalnego, wynoszaca 2.5 mSv/rok [PAA, 1991]. Z racji krotkiego, wynoszacego niewiele ponad 8
dni, czasu potowicznego zaniku "'I, dawki te zostaly otrzymane w okresie pierwszego miesiaca.
Gorne granice dawek skutecznych dla mieszkancow Polski intensywnie spozywajacych produkty
lesne z najbardziej skazonych terenéw oceniono [Mietelski, 1994] na 16 mSv (w ciagu 15 lat). O
wielkosci dawki skutecznej otrzymywanej przez indywidualnego mieszkanca Polski w wyniku
katastrofy czarnobylskiej decydowato i ciagle decyduje praktycznie spozycie grzybow [Mietelski,
1994], zawierajacych najwigksze aktywnosci izotopow cezu.

Znakomita wigkszo$¢ prac prowadzonych w Polsce jak i w calej Europie po katastrofie
czarnobylskiej koncentrowata sie wiasnie na zagadnieniach zwiazanych z obecnoscia *’Cs i **Cs
[PAA, 1991] w $rodowisku naturalnym (lub raczej semi-naturalnym, gdyz w Europie praktycznie nie
istnieja juz obszary catkowicie naturalne). Wyniki duzej liczby tych prac przyczynity si¢ do znacznego
zwigkszenia rozumienia obiegu tego pierwiastka w ekosystemach. Rozktad geograficzny skazen
radiocezem ( “’Cs i "*Cs) w Polsce byl badany na przelomie lat osiemdziesiatych i
dziewigcédziesiatych przez trzy niezalezne zespoly: CLOR [Biernacka i inni, 1991], IFJ [Mietelski,
1994, Mietelski i inni, 1996 a] oraz PIG [Strzelecki i inni, 1993]. Otrzymane przyblizone mapy
zgodne sa w zarysie co do generalnego rozkladu geograficznego skazen, z najwyzszymi —
przekraczajacymi 50 kBg/m’® depozycjami “’Cs w rejonie Opole-Nysa-Kotlina Ktodzka. W IFJ
przygotowano réwniez przyblizone mapy rozktadu skazen '**Sb, “’Co, '"Ru, '*Ce [Mietelski, 1994,
Mietelski i inni, 1996 a]. Natomiast rola innych dhigozyciowych sztucznych pierwiastkow
promieniotwérczych w ekosystemach i ich dynamika w Srodowisku, zwtaszcza tych nie bedacych
emiterami promieniowania gamma, nie byla przedmiotem tak starannych badan i jest stabiej poznana.
Wigkszo$¢ danych pochodzi z badan nad opadem radioaktywnym globalnym, po atmosferycznych
testach z bronia jadrowa oraz z badan na najsilniej skazonych terenéw wokoét reaktora, gdzie opadly
wzglednie duze fragmenty reaktora. Skala czasowa rozkladu (korozji, wymywania) fragmentow
paliwa jadrowego w $rodowisku moze zaleze¢ od ich rozmiaréw, tym samym przenikanie zawartych
w nich substancji radioaktywnych do srodowiska moze r6zni¢ w miejscach najsilniej skazonych i w
miejscach skazonych tylko opadem rozproszonych drobnych fragmentéw [Kashparov i inni, 1999].



Badania prowadzone po katastrofie, miedzy innymi te przedstawione w niniejszej pracy, oraz
niektore symulacje komputerowe [Valkama i inni, 1995; Liljenzin i inni, 1988] potwierdzaja sugesti¢
zawartag w pracy doktorskiej autora [Mietelski, 1994], ze najprawdopodobniej juz w nocy z 26 na 27
kwietnia, a wigc na dobe przed wykryciem podwyzszonego poziomu radioaktywnosci w Mikotajkach,
skazeniu ulegl rejon Suwaltki-Augustow. Skazenia nie byly wowczas zaobserwowane, gdyz na tym
terenie nie znajdowata si¢ zadna stacja systemu wykrywania skazen radioaktywnych. Wydaje sig, ze z
chmury skazen przemieszczajacej si¢ na pulapie co najmniej 500 m nad gruntem w kierunku
Skandynawii wypadaty aerozole o rozmiarach 5-20 pum, przy przecigtnej Srednicy okoto 10 um
[Valkama i inni, 1995; Liljenzin i inni, 1988]. Pod wzgledem wtasciwosci fizyko-chemicznych czastki
te byly zblizone [Cuddlhy i inni, 1989; Rudhard i inni, 1992] do wigkszych (rzgdu nawet 300 pum)
czastek, obserwowanych i nastgpnie szczegdélowo zbadanych poprzez wyizolowywanie ich z opadu
czarnobylskiego. Nazwano je ogo6lnie ,,goracymi czastkami” [ Devell i inni, 1986; Broda 1987; Broda
i inni, 1989, 1992; Jaracz i inni 1990, 1992, 1995; Dovlete,1990]. Termin ,,gorace czastki” odnosi¢ sig¢
bedzie w niniejszej pracy réwniez do czastek z opadu czarnobylskiego o srednicach mniejszych, rzedu
5-20 um, nie dajacych si¢ tatwo wyizolowac, lecz identycznych pod wzgledem sktadu jak izolowane
niegdys ,,gorace czastki”.

Powstale w wyniku opadu ,,goracych czastek™ skazenia charakteryzowaly si¢ wigkszymi
wzgledem "*'Cs stezeniami $rednio- i dtugozyciowych izotopéw pierwiastkow mato lotnych jak: cer
(**'Ce, '*'Ce), cyrkon (*°Zr), niob (°°Nb) ruten (‘*Ru, '“Ru), a przy bardziej szczegdétowych badaniach
rowniez: europ (*Eu, ’Eu) [Osvath, 1991], pluton (***Pu, *’Pu, **’Pu, **'Pu, ***Pu), stront (*’Sr,
%8r), kiur (***Cm, **Cm, ***Cm), ameryk (**' Am) itd. Wymienione izotopy obserwowane byly w tzw.
"goracych czastkach typu paliwowego™ (ang.: ,fuel-like hot particles”). Terminem tym okresla si¢
drobno zdyspergowane fragmenty paliwa jadrowego, zbudowane z tlenkéw uranu. Oprdocz "goracych
czastkach typu paliwowego” obserwowane byly ,.kondensacyjne gorace czastki” (ang.: ,particles of
condensation origin”). Byly one tez nazywane ,,jednopierwiastkowymi” (ang. ,monoelemental”)
[Vajda, 2001]. Czastki ,,kondensacyjne” zbudowane byly z metalicznych matryc, zawierajacych
substancje radioaktywne z dominujaca aktywnoscia izotopow jednego pierwiastka. Obserwowano
glownie czastki zawierajace izotopy rutenu ('*Ru, '“’Ru). Bardziej szczegotowa analiza [Broda i inni,
1992] wykazywata obecno$é w czastkach rutenowych aktywno$¢ '2Sb i “°Co, a analiza skladu
chemicznego oprocz Ru rowniez Mo, Rh, Fe, Ni i Pd [Vajda, 2001]. W poblizu reaktora,
obserwowano rowniez ,,gorace czastki” wykazujace prawie wylacznie aktywnosci cezu lub telluru
[Viktorova i inni, 1993; Vajda, 2001]. Byly one klasyfikowane jako czastki ,kondensacyjne”.
Mechanizm formowania czastek paliwowych wydaje si¢ dosy¢é oczywisty (rozproszenie paliwa
jadrowego w wyniku wybuchu i pozaru), jednak istnieje ciagle pewna kontrowersja na temat
mechanizmu powstawania czastek ,.kondensacyjnych.” Sama ich nazwa sugeruje, ze powstawaly na
drodze kondensacji par w trakcie pozaru reaktora, jednak opinia czegsci badaczy sklania si¢ ku uznania
nazwy ,,kondensacyjne” za co najmniej cz¢sciowo mylaca [Schubert i Behrend, 1991; Sandalls i inni,
1993]. W wypalonym paliwie reaktorowym obserwuje si¢ tzw. ,biatle wtracenia” (ang. ,,white
inclusions). Osiagaja one rozmiary od 5 um do 20 um i pod wieloma wzgledami bardzo
przypominaja ,.kondensacyjne gorace czastki” [Vajda, 2001]. Zbudowane sa z Mo i Ru lub z Mo, Tc,
Ru, Rh i Pd oraz Ni i Fe [Schubert i Behrend, 1987]. Stosujac ,,brzytw¢ Ockhama” (a wigc nie
powolujac zbednych bytéw do istnienia, lub inaczej mowiac - upraszczajac opis $wiata tak bardzo jak
to jest mozliwe, lecz nie bardziej...) nalezaloby uznac, ze , kondensacyjne gorace czastki” to rozpylone
pozarem i wybuchem ,biate wtracenia” [Schubert i Behrend, 1987; Jaracz i inni, 1990]. Istnieja
autorzy [np. Kashparov i inni, 1999] probujacy pogodzi¢ oba modele. Twierdza oni, ze oba
mechanizmy prowadzace do powstawania ,.kondensacyjnych goracych czastek” miaty swoj udzial w
ich wytworzeniu — czg$¢ z nich to po prostu ,,biate wtracenia” wyrwane z otaczajacych je zwiazkow
uranu, a inna czg$¢ to kondensaty par wokol zarodzi kondensacji, ktorymi mogly by¢ tez ,biate
wtracenie” lub drobiny Zelaza. Zaro6wno czastki typu paliwowego jak i ,kondensacyjne” réznig si¢
znacznie pod wzgledem morfologicznym. Przyjmuje sig¢ , ze czastki o nieregularnych ksztaltach
pochodza z wybuchu, natomiast inne, posiadajace bardziej oble formy powstalty w wyniku
przetopienia, lub nadtopienia, w wysokiej temperaturze pozaru [Salbu, 2001; Vajda, 2001].
Pochodzace z wybuchu czastki paliwowe, oprocz baraku wyraznych $ladow dziatania wysokiej
temperatury charakteryzuja si¢ tym, ze uran w nich wystepuje w formie tlenku uranu na czwartym
stopniu utlenienia (UO,). Czastki takie znajduja si¢ przede wszystkim wzdhuz tzw. zachodniego $ladu



chmury czarnobylskiej [Salbu, 2001], a wigc w $ladzie po chmurze materiatu radioaktywnego
rozproszonego wybuchem i poczatkowsa faza pozaru. Mozna spodziewac si¢ ich réwniez w Polsce. W
czastkach paliwowych znajdywanych w kierunku poéinocno-wschodnim  od reaktora (np. rejon
Homla) uran znajduje si¢ na wyzszych od stopniach utlenienia, gtéwnie jako U,Os i U;Og. Bardziej
utlenione formy U (V,VI) mialyby powsta¢ w wyniku dtugotrwatego pozaru [Salbu, 2001]. W
srodowisku przyrodniczym stanowia tatwiej rozpuszczalna matrycg .

Dhugozyciowymi radionuklidami, ktére dotarty w ,.goracych czastach typu paliwowego” i
nadal pozostaja na mierzalnych poziomach aktywnos$ci do dzi$ sa przede wszystkim izotopy plutonu
(**Pu, **°Pu, **°Pu, **'Pu, ***Pu), ** Am oraz *°Sr. Znajduja si¢ one w przyrodzie rowniez na skutek
wczesniejszych testow broni jadrowej. W odroznieniu od pozaru reaktora czarnobylskiego, gdzie
temperatura nie przekraczata 1800 °C, temperatura wybuchu jadrowego przeprowadza bez watpienia
cala materi¢ w stan plazmy, ktora nastgpnie rekombinuje oraz tworzy kondensaty. W opadzie
globalnym réwniez znajdowano ,,gorace czastki” [Edvarson i inni, 1959; Kern, 1960; Vajda, 2001].
Przypuszcza sig, ze musialy one powstawa¢ w procesie kondensacji par fragmentow rozszczepienia i
aktywacji, ponadto z odparowanych i zaktywowanych elementow konstrukcyjnych oraz z
zaktywowanych 1 stopionych czastek gleby porwanych przez kule ognista w czasie wybuchu [Vajda,
2001].

Srodowiskowe i fizykochemiczne wiasciwosci rozpylonego paliwa jadrowego, poddanego
dziataniu wysokiej temperatury (model ,,goracych czastek typu paliwowego™) i1 rzeczywiste,
wyizolowane ,,gorace czastki” pobrane w rejonie Czarnobyla badane byly bardzo szczegétowo w
projekcie Unii Europejskiej ,,RAFF” [Bouchama i inni, 1999], realizowanym przez konsorcjum
laboratoriéw z Finlandii, Norwegii i Belgii. Stwierdzono wowczas, ze czynnikami wptywajacymi na
tempo rozktadu w $rodowisku ,,goracych czastek” sa przede wszystkim: rozpuszczalno$¢ matrycy
zalezna od stopnia utlenienia U i skali przetworzenia termicznego czastki, wielkos¢ czastek,
kwasowos¢ gleby (wigksza w kwasnych), aktywno$¢ biologicznej gleby. Osiagnigciem tego
programu bylo wykazanie istnienia tzw. erozji mikrobiologicznej — roli mikroelementéw w procesie
dekompozycji ,,goracych czastek” (zagadnienie to bgdzie poruszane w niniejszej pracy w jednym z
nastgpnych podrozdzialow). Najciekawszymi ustaleniami programu ,RAFF” w aspekcie
dozymetrycznym byly ustalenia mikrodozymetryczne, gdzie stwierdzono, ze pojedyncza czastka
paliwowa o $rednicy 30 um wywotuje w sasiadujacych z nia komoérkami dawke 1 mGy juz po 1
godzinie, a czastka rutenowa wywotujaca taka dawke ma $rednice 8 um.

W pracy [Mietelski, 1994] wstepnie szacowano dawke skuteczna w wyniku inhalacji matych
goracych czastek — wynosita ona okoto 0.05 mSv, byla wigc poréwnywalna z efektywna dawka
inhalacyjna dla mieszkanca Krakowa [Cywicka-Jakiel i inni, 1988] otrzymana przy przejsciu
czarnobylskiej chmury. Efektywne dawki zewngtrzne od promieniowania gamma zdeponowanych na
gruncie ,,goracych czastek” mogly miec jakie$ znaczenie tylko w pierwszym roku po katastrofie
[Mietelski, 1994], gdyz pochodzita glownie od *°Zr, **Nb i 'Ru.

1.2. Pluton

1.2.1. Wiasciwosci fizvkochemiczne plutonu

Pluton (Pu) to transuranowiec nalezacy do grupy III b uktadu okresowego pierwiastkow. Ma
on liczbg atomowa Z=94, a najtrwalszy jego izotop ma liczbg masowa A=244. Pluton nie posiada
stabilnego izotopu. W formie metalicznej ma temperaturg topnienia 639.5° C a temperature wrzenia
3235° C [Kudo, 2001]. Odkryto sze$¢ odmian alotropowych metalicznego Pu. Wszystkie
charakteryzuja si¢ duza gesto$cia np. rowna 19.84 g/cm® w 25° C dla podstawowej odmiany tzw. alfa.
Ciekawostka jest to, ze Pu ma najwigksza z metali opornos¢ elektryczna [Kudo, 2001].

Podstawowe wlasciwosci fizyczne izotopdw plutonu zestawiono w tabeli 1. Konfiguracja
elektronowa Pu to: 1s* 2s*2p°® 3s°p°d'? 4s”p°d'f'* 55*p°d'*f® 65°p°. Pu moze wystepowaé w zwiazkach
chemicznych na réznych stopniach utlenienia: (III, IV, V, VI oraz rzadko na 0 i VII). W warunkach
srodowiskowych Pu stanowi zazwyczaj mieszaning réznych stanow [Choppin, 1988]. W roztworach
wodnych Pu (III i IV) wystepuje jako jony Pu™ i Pu™, natomiast Pu (V i VI) jako odpowiednio jony
PuO," i PuO,*" [Choppin i Morgenstern, 2001].




Przyjmuje si¢ [Choppin i Morgenstern, 2001], ze w srodowisku najczesciej spotyka si¢ Pu na
IV i V stopniu utlenienia, a w warunkach beztlenowych stany Pu (III). Pod wzgledem wtasciwosci
chemicznych Pu (IV) najbardziej przypomina Th (IV) i w mniejszym stopniu cer, europ i inne
pierwiastki ziem rzadkich [Kudo, 2001]. Rozpuszczalnos¢ form plutonu w wodnych roztworach jest
wyzsza dla Pu (V) niz dla Pu(IV) [Choppin, 1988]. Rozpuszczalno$¢ Pu zalezy tez od pH, potencjatu
redox 1 obecno$ci zwiazkéw organicznych [Bondietti, 1982; Eisenbud, 1987; Choppin i Morgenstern,
2001]. Przyjmuje sig, ze przy pH spotykanych w srodowisku naturalnym jony Pu hydrolizuja i ulegaja
adsorpcji na powierzchniach ziaren mineralnych [Choppin, 1988]. Dla Pu (IIl) granica ta przebiega
przy pH=5, dla Pu (IV) przy pH~=1 dla Pu (V) przy pH=9 a dla Pu (VI) przy pH=7 [Choppin i
Morgenstern, 2001]. Zwraca si¢ uwage na kompleksowanie jonéw Pu™ przez substancje organiczne
zawarte w glebie. Wazna rol¢ odgrywaja tu zwlaszcza kwasy humusowe i fulwowe [ Yamamoto i inni,
1981; Choppin,1988; Fujikawa i inni, 1999; Choppin i Morgenstern, 2001]. Zjawisko to umozliwia
czgsciowa mobilno$¢ Pu w srodowiskach zasadowych [Fujikawa i inni, 1999]. Kompleksy z kwasem
humusowym tworza polimery PuO, adsorbowane na powierzchniach makropolimeréw tych kwasow
[Choppin i Morgenstern, 2001] oraz jony Pu™. W wodach gruntowych Pu tworzy roztwory koloidowe,
najczegsciej w postaci Pu (IV), potem Pu (VI, IlII i V) [Choppin i Morgenstern, 2001].

Tabela 1. Charakterystyka wybranych izotopéw plutonu [Browne i Firestone, 1986]; zob. tez
http://chemlab.pc.maricopa.edu/periodic/Pu.html.

liczba czas Typ rozpadu i $rednia na rozpad energia emitowanego promieniowania, dla
masowa  potrozpadu rozpadow beta energia max. [MeV].
A Tin
232 34 m o (6.60), €;
233 209 m €;7(0.235,0.536)
234 8.8h g, a (6.20);
235 253 m €, o (5.85); 1(49,756)
236 2.85 lat o (5.77)
237 45.3d €; 7(0.060)
238 87.7 lat a (5.50)
239 24100 lat a (5.15)
240 6540 lat o (5.15)
241 14.4 lat B(0.021), o (4.89)*
242 376 000 lat o (4.90)
243 4.95h B7(0.6); v(0.084)
244 82.6-10° lat a. (4.60)
245 10.5h B(0.9); v(0.327, 0.560)
246 10.9d B7(0.2); v(0.044,0.224)

* - prawdopodobienstwo emisji na poziomie 0.001;
Oznaczenia: o,B,y - odpowiednie rodzaje promieniowania, € - wychwyt elektronu..

1.2.2. Pluton na Ziemi
Sladowe ilosci *’Pu  wystepuja naturalnie na Ziemi. Wytwarzany jest on pod wpltywem
neutronéw naturalnego tta promieniowania w procesie:

B~ B~
238U(n, y) 239U N 239NP+V_€ +e— N 239Pu+\/_e +e— {1}
23 min 2.3d

Najwyzsze steZenia naturalnego Pu, siegajace ~10"' 10" g/g, wystepuja w rudach
uranowych [Seaborg i Perlman, 1948; Peppard i inni, 1951, Taylor 2001], przy $redniej koncentracji
naturalnego Pu w skorupie ziemskiej wynoszacej 2x10"*g/kg [Taylor, 2001]. W skali globu tempo
produkcji naturalnego *’Pu wynosi od 4 do 30 kg/rok [Taylor, 2001]. W niektorych ztozach
mineralnych, np. w ztozach rud ziem rzadkich znajduje si¢ mierzalne ilosci rowniez ***Pu [Fields i
inni, 1966]. Jego pochodzenie nie jest jasne. Wydaje si¢, ze ten izotop jest wytwarzany rowniez w
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reakcjach aktywacji U i kolejnych rozpadach beta minus. Nalezy podkresli¢, ze z racji swojego czasu
potowicznego zaniku izotop ten musiatl by¢ obecny w znacznie wigkszych iloSciach we wczesnych
fazach powstawania zycia na Ziemi [Taylor, 2001] — slady w ilo$ciach rzedu 10 g w skali catego globu
pozostaty do dzi§. Przypuszcza sie, ze ***Pu moze pochodzi¢ z opadu materii kosmicznej ze statego
zrodla [Hoffman i inni, 1971] lub ze wzglednie bliskiego i niezbyt odleglego w geologicznej skali
czasu wybuchu supernowej [Choppin i inni, 1995].
Pluton odkryto w 1940 r . [Seaborg i inni, 1946] w eksperymencie prowadzonym w Berkeley
z wykorzystaniem cyklotronu o $rednicy nabiegunnikéw 150 cm, przy energii deuteronow 32 MeV w
reakcji:
B
2U(d, 2n) **Np — “*Pu+v, +e {2}
50h

W 1941 odkryto rozszczepialny izotop **°Pu, przez co zainteresowanie tym pierwiastkiem
gwattownie wzrosto. Otrzymywanie Pu na skale laboratoryjna rozpoczg¢to w 1942, a na skale
przemystowa w 1944. Pluton znalazl przede wszystkim zastosowanie militarne jako materiat
rozszczepialny stosowany w tadunkach jadrowych. Masa krytyczna dla ***Pu wynosi [Kudo, 2001] co
najmniej 250-300 g (,,co najmniej” gdyz masa krytyczna zalezy tez od formy geometrycznej fadunku).
Oprocz zastosowan militarnych probowano wykorzysta¢ Pu w innych celach. Izotop ***Pu stosowano
w czujnikach dymow oraz w amerykanskich ogniwach izotopowych SNAP (Satellite Nuclear
Auxiliary Power). Probowano wykorzysta¢ w metalurgii ***Pu jako dodatku do stopow. Cywilizacja
ziemska wytworzyta okoto 1200 t plutonu [Taylor, 1995]. Ocenia si¢, ze militarne zapasy
wydzielonego Pu [Ibrahim, 1995] w poszczegdlnych krajach wynosza: Federacja Rosyjska 130 t, USA
89 t, Francja 6 t, Wielka Brytania 3 t, ChRL 2.5 t, Izrael od 350 do 700 kg, Indie 360 kg. Znaczace
ilosci Pu posiadaja ponadto Argentyna, Brazylia, KRLD i Pakistan. Obecne tempo produkcji plutonu
utrzymuje si¢ na poziomie okoto 20 t/rok.

Na skutek dzialalnosci cztowieka, w Srodowisku przyrodniczym obecne sa izotopy alfa-
promieniotworcze plutonu: 2*Pu, **P, **°Pu, ***Pu i ***Pu oraz prawie czysto beta-promieniotworczy
*#1py, z ktorego powstaje *'Am (**'Pu z matym prawdopodobiefistwem, rzedu 0.1%, ulega tez
rozpadowi alfa, w wyniku czego powstaje *’U). Uwolnienia do srodowiska Pu zwiazane byly przede
wszystkim z atmosferycznymi testami broni jadrowej. W latach 1945-1963 przeprowadzono w
otwartej atmosferze 423 wybuchy jadrowe i termojadrowe. Do atmosfery dostato si¢ [Taylor, 1995]
okoto 4.5 t *Pu, 1 t ***Pu, 200 kg ***Pu, 95 kg **'Pu, 1kg **Pu i blizej nie znana, ale mata, masa ***Pu.
Po testach wystapito zjawisko okreslane mianem ,,globalnego opadu promieniotwdrczego” — cala
powierzchnia globu zostala skazona (w réznym stopniu) rozproszonymi w wybuchach substancjami.
Czas polowicznego ,,wypadania” Pu z atmosfery oceniano si¢ na 4 lata [UNSCEAR, 1982].
Dodatkowy 1 kg *"Pu rozproszonego w $rodowisku pochodzi z katastrofy amerykanskiego satelity
SNAP-9A. Do katastrofy — sptonigcia w czasie wejscia w atmosfere - doszto w kwietniu 1964 roku
nad Madagaskarem na wysokosci w przyblizeniu 50 km, a wigc w stratosferze, co spowodowato, ze
opad ten objal swoim zasiggiem cata Ziemi¢ [UNSCEAR, 1982].

75 29
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Rys. 1. Srednia skumulowana depozycja ******°Pu dla pasow szerokosci geograficznej (A) i przebieg
czasowy depozycji >’ **°Pu w skali globu (B). Przed 1958 szacowane [UNSCEAR, 1977 i 1982].
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Przyjmuje siec [UNSCEAR, 1982], ze srednia depozycja *°*Pu z globalnego opadu
promieniotworczego po testach z bronia jadrowa, dla pasa szerokosci geograficznej 50-60 °N
wynosila 58 Bqm?, a w przypadku ***Pu, z uwzglednieniem opadu po katastrofie satelity SNAP 9A,
wynosita 2.3 Bqm™?. Wartosci $redniej skumulowanej depozycji *****°Pu z opadu globalnego w
funkcji szeroko$ci geograficznej [UNSCEAR, 1977] i przebieg czasowy depozycji [UNSCEAR,
1982] przedstawiono na rysunku 1.

Glowna metoda stosowana dotychczas do oznaczania plutonu w Srodowisku jest spektrometria
promieniowania alfa, dlatego o praktycznej wykrywalnosci danej substancji decyduje nie jej obecnosé¢
masowa lecz aktywno$¢. W tabeli 2 zestawiono pordéwnanie aktywnosci jednego grama danego
izotopu Pu 1 masy odpowiadajace aktywnosci 1 Bq. Z porownania danych wida¢, ze znacznie tatwiej
wykrywalne ta metoda jest skazenie catego globu dwoma kilogramami ***Pu niz 200 kg ***Pu.
Ostatnio gwaltownie wzrasta liczba prac analitycznych, w ktorych dla oznaczania plutonu
wykorzystuje sie technike spektrometrii masowej, przez co wzrasta zainteresowanie skazeniami “**Pu,
dotychczas wykorzystywanym jedynie w roli znacznika radioanalitycznego.

Tabela 2. Zestawienie aktywnosci 1 g danego izotopu Pu i masy odpowiadajace aktywnosci 1 Bq

Izotop Aktywnos¢ 1g Masal Bq

>¥py 675 GBq 1.48 pg
3%py 2.46 GBq 0.407 ng

#0py 9.05 GBq 0.110 ng

#py 4.11 TBq 0.243 pg
*2py 154 MBq 6.49 ng
*pu 716 kBq 1.40 pg

Oprocz skazenia globalnego Ziemi (po testach z bronia jadrowa) istnieje szereg bardziej
lokalnych zrodet skazen izotopami Pu. Mozna wymienic¢ tu katastrofg czarnobylska, ktéra uwolnita do
srodowiska [IAEA, 1986] jedynie okoto 14 kg izotopow **°Pu, 4 kg **°Pu, 48 g ***Pu, 1.4 kg **'Pu i
sladowe ilosci ***Pu. Wigkszo$¢ tej masy jest zdeponowana w odlegloéci nie przekraczajacej
kilkudziesigciu kilometrow od reaktora. Czg$¢ najdrobniej rozpylonego paliwa zawierajacego Pu byta
transportowana droga powietrzna na wigksze odlegtosci. Aerozole o $rednicach 10 pm mogly
dolatywaé¢ na odleglos¢ kilkuset km, mniejsze dalej. Powazniejszymi uwolnieniami [UNSCEAR,
1993] moga ,,pochwali¢ si¢” zaklady przerobki paliwa jadrowego, przede wszystkim rosyjski ,,Majak”
w Czelanbinsku-65, gdzie do jeziora Karczaj i czg¢sciowo dalej do rzeki Tieczy wpuszczono okoto 5 t
plutonu. Dzialo sig¢ to glownie w latach piecdziesiatych XX w. Angielskie zakltady w Sellafield (b.
Windscale) wprowadzity, gtownie w latach 1971-79, do Morza Irlandzkiego okoto 185 kg Pu. Za
sprawg Pradu Zatokowego wywotato to skazenia Morza Pdélocnego i czg$ciowo Oceanu
Arktycznego. Francuskie zaklady w Cape La Haque koto Hawru nad Kanatem La Manche uwolnity
dalsze tylko 2 kg Pu [UNSCEAR,1993]. W katastrofach przenoszacych bron jadrowa bombowcow
Boeing B-52 w okolicach Palomares w Hiszpanii i w poblizu bazy Thule na Grenlandii rozproszono
po blisko 0.5 kg ******°Py [Dahlgaard i inni, 2001]. Uwolnienia z amerykanskich zakladow produkcji
Pu w Savannah River byly o rzad wielkosci nizsze [Hinton i Pinder, 2001]. W pordéwnaniu z tym
wszystkie normalnie eksploatowane elektrownie jadrowe wprowadzaja znikome ilosci Pu. Wigcej
moglo zosta¢ uwolnione z laboratoriow, przede wszystkim militarnych. Ocenia si¢ te uwolnienia na
lacznie mniejsze niz 0.5 kg.
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1.2.3. Toksycznoscé i radiotoksycznosé plutonu

Pluton jest silnie toksyczny, ale przede wszystkim jest wysoce roadiotoksyczny. Glowna
droga narazenia radiacyjnego wywotane przez Pu jest inhalacja aerozoli zawierajacych pluton [ICRP
1986]. Radiotoksycznos¢ i metabolizm Pu dla cztowieka byly przedmiotem intensywnych badan,
kilkukrotnie podlegaly gruntownie ponownej ocenie [ICRP, 1972; 1986; 1993; Newton i Dmitriev,
2001]. Najgrozniejsza jest inhalacja aerozoli o $rednicach w zakresie $=0.5-5 pum. Przyktadowo w
klasycznym raporcie International Commission on Radiation Protection Publication No. 19 [ICRP,
1972] przyjmowato sig, ze 25% inhalowanego w postaci tlenku Pu w zatrzymuje si¢ w ptucach, z
czego 60% wydalanych jest z czasem biologicznego potowicznego zaniku Ty,=500 dni. Zgodnie z
tym raportem 19.5% zainhalowanego Pu miato dostawac si¢ do krwioobiegu, z czego: 45%
gromadzitoby si¢ w ko$ciach z czasem biologicznego potzaniku Ty;,=70 lat, 45% znajdowatoby si¢ w
watrobie (Ty1,=35 lat), a pozostale 10% dostawatoby si¢ przede wszystkim do §ledziony. W kolejnych
raportach Migdzynarodowej Komisji Ochrony Radiologicznej [ICRP, 1986; 1993], przyjmowano
mniejsza kumulacje we watrobie i tak w ustaleniach raportu ICRP no. 67 [ICRP, 1993] twierdzi sig, ze
30% Pu gromadzi si¢ w watrobie, 50% kosciach a pozostate 20% jest rozproszonych w pozostatych
organach lub jest szybko wydalanych. Skrocono tez przyjmowane czasy biologicznego potowicznego
zaniku do 20 lat dla watroby i 50 lat dla szkieletu. Natomiast z najnowszych badan [Newton i
Dmitriev, 2001], przeprowadzonych na ochotnikach, z wykorzystaniem ultra-czystego gamma
promieniotworczego izotopu *’Pu i licznikéw calego ciata oraz ultra-czystego ***Pu i techniki
akceleratorowej spektrometrii masowej (AMS) wynika, ze w watrobie gromadzi si¢ $rednio az 73%
wchtonigtego do organizmu Pu, przy czym proces ten ma charakter powolnego nagromadzania,
osiagajac stan nasycenia po kilkudziesigciu dniach (co tlumaczy wczesniejsze niedoszacowanie).
Stwierdzono ré6znice pomiedzy przedstawicielami roéznych pici w czasach biologicznego
polowicznego zaniku Pu (kobiety wydalaja Pu szybciej) [Newton i Dmitriev, 2001].

Przy spozyciu (droga pokarmowa) plutonu jako PuO, wspotczynnik wchionigcia jest bardzo
niski, wynosi 5-10*. Dla niemowlat jest wigkszy i wynosi 0.005 [ICRP, 1993]. Oznacza to, ze
znakomita wigkszo$¢ spozywanego Pu jest wydalana w odchodach. Limit dawki 50 mSv na rok dla
osoby zawodowo narazonej na kontakt z promieniowaniem osiaga si¢ przy zawarto§ci w organizmie
okoto 500 Bq **°Pu, co odpowiada masie Pu rzedu 0.2 pg. Zestawienie wspotczynnikéw stosowanych
dla obliczen skutecznych dawek obciazajacych po wchtonigciu, droga pokarmowa lub inhalacyjna,
jednostkowych aktywnosci poszczegblnych izotopow Pu przedstawiono w tabeli 3.

Stwierdzono jednak, ze w innych formach chemicznych (np. jako cytrynian), pluton jak i inne
transuranowce moze by¢ znacznie tatwiej przyswajany droga pokarmowa [Bulman, 1978].

Tabela 3. Skuteczna dawka obciazajaca dla osdb postronnych przy jednostkowym wchtonigciu
plutonu [Sv/Bq], dla r6znych grup wiekowych za [Euroatom, 1996; ICRP, 1993]

Izotop Spozycie / wiek[lat] Inhalacja / wiek[lat]

<1 2-7 >17 <1 2-7 >17
+8py 4.0-10° 4.0-107 2.3-107 2.0-10" 1.4-10" 1.1.10™
9py 42-10° 4.2-107 2.5-107 2.1-10"* 1.5-10" 1.2-10"*
#0py 4.2-10° 4.2-107 2.5:107 2.1-10™ 1.5-10* 1.2-10"
#ipy 5.6:10° 5.7-107 48107 2.8:10° 2.6-10° 2.3-10°

W sensie tolerowanych stezen chemicznych pluton jest porownywalny [Zmystwski, 1991]:
- przy spozyciu (PuO,) z octanem otowiowym (100-krotnie mniej toksyczny od cyjankéw, 10-
krotnie bardziej toksyczny od arszeniku),
- przy bezposrednim wstrzyknigciu do krwioobiegu z jadem okularnika (10 cio-krotnie bardziej
toksyczny od kurary),
- przy inhalacji (PuO,) jest stukrotnie bardziej toksyczny od fosgenu lub pytu kadmowego.
Graniczne dla skutkéw ostrych stezenie Pu w organizmie cztowieka (i innych ssakow) wynosi
[Zmystowski, 1991] 300 ppb (tj. 3-107 g/g), co dla *’Pu réwnowazne jest (tabela 2) stezeniu
aktywnosci 750 kBqg/kg.
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1.2.4. Pluton w Polsce

Przyjmuje sig, ze nie istnicja w Polsce wilasne zrodta uwalniajace Pu do $rodowiska.
Wystepujacy w srodowisku naturalnym (wlasciwie semi-naturalnym) Polski Pu pochodzi z tzw. opadu
globalnego po testach z bronia jadrowa i z opadu po katastrofie czarnobylskiej. Do opadu globalnego
wlacza si¢ pluton pochodzacy z katastrofalnego ponownego wejscia w atmosferg satelity
amerykanskiego SNAP 9A. Rozréznienie zréodla pochodzenia Pu mozliwe jest dzigki analizie
stosunkow izotopowych (mas lub aktywnosci) Pu w probce. W celu rozréznienia plutonu z opadu
globalnego od pochodzacego z opadu czarnobylskiego najczesciej wykorzystuje si¢ stosunek
aktywnosci “**Pu/**"*"Pu. Ostatnie dwa izotopy traktowane sa tacznie z racji praktycznie identycznej
energii czastek alfa emitowanych przez nie, wynoszacych 5.15 MeV (w razie takiej potrzeby analizg
stosunku ich aktywnos$ci wykonuje si¢ metodami spektrometrii masowej). Dla opadu globalnego
[UNSCEAR 1982], z uwzglednieniem katastrofy SNAP-9A, warto$¢ stosunku aktywnosci **Pu do
2397240py wynosi na potkuli potnocnej od 0.03 do 0.05. Dla potkuli potudniowej jest znacznie wyzsza i
wynosi 0.21 [UNSCEAR 1982]. Natomiast dla katastrofy czarnobylskiej jego warto§¢ zmierzona
przez roznych autorow waha si¢ od 0.30+0.05 [Pavlovska i Myasoyedev, 1991] do 0.65
[Pietruszewski i Bojanowski, 1990]. Podawane sa tez posrednie wartosci z zakresu 0.45-0.60, [IAEA,
1986; 1991; Bunzl i Kracke, 1990; Skwarzec, 1995]. Jakosciowo, wzrost nat¢zenia linii widmowej o
energii 5.49 MeV **Pu wzgledem linii 5.15 MeV (sumarycznej linii 2*Pu i **’Pu) jest sygnatem
obecnosci Pu pochodzenia czarnobylskiego w probcee. IloSciowo, udzial ten ocenia si¢ rozwiazujac
prosty uktad réwnan [Mietelski, 1994]:

Ay =Ag +A, {3}
A s :CAg "H;Ach

gdzie: Ap3g lub Ay3g - obserwowane aktywnosci 2****’Pu lub ***Pu, Ag — nieznana a priori czg§¢
aktywnosci 2**°Pu  pochodzaca z globalnego opadu, Acp — aktywnos¢ 2397240py dla sktadowe;

czarnobylskiej, (- stosunek aktywnosci ***Pu/ *****Pu w globalnym opadzie, &- stosunek aktywnosci
#8py/ 29729%py dla opadu czarnobylskiego.

Jako rozwiazanie otrzymujemy:
Ach = (A238 - CA239)(&- )7 “
Ag =(EA239 - A23g)(&- )] (5}

Procentowy udzial sktadowej czarnobylskiej F wynosi wigc:
F = Ach(A239)71= [A238(A239) 1 - (1§ - €)1 -100% 6}

Podobnie mozna analizowaé¢ udzialty opadu globalnego i czarnobylskiego w probkach na
podstawie znanych wartosci stosunku aktywnosci (lub ilo$ci atoméw czy tez mas) w kazdym z tych
opadow dowolnej pary izotopéw tego samego pierwiastka, lub nawet dwoch pierwiastkow o
podobnych wiasnosciach (np. Am, Cm). Przykladowo, masowy stosunek izotopowy ***Pu do *’Pu w
skumulowanym opadzie globalnym wynosi 0.180+0.014 [Kelley i inni, 1999], a w opadzie
czarnobylskim okoto 0.4 [Muramatsu i inni, 2000].

Pluton pochodzenia czarnobylskiego odkryto w Polsce we wzglednie duzych ,,goracych
czastkach typu paliwowego” [Broda i inni, 1989], transportowanych droga powietrzna wzglednie
duzych fragmentach paliwa jadrowego, o $rednicach rzedu od kilkudziesigciu do kilkuset mikronow.
Tak duze aerozole nie sa najbardziej istotne z punktu widzenia dozymetrii, gdyz nawet jesli zostaja
inhalowane, to osiadaja w nosie lub krtani i wzglednie szybko sa usunig¢te z organizmu. Stg¢zenie
2397240py transportowanego droga powietrzna w chmurze czarnobylskiej, zmierzone w Warszawie na

przetomie kwietnia i maja 1986, wynosito [Pietruszewski i Bojanowski, 1990] 5.7-100 wzgledem

aktywnosci 137Cs. Stosunek ten pozostawal w przyblizeniu staty, gdyz aktywnosci plutonu i cezu w
powietrzu byly ze soba skorelowane. Pozwala to oszacowa¢ aktywno$é *°*°Pu zdeponowanego wraz
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z ¥'Cs, a wigc transportowanego na bardzo matych, mikronowych i submikronowych aerozolach.
Maksymalny opad '*’Cs pochodzenia czarnobylskiego w Polsce [Biernacka i inni, 1991; Strzelecki i
inni 1993, Mietelski 1994] byt rzedu 50 kBg/m® (na Slasku Opolskim). Stad, maksymalny opad
2397240py, wraz z frakcja matych aerozoli mozna ocenié na okoto 0.3 Bq/m?, a wartos¢ $rednia na o rzad
wielko$ci nizsza.

150, 239+ z-wp e 239+240p,, |
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|
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Rys. 2. Widma promieniowania alfa plutonu wydzielonego (w 1993) z probki opadu czarnobylskiego
pobranej 1.05.1986 na terenie IFJ. (A) widmo zmierzone w roku 2000, zawierajace narosniety **' Am
z rozpadu **'Pu, (B) widmo tego samego preparatu zaraz po oczyszczeniu z produktow rozpadow Pu.

W 1993 roku autor przygotowat alfa-spektrometryczne zrédto plutonu wydzielonego z probki
opadu czarnobylskiego (wody deszczowej zawierajacej rowniez material pochodzacy z depozycji
suchej) pobranej dnia 1.05.1986 na terenie IFJ. Wykonano wstepny pomiar, jednak wowczas
posiadany, improwizowany spektrometr promieniowania alfa nie byl dostatecznie stabilny dla
precyzyjnego pomiaru tak niskiej aktywnosci. Pomiar powtorzono na spektrometrze Canberra 7401 w
w 1995 roku ( z detektorem SBSi wyprodukowanym w IFJ) oraz w 2000 roku na spektrometrze Silena
AlphaQuattro z detektorem Canberra PIPS (rys. 2 A). Po ostatnim pomiarze probke oczyszczono z
produktéw rozpadu, ponownie wykonano zrédlo i kolejny raz zmierzono (rys. 2b). Obliczona
(niepublikowana dotychczas) warto$é stosunku aktywnosci 2*Pu do *****°Pu dla tej probki wynosi
0.558%0.038 (na dzien 1.05.1986). Warto$¢ ta potwierdza przyjmowana wczesniej przez autora dla
probek z Polski warto$¢ tego stosunku rowng 0.55. Nalezy jednak zwrdci¢ uwage na fakt, ze rozpad
promieniotworczy zmniejszyt glownie aktywnos¢ **Pu (T,=87.7 lat), przez co spowodowal
zmniejszenie tego stosunku o okoto 13%, tak ze np. w roku 2000 nalezaloby przyjmowaé wartos¢
0.485+0.034 (na 1.09.2000). Symptomatycznym jest, ze warto$¢ tego stosunku wyznaczana przez
wszystkich polskich autorow [Pietruszewski i Bojanowski, 1990; Skwarzec 1995] jest wyzsza od
wynikow badan wykonanych na terenach najsilniej dotknigtych katastrofa, jak przytaczano powyze;.
Warto$¢ ta jest rowniez nieznacznie wyzsza od wynikow niemieckich [Bunzl i Kracke, 1990].
Prawdopodobnie jest to zwiazane z tym, ze Polscy badacze rozpoczgli analizy pod katem obecnosci
plutonu z Czarnobyla po roku 1989, gdy aktywnosé ***Pu ulegla wzrostowi w wyniku catkowitego
rozpadnigcia si¢ znacznie bardziej aktywnego ***Cm (T;,=160 dni). Inne objasnienie tego efektu
bedzie dyskutowane jeszcze przy okazji badan skazen plutonem roslin (I111.3.4.)

Poréwnanie pomiardow oczyszczonego z produktéw rozpadu zrodla (opisywanego powyzej) z
tym samym zrédlem przed oczyszczeniem pozwolito réwniez oceni¢ warto§¢ stosunku aktywnosci
2#41py/397240py jako rowna 59410 (na dzien 1.05.1986). Sposdb obliczenia tej proporcji opisany jest w
dalszej czesci pracy (II1.1.3.) przy okazji opisu jej zastosowania do obliczania aktywnosci **'Pu w
probkach $cidtek lesnych. Jak wspomniano powyzej zaréwno **'Pu jak i **'Am byly obecne w
srodowisku po atmosferycznych testach broni jadrowej. Bezposrednio przed katastrofa czarnobylska
(wiosna 1986) stosunek aktywnosci **'Pu/”****"Pu w pozostatosciach opadu globalnego wynosit 4.2, a
1AM/ 4%y 0.3 [UNSCEAR, 1982]. Stosunek aktywnosci **'Pu/ 2*****°Pu w opadzie czarnobylskim
mozna wyznaczy¢ korzystajac ze wzoru:

Apncn _ Apy42-(1=F /100% )+ Aysy _ (Ayyy | Ayyy) —42-(1- F/100%)

7
A, (F 1100% )- Ay (F/100%) 7
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gdzie: Ay 1 Aoy stezenia aktywnosci dla 241py § 239.240py (dodatkowy indeks ,,Ch” oznacza sktadowa
czarnobylska), F' jest znane, zdefiniowane rownaniem {6}. Czynnik 4.2 jest stosunkiem aktywnos$ci
#py do #"Pu w pozostatosciach opadu globalnego dla roku 1999. We wczesnych latach
sze$cdziesiatych wartos$¢ ta wynosita dla naszych szeroko$ci geograficznych 12.6 [UNSCEAR,1982].

Tabela 4. Zestawienie danych o aktywnosci izotopow Pu w glebach, $ciotkach i osadach
dennych zaobserwowanych w probkach z Polski od poczatku lat dziewigédziesiatych XX w. (z
wyjatkiem wynikow prac prowadzonych przez autora, szerzej omoOwionych pozniej w niniejszej
pracy).

Rodzaj Obszar badan 2397240py >¥py F Literatura

probki [Bg/kg s.m.] [Bqg/kgs.m.] [%]

Gleba lesna  Lublin 1.18*% 0.125 13° Komosa i inni,
1993

Osad rzeczny Lublin 0.050+0.036 *  0.005+0.005 * 035 Komosa,1999b

/13 /)
Gleba Lublin 0.08+0.34 " 0.003+0.036" 0+35" Komosa, 1996
/0.21+0.08/*  /0.02+0.02/°

Glebalesna  Lublin 1.40540.034 * 020" Komosa, 1999a

Gleba Borne Sulinowo 0.27 * 0.015* 5° Komosa, 1998

Sciotka Barania Gora 2.19+10.8° 0.16+0.85" 8+31°¢ Mietelski i inni
1993

Torf Podhale 5.07* 0.159* 5° Boron i inni, 2001

Gleba Tatry 17" [Kubica i inni,
2002]

Osad denny  Zatoka Gdanska 10.3* NA 0 Suplinska i
Grzybowska, 1998

Osad denny  Zatoka Gdanska 5.79 " NA 0 Suplinska, 1992

Osad denny  Gtebia Gdanska 5.40* 0.17*° 0° Skwarzec i
Bojanowski, 1992

Osad denny ~ Zatoka Pomorska 0.11+1.44 0.003+0.056 O0° Bojanowski i inni,
1995

* — $rednia, " — zakres, *-maksimum, ‘- obliczone z opublikowanych w innej formie danych, NA — nie
analizowano.

Oprocz IFJ prace nad oznaczaniem Pu w srodowisku prowadzono w ostatnich latach w Polsce
w czterech instytucjach: UMCS w Lublinie, IO PAN w Sopocie, UG w Gdansku i CLOR w
Warszawie. Stan prac nad plutonem w $rodowisku Polski na rok 1999 zostat przedstawiony przez
autora w przegladowym artykule [Mietelski, 2001a]. Zaobserwowane w omowionych tam pracach
oraz w pracach prowadzonych w IFJ z udziatem autora, lecz wylaczonych z aktualnej rozprawy
[Boron i inni, 2001; Kubica i inni, 2002], aktywnosci izotopéw Pu w probkach gleby, $ciotki lesnej i
osadow dennych z Polski w zestawiono w tabeli 4.

Najwigksza skumulowana sumg opadu 239+240py wynoszaca 314 Bq/rn2 stwierdzono w probce
osadu dennego z Battyku. [Suplinska, 1992]. Byt to Pu pochodzacy z opad globalnego, by¢ moze
kumulowany w danym miejscu wraz z poziomym transportem osadow. W probce ladowej wysoka
warto$¢ skumulowanej depozycji stwierdzono dla torfu z Podhala [Boron i inni, 2001]. Wynosita ono
114.5 Bq/m®, z czego zaledwie 0.5 Bq/m”> mozna bylo przypisaé katastrofie czarnobylskiej. Jeszcze
wiecej plutonu znaleziono w wysokogorskich probkach z Tatr. Skumulowana depozycja *°**Pu
praktycznie tylko z globalnego opadu sigga 170 Bq/m” dla probki gleby pobranej w poblizu wyptywu
Biatki z Morskiego Oka lub 150 Bg/m® dla Dolinki za Mnichem [Kubica i inni, 2002]. W okolicach
Lublina opad czarnobylski stanowi $rednio 15% catkowitej aktywnosci Pu, siegajacej 60 Bq/m’
[Komosa, 1999a]. Dane te stanowia poziom odniesienia dla przestawianych w dalszych czgsciach
pracy wynikow z Polski Pétnocno-Wschodniej, przede wszystkim z Puszczy Augustowskie;j.
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I. 3. AmeryKk i ci¢zsze transuranowce

Ameryk jest transuranowcem o liczbie atomowej Z=95, najtrwalszy jego izotop o liczbie masowej
A=243 ma czas polowicznego zaniku réwny 7400 lat.

W srodowisku przyrodniczym obecne sa skazenia izotopem **'Am (o czasie potowicznego zaniku
T1,=432 lata). **' Am rozpada si¢ poprzez rozpad alfa emitujac czastki alfa o energiach bliskich 5.5
MeV. Powstajace jadra “’Np sa wzbudzone i z prawdopodobienstwem 35.9 % emituja kwanty
promieniowania gamma o energii 59.5 keV. **’Np ma czas polowicznego zaniku ponad 2:-10° lat, co
powoduje, ze jego aktywno$¢ jest bardzo niska. Ciag kolejnych rozpadéw jader atomowych,
pochodnych *'Np tworzy tzw. szereg neptunowy, wystepujacy niegdys$ naturalnie na Ziemi.

Wtlasnosci chemiczne ameryku sa bardzo zblizone do pierwiastkow ziem rzadkich (lantanowce).
Ameryk wystepuje tylko na III stopniu utleniania.

Podobnie jak pluton, ameryk jest toksycznym cigzkim metalem i jest silnie radiotoksyczny. Jego
metabolizm w ciele czlowieka nie r6zni si¢ znacznie od metabolizmu Pu. W raporcie ICRP No. 19
[ICRP, 1972] przyjmowano, ze po wchtonigciu do krwioobiegu 45% Am gromadzi si¢ w szkielecie (z
czasem biologicznego potowicznego zaniku Ty, = 100 lat), a drugie 45% Am w watrobie (z Ty, 1,=40
lat). Skorygowano pdzniej te dane [ICRP, 1986], odpowiednio przyjmujac Ty 1, rOwne odpowiednio
50 1 20 lat dla szkieletu i watroby. W tym raporcie przyjgto proporcje podziatu ameryku pomigdzy
watrobg i szkielet taka jak dla plutonu , a wigc 50% w kosciach, 30% we watrobie. Takie same dane o
metabolizmie przyjmuje si¢ dla kiuru. Znacznie krotszy czas biologicznego polowicznego zaniku,
wynoszacy 2 lata dla ameryku w watrobie, wynika z badan materialdéw sekcyjnych opublikowanych w
pracy [Mclnroy i inni, 1989].

Chemizm ameryku w przyrodzie nie odbiega znacznie od zachowania si¢ Pu, bedac praktycznie
identycznym z wlasciwosciami Pu™® [Choppin, 1988],

*'Am wykorzystywany jest w czujnikach dymu. Czesto stosowany jest tez jako wygodne
zrodto niskoenergetycznego promieniowania gamma, np. w metodzie fluorescencji rengenowskiej
[Eisenbud, 1987].

*Am powstaje w reaktorze atomowym jako produkt aktywacji, w sekwencji reakcji
wychwytu neutronu i rozpadéw B. W uwolnieniach reaktorowych **'Am pojawia si¢ w pewnej
proporcji do izotopow plutonu zaleznej od rodzaju reaktora i jego czasu eksploatacji. W
pozostatoéciach po opadzie czarnobylskim (kilka lat po depozycji) **'Am pochodzi zaréwno z
bezposredniej depozycji jak i pozniejszego wzrostu aktywnosci w wyniku rozpadu **'Pu. **'Am
powstaly z rozpadu **'Pu jest tez obecny w opadzie promieniotworczym po wybuchu jadrowym. Jego
aktywno$¢ w wypalonym paliwie lub w opadzie promieniotworczym poczatkowo, przez kilkadziesiat
lat, rosnie w czasie. W pozostatosci opadu globalnego obecna aktywno$é **'Am  stanowi okoto 1/3
aktywnosci =°*°Pu. Po praktycznie calkowitym rozpadnigciu si¢ **'Pu, a wigc po 70 latach od
wystapienia opadu (czyli ok. 2035 roku) osiagnie blisko 43% aktywnosci ******°Pu, czyli 25 Bg/m’.
Natomiast dla opadu czarnobylskiego, po catkowitym rozpadnigciu si¢ **'Pu aktywnos¢ **'Am ma
okoto tréjkrotnie przewyzszaé aktywnosé *****°Pu [Mironov i inni, 2001].

Zarowno w opadzie po wybuchach jadrowych jak i w opadzie czarnobylskim stwierdzano
obecnos¢ rowniez sladowych ilosci cigzszych transuranowcow. Przede wszystkim znajdywano izotopy
kiuru (Z=96): ***Cm, ***Cm, ***Cm [Eisenbud, 1987]. Ciezkie transaktynowce jak kiur czy berkel (Bk,
7=97) powstaja w wybuchach jadrowych, zwlaszcza duzej mocy, jednakze ilosci tych jader sa
wzglednie mate i w opadzie globalnym byly praktycznie niewykrywalne poza miejscami eksploz;i.
Natomiast bezposrednio po katastrofie czarnobylskiej w ,,goracych czastkach typu paliwowego”
obserwowano [Broda i inni, 1989] stosunkowo duze aktywnosci **Cm (T;,=160 dni) oraz $lady
*Cm (Tyo= 30 lat) i **Cm (T,,=18 lat). Kiur i ameryk wykazuja daleko idace podobiefistwo
wlasciwosci chemicznych. W raporcie [ICRP, 1986] przyjmuje sig, ze cigzkie transaktynowce
gromadza si¢ nieznacznie che¢tniej w kosciach niz w watrobie, w poréwnaniu do ameryku czy plutonu.

Bardzo zblizone chemiczne wlasciwosci ameryku i1 kiuru powoduja, ze w $rodowisku
przyrodniczym zazwyczaj nie ulegaja separacji, a w analizach radiochemicznych na ogdét znajduja sie
w jednej frakcji.

17



I.3. Wiasciwosci fizykochemiczne **Sr

%Sr to czysto beta promieniotwérczy izotop strontu o T;,=28.6 lat. Rozpada si¢ emitujac
elektrony o energii maksymalnej 540 keV ($redniej energii rownej 195.8 keV) tworzac roéwniez
czysto beta promieniotwérczy izotop *°Y o Ti,=64.1 godziny. *’Y emituje elektrony o energii
maksymalnej 2.228 MeV (a $redniej 934.8 keV), a rozpadajac si¢ tworzy stabilny *°Zr.

“Sr jest produktem rozszczepienia, na bimodalnej (,,dwugarbnej”) krzywej rozktadu
prawdopodobienstwa mas jader powstalych w rozszczepieniu *°U lub ***Pu (rys. 3) znajduje si¢ w
poblizu lewego maksimum, w przeciwienstwie do ’Cs znajdujacego si¢ w poblizu prawego
maksimum. *’Sr pojawia sie wiec zardwno w wybuchach jadrowych jak i jest wytwarzany w
reaktorach jadrowych. Jego wlasciwosci $rodowiskowe i1 dozymetryczne byty przedmiotem
intensywnych badan w latach sze$¢dziesiatych XX w. [Liniecki, 1966], gdyz byl uznawany jako
drugie, (po "C, a wigc przed "’Cs) zagrozenie z dozymetrycznego punktu widzenia po testach z
bronia jadrowa. Jego aktywno$é w opadzie globalnym wynosita 62.5% aktywnosci '>’Cs [UNSCEAR,
1977]. *°Sr i *’Cs maja poréwnywalne czasy potowicznego zaniku (odpowiednio 28.5 i 30 lat ),
jednak dtuzszy czas biologicznego pottrwania w organizmie *°Sr, jego gromadzenie si¢ w ko$ciach
oraz emisja dwoch czastek beta o $rednio znacznie wyzszej energii niz pojedynczej czastki beta i
kwantu gamma w rozpadzie V'Cs (*’Cs—""Ba; "“""Ba—'*"Ba+y) jak rowniez wysoka wartos¢
wspolczynnika wchionigeia droga pokarmowa (f;) rownego 0.3 dla dorostego i 0.6 dla niemowlecia
[Euratom, 1996] powoduje, ze przy pordwnywalnych aktywnosciach *°Sr i '’Cs, dawki od
wchlonigtego *Sr sa wicksze niz od "*'Cs. Skuteczna dawka obciazajaca dla osoby dorostej po
jednorazowym wchlonigciu droga pokarmowa 1 Bq *°Sr wynosi 2.8-10® Sv, a dla niemowlecia
2.3-107 Sv [Euratom ,1996]. Dla "*’Cs wartosci te sa odpowiednio rowne 1.3-10% Sv i 2.1-10® Sv.
Roznica zwlaszcza jest widoczna dla niemowlat z racji odmiennej gospodarki wapniem w organizmie
w fazie wzrostu i pdzniej, w zyciu dorostym [Liniecki, 1966]. Wapn jest chemicznym analogiem
strontu, co powoduje, ze wiele organizmdéw moze intensywnie pobiera¢ stront z otoczenia zwlaszcza w
warunkach §rodowiskowego niedoboru wapnia.
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Rys. 3. Rozktady prawdopodobienstwa mas jader powstatych w rozszczepieniu *°U, **U i *’Pu
[Eisenbud, 1987].

Po katastrofie czarnobylskiej nie powstalo duzo prac dotyczacych °Sr, gdyz w krajach
zachodnioeuropejskich byt on deponowany na poziomie 1/50 aktywnosci *’Cs [Wilken i Diehl, 1987].
Odmiennie, w poblizu reaktora depozycje *’Sri "’Cs bywaty poréwnywalne [IAEA, 1991]. Réznica
proporcji wynika z réznic lotnosci ich zwiazkoéw, i wynikajacych stad roznic w transporcie
powietrznym izotopow tych pierwiastkow. Izotopy strontu (*Sr i krotkozyciowy *Sr) znalazty si¢ w
powietrzu w wyniku mechanicznego rozerwania rdzenia reaktora w momencie jego wybuchu
chemicznego, zwiazane byly glownie z makroskopowymi fragmentami paliwa oraz  duzymi
aerozolami (o $rednicach rzedu kilkuset um) opadajacymi w niewielkiej odleglosci od zrodta emis;ji.
Natomiast cez byt w stanie efektywnie odparowywac z ptonacego reaktora, pozniej kondensowal w
powietrzu lub osiadat na powierzchni drobnych aerozoli, przez co mogt utrzymywac si¢ w powietrzu
znacznie dtuzej i dolatywa¢ na duze odleglosci od Czarnobyla. Pojedyncze pomiary *°Sr w Polsce w
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czasie trwania katastrofy czarnobylskiej wykazaty jego niskie aktywnosci [Broda i inni, 1986], dlatego
w ocenie dawki dla mieszkancow Polski [Zarnowiecki, 1988] jego udziat zostat pominiety. Zaktadajac
$rednia warto$é stosunku aktywnosci *’Cs/*’Sr w chmurze czarnobylskiej nad Polska jako wigksza niz
50 mozna bylo oceni¢ maksymalna depozycje *’Sr w Polsce jako nie przekraczajaca 1 kBq/m® (przy
depozycji rzedu 50 kBg/m* dla "*’Cs na Slasku Opolskim), przy $redniej wartoéci na poziomie nie
przekraczajacym 100 Bg/m’. Depozycja *°Sr po atmosferycznych testach broni jadrowej, w trakcie
ktorych wytworzono 40-10'® Bq *°Sr [UNSCEAR, 1982] , wyniosta $rednio 3.2 kBg/m?, z czego w
roku 1986 pozostawato okoto 1.5 kBg/m®. Chemiczne podobiefistwo Sr i Ca powoduje, Ze izotopy Sr
sa mobilne w S$rodowisku, nie ulegaja silnemu kompleksowaniu w rozkladajacej si¢ materii
organicznej ani sorpcji na mineralach ilastych tak jak Pu, Am czy Cs. Dlatego rekonstrukcja ex-post
opadu Sr jest utrudniona — jest on rozproszony w wielu komponentach $rodowiska, w szczegdlnosci
znajduje si¢ w roslinach i zwierzgtach zyjacych na danym terenie. Czgsciowo moze ulega¢ migracji w
glab profilu glebowego. W ocenie rekonstruowanego opadu wykorzystuje si¢ tzw. wspotczynniki
koncentracji *°Sr do roélin i zwierzat, zdefiniowane w nastgpnym podrozdziale. Danych o wigkszym
opadzie *°Sr na danym terenie moga dostarczyé poréwnania aktywnosci tego izotopu obserwowanej w
takich samych organizmach zyjacych w podobnych warunkach srodowiskowych na réznych terenach.

I. 5. Przenikanie w Srodowisku substancji radioaktywnych do organizmow zywych

L.5. 1. Wspdlczynniki przenikania i koncentracji

Badaniem obiegu pierwiastkow promieniotworczych w srodowisku zajmuje si¢ radioekologia.
Laczy ona w sobie elementy dziedzin pozornie tak odlegtych jak ekologia, chemia czy tez dozymetria.
W badaniach wykorzystuje metody pomiarowe fizyki i chemii jadrowej, a przede wszystkim metody
spektroskopowe i radiochemiczne.

Przenikanie pierwiastkéw promieniotworczych pomigdzy dwoma elementami ekosystemu (np.
z gleby do ros$liny czy z gleby - poprzez rosliny — do zwierzat) probuje si¢ opisac¢ ilo§ciowo
wprowadzajac pojgcie wspotczynnika przenikania oznaczanego TF (ang. transfer factor). Jedli, dla
ustalenia uwagi przyjmiemy, ze rozwazamy przenikanie danego radionuklidu z gleby do rosliny to
odpowiedni TF zdefiniowany bedzie jako stosunek stgzenia aktywno$ci (inaczej: zawarto$¢) A
danego radionuklidu w ro$linie (ogélnie: w tym elemencie ekosystemu, do ktérego przenika
radionuklid) wzgledem st¢zenia aktywno$ci A4; (zawarto$ci) tego radionuklidu w glebie (ogdlnie: w
tym elemencie ekosystemu, z ktérego przenika radionuklid):

TF =2 (8}

1

Jesli oba stezenia aktywnos$ci wyrazamy w Bq/kg suchej masy, to TF jest wielkoScia
bezwymiarowa.

Czasem korzystniej, lub wygodniej, jest rozwazaé przenikanie radionuklidow do roslin lub
zwierzat odwotujac si¢ do aktywnosci powierzchniowej danego radionuklidu (w danej warstwie gleby
lub skumulowanej w calym profilu glebowym). Wowczas wprowadza a si¢ pojecie wspotczynnika
koncentracji AC (ang. aggregation coefficent, lub aggregated transfer coefficent). Definiuje si¢ go
jako stosunek stezenia aktywnosci danego radionuklidu w badanym elemencie ekosystemu A4, do
aktywnosci powierzchniowej 4, wyrazonej w Bg/m’.

AC=% 19}

P
Jednostka AC jest [m*/kg].

Opis przenikania radionuklidow z wykorzystaniem poje¢ wspotczynnikow przenikania (TF)
lub koncentracji (AC) napotyka na uzasadniona krytyke. Podczas gdy liczniki obu wyrazen sa dobrze
zdefiniowane problemy pojawiaja si¢, gdy glebiej zastanowi¢ si¢ nad ich mianownikami. Wyobrazmy
sobie sytuacje, gdy w badanej glebie pojawilby si¢ (np. naniesiony przez wylew rzeki) piasek
zwierajacy monacyty. Aktywno$¢ toru gleby by wzrosta, natomiast z racji trudnej rozpuszczalnosci
monacytow najprawdopodobniej aktywnos$¢ w roslinach nie ulegltaby zmianie. Zmniejszytyby sie
natomiast obliczane wartosci obu wspotczynnikow dla toru. Analogiczna sytuacja moze wystapi¢, gdy

19



antropogeniczne radionuklidy z opadu promieniotworczego sa silnie zaadsorbowane na
powierzchniach ziaren mineralnych lub dostarczone w ,,goracych czastkach” o postaci trudno
rozpuszczalnych spiekow. Aby usunac ta trudnos¢ czasami uwzglednia si¢ w mianowniku wzorow
{8} 1 {9} tylko aktywno$¢ ,biodostepna”, tj. przede wszystkim zwiazana z roztworem glebowym i
wymywalng (wymienna) za pomoca roztworéw wodnych o parametrach spotykanych w §rodowisku.
Pojawiaja si¢ watpliwosci — wymywalne w jakich warunkach itp. To podej$cie komplikuje strong
pomiarowa i zaciera poczatkowa jednoznacznos¢ poje¢. Modyfikacja definicji TF i AC odnoszaca sig
do frakcji wymiennej nie usuwa niestety wszystkich watpliwosci. Otéz w mianowniku wzoréw {8} i
{9} powinna znalez¢ sig¢ tylko aktywnos¢ zawarta w warstwie gleby, z ktorej dany organizm ma
szans¢ czerpa¢ radionuklidy. Wyodrebnienie tej warstwy jest trudne, a czasem wrecz niemozliwe.
Wszystkie te trudnosci powoduja, ze pojecia ,,wspotczynnika przenikania” czy tez ,,wspolczynnika
koncentracji” traca swoja uniwersalno$¢ i maja sens tylko, o ile jasno jest okreslony sposob ich
obliczania.

Dla upraw zagadnienie przenikania radionuklidow do roslin, zwlaszcza '*'Cs jest dosy¢
szczegdtowo zbadane [IAEA-IUR, 1994]. Dla upraw rolnych A; w wzorze {8} jest $rednia
aktywno$cia w oranej warstwie glebie, np. w pierwszych 10 cm gleby [IAEA-IUR, 1994]. Na
terenach tzw. semi-naturalnych (lasy, wrzosowiska, mokradta, tundra itp.) stezenia sztucznych
radionuklidow nie sa usredniane w zaden sposéb. Dla roéznych roslin uprawnych wartosci
wspotczynnikéw przenikania (TF) dla *°Sr mieszcza si¢ [TAEA-IUR, 1994] w granicach od 2107 (np.
bulwa ziemniaka, gleba torfowa, pH=4) do 3.0 (np. roéliny zielone, na piaskach, pH=5). Dla *’Cs sa
na ogot o rzad wielkos$ci nizsze [TAEA-IUR,1994]. Dla plutonu wartosci te na terenach uprawowych
mieszcza si¢ w granicach [TAEA-IUR, 1994] od 8.6-10 (ziarna zb6z) do 4.4-107 (korzen marchwi), a
dla ameryku od 2.2-10” (ziarna zb6z) do 1.2-107 (trawy). Podobne wartosci jak dla Am podano dla
Cm. Wartosci TF dla transuranowcow nie odnosza si¢ do okreslonych warunkow glebowych, a
podany w cytowanej pracy zakres niepewno$ci waha si¢ od dwoch do szesciu (sic!) rzedow wielkosci.

1L.5.2. Rola mikroorganizmow

W ostatnich latach zwrdécono szczegdlna uwage na role mikroorganizméw w procesie
przemieszczania si¢, akumulacji i remobilizacji radionuklidow w $rodowisku, a w szczegolnosci w
glebie. Obecny stan ogdlny wiedzy na ten temat podsumowany zostal w przegladowej pracy
[Tammponet i inni, 2001]. Procesy biologiczne istotnie uzupetniaja abiotyczne mechanizmy rzadzace
zachowaniem si¢ radionuklidow w glebie. Do opisu zaréwno biologicznych jak i abiotycznych
proceséw wykorzystuje si¢ tzw. model przedziatéw. Dzieli on glebe na elementy sktadowe. Dla opisu
obu proceséw kluczowym przedzialem jest roztwor glebowy — zawiera on rozpuszczone jonowe
formy radionuklidow. Pomigdzy roztworem glebowym a tzw. formami wymiennymi istnieje
dynamiczna réwnowaga. Radionuklidy moga przenika¢ pomig¢dzy tymi dwoma przedziatami poprzez
nietrwale adsorpcje i1 desorpcje na powierzchniach ziaren, moga tez by¢ z tych przedziatow
wyeliminowane poprzez trwale zaadsorbowanie na ziarnach mineralnych lub tez poprzez wyptukanie
do wod gruntowych. Kolejnym istotnym przedziatem, z ktérego radionuklidy moga przenika¢ do
roztworu glebowego sa czastki na powierzchni ktorych (lub — w §rodku ktorych) radionuklidy dostaja
si¢ do gleby — sa one na ogdt w glebie obcym materiatem. Radionuklidy w formach rozpuszczalnych
dostaja sig tez bezposrednio do roztworu glebowego z powietrza wraz z opadem atmosferycznym.
Uwzgledniane biologiczne procesy to przede wszystkim pobor korzeniowy radionuklidow z roztworu
glebowego, oraz ponowne dostawanie si¢ ich do gleby wraz z czastkami obumartych roslin.
Woechtanianie korzeniowe jest tak podstawowym procesem, ze uwzgledniaja go modele nazywane
abiotycznymi. Bardziej rozbudowane modele uwzgledniaja mikroorganizmy, ktére pojawiaja si¢ w
roli swoistych buforow - dodatkowych przedzialdéw pomigdzy wszystkimi wymienionymi powyzej
przedziatami. Dobitnym przykladem moga tu by¢ grzyby biorace udziat w mikoryzie, ktora bardzo
istotnie modyfikuje pobor korzeniowy mikroelementow (a wsrod nich takze radionuklidéw) przez
ros$liny wyzsze.

Niektore mikroorganizmy utrudniaja ruchliwo$¢ radionuklidow [Tammponet i inni, 2001]
poprzez procesy takie jak: bio-sorpcje (zatrzymywanie si¢ jonow w blonach komérkowych) [Small i
inni, 1999; He i inni, 2000; Texier i inni, 2000], bio-akumulacje (zatrzymywanie si¢ jondw we
wnetrzach  komorek) [Henrot, 1989; Avery, 1996] oraz redukcje jonow do form mnigj
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rozpuszczalnych i ich wytracanie w postaci osadow [Tolley i inni, 1995]. Z drugiej strony inne
mikroorganizmy moga wptywaé na wzrost ruchliwosci radionuklidéw [Tammponet i inni, 2001]
poprzez np. utlenianie [Francis, 1994], wytwarzanie substancji kompleksujacych [Francis, 1994] i
uwalnianie radionuklidow w trakcie rozktadu szczatkow organicznych.

Procesy te w odniesieniu do Pu zostalty omowione w pracy [Francis, 2001]. W szczegdlno$ci
zwrdcona tam uwagg na przenikanie Pu do grzyboéw (w hodowli laboratoryjnej) w formie cytrynianow
i soli azotowych, charakteryzujacych si¢ trojkrotnie wyzszym wspodtczynnikiem przenikania niz w
przypadku trudno rozpuszczalnego tlenku plutonu.

1.5.4. Modele przenikania

Uwzglednienie czynnika mikrobiologicznego niestychanie komplikuje ewentualne modele
matematyczne probujace opisa¢ realistycznie obieg radionuklidow w $Srodowisku. Mowiac ogodlnie,
przy N wyr6znionych przedziatach i przy zalozeniu, ze radionuklidy moga przedostawac si¢ pomigdzy
dowolnymi dwoma przedziatami, przy minimalnie jednej stalej opisujacej wymiang miedzy
przedziatami, otrzymuje si¢ model N(N-1)/2 parametryczny. Dla prostego modelu abiotycznego, bez
uwzgledniania roli mikroorganizméw, wyrdznia si¢ siedem przedzialow, a wigc ewentualny
uproszczony (bo zaniedbujacy role mikroorganizméw) model zawiera 21 parametréw. Ta liczba moze
by¢ odbierana jako niepokojaco duza.

Sukcesy w opisie wchtaniania cezu radioaktywnego przez rosliny odnosza ostatnio inne modele
okreslane mianem mechanistycznych, zalezne od bardzo malej liczby parametrow empirycznych, w
szczegblnosci jednego, tzw. wspolczynnika rozdziatu [Absalom i inni 1999 i 2001]. Wykorzystuja one
zalezno$¢ tempa wertykalnej migracji radionuklidow w glebie od wilasnosci sorpcyjnych gleby. Jesli
radionuklidy sa obecne w glebie jedynie w §ladowych ilosciach to ich sorpcje w glebie opisuje si¢ w
oparciu o wspotczynnik rozdzialu K,;, zdefiniowanego nastgpujacym elementarnym wzorem [Bunzl i
Schimmack, 1991]:

K, =—% (10}

gdzie: C, — stgzenie (aktywno$¢) radionuklidu w 1g suchej gleby, C, stezenie (aktywnosc)
radionuklidu w lcm’ roztworu glebowego).

Przyktadowo, w glebach organicznych, najbardziej zblizonych do $rodowisk lesnych, dla *’Cs K
przyjmuje $rednio wartos¢ [ITAEA-TUR,1994] 2.7-10% (zakres zmiennosci od 1.2 do 3.6-10%), dla *°Sr
$rednia to 1.5-107 (zakres zmiennosci od 4.1 do 5.4-10%), dla Pu 1.8-10° (zakres od 10 do 3.3-10°), dla
Am 1.1-10° (zakres od 3.6-10° do 3.3-10°).

Obecnie probuje siec wykorzystaé takie modele do opisu obiegu nie tylko “’Cs ale i *°Sr
[Casadesus i inni, 2001]. Jednak wydaje sig, ze stopien rozwoju modeli obiegu *’Cs i *Sr ciagle faza
doskonalenia. Dla innych sztucznych radionuklidow, takich jak przyktadowo izotopy Pu i Am
konstruowane modele sa w jeszcze bardziej poczatkowej fazie. Na obecnym etapie poznania dominuje
jedynie proba uchwycenia jakosciowo zachodzacych zjawisk rzadzacych obiegiem tych
radionuklidow.
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II. Wybrane spektrometryczne metody pomiarowe stosowane w badaniach
radioaktywnosci Srodowiska

I1. 1. Spektrometria i promieniowanie przenikliwe.

Celem analizy spektralnej kazdego rodzaju promieniowania jest uzyskanie informacji
o rozktadzie nat¢zenia promieniowania w funkcji jego energii, czestotliwosci, dlugosci fali lub innej
wielkosci fizycznej charakteryzujacej je. Bez watpienia, za prekursora badan spektrometrycznych
nalezy uzna¢ I. Newtona [Newton, 1704], ktory jako pierwszy uzyskal widmo $wiatta biatego.
Wiasciwymi odkrywcami spektrometrii optycznej byli w XIX wieku G. Kirchhoff i K. Bunsen
[Kirchhoff i Bunsen, 1860] oraz J. Fraunhofer.

Pierwszym narzedziem shluzacym do wykrywania promieniowania przenikliwego,
zastosowanym zaréwno przez H. Becquerela [Becquerel, 1896] jak i W. C. Roentgena [Roentgen,
1896], byla klisza fotograficzna. M. Sklodowska-Curie wraz z P. Curie stosowali najchgtniej
elektrometr [Sktodowska-Curie, 1898]. Dzi$§ moze zdumiewa¢, jak wiele wiedzy o promieniowaniu
przenikliwym 1 jego zrodtach uzyskano stosujac te elementarne narze¢dzia [Rutherford, 1899]. Wnet,
bo juz w 1906 w badaniach promieniotworczos$ci zastosowano ekrany scyntylacyjne (W. Crooks, E.
Rutherford) oraz elektromagnetyczne spektrometry masowe [Britannica, 1991]. Ich prekursorem byt w
1913 J.J. Thomson, a konstrukcje dojrzate stworzyli w 1918 r. F.W. Aston i A.J. Dempster [Aston,
1919]. W latach dwudziestych XX w. wynaleziono i zastosowano liczniki gazowe (Geiger i Miiller,
1928), a zekranem scyntylacyjnym sprzegnigto fotopowielacz tworzac licznik scyntylacyjny.
W badaniach wysokoenergetycznych czastek stosowano komory mgltowe (Wilson) a p6zniej komory
pecherzykowe (D. Glaser) oraz komory wielodrutowe (G. Charpak). Dla badania niskoenergetycznego
promieniowania beta z rozpadu trytu zastosowano (1956) licznik scyntylacyjny zawierajacy ciekly
scyntylator mieszany ze preparatem bgdacym zréodlem promieniowania [Britannica, 1991]. W latach
sze$cdziesiatych XX w. jako detektor promieniowania gamma zastosowano diod¢ potprzewodnikowa.
Rozw¢j elektroniki umozliwil konstruowanie spektrometrow promieniowania przenikliwego
wykorzystujacych  gazowe liczniki  proporcjonalne, liczniki  scyntylacyjne lub  diody
potprzewodnikowe. Spektrometry te poczatkowo byly jedno-, dwu-, lub troj-kanatowe a pozniej
wielokanalowe, np. 256, 1024, 4096, 16384 itd.

Badania $ladowych stgzen substancji radioaktywnych w $rodowisku umozliwia niskotlowa
spektrometria promieniowania alfa, beta i gamma. Uzupehniajaca technika, stosowana w odniesieniu
do substancji o dtugim czasie potlowicznego zaniku, jest spektrometria masowa. Tym technikom badan
poswigcony jest niniejszy rozdzial. Metody spektrometryczne wspomagane sa na ogot przez metody
radiochemiczne stuzace wydzieleniu szukanych substancji [Myasoedov i Pavlotskaya, 1989].

I1.2. Spektrometria promieniowania alfa.

I1.2.1. Promieniowanie alfa

Rozpad alfa to rozpad jadra atomowego, ktoremu towarzyszy emisja czastki alfa — jadra *He.
Istota rozpadu alfa jest pokonanie przez czastke alfa na drodze efektu tunelowego bariery potencjatu
otaczajacej jadro. Dokona¢ tego moze jedynie czastka juz uformowana wewnatrz jadra iznajdujaca
si¢ na odpowiednio wysokim poziomie energetycznym. Jej energia po opuszczeniu jadra odpowiada
energii tego poziomu, a wigc jest $cisle okre§lona — skwantowana. Widmo czastek alfa jest widmem
liniowym. Energia czastek alfa pochodzacych z rozpadu jader atomowych obecnych w srodowisku
zawarta jest w przedziale od 1.8 MeV (***Nd) do 8.8 MeV (*'°Pb). Najbardziej interesujacy jest zakres
energii od 4.0 MeV (**Th) do 5.7 MeV (***Ra), w ktorym mieszcza si¢ energi¢ emitowanych czastek
alfa izotopoéw uranu, toru, plutonu, ameryku oraz radu.

Rozpad alfa to najbardziej rozpowszechniony przypadek tzw. rozpadu klastrowego, a wigc
rozpadu polegajacego na emisji kompletnego jadra atomowego z innego jadra. Innymi dotychczas
zaobserwowanymi rodzajami rozpadu klastrowego jest emisja jader '*C z**’Ac [Rose i Jones, 1984]
oraz **Ne z jader ***Th [Alexandrov i inni, 1985]. Prawdopodobienstwo emisji innych jader niz jadra
*He jest na ogdt bardzo niskie, jesli nie liczy¢ rozszczepienia jadra atomowego, ktore moze byé
traktowane jako inny graniczny przypadek rodzaj rozpadu klastrowego [Ardisson, 1996], tyle ze tu
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z poczatkowego jadra emitowane jest jadro cig¢zkie, zawierajace prawie potowe liczby jego
nukleonow.

Pomimo stosunkowo duzej energii kinetycznej niesionej przez kazda czastke promieniowanie
alfa charakteryzuje si¢ mata przenikliwoscia spowodowana bardzo efektywnym przekazem otoczeniu
tej energii, a wigc wysoka warto$cia liniowego przekazu energii — LET( ang. Linear Energy
Transfer) . Promieniowanie alfa ma charakter jednoznacznie zasiggowy, jego zasigg X w materii
wyraza si¢ wzorem [Strzatkowski, 1979]:

E ez -1
X = j (dEj dE (11}
5 \dx

gdzie: E,,.. — poczatkowa energia czastek alfa, dE/dx — straty energii na jednostke drogi (LET).

Spektrometria promieniowania alfa jest wysokoczula i selektywna metoda detekcji izotopow
uranu, toru, plutonu, radu, polonu, ameryku, kiuru iniektoérych pierwiastkow ziem rzadkich. Ze
wzgledu na mata przenikliwo$¢ promieniowania alfa niezbgdny dla precyzyjnych pomiarow warunek
niskiego tta osiaga si¢ wzglednie tatwo stosujac odpowiednie materiaty konstrukcyjne detektora,
podktadki zrodta ikomory pomiarowej, charakteryzujace si¢ niskimi stezeniami substancji alfa-
promieniotworczych. W szczego6lnosci unika si¢ stopow aluminium zwierajacych zazwyczaj
domieszki uranu na poziomie 1 ppm (~12 Bg/kg). Wzglednie tatwo mozna osiagac¢ czgstosé zliczen
dla obszaru danej linii widmowej w tle réwna 10°Hz, tj. mniej niz jedno zliczenie na dzien.

11.2.2. Metody radiochemiczne

Ze wzgledu na mata przenikliwos¢ promieniowania alfa stosowanie tej metody wymaga
wydzielenia poszukiwanego izotopu, lub grupy izotopoéw, metodami radiochemicznymi z materialu
matrycowego i przygotowanie zen zrodla o gestosci powierzchniowej mniejszej od 0.1 mg/cm?. Tylko
zrodla o przynajmniej tak matej gestosci powierzchniowej gwarantuja uzyskanie widm o nalezytej
rozdzielczosci. Wydajnos¢ wydzielenia kontroluje si¢ ilosciowo dodajac znacznik izotopowy.
Przyktady stosowanych znacznikdéw izotopowych przedstawiono w tabeli 5. Dla osiagnigcia oceny
catkowitej aktywnos$ci danego radionuklidu zawartego w probce pozadane jest pelne rozpuszczenie
materialu matrycy. Dla niektdérych matryc stanowi to podstawowa trudnosc .

Tabela 5. Przyktady znacznikow izotopowych stosownych dla oznaczen wybranych izotopow

Oznaczany izotop | Znacznik

238U, 234U, 235U 232U

239Pu, 238Pu 236Pu, 242Pu

232Th, 230Th, 228Th 229Th

226Ra 133Ba(y)

147Sm, 144Nd, 148Gd, 155Eu @), 154Eu ), 152Eu(y)
241 Am, 244Crn 243 Am

Oznaczenie: Y - Pomiar wydajnosci (odzysku znacznika) na spektrometrze promieniowania gamma

W kazdej metodzie radiochemicznej stuzacej do oznaczenia stgzen substancji alfa-

promieniotwoérczych mozna wyréznié trzy etapy:
e Rozpuszczenie (mineralizacjg) lub wymycie probki,
e Wydzielenie i zatgzenie poszukiwanej substancji (izotopu, grupy izotopow),
e Przygotowanie zrodta spektrometrycznego.

Metoda mineralizacji musi by¢ dobrana do danego materialu matrycowego. W procedurze
mineralizacji, przy oznaczeniach catkowitej aktywno$ci danego izotopu alfa promieniotworczego musi
istnie¢ pewien etap, w ktorym rozpuszczanie si¢ powiodto. Istnienie takiego etapu pozwala uzyskac
pewnos¢ co do doktadnego wymieszania dodanego na poczatku mineralizacji znacznika izotopowego
z rozpuszczanym materiatem. Zazwyczaj stosuje si¢ mineralizacje sucha (wstgpne spalenie probki
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w kontrolowanej, dobranej dla danego izotopu temperaturze), a po niej mineralizacj¢ mokra
z wykorzystaniem stezonych, goracych kwaséw (HF, HNO3, HCI, HCIO4) lub zasad (NaOH, KOH).
Czesto stosuje si¢ dodatkowo nadtlenek wodoru (H2O2). Dla matych probek stosuje si¢ tez spiekanie
z solami metali alkalicznych. Na ogo6l, cho¢ nie zawsze, unika si¢ stosowania H)SO4 ze wzgledu na
jego mata lotno$¢ itrudnosci z pozniejszym rozpuszczaniem wielu soli siarczanowych. Najlepsze
rezultaty uzyskuje si¢ w mineralizatorach mikrofalowych stosujac podwyzszone ci$nienie. Zamiast
pelnej mineralizacji stosuje si¢ czasem jedynie wymywanie przeprowadzone w obecno$ci znacznika
w okreslonych warunkach (np. za pomoca goracego 6 M HCI ). Dla niektérych izotopow sztucznych
metoda ta prowadzi do wynikéw roéwnowaznych zotrzymywanymi przy stosowaniu peinej
mineralizacji [Skwarzec 1995, 1997; Komosa, 1999]. Jest to mozliwe, jesli poszukiwany izotop nie
jest zaokludowany w nierozpuszczalnej matrycy lub interesuje nas wytacznie aktywnos¢ wymywalna,
czy biodostgpna. Dla wydzielania szukanej substancji stosuje si¢ metody chemii analitycznej takie jak
chromatografi¢ jonowymienna, ekstrakcje ire-ekstrakcje w uktadach ciecz-ciecz i ciecz-ciato state,
wspolstracanie oraz metody termochemiczne. Procedury stosowane w niniejszej pracy zawieraty pelna
mineralizacj¢ i na ogoét wydzielanie poszukiwanych izotopow za pomoca chromatografii
jonowymiennej ( Aneks 2).

I1.2.3. Otrzymywanie zrodel
Cienkie zrodta alfa-spektrometryczne uzyskuje si¢ metodami, ktore mozna podzieli¢ na trzy
grupy, (rys. 4):

e chemicznymi, takimi jak wspolstracanie z mikrogramowymi ilo$ciami substancji
wbudowujacymi w swoja sie¢ krystaliczna oznaczany izotop lub selektywna sorpcja na
materiale podktadki,

e clektrochemicznymi (elektroliza, elektroforeza, spontaniczna depozycja),

e fizycznymi (elektrokapilarne napylanie, odparowanie).

Dielektryk /
Elektroljt try
) —
\/
N/
Filtr membranowy
50 nm 5000 v
.‘ -
do pompy stal stal e
nierdzewna nierdzewna ——

. ELEKTROKAPILARNE NAPYLANIE
WSPOLSTRACANIE ELEKTROLIZA ELEKTROFOREZA

Rys. 4. Przyktady uproszczonych schematow uzyskiwania zrodet alfa-spektrometrycznych réznymi
metodami.

Najczesciej chyba stosowana metoda jest elektrolityczne osadzanie zrodla. Jednak szerokie
mozliwoséci daje wspotstracanie, przede wszystkim z NdF3 [Sill, 1987]. Ta prosta metoda mozna

otrzyma¢ cienkie zrodta spektrometryczne dla plutonu, toru, ameryku, kiuru i pierwiastkow ziem
rzadkich oraz dla uranu. W tym ostatnim przypadku konieczne jest zastosowanie czynnika
redukujacego jony U™ do nizszych stopni utlenienia. Na rys. 5 przedstawiono przyklady widm
promieniowania alfa uzyskanych wIFJ ta metoda [Mietelski, Gaca iOlech, 2000]. Metode
wspolstracania z NdF; (Aneks 2) stosowano w omowionych w catej pracy badaniach.

11.2.4. Aparatura pomiarowa

Detektorem w spektrometrze promieniowania alfa moze by¢ scyntylator (np. ZnS)
z fotopowielaczem, komora jonizujaca lub detektor potprzewodnikowy — dioda krzemowa z cienkim
oknem wejsciowym. Najczesciej wykorzystuje si¢ spektrometr promieniowania alfa z krzemowym
detektorem z wdryfowanymi lub implantowanymi domieszkami tworzacymi zlacze p-n. Pierwsze
z powyzszych okresla si¢ skrotem SBSi (ang. Surface Barrier Silicon), drugie skrotem PIPS
(Passivated, Implanted Planar Silicon — pasywowane implantowane detektory planarne - nazwa
stosowana dla produktéow firmy Canberra, firma Ortec stosuje na analogiczny produkt nazwe
Ruggedized detector). Metoda implantowania domieszek jest nowsza i stosujac ja otrzymuje si¢ lepsze
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parametry eksploatacyjne detektora, m.in. mozliwa jest jego praca w obecnos$ci §wiatla, jest bardziej
stabilny chemicznie przez co mozliwe jest np. czyszczenie powierzchni w przypadku kontaminacji.

239+240p,,

2999

s184

236py (zmacznik)

5370 5555 s740 5926

-] imp.

224pa
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215 1asa.
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E3-591 3863 4144 4426 azes 49906 5272 5554 5836 Bl'ﬁ?q 2852 2538 3aes 3496 3984 4472 d—l‘qsﬁﬂ 5448 .5935
E [keV] E [keV]
Rys. 5. Przyktady widm promieniowania alfa uzyskanych metoda wspotstracania z NdF3

[Mietelski, Gaca i Olech, 2000] dla roznych frakcji tej samej probki porostow z Antarktydy; A- frakcja
zawierajaca pluton, B - frakcja zawierajaca tor (wraz z pochodnymi jego rozpadu), C - frakcja
zawierajaca uran, D - frakcja ziem rzadkich ze §ladami ameryku i polonu.

|
czastka ] 5
@ ﬁH I W 3

Ok.40-80V | ,
tor spektrometryczny jednego detektora

wejécia sygnatéw z toréw -
spektromeirycznych
pozostatych detektoréw

) 5

4

D- detektor
P- przedwzmacniacz
W - wzmacniacz spektroskopowy

1,2, 3, 4, 5 - transmitowany sygnal:
1,2,3 - sygnal analogowy

Al

widma promieniowania alfa

K liczba | o

M - multiplekser

K - konwerter analogowo-cyfrowy
Z - zasilacz napigcia detektora

A - analizator wielokanatowy

4 - sygnat analogowy indeksowany statym napigciem

5 - liczba: adres pamieci

Rys. 6. Schemat blokowy czterokomorowego spektrometru promieniowania alfa.

Z wyjatkiem pewnych szczegélnych zastosowan, pomiar aktywnosci alfa odbywa si¢ zawsze

w prézni, jednak optymalna jest niska préznia o ci$nieniu nie mniejszych niz 0.02 mbar. Sladowe
ci$nienie jest korzystne, zmniejsza prawdopodobienstwo kontaminacji detektora przez jadra odrzutu.
Dioda detektora spolaryzowana jest zaporowo napigciem rzedu kilkudziesigciu V, czynne ztacze p-n
ma glebokos¢é 100+300 pum inajczesciej powierzchnie rzedu kilkuset mm?®. Sygnat z detektora,
proporcjonalny do zdeponowanej w nim energii czastki alfa, po wzmocnieniu w przedwzmacniaczu
i wzmacniaczu trafia (w wielokomorowym spektrometrze poprzez multiplekser) do konwertera
analogowo-cyfrowego (np. Wilkinsona), gdzie poréwnywana jest jego amplituda wzgledem
wewnetrznego sygnatu rosnacego schodkowo. Z chwilg osiagnigcia przez generowany sygnat
zapamigtanej amplitudy sygnatu z detektora numer ,,schodka” staje si¢ adresem komorki pamigcei,
gdzie wykonuje sig¢ operacje ,,dodaj jeden”. W ten sposdb w pamigci spektrometru gromadzone jest
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w trakcie pomiaru widmo zarowno dla spektrometréw promieniowania alfa jak i opisanych dalej
w pracy spektrometrOw promieniowania beta (ciektoscyntylacyjnych) oraz spektrometrow
promieniowania gamma.

Energi¢ linii widmowej okresla na podstawie przeprowadzonej wczesniej kalibracji energetyczne;j
spektrometru. w tym celu wykonuje si¢ szereg pomiaré6w widm réznych izotopéw o znanych
energiach linii widmowych tworzac tabelg energii i odpowiadajacych im numeréw kanalow. Na
plaszczyznie energia - numer kanatlu przeprowadza sig linig regresji — zasadniczo jest to linia prosta,
jednak doktadniejsza kalibracje uzyskuje si¢ dopasowujac wykres wielomianu stopnia drugiego lub
trzeciego. Analogicznie postgpuje si¢ dla spektrometrow promieniowania gamma.

We wspotczesnej spektrometrii promieniowania alfa stosuje si¢ najczesciej wielokomorowe,
zintegrowane  spektrometry  zawierajace wjednej obudowie kilka oddzielnych torow
spektrometrycznych 1 wykorzystujacych jeden multipleksowany konwerter analogowo-cyfrowy.
Blokowy schemat spektrometru promieniowania alfa przedstawiono na rys. 6. Przykladami takich
spektrometréw moga by¢ Octete firmy ORTEC, Analyst firmy Canberra lub stosowany w prawie
wszystkich badaniach prezentowanych w pracy spektrometr AlphaQuattro firmy Silena wyposazony w
dwa detektory SBSi wytworzone w IFJ i dwa detektory PIPS produkcji firmy Canberra (Fot. 1.).

Fot.1. Czterokomorowy spektrometr promieniowania alfa Silena AlphaQuattro znajdujacy si¢ od 1995
w Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska IFJ.

IL.2.5. Widma promieniowania alfa

Parametrem charakteryzujacym zdolno$¢ rozdzielcza spektrometru jest tzw. szeroko$¢ potdwkowa
okreslana anglojezycznym akronimem FWHM (ang. ,.full width at half of maximum - pelna szeroko$¢
w potowie maksimum amplitudy). FWHM uzyskanych linii widmowych =zalezy od ggstosci
powierzchniowej zrodla, cisnienia resztkowego gazu, rodzaju detektora iod warunkoéw
geometrycznych pomiaru. Dla oddalonego cienkiego zrodia uzyskuje si¢ wspolczesnie szerokosci
potéwkowe linii rowne kilkunastu keV. Korzystne z punktu widzenia wydajnosci pomiaru bliskie
wzajemne usytuowanie zrodla i detektora wplywa niekorzystnie na zdolno$¢ rozdzielcza spektrometru,
gdyz rejestrowane sa wowczas (ze wzglednie duzym prawdopodobienstwem) rowniez czastki alfa
emitowane ze zrodla pod duzymi katami. Czastki te padaja na detektor pod réwnie duzymi katami
(rys. 7). Dla emisji pod duzym katem droga, jaka przebiegnie czastka alfa w zrédle (d;)
i w powierzchniowej, nieczynnej (martwej) warstwie detektora (d,) zanim dotrze do czynnej objetosci
jest wzglednie duza, przez co straty energii wzdtuz niej staja si¢ zauwazalne. Dhugosci drog d; i d,
zaleza od kata emisji i miejsca emisji w zrodle o skonczonej grubosci. Zjawisko to prowadzi do
wzrostu FWHM i pojawienia sig¢ silnej asymetrii w ksztalcie linii widmowych (rys. 5). .
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Lewostronne zbocza linii widmowych maja przebieg zblizony do funkcji wyktadniczej, podczas
gdy prawostronne pozostaja gaussowskie. Moze to prowadzi¢ do czeSciowego naktadania sig linii
widmowych. Wowczas niezbgdne staje si¢ stosowanie specjalistycznego oprogramowania
pozwalajacego na matematyczne rozdzielanie czeSciowo pokrywajacych si¢ linii widmowych.
Problemy te znacznie zwigkszaja si¢ przy wzro$cie ggstosci powierzchniowej zrdédia. Przyktad
rozdzielenie czgsciowo pokrywajacych si¢ linii widmowych z zastosowaniem programu ALF
(opracowanego przez autora — zarys opisu w ,,Aneksie 1”) przestawiono na rys. 8.

DETEKTOR
warstwa czynna
do]
') martwa warstwa
d (okno wejsciowe)
d=dy+d2 dq 2
#radlo

Rys. 7. Czynnik geometryczny wptywajacy na szerokosc¢ linii widmowych:

. I3
a3g.{ 1P 228Th /)

9 s515@ 5461 5771 6082 6793 6704 7015

E[keV]

Rys. 8. Przyklad mozliwos$ci numerycznego rozdzielenia (metoda najmniejszych kwadratow) linii
widmowych przy ich wzglednie duzej szerokosci (probka — frakcja Th z kosci zwierzecych, program
ALF opracowany przez autora, opis w Aneksie 1).

11.2.6. Obliczanie aktywnosci
Aktywno$¢ Ap oznaczanego izotopu w probee, w przypadku stosowania znacznika bedacego
rowniez (jak oznaczany izotop) emiterem promieniowania alfa, wyznacza sig korzystajac ze wzoru:

NP
A=At (12}

w

gdzie: Ay aktywnos¢ dodanego znacznika, Np 1Ny — odpowiednio liczba zarejestrowanych

czastek alfa (pole powierzchni linii widmowej po odjgciu tla) oznaczanego izotopu i znacznika.
Oceng niepewnosci pomiaru uzyskuje si¢ stosujac metode rozniczki zupeline;.

W przypadku stosowania izotopu gamma promieniotworczego jako znacznika (np. *’Ba
w oznaczeniach **°Ra) aktywnos¢ Ap oznaczanego izotopu w probce wyznacza sig korzystajac ze
WZoru:

4 =P {13}
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gdzie: Np - liczba zarejestrowanych czastek alfa (pole powierzchni linii widmowej po odjgciu tla)
dla oznaczanego izotopu, t- czas pomiaru, Y — wydajnos¢ radiochemiczna (odzysk) dla znacznika
wyznaczony Ww niezaleznym pomiarze gamma-spektrometrycznym, ®, - efektywno$¢ rejestracji
czastek alfa dla danej geometrii pomiaru.

Liczby zliczen dla danej linii widmowej dla probki idla tlta uzyskuje si¢ sumujac zliczenia
w danym, ustalonym obszarze widma lub catkujac dopasowane do ksztattu linii widmowych funkcje.
Wykorzystuje si¢ tu specjalistyczne oprogramowanie, takie jak program ALF (Aneks 1) .

Odzysk Y to z definicji stosunek aktywnos$ci znacznika znajdujacego si¢ w otrzymanym zrodle do
aktywnosci dodanej do analizy. Dla znacznika bedacego emiterem alfa oblicza si¢ go ze wzoru:

N
Y= L 14
0,4, Ha

gdzie: Nj - liczba zarejestrowanych czastek alfa (pole powierzchni linii widmowej po odjgciu tla)

dla znacznika, t- czas pomiaru, ®, - efektywnos$¢ rejestracji czastek alfa dla danej geometrii pomiaru.

Efektywnos¢ rejestracji czastek alfa @, dla pdtprzewodnikowego spektrometru promieniowania
alfa w szerokim zakresie energii czastek nie zalezy od ich energii. Na rysunku 9 przedstawiono
zaleznos$¢ efektywnosci rejestracji czastek alfa w funkcji odleglosci zrédta od detektora dla réznych
energii czastek alfa (5.3, 5.51 5.8 MeV).
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Rys. 9. Przyktad zaleznos$ci efektywnosci rejestracji czastek alfa (®,) w funkcji odlegtosci zrodta od
detektora (potki na ktorych umieszczano zrodto znajduja si¢ w odleglosciach 4 mm od siebie), zrodto
o érednicy 15 mm, detektor SBSi, o powierzchni 300 mm* (produkcji NZ I IFJ) , dopasowane linie to
hiperbole .

Efektywnos¢ dla danej geometrii pomiaru bada si¢ rejestrujac widmo czastek alfa pochodzace ze
zrodta wzorcowego o znanej aktywnosci. Wydaje si¢ oczywistym, ze nalezy tu stosowaé zakupione
zrodto przygotowane w laboratorium wzorcowym i posiadajace odpowiedni atest. Jednak zazwyczaj
maja one aktywno$¢ kilku kBq, co przewyzsza o co najmniej trzy rzedy wielkosci typowe aktywnosci
zrodet otrzymywanych w badaniach  radioaktywnosci $rodowiska. Ogranicza to stosowanie
komercyjnych zroédel wzorcowych zracji pojawiania si¢ probleméw pomiarowych wywotanych
duzym obciazeniem detektora (np. pojawiaja si¢ linie sumacyjne), a przede wszystkim z racji
potencjalnej kontaminacji detektora przez jadra odrzutu. Oprécz tego trudno jest zakupi¢ zrodia
komercyjne majace dokladnie te same rozmiary geometryczne co przygotowywane rutynowo
w laboratorium preparaty. Dlatego czgsto efektywno$¢ ®, wyznacza si¢ we wlasnym zakresie
przygotowujac zrodlo ze znanej objgtosci roztworu atestowanego znacznika.

Kazda metoda przygotowania zrodta z roztworu, by¢ moze oprocz odparowania, ma skonczona,
mniejsza od 100%, nie znana a priori wydajno$¢. Jednak stosujac odparowanie trudno jest uzyskac
jednorodne i cienkie zrédto, dlatego ta metoda nie jest zalecana. Zrodta dla wyznaczania efektywnosci
mozna przygotowaé np. metoda kolejnego wspotstracania z NdF;, co najmniej dwukrotnie (lepie;j:
trzykrotnie) stracajac z tego samego roztworu o okreslonej (atestowanej) aktywnosci zawierajacego
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dany radionuklid. W ten sposob przygotowuje si¢ kolejne zrédla. Przestrzegajac jednakowych
warunkow przygotowania mozna zatozy¢, ze aktywnosci zdeponowane na kolejno straconych
zrodtach tworza ciag geometryczny, gdyz wydajnosci wytworzenia zrodla sa jednakowe. Stosunki
liczb zliczen na jednostke czasu dla danej linii widmowej w zrodtach pozwalaja obliczy¢ iloraz tego
ciagu. Korzystajac ze wzoru na sum¢ nieskonczonego ciagu geometrycznego mozna stwierdzié, ze
aktywnos$¢ pierwszego zrodta 4, zwiazana jest z aktywnoscia A,, radionuklidu (znacznika) uzyta do
przygotowania zrodet, nastgpujaca zaleznoscia:

1

TN {15}
-
Nl

gdzie: N, — skorygowana o liczbg zliczen tta liczba zliczen na jednostke czasu w danej linii widmowe;j
zrodia przygotowanego w drugim wspotstraceniu, N; — liczba zliczen na jednostke czasu w danej linii
widmowe;j zrodta z pierwszego wspolstracenia (rowniez po odjeciu tha).

Ostatecznie, efektywnos$¢ dla danej geometrii zrodla i odleglosci od detektora mozna obliczy¢
korzystajac ze wzoru:

A, =4

O=— {16}

af1-M
Nl

Stezenie aktywnosci (zawarto$¢) danego izotopu w probee oblicza si¢ dzielac aktywno$¢ probki
otrzymang zgodnie ze wzorem {12} lub {13} przez wzigta do analizy mas¢ probki (wyznaczona w
okreslonych warunkach — np. masa sucha, masa spopielona, masa swieza ).

I1.3. Spektrometria promieniowania beta
11.3.1. Promieniowania beta

Promieniowanie beta to strumien elektronéw: negatonéw (e”) lub pozytonéw (e’) emitowanych
z jader na skutek rozpadu beta. Rozpad beta jest rozpadem rzadzonym prawami oddzialywan stabych.

Emisji negatonu (zwyklego elektronu) towarzyszy emisja antyneutrina elektronowego (V,) a emisji

pozytonu — neutrina elektronowego (v, .).

Pierwsza ogdlnie uznawana teori¢ rozpadu beta opracowat E. Fermi. W jego teorii do rozpadu beta
dochodzi gdy jeden z nukleonéw w jadrze zamienia si¢ na inny: proton na neutron w przypadku
rozpadu beta plus (B"), lub neutron na proton dla rozpadu beta minus (8" [Mayer-Kuckuk, 1983].

Nowsza teoria oddzialywan stabych, tzw. Mata Unifikacja, opracowana przez S.Glashowa,
S.Weiberga i A. Salama us$ci§la mechanizm rozpadu beta [Bransden i inni, 1981]. Zgodnie z nig jeden
z kwarkéw walencyjnych wchodzacych w sktad nukleonu emituje wirtualny bozon posredniczacy W*
lub W™ zmieniajac si¢ w inny kwark, a wigc zmieniajac swoj tzw. zapach. Rozpad beta minus zachodzi
przy emisji W~ : neutron, majacy walencyjne kwarki ddu zmienia si¢ w proton o walencyjnych
kwarkach duu, a wiec jeden kwark d zmienia sic w u. Rozpad beta plus zachodzi z emisja W',
wowczas w jednym z protondw jeden kwark u zmienia si¢ w d, przez co nukleon ten staje si¢
neutronem. W hiperjadrach analogicznym przemianom moga ulegaé rowniez ci¢zsze kwarki: s, ¢, b
oraz t.

Ze wzgledu na swa wielka masg¢ wirtualny bozon posredniczacy W rozpada si¢ praktycznie
natychmiast na natadowany lepton (tu: " lub e") oraz odpowiednie neutrino lub antyneutrino. Energia
i ped bozonu W, jako stanu niezwiazanego, dzieli si¢ w przypadkowy sposob migdzy produkty jego
rozpadu. Z tego wzgledu obserwowane elektrony (e lub e’) maja widmo ciagle, charakteryzujace sie
pewna energia maksymalng — energia dostgpna w rozpadzie. W pracach typu tu opisywanych nie
rejestruje si¢ energii unoszonej przez neutrino (czy tez antyneutrino). Ksztalt widma energetycznego
czastek beta w zakresie wysokich energii niezbyt rézni si¢ dla widm negatonow i pozytonow,
natomiast dla niskich energii istnieje taka roznica wywotana wplywem przyspieszajacym (dla ") lub
hamujacym (dla ¢) dodatniego tadunku jadra atomowego. Przeciwne oddziatywanie ujemnie
natadowanej chmury elektronowej atomu jest zaniedbywalnie mate z racji znacznie mniejszej gestosci
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przestrzennej tego tadunku. W zwiazku z tym widma pozytonow dla energii bliskich zera maja zerowe
nat¢zenia czastek, podczas gdy w widmach elektronéw obserwuje si¢ czastki od energii praktycznie
rownej zero [Strzatkowski, 1979; Mayer-Kuckuk, 1983].

11.3.2. Pomiar z wykorzystaniem cieklych scyntylatorow

Najbardziej doktadna metoda pomiaru widma promieniowania beta byta i pozostaje nadal metoda
elektromagnetyczna, w ktorej skrzyzowane pola magnetyczne i elektryczne wraz z zespotem przeston
mechanicznych stuza do wyboru energii elektronow (lub pozytondéw). Metoda ta rozwijana byta
szczegblnie do badania widma elektrondw zrozpadu trytu w poblizu ich energii maksymalne;j.
Przewidywany ksztalt widma zalezy od warto$ci masy antyneutrina elektronowego. Z powodu
znaczenia tego problemu poznawczego, wicle wysitku i pomystowosci wlozono w konstruowanie
coraz bardziej doskonatych (tj. charakteryzujacych si¢ wzglednie wysokim wspdtczynnikiem
transmisji i wysoka zdolnoscia rozdzielcza) spektrometréw elektromagnetycznych. Jednak przyrzady
te nie nadaja si¢ dobrze do badania promieniotworczosci srodowiska. W takich zastosowaniach
wykorzystywano dawniej pomiary niespektrometryczne - licznikowe, poprzedzone oczywiscie
preparatyka radiochemiczna probek. Wykorzystuje si¢ zarowno liczniki gazowe jak i scyntylacyjne,
glownie do badan niskoenergetycznych emiterOw promieniowania beta, przede wszystkim trytu
(Emax=19 keV) i '*C (Ena=156 keV). Pod koniec lat pie¢dziesiatych (1956) skonstruowano liczniki
ciekloscyntylacyjne, w ktorych wydzielony preparat zawierajacy dany izotop mieszany jest z ciecza
organiczng zawierajaca rozpuszczong domieszke substancji scyntylacjnej. Obecnie jest to najbardziej
uniwersalna, rozpowszechniona imozna chyba zaryzykowaé takie powiedzenie — najbardziej
doskonata metoda pomiaru aktywnosci beta probek s$rodowiskowych. Jako ciekly scyntylator
pierwotnie stosowano toluen lub benzen z domieszka scyntylatora PPO (2,5-difenylooksazol) i
substancji przesuwajacej dlugos¢ emitowanej fali POPOP (1-4, bis-2-(5-fenylooksazolil)). Obecnie, po
latach doskonalenia stosuje si¢ scyntylatory niepalne, charakteryzujace si¢ wysoka stabilno$cia
chemiczna, znane pod handlowymi nazwami np. Ultra Gold firmy Canberra lub HiSafe 3 firmy
Wallac.

Swiatto scyntylacji rejestruje fotopowielacz, impulsy sa zliczane i rejestrowane. Do redukcji biegu
wlasnego pierwsze liczniki byly wyposazane w chlodzone fotopowielacze. W nastepnych latach
doskonalono uktady pomiarowe: wprowadzono rejestracje scyntylacji w uktadzie koincydencyjnym
dwoéch fotopowielaczy, zmniejszono termoemisj¢ spontaniczng z ich fotokatod, przez co mozliwym
stato si¢ zrezygnowanie z konieczno$ci chtodzenia przyrzadu. Kolejna, bardzo istotng modyfikacja
bylo przeksztalcenie licznika w spektrometr poprzez dodanie analizatora amplitudy sygnatu, czyli
uktadu konwertera analogowo-cyfrowego sprzeggnigtego z pamigcia — istota dzialania zostata opisana
powyzej przy opisie spektrometru alfa. W przypadku licznikow scyntylacyjnych stosuje si¢
konwertery analogowo-cyfrowe dzialajace na zlogarytmowanym sygnale (firma Wallac) lub liniowe
(firma Packard-Canberra), jednak réwniez z mozliwos$cia prezentacji widm o zlogarytmowanej osi
odcigtych (energii) .

ostona bierna - 5 cm otowiu

Scyntylator
plastikowy

fotopowi powielacz

fotopowielacz fotopowielacz

popychacz —— | Prébka

{ element zmieniacza prébek / Ipreparat zmieszany z ciekltym
scyntylatorem/

Rys. 10. Schemat rozmieszczenia elementow wewnatrz ostony spektrometru ciektoscyntylacyjnego na
przyktadzie spektrometru Wallac 1414-003 Guardian (Fot.2).

Redukcje tla uzyskuje si¢ poprzez stosowanie oston biernych (otowianych) o grubosci zazwyczaj
5 cm (lub np. 10 cm w przypadku spektrometru Wallac Quantulus), a dalej poprzez wprowadzenie
dodatkowego uktadu antykoincydencyjnej ostony czynnej ze scyntylatorem plastikowym (np. Wallac
Guardian), scyntylatorem ciektym (np. Wallac Quantulus) lub krysztatem BGO (np. Packard-Canberra
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mod. 2770). Zamiennie do oslony antykoincydencyjnej firma Packard Canberra oferuje np. w modelu
2700 redukcje tlta poprzez analize¢ sygnatow opdéznionych — po rejestracji sygnatu analizuje si¢
sekwencje nastgpnych, akceptujac tylko sygnaly majace odpowiednia sekwencje tzw. sygnatow
opoznionych, zgodna zwzorcowa dla scyntylacji. Wspolczesne spektrometry maja uklady
elektroniczne pozwalajace rozroézni¢ btyski $wiatta pochodzace ze scyntylacji od pochodzacych
z chemoluminescencji. Sygnal rejestrowany glownie przez jeden =z fotopowielaczy ukladu
koincydencyjnego traktowany jest jako impuls fotoné6w z chemoluminescencji. Proporcja natgzenia
Swiatta zrejestrowanego przez kazdy zdwoch fotopowielaczy jest dobieranym empirycznie
parametrem czuto$ci rozdzialu. Czas trwania scyntylacji pozwala rozrozni¢ sygnaly pochodzace od
rejestracji promieniowania alfa i beta [Oikari i inni, 1987]. Scyntylacje wywolane przez czastke alfa
powstaja w bardzo malym obszarze. Mozliwe sa reekscytacyjne wzbudzenia, dlatego scyntylacja taka
trwa dluzej od scyntylacji powodowanej przez promieniowanie beta, ktore rozktadaja sie¢ wzdhuz
znacznie dtuzszego $ladu. Rozdzial dokonuje si¢ dobierajac empirycznie parametr charakteryzujacy
czas trwania scyntylacji. Rozmieszczenie elementéw istotnych dla przeprowadzenia pomiaru
wewnatrz ostony otowianej spektrometru ciektoscyntylacyjnego przedstawiono na rys. 10, a
uproszczony schemat blokowy budowy spektrometru na rys. 11.

Probka

w scyntylatorze
LK - uklad koincydencyjny

N ‘ ~
AU e
powi Fotop
K - konwerter analogowo-cyfrowy

P- przedwzmacniacz Z - zasllacz wysoklego naplgcla
A- anali . y

liczba
4

widmo promieniowania beta

bl

W - wzmacniacz sp

1,2, 3, 4 - transmitowany sygnat

Rys. 11. Uproszczony schemat blokowy spektrometru ciektoscyntylacyjnego.

=

Fot. 2. Spektrometr ciektoscyntylacyjny Wallac 1414-003 Guardian znajdujacy si¢ w Laboratorium
Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska IFJ.

W ostatnich latach pojawiaja si¢ proby stosowania poétprzewodnikowych, implantowanych
detektorow krzemowych o duzej grubosci ztacza p-n do pomiaru widm promieniowania beta [Courti i
inni, 2000]. Detektory takie stanowia rozwinigcie konstrukcji detektorow stosowanych
w spektrometrii promieniowania alfa, montowane sa w typowych, lekko tylko modernizowanych
(gtownie zmiana zakresu napigcia zasilajacego) spektrometrach promieniowania alfa.

1l 3.3. Widma promieniowania beta
Pomiar ciekloscyntylacyjny pozwala otrzymywa¢ widma promieniowania beta (oraz alfa), gdyz
liczba fotonow, a wigc natezenie $wiatta, emitowanego przy przej$ciu danego rodzaju czastki, jest
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wprost proporcjonalna do energii zdeponowanej w osrodku. Czastki alfa o energii rzgdu 5 MeV
wytwarzaja sygnat o podobnym natgzeniu $wiatla, jak promieniowanie beta o energii rzedu 500 keV.
Osiagane zdolnosci rozdzielcze (FWHM) dla promieniowania alfa zaleza od uzytego rodzaju
scyntylatora, lecz na ogdt nie sa mniejsze niz okoto 300 keV, a wigc sa to wartosci przynamniej o rzad
wielko$ci wigksze od osiaganych w potprzewodnikowej spektrometrii alfa.

Przyklady widm promieniowania beta rejestrowanych za pomoca  spektrometru
ciekloscyntylacyjnego Wallac 1414-003 Guardian przedstawiono na rysunku 12.
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Rys. 12. Przyktady uzyskanych na spektrometrze z cieklym scyntylatorem widm promieniowania
beta: “C, *Sr+"Y, widma beta i alfa: *'’Pb+*'’Bi+*'Po, oraz *’Sr+’Y zarejestrowanego poprzez
zjawisko Czerenkowa a nie scyntylacje.

Czynnikiem zaburzajacym pomiar w spektrometrze ciektoscyntylacyjnym jest tzw. gaszenie
sygnatu. Rozroznia si¢ dwa rodzaje gaszenia: gaszenie chemiczne ioptyczne (barwne). Gaszenie
chemiczne polega na zmniejszeniu wydajnosci produkcji fotonéw w scyntylacjach wywotanej
obecnoscia czynnika chemicznego pochlaniajacego bezpromieniscie czg$¢ energii przekazanej
scyntylatorowi przez czastke. Gaszenie barwne polega na pochtanianiu kwantéw $wiatta w probce.
Oba rodzaje gaszenia sygnatu powoduja kompresje widma w strong niskich energii z jednoczesnym
powolnym zmniejszaniem si¢ liczby zarejestrowanych czastek, gdyz zdarzaja si¢ przypadki
catkowitego zgaszenia sygnatu scyntylacji. Producenci spektrometréw dostarczaja pakiety
oprogramowania bibliotecznego pozwalajacego uwzgledni¢ poprawki na oba te efekty.

Spektrometry ciekloscyntylacyjne standardowo wyposazone sa w zmieniacze probek, znacznie
ufatwiajace  seryjne  prowadzenie  pomiard6w. Fotografia 2  przedstawia  spektrometr
ciekloscyntylacyjny Wallac 1414-003 Guardian znajdujacy si¢ od 1999 r w Zaktadzie IX IFJ
i wykorzystany w wigkszos$ci oznaczen aktywnosci emiteroOw promieniowania beta opisanych w pracy.
Zewngetrznie praktycznie identyczny jest réwniez spektrometr Wallac 1414—002 Winspectral,
zastosowany w jednej z prac przestawionych w rozdziale III. R6znica migdzy nimi sprowadza si¢ do
braku antykoincydencyjnej ostony w uktadzie pomiarowym w modelu 1414-002.

11.3.4. Metody radiochemiczne

Promieniowanie beta jest znacznie bardziej przenikliwe od promieniowania alfa. Ciaglos¢ widm
promieniowania beta iwynikajace stad wzajemne zaburzanie si¢ widm réznych radionuklidow
utrudnia, badz wrecz uniemozliwia, sensowna interpretacj¢ obserwowanego widma uzyskanego z np.
tylko spopielonej probki. W wigkszosci przypadkow badacz zmuszony jest do stosowania metod
radiochemicznych wydzielania i koncentrowania poszukiwanej substancji przed pomiarem. Przyktady
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procedur radiochemicznych przestawiono rowniez w Aneksie 2. Rozroznienie sygnatow od
promieniowania alfa ibeta pozwala wykorzysta¢ substancje alfa promieniotwodrcza jako znacznik
wydajnosci radiochemicznej (odzysku) w trakcie jednoczesnego pomiaru substancji beta
promieniotworczej. Ta metode stosuje si¢ np. przy oznaczeniach stezen **'Pu. Inng metoda kontroli
odzysku jest pomiar catkowitego stgzenia stabilnych izotopdéw danego pierwiastka w oryginalnej
probce 1w preparacie koncowym odpowiednia metoda chemii analitycznej (np. metoda AAS -
spektrometrii absorpcji atomowej). Te metode mozna wykorzysta¢ np. w pomiarach *°Sr, “Ni, *'°Pb.
Mozna tez wykorzysta¢ w roli znacznika inny izotop promieniotworczy danego pierwiastka — o ile
energie emitowanego promieniowania beta znacznie si¢ roznia. Przyktadowo, mozliwe to jest dla *°Sr
z wykorzystaniem *Sr w roli znacznika. Kolejna metoda kontroli odzysku jest jego wyznaczenie
grawimetryczne. W tym celu, na poczatku analizy, w znacznym nadmiarze w stosunku do st¢zen
obecnych w probce, dodaje si¢ znana masg pierwiastka, ktorego izotop promieniotworczy jest
przedmiotem analizy. Pod koniec analizy ponownie wyznacza si¢ grawimetrycznie ilos¢ tego
pierwiastka. Stosunek mas jest rowny odzyskowi. Metodg ta mozna zastosowaé dla pomiaréw °°Sr dla
matryc ubogich w stabilny stront, np. dla pewnych rodzajéow gleb. Do podobnego pomiaru sprowadza
si¢ oznaczenie z wykorzystaniem spektrometru ciekloscyntylacyjnego abundancji (wzglednego
stezenia) '*C dla potrzeb datowania metoda radioweglowa. Wyznacza si¢ wowczas mase¢ wegla
w koncowym preparacie (np. w zsyntezowanym benzenie) oraz mierzy si¢ aktywno$¢ izotopu '*C
w tym preparacie.

I1.3.5. Obliczanie aktywnosci

Aktywno$¢ radionuklidow — emiterow promieniowania beta - oblicza si¢ zazwyczaj korzystajac
z oprogramowania dostarczonego przez producenta. Spektrometr promieniowania beta podaje na ogot
czestos¢ zliczen (wyrazong zazwyczaj w zliczeniach na minut¢ - cpm) dla wybranych obszarow widm
promieniowania beta lub alfa oraz szereg innych wybranych parametrow dla widma, m.in. btad
wzgledny czesto$ci zliczen. Czestos¢ zliczen przelicza na aktywnos$¢ (zazwyczaj w rozpadach na
minutg — dpm) wykorzystujac firmowe dane biblioteczne i dokonujac ich wyboru dla danej probki.
Umozliwiajace to parametry widma dla danej probki otrzymuje si¢ z krotkiego dodatkowego pomiaru
(wykonywanego przed kazdym wiasciwym pomiarem) standardowego, wzglednie silnego (~100 kBq)
zrodla promieniowania gamma (B lub '"?Eu), zblizanego do probki na kilkanascie sekund.
Procedura ta pozwala uwzgledni¢ poprawki na zmniejszanie si¢ wydajnosci wywotane gaszeniem
barwnym lub chemicznym wiasciwym dla kazdej oddzielnej probki. Stezenie aktywnosci (zawarto$¢)
Ag w [Bq/kg] oblicza si¢ zgodnie ze wzorem:

Adpm
A= v60 a7

gdzie: Ag,m — aktywno$¢ w probce wyrazona w rozpadach na minutg (dpm — ang. decay per minute)
podana przez spektrometr, m — masa probki [kg], ¥ — odzysk, 60 - czynnik liczbowy wynikajacy
z przeliczenia minuty na sekundy.

Wydajnos¢ zliczania okresla si¢ jako stosunek czestosci zliczen do obliczonej aktywnos$ci
w probee. Dla emiterow promieniowania beta o duzych wartosciach maksymalnych energii, np. dla
“Sr  wrownowadze z”Y (Epw= 2.28 MeV), typowa wydajnos¢ wynosi 0.95. Dla
niskoenergetycznego promieniowania beta, np. *H (Enn= 18.6 keV) typowa wydajno$é wynosi nie
wigcej niz 0.3. Dla czastek alfa przyjmuje si¢ wydajnos$¢ roéwna 1.

Przyjmuje sig, ze parametrem wykorzystywanym w spektrometrii ciekloscyntylacyjnej dla
scharakteryzowania czulosci detekcji jest tzw. figure of merrit (FOM). Parametr ten zdefiniowany jest
(bezsprzecznie dosy¢ oryginalnie) jako:

FOM=0,"/B {18}
gdzie: Op - efektywnos¢ rejestracji danego promieniowania wyrazona w %, B — liczba zliczen na
minut¢ dla biegu wlasnego spektrometru w wykorzystywanym oknie widma.

11.3.6. Metoda niestandardowa — efekt Czerenkowa
Aktywno$é niektorych izotopow (w szczegolnosci uktadu *°Sr—°°Y) mozna rowniez oznaczaé za
pomoca spektrometrow ciektoscyntylacyjnych wykorzystujac nie scyntylacje lecz swiatto powstajace
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w zjawisku Czerenkowa [Elrick i Parker, 1968]. Wydzielony z prébki radiochemicznie preparat
rozpuszcza si¢ w wodzie lub rozcienczonym roztworze kwasu (np. HCI), bez dodawania ciektego
scyntylatora. Otrzymywany rozktad natgzenia rejestrowanego $wiatla tylko w pewnym ograniczonym
sensie (nie wprost) odzwierciedla widmo czastek beta.

Zjawisko Czerenkowa to emisja promieniowania $wietlnego w osrodku o wspolczynniku
zalamania n, przy poruszaniu si¢ w nim czastki natadowanej z predkoscia u wigksza niz predkosc
fazowa v rozchodzenia si¢ $wiatla wtym o$rodku (gdzie v=c/n, c-predkos¢ §wiatta w prozni).
Zjawisko to odkryt P.A. Czerenkow w 1934 r (Czerenkov, 1934). Promieniowanie $wietlne wysylane
jest w postaci stozka, ktérego tworzaca odchylona jest od trajektorii czastki okat 6, okreslony
warunkiem:

0 = arc cos {c/(un)} =arc cos ( vu) {19}

Jak wspomniano, dla kazdej czastki w danym os$rodku istnieje warto$¢ progowa energii, przy
ktorej wystapi to zjawisko, ponadto wraz ze zmiang predkosci czastki inny jest kat 6 emisji Swiatla.
Dla elektronow poruszajacych si¢ w wodzie progowa energia wynosi 260 keV, natomiast w roztworze
1 M HCI przyjmuje wartos¢ 284 keV. Dla energii czastek wigkszych od wartosci progowej zjawiska,
liczba fotonow N, produkowanych na centymetr drogi czastki dana jest wzorem [Frank i Tamm,

1937]:
2
o C

Ne—||1-—— do 20

f_cj‘( uzﬂz} { }

gdzie kat 0 jest okre§lony wzorem {19}, a - stala struktury subtelnej (~1/137) a catkowanie
odbywa sig po catym rozpatrywanym zakresie czgstotliwosci $wiatla.

W praktyce efekt Czerenkowa stosuje si¢ dla oznaczen izotopéw beta promieniotworczych
o energii maksymalnej emitowanych czastek wigkszej od okoto 500 keV. Przyjmuje si¢ wowczas, ze
liczba fotonéw emitowanych na 1 cm drogi elektronu wynosi w przyblizeniu 500 sin’0 [Aguilar-
Benitez 1 inni, 1986]. Zauwazmy, ze efektywnos$¢ rejestracji promieniowania Czerenkowa znacznie
wzrasta z energia czastek (doktadniej: z ich predkoscia), gdyz wzrasta wowczas zardéwno zasicg
elektronow jak ikat 6. Dla energii czastki nieznacznie przewyzszajacej energi¢ progowa emitowane
w zjawisku Czerenkowa $wiatlo jest prawie monochromatyczne, jego dhlugos¢ fali odpowiada
potozeniu obszaru o anomalnej dyspersji w poblizu pasma absorpcyjnego. Dla wody $wiatto to jest
barwy niebieskawo-zielonej. Wraz ze wzrostem energii czastki zakres spektralny emitowanego
promieniowania §wietlnego poszerza si¢ w strong fal dluzszych. Na rysunku 12 przedstawiono
(migdzy innymi) przyklad ,,widma” czastek beta uzyskanego poprzez rejestracje promieniowania
Czerenkowa czastek beta emitowanych przez *°Sr bedacy w rownowadze z *°Y.

Pomiar aktywnosci beta poprzez efekt Czerenkowa ma wiele zalet, lecz réwniez nie jest wolny od
wad. Gléwna zaleta jest to, ze preparat moze by¢ tatwo poddany dalszej obrobce chemicznej (np.
w celu wyznaczenia wydajnosci), ponadto domieszki emitujace niskoenergetyczne promieniowanie
beta lub dowolne promieniowanie alfa nie zaburzaja pomiaru, znacznie zmniejsza si¢ koszt wykonania
jednej analizy zracji wykluczenia scyntylatora oraz nie powstaja klopotliwe odpady organiczne
w postaci zuzytego tegoz cieklego scyntylatora. Wada jest kilkukrotny spadek wydajnosci rejestracji
oraz praktycznie zanik informacji o wygladzie rzeczywistego widma czastek beta. Autor stosowat ta
metode w pomiarach wykonywanych w laboratorium w Seibersdorfie [Mietelski i inni, 1993].

I1.4. Spektrometria promieniowania gamma

11.4.1. Promieniowanie gamma

Promieniowanie gamma to strumien fotondéw o energiach wigkszych od kilkudziesigciu keV,
siggajacych np. w promieniowaniu kosmicznym kilku PeV. Typowy zakres energetyczny
promieniowania gamma interesujacy dla badan radioaktywnos$ci $rodowiska to zakres od 40 keV do
okoto 3 MeV itaki byt stosowany w badaniach przedstawionych w obecnej pracy. W praktyce
obejmuje on energie zawarte pomiedzy linia 46.5 keV z rozpadu *'°Pb i 2614 keV z rozpadu **T1. Oba
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wymienione emitery to tzw. radionuklidy naturalne. Jesli ogranicza¢ badania radioaktywnosci
srodowiska do wylacznie zagadnien zwiazanych ze skazeniami radioaktywnymi to mozna ograniczy¢
zakres energii do obszaru zawierajacego linie 59.5 keV z rozpadu **'Am i 1596 keV emitowana przez
"OLa. Obszar ten zawiera energie gloéwnych linii widmowych praktycznie wszystkich pojawiajacych
si¢ w srodowisku typowych kontaminatow.

Granica rozdzialu promieniowania gamma od nizej energetycznego promieniowania
rentgenowskiego jest umowna 1ioparta zasadniczo na rozroznieniu mechanizmu powstania
promieniowania. Przykladowy foton oenergii 74 keV zaliczymy do wysokoenergetycznego
promieniowania rentgenowskiego, jesli zostal wyemitowany w wyniku przeskoku elektronu na
wewngetrzng powloke elektronowa atomu oftowiu, lub do niskoenergetycznego promieniowania
gamma, jesli zostal wyemitowany zjadra *’Np. Promieniowanie gamma emitowane jest z jadra
atomowego, gdy to pozbywa si¢ nadmiaru energii, a wigc gdy wczesniej znajduje si¢ w stanie
wzbudzonym. Czgsto dzieje si¢ tak bezposrednio po rozpadzie promieniotworczym, a zwlaszcza
rozpadzie beta promieniotworczym, ktory zawsze zmienia rozktad tadunkow wjadrze. Jesli czas
pottrwania wzbudzenia jest zauwazalnie dlugi, powstate po rozpadzie jadro przed emisja kwantu
gamma nazywa si¢ jadrem (stanem) izomerycznym.

Promieniowanie gamma oddzialywuje z materia poprzez trzy podstawowe procesy: efekt
fotoelektryczny (dominuje dla energii ponizej 200 keV), efekt Comptona (najwazniejszy w zakresie
200 keV, do okoto 1.5 MeV) oraz produkcjg par e'e” (dominuje od okoto 1.5 MeV, zachodzi dla E,>
1.022 MeV) [Strzatkowski, 1979].

11.4.2. Budowa spektrometru promieniowania gamma

Wspoélczesnie podstawowa technika pomiarowa spektrometrii promieniowania gamma jest
uzyskiwanie widm za pomoca spektrometru wykorzystujacego w roli detektora chtodzona (na ogoét
cieklym azotem) germanowa diode polprzewodnikowa duzej objetosci. Poprzednio stosowano sondy
scyntylacyjne, aktualnie pojawiaja si¢ rowniez detektory wykorzystujace inne niz german materiaty
poétprzewodnikowe jak np. tellurek kadmu.

Ideowy schemat uktadu elektronicznego elementarnego potprzewodnikowego spektrometru
promieniowania gamma (rys. 13) jest wogolnym zarysie podobny jak uklad dla spektrometru
promieniowania alfa opisanego powyzej. Istnieja jednak bardzo istotne réznice. Detektor bedacy tez
dioda wykonany jest z monokrysztatu germanu a nie krzemu, gdyz wyzsza liczba atomowa germanu
sprzyja pochtonigciu catkowitej energii kwantu w detektorze. w tym samym celu dioda musi mie¢
znaczng objetos¢. Konieczne jest chlodzenia diody dla zmniejszenia liczby przypadkow
spontanicznego pojawiania si¢ tadunkow w pasmie przewodnictwa na skutek fluktuacji.

kwarit : ) ‘f
gamma k| 1 2w s

Ok. 2000 V

liczba

widmo promieniowania gamma

D- detektor K - konwerter analogowo-cyfrowy
P- przedwzmacniacz Z - zasilacz wysokiego napiecia
W - wzmacniacz spektroskopowy A - analizator wielokanatowy

1,2, 3, 4 - transmitowany sygnai

Rys. 13. Uproszczony schemat typowego spektrometru promieniowania gamma z detektorem
potprzewodnikowym.

Precyzyjne badanie widm promieniowania gamma, zracji jego przenikliwosci, wymaga
ostonigcia przestrzeni pomiarowej przed zaburzajacym wpltywem promieniowania tla. Osiagnigcie
satysfakcjonujacej czuloéci pomiaru (niskich limitow detekcji) zalezy od uzyskanej redukcji tta.
W rejestrowanym przez spektrometr tle wyr6zni¢ mozna kilka sktadowych, ich redukcja wymaga
stosowania roznych srodkéw. Gtowne z tych sktadowych to: promieniowanie gamma naturalnych
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i sztucznych pierwiastkbw promieniotwérczych z gleby, materialdw budowlanych, materiatow
konstrukcyjnych detektora i ostony oraz pochodnych rozpadu radonu z powietrza. Redukcje tych
sktadowych tla osiaga sig¢ stosunkowo prosto poprzez: oslonigcie przestrzeni pomiarowej ze
wszystkich stron materiatem o duzej liczbie porzadkowej Z (np. otdéw, rte¢, wolfram, a nawet miedz
i zelazo), stosowaniem materiatdw konstrukcyjnych zawierajacych niskie zawartosci substancji
radioaktywnych, odizolowanie przestrzeni pomiarowej od naplywu $wiezego powietrza
(zawierajacego radon i jego pochodne). Najcigzszym pierwiastkiem posiadajacym stabilne izotopy jest
otow, dlatego jest on najczesciej stosowanym materialem biernych oston. Niestety zaraz po wytopie
zawiera on w sobie typowo aktywno$¢ izotopu *'°Pb rzedu 2 kBg/kg. W rozpadzie beta minus >'°Pb
(T,=22 lata) emitowane jest niskoenergetyczne promieniowanie gamma o energii 46.5 keV inie
wplywa ono istotnie na podniesienie tlta. Jednak rozpad beta minus pochodnego nuklidu, *'°Bi,
zachodzacy z energia maksymalna czastek beta wynoszaca 1.6 MeV produkuje wysokoenergetyczne
kwanty promieniowania hamowania podnoszace sktadowa ciagla tla. Dlatego najbardziej pozadanym
materiatem konstrukcyjnym oston biernych jest otléw ze starych wytopow, gdzie koncentracja *'°Pb
spada do poziomow rownowagi ze §ladami **°Ra. Przyktadowo, jeden ze spektrometréw Laboratorium
Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska w IFJ ma wewnetrzna czes¢ ostony wykonana w ofowiu
z wytopu etruskiego sprzed 2500 lat, o aktywnosci *'°Pb na poziomie od 6 do 8 Bq/kg .

Bardziej subtelne efekty widoczne wtle spektrometru pochodza od reakcji jadrowych
zachodzacych w detektorze, probcee i ostonie pod wptywem wtérnego promieniowania kosmicznego.
Glownie sa to reakcje z neutronami nalezace do reakcji typu (n, v). Swobodne neutrony moga docieraé
z zewnatrz poprzez zwykle ostony lub powstawa¢ w masywnej ostonie spektrometru pod wptywem
penetrujacych ja miondéw nie wprost - poprzez wybite protony [Heusser, 1996] . Ocenia sig, ze
optymalna grubo$¢ ostony olowianej wynosi okoto 15 cm [Nufiez-Lagos i Virto, 1996]. Grubsze
ostony nie prowadza juz do widocznej redukcji tla zewngtrznego promieniowania gamma, natomiast
nasila si¢ wnich proces produkcji neutrondéw. Redukcja efektow wywotanych przez miony
promieniowania kosmicznego wymaga stosowania oston czynnych (np. opisanych ponizej) lub
umieszczania spektrometru na duzej glebokosci pod powierzchnia Ziemi.

Wplyw tla neutronéw docierajacych od zewnatrz do ostony redukuje si¢ stosunkowo prosto
ostaniajac dodatkowo spektrometr ich spowalniaczem (np. parafing) oraz stosujac wewnatrz ostony
material pochtaniajacy neutrony (np. blach¢ kadmowsa). Kadm powinien nie stanowi¢ najbardziej
wewngtrzne] czg$ci ostony zracji emisji promieniowania gamma towarzyszacej pochtonigciu
neutronu.

Redukcja tlta pustego spektrometru gamma poprzez zwigkszanie grubosci ostony nie
gwarantuje osiagnigcia niskiej granicy oznaczalno$ci. Konieczne jest tez minimalizacja nat¢zenia
rejestracji rozproszonego promieniowania probki oraz przesunigcia wzbudzen fluorescencji
rentgenowskiej w ostonie w obszar energetyczny nie rejestrowany przez spektrometr, ponadto
konieczny jest dobor materiatow konstrukcyjnych zawierajacych niskie stezenia sladowych domieszek
radioaktywnych (gléwnie U, Ra,Th, K). Pierwszy z tych celow osiaga si¢ konstruujac ostony o duzych
przestrzeniach pomiarowych i stosujac detektory charakteryzujace si¢ wysoka wartoscia stosunku
sygnatu z fotopiku do sygnatu z efektu Comptona. Stosuje si¢ tu tez pewien rodzaj opisanych ponize;j
oston czynnych. Dla osiagnigcia drugiego z celéw wngtrze przestrzeni pomiarowej wysciela sig
materiatami o niskiej liczbie atomowej, przyktadowo stosuje si¢ wyscielenie kolejno: otéw (wlasciwa
ostona), kadm, miedz, czasem jeszcze (nie stosowane w prezentowanych tu realizacjach) ultra-czyste
aluminium (wolne od domieszek uranu) i tworzywa sztuczne. W tabeli 6 zestawiono typowe linie
widmowe obecne w tle spektrometrow promieniowania gamma wraz z ich natgzeniami dla
spektrometrow wykorzystywanych w Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska
(LBSRS). Laboratorium posiada w tej chwili cztery spektrometry z detektorami HPGe. Trzy z nich to
detektory koaksjalne (oznaczane ,K”, ,D”, ,,S” i ,,E”) oraz jeden planarny ,P”. W okresie
prowadzenia omawianych tu prac detektory podlegaly naprawom, wymianom (np. ,,D” zastapit ,,K”) i
modernizacjom (np. montaz okienka z kompozytu weglowego w ,E”), a ich ostony byly
udoskonalane. Podane natezenia dotycza oston po ich ostatniej modyfikacji w roku 1999 polegajace;j
na dodaniu do 10 cm ostony otowianej i 2 mm ostony kadmowej wewngtrznej ostony z
elektrolitycznej miedzi.
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Tabela 6. Wybrane linie widmowe obecne w tle spektrometréw promieniowania gamma, ich
pochodzenie [Nufiez-Lagos i Virto, 1996] oraz natezenia (imp/s) dla spektrometréw stosowanych w
Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska IFJ. Litery K,D,S,E,P stanowia kodowe
oznaczenie danego detektora .

Detektora/czas pomiaru = K D S E E’ P
koaksjalny, koaksjalny koaksjalny,  koaksjalny, koaksjalny, planarny
Eff~10%  wngkowy, Eff~10%  Eff~20%o Eff ~20%
1998-2001,  Eff~15% po stona anty- oslona anty-
w tej samej 0d 2001  modyfikacji koincydencyjna koincydency
ostonie co  zastapit K w 1998 wlaczona, jna
potem D w tej samej okienko folia wlaczona,
ostonie stal nierdz. ok. kompoz
Energia Izotop Uwagi nt. 23 dni 7 dni 5 dni 8 dni 12 dni 12 dni
[keV] pochodzenia (07.1999)  (12.2001)  (02.1998) (01.2000) (10.2002).  (10.2001)
linii
46.5  *pp Szereg U <0.0006 <Emin  0.00054(21) <E min <0.00007  0.00014(5)
53 InGet214ph 72Ge(n,y)73Ge
+szereg U <0.0003 <Emin.  0.0003(2) <E min 0.00031(12)  <0.0001
63.3  “'Th Szereg U 0.0015(3)  0.0023(3)  0.0012(4) <E min <0.00005 <0.0001
72.8 Pb-X Koo <E min ] 0.00067(11)
7497  Pb-X K 1<0.0005 0.0048(4)  10.0023(4) <E min 10.00063(17)  0.00120(15)
848  Pb-X Kg, 1<0.0007 10.0007(2) <E min 10.00055(15)  0.00043(9)
87.4 Pb-X Kgo ] J <E min 0.00025(9)
926  *'Th Szereg U 0.0049(4)  0.0104(4)  0.0033(2) <0.0002 <0.0001 0.00016(8)
139.5  ""Ge "Ge(n,y)”Ge <0.0003  <0.0002 0.0003(2)  0.00042(11)  0.00037(9)  <0.0001
1438 U Szereg Ac 0.00065(16)  0.0016(3)  0.0004(2) <0.00007 <0.00005 <0.0001
1633 U Szereg Ac 0.00077(13)  0.0006(3)  0.0003(2) <0.00005 <0.00003 >E max
186 25Rat™™ U SzeregiU, Ac  0.00443(18) 0.0071(3)  0.0022(2)  0.00020(10) <0.00004 >E max
1983  "™Ge "Ge(ny)'Ge  0.00083(12) 0.0003(2)  0.0005(2)  0.00067(13)  0.00061(11)  >E max
238.6 b Szereg Th 0.0026(2)  0.0062(3)  0.0014(2)  0.00059(13)  0.00031(11)  >E max
2419 *Ypb Szereg U 0.0004(2)  0.0022(3)  0.0005(2)  0.00022(13)  0.00019(11)  >E max
295.1  *"“pb Szereg U 0.00056(12)  0.0044(2)  0.0008(2) 0.00056(9) 0.00049(8) >E max
3383 Ac Szereg Th 0.00068(11)  0.0006(2)  0.0003(1) 0.00019(8) <0.00006 >E max
351.9  *Mpp Szereg U 0.00097(11)  0.0064(2)  0.00087(15)  0.00109(9) 0.00056(8) >E max
511.0  (e'e) Prom. kosm. 0.00787(12)  0.0109(2)  0.00608(19)  0.00427(12)  0.00398(9) >E max
569.7  ®Ge "Ge(n,n’) <0.0005 <0.0002  0.00014(9)  0.00017(6) 0.00008(4) >E max
5832 %7 Szereg Th 0.00059(6)  0.0014(1)  0.00028(8)  0.00021(6) 0.00017(5) >E max
595.9* 7Ge "Ge(n,n’) 0.00045(13)  0.0012(4)  0.0007(5) 0.0019(2) 0.0015(2) >E max
609.3 *"“Bi Szereg U 0.00072(6)  0.0050(2)  0.00079(10)  0.00099(7) 0.00090(6) >E max
661.6  “'Cs Kontaminacja _ 0.00031(6) 0.00033(9)  0.00024(7) <0.00002 <0.00001 >E max
669.6  ®Cu SCu(n,n’) 0.00020(6)  0.00015(9)  0.00039(9)  0.00040(5) 0.00023(4) >E max
691.3* "Ge "Ge(n,n’) 0.00120(13)  0.0008(3)  0.0006(3) 0.0016(2) 0.0011(2) >E max
7273  *Bj Szereg Th 0.00017(5) 0.00042(11)  <0.00006 <0.00003 <0.00002 >E max
770.8  SCu 5Cu(n,n’) <0.0005  0.00053(11) 0.00025(6)  0.00015(6) 0.00016(4) >E max
846.8* Fe ®Fe(n,n’) <0.0001 <0.00015  0.00011(5)  0.00064(15)  0.00011(4) >E max
9112 *Ac Szereg Th 0.00064(5) 0.00067(11) 0.00030(7)  0.00013(4) 0.00013(4) >E max
934.0 *UBi Szereg U <0.00003  0.00026(9)  0.00006(5) <0.00003 0.00005(3) >E max
962.1 ®cu SCu(n,n’) 0.00018(7) 0.00037(13) 0.00035(9)  0.00042(5) 0.00029(4) >E max
969.0 ***Ac Szereg Th 0.00035(7) 0.00052(13) 0.00010(5)  0.00006(4) 0.00005(4) >E max
1001.0 **"Pa Szereg U 0.00022(4)  0.00041(8)  0.00023(7) <0.00003 <0.00001 >E max
11155 *Zn "Ge(n,2na)®*Zn  <0.0001 <0.0001  0.00016(5)  0.00021(6) 0.00011(3) >E max
11203 *“Bi Szereg U 0.00038(5) 0.00112(10) 0.00017(6)  0.00022(6) 0.00017(3) >E max
11732 “Co Cu(n,a)*Co <0.0001 <0.0001  0.00005(4)  0.00011(3) 0.00011(3) >E max
1238.8 *“Bi Szereg U <0.0001  0.00052(8) 0.00019(5)  0.00012(4) 0.00008(3) >E max
1327  %cu 8Cu(n,n’) <0.0001 <0.0001  0.00013(5)  0.00012(4) 0.00012(3) >E max
13325 “Co %Cu(n,0)*’Co <0.0001 <0.0001  <0.00005 0.00010(4)  0.00008(3)  >E max
1460.8 K Naturalny 0.00339(6) 0.00440(11) 0.00091(7)  0.00025(4) 0.00015(3) >E max
1592.5 Tl . 2615-1022keV  0.00043(3)  0.00057(7)  0.00011(5) <0.00005 0.00004(2) >E max
1764.6  *"“Bi Szereg U 0.00044(3)  0.00128(7) 0.00018(5)  0.00018(3) 0.00015(3) >E max
2103.5 Tl e  2615—511keV  0.00010(2) 0.00017(4)  <0.00005 <0.00003 <0.00002 >E max
2204.1 *“Bi Szereg U 0.00016(3)  0.00043(5)  <0.00005 <0.00004 0.00005(2) >E max
2614.5 211 Szereg Th 0.00138(6)  0.00223(7)  0.00036(5)  0.00015(3) 0.00017(3) >E max

*_asymetrycznie poszerzone na skutek posredniej, czgSciowej, rejestracji energii kinetycznej neutronu.
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Rys. 14. Przyktady widm tla promieniowania gamma spektrometrow D, S i E’ , dla ktérych nat¢zenia
linii widmowych i czasy pomiaréw zestawiono w tabeli 6

W przypadku wewngtrznej miedzianej ostony detektorow koaksjalnych K i D ma ona grubosé
18 mm (wymiana detektorow w tym samym systemie oston nastgpita na przetomie 2000/01).
Poréwnanie nat¢zen linii widmowych ujawnia dwukrotny wzrost natezen linii bezposrednich
produktow rozpadu **U (***Th, **"Pa) i podobny wzrost natezen dla linii **°U, trzykrotny wzrost
natezen produktow rozpadu **’Rn, przy niezmienionym poziomie natezen linii z szeregu torowego.
Spodziewany byl wzrost natgzen o 50%, gdyz detektor D ma tyle wigksza wydajno$¢ (widoczne to jest
np.dla natezen linii anihilacyjnej 511 keV lub linii *’K).

W przypadku detektora (rowniez koaksjalnego) S wewngtrzna warstwa miedzi ma grubo$¢ 20
mm. Ostona detektora S lepiej ekranuje detektor od spodu niz ostona detektorow Di K. Ponadto
detektor ten (produkcji Silena gmbH) ma stwierdzony nizszy poziom zawartosci substancji
radioaktywnych we wtasnych materiatach konstrukcyjnych [Mietelski, 1994].

Dla planarnego detektora P grubos¢ $cianek z otowiu wynosi 5 cm. Wewnatrz niej znajduje 3
milimetrowa warstwa miedzi a w jej wnetrzu 4 mm tworzywa sztucznego (akrylu).
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Ostona bierna spektrometru z koaksialnym z detektorem ,,E” sktada sig, liczac od zewnatrz, z
parafiny o grubosci 12 ¢cm (od gory) lub 8 cm (pozostate 5 stron), 10 cm standardowego olowiu o
zawartosci *'°Pb rownej ok. 2 Bg/g (Polon), 2 mm blachy kadmowej, 5 cm olowiu z etruskiego
wytopu (2500 lat ~ 120 T,, *'°Pb) o niskiej zawartosci *'°Pb réwnej 6 do 8 mBg/g (Plumbum,
Krakow), 10 mm elektrolitycznej miedzi. Parujacy ciekly azot wprowadzony jest do wngtrza komory
pomiarowej dla zmniejszenia stgzenia pochodnych rozpadu radonu. Parafina i kadm w ostonie w
zatozeniu miaty ograniczy¢ efekty wywotane neutronami tta zewngtrznego. Detektor ma ponadto
czynna ostong antykoincydencyjna opisang ponizej. W lipcu 2002 zmodyfikowano kriostat detektora
E poprzez zastapienie w nim okna ze cienkiej stali nierdzewnej oknem kompozytowym (widkno
weglowe, folia kaponowa, folia aluminiowa- det. E’). Widoczny jest korzystny wplyw tej zamiany nie
tylko powodujacej oczywisty wzrost wydajnosci w zakresie niskich energii. Przyktady widm tta
promieniowania gamma przedstawiono na rysunku 14.

Oproécz redukujacych tto promieniowania gamma oston biernych stosowane sa generalnie dwa
rodzaje oston czynnych, a wigc pewnych detektorow pracujacych w ukladach antykoincydencyjnych z
wihasciwym  detektorem germanowym  spektrometru. Pierwszy rodzaj stanowia ostony
antykomptonowskie, umieszczone wewnatrz oston biernych. Zazwyczaj uklad taki stanowi kilka
detektorow scyntylacyjnych z krysztalami Nal(TI) lub BGO, sprzegnictych z fotopowielaczami i
otaczajacymi z zewnatrz probke oraz diode detektora germanowego. Kwant promieniowania gamma
rozproszony w efekcie Comptona wewnatrz detektora germanowego wydostajac si¢ z niego wytwarza
rowniez sygnal w detektorze ostonnym. Zsumowany sygnat z detektoré6w ostonnych przetwarzany jest
w oddzielnym konwerterze analogowo-cyfrowym w celu gromadzenia widma promieniowania gamma
rejestrowanego w oslonie czynnej. Jednocze$nie sygnal ten, po odpowiednim uformowaniu
elektronicznym, jest wykorzystany do antykoincydencyjnego bramkowania konwertera analogowo-
cyfrowego przetwarzajacego sygnat z detektora germanowego. W przypadku optymalnym
gromadzone sa jednoczesnie trzy widma:

1. niskiej rozdzielczo$ci widmo promieniowania gamma rejestrowane w scyntylacyjnej ostonie
antykomptonowskie;j.

2. widmo wysokiej rozdzielczosci rejestrowane wprost, bez a wige bez wplywu aktywnej ostony.

3. widmo antykoincydencyjne: wysokiej rozdzielczosci rejestrowane z uwzglednieniem
bramkowania z detektora ostonnego.

Takie gromadzenie widm pozwala kontrolowa¢ prawidlowa pracg systemu, ponadto
umozliwia analiz¢ (na podstawie widma bez dzialajacej ostony aktywnej) stezen izotopoéw
promieniotworczych dla ktéorych kwanty gamma emitowane sa w kaskadach (w wigkszosSci
przypadkow ostona antykomptonowska zarejestruje dwa emitowane praktycznie jednocze$nie kwanty
z kaskady jako pojedynczy, lecz rozproszony komptonowsko kwant gamma i wyeliminuje ten
przypadek z widma antykoincydencyjnego). Uktad taki znacznie poprawia stosunek liczby zliczeh w
linii widmowe]j wzgledem ciagtej sktadowej widma promieniowania gamma pochodzacej m.in. z
rejestracji fotonow o obnizonej w wyniku efektu Comptona energii. Zastosowanie uktadu takiej
ostony czynnej obniza wydatnie granic¢ oznaczalnosci dla radionuklidow, ktérych linie widmowe
maja energie mniejsze od dominujacej w widmie linii widmowej (np. od "*’Cs). Podobny efekt dla
sktadowej ciaglej widma promieniowania gamma mozna otrzymac¢ stosujac radiochemiczne
oczyszczenie probki z dominujacego w niej izotopu. Realizacja uktadu antykomptonowskiej ostony
znajduje si¢ w planach rozwojowych Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska,
Zaktadu Fizykochemii Jadrowej IFJ.

Drugi rodzaj oslony antykoincydencyjnej (czynnej) stosowanej w spektrometrach
promieniowania gamma to detektor mionéw promieniowania kosmicznego. Miony stanowia okoto
75% czastek natadowanych wtornego promieniowania kosmicznego docierajacego do powierzchni
Ziemi [Aguilar-Benitez i inni, 1986]. Dodatnio natadowanych mionow jest o okoto 25%-30% wigcej
niz yjemnie naladowanych (z ich rozpadu powstaja pozytony). Na poziomie morza strumien mionow
padajacych na pozioma powierzchnie wynosi okoto 140 czastek na 1 m”> w ciagu sekundy. Sktadowa
pionowa strumienia mionéw wtoérnego promieniowania kosmicznego zawiera okoto 70% calego ich
strumienia, pozostale 30% to skltadowa horyzontalna. Rozklad katowy mionow w dobrym
przyblizeniu opisuje funkcja cos®®, gdzie @ - kat liczony od zenitu. Na poziomie morza $rednia
energia mion6w wynosi 2 GeV, natgzenie w energetycznym widmie rézniczkowym zmienia si¢ jak
odwrotno$¢ kwadratu ich energii, w szerokim zakresie energii az do energii kilku TeV, gdzie zaczyna
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male¢ szybciej, jak E*° [Aguilar-Benitez i inni, 1986]. Z racji swojej przenikliwosci miony penetruja
ostong bierna, oddzialujac w niej emituja kaskady elektromagnetyczne — wysokoenergetyczne fotony
konwertujace na pary e e’

Detektorem mionéw moze by¢ wielodrutowa komora Charpaka lub scyntylacyjne liczniki
plastikowe duzej powierzchni, umieszczone na zewnatrz ostony biernej. W wersji podstawowej
detektor mionow znajduje si¢ jedynie od gory ostony. W bardziej rozbudowanych systemach
detektory miondéw znajduja sig¢ ze wszystkich stron oslony biernej. Z chwila zarejestrowania przez
ostong czynna mionu wygenerowany w niej sygnal (po odpowiednim uformowaniu i opdznieniu)
blokuje na okre$lony czas konwersj¢ sygnatu z detektora germanowego w przetworniku analogowo
cyfrowym spektrometru, a tym samym wstrzymuje chwilowo proces zbierania widma z detektora
germanowego. Wptywa to wydatnie na obnizenie ciaglej sktadowej widma promieniowania gamma w
pelnym jego zakresie. Ostona taka dziata analogicznie jak umieszczenie spektrometru na glgbokosci
kilkudziesigciu metréw ponizej poziomu gruntu, gdyz ze wzgledu na skonczong wydajno$¢ rejestracji
miondw nie sa one calkowicie wyeliminowane. Dalsza redukcja tta jest mozliwa przy umieszczeniu
spektrometru na glebokosci co najmniej 300 m ponizej gruntu. Na $wiecie zrealizowano kilka takich
spektrometrow.

Niskottowy spektrometr promieniowania gamma wykorzystujacy jako ostong czynna komorg
Charpaka ostaniajaca detektor jedynie z gory dziata od roku 2000 w Laboratorium Badan Skazen
Radioaktywnych Srodowiska Zakladu Fizykochemii Jadrowej IFJ (detektor ,E”). Wyglad pelnej
ostony przedstawiono na fotografii 3, a vschemat rozlokowania oston przedstawiono na rysunku 15.
Oslona czynna zostala zaprojektowana i zrealizowana w Zakladzie Oddzialtywan Leptondéw IFJ
(zespot pod kierunkiem Dr Z. Hajduka). Posiada komore o wymiarach 70x70 cm’ w ktorej 160
anodowych drutéow sygnatowych wykonanych ze ztoconego wolframu tworzy osiem sekcji, kazda po
20 drutow, umieszczonych w dwoch warstwach, kazda po 4 sekcje. Katody wykonane sa z
metalizowanej folii mylarowej. Gazem roboczym jest mieszanina sktadajaca si¢ w 80% z argonu i
20% dwutlenku wegla znana pod handlowa nazwa corgon, przeplyw wynosi okoto 2.5 1/h. Napigcie
pracy wynosi 2000 V. Sygnat z kazdej z sekcji po wzmocnieniu i po przetworzeniu w standardowy
ujemny sygnal NIM (amplituda -0.7 V, dlugo$¢ 70 ns) przestany jest do ukladu logicznego
realizujacego rézne funkcje logiczne sygnatow (po testach wybrano sume logiczna wszystkich
sygnatéw), po czym przeksztalcany jest w sygnal dodatni o amplitudzie +2.5 V i dobranym
doswiadczalnie czasie trwania rownym 19 ps, ktéry steruje bramka antykoincydencji opdznionej
konwertera analogowo-cyfrowego spektrometru. Sygnal z komory pojawia si¢ okoto 10000 razy na
minutg (~170/s), co w przypadku komory o powierzchni 0.49 m’ oznacza, ze miony wywoluja co
najwyzej 50% impulsow. Pozostate sygnaly to przede wszystkim szumy elektroniczne. Jednak
parametry te dobrane s3 calkowicie $wiadomie. Dyskryminatory szumdéw wzmacniaczy
poszczegblnych sekcji ustawione sa na bardzo niskim poziomie. Celem byto uzyskanie maksymalne;j
mozliwej wydajnosci rejestracji miondow przy jednoczesnym ograniczonym wzros$cie czasu martwego
spektrometru. Wybrane ustawienie wywotuje wzrost czasu martwego spektrometru nie przekraczajacy
0.5%.

W testach komory badano rézne konfiguracje logicznych potaczen o§miu sekcji komory:

A. suma logiczna z iloczynu sygnatow z kolejnych lezacych jedna nad druga sekcji

B. iloczyn logiczny sum logicznych sygnatow w obu warstw

C. suma logiczna wszystkich sekcji

Oraz prace bez komory (mod O).

Uzyskane czgstosci zliczen w liniach widmochych wywotanych reakcjami jadrowymi z predkimi
neutronami przy wlaczonej komorze i bez niej zestawiono w tabeli 7. W tabeli 8 przedstawiono
czgstosci zliczen [imp/s] wybranych elementéw tta promieniowania gamma dla roznych konfiguracji
spektrometru z ostong czynna: wytacznie z ostona bierng (mod pracy O) oraz po zastosowaniu komory
mionowej w modach A, B i C W dolnej czgsci przedstawiono redukcje (r6znicg czestosci zliczen)
oraz stosunek czgstosci zliczen dla modow B i C wzgledem A.
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Tabela 7. Czegstosci zliczen [imp/s] dla linii widmowych z proceséw *Ge(n,n’) wywotanych predkimi
neutronami, przy wykorzystaniu r6znych konfiguracji ostony det. E.

Energia Czegstos¢ zliczen [imp/s]
[keV] Bez komory Z komora, mod C
595.9 0.00287 0.00160
691.3 0.00221 0.00150

Tabela 8. Czgstosci zliczen [imp/s] wybranych elementéw tla promieniowania gamma dla réznych
konfiguracji spektrometru z ostong czynna.

Kod X(50-500) X(0.5-1) X(1-2.7) 511 keV 1461 keV
modu keV MeV MeV
Konfiguracja A 0.6106 0.1986 0.1655 0.01036 0.00029
B 0.5417 0.1761 0.1424 0.00777 0.00025
C 0.3402 0.1128 0.0854 0.00519 0.00032
Réznica A-B 0.0689 0.0220 0.0231 0.00259 0.00004
Wzgledna redukcja  B:A 0.887 0.887 0.860 0.75 0.86
Roznica C-A 0.2704 0.0858 0.0801 0.00517 -0.00003
Wzgledna redukcja  C:A 0.557 0.568 0.516 0.50 1.10
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Rys. 15. Schematyczny przekrdj ostony biernej i czynnej spektrometru promieniowania gamma przedstawionej
na fotografii 3.

Fot. 3. Widok zespotu oston niskottowego spektrometru promieniowania gamma z ostong czynna,
Schemat konstrukcji ostony przedstawiono na rysunku 15.
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11.4.3. Obliczanie aktywnosci

Dla potrzeb pomiaru gamma spektrometrycznego probka zasadniczo nie wymaga preparatyki
chemicznej. Wystandaryzowana (zhomogenizowana, wysuszona itp.) probka umieszczana jest w
okreslonych warunkach geometrycznych wzgledem detektora. Najprostsza metoda pomiarowa jest
metoda wzgledna. Polega ona na pomiarze w identycznych warunkach probki i wzorca, tj. probki
zawierajacej znana aktywno$¢ oznaczanego radionuklidu w matrycy maksymalnie zblizonej do
matrycy badanej probki. Wowczas, aktywno$¢ tego radionuklidu w badanej probce 4, wyraza sig
wzorem {21} analogicznym do wzoru {12}:

N,
A4, =4, {21}
NS

gdzie: Ay aktywno$¢ danego radionuklidu we wzorcu, Ny i Ng— odpowiednio liczba
zarejestrowanych kwantéow gamma w linii widmowej oznaczanego izotopu (skorygowanej na
ewentualna niezerowa liczbe zliczen w tle dla danego nuklidu) dla probki w wzorca.

W przypadku wyznaczania aktywnos$ci radionuklidu gamma promieniotwoérczego dla ktorego nie
posiada si¢ wzorca mozna zastosowa¢ metodg bezwzgledna. Trzeba pamigtac, ze stosujac ja jednak
narazamy si¢ na wigksze ryzyko popetnienia btedéw systematycznych. Aktywnos¢ w probce wyraza
sie¢ wowczas wzorem:

PR
©, (E,)1,

gdzie: Ny - pole powierzchni linii widmowej po odjgciu tla dla oznaczanego izotopu, #- czas

{225,

pomiaru, /, — intensywno$¢ kwantowa dla kwantu gamma z danego rozpadu (prawdopodobienstwo
emisji kwantu w rozpadzie), ®,(E,) wartos¢ funkcji efektywnosci rejestracji kwantow gamma o danej
energii £ dla danej geometrii pomiaru.

Wydajnos¢ kalibruje si¢ dla czesci lub dla catego zakresu energetycznego spektrometru. Zaktada
si¢ charakter zaleznosci pomigdzy wydajnos$cia a energia. Najczgséciej stosowana funkcjg opisujaca ta
zalezno$¢ jest funkcja ©,(E,) okreslona réwnaniem:

In{®, (£, )} = Y. C, {In(E, )} 13}

gdzie parametry C,,...,C4 sa parametrami uzyskanymi z dopasowania metoda najmniejszych
kwadratow na ptaszczyznie In{®, (E, )},In(E, ) krzywej bedacej wykresem wielomianu czwartego
stopnia (lub — z gorszym skutkiem — nizszego stopnia) do punktéw eksperymentalnych uzyskanych
przez pomiar wzorca o znanej aktywnos$ci. W tym celu nalezy przeksztalci¢ wzor {22} tak by obliczy¢
In{®, (£, )} dla wybranych energii oraz obliczy¢ wartosci In(E,) dla tych energii. Jak zawsze
wszystkie niepewnosci pomiarowe okresla si¢ metoda rdézniczki zupetnej, z tym wyjatkiem, ze bledow
parametrow dopasowania nie powinno traktowaé si¢ jako rzeczywistych btedow pomiarowych i

uwzglednia¢ w obliczanym metoda rézniczki zupelnej bledzie pomiaru. Prowadzitoby to do znacznie
zawyzonej, wrecz absurdalnej oceny biedu.

Tabela 9. Przykladowy sktad izotopoéw w zrodle kalibracyjnym SZM 3 produkcji ,,Polatom” Swierk .

Izotop T, Energia kwantow gamma
*Am  432.0+0.2 lata 59.54
%cd 463+1 dni 88.08
'Co  271.8440.04 dnia 122.06; 136.47
¥Ce  137.65+0.07 dnia 165.85
Hg  46.61+0.19 dnia 279.02
"Sn 115.140.2 dnia 391.163
¥Sr  64.85+0.03 dnia 514.01
BCs  10958.0+0.2 dnia 661.66
“Mn  312.5+0.5 dnia 834.84
%Zn  243.9+0.3 dnia 1115.55
“Co  1925.5+0.5 dnia 1173.24; 1332.5
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Dla celéw kalibracji wydajnosci detektora stosuje si¢ dlugozyciowe izotopy promieniotwoércze (ze
wzgledu na mozliwos¢ rekalibracji i kontroli w okresie eksploatacji detektora dla zapewnienia jakosci
wykonywanych analiz). Najchetniej wykorzystuje sig¢ radionuklidy emitujace monoenergetyczne
promieniowanie (brak efektow sumacyjnych, o czym ponizej). Emitowane przez nie energie powinny
pokrywac¢ w miarg jednorodnie i satysfakcjonujaco gesto caly interesujacy nas zakres energii. Wybor
niestety nie jest duzy. Przyktad sktadu izotopowego zrédla kalibracyjnego SZM 3 (wg. swiadectwa
pomiarowego DM/58/Z/96) produkowanego przez Osrodek Badawczo-Rozwojowy ,,Polatom” w
Swierku przedstawiono w Tabeli 9.

Czasami stosuje si¢ bardziej ztozone metody obliczenia aktywnos$ci. Gtownym powodem potrzeby
stosowania takich metod jest niemozliwa do uniknigcia niepowtarzalno$¢ geometrii pomiarowe;j.
Przyktadowo, dysponujemy probkami o bardzo réznych masach, a dla optymalizacji czasow pomiaru i
ich doktadnosci nie mozemy stosowa¢ wzorca o rozmiarach odpowiadajacych najmniejszej probce,
oraz takiej samej, matej czgsci odebranej z kazdej z probek. Wowczas mozna zastosowac algorytm
opisujacy efektywnosc¢ jako funkcje dwoch zmiennych: energii i objgtosci (masy) probki. Taka metode
przedstawiono np. w pracy [Mietelski, 1994]. Mozna tez obliczy¢ wydajnosci wykonujac odpowiednie
calkowania po objgtosci probki i detektora, uwzgledniajac warunki pochtaniania i rozpraszania
promieniowania gamma w materiatach probki i detektora. Metoda ta, jako mato praktyczna, jest
jednak stosunkowo rzadko stosowana. Jej zaleta natomiast jest mozliwos¢, niejako wbudowana w
metodg, uwzglednienia efektow zwiagzanych z samoabsorpcja promieniowania w probee, z ktorym to
problemem inne metody radza sobie stabiej. Efekty te maja najwigksze znaczenia dla niskich energii.

Korzystny jest dobor warunkéw geometrycznych maksymalizujacych wartosci funkcji
efektywnosci. Jednym z rutynowo stosowanych zabiegdéw jest stosowanie tzw. naczyn Marinelli —
naczyn pomiarowych w ksztalcie walca z wydrazonym mniejszym walcem w ktory wnika detektor.
Naczynia takie maja duze objetosci (nie mniej niz 500 cm’) i stosuje si¢ je dla pomiardw probek
objetosciowych. Mniegjsze probki zazwyczaj bada si¢ stosujac walcowate ptaskie naczynie lezace na
detektorze. Naczynie Marinelli mozna wykorzysta¢ rowniez w badaniach matych probek. W tym celu
zauwazmy, ze ostatecznym celem obliczenia aktywnosci probki jest obliczenie stezenia aktywnosci w
probee (zawartosci), a wige aktywnosci w jednostce masy. Np. dla aktywnosci obliczonej zgodnie ze
wzorem {22} dostajemy:

N. 1

e, -

gdzie: m — masa probki.

Uktad detektor — probka ma symetri¢ walcowa. Wyobrazmy sobie pgk plaszczyzn przecinajacych
si¢ wzdhuz prostej bedaca osia symetrii uktadu i fragment naczynia Marinelli zawartego pomicedzy
dwoma dowolnymi takimi potptaszczyznami (rys. 16). Przyczynek zliczen kwantow gamma
pochodzacych od probki zawartej w tej cze$ci naczynia jest proporcjonalny do przyczynku masy
probki pochodzacego z tego fragmentu, gdyz pomiar prowadzi si¢ dla zhomogenizowanej probki.
Stezenie aktywnosci obliczone na podstawie kazdego z takich fragmentéw bedzie jednakowe przy
zastosowaniu wspolczynnikow kalibracji wydajnosci detektora dla petnego naczynia. Wynik ten ma
duze znaczenie praktyczne — nie ma potrzeby uzywania materiatbw wzorcowych stuzacych do
weryfikacji kalibracji w iloSciach wypehiajacych catkowicie naczynie Marinelli, wystarczy
odpowiednia modyfikacja samego naczynia.

ot symetril

Rys. 16. Wycinek naczynia Marinelli, dla ktéorego mozna stosowaé¢ wspotczynniki kalibracji wydajno$ci
identyczne jak w przypadku catego naczynia.
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Pomiary gamma spektrometryczne traktowano w wigkszosci prowadzonych prac nad Pu, Am i
“Sr jako pomiar rozpoznawczy czy tez uzupehiajacy, przeprowadzany byt dla kazdej probki przed
przystapieniem do dalszych analiz radiochemicznych. Oprocz wyznaczenia aktywnos$ci cezu stuzyty
one poszukiwaniu innych, ewentualnie obecnych sztucznych emiterow promieniowania gamma.
Przede wszystkim poszukiwano "*Eu i '*°Eu, radionuklidow obecnych w ,.goracych czastkach typu
paliwowego” [Mietelski, 1994].

11.4.4. Efekty aparaturowe

Interpretujac widma promieniowania gamma nie nalezy zapomina¢ o pojawiajacych si¢
efektach aparaturowych. Mozna do nich zaliczy¢ przede wszystkim linie sumacyjne i tzw. piki
ucieczki (pojedynczej 1 podwojnej). Efekty te staja si¢ wyraziste zasadniczo przy duzych obciazeniach
detektora, wigc mozna by przypuszczaé, ze w zastosowaniach do badan radioaktywnosci srodowiska
nie sa istotne. W ogdlnosci jest to prawda, jednak istnieja od tej reguty wyjatki.

Linie sumacyjne obserwuje si¢, gdy dwa kwanty gamma rejestrowane sa w detektorze w
krotszych odstgpach czasu niz czas rozdzielczy detektora. Wowczas zarejestrowana energia rowna jest
sumie energii obu kwantow gamma i pojawia si¢ w odpowiednim miejscu widma. Linie sumacyjne
pojawiaja si¢ w widmach nawet srednio aktywnych probek, jesli kwanty gamma naleza do tzw.
przejs¢ kaskadowych, a wige, gdy w rozpadzie emitowane s co najmniej dwa kwanty natychmiast
jeden po drugim. Dzieje si¢ tak np. dla **Cs (kwanty gamma o energiach 604.7 i 795.0 keV), co
prowadzi do powstania linii sumacyjnej 1399.7 keV widocznej czasem w widmach. Dla emiteréw
promieniowania B linia sumacyjna odpowiada sumie energii linii anihilacyjnej 511 keV i energii
emitowanego kwantu gamma, np. dla **Na linia sumacyjna ma energie 1786 keV = 511+1275 keV.
Prawdopodobienstwo pojawiania si¢ linii sumacyjnych wzrasta gwaltownie przy zastosowaniu
detektorow wngkowych. W kalibracji wydajnosci detektora nalezy unika¢ stosowania izotopow
}l)srzomieniotwérczych, dla ktorych istnieja przejscia kaskadowe i pojawiaja si¢ linie sumacyjne (np.

Eu).

Piki ucieczki to linie widmowe towarzyszace linii widmowej o energii wystarczajacej do
produkcji par e'e”. Pik pojedynczej ucieczki to linia pojawiajaca sie dla energii mniejszej o 511 keV
od linii wlasciwej, pik podwojnej ucieczki to linia pojawiajaca sig¢ dla energii mniejszej o 1022 keV od
linii wlasciwej. 511 keV to energia odpowiadajaca masie spoczynkowej elektronu. Wyemitowany z
jadra wysokoenergetyczny kwant promieniowania gamma jest zdolny skonwertowa¢ w procesie
kreacji pary czastka — antyczastka w pare e e. Pozyton z tej pary praktycznie natychmiast anihiluje z
dowolnym elektronem (negatonem), w wynku czego powstaja dwa fotony o energii 511 keV kazdy.
Gdy wszystkie fotony zarejestrowane sa w detektorze zdeponowana energia nie rézni si¢ od energii
padajacego fotonu. Natomiast gdy jeden lub oba fotony anihilacyjne nie zostaja zarejestrowane w
detektorze (zostaja wyemitowane w innych kierunkach) energia zdeponowana w detektorze jest
zmnigjszona o 511 keV lub 2x511 keV. W badaniach srodowiskowych i w tle spektrometru linie
ucieczki obserwuje si¢ najczesciej dla linii 2614 keV (*®*TI), ich energie wynosza 2103 keV i 1592
keV.

Innym efektem aparaturowym widocznym zwlaszcza dla matych germanowych lub
krzemowych detektorow planarnych stosowanych do rejestracji niskoenergetycznego promieniowania
gamma lub promieniowania rentgenowskiego, jest pojawianie si¢ stabych linii towarzyszacych przede
wszystkim wyrazistym liniom widmowym i majacym state przesunigcie w strong nizszych energii
wynoszace 1.8 keV dla detektoréw krzemowych lub 9.9 keV dla detektoréw germanowych. Energie te
to energic kwantow K, charakterystycznego promieniowania rentgenowskiego odpowiednio dla
krzemu i germanu emitowanego w aktach fluorescencji rentgenowskiej. Czg$¢ energii niesionej przez
padajacy foton (gamma lub rentgenowski) zuzytkowana jest na powstanie wzbudzenia atomu
detektora. Wyemitowany nastgpnie kwant rentgenowskiego promieniowania charakterystycznego z
pewnym skonczonym prawdopodobienstwem opuszcza krysztal, wowczas zarejestrowana jest
mniejsza energia padajacego fotonu.

11.4.5. Metoda niestandardowa — promieniowanie hamowania

Promieniowanie hamowania (tzw. bremsstrahlung) to strumien fotonow emitowanych przez
tadunki elektryczne (przede wszystkim elektrony) w opdzniajacym je polu elektrycznym. Hamowanie
elektronéw zachodzi tym gwattowniej, im ci¢zsze sa atomy (doktadniej: im wyzsze maja Z) tworzace
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osrodek do ktorego wnikaja elektrony, gdyz wéwcezas ich jadra otoczone sa silniejszym polem
elektrycznym. Dzieki istnieniu tego efektu emiter wylacznie czystego promieniowania beta (np. °°Sr)
moze byC¢ zaobserwowany za pomoca spektrometru promieniowania gamma. Zjawisko
wykorzystywano juz w latach sze$¢dziesiatych w badaniach nad wchtanianiem *’Sr prowadzonych na
zywych zwierzetach [Liniecki, 1966], jednak stosowano wowczas aktywnosci rzedu wielu MBq.

W pracy [Mietelski i Meczynski, 2000] zbadano optymalne warunki geometryczne i materiat
absorbenta zwigkszajacego natgzenie promieniowania hamowania powstajacego w wyniku
oddziatywania z elektronami pochodzacymi z rozpadu °°Sr+Y. Promieniowanie hamowania
rejestrowano z wykorzystaniem spektrometru promieniowania gamma z detektorem germanowym.
Obserwowano proporcjonalny do aktywnos$ci zrodta wzrost liczby zliczen w ciaglym tle spektrometru
w zakresie od 40 keV do ok. 500 keV, z maksimum przypadajacym dla okoto 150 keV. Przyktadowe
widmo promieniowania hamowania przedstawiono na rys. 17.

Przeprowadzono rowniez [Mietelski, 2001b] proby dla probek srodowiskowych (kosci
zwierzecych). W tym przypadku oprocz *°Sr (w réownowadze z *°Y), ktérego stezenia wyznaczono
p6zniej niezaleznie metoda radiochemiczna z wykorzystaniem spektrometru ciekto scyntylacyjnego, w
probkach obecne byly emitery promieniowania gamma takie jak: “’K, **Na, "*’Cs oraz pierwiastki z
szeregOw torowego i uranowego. Materiatem absorbujacym byly kosci, czyli przede wszystkim
fosforan wapnia.
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Rys.17. Widmo promieniowania hamowania emitowanego przez zrodto *Sr (w rownowadze z *°Y) o
aktywnosci tacznej 4.0 kBq, wymieszane z 80 g fosforanu wapnia (tto odjete).

Od uzyskanego widma promieniowania gamma odejmowano ,kanal po kanale”
znormalizowane na czas pomiaru probki widmo tla, a nastgpnie réwniez skorygowane na tlo i
znormalizowane na liczbe zliczen w danej linii widmowej kompletne widma wzorcéw wykonanych w
matrycy z fosforanu wapnia *’Cs, *Na, *’K, standardéow rudy torowej i rudy uranowej. W przypadku
rud uranowych i torowej normalizowano w oparciu o S$rednie liczby zliczen w kilku liniach
widmowych. Do normalizacji widm wykorzystano linie widmowe o energiach 186 keV, 352 keV, 609
keV i 1764 keV (szereg uranowy), 583 keV, 911 keV i 2615 keV (szereg torowy), 662 keV (**'Cs),
1275 keV (*Na) i 1461 keV (*’K). Obliczenia wykonano w arkuszu kalkulacyjnym Microsoft Excel.
Przyktadowe widmo uzyskane ta procedura przedstawiono na rys. 18 wraz z wyjsciowym widmem
probki kosci.

Efekt promieniowania hamowania byt widoczny dla probek kosci rzeczywistych (a wigc nie
preparatow imitujacych kosci) przy aktywnosciach *°Sr z zakresu 15- 50 Bq w probee. Na rys. 19
przedstawiono wykres korelacyjny pomiedzy aktywnoscia *’Sr wyznaczona metoda radiochemiczna z
pomiarem cieklo scyntylacyjnym oraz nat¢zeniem impulséw netto w obszarze energii najbardziej
intensywnego natgzenia promieniowania hamowania. Korelacja nie jest wysoka (wspolczynnik
korelacji Pearsona r=0.57) ale istotna (poziom istotnosci p=0.032). Nachylenie prostej korelacyjnej
otrzymanej z uwzglednieniem wzorca *’Sr sugeruje wydajnosé¢ rowna 0.12% . Wydaje sie, ze metoda
ta moze mie¢ zastosowanie przy badaniach prowadzonych na bardziej skazonych terenach. Pomocne
moze by¢ zastosowanie spektrometru o wigkszej wydajnosci, bardziej masywnych probek i lepszej
redukc;ji tla.
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Rys. 18. Widma promieniowania hamowania (A) otrzymane z widma promieniowania gamma probki
kosci jelenia (B) po odjeciu sktadowych pochodzacych od zidentyfikowanych w oryginalnym
widmie radionuklidow (*K, “’Cs, *Na, szeregi Th i U) oraz tta [Mietelski, 2001b].
Aktywno$é *°Sr w probce o masie 80 g wyznaczona niezaleznie metoda radiochemiczna
wynosita 49 Bq.

Rys.

19.
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Zaleznoé¢é pomiedzy aktywnoscia “’Sr wyznaczona pomiarem ciektoscyntylacyjnym z
radiochemiczna obroka probki (o$ odcigtych) z oraz natezeniu impulsow netto w obszarze
promieniowania hamowania (0§ rzgdnych). Dopasowa prosta korelacyjna uwzglednia
wzorzec o aktywnosci 2 kBq [Mietelski, 2001 b].
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I1.5. Spektrometria masowa

Spektrometria masowa jest technika analityczna wynaleziona i stosowana zasadniczo do
badan wzajemnych abundancji stabilnych, a nie radioaktywnych izotopow. Jest wiele odmian
spektrometrii masowe;j i techniki te znajduja one ostatnio coraz wigksze zastosowanie do badan stgzen
radioaktywnych izotopoéw dlugozyciowych i bardzo dlugozyciowych.

Techniki spektrometrii masowej maja przewage nad pomiarami aktywnosci dla
dtugozyciowych izotopow. Zwiazek pomigdzy masa m (wyrazona w gramach) a aktywnoS$cia A
(wyrazona w Bq) danego izotopu dany jest wzorem:

A:szln—ZNzﬂm {25}
Ly, M
gdzie: A - stata rozpadu danego izotopu, Ty, — jego czas polowicznego zaniku, N — liczba atomow
danego izotopu w probcee, N4 liczba Avogadra, M- gramoréwnowaznik dla danego izotopu, m — masa
danego izotopu w probce.

Wzor {25} ilustrujg ta przewagg. Dla duzych wartosci Ty, ciagle matej aktywnosci odpowiada
duza liczba N. Latwiej jest wigc zlicza¢ wprost atomy niz ich rozpady.

W przypadku interesujacego nas w niniejszej pracy w sposob szczegdlny plutonu, pojawia si¢
dodatkowa zaleta polegajaca na mozliwosciach oddzielnego zmierzenia stezen *Pu i **’Pu (dla
ktorych energie czastek alfa sa praktycznie takie same), ponadto technika ta umozliwia pomiar
stezenia **’Pu, a w szczeg6Inych przypadkach takze i ***Pu.

Stosowane w badaniach pierwiastkow radioaktywnych warianty spektrometrii masowej to
przyktadowo: ICP MS (lon Coupled Plasma Mass Spectrometry — klasyczna elektromagnetyczna,
statyczna, spektrometria masowa z plazmowym zroédlem jondéw, najczesciej stosowana technika),
TOF MS (Time of Flight Mass Spectrometry — spektrometria masowa czasu przelotu), RI MS
(Radiation lonization Mass Spectrometry — spektrometria masowa z sekwekcyjnym, dwu impulsowym
rezonansowym pobudzeniem jonow, czgsto taczona z TOF MS), AMS (Accelerator Mass
Spectrometry, akceleratorowa spektrometria masowa — najnowsza modyfikacja techniki statycznej,
elektromagnetycznej, wykorzystujaca do przyspieszania czastek akcelerator tandem Van de Graaffa i
stosujaca metody detekcji czastek elementarnych), LM MS (Laser Microprobe Mass Spectrometry —
wykorzystujaca laser wielkiej mocy do uzyskania jondéw, sprzegana zazwyczaj z TOF MS), SI MS —
(Secondary lons Mass Spectrometry, spektrometria masowa wtornych jondéw, technika stosowana
przede wszystkim w badaniach powierzchni, stosowana m.in. w badaniach goracych czastek), FT MS
(Fourier Transformation Mass Spectrometry — spektrometria masowa wykorzystujaca do separacji
czastek roznice czestosci cyklotronowych réznych mas, widmo czgstosci transformowane jest
nastgpnie na widmo masowe, stad nazwa). Szczegotowe omowienie wszystkich tych technik stanowi
przedmiot oddzielnych monografii obecnych aktualnie na rynku wydawniczym [Hoffmann, Charette i
Stroobant, 1998; Johnstone i Rose, 2001].

Réznice pomiedzy rodzajami spektrometrii dotycza metod uzyskiwania jondéw oraz ich
separacji. Separacja opiera si¢ na jednej z trzech metod: elektromagnetycznej (statycznej),
rezonansowej lub czasu przelotu. We wszystkich metodach jony sa przyspieszane. Dla metody czasu
przelotu moment jonizacji musi by¢ Scisle okreslony. Uzyskuje si¢ to stosujac pojedynczy impuls
laserowy (LMMS) lub sekwencyjnie dwa takie impulsy o odpowiedniej energii fotonow (RIMS). W
pierwszym przypadku jony powstaja poprzez termiczna jonizacjg, w drugim przez selektywne
pobudzenie wybranych jonéw. Powstate jony sa nastgpnie przyspieszane i przelatuja pewna odleglos¢
w tzw. odcinku dryfu. Jony o réznych masach uzyskuja w danym polu elektrycznym rozne predkoscei,
przez co docieraja do detektora w roznych momentach. Rejestruje si¢ zmiany czasowe pradu wiazki
jonow. W wariancie AMS rejestruje si¢ pojedyncze jony.

W statycznej metodzie elektromagnetycznej stosuje si¢ skrzyzowane statyczne pola
elektryczne i magnetyczne (dziatajacych jednoczesnie lub kolejno na trajektorii jonu). Oddzialywania
pol z jonami wywotuje rozdzielenie pierwotnie wzajemnie rownolegltych trajektorii naladowanych
czastek charakteryzujacych si¢ inna wartoscia stosunku e/m (gdzie e - fadunek czastki, m - jej masa)
praktycznie niezaleznie od energii tych czastek. Jesli czastkami tymi sg jony jednokrotnie
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zjonizowane, to separacja nastgpuje tylko ze wzgledu na masg czastki. Rozseparowane wiazki jonéw o
jednakowych masach docieraja do detektora (np. kliszy fotograficznej, elektrometru, powielacza
elektronowego), gdzie sa rejestrowane. Udoskonalone konstrukcje maja wielokrotne tzw. sektorowe
separowanie.

W spektrometrach rezonansowych wiazka jonéw przenika przez obszar elektrod, do ktérych
przytozone jest pole elektromagnetyczne wysokiej czgstosci. W trakcie przelotu z wiazki eliminowane
sa wszystkie jony, oprocz tych, ktore spetniaja odpowiedni, rezonansowy warunek dla stosunku e/m.
Zmieniajac cze¢sto$¢ przytozonego pola mozna kolejno rejestrowac jony o réznych wartos$ciach e/m.

Techniki spektrometrii masowej nie sa wolne od trudnosci. Separacja polega na oddzieleniu
czasowym badz przestrzennym izotopéw o réznym stosunku tadunku do masy (e/m). W przypadku
pomiaru plutonu gtéwny problem polega na praktycznie powszechnej obecnosci uranu, ktéry z racji
prawie 190 000 razy dtuzszego czasu potowicznego zaniku **U wzgledem **°Pu moze by¢ calkowicie
niemierzalny metoda spektrometrii promieniowania alfa, lecz stanowi¢ istotna komplikacje przy
pomiarze za pomoca spektrometrii masowej. Problemem jest imitowanie **Pu przez 'H**U
(wyznacza si¢ odpowiednie poprawki), ponadto separacja przestrzenna musi by¢ praktycznie
doskonata dla r6znicy masy 1 jma przy masach A rzgdu 240, co wyklucza stosowanie prostych
spektrometrow masowych. Podobnie jak w przypadku spektrometrii promieniowania alfa konieczne
jest stosowanie metod radiochemicznego wydzielania i - o ile pomiary maja by¢ pomiarami
absolutnymi — standardow wewnegtrznych (znacznikéw izotopowych).

Aktualnie nie ma Polsce odpowiedniej jako$ci spektrometru masowego udostgpnianego do
pomiard6w substancji radioaktywnych, a przynajmniej autorowi nie udato si¢ do niego dotrzeé.
Techniki spektrometrii masowej otwieraja nowe perspektywy dotyczace pomiaréw interesujacych z
wielu wzgledow radionuklidow takich jak '*°I, *°Cl, ***Pu, "Be itp. Ich rozwéj i wykorzystanie wydaja
si¢ bardzo pozadane. Niestety, sa to techniki kosztowne z racji cen urzadzen bedacych rzedu kilkuset
tysiecy dolarow USA.

Pomiary masowych stosunkéw izotopowych Pu oméwione w dalszej czg$ci pracy wykonano
na Uniwersytecie Stanu Potnocnej Arizony gdzie przestano z IFJ zrodla zawierajace wydzielony z
probek sciotek pluton. [Ketterer, Hafar, Mietelski, 2002]. Na rysunku 20 przedstawiono przyktadowe
widma masowe preparatdow zawierajacych wydzielony pluton. Widma uzyskano za pomoca
spektrometru VG Axiom MC ICP MS, pracujacego w trybie niskiej rodzielczosci. Pomiar
przeprowadzono na Uniwersytecie Poinocnej Arizony w Flagstaff (USA).
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Rys. 20. Przyktadowe widma masowe uzyskane dla preparatow otrzymanych z probek $ciotek lesnych
z rejonu Augustowa [Ketterer, Hafar, Mietelski, 2002].
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I11. Badania wlasne

II1.1. Rekonstrukcja opadu Pu, Am, Sr w skali calego kraju — probki z 1991 r.

Pomiary skazen gamma spektrometrycznych w $cidtkach lesnych [Mietelski, 1994]
przeprowadzone w skali catego kraju dla probek z 1991 roku wykazaly przydatnos¢ tego rodzaju
materiatu dla rekonstrukcji sktadu i intensywnosci depozycji réznych radionuklidow z opadu
promieniotwoérczego. Stwierdzono depozycje opadu czarnobylskiego o roéznych proporcjach
izotopowych w roznych miejscach w kraju. Miedzy innymi znaleziono wowczas $lady '**Ce, **Eu i
'Eu wylacznie w Polsce potnocno-wschodniej, przy wzglednie niskim poziomie skazen '*’Cs.
Whioskowano wowczas, ze radionuklidy takie jak izotopy ceru i europu opadty najprawdopodobniej
wraz z wzglednie drobnymi, kilkumikronowej $rednicy ,,goracymi czastkami” wraz z innymi trudno
lotnymi izotopami takimi jak np. *°Zr, *’Nb, izotopami Pu, Am, Cm i *°Sr i *Sr. Opad ten nastapit z
chmury radioaktywnej przemieszczajacej si¢ w kierunku Skandynawii, a pochodzacej z pierwotne;j
emisji, czyli z wybuchu rozpoczynajacego pozar reaktora. Chmura ta musiata nie stykaé sig
bezposrednio z gruntem [Liljenzin i inni, 1988]. Przez to nie powstaly istotnie podwyzszone skazenia
lotnymi radionuklidami (np. "’Cs), transportowanymi na matych aerozolach. Zgodnie z prawem
Stokes’a, $rednice aerozoli i ich ggstosci decydujq o tempie ich wypadania z atmosfery.
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Rys. 21. Lokalizacja punktow poboru probek $cidtek lesnych pobranych w 1991 r, wybranych do
oznaczen aktywnos$ci izotopéw Pu, Am i Cm. Numery oznaczone cyframi arabskimi sa
kodami powierzchni, widoczny jest podzial na umowne obszary oznaczone cyframi
rzymskimi.

Dla wykazania poprawnosci identyfikacji wzglednie krétkozyciowego '**Ce (T;,=284 dni)
rozpoczeto oznaczania aktywno$ci izotopow plutonu w probkach $ciotek lesnych. Istnienie $cistej
korelacji pomigdzy aktywnosciami tych radionuklidéw na terenach bliskich Czarnobyla byto juz
stwierdzone [Pavlotskaya i Myasoyedev, 1991], podobne witasnosci fizykochemiczne sugerowaty

$redni stosunek aktywnosci °**Pu do '"*Ce taki jak w paliwie reaktora, tj. wynoszacy 5104 na
dzien 1.05.1986 [TAEA 1986]. Niezaleznie przewidywania odnosnie proporcji aktywnos$ci izotopow
ceru i plutonu potwierdzaly obserwacje dla izolowanych ,.goracych czastek” [Broda i inni, 1989] z
terenow potnocno-wschodniej Polski. Stwierdzona w rejonie Puszczy Augustowskiej [Mietelski,
1994] lub wezesniej, w rejonie Sejn [Pienkowski i inni, 1987] obecnosé '**Ce na poziomie aktywnosci
siegajacym odpowiednio 40 kBg/m? lub 10 kBg/m? (dla przetomu kwietnia i maja 1986) sugerowata
zdeponowanie w pewnych rejonach Pojezierza Suwalsko-Augustowskiego ***Pu  pochodzenia
czarnobylskiego na poziomie siggajacym 20 Bg/m’. Po uzyskaniu wstepnego potwierdzenia takiego
przypuszczenia, badania aktywnoS$ci izotopow plutonu w $cidtkach lesnych kontynuowano po
zamknigciu tekstu pracy doktorskiej autora [Mietelski, 1994]. Uzyskane rozszerzone wyniki,
przytoczone ponizej, opublikowano w pracy [Mietelski i Was, 1995]. Ten sam material badawczy
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($ciotki lesne) wykorzystano pozniej dla oznaczen **' Am, *******Cm [Mietelski i Was, 1997] oraz **'Pu
[Mietelski, Dorda i Was, 1999]. Pewne szczegoly metody oznaczen **'Pu sa przedstawione ponizej,
natomiast stosowana typowa metodyka radiochemiczna przedstawiona jest Aneksie 2, natomiast
szczegbly zwiazane z poborem probek przedstawiono w pracy [Mietelski, 1994]. Wybrane informacje
o probkach przedstawiono w tabeli 10, a lokalizacje punktéw poboru wybranych do pomiaréw probek
przedstawiono na rys. 21. Probki oznaczane Ao to warstwa powierzchniowa $ciotek lesnych, Al to
glgbsza warstwa §ciotki - humus. Wstepny przeglad tych wynikow opublikowano w pracy [Mietelski,
1998].

Tabela 10. Niektore dane charakteryzujace probki $cidtek lesnych wybrane dla oznaczen aktywnosci
izotopow Pu, Am i Cm [Mietelski, 1994].

Kod Probki Najblizsza Dhugosé Szerokos¢ Sucha masa (g)  Aktywno$é *'Cs
miejscowosc¢ geograficzna E geograficzna N (Bg/kg s.m.x10)
IX.91
Ao-23 Szczerba 22°50° 54°03’ 15.8 607+19
Al1-23 14.9 355415
Ao-120 Ptaska 23°05° 54°04° 40.0 870141
Al1-120 40.0 1042457
Ao-131 Lipsk 23°08’ 53°52° 20.0 462£19
Al-131 20.0 787432
Ao-142 Gleboki Brod 23°03° 54°07° 40.0 360+10
Al-142 223 790124
Ao-224 Trzcianka 23°13° 53°36° 40.0 865+65
Al1-224 19.9 374423
A0-90 Kurowice 22°15° 52°34° 25.0 2062451
A1-90 30.1 1958+142
Ao-161 Wiodawa 23°37° 51°42° 29.9 26018
Al-161 36.7 1026+29
Ao-179 Nowiny 20°57° 53°35° 40.0 1716x135
Al1-179 21.2 775156
Ao-186 Sarnaki 22°46° 52°24° 30.0 20348
A1-186 30.0 1265471
Aol-248" Orzysz 21°46° 53°57° 30.0 539+42
Aoh-248" 40.0 1016£119
A1-248 40.0 234+12
A01-157° Turawa 18°04° 50°47 40.0 2628+57
Aoh-157" 40.0 32224243
Al-157 19.9 284166
Ao0-65 Olesno 18°20° 50°57° 20.0 3320146
Al1-65 21.3 1107186
Ao-30 Kamienna- 15°54° 50°48’ 40.0 461126
Al1-30 Gora 40.0 289434
Ao-189 Widty 19°34° 49°39° 40.0 1542£131
Al1-189 30.0 1271£73
Ao-204 Wista 17°32° 49°37° 40.0 1225£166
A1-204 30.0 533478
Ao-13 Wola Solecka 21°42’ 51°15° 30.0 423+12
Al-13 30.0 588423
Ao-135 Struzki 21°28’ 50°30° 30.0 701£22
Al1-135 30.0 585423
Ao0-258 Roézanna 18°14° 53°27° 35.1 282+13
A1-258 40.0 542483
Ao-10 Spala 20°02° 52°59° 20.0 17116
Al1-10 20.0 901425

T - warstwa powierzchniowa $ciotki A() podzielona na pod-warstwy Ag| (wyzsza) i Agy, (nizsza).
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Tabela 11. Wyniki pomiaréw aktywnosci **Pu i *****Pu w éciotkach lesnych (lasow szpilkowych)
pobranych w 1991 r. [Mietelski i Was, 1995].

Kod Region Odzysk  238p, 239+240p, 238py 239+240p,,
Probki (rys. 21) (%) (Bq kg'l (Bq kg'l (Bq m2 + 16) (qu-Z +10)
sm. + 1c) sm. + 1c)
Ao-23 89 1.18 £ 0.16 3.24+0.27 1.240.2 32403
Al1-23 I 71 0.97 +0.16 2.70 £ 0.25 49+0.8 13.7+1.3
Ao-120 Puszcza 73 1.83+0.20 3.98 +0.33 1.840.2 4.0+0.3
A1-120 Augustwska 80 2.17+0.22 6.88 +0.53 7.0+0.7 222+1.7
Ao-131 75 0.52+0.19 1.95+0.21 0.5+0.2 2.0+0.2
Al-131 69 2.20+0.31 5.61+0.48 6.0+0.8 154413
Ao-142 37 2.09 +0.27 3.37+0.35 1.540.2 25403
Al-142 60 0.71+0.23 4.78 + 0.41 2.0+0.6 13.4+1.2
Ao0-224 59 1.74 £ 0.16 3.40+0.25 1.940.2 37403
Al1-224 68 1.53+0.27 5.27+0.50 9.5+1.7 33.2+3.0
Ao0-90 70 1.43+0.15 2.27+0.20 0.7+0.1 1.2+0.1
A1-90 II 81 0.50 +0.10 4.40+0.34 2.1+04 182+1.2
Ao-161 Inne 87 0.25 +0.07 0.44 +0.07 0.2+0.1 0.4+0.1
Al-161 rejony 89 0.53 +0.07 3.83+.28 1.240.2 8.8+0.6
Ao-179 wsch. 65 0.47 +0.08 1.29+0.10 0.7+0.1 1.8+0.2
A1-179 lub 80 0.04 +0.13 1.39+0.15 0.3+0.9 94+1.0
Ao-186 pin- 65 0.04 +0.05 0.07 +0.04 0.04 +0.05 0.07 £ 0.04
Al1-186 wschodniej 80 1.34+0.14 2.27+0.19 41+04 6.9+0.6
Aol-248 67 0.28 +0.08 0.64 +0.09 0.5+0.2 1.2+0.2
Aoh-248 83 0.25 +0.06 1.91+0.16 0.6 +0.1 46+04
A1-248 86 0.04 + 0.05 0.84 +0.07 04+0.5 7.8+0.7
AO0I-157 1 42 0.0 +0.21 0.25+0.26 0.0+0.2 02+0.3
Aoh-157 75 0.0 +0.59 1.64 +0.08 0.0+0.9 2.6+0.1
Al-157 Slask 78 0.0+0.10 1.79+0.10 0.0+1.9 34+2.0
Ao-65 Opolski 84 0.08 +0.14 1.35+0.14 0.1+0.2 1.5+0.2
Al-65 85 0.28 +0.18 5.76 + 0.45 14409 28.5+2.2
Ao-30 v 89 0.0 +0.05 0.83 +0.09 0.0+0.1 0.9+0.1
Al1-30 Gory, 49 0.08 +0.07 3.55+0.28 0.5+0.5 242+1.9
Ao-189 pid. 98 0.18 +0.05 3.13+0.22 04+0.1 6.8+0.5
A1-189 Polska 87 0.07 +0.05 1.93+0.15 0.5+04 146+1.1
Ao0-204 98 0.07 +0.03 0.73 +0.07 0.3+0.1 31403
A1-204 38 0.18 + 0.09 1.66 +0.17 334+1.6 304 +3.1
Ao-13 52 0.14 +0.05 0.10 + 0.04 0.08 +0.03 0.06 +0.02
Al-13 v 74 0.26 + 0.06 0.82 +0.09 0.80+0.19 25409
Ao-135 71 0.05+0.15 1.73 £ 0.18 0.04 +0.13 1.540.2
Al-135 79 0.12+0.13 3.38+0.29 0.40 +0.50 12.0+ 1.0
Ao0-258 centralna 92 0.04 +0.03 0.12 +0.03 0.03 +0.03 0.10 +0.03
A1-258 Polska 81 0.10 + 0.06 3.23+0.25 0.5+0.3 16.5+1.3
Ao-10 lisciasty 54 0.0+0.41 0.1+ 0.8 0.0+0.2 0.04 +0.40
Al-10 las, V 67 0.0 +0.36 02+04 0.0+04 02+04

Ao - warstwa powierzchniowa, A1- warstwa glebsza (poziom humusowy).

111.1.1. Alfa-promieniotworcze izotopy plutonu.

Pomiary aktywnos$ci alfa izotopéw Pu wydzielonych ze $cidtek lesnych przeprowadzono w
latach 1994 1 1995 w IFJ, z wykorzystaniem spektrometru promieniowania alfa Canberra 7401
wypozyczonego z laboratorium IAEA w Seibersdorfie. Uzyskane wyniki przedstawiono w tabeli 11.
Zakres zmienno$ci aktywnosci 2*"**°Pu zawarty jest w przedziale od bliskich zera do niespetna
7Bg/kg s.m., a dla Pu od bliskich zera do 2.2 Bq/kg s.m.. Najwyzsze koncentracje 'Pu
zaobserwowano dla probek z rejonu Puszczy Augustowskiej (probki z regionu I, numery: 23, 120,
131, 142, 224). Potwierdzilo to oczekiwania wywiedzione z pomiarow gamma spektrometrycznych,
co do regionu i skali depozycji plutonu czarnobylskiego. Prezentowane wyniki pomiaréw aktywnosci
%Py obarczone byly nieznacznie wigkszymi niz dla ***"***Pu niepewno$ciami wzglednymi, co
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wynikato glownie z zaburzajacego dziatania koncowki zbocza linii widmowej znacznika **°Pu.
Utrudniato to czasem rozdziat na sktadowe czarnobylska i opadu globalnego, a generalnie zwigkszalo
niepewnosci tego rozdzialu. Przykladowe widmo czastek alfa Pu pochodzacego z Czarnobyla
przedstawiono na rysunku 22.

245,
221. 239+240p,

196.

236py
{znacznik)

i7a.

147. 233Pu

123.

98 .

74.

49 .

29.

a.
kel: 4348 4552 47537 4961 5166 537a 5575 57808 5984 6189

Rys. 22. Widmo promieniowania alfa Pu wydzielonego ze $cidtki lesnej z Puszczy Augustowskiej
(probka A1-131, detektor SBSi ).

W tabeli 12 przedstawiono obliczone na podstawie wynikow pomiaréw: stosunki aktywno$ci,
procentowy udzial opadu czarnobylskiego (F; wzoér {6}) oraz sumaryczne aktywnosSci
powierzchniowe alfa-promieniotworczych izotopéw plutonu pochodzenia czarnobylskiego oraz z
globalnego opadu. Aktywnosci powierzchniowe obliczono znajac mas¢ i powierzchni¢ pobranych
probek [Mietelski, 1994]. Stosunek aktywnosci 2**Pu do *****°Pu osiaga czasem wartosci siegajace
0.60. Dzialo si¢ tak gtownie dla probek z Polski Pénocno-Wschodniej (rys. 21, region 1), zwlaszcza
dla warstwy powierzchniowej §ciotki (probki A,). Dla glebszej warstwy i dalej w kierunku zachodnim
udzial czarnobylskiego opadu wydatnie zmniejsza si¢. Obliczony procentowy udziat skladowej
czarnobylskiej F  zmienia si¢ od 0 do ponad 100% (z racji bltedow pomiarowych). Co moze
zaskakiwa¢, kilka probek (np. A(-186, A-13, A(-161) charakteryzuje si¢ wysokimi wartosciami F i
niskimi aktywnosciami plutonu. Dla wszystkich tych miejsc probki warstwy A; wykazuja rownie

wysokie wartosci F. Sugeruje to, ze w tych przypadkach warstwa A tylko czgsciowo zbudowana jest
ze szpilek, ktore byly juz obecne na drzewach w 1986 roku, a gltownie sktada si¢ z mtodszych,
opadtych juz po pigciu latach, szpilek.

10+
r-10* 9

: i

0 T T T 1
0 25 50 75 100

F [%]
Rys. 23. Stosunek (r ) aktywnosci A/'**Ce w probkach $ciolki lesnej jako funkcja ocenionego

procentowego udziatu skiadowej czarnobylskiej *°?*Pu (F). Obliczenia na dzien
1.05.1986.

[
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Tabela 12. Stosunek aktywnosci ***Pu/**"**°Pu, procentowy udzial sktadowej czarnobylskiej F,
stosunek aktywnosci *°*Pu/'*Ce (na dzien 1.05.1986) oraz catkowita sumaryczna aktywnos¢ alfa
izotopow plutonu (***#°"2*Py pochodzacych z globalnego opadu (GF) i opadu czarnobylskiego (Ch)

[Mietelski i Was, 1995].

Kod Region 28¥py/P0py  F Ach /144Ce Suma Suma
probki (rys.21) +lo (%) ¢ aktywnosci alfa aktywnosci
(x 10%) Pu (GF) alfa Pu (Ch)
(1.05.1986)  Bqm2t10) (Bqm=2tloc)
Ao-23 I 0.36 + 0.05 63 6.9+2.2 1.6+ .4 2.84+0.2
A1-23 0.36 +£0.06 63 3.8+ 1.0 6.8+ 1.8 11.7+0.9
Ao-120 0.46 + 0.04 82 3.7+ 1.0 1.0+ 0.5 47403
A1-120 0.32+0.02 54 3.5+40.8 13.5+2.1 15.8+1.0
Ao-131 0.27+0.10 44 22+0.9 1.4+0.3 1.1+0.1
Al1-131 0.39+0.05 69 54+24 6.6+19 14.8+ 1.1
Ao-142 0.62 +0.07 113* 46+1.3 0.0+0.5 40403
Al-142 0.15+0.05 15 2.0+0.6 121+14 33403
Ao-224 0.51 +£0.04 93 9.1+33 0.6 +0.6 7.6+0.4
Al1-224 0.29 + 0.05 49 - 21.4+39 20.7 + 1.7
Ao0-90 II 0.63 +0.06 115 7.1+52 0+0.2 1.9+0.1
A1-90 0.11+0.02 79 1.0+ 0.4 173+1.5 3.0+0.2
Ao-161 0.56 +0.17 102* 0.6+0.2 0+0.1 .6 +£0.1
Al-161 0.14+0.02 19 3.0+2.0 8.1+0.7 1.9+0.1
Ao-179 0.37+0.06 64 - 0.9+0.2 1.6+ 0.1
A1-179 0.03 +£0.09 0 - 9.7+1.3 0+0.1
Ao-186 0.7+0.9 125* - 0+0.1 0.1+0.1
A1-186 0.59 +0.05 108* 3.1+0.9 0+1.2 11.5+0.8
Aol-248 0.43+0.13 77 1.8+1.0 4403 1.4+0.2
Aoh-248 0.13+0.03 18 2.1+2.0 43404 0.9+0.1
A1-248 0.05 + 0.04 3 - 7.9+0.7 0.2+0.1
AOI-157 11T 0+0.6 0 - 0.2+0.3 0+0.1
Aoh-157 0+0.05 0 - 2.6+0.9 0+0.1
Al1-157 0+0.08 0 - 342+9.7 0+0.1
Ao0-65 0.06 +0.10 4 - 1.5+0.1 0.1+0.1
A1-65 0.05 +0.03 2 - 204+24 0.4+0.1
Ao0-30 v 0.0 +£0.06 0 <0.01 09+ 0.1 0+0.1
A1-30 0.02 +0.02 0 - 248+ 2.0 0+0.1
Ao-189 0.06 +0.02 4 - 6.9+ 0.5 0.3+0.1
A1-189 0.03 +0.03 0 - 152+ 1.2 0.0+0.1
Ao0-204 0.10+0.04 12 - 3.0+ 0.3 0.4+0.1
A1-204 0.11+0.05 14 - 29.0 +3.6 4.6 +0.5
Ao-13 \% 1.5+0.8 >100* - 0+0.1 0.1+0.1
Al-13 0.32+0.08 55 1.1+ .4 1.5+04 1.8+0.2
Ao-135 0.03 +0.09 0 - 1.5+0.2 0+0.1
Al1-135 0.04 +0.04 0 - 125+ 1.1 0+0.1
Ao-258 0.33+0.22 58 - 0.1+0.1 0+0.1
A1-258 0.03 +0.02 0 <0.01 17.0+1.3 0+0.1
Ao-10 0+2.5 0 - 0+04 0+0.1
Al1-10 0+0.7 0 - 02+1.0 0+0.1

nn

*- w dalszych obliczeniach przyjgto F=100%

w kolumnie 4 oznacza, ze aktywnos$¢ 144ce byta ponizej granicy oznaczalnos$ci [Mietelski 1994].

W kolejnej kolumnie tabeli 12 przedstawiono wyniki wartosci stosunku aktywnosci
239+240py do 144Ce, w chwili awarii. Obliczenia te byty mozliwe dla 17 prébek. W pozostalych
przypadkach aktywno$é '**Ce byta ponizej granicy oznaczalnoéci. Na rysunku 23 przedstawiono
warto$¢ tego stosunku w funkcji czynnika F. Dla dwoch probek (Ap-30, A1-258) ten stosunek

aktywnosci jest zbyt maty, lecz w tym przypadku aktywnos$¢ 144ce byla bliska granicy oznaczalnosci,



co czyni te wyniki malo wiarygodnymi. Dla dwoch innych probek (Ap-224, A1-204) stwierdzono

obecno$¢ plutonu czarnobylskiego, lecz nie znaleziono w pomiarach gamma-spektrometrycznych
$ladéw izotopow '**Ce oraz **Eu i ’Eu. Moze to wynikaé rowniez z problemu wzglednie wysokiej
granicy oznaczalno$ci w pomiarze gamma spektrometrycznym. Obserwowany na rysunku 23 brak
systematycznej zalezno$ci przedstawionych tam zmiennych oraz oscylowanie zmierzonej warto$ci
stosunku aktywnosci *°**Pu/'*Ce wokol przewidywanej wartosci typowej dla opadu

czarnobylskiego, wynoszacej 5-10-4 wskazuje na poprawnos¢ wykonanych analiz i obliczen. Co
wigcej, pamigtajac o tym, ze aktywnos¢ izotopu ceru wyznaczona byla z pomiaru gamma-
spektrometrycznego catej probki (masy do okoto 300 g), a aktywnosci plutonu wyznaczano z mate;j
czgsci probki, obserwowana zgodnos$¢ z przewidywaniami silnie potwierdza model opadu duzej liczby
matych ,,goracych czastek”. Znacznie mniejsze regularnosci bylyby obserwowane, jesli w probkach
znajdowalyby si¢ pojedyncze, masywne ,,gorace czastki”.

Skladowa opadu globalnego Sktadowa czarnobylska
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Rys. 24. Rozdziat na sktadowa z opadu globalnego i czarnobylskiego aktywnos$ci powierzchniowe;j
izotopow plutonu ( Z*#*Py ) w  §cidtkach lesnych w funkcji szerokosci i dlugosci
geograficznej miejsc poboru probek [Mietelski i Was, 1995].

Obliczona catkowita aktywnos$¢ powierzchniowa alfa-promieniotworczego plutonu z opadu
globalnego w probkach warstwy A, jest zazwyczaj o rzad wielkosSci wigksza od analogicznej w

warstwie A,. Obserwuje si¢ znaczne zrdznicowanie dla sumy obu warstw: od okoto 1.5 Bq/m2

(probka 13 — jeszcze mniej w probee nr. 10, ale pochodzita ona z lasu lisciastego) do 37 Bq/m2
(probka 157). Najwyzsze aktywnosci stwierdzono na potudniu kraju, w regionach gorzystych, a wigc
tam gdzie mozna si¢ spodziewac wigkszych opadow atmosferycznych, skuteczniej ,,przemywajacych”
atmosfer¢ w wyniku czego prowadzacych do wyzszych skazen z opadu globalnego. Obliczone
aktywnosci powierzchniowe, zawsze sa mniejsze od wartosci podawanych przez UNSCEAR (réwnej
58 Bg/m?), co wydaje si¢ wynikaé¢ przede wszystkim ze stosunkowo plytkiego poboru probek. Jednak,
w odniesieniu do opadu czarnobylskiego glebokos¢ ta moze wydawac sig wystarczajaca (probki
pobierano tylko 5 lat po wystapieniu opadu). Rozklad geograficzny opadu czarnobylskiego jest
odmienny. Przekroje wzgledem szerokosci 1 dtugosci geograficznej sumarycznych aktywnos$ci alfa
plutonu (a wigc **"*°?*Py) przedstawiono na rysunku 24, a przyblizona mape (opracowana na
podstawie pomiarow '**Ce) na rys. 25. Maksymalnie sktadowa czarnobylska depozycji plutonu
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przekracza 25 Bq/m2 (probka: 224), a wicc siegala prawie 50% sredniej oczekiwanej depozycji z
opadu globalnego i byta o kilkadziesiat razy wyzsza niz powszechnie przyjgta [PAA, 1991] ocena
maksymalna depozycja Pu w Polsce (tam dla Slaska Opolskiego). Wynik ten sugerowal ponadto
znaczna, maksymalnie siggajaca prawie 2 kBq/m?, depozycje **'Pu pochodzenia czarnobylskiego.
Weryfikacja tego ostatniego przewidywania byla celem jednej z kolejnych prac. Wczesniej
jednak przeprowadzono badania poziomu skazen **'Am i ******Cm oraz izotopami pierwiastkow ziem
rzadkich (gtéwnie europu) tych samych probek. Z powodu wzglednie krotkiego czasu potowicznego

zaniku 144Ce (T,,=284 d.) utracil on juz swoje praktyczne znaczenie jako wygodny marker obecno$ci
plutonu czarnobylskiego w probce. Role te¢ przejety (Jaracz i inni, 1992), cho¢ z pewnymi
ograniczeniami, izotopy europu: 55gy (T,=4.68 lat) a zwlaszcza 4By (T,,=8.59 lat). Ograniczenia
wynikaja z wzglednie matych ich aktywnos$ci w wypalonym paliwie czarnobylskim (Jaracz i inni,
1995). Przewidywane stosunki aktywnosci *°**’Pu wzgledem izotopéw Eu w opadzie czarnobylskim,
obliczone na dzien 1.05.1986, wynosza 0.45 dla '**Eu i 0.28 dla '*Eu (Jaracz i inni, 1995).
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Rys. 25. Przyblizony rozktad geograficzny depozycji tylko sktadowej czarnobylskiej ***Pu w
Polsce (Mietelski i inni, 2002), otrzymany na podstawie rozktadu '*Ce w $cidtkach lesnych
[Mietelski, 1994], zaznaczono miejsca poboru probek.

I1.1.2. Amervk, kiur i radionuklidy ziem rzadkich

Radiochemiczna analiz¢ aktywnosci izotopow ameryku, kiuru i niektorych pierwiastkow ziem
rzadkich przeprowadzono dla 27 probek $cidtek lesnych (Mietelski i Was, 1997), dla ktérych
wczesniej wyznaczono aktywnosci alfa promieniotworczych izotopdéw plutonu. Stosowano procedure
opisana w Aneksie 2, wykorzystujaca ** Am (prod. NIST, USA) jako znacznik (wzorzec wewnetrzny).
Pomiary alfa spektrometryczne przeprowadzono w IFJ na spektrometrze promieniowania alfa Silena
AlphaQuattro. Przewidywana [IAEA, 1986], a nastgpnie stwierdzona w opadzie na Ukrainie
[Buzinny i inni, 1996] wysoka warto$¢ stosunku aktywnosci 2*'Pu/**>**2*°py sugerowata wzglednie
wysokie aktywnosci **'Am. Jednoczesnie izotop ten jest obecny w $rodowisku po testach z bronia
jadrowa. Przy probie okreslenia zrodta pochodzenia **' Am mozna wykorzystaé fakt towarzyszenia mu
obecnie mieszaniny izotopow kiuru: *** Cm(Tq/2=30 lat) Cm (T1/2=18 lat). Emituja one czastki alfa

o energiach 5.79 MeV. Aktywno$¢ izotopow kiuru jest proporcjonalna do sktadowej czarnobylskiej
aktywnosci “*'Am. Obydwa pierwiastki znajduja si¢ w tej samej oczyszczonej frakcji stuzacej do
przygotowania zrodta alfa-spektrometrycznego.

Wyniki oznaczen P Am, 2*2%Cm, ""*Eu, "’Eu oraz 'YSm zestawiono w tabeli 13. **'Am
(linia 5.49 MeV) obecny byt na poziomach mierzalnych we wszystkich 27 probkach, natomiast $lady
#324Cm (linia 5.79 MeV) widoczne byly tylko w 12 widmach, wytacznie dla probek pochodzacych z
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Polski potnocno-wschodniej (regiony I i IT). Najwicksza aktywnos¢ **' Am stwierdzono w probkach z
miejsca oznaczonego numerem 23 (okolice Augustowa). Wynosza one 5.00£0.19 Bg/kg s.m. oraz
4.50+0.27 Bg/kg s.m., odpowiednio dla warstwy Aq i A;. Dla tacznej aktywnosci obu izotopow kiuru
maksymalna aktywno$¢ wynosi 0.25 £ 0.02 Bg/kg s.m. Zaobserwowano ja w probce o kodzie Ay-90
(okolice Sokotowa Podlaskiego, region II). Odpowiednie widmo przedstawiono na rysunku 26.
Aktywnosci kiuru rzedu jednej dziesiatej Bqg/kg znaleziono we wszystkich czterech probkach z
regionu | (Puszcza Augustowska).
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Rys. 26. Widmo czastek alfa frakcji Am+Cm probki A0-90.
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Rys. 27. Widmo frakcji ziem rzadkich (RE) probki A0-90. Widoczny niedoskonaly rozdziat frakcji
RE i Am+Cm.

We widmach promieniowania alfa frakcji pierwiastkow ziem rzadkich zaobserwowano lini¢
widmowa 2.2 MeV (rys. 27). Zostala ona zinterpretowana jako linia pochodzaca od 'YSm. Slady tej
linii widoczne sa rowniez w kilku widmach frakcji ameryku i kiuru, charakteryzujacych si¢ zazwyczaj
mniejsza szeroko$cia linii widmowych niz widma zrodet frakcje ziem rzadkich, majacych wigksze
gestosci powierzchniowe i tym samym wigksze szerokosci linii we widmach. Jednak linia 2.2 MeV
dla frakcji amerykowo-kiurowych ma zazwyczaj wigksza szeroko$¢ potdowkowa od linii innych
izotopow. Sugeruje to obecno$¢ §ladow innych izotopow ziem rzadkich emitujacych czastki alfa o
podobnie niskich energiach, np. 1.96 MeV od 146gm (T1,=77 min lat). Przedstawione orientacyjne
wyniki dla '*’Sm zakladaja udzial jedynie tego izotopu w linii 2.2 MeV, sa obliczone na podstawie
sumy zliczen w widmach frakcji pierwiastkow ziem rzadkich i frakcji amerykowo-kiurowych, oraz
zaktadaja odzysk rowny 100% (a wigc raczej zanizone). Najwyzsza aktywno$é 'Y’Sm stwierdzono dla
probki A1-224, (region I), wynosifa ona 124+9 mBq/kg s.m..
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Tabela 13. Zawarto$é **' Am, ******Cm oraz izotopéw pierwiastkow ziem rzadkich (obliczone na dzief
1.09.1991) w wybranych probkach §cidtek lesnych [Mietelski i Was, 1997]. Aktywnosci izotopodw
europu i samaru nie sa poprawione na wydajno$é¢ chemiczna (odzysk) oceniony dla "*Eu przez
poréwnanie zZ pomiarami wprost w probkach jako rdowny $rednio 67%.

Nazwa Region TAm M2 0m 7S m* gy P Ey
/kod prébki (rys. 21)
(Bg/kg s.m. *+ 1o)
Ap-23 I 5.0040.19 0.16+ 0.01 0.081+0.007 1.910.4 2.4+1.8
Aq-23 4.50+0.27 0.14+0.01 0.101+0.007 1.240.6 1.842.6
Aq-142 2.25+0.06 0.19 +0.03 0.098+0.007 1.840.3 4.3+2.0
Aq-224 3.43+0.28 0.02 £ 0.01 0.124+0.009 0.6+0.5 1.1+2.1
Ap-90 I 2.90+0.26 0.25+0.02 0.000+0.002 1.6+0.4 1.5+1.3
Aq1-90 2.62+0.12 0.08+0.01 0.089+0.007 0.6+0.3 2.0+1.1
Ap-161 1.45+0.10 0.03 +0.02 0.000+0.002 0.0+0.2 0.0+0.9
Aq-161 2.15+0.08 0.07 £0.01 0.104+0.008 0.3+0.2 1.3+1.2
Ap-186 0.39+0.02 0.04+0.01 0.006+0.003 0.5+0.2 0.1+0.9
A1-186 2.16+0.05 0.18+0.03 0.047+0.005 2.4+40.4 2.5+1.1
A(-248 0.89+0.08 0.13 +0.01 0.015+0.003 0.4+0.3 0.0+0.9
App-248 1.06+0.10 0.03 +£0.01 0.064+0.004 0.5+0.2 0.7+0.9
Aq-248 2.2140.20 0.00 + 0.05 0.009+0.002 0.0+0.2 0.0+0.8
Agp-157 111 0.18+0.06 0.00+0.01 0.026+0.003 0.3+0.2 0.8+1.0
Agp-157 0.85+0.10 0.00+0.01 0.056+0.005 0.0+0.2 0.8+1.2
Ap-30 v 0.61+0.05 0.00 +0.01 0.041+0.003 0.0+0.2 0.4+0.9
Aq-30 1.66+0.07 0.00 +0.02 0.046+0.003 0.4+0.2 0.0+0.8
Ap-204 2.29+0.09 0.00 +0.13 0.001+0.002 0.0+0.2 0.0+0.8
A1-204 2.284+0.16 0.00 +0.16 0.063+0.004 0.0+0.3 0.0+1.0
Ap-13 A% 0.26+0.05 0.00+0.01 0.033+0.003 0.0+0.2 0.9+1.1
Aq-13 0.66+0.07 0.00+0.01 0.063+0.004 0.7+0.3 1.0+1.5
Ap-135 1.25+0.09 0.00+ 0.02 0.063+0.004 0.3+0.3 0.8+1.2
Aq-135 1.95+0.18 0.00+0.02 0.087+0.006 0.0+0.3 1.3+1.4
Ap-258 0.36+0.09 0.00 £+ 0.01 0.003+0.002 0.0+0.2 0.0+0.7
Aq-258 1.16+0.06 0.00+ 0.01 0.047+0.003 0.040.1 0.7+0.7
Ap-10 0.87+0.67 0.00+0.01 0.031+0.004 0.0+0.4 0.2+1.6
Aq-10 0.75+0.12 0.00+0.03 0.060+0.002 0.0+0.5 0.0+1.7

* - sumaryczna aktywno$¢ z frakcji ziem rzadkich i Am+Cm, nie mozna wykluczy¢ §ladow 1465 .

Alfa-promieniotworczy izotop samaru '*’Sm (Ty12= 1.06-1011 lat) wystepujacy naturalnie,

jest jednak réwniez produktem rozszczepienia *°U i moze wystgpowaé w opadzie
promieniotworczym. Jego prekursora w szeregu rozpadow beta minus, '*Nd (T1/p=11 dnia),

obserwowano w chmurze czarnobylskiej w Krakowie [Florkowski i inni, 1987]. Jednakze szacunkowa
ocena depozycji '*’Sm z opadu czarnobylskiego oparta na poréwnaniu aktywnosci '**Ce [Mietelski,
Broda i Sieniawski, 1988] oraz '“’Nd [Florkowski i inni, 1987] w powietrzu nad Krakowem oraz
wielkosci depozycji '**Ce w Polsce potnocno-wschodniej [Mietelski, 1994] prowadzi do aktywnosci
'Sm nie przekraczajacych 100 nBg/m”. Analogiczna ocena dla globalnego opadu, oparta tym razem
na poréwnaniu z deponowana aktywnoscia "*'Cs, i uwzgledniajaca roznice wydajnosci produkcji
nuklidow o masach 137 i 147 w procesie rozszczepienia *°U prowadzi do depozycji o tylko
nieznacznie wigkszej aktywnosci rownej blisko 500 nBq/m”. Obie to oceny prowadza do znacznie
mniejszych aktywno$ci niz minimalne mierzalne aktywnosci powierzchniowe. Tym samym, widoczny
w probkach '“’Sm wydaje si¢ by¢ pochodzenia naturalnego. Na tej podstawie mozna obliczyé
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stezenie stabilnego samaru zaktadajac naturalna abundancje¢ jego izotopow. Aktywnos¢é rowna 125
mBqg/kg s.m. 'Sm odpowiada 1 ppm naturalnego Sm. Zaobserwowane poziomy odpowiadaja
podawanym w literaturze, przyktadowo 32 ppb samaru (4 mBq/kg s.m. '*’Sm) zmierzono w szpilkach
sosny [Kabata-Pendias i Pendias, 1993]. W glebach obserwuje si¢ od 0.2 ppm do 6 ppm (tamze), co
odpowiada aktywnosci '¥Sm od 25 mBqg/kg s.m. do 0.75 Bg/kg s.m.. Gleby mineralne zawieraja
wigcej samaru niz gleby organiczne [Leith i Markert, 1985; Barnard i Halbig, 1985]. W badanych
probkach scidtek lesnych zawsze, za wyjatkiem jednego przypadku, wyzsze stezenia '*’Sm
stwierdzono w glebszych, humusowych (A;) warstwach $ciotki lesne;.

Jak wspomniano aktywnosci '*Ce (T1/2=284 dni) pochodzenia czarnobylskiego, nie byly juz

mierzalne w chwili prowadzenia analiz tj. w roku 1996. Natomiast widma promieniowania gamma
preparatow zawierajacych wydzielone frakcje pierwiastkow ziem rzadkich wykazuja obecnosé
izotopow europu: **Eu i "”Eu (rys. 28). Linia 105 keV '*Eu jest zaburzana przez linie o podobnej
energii pochodzaca od znacznika **Am i jego produktu rozpadu **’Np. Konieczno$é¢ uwzglednienia
odpowiedniej poprawki zwigksza niepewno$¢ pomiaru '~°Eu. Bardziej precyzyjnie mozna wyznaczy¢é
aktywno$¢ "**Eu na podstawie linii 123 keV.
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Rys. 28. Przyktad fragmentu widma promieniowania gamma preparatow zawierajacych wydzielone ze
$cidtek lesnych frakcje pierwiastkow ziem rzadkich: widoczne linie od **Eu i *°Eu (zespot
oston jeszcze bez wewngtrznej warstwy miedzi — dodanej w 1998 roku, stad intensywne linie
Pb-X).

Sredni odzysk **Am w frakcjach Cm-Am wynosit 83%, a charakteryzujace jego rozktad
odchylenie standardowe rownato sig¢ 31%. Odzysk ameryku we frakcji ziem rzadkich wynosit 16% z
odchyleniem standardowym réwnym 12%. Rozdziat frakcji od siebie nie byt wiec doskonaty. Sredni
sumaryczny odzysk z frakcji ziem rzadkich i Am+Cm daje 99%, co moze budzi¢ zaniepokojenie, gdyz
sugeruje mozliwos¢ istnienia systematycznego btedu przeszacowania odzysku. Nie mozna wykluczy¢,
ze moglo to by¢ spowodowane obecnoscia sladow *'°Po, pochodzacego z rozpadu *'°Pb, przy dhigim
czasie uptywajacym pomig¢dzy wykonaniem zrodla a pomiarem. Roéznica energii czastek alfa z
rozpadéw *'’Po i **Am byla mniejsza od zdolnosci rozdzielczej spektrometru dla uzyskiwanych
zrédet, natomiast >'°Pb obecny w probce mogt czesciowo znalezé si¢ w omawianych tu frakcjach.
Istnienie tego efektu stwierdzono poézniej (w 1998 roku) w czasie prowadzenia analiz w probkach
porostow antarktycznych [Mietelski, Gaca i1 Olech, 2000]. Odzysk w poézniej wykonywanych
analizach byl rzedu 50%-60%, a nie 83%, co sugeruje ewentualne niedoszacowanie (zanizenie)
podawanych tu aktywnosci, wywotane tym bl¢dem, nie przekraczajace jednak 25%.

Z braku znacznika dla ziem rzadkich dokonano wylacznie oceny s$redniego ich odzysku we
frakcji ziem rzadkich. W tym celu zatozono jednorodne rozklady '**Eu w probkach i poréwnano
aktywnosci '**Eu wyznaczone w catych probkach metoda spektrometrii promieniowania gamma oraz
w wydzielonych frakcjach ziem rzadkich. Z dopasowania metoda najmniejszych kwadratéw prostej
korelacyjnej otrzymano (jako odwrotno$¢ wspotczynnika nachylenia prostej na rysunku 29) $rednia
warto$¢ odzysku rowna 67%.
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Eu-154 pomiar wprost [Ba/kg]
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Rys. 29. Zalezno$é pomiedzy aktywnosciami **Eu bezposrednio mierzonymi w probkach $cidtek
lesnych [Mietelski, 1994], oraz mierzonymi w wydzielonych z nich frakcjach ziem rzadkich
[Mietelski i Was, 1997].

Wyznaczone st¢zenia aktywnosci izotopéw kiuru i europu byly ze soba silnie skorelowane,

R2=0.76 (R - wspotczynnik korelacji Pearsona) przy poziomie istotnosci p<0.05 (rys. 30a).
Potwierdza to hipoteze o ich wspdlnym pochodzeniu z opadu czarnobylskiego. Srednia wartosé

stosunku aktywnosci 194Eu/243+244Cm (na 1.09.1991 — umowny dzien poboru probek), poprawiona
na $redni odzysk "**Eu, réwna jest 8.7. Stezenia izotopow kiuru sa dobrze skorelowane rowniez z

aktywnoscia czarnobylskiego ***Pu wyznaczona wcze$niej, R2=0.61, p<0.05 (rys. 30b). Srednia
warto$é stosunku aktywnosci “*"**Cm/**Pu (rozumiana jako wspolczynniki nachylenia prostej
korelacyjnej) wynosi 0.16. Wielko$¢ ta lezy pomigdzy wartosciami tego stosunku uzyskanymi w
»goracych czastkach” [Broda i inni, 1989], gdzie wynosit 0.40 i bezposrednio w czarnobylskim
opadzie w Niemczech, gdzie uzyskano wartos¢ <0.10. [Bunzl i Kracke, 1990]

Stezenia aktywnosci **'Am sa stabo skorelowane z aktywno$ciami izotopow kiuru (R2=0.32,

p<0.05, rys 30c) oraz ***Pu (R2=0.34, p<0.05, rys. 30d). Na obu rysunkach proste korelacyjne
przecinaja o$ rzednych przy wyraznie dodatnich wartosciach. Oba te fakty sugeruja istotna obecno$¢
w probkach **'Am z opadu globalnego, jego $rednie stezenie aktywnosci oceniono [Mietelski i Was,
1997] na 1.25 Bg/kg. Wynik ten jest bardzo zblizony do wartosci 1.3 Bg/kg uzyskanej we wstepnej
pracy [Mietelski i inni, 1993] dla $redniego stezenia aktywnosci “*Am w $ciotkach lesnych z
potudniowej Polski. Z nachylenia prostych korelacyjnych mozna wyznaczy¢ wartosci Srednie
stosunkow aktywnosci rowne 9.4 dla **'Am/**?*Cm oraz 1.8 dla **' Am/***Pu. Otrzymane stosunki
aktywnosci zestawiono w tabeli 14.

Tabela 14. Wartosci stosunkow aktywnosci izotopéw Am, Pu [Mietelski i Was, 1997] uzyskane
metoda spektrometrii alfa. Obliczenia na dzien 1.09.1991 (moment poboru probek) .

Stosunek aktywnos¢

2415 2415 2434244~ 154p,
238p,, 2430244 238p, 2434244
1.8 9.4 0.16 8.7

Stwierdzono staba korelacje (R2=0.25, p<0.05, rys. 30e) pomiedzy '“'Sm a **'Am.
Odrzucenie czterech punktéw wyraznie odstajacych od pozostalych znaczaco podnosi poziom

korelacji az do R2=0.54, p<0.05. Wydaje si¢, ze korelacje te odzwierciedlaja jedynie zblizone
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wlasno$ci migracji, sorpcji i desorpcji Am i Sm w $cidlce, a nie, jak juz wspomniano, ich wspolne
pochodzenie.
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Rys. 30. Zaleznosci pomiedzy aktywnosciami *****Cm, **Eu, **' Am, ***Pu, 'Y’Sm w prébkach sciotki
lesnej z 1991 roku [Mietelski i Was, 1997], R* — kwadrat wspétczynnika korelacji Pearsona.
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111.3.°"' Pu w Sciélce lesnej

Biorac pod uwage wysoka warto$¢ stosunku aktywnosci **'Pu/****°Pu w rdzeniu reaktora
bloku IV elektrowni w Czarnobylu w chwili katastrofy [IAEA 1986], obserwowana w opadzie
czarnobylskim w réznych krajach [Bunzl i Kracke, 1990; Paatero i inni, 1994; Buzinny i inni, 1996;
Irlweck 1 Wicke, 1998], wynoszaca wg roznych autoréw od 20 do 100, wyniki analiz zawarto$ci alfa-
promieniotwérczych izotopéw plutonu sugerowaly mozliwo$é depozycji **'Pu na poziomie
siegajacym 2 kBq/m”. Podobne aktywnosci opad **'Pu spowodowatby wzrost aktywnosci **'Am w
potowie XXI w do poziomu 70 Bq/m”. Gléwnym celem opisanych w dalszej cze$ci pracy pomiarow
*'Py byta weryfikacja tych przewidywan i uscislenie wartosci wystepujacych stosunkow aktywnosci.

Do pomiardéw aktywnosci **'Pu wykorzystano opisane weczesniej zrodta alfa spektrometryczne
wykonane technika wspotstracania z NdF, zawierajace pluton wydzielony z probek scidtek lesnych

[Mietelski, Dorda i Was, 1999]. Pomiary wykonano dwoma metodami: (I) poprzez oceng narosnigcia
aktywnosci “Am w alfa-spektrometrycznych zrodtach plutonu oraz (II) bezposrednio, z
wykorzystaniem spektrometru z ciektym scyntylatorem, wykonujac pomiary po rozpuszczeniu i
nastgpnie oczyszczeniu zrodetl z Am i innych produktéw rozpadu izotopéw Pu.

Prace radiochemiczne i1 pomiary alfa spektrometryczne wykonano w IFJ, pomiary
ciekloscyntylacyjne wykonano w Instytucie Fizyki Uniwersytetu Slaskiego w Katowicach (nie byto
jeszcze wowczas, czyli w 1998 roku, takiego spektrometru w IFJ).
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Rys. 31. Porownanie dwoch widm promieniowania alfa tego samego zrodta (A,-186). Granatowe
widmo (i prawa skala osi rzgdnych) odnosi si¢ do pomiaru przeprowadzonego w dniach 21-
22.12.1994, czarne widmo (i skala osi rzednych po lewej stronie) odnosza si¢ do pomiaru
powtorzonego w dniach 23-25.06.1997 [Mietelski, Dorda i Was, 1999].

Metoda I:

Pomigdzy pazdziernikiem 1997 a marcem 1998 wykonano ponowne pomiary 36 zrodet alfa
spektrometrycznych zawierajacych pluton wydzielony ze $ciotek lesnych. Wykorzystywano
spektrometr Silena AlphaQuattro. Cztery pozostate zrédta (pow. ,,23” i ,,120”) rozpuszczono juz do
pomiardéw cieklo-scyntylacyjnych zanim zdecydowano si¢ na pomiar opisywana tu metoda. Analize
widm prowadzono z wykorzystaniem programu ALF. Widma poréwnywano z widmami tych samych
probek uzyskanymi od grudnia 1993 do stycznia 1995 za pomoca spektrometru Canberra 7401. Czas
pomi¢dzy dwoma pomiarami wynosit od 917 do 1510 dni (tabela 15). Porownywano zmiang stosunku
liczby zliczen w linii 5.49 keV (***Pu) spowodowana naro$nigciem **'Am (5.49 keV) wzgledem linii
5.15 MeV (3*"**Pu). Uwzgledniano poprawke na udzial linii 5.42 MeV z ***Th (pochodzacego z
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rozpadu znacznika >*°Pu). Poprawka ta wynosita od 1.23% do 3.66% liczby zliczen w linii 5.7 MeV
#%py. Na rysunku 31 przedstawiono zestawienie porownywanych dwoch widm alfa tej samej probki.
Aktywnos¢ **'Pu obliczano korzystajac ze wzoru:

NS.SMeV('QS) - NTh228 . NS.SM@V('94) j 1 {25}

Ay = A239,24o[ Cc. .C
Pu Am

N5.15Mer/('98) NS.ISMeV('94)

gdzie: A41 1 Aaz9240 zdefiniowane jak we wzorze {21}, Nssmeveos) 1 Ns.ismev(os) t0 poprawione na tto
powierzchnie linii widmowych odpowiednio 5.49 MeV i 5.15 MeV w 1998 roku, analogiczne
wielkosci z indeksem (794) to liczby zliczen w pomiarach prowadzonych w latach 1993-95, Nypa.s to
wynikajaca z rozpadu **°Pu liczba zliczen w linii ***Th wnoszaca udziat do liczby zliczen w linii

5.49MeV, C, =exp(—h,,t,) to czynnik poprawki na rozpad *1py dla ¢, — uptywu czasu pomiedzy

dniem katastrofy czarnobylskiej a dniem przygotowania zrédla (wartosci od 0.657 do 0.695), Cy,,
wyrazone wzorem:

A A
C, =-2m=_ "4 fexp(—hpt)—exp(=h, t {26}
Am A241 7\,[, —7\,Am { p( Pu ) p( Am )}

u

to czynnik opisujacy narastanie **'Am pomigdzy pomiarami (od 3.78-10 dla t=917 dni do 5.99-107
dla t=1510 dni), 4,,, — aktywnos¢ 2 Am, Apy Aum — stale rozpadu odpowiednio: 2Py i *'Am.

Jako granice oznaczalno$ci **'Pu przyjeto réznice trzech odchylen standardowych wartosci
stosunku liczby zliczen w liniach widmowych ***Pu/****°Pu w pomiarze z lat 1993-95. Warto$¢ tego
stosunku odgrywa role tla w tej metodzie. Stad, najmniejsza oznaczalng aktywno$¢ (ang.: minimum
detectable activity - MDA) okres§lano wzorem:

N rre - - 1
MDAa = 3A239,24{w \/(NS.SMeV('94)) 1 + (NS.ISMeV('94)) 1 ]— {27}

5.15MeV ('94) CPu ’ CAm

gdzie pozostate oznaczenia jak w rownaniu {25}.

Wartosci MDA, dla **'Pu zaleza gtéwnie od czasu pomiaru i aktywnosci zrodel, wahaja si¢ od
10 Bg/kg s.m. do 90 Bq/kg s.m.

Metoda II.

Metoda ta polega na pomiarze aktywnosci **'Pu bezposrednio poprzez rejestracje widma
promieniowania beta w spektrometrze z cieklym scyntylatorem. W tym samym spektrometrze
symultanicznie rejestrowane jest widmo promieniowania alfa stuzace do wyznaczenia wydajno$ci
chemicznej. Zrédta przeprowadzone musialy by¢ do roztworu. Wykorzystane tu zrodla skladaty sie
mikrokrysztatkow NdF; (o $rednicach rzedu 100 nm) zatrzymanych na filtrze membranowym, cato$¢
przyklejona byta do podktadki miedzianej. Szczegdtowy opis stosowanej tu procedury znajduje sig¢ w
Aneksie 2. Po rozpuszczeniu pluton z probek byt oczyszczany z produktéw rozpadow i innych
zanieczyszczen na kolumnach wypelionych anionitem DOWEX-1x8. Po wymyciu z kolumn i
odparowaniu do 2 ml roztwor zawierajacy Pu byly staranie przenoszony do dwudziestomililitrowych,
plastikowych naczynek scyntylacyjnych i mieszany z ciektym scyntylatorem Wallac HiSafe™ 3.
Pomiary przeprowadzono w Instytucie Fizyki Uniwersytetu Slaskiego na spektrometrze cieklo-
scyntylacyjnym Wallac 1414-002 WinSpectral o/f. Model ten r6zni si¢ od Wallac 1414-003, ktory
znajduje si¢ od 1999 w IFJ, za pomoca ktérego wykonywano dalsze badania opisane w pracy, jedynie
brakiem w komorze pomiarowej aktywnej, antykoincydencyjnej ostony zawierajacej scyntylator
plastikowy i dwa fotopowielacze. Oba modele spektrometru wyposazone sa w uktad analizy ksztattu
impulsu pozwalajacy na rozroznienie sygnatu od rejestracji czastki alfa od czastki beta PSA (ang.
Pulse Shape Analyses) w oparciu o czas trwania scyntylacji [Oikari i inni, 1987]. Ze wzgledu na
zblizone energie maksymalne czastek beta emitowanych w rozpadach **'Pu (20,8 keV) i *H (18,6 keV)
w ciekloscyntylacyjnych pomiarach aktywnosci **'Pu wykorzystuje si¢ bogate oprogramowanie
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wspomagajace pomiary aktywnosci trytu dostarczone przez producenta, m.in. uwzglednia si¢ w ten
sposob automatycznie wszelkie poprawki na gaszenie chemiczne i kolorowe [Parus i inni, 1993;
Buzinny i inni, 1996]. W oparciu o programy biblioteczne spektrometru obliczana jest koncowa
wydajnos¢ rejestracji. Zastosowano wszystkie powyzsze udogodnienia pomiarowe. Poczatkowo
pomiary prowadzono z czasem pomiaru 180 min. Probki nisko aktywne ponownie mierzono stosujac
1cééas 600 min. Parametr PSA rozdzialu widm alfa i beta dobrano empirycznie badajac widma ***Cm i
Gd.

Srednia efektywno$é rejestracji widma beta wynosita 13.6% z odchyleniem standardowym
3.2%. Dla widma alfa przyjgto efektywnos¢ rowna 100% i zweryfikowano ja pomiarem znanej
aktywnosci ***Cm. Przyktadowe widma promieniowania beta i alfa dla probki A,-120 przedstawiono
na rysunku 32.
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Rys. 32. Widmo promieniowania alfa i beta rozpuszczonego i oczyszczonego alfa-spektrometrycznego
zrodia frakeji plutonowej z probki A;-120

Granica oznaczalno$ci dla pomiarow trwajacych 600 min. wyznaczony zgodnie z klasyczna
formuta Currie (Currie, 1968) wynosit 90 mBq dla *'Pu i 5 mBq dla sumy emiterow alfa
236238.239.290pyy  Dla probek o masie 20 g oznacza to minimalne oznaczalne stezenie **'Pu rowne 5
Bqg/kg. Zdolno$¢ rozdzielcza spektrometru ciektoscyntylacyjnego nie pozwala na rozdziat linii
widmowych promieniowania alfa ***Pu, **?*Pu i *°Pu. Jednak po pomiarach probek na
spektrometrze promieniowania alfa z detektorem polprzewodnikowym wszystkie te aktywnosci byty
znane, dlatego sumaryczna aktywno$¢ alfa mogla stuzy¢ do wyznaczenia odzysku (wydajnosci
radiochemicznej) catej procedury rozpuszczenia i oczyszczenia probek zgodnie ze wzorem:

A
Yige = o {28}
{(Aysg + Ayyopg0) M+ Ay - X,
gdzie: Y . — odzysk Pu (wydajnos¢ radiochemiczna procedury rozpuszczenia i oczyszczenia),

LSC
Ag1sc — calkowita aktywnos¢ alfa wyznaczona w pomiarze ciektoscyntylacyjnym, A,sgi 4239240~ jak

dotychczas, m — masa probki, A3 — dodana aktywnos$¢ znacznika *°Pu (poprawiona na rozpad), Yo-

odzysk dla zrodta alfa spektrometrycznego.

Calkowity odzysk wyraza si¢ iloczynem:

Y= YLSC ’ Ya {29}

Srednio odzysk Y wynosil 0.60 z odchyleniem standardowym 0.22. Srednia wartos¢ Y ¢
wynosita 0.82.

Procedurg kalibracji zweryfikowano juz po zakonczeniu wilasciwych pomiaréw, z chwila
otrzymania roztworu standardowego NBS SRM 947 produkcji NIST (USA), zawierajacego izotopy Pu
w proporcjach okreslonych atestem. Roztwér analizowano oczyszczajac i wydzielajac pluton w
standardowej procedurze. Obliczony na dzien pomiaru (4 listopad 1998) z certyfikowanej wartosci
stosunek aktywnosci **'Pu/?224242py wynosit 9.8040.10, otrzymano 9.44+0.12, przy wydajnosci
ocenionej na 18%. Wzgledna rozbieznos$¢ wynosita 4%.
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Tabela 15. Wyniki oznaczen aktywnosci >*'Pu uzyskane na podstawie narastania aktywnosci **'Am w
zrodlach alfa-spektrometrycznych frakeji plutonowych otrzymanych z probek $cidtek lesnych oraz
warto$ci stosunkoéw aktywnosci izotopow Pu [Mietelski, Dorda i Was, 1999].

Kod Region Czas pomigdzy Hlpy 23lpyy 238.239.290p, Hpy /Ay,
probki (rys. 21) pom. aktywnosci  (Bg/kg s.m*1 c.) 1.05.1986 1.05.1986
alfa (d) 1.05.1986 tlo +lo
Ap-131 I 1354 185+37 75+17 210100
A-131 1021 254443 3346 62+17
Ag-142 1272 147425 2745 43+12
A-142 1402 128434 24+7 114+60
Ag-224 1024 213434 42+7 68+15
A-224 1015 <90 N.D. N.D.
Ag-90 1343 106+33 28+10 46+17
A1-90 II 1348 96+16 1943 120+£38
Ap-161 1381 <25 N.D. N.D.
A-161 1338 6313 1544 71127
Ao-179 1466 71+16 4049 83425
A-179 1465 <45 N.D. N.D.
Ay-186 1037 <23 N.D. N.D.
A-186 917 208+44 58+13 93424
Ag-248 1448 <29 N.D. N.D.
Agp-248 1435 2149 10+4 42435
A,-248 1360 <12 N.D. N.D.
Ag-157 11T 1529 <55 N.D. N.D.
Aop-157 1473 <30 N.D. N.D.
A-157 1473 <53 N.D. N.D.
Ay-65 1301 <50 N.D. N.D.
A-65 1385 63+21 1143 360+350"
Ag-30 v 1340 3045 3618 N.D.
A-30 1339 23+7 612 N.D.
Ap-189 1406 2046 6+2 60+65"
A-189 1414 <21 N.D. N.D.
Ay-204 1406 <10 N.D. N.D.
A,-204 1410 <31 N.D. N.D.
Ap-13 A% 1423 <29 N.D. N.D.
A-13 1466 <24 N.D. N.D.
Ap-135 1499 <56 N.D. N.D.
A-135 1510 <50 N.D. N.D.
Ay-258 1453 <10 N.D. N.D.
A-258 1375 2516 812 N.D.
Ap-10 1364 <100 N.D. N.D.
A-10 1366 <50 N.D. N.D.

# - wynik nie uwzgledniony w obliczeniach wartosci $rednich z racji za duzej niepewnosci
wzglednych

warto$¢ po symbolu ,,<” to MDA

N.D. — nie oznaczano
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Tabela 16. Wyniki oznaczen **'Pu oraz stosunkéw aktywnosci izotopéw Pu uzyskane za pomoca
pomiardw z wykorzystaniem spektrometru ciekloscyntylacyjnego dla probek Sciodtek lesnych
[Mietelski, Dorda i Was, 1999].

Kod probki Odzysk *py, 1.05.1986 #lpy/ #38.29240py *Puch/Ach
Y (Y,) (Bg/kg s.m. 1) 1.05. 1986 1.05. 1986
(%) tlo
Ag-23 9611 (89) 197422 4546 93421
A-23 5146 (71) 160+19 44+7 93423
Ap-120 5546 (73) 256428 46+7 77415
A-120 48+5 (80) 262426 28+1 7113
Ag-131 68+8 (75) 135+16 5549 155470
A-131 38+4 (69) 284431 3645 71£15
Ap-142 2843 (37) 23628 4316 70+15
A-142 65+7 (60) 144417 2645 127450
Ap-224 464 (59) 228423 4416 72412
A-224 4546 (68) 74420 1143 25+14
Ap-90 7548 (70) 158419 4319 70+15
A1-90 8149 (81) 80+10 1642 97432
Ap-161 437 (87) 64+11 94120 145458
A-161 94£10 (89) 6548 1542 71420
Ap-179 5416 (65) 87+10 49+7 102425
A-179 5749 (80) 2545 1743 N.D.
A-186 65435 (65) 22+12 200+155" 310+560"
A-186 62+7 (80) 148+18 4148 6613
Ag-248 6149 (67) 5548 60+12 111442
Apy-248 6417 (83) 3545 16+3 83435
A,-248 83+10 (86) 3044 3446 1050+800"
Ag-157 30440 (42) <6 N.D. N.D.
Ap-157 36%13 (75) 2249 1347 N.D.
A-157 5446 (78) 23+4 1343 N.D.
Ag-65 45+7 (84) 2245 15+4 300+750"
A-65 8149 (85) 5346 9+3 260+350"
Ap-30 85+11 (89) 1342 163 N.D.
A-30 1442 (49) 80+11 22+4 N.D.
A-189 24+2 (98) 3445 10+2 170+100"
A;-189 8749 (87) 3045 1543 N.D.
A-204 91411 (98) 742 9+2 53+50"
A-204 25+3 (38) 4147 2245 150+100"
Ap-13 4311 (52) <7 N.D. N.D.
A-13 6348 (74) 23+4 21+4 48420
Ap-135 68+10 (71) 2614 1543 N.D.
A-135 70+ 8(79) 27+4 843 N.D.
Ap-258 92424 (92) 1043 6324 140+120"
A;-258 95+12 (81) 2043 6+1 N.D.
Ap-10 Y.N.D. <9 N.D. N.D.
A-10 Y.N.D. <8 N.D. N.D.

# - wynik nie uwzgledniony w obliczeniach wartos$ci §rednich z racji za duzej niepewnosci wzglednych,

Y, odzysk dla pomiaru alfa spektrometrycznego (Tabela 15), symbol ,,<” poprzedza najmniejsze mierzalne
aktywnosci w danym przypadku,

N.D. — nie oznaczano,

Y.N.D. brak danych dla wyznaczenia odzysku (aktywnos$¢ alfa w pomiarze LSC ponizej granicy
wykrywalnosci).
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Wyniki oceny aktywnosci “*'Pu otrzymane metoda I (naroéniecia aktywnosci **'Am)
przedstawiono w tabeli 15, a te uzyskane dzigki pomiarom ciektoscyntylacyjnym (metoda II) tabeli
16. Wszystkie podane aktywnos$ci obliczone sa na dzien 1 maj 1986 — a wigc odnosza si¢ do daty
katastrofy czarnobylskiej. Wyniki uzyskane oboma metodami sa ze soba zgodne. Metoda I
charakteryzuje si¢ wyzszymi limitami detekcji i wigkszymi btedami pomiarowymi. Tylko 16 wynikow
uzyskanych ta metoda przekracza limit detekcji, podczas gdy w pomiarach metoda II tylko 4 probki
maja niemierzalne (tj. ponizej granicy oznaczalnosci) aktywnosci “*'Pu. Podana w tabeli 16 ocena
niepewnos$ci pomiaru odnosi si¢ do bledu wynikajacego jedynie ze statystyki pomiaru. Rzeczywisty
btad moze by¢ wigkszy, gdyz zaniedbano niepewno$¢ systematyczng wnoszong przez automatyczng
oceng wydajnosci rejestracji promieniowania beta, obliczang przez programy biblioteczne
spektrometru.

Pomiary bezposrednie, ciekloscyntylacyjne, charakteryzowaly si¢ mniejszymi bledami i
nizszymi limitami detekcji, a ich precyzja wydaje si¢ by¢ wyzsza od precyzji pomiar6w posrednich,
prowadzonych poprzez naro$nigcie **'Am. Wykres korelacyjny dla 16 probek mierzalnych obiema
metodami przedstawiono na rysunku 33. Kwadrat wspotczynnika korelacji Pearsona (R?) rowny jest
0.796 (poziom istotnosci p<0.0001), a wigc korelacja jest wysoka. Jednocze$nie wspotczynnik
kierunkowy prostej korelacyjnej jest mniejszy od 1 (wynosi 0.84%0.11), co sugeruje pewien
systematyczny btad niedoszacowania aktywnos$ci uzyskanej pierwsza metoda wzgledem drugiej
metody. Jest on rzedu 10%. Czynnik staly prostej korelacyjnej jest praktycznie rowny 0, wynosi
(-9£16) Bg/kg.
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Rys. 33. Aktywno$¢ **'Pu wyznaczona alfa-spektrometrycznie poprzez narastanie **'Am (4y414) W
funkcji aktywnosci **'Pu  wyznaczonej w pomiarach ciekloscyntylacyjnych (Ao rs);
uwzgledniono 16 probek dla ktorych wyniki uzyskano obu metodami byly dostepne
[Mietelski, Dorda i Was, 1999].

Wszystkie probki z obszaru ,I” na rysunku 21 (skrajnie poénocno-wschodnia Polska)
wykazuja podniesiony poziom aktywnosci **'Pu. Zakres zmiennosci aktywnosci tego izotopu na tym
obszarze miesci si¢ w granicach od <90 Bqg/kg s.m. do 254443 Bq/kg s.m. (metoda I) lub od 7420
Bg/kg s.m. do 284131 Bg/kg s.m. (metoda II). W pomiarach prowadzonych obu metodami najwyzsza
aktywno$¢ zaobserwowano dla tej samej probki A;-131 (warstwa humusowa $ciotki lesnej, w poblizu
miejscowosci Lipsk, potudniowo-wschodni skraj Puszczy Augustowskiej), a minimalna (na tym
obszarze) dla probki A;-224. Srednia aktywnos$é dla pieciu probek z tych terenéw mierzonych metoda
I wynosita 186 Bg/kg s.m. (przy bledzie srednim 35 Bq/kg s.m.) podczas gdy dla dziesigciu probek
mierzonych metoda 2 $rednia wynosita 198 Bg/kg s.m. z odchyleniem standardowym (c) réwnym
67 Bg/kg s.m. i $rednim btgdem 23 Bq/kg s.m..

Na pozostatym obszarze Polski wschodniej (obszar II na rys. 21) ocenione aktywno$ci wahaja
si¢ od <12 Bg/kg s.m. do 208444 Bqg/kg s.m. (metoda I) czy tez od 2515 Bg/kg s.m. do 158£19 Bg/kg
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s.m. (metoda II). Okoto polowa préobek z tych terenéw miata aktywnoSci mniejsze od granic
oznaczalno$ci dla metody 1, tak zZe trudno jest tu mowi¢ o parametrach statystycznych
charakteryzujacych ocenione ta metoda aktywnosci. Natomiast w przypadku metody II mozna je
podac, srednia wynosi 70 Bg/kg s.m., ¢ =67 Bq/kg s.m.. Dla probek z pozostatych obszarow (111, IV i
V na rysunku 21) metoda II otrzymano aktywnosci z zakresu <6 do 80+11 Bg/kg s.m., ze $rednig 22
Bg/kg s.m., 6 = 20 Bq/kg s.m.. Dla tylko 5 probek z tych terenow mozliwa bylta ocena aktywnosci
metoda I, wynosza one od <10 Bg/kg s.m. do 63+21 Bg/kg. Parametry statystyczne nie moga by¢ tu
podane ze wzgledu na mata liczbg wynikéw powyzej granicy oznaczalnoSci.

Tabele 15 i 16 zawieraja rowniez obliczone stosunki aktywnosci **'Pu do innych izotopow
plutonu. Sredni stosunek aktywnosci **'Pu do sumy aktywnosci alfa Pu (facznie >***°**°Pu) obliczony
dla wszystkich zmierzonych aktywnos$ci za pomoca danej metody wynosi dla metody pierwszej 27
(0=19, N=16) oraz dla drugiej metody 28 (o = 19, N=35). Dla samej sktadowej czarnobylskiej
obliczony $redni stosunek aktywnosci of **'Pu do *°***Pu wynosi 8647 (11 probek, I metoda) czy tez
87£31 (17 probek, II metoda). Liczba probek stluzacych do przeprowadzenia tych obliczen jest
mniejsza od wszystkich, dla ktéorych oznaczono aktywnosci, gdyz odrzucono tu probki
charakteryzujace si¢ najwigkszymi niepewnosciami wyznaczenia stosunkoéw aktywnosci.

Wyniki ocenionej obydwiema metodami depozycji **'Pu, wykorzystujace wspotczynniki
konwersji dla danej powierzchni z pracy [Mietelski, 1994] zestawiono w Tabeli 17. Przedstawiono
tam rowniez przewidywania wynikajace z obliczonej depozycji **'Pu w 1986 r., a dotyczace
aktywnosci powierzchniowej **'Am w roku 2056, a wigc po uplynigciu blisko pieciu okresow
polowicznego rozpadu **'Pu. We wszystkich przypadkach, gdy aktywnos¢ **'Pu oceniono obiema
metodami w kolumnie 4 podano zwykte S$rednie arytmetyczne aktywnosci powierzchniowych
otrzymanych z obu metod. Maksymalna aktywno$¢ powierzchniowa **'Pu (dla przetomu kwietnia i
maja 1986) zostal oceniona na 1.1140.11 kBq/m* (probka 120 — nadlesnictwo Plaska w Puszczy
Augustowskiej). Jest to suma aktywnoS$ci w warstwie powierzchniowej i humusowej réwnych
odpowiednio: 0.26+0.03 kBg/m® oraz 0.85+0.10 kBg/m>. Odpowiada to depozycji **'Pu pochodzenia
czarnobylskiego wynoszacej 1.025+0.110 kBg/m® (kolejno w dwoch analizowanych warstwach
sciotki) . Aktywno$é powierzchniowa **'Pu dla wigkszosci probek z terenu Polski z wyjatkiem
terenow I (rys. 21) byta ponizej 0.3 kBg/m®. Tylko kilka probek z terenow II (rys. 20) wykazywala
aktywnosci rzedu 0.5 kBg/m? (probki "90" i "186").

Maksymalna depozycja **'Pu z Czarnobyla siggajaca 1 kBq/m® (faczna aktywno$é¢ w dwoch
probkach z miejsc 23, 120, 131 — wszystkie z Puszczy Augustowskiej) jest ponad dwukrotnie wyzsza
od maksymalnej depozycji tego izotopu w Finlandii wynoszacej 430 Bq/m” [Paatero i inni, 1994].
Srednie skazenie powierzchni dla pétnocno-wschodnich krancow Polski przekracza tréjkrotnie $rednia
dla badanych terenéw Ukrainy — z wylaczeniem terenow bezposrednio wokot reaktora [Buzinny i inni,
1996].

Aktywnos¢ **'Pu réwna 1 kBgq, zdeponowana na powierzchni Im’ prowadzi po swoim
rozpadzie (praktycznie po 70 latach) do dodatkowej aktywnosci **'Am roéwnej 29 Bg/m’.
Przyktadowo, dla miejsca "23" dysponujemy kompletem danych dla oceny przysztego catkowitego
poziomu skazen amerykiem. Catkowita depozycja emiteréw alfa (******°Pu) obecna w obu
analizowanych warstwach $ciolki zostata oceniona na 23.0+2.0 Bq/m’ z czego 14.5+1.1 Bg/m’
pochodzi z Czarnobyla [Mietelski 1 Was 1995]. Oznacza to, ze znaczna cz¢$¢ plutonu z globalnego
opadu znajduje si¢ w glebszych, nie analizowanych tu warstwach gleby. Aktywnos¢ **' Am zmierzona
w 1993 wynosita 5.00+0.19 Bqg/kg and 4.5+0.27 Bq/kg w powierzchniowej (A,) 1 glebszej (A;)
warstwach $ciotki [Mietelski i Was, 1997]. Stosujac te same wspotczynniki konwersji do aktywnosci
powierzchniowej jak dla plutonu otrzymujemy stad 27.7 Bg/m?, z czego 9.7 Bq/m’> moze byé
wyjasnione jako pochodzace z rozpadu w ciagu 7 lat (1986-1993) **'Pu o aktywnosci w 1986 roku
wynoszacej 1015 Bg/m? (w tym 970 Bg/m? z Czarnobyla, reszta z opadu globalnego). Sktadowa **' Am
z globalnego opadu, obliczona na podstawie aktywnosci ******Pu wynosi 2.5 Bq/m®. W zwiazku z tym
poczatkowa depozycja **'Am z Czarnobyla moze by¢ oceniona na 15.5 Bg/m’. Po 70 latach
pozostanie z tego 13.5 Bg/m”. Ponad dwukrotnie wiecej (29 Bq/m”) bedzie pochodzié¢ wowczas z
rozpadu **'Pu przy aktywnosci w 1986 rownej poczatkowych 970 Bq/m®.
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Tabela 17. Depozycja **'Pu jej skladowa czarnobylska w probkach $ciolek lesnych (ocenione w dwu
metodach), oraz przewidywania dla wynikajacej stad przysztej (rok 2056) aktywnosci **'Am w danym

miejscu [Mietelski, Dorda i Was, 1999].

1986  **'Pu aktywno$é powierzch (Bg/m*+1c)

*Am (Bg/m® 16) 2056

Kod Metoda I Metoda II $rednia w tym z rozpadu **'Pu w tym
probki Czarnobyl Czarnobyl
Ap-23 N.M. 195+25 18727 5.8£0.8 5.6£1.0
A-23 N.M. 820+120 790£125 24.243.6 23.3+4.0
Ay-120 N.M. 260£33 255£35 7.6£1.0 7.5£1.1
A-120 N.M. 850100 770+105 25.0+3.0 22.6£3.2
Ap-131 190£36 140+20 165+29 155£35 4.910.9 4.6x1.1
A-131 700+£124 780£100 740£113 710£115 21.9+3.4 21.0£3.4
Ap-142 105£19 17527 140+23 140£25 4.1£0.7 4.11£0.7
A;-142 365198 405£60 38581 175£100 11.4+2.4 5.143.0
Ay-224 235438 250£30 240+34 235£35 7.2+1.0 7.1+1.1
A-224 N.D. 470150 255£160 13.947.5 7.5+5.8
Ag-90 55+19 85+14 7017 7017 2.0+0.5 2.0+0.5
A-90 390+62 330+50 360156 64160 10.7£1.7 1.8£1.6
Ay-161 N.D. 58+12 58+12 1.610.3 4.013
As-161 150+35 150+22 150+29 0£40 4.4£0.9 0+1.2
Ap-179 100£21 1205 110£150 106£25 3.310.4 3.1+0.7
A-179 N.D. 170+42 F.Z. 5.0£2.3 F.Z.
A(-186 N.D. 22+14 22+14 0.7+0.4 0.6£0.4
A;-186 640£137 450168 545+108 545+108 16.1£3.2 16.1£3.2

Ag-248 N.D. 103£19 79431 3.1+0.7 2.3+0.9
Aon-248 50422 84+13 67£18 12+7 2.0£0.5 0.4+0.2
A-248 N.D. 280+45 816 8.6x1.4 0.2+0.2
Ag-157 N.D. N.D. N.D. F.Z. N.D. F.Z.
Ao-157 N.D. 3516 F.Z. 1.1+0.5 F.Z.
A-157 N.D. 440190 F.Z. 6.516.3 F.Z.
Ay-65 N.D. 2448 1+2 0.7+0.3 <0.1
A-65 320£100 260142 290+77 6£3 8.6+2.3 0.240.1
Ag-30 3245 14+4 2345 F.Z. 0.8+£0.2 F.Z.
A4-30 155448 20560 180+54 F.Z 5.3£1.6 F.Z
Ap-189 45+13 74£17 60+£15 2+1 1.8+0.5 <0.1
A;-189 N.D. 230+41 F.Z. 7.0£1.3 F.Z.
Ay-204 N.D. 3149 412 0.9£0.3 0.1+0.1
A;-204 N.D. 750150 105£56 10.745.6 3.1£1.7
Ap-13 N.D. N.D. N.D. N.D. N.D.
Ai-13 N.D. 70£15 39+13 2.1+0.5 1.21£0.4
Ap-135 N.D. 2345 F.Z. 0.7£0.2 F.Z.
A;-135 N.D. 9616 F.Z. 2.940.5 F.Z
Ay-258 N.D. 813 5+4 0.240.1 0.1£0.1
A;-258 130+31 100£15 115+24 F.Z. 3.4+0.7 F.Z.
Ap-10 N.D. N.D. N.D. F.Z. N.D. F.Z.
A;-10 N.D. N.D. N.D. F.Z. N.D. F.Z.

Srednia obliczone gdy wyniki z obu metod byty dostepne,
N.M. — brak danych,
N.D. — nie wyznaczono (ponizej granicy oznaczalnosci),
F.Z.- udziat czarnobylski F=0.
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Lacznie prowadzi to do 42.5 Bg/m® **'Am pochodzenia czarnobylskiego w 2056. Jest to
prawie trzykrotnie wigcej niz aktywnos¢ alfa promieniotworczych emiterow plutonu pochodzenia
czarnobylskiego w tych samych warstwach. Dla poréwnania $rednia depozycja **'Am z globalnego
opadu dla szerokosci geograficznych Polski, po catkowitym rozpadzie **'Pu oceniana jest na 25 Bg/m?

(UNSCEAR, 1982).

3.0+
, 5] R?=0.878
2.0+
1.5+

1.0+

A23s [Bg/kg s.m.]

0.5 y=0.0079x-0.09

T T T T 1
100 150 200 250 300
Az41,Ls [Balkg s.m.]

Rys. 34. Wykres zaleznoéci aktywnosci **'Pu wyznaczonej w pomiarach ciekloscyntylacyjnych
(Aya1rs) i °Pu wyznaczonej dla tych samych probek za pomoca spektrometrii
promieniowania alfa (4,35) [Mietelski, Dorda i Was, 1999].

Stwierdzono wysoka korelacje (R>=0.878, p<0.0001) pomiedzy aktywno$ciami **'Pu i ***Pu
(rys. 34), i bardzo stabg korelacje pomiedzy **'Pu i ****°Pu (R*=0.214, p=0.0051, rys. 35). Latwo to
zrozumie¢, gdyz katastrofa czarnobylska jest glownym zrodlem zaréwno **'Pu jak i ***Pu, podczas gdy
sktadowa z opadu globalnego stanowi dominujaca czes¢ aktywnosci = *°Pu dla wiekszosci probek.
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Rys. 35. Wykres zalezno$ci aktywno$ci **'Pu wyznaczonej w pomiarach ciektoscyntylacyjnych

(Azarrs) 1 27*Pu wyznaczonej dla tych samych probek za pomoca spektrometrii
promieniowania alfa (439 .240) [Mietelski, Dorda i Was, 1999].

Stosunek aktywnosci **'Pu do innych izotopéw Pu w opadzie czarnobylskim przedstawiano
na dwa sposoby: badz jako stosunek wzgledem catkowitej aktywnosci alfa plutonu, tj. w praktyce
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sumy aktywnosci Z¥#*Py, badz tylko wzgledem *°**°Pu. Mozna tez bylo spotka¢ oceny
wzgledem nie tylko sktadowej czarnobylskiej, ale sumarycznej aktywnosci Pu czarnobylskiego i z
globalnego opadu. Uzyskane tu $rednie wartosci stosunku aktywnosci **'Pu do *****Pu (na dzien
1.05.1986) wynoszace 8647 lub 87£31, odpowiednio dla pierwszej i drugiej metody sa nieznacznie
mniejsze of warto$ci otrzymanej w Finlandii rownej 94.8 [Paatero i inni, 1994] i rownaja si¢ wartosci
szacowanej dla rdzenia reaktora [TAEA, 1986] wynoszacej 83. Wartos¢ tego stosunku zmierzona w
kwietniu i maju 1986 w filtrach powietrza z Austrii [Irlweck i Wicke, 1998] byta mniejsza, zmieniata
si¢ od 31.6 do 74.6 ze Srednia wynoszaca 57.843.7.

Z otrzymanych danych mozna réwniez obliczyé wartoéci stosunkéw aktywnosci **'Pu do
catkowitej aktywnosci alfa Pu (3P*#?**%Pu), by porownaé je z kolejnymi publikowanymi wynikami.
Przyjmujac warto$¢ stosunku aktywnosci 2*Pu/***"Pu rowny 0.55 [Mietelski i Was, 1995] nalezy
podzieli¢ podane wyzej obecne wyniki stosunku aktywnosci przez 1.55 by otrzymac¢ wartos¢ stosunku
aktywnosci “*'Pu/P%7%2*Py. Otrzymuje si¢ wartosci 56+30 (metoda I) lub 56420 (metoda II).
Wartos$ci te sa tylko nieznacznie mniejsze od znalezionych w ,,goracych czastkach” na Ukrainie,
wynoszacych 60.2 (Srednia), zawartych od 54.7 do 73.1 [Buzinny i inni, 1996]. Rowniez na Ukrainie,
lecz w opadzie pobranym na roslinach, stwierdzono znacznie mniejsze wartosci tego stosunku zawarte
w granicach od 10.2 do 40.7 ze $rednig 28 [Buzinny i inni, 1996]. Matg warto$¢ stosunku aktywnosci
*#py do #***°Pu wynoszaca 26+4 zaobserwowano dla traw skazonych opadem czarnobylskim w
Niemczech [Bunzl i Kracke, 1990], warto$é¢ ta prowadzita do stosunku **'Pu:****°py réwnego
jedynie 15.7.

Réznice w obserwowanych stosunkach aktywnosci **'Pu do alfa promieniotwérczych
izotopow plutonu w opadzie czarnobylskim sa troche¢ zaskakujace. Gorace czastki i opad z
pierwszych uwolnien (z eksplozji) widoczny w Polsce i Finlandii charakteryzowatl si¢ wyzszymi
wartosciami tego stosunku, zblizonymi do oszacowan zawartosci rdzenia. Pomiary prowadzone w
dalszych odlegtosciach (Austria, Niemcy) oraz nawet probki roslinne z Ukrainy charakteryzuja si¢
nizszymi jego wartosciami. Wydaje sig, ze przynajmniej w przypadku probek roslinnych
wyjasnieniem moze by¢ niezerowa aktywnos¢ Pu z globalnego opadu (o niskiej wzglednej zawartosci
*'Pu) obecna w roslinach dzieki np. poborowi korzeniowemu. Hipoteza taka zostata sformutowana w
pracy [Mietelski, Dorda i Was, 1999], ale wymagata doswiadczalnego potwierdzenia. Autorzy
wspomnianych prac niemieckich i ukrainskich zaktadali brak poboru korzeniowego. Zatozenie takie
wynikato z faktu, ze badania skazen plutonem w materiale roslinnym przed katastrofa czarnobylska
nie byly raczej prowadzone na odpowiednim poziomie czulosci. Zagadnieniu obecno$ci plutonu w
roslinach dzigki poborowi korzeniowemu poswigcony bedzie jeden z podrozdzialéw niniejszej pracy
(111.3.4).

111.1.4. Stosunki izotopowe Pu badane za pomocqg spektrometrii masowej

W roku 2001 uzyskano mozliwo$¢ przeprowadzenia analizy stosunkow izotopowych dla
plutonu w wybranych z omawianych powyzej probek scidtek lesnych z 1991 roku. Badanie
przeprowadzono na Uniwersytecie Potnocnej Arizony w Flagstaff metoda spektrometrii masowej. Z
terenéw Polski potnocno-wschodniej pochodzito 9 zbadanych probek a dalsze 3 z poludnia kraju.
Probki przekazano do amerykanskiego laboratorium w formie zroédet NdFs;. Po ponownym
rozpuszczeniu i oczyszczeniu od ewentualnych domieszek (produktéw rozpadu izotopoéw Pu oraz
sladéow **U), probki wprowadzano do spektrometru masowego wykorzystujac ultradzwickowy
nebulizator, w tempie 1.0 mL/min. Pomiary wykonano w trybie tzw. niskiej rozdzielczos$ci (m/Am =
410). Korekta na obecnos¢ jonéow **U'H' imitujacych jony **Pu’ wynosita ok. 1%, zostata
wyznaczona na podstawie badania stosunku “*U'H"/*U" réwnego = 3 x 10”. Przyktadowe widma
przedstawiono w czgSci pierwszej pracy (rys. 20). W tabeli 18 zestawiono wyniki uzyskane dla
stosunkow mas **°Pu do **’Pu, **'Pu do *’Pu i ***Pu do *’Pu (Ketterer, Hafer, Mietelski, 2002).

Na rysunku 36 przedstawiono zaleznos¢ zmian stosunku liczby atomow **'Pu/*’Pu wzgledem
analogicznego stosunku **°Pu/?’Pu. Uzyskano wysoka i istotna korelacje charakteryzujaca sie
kwadratem wspotczynnika korelacji Pearsona R*=0.9924. Oznacza to, ze choé probki charakteryzuja
si¢ roznymi proporcjami **’Pu lub **'Pu wzgledem *Pu, jednak zmienno$é ta jest ze soba $cisle
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skorelowana. Roznice w stosunkach sa wynikiem mieszanego pochodzenia Pu w probkach przy $cisle
okreslonych, znacznie réznych, wartoéciach stosunkow liczb atoméw ***Pu wzgledem *°Pu i **'Pu
wzgledem *’Pu w opadach czarnobylskim oraz globalnym. Przyktadowo, w badaniach prowadzonych
w odlegtosci kilkunastu km od reaktora czarnobylskiego stosunek masowy ***Pu do **’Pu okreslono
jako rowny 0.403 £ 0.009 [Muramatsu i inni, 2000], natomiast w probkach zawierajacych Pu z opadu
globalnego wartos¢ tego stosunku okreslono [Kelley i inni, 1999] jako rowny 0.180 + 0.014. Zakres
zmiennosci tego stosunku w probkach z Polski miescit si¢ w granicach od 0.186+0.001 (pr. A;-204)

do 0.34820.011 (pr. Ay-120).

Tabela. 18 Wyniki stosunkow izotopowych (masowych) dla plutonu w §cidtkach lesnych, uzyskane
metoda ICP MS [Ketterer, Hafer, Mietelski, 2002].

kOd 240Pu/239Pu 241Pu/239Pu 242Pu/239Pu
probki
A0-23 0.309 +0.011 0.0338 +0.0018 0.0215 +0.001
Al1-23 0.308 +0.005 0.0339 + 0.0029 0.0643 +0.0009
A0-120 0.348 +0.011 0.0412 +0.0017 0.0338 +0.0013
Al-120 0.282 + 0.006 0.0266 + 0.0008 0.018 +0.0004
A0-131 0.325 +0.008 0.0379 +0.0015 0.0281 +0.0013
Al-131 0.317 +0.007 0.0323 +0.0018 0.0294 +0.0015
Al-142 0.252 +0.009 0.0201 + 0.0006 0.0242 +0.0011
Al1-189 0.19 +0.003 0.0029 + 0.0002 0.0095 + 0.0001
A0-204 0.186 + 0.006 0.0046 + 0.0004 0.0223 +0.0026
A1-204 0.186 + 0.001 0.0038 + 0.0004 0.0292 +0.0036
A0-224 0.308 + 0.024 0.0344 + 0.002 0.023 +0.0011
Al1-224 0.193 +0.004 0.0044 + 0.0004 0.0058 + 0.0004
0,05
y = 0.2407x - 0.0413
0,04 - R? = 0.9924
=
& 0,03
S
& 0,02
0,01 |
0 T T T T
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Rys. 36. Wykres zaleznosci pomigdzy stosunkiem liczby atoméw **'Pu do **’Pu oraz **’Pu do *Pu w
probkach $ciotek lesnych [Ketterer, Hafer , Mietelski, 2002].

Na rysunku 37 przedstawiono wykres zaleznosci stosunkow liczby atomow ***Pu wzgledem
%Py i ponownie **°Pu wzgledem **Pu. Nie wida¢ tu tak wyraznej korelacji, co mogloby potwierdza¢
nieliczne dane literaturowe [Kudryashov, Mironov, Konoplya, 2001] mowiace o tym, ze stosunki ***Pu
do **°Pu w opadzie czarnobylskim i globalnym nie roznily si¢ od siebie znaczaco, przyjmujac wartosci
odpowiednio 0.033 oraz 0.037.
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Jednak obserwowany w probkach masowy stosunek izotopowy “*Pu/**’Pu zawarty jest w
szerszym zakresie: od 0.0058+£0.0004 do 0.0643+0.0009, ze $rednia arytmetyczna rowng 0.0258 i
odchyleniem standardowym wynoszacym 0.0147. Rozbieznos$¢ ta nie znajduje na obecnym etapie
badan satysfakcjonujacego wyjasnienia.
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Rys. 37. Wykres zaleznosci pomiedzy stosunkiem liczby atoméw ***Pu/*’Pu oraz **’Pu/*’Pu w
probkach scidtek lesnych [Ketterer, Hafer, Mietelski, 2002]..

Spojnos¢ wynikow uzyskanych roznymi metoda ilustruje rysunek 38. Przedstawia on wykres
zalezno$ci aktywnosci **'Pu wyznaczonej dwoma metodami: metoda pomiaru ciekloscyntylacyjnego
oraz uzyskana na podstawie stosunku izotopowego **'Pu/**’Pu oraz **'Pu/***Pu (wyznaczonych metoda
spektrometrii masowej) przy uwzglednieniu sumarycznej aktywnosci °**’Pu wyznaczonej metoda
spektrometrii alfa. Kwadrat wspotczynnika korelacji Pearsona wynosi 0.9616, a wspotczynniki
kierunkowy prostej korelacyjnej rozny jest od jednosci o mniej niz 5%.
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Rys. 38 . Wykres zalezno$ci aktywnosci **'Pu wyznaczonej metoda pomiaru ciekto-scyntylacyjnego
oraz ICP MS z normalizacja za pomoca wynikow pomiaro6w uzyskanych metoda spektrometrii

alfa.
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Na rysunku 39 przedstawiono wykres =zaleznosci procentowego udziatu frakcji Pu
pochodzenia czarnobylskiego w probkach $ciotki lesnej F (wor {6}) uzyskanej na podstawie stosunku
masowego “*°Pu/*’Pu oraz na podstawie stosunku aktywnosci ***Pu/>*****Pu. Kwadrat wspotczynnika
korelacji Pearsona wynosi tu 0.6855. Wspotczynnik kierunkowy prostej korelacyjnej jest jednak
istotnie mniejszy od 1, co sugeruje pewien btad systematyczny migdzy obiema metodami oceny
udziatu frakcji czarnobylskiej. Z przebiegu dopasowanej prostej na rysunku 35 wynika, ze problem
dotyczy raczej niedoszacowania udzialu czarnobylskiego w pomiarach alfa-spektrometrycznych dla
probek z Polski poludniowej (niskie wartosci F), niz przeszacowania dla probek z Polski pétnocno-
wschodniej (duze F). Znaczny udziat Pu pochodzenia czarnobylskiego w badanych probkach z
potocno-wschodniej Polski jest jednak bezsporny.
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w y = 0.7394x + 15.985
= 20 R? = 0.6855
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Rys. 39. Wykres zaleznosci procentowego udziatu Pu pochodzenia czarnobylskiego (F) ocenionego
metoda spektrometrii masowej na podstawie stosunku liczby atoméw **°Pu do **°Pu (0$ rzednych)
wzgledem tej samej wielkosci ocenianej za pomoca spektrometrii promieniowania alfa (o$ odcigtych).
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1I1.1.5. Préba rekonstrukcji czarnobylskiego opadu *°Sr.

W przypadku badan *’Sr zagadnienia biodostepnosci i rekonstrukcji opadu splataja si¢ ze soba.
Rekonstrukcja opadu *°Sr poprzez badanie aktywnosci $ciotki moze prowadzi¢ do zanizenia wartosci
opadu z racji ruchliwosci Sr w $rodowisku [Alexakhin i inni, 1994] i wynikajacego stad jego
wbudowywaniu si¢ w ro§liny. Dlatego lepsze oszacowanie moze otrzymac korzystajac ze znanych
literaturowych wartosci  wspotczynnikow koncentracji (AC) i aktywnosci *Sr stwierdzonej w
ro§linach.

Szesnascie probek lisci borowki-czarnej jagody (Vaccinium myrtillus) zebranych w 1991 r na
terenie Polski wybrano w 1996 do pomiaréw aktywnosci *’Sr. Wezesniej (1992-93) w probkach tych i
w 102 innych, podobnych, wyznaczono aktywnosci 'Cs, **Cs i K [Mietelski, 1994], co m.in.
pozwolito przedstawi¢ orientacyjna mapeg skazen izotopami cezu terenu Polski. Dla kazdego z tych 16
punktow dostepny byt komplet informacji na temat obserwowanych w dwoch warstwach $ciotki lesnej

(Ag 1 A1) poziomoéw skazen gamma promieniotworczych izotopami takimi jak: 137¢s, 134¢s, 1258p,

1O6Ru, 144Ce, 154Eu, 155gy 1 60Co [Mietelski, 1994, Mietelski i inni, 1994 b] oraz prawie wszedzie
na temat skazen Pu, Am i Cm (przytoczone powyzej za [Mietelski i Was, 1995; Mietelski i Was,
1997]). Prébki mozna podzieli¢ na pochodzace z dwoch obszarow na terenie Polski (rys. 40). Dziesigc
pochodzito z Polski poétnocno-wschodniej (kody powierzchni: 23, 90, 120, 131, 142, 161, 186, 224,
236, 248). Pozostate szes¢ pochodzito z reszty kraju, (kody powierzchni: 13, 65, 135, 157, 189, 204) w
tym rowniez (probki 65 i 157) z najsilniej skazonych radiocezem (*’Cs i "**Cs) terenow
Opolszczyzny.
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Rys. 40. Podzial terytorium Polski w badaniach skazen *°Sr w lisciach czarnej jagody [Mietelski i
Vajda, 1997] na obszar kontrolny — Polske potudniowo-centralng i wyrézniony kolorem — Polske
ponocno-wschodnig wraz z kodami miejsc poboru probek .

n
T

=

SZFEROKOSC CEOCSCRAFICZMNA M

Wstepna mieneralizacje probek przeprowadzono w IFJ natomiast analizy radiochemiczne i
pomiar przeprowadzono w Instytucie Techniki Jadrowej Politechniki Budapesztenskiej. Zastosowano
opracowang tam metod¢ oznaczen gy [Vajda i inni, 1992]. Po 1999, metodg ta, z modyfikacjami
(patrz Aneks 2), wdrozono w Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska NZ IX IFJ
[Mietelski i Gaca, 2002]. W wersji zastosowane] w tych pomiarach sktadata si¢ ona z kilku
podstawowych krokow: wspotstracenia *’Sr wraz z dodanym nosnikiem strontu w formie szczawianu,
chromatograficznej separacji z wykorzystaniem eteru koronowego (nazwa handlowa jonitu Sr-Spec
lub po6zniej Sr-Resin, prod. EI Chrom Ind., Ill. USA) i ponownym straceniu szczawianu strontu dla
grawimetrycznego wyznaczenia odzysku. Pomiar aktywnosci wydzielonego *’Sr prowadzono z
wykorzystaniem spektrometru ciektoscyntylacyjnego Packard-Canberra 2050 w Budapeszcie.

Aktywno$é *°Sr byla powyzej granicy oznaczalnosci we wszystkich zbadanych tu probkach.
Uzyskane wyniki, obliczona na dzien 1 wrzesnia 1991 (umowna dat¢ poboru probek) zestawiono w
tabeli 19 wraz z uzyskanymi uprzednio dla tych samych probek [Mietelski, 1994] wynikami dla stezen
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izotopow cezu. Najwigksza aktywnos¢ *’Sr, wynoszaca 208+1.6 Bq/kg s.m. stwierdzono w probce
nr 90 (okolice Sokotowa Podlaskiego). Inne wzglednie wysokie aktywnosci to 99+1.9 Bg/kg s.m.
(probka 246) i 118+1.9 Bqg/kg s.m. (probka 131). Obie te probki pochodzity z obszaru Puszczy
Augustowskiej. Najmniejsze aktywnosci °Sr, rzedu 10 Bg/kg s.m. stwierdzono w probkach 131 157 z
grupy z obszaru kontrolnego i 161 oraz 236 z Polski wschodniej. Srednia arytmetyczna dla probek z
terenow wschodnich wynosita 68.5 Bg/kg s.m. z odchyleniem standardowym (o) wynoszacym 59.4
Bqg/kg s.m., podczas gdy dla grupy kontrolnej bylo to 27.2 Bg/kg s.m. (0=19.8 Bg/kg s.m.).
Otrzymane wyniki mozna poréwna¢ z danymi dla Szwecji [Melin i inni, 1994], uzyskanymi
bezposrednio przed katastrofa czarnobylska dla lisci borowki-czarnej jagody (Vaccinium myrtillus).
Obserwowane tam aktywnosci *°Sr byty rzedu 15 Bq/kg, a wigc nieznacznie przekraczaly najnizsze
obserwowane tu stezenia *°Sr. Nizsze aktywnosci stwierdzano w 1985 r. (od 0.9 Bg/kg s.m. do 7
Bg/kg s.m.) w Niemczech [Wilken i Diehl, 1987].

Tablela. 19. Wyniki pomiaréw °°Sr w lisciach boréwki-czarnej jagody (Vaccinium myrtillus),
zbieranych w 1991 na terenie Polski. Dla poréwnania dane dla skazen *’Cs i **Cs w tych samych
probkach wzigte z pracy [Mietelski, 1994]. Wszystkie aktywnosci na dzien 1 wrze$nia 1991, umowny
dzien poboru probek [Mietelski i Vajda, 1997].

Obszar Kod probki PS¢ BCs BiCs
(Bg/kgs.m.)  (Bg/kgs.m.) (Bg/kg s.m.)
Wyrézniony 23 45+1.6 295410 19+6
90 208+1.6 885+25 91+24
120 314101 283+10 36+9
131 118+1.9 568+15 45+12
142 48+1.9 26149 22+7
161 12+1.3 447+17 3048
186 57+2.4 590+16 61+13
224 53+2.3 384+13 1616
236 13+1.7 155+6 7+3
246 99+1.9 330+11 29+7
Kontrolny 13 10+1.3 183+8 15+5
65 63+1.8 3715488 369+25
135 28+2.8 1010431 93+23
157 12+2.1 1840+49 184+5
189 16+1.2 843+17 79+14
204 34423 1590+40 134+10

Srednie stosunki aktywnosci '*’Cs/*°Sr byt istotnie rézne dla obu wydzielonych grup. Dla
probek z obszaru wyréznionego wynosit 9.6 (6=9.1), a dla prébek z obszaru kontrolnego 60 (c=48).
Roéznica migdzy dwiema terytorialnymi grupami poglebia sig¢, gdy dla scharakteryzowania jej
postuzymy sig¢ nie srednimi obliczonymi dla danych populacji lecz wspoélczynnikami nachylenia
prostych korelacyjnych otrzymanych dopasowaniem metoda najmniejszych kwadratéw, na
plaszczyznie aktywnosci *’Cs i *Sr. Dla wszystkich probek nie istnieje zwiazek pomiedzy *°Sra "*’Cs
(wspolezynnik korelacji Pearsona R*=0.00006). Obraz zmienia si¢ catkowicie, gdy potraktowaé grupy
terytorialne oddzielnie (rys. 41). Uzyskane wspotczynniki kierunkowe prostych korelacyjnych
(wspotczynniki nachylenia) wynosza: 51.5 dla grupy kontrolnej i 2.64 dla prébek z Polski pétnocno-
wschodniej przy istotnych, wysokich wspotczynnikach korelacji Pearsona pomigdzy obserwowanymi
aktywnos$ciami (R>=0.656 i R’=0.740). Dopasowane wspolczynniki nachylenia mozna uwaza¢ za
stosunek aktywnos$ci biodostepnych form 'Cs i *°Sr w warstwie korzeniowej S$ciotki lesnej
mnozonych przez stosunek odpowiednich wspotczynnikow transferu radionuklidow. Dla obu grup
uzyskano niezerowe warto$ci rzednej (aktywnosci *’Cs) dla zerowej aktywnosci *°Sr wynoszace
99 Bg/kg s.m. i 200 Bg/kg s.m.. Wczesniej, dla 118 probek lisci boréwki-czarnej jagody z terenu catej
Polski obliczono [Mietelski, 1994] stezenia *’Cs pochodzacego z testow z bronia jadrowa. Srednio
wynosilo ono 50 Bq/kg s.m., a wigc nie odbiegalo znaczaco od przytoczonych powyzej wartosci
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rzednych. Rodzi to pokuse interpretacji otrzymanych tu niezerowych rzednych dla zerowych
odcietych jako wartosci stezen *’Cs przedczarnobylskich. W konsekwencji, mozna zatozyé, ze *°Sr z
testow z bronia jadrowa nie odgrywa tu znaczacej roli i ze znakomita wigkszo$é *°Sr, tak jak i *’Cs
pochodzi z katastrofy czarnobylskiej. Jednakze, trzeba do tego stwierdzenia podchodzi¢ jak do
hipotezy roboczej. Potwierdzaja ja jednak cze$ciowo otrzymane wartosci stosunkéw *’Cs do *°Sr.
Przyktadowo, w Moguncji [Denschlag i inni, 1987], w filtrach powietrza zbieranych w okresie
przechodzenia czarnobylskiej chmury wynosit on 77, a dla trawy z potudniowej Bawarii rownat si¢
wowczas 90 [Bunzl i Kracke, 1990]. Wczesniejsze raporty krakowskie [Broda i inni, 1986;
Florkowski i inni, 1987] podawaty oszacowania wartosci tego stosunku w granicach od 50 do 250. Z
drugiej strony, warto$¢ tego stosunku dla miejsc potozonych w poblizu Czarnobyla silnie zmienia sig
od miejsca do miejsca i waha si¢ w zakresie od 2.1 do 55 [IAEA, 1991]. Nizsza z tych wartos$ci jest
zblizona do uzyskanego nachylenia opisywanej tu prostej korelacyjnej dla probek z Polski pétnocno-
wschodniej, a wyzsza dla analogicznej wielko$ci dla probek z grupy kontrolnej. Podobienstwa w
stosunkach aktywnosci *°Sr i '*’Cs w roélinach do tych obserwowanych w opadzie sugeruja podobne
warto$ci wspotczynnika przenikania TF Iub koncentracji AC obu nuklidow ze $ciotki lesnej do lisci
boréwki-czarnej jagody. Dla '"“'Cs otrzymano [Mietelski, 1994] srednio (mediana rozktadu)

wspotczynnik koncentracji AC rowny 0.11 (mz/kg). Po testach z bronia jadrowa obserwowano, ze
stosunek wspotezynnika przenikania *°Sr wzgledem *’Cs dla réznych roslin wynosit $rednio 1.87+
0.47 [Bertoli i inni, 1968]. Zaobserwowana tu najwyzsza aktywnos¢ *’Sr odpowiada depozycji *°Sr z
Czarnobyla mieszczacej sie w zakresie od 1 kBq/m” do 2 kBg/m”. To oszacowanie odpowiada ocenie
depozycji *°Sr opartej na proporcjonalnosci aktywnosci *’Sr do aktywnosci izotopéw Pu w opadzie
czarnobylskim i przewyzsza dotychczas przyjmowane oceny [Zarnowiecki, 1988; PAA, 1991].

4000-
. i = kontrola
£ + pin.-wsch
33000— R=0.85 pn. :
£ a=51.5
(o2
@, 2000
o’.‘, x
o
® 1000d /'« _ R=0.81
O . a=2.64
= .
0 T T T T 1
0 50 100 150 200 250

Sr-90 [Bg/kg sm]

Rys. 41. Wykres zalezno$ci aktywnosci *Sr i '*’Cs w liciach borowki-czarnej jagody dla probek z
potocno-wschodniej Polski i reszty kraju (,,kontrola”) [Mietelski i Vajda, 1977]. Oznaczenia: sm —
sucha masa, R — wspolczynnik korelacji Pearsona, a — wspotczynniki kierunkowe dopasowanych
prostych).
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I11. 2. Badania prowadzone dla probek porostéow lub $cidltek pobranych w latach 1996-
2002 na terenie Puszczy Augustowskiej

Przedstawione dotychczas wyniki pochodzity z analiz probek pobieranych w roku 1991.
Wskazaly one na najwigksze nasilenie opadu plutonu pochodzenia czarnobylskiego w rejonie Puszczy
Augustowskiej. Nurtujacym autora pytaniem, pozostajacym otwartym przez pewien czas, byla kwestia
ich reprezentatywnosci.

Podjgto kilka prob sprawdzenia ich reprezentatywnosci poprzez badania prowadzone na
niezaleznie pobranym materiale.

1I1.2.1. Pomiary probek porostow

W celu weryfikacji hipotezy o powszechnosci depozycji plutonu pochodzenia czarnobylskiego
na terenie Puszczy Augustowskiej wykonano analizy stezen plutonu w trzech losowo pobranych w
lecie 1995 roku duzych (rzedu 100 g s.m.) probkach porostu nadrzewnego z gatunku maklik otrabiasty
(Pseudevernia furfuracea). Wykonano réwniez analiz¢ kontrolnej analogicznej probki z terenu
Gorcow.

Porosty gromadza substancje skazajace Srodowisko przyrodnicze jedynie poprzez ich
depozycje na powierzchni plechy wraz z suchym lub mokrym opadem atmosferycznym, dlatego
czesto wykorzystywane sa w badaniach retrospektywnych nad skazeniami docierajacymi droga
atmosferyczng [Bizarov,1993; Jacquilot i Daillant, 1997]. Zdaniem wielu badaczy porosty sa nawet
lepszym materiatem badawczym dla tego celu niz $cidtki lesne. Te ostatnie zawieraja réwniez
radionuklidy, ktore wczesniej dostaty si¢ wraz z poborem korzeniowym do dzi§ martwych juz czesci
roslin stanowiacych obecnie §ciotke.

Porosty dostarczono z Instytutu Botaniki Wyzszej Szkoty Pedagogicznej w Krakowie
(Dr R. Kozik), a wyniki opublikowano w 1996 roku [Mietelski i Kozik, 1996] wraz z wynikami
uzupetniajacych, tylko gamma spektrometrycznych, analiz probek porostow kilku gatunkéw
pobieranych w réznych miejscach na terenie Polski. Szczegoty opisu probek porostow zestawiono w
tabeli 20.

Tabela 20. Dane o probkach porostow nadrzewnych z gatunku Maklik otrabiasty (Pseudevernia
furfuracea) pobranych w 1995 w Puszczy Augustowskiej (K1-K3) i w Gorcach (K4) [Mietelski i
Kozik, 1996]. Depozycja '*’Cs wg mapy z pracy [Strzelecki i inni, 1993].

kod ~masa Najblizsza osada Dlg.geogr. Szer. geogr.  Data poboru 137¢g depozycja
probki E N KkBg/m2)
(@ (kBs
K1 1285 Sernetki 22° 59 54°10' 12.08.1995 3+8
K2 67.4 Przewigz 22° 57 54° 06' 14.08.1995 3+8
K3 80.2 Gruszki 23°01' 54° 06' 14.08.1995 3+8
K4 179.0 Czoto 20°07' 49° 34' 10.10.1995 <3

Przysiotek Przewigz znajduje si¢ nad Kanatem Augustowskim w odleglosci 9 km od
Augustowa, Gruszki znajduja si¢ na wschodzie Puszczy, w poblizu przecigcia przez Czarng Hancze
granicy polsko-biatoruskiej, a Sernetki znajduja si¢ w potnocnej czgsci Puszczy, nad Czarna Hancza,
ale na skraju Wigierskiego Parku Narodowego.

W wysuszonych probkach oznaczono stg¢zenia pierwiastkdéw gamma promieniotworczych (rys.
42 A) - antropogenicznych: *’Cs i **Cs oraz naturalnych: 'Be i **K. Wyniki aktywnosci otrzymane
dla suszu maklika otrabiastego zestawiono w Tabeli 21. Wszystkie trzy probki z Puszczy
Augustowskiej (oznaczone K1, K2, K3) wykazuja podobny poziom skazen izotopami cezu. Dla *’Cs
sa to aktywnosci od 300 do 375 Bqg/kg s.m. Probka K4 z Gorcow zawiera okoto dwukrotnie mnie;j
7Cs: 144+14 Bg/kg s.m. Analiza stosunku izotopowego **Cs/"*’Cs wskazywata na opad czarnobylski
jako na gtéwne zrodto cezu w probkach [Mietelski i Kozik, 1996]. Obserwowane tu aktywnosci
izotopow cezu nie byly wysokie, jak na probki porostow z Polski. Dla poréwnania w pracy [Kapata i
inni, 1996] érednia aktywno$é *’Cs w poroscie islandzkim (Lichen islandicus) z Polski pdtnocno-
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wschodniej byta wyzsza i wynosita 1510 Bg/kg s.m. Ro6znica moze wynika¢ ze specyfiki gatunkowej
— porosty nalezaty do innych gatunkow.
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Rys. 42 Przyktad widma promieniowania gamma probki (K1) porostu gatunku maklik otrabiasty
(Pseudevernia furfuracea) z Puszczy Augustowskiej. A — po wysuszeniu, B — po
spopieleniu w 400°C [Mietelski i Kozik, 1996].

Tabela 21. Wyniki pomiarow gamma spektrometrycznych wysuszonych i zmielonych probek
porostow gatunku maklik otrabiasty, aktywnosci obliczono na dzien poboru probek [Mietelski i Kozik,
1996].

Kod P7Cs P4Cs Be YK
probki (Bg/kg s.m. £ 15)

K1 370436 9.615.0 285440 335475

K2 300+12 8.2+2.5 155435 245435

K3 375+17 9.844.0 115429 280+37

K4 144+14 4.0+2.5 250+13 260+60

Po pomiarze gamma spektrometrycznym suchych probek byly one spopielane w 400 °C a
popioty ponownie poddano analizie gamma spektrometrycznej. Dzigki poprawie geometrii pomiaru
(zmniejszenie objetosci) w probkach K1, K2, K3 ujawnila si¢ wowczas obecno$é sladéow “*Eu (rys.
42 B), jednak ich analiza ilosciowa ciagle prowadzita do wynikow obarczonych duza niepewnoscia
pomiarowa.

Przeprowadzono analizg zawartosci Pu w porostach stosujac typowa metodg radiochemiczna
opisana w Aneksie 2. Wyniki zestawiono w tabeli 22. Probki K1, K2 i K3 z Puszczy Augustowskiej
mialy wyzsze aktywnos$ci Pu od probki K4 z Gorcow. Najwyzsza aktywnosci zardwno 2°**Pu jak i
>¥pu miata probka K3, odpowiednio wynosily one 1.55+£0.09 Bq/kg i 0.68+0.04 Bq/kg. Probki K1,
K2 i K3 wykazywaty okoto siedemdziesigcioprocentowy udzial ******°Pu z Czarnobyla. Pozostate
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okoto trzydziesci procent aktywnosci 2**"*°Pu pochodzace z globalnego opadu. Ocenione aktywnosci
z opadu globalnego byly poréwnywalne, z aktywno$cia zaobserwowang dla probki K4 z Gorcow,
gdzie udzial czarnobylskiego Pu nie przewyzszal 10%. Wyrazista rdéznicg proporcji izotopéw Pu
ilustruja zebrane widma czastek alfa wydzielonego Pu (rys. 43).

Tabela 22. Wyniki pomiaréw st¢zen izotopow plutonu w porostach z 1995 r., Y — odzysk, F — udziat
frakcji czarnobylskiej, podane niepewnosci pomiaréw uwzgledniaja tylko statystyke zliczen [Mietelski
1 Kozik, 1996].

kod Stosunek:  Odzysk “¥pu 2397240py F
probki masa Y (Bg/kg s.m. + 16)  (Bg/kgs.m. * 1o) (%)

spopielona (%)

do suchej

(%)

K1 2.9 7945 0.37+0.03 1.02+0.07 64+6
K2 2.2 89+6 0.56+0.04 1.354+0.09 73+7
K3 2.9 99+6 0.68+0.04 1.5540.09 78+7
K4 3.6 8645 0.02+0.01 0.23+0.02 9+5

1024, zliczenia

2539 240
Pu
A 238
T=253746 5
I8Py, (znacznik)
0 . . . .
2 E [ 8 E [MeV]
256]| zliczenia
239 240
FPu
B 238 | .o
T=25664% 5 FPu Pu (Znacznik)
0 =0 R . .
2 4 6 g E [MeV]

Rys. 43. Porownanie widm promieniowania alfa Pu wydzielonego z porostow (Pseudevernia
furfuracea ). A - probka K3 z Puszczy Augustowskiej, B - probka K4 z Gorcow [Mietelski i
Kozik, 1996].

Po wydzieleniu Pu zastosowano uproszczona metode radiochemiczng (opisana w Aneksie 2)
stuzaca do wydzielania lacznej frakcji zawierajacej m.in. pierwiastki ziem rzadkich, ameryk i
przynajmniej czesciowo 2'°Pb. Uzyskano zrodta o masie rzedu kilkudziesieciu miligraméw i
wykonano pomiary gamma spektrometryczne w oparciu o kalibracj¢ powierzchniowym zrédiem
*'Am, '"Eu, "Eu [Mietelski i Kozik, 1996]. Nie stosowano wewnetrznego wzorca (znacznika)
*Am (z powodu wyczerpania si¢ posiadanego) a wigc uzyskane wyniki, przedstawione w tabeli 23,
sa raczej zanizonym oszacowaniem aktywno$ci obecnych w probkach. W wigkszosci probek
znaleziono wyrazne linie widmowe od **'Am, 'PEu, "*Eu i *'Pb (rys. 44). Izotopy europu
stwierdzono zasadniczo wylacznie w probkach z Puszczy Augustowskiej (cho¢ nie byt catkowicie
wykluczony $lad **Eu w probce z Gorcow). Stezenia **' Am byly wyzsze dla probek K1-K3 niz dla
probki K4, co sugeruje obecnosé **' Am z opadu czarnobylskiego w tych probkach. Dla *'°Pb znacznie
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wyzsza aktywno$¢ stwierdzono dla probki z Gorcoéw, co prawdopodobnie wynika z wigkszej
depozycji tego naturalnego radionuklidu na terenach gorskich z bardziej obfitymi deszczami.
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Rys. 44. Widmo promieniowania gamma frakcji ziem rzadkich i ameryku wydzielonych z probki K1.
W gornej czescei rysunku A przedstawiono w powigkszeniu niskoenergetyczna cz¢$¢ widma
(zaznaczong strzalkami w dolnej czeéci rysunku, gdzie wida¢ cale widmo w skali
logarytmicznej). Na catym widmie zaznaczono widoczne réwniez linie 996, 1004 i 1275
keV 'Eu. Na rysunku B przedstawiono dla poréwnania tto spektrometru w wybranym

fragme

ncie [Mietelski i Kozik, 1996].

Tabela 23. Wyniki pomiarow gamma spektrometrycznych wydzielonych radiochemicznie frakcji
zawierajacych pierwiastki ziem rzadkich i ameryk. Niepewno$ci uwzgledniaja jedynie statystyke
pomiaréw, symbol ">" odnosi si¢ do faktu, ze nie zastosowano zadnego znacznika, a wigc rzeczywiste
aktywnosci sa co najmniej takie, jak podano w tabeli [Mietelski i Kozik, 1996].

kod 155Eu 154Eu 241Am 210Pb
105 keV 123 keV 59.5 keV 46.5 keV
(Bg/kg s.m.x1o)
K1 >0.39+0.08 >0.66+0.05 >0.85+0.10 > 19145
K2 >0.33+0.19 >0.52+0.12  >0.36+0.23 > 5449
K3  >0.58+0.17 >0.91+0.10 >1.21+0.22 > 89+9
K4 <DL >0.05+0.03  >0.294+0.09 > 286+5

Obliczone wartoéci stosunkow aktywnosci sktadowej czarnobylskiej ******Pu (oznaczonej
Aa) wzgledem 'Cs i Ag/""*Eu podane na dzien 1.05.1986 zestawiono w tabeli 24. Probka z Polski
potudniowej charakteryzuje si¢ o rzad wielkosci nizsza od pozostatych wartoscia stosunku aktywnosci
A do "Cs. Jest to zgodne z hipoteza o opadzie drobnych goracych czastek w Polsce pdtnocno-
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wschodniej 1 wynikajacych stad odmiennych proporcjach aktywnosci poszczegdlnych izotopow.
Srednia warto$¢ stosunku Ag/'>*Eu, rowna jest 0.55. Jest ona zblizona do wartosci obliczonej dla
rdzenia reaktora bloku IV w Czarnobylu w chwili katastrofy, rownej 0.45 [Jaracz i inni, 1995]. Wynik
ten sugeruje wysoki, réwny 82%, $redni odzysk europu w zastosowanej procedurze radiochemiczne;.
Podobienstwo chemiczne ameryku i europu powoduje, ze sugestia o podobnie wysokim odzysku
odnosi si¢ rowniez do **' Am (lecz niekoniecznie do *'’Pb). Czynnik poprawki na rozpad (do 1986 r.)
dla ""*Eu wynosit 2.11, a dla '**Eu 3.94. Obliczona $rednie warto$é stosunku ich aktywnosci (wolna od
btedoéw systematycznych wywotanych nieznanym odzyskiem) wynosi 0.87, co jest bardzo zblizone do
analogicznej wartosci $redniej obliczonej dla probek s$cidtek lesnych [Mietelski, 1994] wynoszacej
0.81. Obliczenia dla rdzenia przewidywaly 0.61 [Jaracz i inni, 1995], co wydaje si¢ rozbieznoscia
niezbyt drastyczna. Mieszane pochodzenie **' Am w probee wydaje sig by¢ faktem w §wietle znacznie
wyzszych aktywnosci dla probek K1-K3 niz K4, jednak obliczone aktywno$ci obarczone sa na tyle
duzymi blgdami pomiarowymi, ze bardziej wnikliwa analiza wydaje si¢ by¢ nieuzasadniona.

Tabela 24. Wartosci wybranych stosunkéw aktywnosci radionuklidow z opadu czarnobylskiego
zaobserwowanych w probkach porostow, obliczone na dzien 26.04.1986, A, oznacza obliczona
czarnobylska frakcje aktywnosci 2*"***Pu [Mietelski i Kozik, 1996].

kod Acp/ "'Cs Acp/ V'Eu# PEw/Eu
K1 (1.440.2)-10-3 0.47+0.07 0.9140.22
K2 (2.740.1)-10-3 0.90+0.23 0.84+0.52
K3 (2.6+ 0_3).10-3 0.63+0.10 0.84+0.26
K4 (12+05).104  0.20£0.12 ND

# - zatozony odzysk rowny 100%.

II1.2.2. Pomiary aktywnosci sciolek z Puszczy Augustowskiej pobranych w 1999 r.

Druga weryfikacje wynikow dotyczacych opadu czarnobylskich ,,goracych czastek typu
paliwowego” w probkach z Puszczy Augustowskiej przeprowadzono w oparciu o pomiar aktywnosci
probek $ciotek lesnych pobrane na przetomie lipca i sierpnia 1999 r. Probki pobierano w miejscach
zblizonych do lokalizacji punktéw poboru probek oznaczonych w trakcie zbierania probek w 1991
roku kodami 120 (Ptaska), 131 (Lipsk) i 142 (Gleboki Bréd). Probki zanalizowano pod katem
zawartos$ci substancji gamma promieniotworczych. Dane o probkach wraz z wynikami analiz gamma
spektrometrycznych zestawiono w tabeli 25. Miejscowo$¢ Mikaszowka znajduje si¢ ok. 11 km na
wschod od Plaskiej (kod 120 w pomiarach z roku 1991), nad jeziorem Mikaszewo, w miejscu
polaczenia Czarnej Hanczy z Kanalem Augustowskim. Jest to wigc centralno-wschodnia czgsé
Puszczy Augustowskiej. Przysiotek Jazy znajduje si¢ okoto 3 km blizej Plaskiej, wzdtuz drogi taczacej
obie miejscowosci. Motowiste to miejscowos¢ potozona w odleglosci rzedu 1 km (przeciwlegta strona
jeziora) od Glebokiego Brodu (wczesniej kod 142), 5 km na potnoc od Plaskiej. Jest to centralna czgsé
Puszczy Augustowskiej. Probki pobierano tez w poblizu znajdujacej si¢ na potudniowo-wschodnim
skraju Puszczy miejscowosci Lipsk (wczesniej kod 131) oraz przy lesniczowce w przysiotku
Rubcewo, ktory znajduje si¢ we wschodniej czesci Puszczy, w przyblizeniu w potowie drogi z Lipska
do Mikaszowki, okoto 10 km na péinoc od Lipska.

W widmach szesciu probek stwierdzono bez watpliwosci (rys. 45) obecnos¢ linii 123 keV
pochodzacej od **Eu, w czterech z nich réwniez innych linii '>*Eu, np. 1275 keV (w jednej, Aug-20,
rowniez stabsze linie 724 keV, 996 keV i 1004 keV), w trzech probkach stwierdzono linie 105 keV
pochodzaca od '>Eu. Jak juz wspominano oba izotopy europu byty wczesniej znajdywane w probkach
z ponocno-wschodniej Polski [Jaracz i inni, 1995; Mietelski, 1994] i byty traktowane jako wskazniki
obecnosci ,,goracych czastek typu paliwowego”. W tabeli 26 zestawiono aktywnosci izotopow **Eu i
'Eu obliczone na dzien pobrania probek (1.08.1999). Obliczenia wykonano zgodnie z procedura
kalibracyjna opisana w pracy doktorskiej autora [Mietelski, 1994]. Obliczone aktywnosci sa bliskie
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graniczy oznaczalnosci, nie przekraczaja 2 Bq/kg s.m.. Aktywnos$ci powierzchniowe si¢gaja jedynie 11
Bg/m".

Omawiane tu probki, za wyjatkiem wytypowanych pigciu (oznaczonych ,,Aug” z numerami
7, 8, 18, 19 i1 20), poddano standardowej analizie radiochemicznej (opisanej w Aneksie 2) w celu
okreslenia w nich aktywnoséci alfa promieniotwérczych izotopow Pu: **Pu i ****Pu oraz *Sr.
Uzyskane wyniki dla aktywnosci izotopow Pu zestawiono w tabeli 27 (zaréwno stezenia aktywnosci
jak 1 obliczone aktywnos$ci powierzchniowe). Wyrdznione pig¢ probek postuzyly do przeprowadzenia
eksperymentu nad wymywalnoscia Cs, Pu, Sr i Am ze $cidtek, opisanego w nastgpnym podrozdziale.
Po wykonanym eksperymencie mozna bylo obliczy¢ wyniki calkowitych aktywno$ci poszukiwanych
izotopoéw. Wyniki te wiaczono do przedstawianych w tabeli 27. Stezenia aktywnosci > "***Pu zawarte
sa w granicach od 0.06+0.02 Bg/kg do 3.75+0.34 Bg/kg, a **Pu od 0.019+0.014 Bg/kg do
1.7440.14 Bg/kg s.m.. W badanych warstwach stwierdzono na 1 m* powierzchni depozycje *°>*Pu w
zakresie od 10.3+0.7 Bq do 31.1+1.4 Bq, a w przypadku ***Pu od 1.3£0.1 Bq do 8.6+0.7 Bq.

Tabela 25. Charakterystyka probek $ciotek lesnych z Puszczy Augustowskiej pobranych w 1999 roku
wraz z wynikami zawartosci w nich "*'Cs, '**Cs oraz **K. Aktywnosci podano na dzien 1.08.1999.

Kod opis probki Masa Pow. B7Cs 3¢s MK 37Cs
probki (g M (Bg/kg s.m. * 15) (Bg/m’+ 1o)
Mikaszdéwka, las
Aug-1 mech* 0-2 cm. 39.2 0.0289 1154 1.740.4 188+14 155+3.1
Aug-2 2-5 cm. 365.2 0.0289 14819 1.240.2 466150 1873+6.1
Aug-3 5-9cm. 656.1 0.0289 27+1 <0.3 375420 613433
¥ =2640
Mikaszoéwka-Jazy, pole
namiotowe
Aug-4 0-2 cm 575.4 0.0289 29+1 0.240.2 422420 57143.1
Aug-5 2-5 cm 930.4 0.0289 25+1 0.240.1 447421 798+3.2
Aug-6 5-10 cm 1166 0.0289 8+1 <0.2 503425 311452
> =1680
Motowiste
Aug-7 mech* (0-2 cm) 38.8 0.0289 17244 0.8+0.4 395420 231423
Aug-8 sciotka (2-7 cm) 336.5 0.0289 123+6 1.0+0.2 521438 1429+4.6
> =1660
Rubcewo
Aug-10 $ciotka 0-1 cm 27.9 0.0289 4742 <1.9 79+18 4615.1
Aug-11 $ciotka 1-3 cm 99.8 0.0225 393+13 3.610.3 11949 174443 .4
Aug-12 $ciotka 3-7 cm 394.4 0.0225 90+6 0.6+0.3 515455 156946.1
¥ =3360
Ptaska (blisko powierzchni
,,1207)
Aug-13 Ao 0-3 cm mech*, §ciotka 45.9 0.0289 76+3 <0.7 11914 121£3.9
Aug-14 Al 3-7 cm. 96.3 0.0289 1735 1.1420.2 351+16 575+2.7
2 =700
Lipsk (blisko pow. ,,131)
Aug-18 A010-2 cm 48.7 0.0289 22946 0.7+0.3 109+9 386+2.7
Aug-19 AOf 2-4 cm 98.7 0.0289 31616 2.140.2 330+13 1079£2.0
Aug-20 Al 4-8cm 326 0.0289 1979 1.440.2 371827 2227+44.6
¥ =3690
Mikaszowka-Jazy, las koto
pola namiotowego
Aug-21 0-3 cm. 23 0.0289 243+6 <24 131423 193+£2.4
Aug-22 3-5cm 66.4 0.0289 319+13 2.610.4 82+11 73244.2
Aug-23 5-8 cm 159.9 0.0225 142+6 1.0+0.2 210£15 100944.3
> =1960

*Drabik (Climacium dendroides).
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Tabela 26. Wryniki zawartosci "*Eu i "’Eu i odpowiednie aktywnosci powierzchniowe tych
radionuklidow (na dzien 1.08.1999).

kod By (123 keV) "**Eu (1275 keV) 'PEu(105keV) "**Eu 15Ey

probki (Bg/kg s.m. £1o) (Bg/m’+1c)

Aug-1 <0.9 <33 <25 <33 <34
Aug-2 <0.1 <0.4 0.56+0.35 <4.0 7.0+4.4
Aug-3 <0.2 0.6 <0.5 <4.6 <4.8
Aug-4 <0.3 <1 0.8 <46 <49
Aug-5 <0.2 <0.9 0.7 <48 <5.0
Aug-6 <0.2 <0.7 0.5 <5.1 <5.4
Aug-7 <12 <4.4 3.4 <43 <46
Aug-8 0.6+0.2 0.4+0.4 0.740.3 6.143.5 8.2+4.0
Aug-10 <4.3 <15 <12 <14 <15
Aug-11 1.840.5 1.741.0 1.940.9 5.9+2.7 6.6+3.1
Aug-12 <0.3 <0.9 <0.7 <12 <13
Aug-13 <1.2 <4.4 <3.4 <5.1 <5.4
Aug-14 <0.5 <2.0 <1.5 <438 <5.1
Aug-18 <0.6 <2.0 <1.6 <25 <27
Aug-19 1.740.5 2.9+1.6 <1 7.8+4.0 <3.3
Aug-20 1.040.2 1.040.3 <02  11.3+28 <22
Aug-21 <0.9 <55 <43 <33 <34
Aug-22 1.240.6 <3.1 <2.4 2.6+0.3" <55
Aug-23 0.6+0.4 <1.1 <0.9 43+1.6" <6.4

#-obliczone tylko na podstawie linii 123 keV, w pozostatych przypadkach na podstawie $redniej z obu
linii.
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Rys. 45. Widmo promieniowania gamma probki $ciotki lesnej (kod: Aug-20) pobranej w 1999 w
okolicach miejscowosci Lipsk w Puszczy Augustowskiej .

W tabeli 28 zestawiono wyniki stosunku aktywnosci ***Pu/****°Pu, udziatu frakcji
czarnonbylskiej ***°Pu (F) oraz depozycji lacznej aktywnosci emiterow alfa >*7°2%py
pochodzenia czarnobylskiego w analizowanych probkach $cidtek oraz na badanych powierzchniach.
Stosunek aktywnosci 2**Pu/ 2****°Pu waha sie od wartosci praktycznie typowej dla opadu globalnego
rownej 0.054+0.027 dla probki Aug-3 do wielkosci charakterystycznej dla czarnobylskiego reaktora
0.561+0.063 dla probki Aug-11. Obliczona obecnie depozycja tacznej aktywnos$ci izotopow
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238+2391240py; pochodzenia czarnobylskiego miesci si¢ w granicach od 3.6+0.4 do 24.2+3.0 Bq/m?, ze
$rednig wynoszaca 10.5 Bg/m” i odchyleniem standardowym 7.1 Bg/m’. Analogiczne wartosci dla
tego obszaru obliczone na podstawie wynikoéw (Tabela 11) pomiaréw z roku 1991 wynosza od 7.3£0.4
Bg/m’ do 28.3+1.7 Bg/m’, ze $rednia 17.3 Bg/m’, przy odchyleniu standardowym 7.8 Bq/m’.
Widoczny jest duzy rozrzut wynikow scharakteryzowany przez wzglednie duza warto$¢ odchylenia
standardowego. Jest to zrozumiate w przypadku depozycji czastek, co z z natury swojej jest procesem
niejednorodnym. Uwzgledniajac to mozna przyjac, ze wartosci srednie sa wzajemnie ze soba zgodne i
sugeruja $rednia depozycje >*"***"**°Pu pochodzenia czarnobylskiego w Puszczy Augustowskiej na
poziomie zblizonym do 15 Bg/m®.

Tabela 27. Wyniki zawartosci ***Pu i °™*'Pu w probkach $ciotek lesnych z Puszczy Augustowskiej
w 1999 r.

Kod Odzysk 2397240, 238p,, 2397240p,, 28p,
probki Y
(%) (mBg/kg s.m. £ 1) (Bg/m® * 1)
Aug-1 69.6+4.3 762+ 72 356 + 37 1.0+ 0.1 0.5 £0.1
Aug-2 99.41+4.0 705+ 62 79 £25 8.910.8 1.0 £ 03
Aug-3 78.3£2.6 48141 26+ 13 10.9 £ 0.9 0.6 £0.3
Y= 20.8 £ 1.2 2.1 + 04
Aug-4 87.7£3.7 206 £29 31£20 41106 0.6+04
Aug-5 109.5£3.8 11424 62 £25 3.7+0.8 20+0.8
Aug-6 70.8£2.3 61£19 19+ 14 25408 0.8 0.6
= 103 £1.3 34 £ 1.1
Aug-7 * 302+18 114+ 10 0.4%0.1 02 0.1
Aug-8 * 829160 206+ 10 9.7+07 24 £ 0.1
Y= 10.3 £ 0.7 2.6 + 0.1
Aug-10 86.2%3.1 128 £ 19 46+ 14 0.1+0.1 0.0 £ 0.1
Aug-11 76.9£3.6 3100 £244 1739 £ 139 13.8 1.1 7.7 £ 0.6
Aug-12 99.7+4.1 276 +32 54118 4.8+ 0.6 09 +03
Y= 18.7 £ 1.3 8.6 £ 0.7
Aug-13 783143 127+ 14 54£10 02+0.1 0.1 £0.1
Aug-14 83.2+4.5 985190 361 =40 33+03 1.2 £ 0.1
Y= 35103 1.3 £ 0.1
Aug-18 * 308+17 120+ 8 0.5%0.1 02 0.1
Aug-19 * 1220 £ 57 420 £20 42102 1.4 £0.1
Aug-20 * 1030 £ 64 310+ 24 11.6 £0.7 3.5+03
Y= 16.3 = 0.7 4.9 + 0.4
Aug-21 88.6+14.8 530+£51 236 +26 0.4%0.1 02 % 0.1
Aug-22 76.4£5.5 1733 £169 596 £ 63 40+04 1.4+ 0.1
Aug-23 72.3+4.8 3753 £342 423 £50 26.7 2.4 3.0 0.4
Y= 31.1+24 44 + 04

* - Brak warto$ci odzysku — podano laczne aktywno$ci we wszystkich frakcjach otrzymanych w
eksperymencie ,,wymywanie” (opisanego w nastgpnym podrozdziale).
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Tabela 28. Wartosci stosunku aktywnosci 2**Pu/*"***Pu, procentowy udziat >*****Pu pochodzenia
czarnobylskiego (F) oraz catkowita depozycja emiterow alfa plutonu (3**°?*Pu) z opadu
czarnobylskiego stwierdzona w probkach z Puszczy Augustowskiej pobranych w 1999 r.

kOd F 238+239+240Pu 7z
probki 28py/»924%py (%)} Czarnobyla
(Bg/m®)
Aug-1 0.467+0.066 83.8+12.9 1.3+0.2
Aug-2 0.11240.037 14.147.3 2.3+0.8
Aug-3 0.054+0.027 2.845.5 0.9+0.7
X= 4.5+1.1
Aug-4 0.150+0.099 21.7+19.5 1.5+1.0
Aug-5 0.54440.247 98.8+48.7 5.7+2.7
Aug-6 0.31140.249 53.2+49.0 2.1£1.8
r= 9.3+3.4
Aug-7 0.37740.040 66.2+7.9 0.46+0.14
Aug-8 0.248+0.022 40.9+4 .4 6.4+0.7
6.8+0.7
Aug-10 0.359+0.122 62.6+23.9 0.06+0.13
Aug-11 0.561+0.063 102.2+12.4 21.8+2.9
Aug-12 0.196+0.069 30.5+13.6 2.4+0.9
r= 24.2+3.0
Aug-13 0.425+0.092 75.5%18.0 0.25+0.15
Aug-14 0.366+0.053 64.0+10.4 3.340.5
T= 3.6+0.6
Aug-18 0.390+0.034 68.6+6.7 0.54+0.14
Aug-19 0.344+0.023 59.7+4.6 3.940.3
Aug-20 0.30140.030 51.245.9 9.4+1.1
r= 13.9+1.1
Aug-21 0.445+0.065 79.5+12.8 0.52+0.16
Aug-22 0.344+0.049 59.6%9.7 3.840.6
Aug-23 0.113+0.017 14.343.5 6.8+1.3
= 11.1£1.5

W tabeli 29 zestawiono wyniki oznaczen zawartosci *’Sr w probkach scidtek lesnych i gleb z
Puszczy Augustowskiej, pobranych w 1999 roku. Wyniki uzyskane bezposrednio pochodza z analiz z
wykorzystaniem znacznika *’Sr. W przypadku oznaczen pochodzacych z eksperymentu nad
wymywaniem, wydajno$¢ byla zaktadana na poziomie 75%, na podstawie testow przeprowadzonych
na $lepych probkach z dodanym *°Sr. Podane niepewnosci pomiarowe sa jedynie bledami
statystycznymi liczb zliczen. Wzglednie duze bledy przy oznaczeniach z wykorzystaniem znacznika
izotopowego ¥Sr sa wynikiem niezaleznego od autora opéznienia w pomiarach gamma
spektrometrycznych stuzacych wyznaczeniu odzysku (awaria spektrometru), przez co aktywnos$c
znacznika ulegla znacznemu zmniejszeniu. Zawarto$ci *°Sr wahaja si¢ od kilku Bg/kg s.m. do
148443 Bg/kg s.m. (probka Aug-11- warstwa 1-3 cm $cidtki z miejscowosci Rubcewo, potudniowo-
wschodnia cze$¢ Puszczy Augustowskiej). Aktywnosci powierzchniowe *’Sr w zawarte w danych
warstwach mieszcza si¢ w zakresie od 112 Bg/m® do 661£191 Bq/m’ natomiast sumaryczne
aktywnos$ci powierzchniowe dla danych miejsc, w ramach analizowanych glgbokosci probkowania,
wynosza od 90+16 Bq/m’® dla Plaskiej do 705+191 Bg/m’® dla Rubcewa. Jest to znacznie mniej niz
nawet pozostato$¢ depozycji z samego tylko globalnego opadu wynoszaca w roku 1999 okoto 1.5
kBg/m? (z poczatkowej wartosci 3.5 kBg/m?). Jest to spowodowane ruchliwoscia Sr w $rodowisku z
jednej strony i ptytkoscia pobierania probek $cidtek lesnych z drugiej strony.
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W tabeli 30 zestawiono wyniki oznaczen aktywnosci **'Am w probkach $cidtek z Puszczy
Augustowskiej z 1999 r. Wyniki uzyskano tylko dla probek z eksperymentu nad wymywaniem
roznych radionuklidow, dotycza wigc tylko pieciu probek. Stwierdzono wzglednie niewielkie
aktywnosci, od 0.59+0.28 Bq/kg s.m. do 1.35+0.21 Bq/kg s.m.. Zawartos¢ “*Am w badanych
warstwach waha si¢ w granicach od 16.5+2.5 Bq/m’® do 1942.5 Bq/m™.

Tabela 29. Wyniki zawarto$ci *’Sr w probkach scidtek lesnych i gleb z Puszczy Augustowskiej
pobranych w 1999 r.

Kod Masa Odzysk YSr “Sr
probki [g] [%] (Bg/kg s.m. +10) (Bg/m’*+15)
Aug-1 323 120424 24.4+4.8 3347
Aug-2 10.7 7219 4.5+1.2 5715
Aug-3 11.3 89120 9.0£2.0 204+45
3= 294+48
Aug-4 13.5 142121 5.0£0.7 10014
Aug-5 11.2 10623 4.5+1.0 145£32
Aug-6 10.8 100+17 5.1£0.9 206136
3= 451450
Aug-7 38.8 * 24.7+0.5 3341
Aug-8 336.5 * 9.9+0.4 11545
= 148+5
Aug-10 27 10321 11.1£2.3 11£2
Aug-11  26.5 72421 149+43 661+191
Aug-12  10.6 99+16 5.240.9 90+14
= 7621191
Aug-13 45.2 91420 14.6£3.2 2345
Aug-14 16.2 10925 20.1+4.6 67£15
3= 90+16
Aug-18 48.7 * 10.5+£0.4 18+1
Aug-19  98.7 * 32.3104 110£1
Aug-20  326.0 * 15.240.4 17145
3= 299+5
Aug-21 24.6 113+21 38.3£7.0 3046
Aug-22 393 91+18 69.7+13.9 160+32
Aug-23 16 86x19 24.0£5.4 171438
= 36150

Tabela 30. Wyniki oznaczen calkowitych aktywnosci **' Am (facznej aktywnosci wszystkich frakcji w
eksperymencie nad wymywaniem — opis w nast¢gpnym podrozdziale). Podany odzysk to $rednia i
odchylenie standardowe dla 4 frakcji danej probki.

kod Glgbokos¢ Sredni odzysk

probki  warstwy *Am *'Am

(cm) (%) (Bg/kg s.m. £10) (Bg/m’+15))

Aug-7 0-2 39.3+5.2 0.6410.29 0.910.4
Aug-8 2-4 48.2+6.8 1.3440.20 15.6+2.4
3= 16.5£2.5

Aug-18 0-2 80.317.4 0.59+0.28 1.0£0.5
Aug-19 2-4 55.246.2 0.78+0.23 2.740.8
Aug-20 4-6 61.8+7.2 1.3540.21 153423
3= 19.0£2.5
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Poréwnanie aktywnosci **Pu, 2****°Pu, *°Sr oraz *’Cs w omawianych tu probkach scidtek

lesnych pozwala zauwazy¢ najscislejszy zwiazek pomiedzy aktywnosciami “*Pu i *’Sr . Kwadrat
wspotczynnika korelacji Pearsona R* wynosi w tym przypadku 0.807, przy poziomie istotnosci
p<0.0001. Korelacja ta jest wiec wysoka i istotna. W tabeli 31 zestawiono kwadraty wspotczynnikow
korelacji. Najslabiej skorelowany jest “’Cs z *°Sr. Te cechy staja si¢ zrozumiale, w $wietle
udawadnianej tu hipotezy, ze przewazajaca cze$¢ *°Sr i 2**Pu pochodzi z ,goracych czastek typu
paliwowego”, 2*****Pu pochodzi zaréwno z katastrofy czarnobylskiej, doktadniej z opadu ,,goracych
czastek”, jak i z testow z bronia jadrowa, *’Cs pochodzi zaréwno z opadu ,.goracych czastek” jak i
p6zniejszych depozycji radiocezu z opadu czarnobylskiego w kolejnych dniach trwania awarii, moze
pochodzi¢ tez w §ladach z opadu globalnego. Wyniki te sugeruja, ze w badanych plytko potozonych
warstwach $ciotki *Sr z opadu globalnego jest obecny w znacznie mniejszym stopniu niz *’Sr z opadu
czarnobylskiego .

Tabela 31. Wartosci kwadratow wspotczynnikow korelacji Pearsona i poziomoéw istotnosci (p)
pomiedzy aktywnosciami *’Cs, *°Sr, #°*Pu i *Pu w probkach $cidtek lesnych z Puszczy
Augustowskiej, pobranych w 1999.

238Pu 239+240Pu 9OSr 137Cs
py 1 0.401 (p=0.0036) 0.807 (p<0.0001) 0.434 (p=0.0022)
2391240py 1 0.258 (p=0.0265) 0.344 (p=0.0083)
PGy 1 0.190 (p=0.0618)
137Cs 1

111.2.3. Wymywalnos¢ radionuklidow ze Sciotek lesnych

Pig¢ probek sciodtek lesnych: oznaczonych ,,Aug” z nr. 7, 8, 18, 19 i 20 (tabela 25), zebrane latem
1999 roku w Puszczy Augustowskiej w poblizu miejscowosci Plaska (pierwsze dwie) i Lipsk
(pozostate trzy) poddano szczegélnej procedurze analitycznej [Mietelski, 2002], ktérej celem byto
okreslenie wymywalno$ci r6znymi mediami radionuklidéw pochodzacych z goracych czastek.

Probki po zmieloniu probki umieszczono w oddzielnych plastikowych pojemnikach o
objetosci 1.5 dm’. Kazda z nich zalano (750 ml) rozcienczonym roztworem kwasu solnego w
dejonizowanej wodzie. Stezenie HCI dobrano tak, by pH=3. Nast¢pnie poddano je kilkuminutowym
wstrzasnigeiu 1 po 10 minutach ustalono pH na réwne 3.5 za pomoca kwasu solnego. Calosé
wytrzasano przez 10 min i pozostawiono na kilkanascie godzin, kilkukrotnie ponawiajac wytrzasanie.
Probki odsaczono najpierw na szklanym filtrze zgrubnego oczyszczania (Whatman EPM 1000).
Nastepnie przesacze dodatkowo przepuszczano przez mylarowe saczki membranowe o Srednicy
porow 0.7 um. Przesacz stanowi w przyblizeniu tzw. frakcje kwasu fulwowego [Filella i inni, 1995;
Fujikawa i inni, 1999].

Osad na saczkach membranowych wymyty z probek Aug 7 i 8 analizowano na spektrometrze
promieniowania gamma z detektorem studzienkowym (umieszczajac zwinigte saczki we wngtrzu
studzienki). Nie stwierdzono aktywnos$ci odbiegajacej istotnie od poziomu tla. Rozdrobnione saczki
wraz z zatrzymanym na nich materiatem potaczono z powrotem z odpowiednimi probkami. Probki
delikatnie wysuszono pod promiennikiem promieni podczerwonych i ponownie umieszczono w
plastikowych pojemnikach o objetosci 1.5 dm’. Zalano je roztworem o objetosci 750 ml
rozcienczonego amoniaku w dejonizowanej wodzie o pH=9. Po zalaniu probek i energicznym ich
wstrzasaniu odczekiwano 10 minut po czym ustalono pH na 9 za pomoca amoniaku. Catosé
wytrzasano na wytrzasarce przez kolejne 10 min i pozostawiono na kilkanascie godzin. Z roztworami
o pH=9 postapiono analogicznie jak przy wymywaniu roztworem o pH=3.5, z ta tylko roznica, ze
zarowno filtry szklane jak i saczki membranowe dla probek Aug 7 i 8 odpowiednio potaczono i
potraktowano jako kolejne frakcje, a wigc oprocz pomiaru gamma spektrometrycznego wykonano w
nich analizy radiochemiczne. Nie stwierdzono na tych filtrach mierzalnych pozioméw aktywnosci.
Natomiast uzyskany przesacz z filtrow membranowych stanowi w przyblizeniu tzw. frakcje kwasu
humusowego [Filella i inni, 1995; Fujikawa i inni, 1999].
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Probki po ponownym wysuszeniu umieszczono zné6w w pojemnikach 750 ml i1 catos$c
procedury powtorzono raz jeszcze, ale tym razem uzywajac roztworu 2 M HCI. Uzyskano w ten
Sposob frakcje rozpuszczalng.

Pozostaty material prébki (frakcja trudno rozpuszczalna) wysuszono i poddano pomiarowi z
wykorzystaniem spektrometru promieniowania gamma. Nastgpnie spopielono probki w piecu
muflowym w temperaturze 600° C. Popidl zndéw zanalizowano na spektrometrze promieniowania
gamma.

Wszystkie uzyskane roztwory odparowano i wykonano ich pomiary gamma spektrometryczne.
Nastepnie dodano po 25 pl roztworéw znacznikéw: 2°Pu (zawierajacy roéwniez znana aktywnosé
220), **Am i "*Gd. Dodawano réwniez 500 ul mianowanego roztworu- nosnika stabilnego strontu o
stezeniu 10 mg/ml. Odparowany material poszczegélnych frakcji mineralizowano na goraco za
pomoca ste¢zonych kwasow: HNO; i HCI dodajac mate ilosci H,O, i HCIO,4. Ta wstepna procedura
mineralizacji zastgpowala stosowane zazwyczaj spopielenie probek w piecu muflowym. Po
przeprowadzeniu do 100 ml 1 M HNO; roztwér odwirowywano przy 3000 obr/min. Sladowy osad
rozpuszczano na goragco w 5 ml 40% HF, po czym mineralizowano je uzywajac HNO;, HCI i H;BO:s.
Rozpuszczony w 5 ml 1 M HNO; osad taczono z oryginalnym roztworem uzyskanym z danej frakcji.
Dalsze postgpowanie z frakcjami probek uzyskanymi pierwotnie jako roztwory bylo identyczne jak z
typowa probka $ciotki po jej mineralizacji (Aneks 2).

Porcje odwazone z popiotu pobrano do dalszych analiz radiochemicznych. Dodano do nich te
same ilosci tych samych znacznikow jak w przypadku innych frakcji probek i ta sama ilosci no$nika
stabilnego strontu. Zastosowano standardowa procedur¢ mineralizacji na goraco: HF, HNO;, HCI i
H;BO; - patrz Aneks 2. Po mineralizacji roztwér (w postaci 1 M HNO;) filtrowano na filtrze
bibutowym. Masa zatrzymanego, nie rozpuszczonego osadu nie przekraczata kilku miligraméw.

Wyniki eksperymentu — procentowe udzialy aktywnosci danych radionuklidow obecne w
poszczegdlnych wymytych frakcjach i w trudno rozpuszczalnej pozostalosci przedstawiono na
rysunkach 46-54 , kolejno dla g, 2#91240py 238py 90gr 24 Am, 28U, 24U, 22Th, # Th.
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Rys. 46 . Procentowy udziat catkowitej aktywnosci '*’Cs probek $ciotek lesnych obserwowany w
poszczegdlnych frakcjach.
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Rys. 47. Procentowy udziat catkowitej aktywnosci > **°Pu probek $cidtek lesnych obserwowany w
poszczegolnych frakcjach.
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Rys. 48. Procentowy udziat calkowitej aktywnosci “**Pu probek $cidlek lesnych obserwowany w
poszczegdlnych frakcjach.
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Rys. 49. Procentowy udziat calkowitej aktywnosci *°Sr probek $ciotek lesnych obserwowany w
poszczegblnych frakcjach.
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Rys. 50 . Procentowy udzial catkowitej aktywnosci **' Am probek $cidtek lesnych obserwowany w
poszczegdlnych frakcjach.
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Rys. 51 . Procentowy udziat catkowitej aktywnosci 2**U probek scidtek lesnych obserwowany w
poszczegdlnych frakcjach.
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Rys. 52 . Procentowy udziat catkowitej aktywnosci **U probek $ciotek lesnych obserwowany w
poszczegdlnych frakcjach.
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Rys. 53 . Procentowy udzial catkowitej aktywnosci **Th probek $ciolek lesnych obserwowany w
poszczegblnych frakcjach.
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Rys. 54 . Procentowy udziat catkowitej aktywnosci “*°Th probek $ciotek lesnych obserwowany w
poszczegdlnych frakcjach.

Roznice w udziale poszczegdlnych frakcji zawierajacych analizowane radionuklidy wynikaja
z wlasciwosci chemicznych tych pierwiastkow. Praktycznie caty *’Cs pozostawat we frakeji trudno
rozpuszczalnej (,reszta”), podczas gdy *°Sr byl wymywany w  znaczacych ilo$ciach nawet
rozcienczonym kwasem solnym (frakcja kwasu fulwowego). Cs i Pu z warstw powierzchniowych
(obumarty material rosliny) wydaje si¢ by¢ tatwiej wymywalny za pomoca 2 M HCI niz z warstw
glebszych (zawierajacej humus). Odwrotnie jest dla Am. Najciekawsza obserwacja wydaje sig
znaczacy udziat Pu wymywanego w zasadowych warunkach przy pH=9. Cho¢ przy saczeniu
stosowano filtry o trochg za duzych $rednicach porow (rownych 0.7 pm), to nie wymywanie w tych
warunkach *°Sr i *’Cs sugeruje, ze wymyty Pu nie jest zwiazany z czastkami (ziarnami). Wiadomo, ze
w tych warunkach Pu niezaleznie od stopniu utlenienia jest nierozpuszczalny. Obecno$¢ Pu we frakcji
pH=9 tlumaczy hipoteza o kompleksowaniu jondéw Pu przez kwasy humusowe [Alberts i inni, 1989;
Mahara i Kudo, 1995; Zhang i inni, 1996; Fujikawa i inni, 1999, Sokolik i inni 2001a, 2001b, 2002].
W rezultacie w srodowisku kwasnym Pu jest silnie zwigzany z substancjami organicznymi, natomiast
w srodowisku zasadowym, dzieki rozpuszczalnosci w tych warunkach kwaséw humusowych Pu
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moze stawac si¢ bardziej ruchliwy. Mobilno$¢ ta moze si¢ ujawniaC np. przy uzyznianiu gleby
piaszczystej torfem a nastgpnie neutralizowaniu czy tez alkalizowaniu gleby wapniem. W tych
warunkach jony Pu™ skompleksowane przez kwasy humusowe moga staé si¢ najtatwiej biodostepne.
Podobna alkalizacja moze wystapi¢ po pozarze lasu. Fulwowy kwas (rozpuszczalny w kwasnym
srodowisku) nie kompleksuje az tak efektywnie Pu, dlatego w torfach czy $ciotkach lesnych, gdzie
pH jest niskie (nie wigksze od 5) pluton pozostaje mato mobilny.

Zaréwno izotopy toru jak i uranu sa znacznie trudniej wymywalne od plutonu. Pomimo
podobienstwa chemicznego (zwlaszcza toru) do plutonu wlasnosci srodowiskowe sa drastycznie inne.
Brak rozpuszczalno$ci toru i uranu najprawdopodobniej wynika z wbudowania (,,zatopienia”) tych
pierwiastkow w odpornych chemicznie ziarnach mineralnych, podczas gdy pluton czy ameryk sa
raczej tylko zaabsorbowane na powierzchniach ziaren.

Na rysunku 55 przedstawiono procentowy udziat czarnobylskiego ***"*°Pu (F, wzor {6}) w
poszczegbdlnych wymytych frakcjach. Wynika z niego, ze czarnobylski Pu jest obecny w troche
wigkszym stopniu w warstwie powierzchniowej (Aug-7, Aug-18) niz w gigbszych (Aug-8, Aug-20).
Na poprzednich rysunkach wida¢, Zze Pu jest nieznacznie latwiej wymywalny z warstw
powierzchniowych, co sugeruje, ze czarnobylski Pu jest by¢ moze nawet troche tatwiej wymywalny
od pozostajacego w srodowisku kilkadziesiat lat dtuzej Pu z opadu globalnego.
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Rys. 55. Procentowy udziat czarnobylskiego ***“**°Pu (F) w poszczegdlnych frakcjach analizowanych
probek $ciotek lesnych.

II1.2.4. Probki sciotek z roku 2001

Okazjg do kolejnej weryfikacji i uzupelienia wynikow przyniost rok 2001. W ramach
projektu badawczego KBN nr 6 P04G 07520, przy wspotpracy z Wydziatem Lesnym AR w Krakowie,
pobrano kolejne probki $cidtek lesnych, roslin oraz uzupelniajace probki owadow opisane w
nastgpnych podrozdziatach. Probki pobierano w lecie 2001 w Borach Niemodlinskich (Tutowice),
Beskidzie Zywieckim (Wegierska Gorka) i Puszczy Augustowskiej (Ptaska). Las w Wegierskiej Gorce
byl przedmiotem badan prowadzonych w IFJ we wspolpracy z AR w Krakowie juz w roku 1987
[Jasinska i inni, 1990], a nastgpnie w 1993 [Mietelski i inni, 1996 b]. Wyniki zawartos$ci Pu, Am i Sr
w probkach z roku 1987, uzyskane w czasie stazu autora w Laboratorium IAEA w Seibersdorfie,
opublikowano w pracy [Mietelski i inni, 1993]. Tutowice to powierzchnia oznaczona kodem 203 w
pracy doktorskiej autora [Mietelski, 1994], a Plaska to powierzchnia 120 tamze. Badania materiatow
roslinnych i zwierzecych (owady) omowione zostana ponizej w jednym z nastgpnych rozdziatow.

Pobrano warstwy O, O, Oy $ciotki lesnej, warstwe powierzchniowa A gleby (w przypadku
Tulowic pobrano ponadto warstweg glebsza AE.. ). Nalezy tu wyjasni¢, ze w ciagu ostatnich
kilkunastu lat zmienita si¢ nomenklatura opisujaca warstwy $cidtek, poprzednio uzywane oznaczenie
Ay zastapito oznaczenie O (z rozrdznieniem na podwarstwy: L — opadtych lisci i szpilek, F —
fermentacyjna ), a warstwe A; warstwa Oy. Sciolki i glebe pobierano z powierzchni 19.5 cm x 19.5
cm.

Wysuszone w 105°C probki $ciotek lesnych shomogenizowano i przeprowadzano pomiary
gamma spektrometryczne zgodnie z procedura opisana w pracy [Mietelski, 1994]. Nastgpnie probki
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spopielano i przeprowadzano analizy radiochemiczne zgodnie ze standardowa procedura opisang w
Aneksie 2.

Wyniki zawartosci radionuklidow oraz ich aktywnosci powierzchniowe uzyskane dla probek
czesci profilu glebowego zestawiono odpowiednio w tabelach 32 i 33.

Wydaje sig, ze wigkszo$¢ '*’Cs jest obecna w warstwach Oy i Of $ciolki. Aktywnosé *K
wzrasta z glgbokoscia warstw, a Sy zmnigjsza si¢ z glebokoscia. Wigkszo$¢ zmierzonej aktywnosci
Pu znajdowata si¢ w warstwach Oy i A (Tutowice).

Male zawartosci 2**Pu w Tulowicach i Wegierskiej Gorce wskazuja na bardzo maty udziat
opadu czarnobylskiego Pu w Polsce potudniowej. W warstwie Of $ciotki w Plaskiej udziat Pu z
Czarnobyla jest latwo zauwazalny. W tabeli 34 zestawiono wyniki iloSciowej analizy udziatu frakcji
czarnobylskiej wykonana w oparciu o analize stosunkow aktywnosci ***Pu/??*°Pu i ****Cm/ **' Am.

Tabela 32. Wyniki zawartoS$ci B7Cs, YK, °Sr, 29%py, 2Py, 2 Am, " Cm w warstwach $cidlek lesnych i
gleby pobranych w 2001 r. (Mietelski i inni, 2003c).

Miejsce/warstwa wspot. BiCs YK 0Sr  FH0py “¥py HAm  PPCm
pow.
[kg/m’] | Bg/kg s.m. +lc mBg/kg s.m.t1c
TULOWICE
O, (0-2cm) 2.02 8242 4249 1041 4845 5+1
Or(2-4 cm) 2.15 163+5 3248 11£2 107£8 6+2 3116 <2
Oy (4-6 cm) 3.35 786%17 36+8 20+3  2430+181  169+18
A (6-8 cm) 11.03 35849 10749 5+1 3250+233 13624 1260+128 <10
AE (8-11 cm) 19.75 101+2 106+10 <1 415441 9+8 220+58 <6
WEGIERSKA
GORKA
O (0-1 cm) 0.92 4142 30+16 11+£1 67047 2349 233+32 <3
Or(1-3 cm) 2.07 185+6 68+16 10£1  2250+187 8916
Oy(3—7cm) 2.56 394+11 233426 8t1  10860+614 293129
A (7-12 cm) 3.27 189+4 313+29 240 50804335  148+21
PLASKA
Op+mech* (0-3 cm)  0.69 13245 71£25 1812 322427 32+12 172418 52
Or (3-7 cm) 2.65 34610 105£21  64£7 4315£289 1529+12 2980+228 6619
3
Oy (7-9 cm) 3.68 197+6 169£23  60£8 8379+478 637+45 2380£198 21+6
A (9-13 cm) 10.75 28+1 293427 8+1 581+55 53432 184£35 18+10

*Drabik (Climacium dendroides).

Zawarto$¢ 2?"*°Pu réwna 10.86+0.61 Bg/kg s.m., znaleziona obecnie dla warstwy Oy w
Wegierskiej Gorce jest doktadnie rowna aktywnosci > >*°Pu znalezionej w A; w 1987 [Mietelski i
inni, 1993], gdzie stwierdzono 10.8+0.4 Bq/kg s.m.. Podobnie obecna warstwa Og charakteryzuje si¢
taka sama zawarto$cia = >**Pu jak poprzednio A,. Odpowiednio dla lat 1987 i 2001 te wielkosci byty
rowne: 2.25+0.19 Bg/kg s.m. i 2.19+0.12 s.m. Bq/kg. Natomiast obecnie zmierzono aktywnosci >**Pu
sa mniejsze o czynnik trzy od zmierzonych uprzednio. Mozna to wyjasni¢ zakladajac, ze poziom
aktywnosci Pu w $cidlce jest skutkiem dynamicznej rownowagi pomigdzy strumieniem Pu w glab
gleby (z uwzglednieniem powolnej zamiany $ciotki w glebe) i strumieniem powrotnym wywotanym
poborem korzeniowym i opadaniem martwych czgsci roslin z powrotem na $ciotkg. Mechanizm ten
prowadzilby do usrednienia wartoéci stosunku aktywnosci ***Pu/Z*"***Pu w obrebie profilu
glebowego. Aktywnosci *’Cs na wszystkich trzech badanych powierzchniach sa obecnie nizsze o
czynnik od dwoch do czterech, co jest prawdopodobnie wywotane eliminacja *’Cs poprzez sorpcjg na
mineratach ilastych w glgbszych niz badane warstwach. Mechanizm ten wydaje si¢ nie dziata¢ dla Pu.
Aktywnosci *’Sr w obecnej warstwie Oy i poprzedniej A, [Mietelski i inni, 1993] sa zblizone, ale w
warstwie powierzchniowej obecnie jest go czterokrotnie mniej.
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Tabela 33. Aktywnos$ci powierzchniowe zbadanych czg$ci profili glebowych pobranych w 2001 r.
(Mietelski i inni, 2003 ¢.)

- . 1 4 23924 2 241 2434244
Miejsce TCs 'K PGy 397240y *pu Am 2 Cm

(Bg/m® £105)

TULOWICE (0-11 cm) 9100211 35504360 16647  52.5+4.0 2.24+0.5

WEGIERSKA GORKA 2050456 1790+£209 5846 49.7£3.1  1.420.2

(0-12 cm)

PLASKA 2030163 4100+450  490+60  48.7+3.1  7.0£84  18.7+1.7 0.45%0.16
(0-13 cm)

Tabela 34. Analiza udziatu frakcji czarnobylskiej *****°Pu (Fp,) oraz **' Am (F ) w probkach $ciotek
i gleb lesnych z roku 2001.

Miejsce/warstwa  Stos. aktyw. Fp, MM Am Fim M Am/>7 4y

238pyy/239+240py (%) (%) (tylko frakcje
Czarnobylskie)

TULOWICE

OL 0.10 £0.02 15.8 5.6

Ok 0.06 £0.02 55448

On 0.07 £0.01 844132

A 0.04 £0.01 2.543.1

AEq 0.02 £0.02 0.0 +4.8

WEGIERSKA

GORKA

OL 0.03 £0.01 0.943.9

Ok 0.04 £0.01 2.043.0

On 0.0027 +£0.003 0.0 £2.6

A 0.06 £0.03 7.0 £6.4

PLASKA

O tmech 0.10 £0.04 14.8 £8.5 0.029 £0.012 58 £24 2.1£0.5

Ok 0.35 £0.04 69.0 £8.3 0.022 +0.003 44 +7 0.44 £0.10

On 0.08 £0.01 9.8+2.9 0.009 £0.003 18 £5 0.51 £0.22

A 0.09 +£0.06 13 +12 0.098 £0.057 196 £115 545

Porownanie wynikow dla Plaskiej z roku 1991 i 2001 ujawnia podobne cechy jakie
zaobserwowano dla Wegierskiej Gorki. Stezenie *°*°Pu w zbadanych warstwach pozostaje
whasciwie niezmieniona, natomiast zawartos¢ “**Pu sa mniejsze. Dla probki z 1991 zawarto§é
297240py wynosila 3.98+0.33 Bq/kg s.m. i 6.88+0.53 s.m. Bg/kg s.m., kolejno dla A, i A, , podczas
gdy obecnie wynosi 4.315+£0.289 Bg/kg s.m. i 8.379+0.478 Bq/kg s.m. dla warstw Or i Oy. Stgzenia
28py w 1991 wynosily 1.840.2 Bg/kg s.m. i 2.17+0.22 Bg/kg s.m. dla A, i A, . Obecnie zmierzono
zawartos$ci nizsze w obu warstwach, kolejno: 1.529+0.123 Bq/kg s.m. i 0.637+0.045 Bg/kg s.m. dla Og
i Oy . W zwiazku z tym oszacowany procentowy udziat *****Pu z Czarnobyla zmienia sig, co
zilustrowano na rysunku 56. Mozna zauwazy¢, ze warstwa powierzchniowa ma obecnie (1999 i 2001)
mniej Pu z Czarnobyla niz byto to w roku 1991. Efekt ten staje si¢ zrozumiaty w $wietle opisanego w
dalszej czesci pracy faktu obecnosci Pu wylacznie z globalnego opadu w szpilkach drzew z Plaskie;.
Opadte na $cidtke i tworzace jej nowa warstwe Op szpilki ,,rozcienczaja” czarnobylski Pu. Obecnie
znajduje si¢ on gtownie w warstwach Or oraz Oy $ciotki.

Aktywnosci *°Sr dla probek z Plaskiej byly znaczaco wyzsze niz dla dwoch pozostatych
miejsc pobierania probek (Tulowic i Wegierskiej Gorki), co nie bylo niespodzianka w $wietle
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wykonanych wczes$niej pomiaréw [Mietelski i Vajda, 1977; Mietelski i inni, 2001], opisanych
powyzej. Ta sama przyczyna, czyli opad czarnobylskich ,,goracych czastek” spowodowal wzrost
warto$ci stosunku aktywnosci **' Am/***°Pu dla probek z Plaskiej. Przekracza on wyraznie wartos¢
0.3 typowa dla opadu globalnego [UNSCEAR, 1993].
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Rys. 56. Zmiany czasowe procentowego udziatu czarnobylskiego **°**°Pu (F) w badanych
warstwach $cidtek lesnych z Puszczy Augustowskiej z lat 1991, 19991 2001.

Tabela 34 zawiera wyniki wartosci stosunkow aktywnosci **Pu/>***Pu i **"*Cm/**' Am,
oraz obliczone warto$ci procentowego udzialu frakcji czarnobylskiej Fp, (wzor {6}) oraz F,,
analogicznie obliczonego na podstawie stosunku aktywnosci ***Cm/**' Am.

Pluton i ameryk (wraz z kiurem) pochodzenia czarnobylskiego jest wyraznie widoczny w
probkach z Plaskiej. Stosunek udzialéw czarnobylskich frakeji **' Am/*****°Pu dla warstw Op or Oy
w Plaskiej wynosi tylko 0.5. natomiast w warstwie powierzchniwej wydaje si¢ by¢ wigkszy niz 1. Ta
nierownowaga sugeruje wigksza mobilno$¢ Am niz Pu w srodowisku, co zaobserwowano tez dla
wyzej skazonych terendéw [Sokolik i inni, 2001a,b].

Wyniki otrzymane na podstawie probek Sciotek pobranych w 1999 i 2001 roku potwierdzity

wnioski z pomiaréw wczesniejszych probek, zaréwno co do samego faktu powszechnej depozycji
»goracych czastek typu paliwowego” jak skali tej depozycji w rejonie Puszczy Augustowskie;.

94



II1.3. BADANIA BIODOSTEPNOSCI Pu, Am, *’Sr

II1.3.1. Dzikie zwierzeta roslinozerne

Jak juz wspomniano omawiajac whasciwosci izotopow plutonu, ameryku i *°Sr, wszystkie te
radionuklidy po wchionigciu do organizmu sa czgsciowo gromadzone w kosciach. W ramach projektu
KBN (nr. 6 P04G 09014), we wspolpracy z Zakladem Biofizyki AM w Bialymstoku badano
aktywnosci przede wszystkim *°Sr 2*?*Pu i * Am w 39 probkach kosci z przedniej nogi dzikich,
duzych roslinozernych zwierzat z Polski péinocno-wschodniej. Trzy dodatkowe probki pochodzity z
Puszczy Niepotomickiej. Otrzymany material pochodzil z punktéw skupu dziczyzny. Zadne ze
zwierzat nie zostalo specjalnie zabite dla prowadzonych badan. W danych dostarczanych do punktu
skupu dziczyzny zapisane jest ogolnie miejsce zastrzelenia zwierzgcia, jego gatunek i niestety nie
zawsze ple¢ oraz wiek. Badane zwierzeta to jelen (Cervus elaphus), sarna (Capreolus capreolus), dzik
(Sus scrofa) i to$ (Alces alces). Otrzymane dane o zwierzgtach zestawiono w tabeli 35, a lokalizacje
miejsc odstrzalu przedstawiono na rysunku 57. Numery kodowe nadano w sposob losowy (probka
numer 36 zostala stracona). Wigkszo$¢ probek pochodzita z sezonu towieckiego 1997-98, pozostate z
roku 1999. Probki z Polski péinocno-wschodniej podzielono na pochodzace z trzech obszarow:
Augustow (A), Biatystok (B) i Lomza (L). Trzy probki z Puszczy Niepotomickiej stanowily oddzielna
grupg (N).

Niejako dodatkowo, gdyz nie stanowito to bezposrednio przedmiotu projektu badawczego,
badano zawarto$¢ substancji gamma promieniotworczych oraz radiochemicznie oznaczano aktywnosé
Th. Wyniki oznaczen alfa-spektrometrycznych opublikowano w pracy [Mietelski i inni, 2000], a
oznaczen *’Sr w pracy [Mietelski i inni, 2001a]. Projekt podsumowano publikujac m.in. wyniki analiz
gamma-spektrometrycznych w kolejnym, trzecim artykule [Mietelski i inni, 2001b].
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Rys. 57. Lokalizacje miejsc upolowania zwierzat: A- Augustow, B- Biatystok, L- Lomza i N -
Niepotomice, linie pomigdzy nimi oznaczaja podzial pomigdzy regionami A, B, L.
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Tabela. 35 Dane o probkach kosci zwigrzecych (lokalizacje przedstwiono na rys. 57).
regiony: A — Augustow, B — Biatystok, L — Lomza, N — Niepotomice.

Kod Gatunek Lokalizacja Region Sezon
probki (najblizsza miejscowosé/siolo)

2 Jelen, samiec Grodek B 1997/8
16 Jelen, samiec Wasilkow B 1997/8
17 Jelen, samica Suprasl B 1997/8
18 Jelen Suprasl B 1997/8
19 Jelen, mtody Suprasl B 1997/8
20 Jelen, samica Suprasl B 1997/8
21 Jelen Knyszyn B 1997/8
22 Jelen Czarna Biatostocka B 1997/8
23 Jelen Suprasl B 1997/8
24 Jelen, samiec Czarna Bialostocka B 1997/8
25 Jelen Suprasl B 1997/8
26 Jelen Ptaska A 1997/8
27 Jelen Czarna Biatostocka B 1997/8
37 Jelen Ptaska A 1997/8
41 Jelen * N 1999
29 Dzik Ptaska A 1997/8
30 Dzik Tykocin L 1997/8
33 Dzik Plaska A 1997/8
34 Dzik, stara samica Mielnik B 1998
35 Dzik Ptaska A 1997/8
38 Dzik Plaska A 1997
40 Dzik, mloda samica Rubcewo A 1999
42 Dzik * N 1999

1 Los, mtody Grodek B 1997/8
28 Los, mlody Trzcianne L 1997/8
32 Lo$§, mtody Grodek B 1997/8

3 Sarna Tykocin L 1997/8

4 Sarna Radzitow L 1997/8

5 Sarna Dabrowa Biatostocka A 1997/8

6 Sarna Grabowo Guty L 1997/8

7 Sarna Choroszcz B 1997/8

8 Sarna Piatnica L 1997/8

9 Sarna Grodek B 1997/8
10 Sarna Rutki L 1997/8
11 Sarna Grodek B 1997/8
12 Sarna Zabludow B 1997/8
13 Sarna Maty Ptock L 1997/8
14 Sarna Lapy B 1997/8
15 Sarna Kolno L 1997/8
31 Sarna Wasocz L 1997/8
39 Sarna Ciemianka L 1997/8
43 Sarna * N 1999

* - doktadna lokalizacja na terenie Puszczy Niepotomickiej nieznana.

zawartos¢
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za pomoca niskotlowego

Oczyszczone z tkanek migkkich probki suszono, mielono, nastgpnie mierzono w nich
substancji gamma promieniotwodrczych
promieniowania gamma. Wigkszo$¢ tych prac przeprowadzono w Zakladzie Biofizyki AM w
Bialymstoku, pozostate w IFJ. Niektore pomiary wykonane w Biatymstoku powtdrzono w Krakowie
dla weryfikacji wzajemnej interkalibracji. Wyznaczono stezenia '*’Cs, naturalnych izotopow

spektrometru



promieniotworczych jak: **Ra (***Ac), *°Ra, *’K oraz kosmogenicznego **Na. Interpretacja linii
widmowej 1275 keV, wykorzystywanej do oznaczenia tego ostatniego izotopu, poczatkowo budzita
pewne watpliwosci (czy nie jest to linia pochodzaca od **Eu), jednak przeprowadzony pozniej test
(opisany w jednym z nast¢pnych akapitéw ponizej) je wyjasnit.

W IFJ wykonano analizy radiochemiczne. Prébki byly spopielone w piecu muflowym w
temperaturze 600 °C przez 20 h kazda. Od 30 do 100 g popiotu (w zaleznos$ci od ilosci dostepnego
materiatu) pobierano dla analiz radiochemicznych przeprowadzanych w celu oznaczenia izotopow
plutonu, ameryku, kiuru i europu. Probki, z dodanymi znacznikami izotopowymi, rozpuszczano i
prowadzono w nich wydzielanie Pu, Th, Am+Cm i ziem rzadkich (opis procedur w Aneksie 2).
Pomiary alfa spektrometryczne wykonano na spektrometrze promieniowania alfa Silena AlphaQuattro
z detektorami Canberra PIPS. Typowy czas pomiaru wynosit jeden tydzien.

W celu wyjasnienia watpliwosci dotyczacych interpretacji linii 1275 keV, po pomiarach alfa-
spektrometrycznych przeprowadzono nastepujacy test. Dla wykrycia ewentualnych $ladow izotopow
gamma promieniotworczych pierwiastkow ziem rzadkich (gléwnie izotopéw europu: ’Eu i “*Eu
widocznych czasem w probkach $ciodtek lesnych oraz w “goracych czastkach™) zebrane wszystkie
zrodla przygotowane z frakcji ziem rzadkich i ameryku zmierzono tacznie (jako jedna probke)
wykorzystujac niskotlowy spektrometr promieniowania gamma z aktywna ostona (detektor E). Brak
widocznych linii widmowych izotopéw europu wykluczyt mozliwos¢ obecnosci europu w kosciach na
mierzalnych poziomach, co ostatecznie potwierdzilo hipotetyczna wezesniej interpretacje linii gamma
1275 keV jako pochodzaca w catoéci od **Na. Granica oznaczalnoci dla wykrycia $ladow "*Eu w
teScie wynosit 14 mBq/kg (poczatkowa taczna masa probek wynosita 1.715 kg). *Na znajduje si¢ w
powietrzu na poziomie 0.3 pBg/m’ [UNSCEAR, 1982] oraz w wodzie deszczowej na poziomie 0.3
mBq/1 [Eisenbud, 1987] skad przenika do ro$lin a w koncu do kosci zwierzat.

Otrzymane parametry statystyczne charakteryzujace zmierzono w probkach rozklady
aktywnoS$ci emiter6w promieniowania gamma w probkach kosci zestawiono w tabeli 36. Zwraca
uwage roznica w poziomie ***Ra pomiedzy jeleniowatymi i dzikami wynikajaca najprawdopodobniej z
roznic w podazy **Ra w pozywieniu. Dla *’K nie stwierdzono roznic migdzygatunkowych. Nie
stwierdzono obecnosci izotopdw charakterystycznych dla ,,goracych czastek”. Nie mozna wykluczy¢,
7e obecnoéé¢ $ladow *’Cs moze by¢ kontaminacja z miekkich tkanek. Najwyzsze aktywnosci '*'Cs
stwierdzono dla dzikow.

Tabela 36. Zestawienie parametroOw statystycznych: s$rednia arytmetyczna(mediana)*odchylenie
standardowe charakteryzujace zawarto$¢ radioizotopdw gamma promieniotworczych zmierzonych w
probkach kosci zwierzgcych z potnocno-wschodniej Polski (Bg/kg s.m.).

Jelen Sarna Lo$ Dzik

N=14 N=15 N=3 N=5
*Ra 5.7(5.8)1.9 6.3(6.2)3.8 3.9(5.0)+3.4 2.8(2.3)+3.0
*2Ra 7.1(6.9)+3.4 5.5(5.3)12.6 5.6(7.0)%5.1 0.9(1.2)0.54
YK 22.1(20.7)+8.8 24.3(22.5)£10.0 17.6(26.2)+15.2 29.7(25.2)+8.6
B7Cs 1.9(1.8)£0.9 4.5(3.4)£3.8 3.1(2.8)+2.0 5.7(7.1)+3.4
Na 0.36(0.35)+0.20 0.37(0.36)+0.34 0.19(0)0.33 0.53(0.58)%0.52

Wyniki oznaczen zawartosci wybranych pierwiastkow alfa promieniotworczych w probkach
przedstawiono w tabeli 37. Wyniki dla toru sa obliczone przy zatozeniu jego stuprocentowego
odzysku, rzeczywiste stezenia sa wicksze od zaprezentowanych. Przedstawione aktywnosci ***Th
uwzgledniaja natomiast niewielka aktywnosci *%Th dodawana wraz ze znacznikiem *°Pu. Na
rysunku 58 przedstawiono typowe widmo promieniowania alfa frakcji torowej wydzielonej z kosci.
Przy znikomej aktywnosci **Th i Z°Th widoczne sa wyraziste linie widmowe ***Th i pochodnych jego
rozpadu (***Ra, **°Rn, *'°Po, *"’Bi, *'*Po). Z poréwnania odpowiednich danych liczbowych
prezentowanych w tabeli 37 wida¢, ze réznice zawartosci “*Th i **Th siegaja dwoch rzedoéw
wielkosci dla jeleniowatych i znacznie mniej dla dzikow. Srednie stezenia **Th dla poszczegdlnych
gatunkéw wynosity: dla jeleni 4.46 Bq/kg, dla tosi 3.66 Bg/kg, dla saren 2.27 Bq/kg, podczas gdy dla
dzikow tylko 0.267 Bg/kg. Brak rownowagi promieniotworczej w szeregu torowym (pomiedzy ***Th i
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2Th) jest bardzo interesujace. Wydaja sie one odzwierciedlaé réznice w poziomach aktywnosci ***Ra
w diecie zwierzat. **Ra znajduje si¢ w szeregu torowym przed ***Th , (...”®Ra—***Ac—***Th...). Rad
jest znacznie bardziej mobilny od Th i tym samym latwiej przyswajany przez rosliny stanowiace
glowna czes¢ diety jeleniowatych. Podobne do wyznaczonych obecnie zawartosci ***Th stwierdzono
ostatnio dla *'*Pb w kosciach drobiu [Chibowski i Gladysz, 1999].

W badanych prébkach kosci zwierzecych nie stwierdzono zaleznoSci pomigdzy
aktywnoS$ciami poszczeg6lnych radionuklidow za wyjatkiem dosy¢ oczywistej korelacji pomigdzy
zawartoscia **Ra a pochodzacym z jego rozpadu ***Th (kwadrat wspotczynnika korelacji Pearsona
1’=0.46, poziom istotnosci p<0.0001).

o 281 224p,
g 253 t=160793
228 s
8225 Th
=
197 220, 216p,
169
141
112 212g;
84 M2p,
56
28 FlkeV]
4648 5183 5719 6245 6770 7295 7831 8357 8882 9407 9943 10479

Rys. 58. Widmo czastek alfa frakcji Th wydzielonej z koSci zwierzecych (polaczone probki 31+15+6.

Wyniki dla **?*Pu przedstawiono w piatej kolumnie tabeli 37. Sredni odzysk Pu wynosit 91%.
Zawarto$¢ ***Pu byla zawsze ponizej granicy oznaczalnosci.

Wydaje sig, ze nalezy w tym miejscu uczyni¢ dygresje metodologiczna. Przy badaniu tak
niskich aktywnosci jak w przypadku poziomow Pu w kosciach zwierzat, wyniki silnie zaleza od tego,
co uwazamy za tlo spektrometru. Zdecydowano si¢ wykorzysta¢ w tej roli $Srednie wartosci uzyskane
z analizy czterech zrodet uzyskanych ze $lepych probek. Byly nimi kilkudziesigciogramowe porcje
fosforanu wapnia cz.d.a. z dodanymi znacznikami. Uzyskane czgstos¢ zliczen w tak rozumianym tle
dla obszaru linii widmowej **°**’Pu wynosi (2.3£0.8)-10” imp./s, a dla **'Am (2.5 £0.5)-10”imp./s.
Sa to wartosci niespelna trzykrotnie wigksze od biegu wtasnego pustego spektrometru. Jako granice
oznaczalno$ci przyjeto tu, by liczba zliczen przewyzszala o czynnik ko czgstos¢ zliczen tla

spektrometru (k=2 lub k=3). Przyjmujac ¢ = N , modyfikujac wzor 13, minimalna wykrywalna
aktywnos¢ (MDA) w Bg/kg po odjeciu tta wynosita :
k| N
O, Ymt

gdzie: ®, - wydajnos¢ detektora, Y - odzysk, t - czas pomiaru, N — §rednia liczba zliczen dla tta w
czasie t, m - masa probki, k=2 lub 3 .
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Rys. 59. Widmo czastek alfa frakcji Pu (probka 26).
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Tabela 37. Wyniki zawarto$ci emiterow promieniowania alfa w spopielonych kosciach zwierzat.
W nawiasach lub po symbolu “<” przedstawiono MDA dla k=2 [Mietelski i inni, 2000].

Zawartos¢
KOd 232Th 230Th 228Th 239+240Pu 24]Am
probki (Bg/kg m.p.+10) (mBg/kg m.p.£1c)
2 <0.004 <0.007 0.12+0.01 1.440.6(1.3) <1
16 <0.005 <0.007 1.40+0.08 <1 <1
17 <0.006 <0.017 0.72+0.06 <2 <257
18 <0.033 <0.069 7.81+0.44 <2 <12
19 <0.010 <0.016 7.16+0.38 <0.8 <1.0
20 <0.009 <0.015 6.66+0.35 <1 *
21 <0.012 <0.015 4.0840.22 <1.3 *
22 X X X <4 *
24 <0.012 <0.015 5.66+0.29 <3 *
23425427  <0.017 <0.028 4.66+0.28 1.2+0.4(0.7) *#
26 <0.017 <0.022 5.39+0.29 6.242.4(1.5) <1
37 <0.046 <0.084 5.42+0.36 <3 <3’
29 <0.002 <0.003 <0.01 <2 <137
30 X X X <2 <3*
33 0.03+0.01 0.08+0.02 0.37+0.02 <2 <3
34 <0.006 <0.008 <0.03 <3 <3
35 <0.008 <0.012 0.06+0.01 <2 <3
38 0.010+0.004 0.04+0.01 0.33+0.02 <4 <3
1 <0.023 <0.042 3.51+0.23 <3 *
28 <0.024 <0.041 7.16+0.40 <1
32 <0.026 <0.034 0.31+0.03 <2 <2.5"
3+14 <0.023 <0.035 4.30+0.24 <0.7 <17
4 <0.023 <0.044 1.7840.10 <4 <3
5 <0.023 <0.036 1.3240.10 <3 <3
7 <0.020 <0.036 4.28+0.24 <3 <4
8 <0.009 <0.016 0.72+0.04 <4 <37
9 <0.040 <0.068 6.45+0.52 <3 <3
10 <0.016 <0.027 1.71£0.10 <3 <3
11 <0.013 <0.020 0.70+0.05 <2 7
12 <0.006 <0.008 <0.01 <4 *#
13 <0.008 <0.012 <0.01 <3 <27
15+6+31 <0.009 <0.012 0.94+0.05 0.6+0.2(0.6) *#
30 <0.011 <0.019 0.31+0.02 <8 <3
39 <0.010 <0.016 0.54+0.03 <2 <257

x — frakcja torowa utracona w czasie analizy,
*- problem z oddzieleniem od toru
*_ frakcja Am i ziem rzadkich tacznie.

Wartosci MDA dla *****°Pu i dla **' Am dla kazdej probki, przy k=2 przedstawiono rowniez w
tabeli 37. Pojawia si¢ tam ona badz jako gérne oszacowanie aktywnos$ci (po symbolu “<”’) badz jako
liczba w nawiasie dla poréwnania z oceniona aktywnoscia. Dla plutonu tak zdefiniowana warto$¢
MDA wynosita dla stugramowych probek 0.6 mBg/kg i odpowiednio wigcej dla mniejszych.

Najwyzsza zawarto$é = **°Pu znaleziono w probce nr. 26 (jelen pochodzacy z Puszczy
Augustowskiej, okolice Plaskiej) 1 wynosita ona 6.242.4 mBq/kg m.p., co przekltada si¢ na 3.4+1.4
mBg/kg s.m. kosci. Jest to wigcej, niz znaleziono w probkach kosci z zeber reniferéw z Finlandii
[Paatera i Jaakkola, 1998] pobranych w 1987. Probka 26 jako jedyna wydawata si¢ spetnia¢ kryterium
MDA dla k=3, cho¢ i w tym przypadku taka interpretacja widma nie byla pozbawiona watpliwosci.
Widmo ilustrujace te trudno$ci przedstawiono na rysunku 59. Trzy inne probki wykazywaly
ewentualne §lady plutonu, jednak wyniki te mogly miesci¢ si¢ jedynie w dwodch odchyleniach
standardowych fluktuacji tta spektrometru alfa (tj. A > MDA dla k=2), a wigc nalezy podchodzi¢ do
nich z wielka ostrozno$cia. Dla pozostatych probek zawartosé *°**°Pu byla ponizej granicy
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oznaczalno$ci. Wszystkie wyniki dla **'Am i ******Cm byly ponizej granicy oznaczalnosci detekcji
wynoszacego w tym przypadku blisko 2 mBg/kg.

Miejsce $mierci jelenia ,,26” lezy w poblizu miejsca poboru probek s$ciotki lesnej i innych
probek w 1991 r. oznaczonego kodem ,,120” (Plaska). W wierzchniej warstwie S$ciotki lesnej
stwierdzono wowczas aktywnosé 2*2**Pu rowna 3.98+0.33 Bg/kg s.m. a w glebszej 6.88+0.53 Bg/kg
s.m. Odpowiadato to depozycji tacznie w obu warstwach rownej 26.2+1.8 Bg/m’. Jezeli zalozymy, Ze
miejsce $mierci jest reprezentatywne dla miejsca Zycia i pobierania pokarmu przez zwierzeg, to
wspbtezynnik koncentracji (AC) dla ******°Pu w kosciach wynosi stad okoto 2.4-10° m%*/kg (m.p.).
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Rys. 60. Widmo promieniowania beta frakcji zawierajacej *°Sr w rownowadze z *°Y, wydzielonej ze
spopielonych kosci zwierzecych (probka nr. 1), spektrometr ciekloscyntylacyjny Wallac
1414-003 Guardian.

Pomiary zawarto$ci 'St przeprowadzono oddzielnie, dla probek o masie (popiotu) wynoszacej
od 5g lub 10 g. Wydajnosé¢ radiochemiczna analizy kontrolowano mierzac poziom stabilnego strontu
na poczatku i koncu analizy z wykorzystaniem atomowej spektrometrii emisyjnej (testowano rowniez
metode PIXE, lecz ta w danych warunkach cechowala si¢ wigkszym btedem pomiarowym). Probki
rozpuszczano w stezonym kwasie azotowym. Podobnie jak w przypadku procedury dla Pu, Am i Cm
po rozcienczeniu wspolstracano Sr ze szczawianem wapnia, ale przy pH=6. Roznica w optymalnej
warto$ci pH byta powodem, dla ktoérego zrezygnowano z pierwotnie planowanej tacznej procedury
radiochemicznej. Stront wydzielano na kolumnie ekstrakcyjnej Sr-Spec. Pomiar aktywnosci *°Sr
wykonywano na spektrometrze z cieklym scyntylatorem Wallac 1414-003 Guardian. Przyktad
otrzymanego widma przedstawiono na rys. 60. Wyznaczona metoda emisyjnej spektrofotometrii
atomowej zawartos$¢ stabilnego Sr w kosciach wahata si¢ od 55.4%1.7 ppm (dzik nr. 34) do 91.8+4.5
ppm (jelen no. 41) przy sredniej 71.8 ppm [Mietelski i inni, 2001a]. Odzysk Sr nie byt wysoki, wahat
si¢ w duzym zakresie: od 5.3£1.5 % do 88.5t1.8 %, przy sredniej 26.7 %. Przyczyna niskiego
odzysku, jak stwierdzono podzniej, byto zastosowanie za matych kolumn ekstrakcyjnych. Warto
wyjasni¢, ze praca ta byla pierwsza praca nad oznaczaniem ’Sr samodzielnie przeprowadzona w
Laboratorium. Dalsze doskonalenie metody opisano w pracy [Mietelski i Gaca, 2002].

Zawarto$ci *’Sr w kosciach (tabela 38) wahaly si¢ w szerokim zakresie, od 50+6 Bg/kg (jelen
nr. 17) do 629+13 Bq/kg (jelen nr. 26). Aktywnosci *°Sr podano na okres przetomu lat 1997/98,
odnosza si¢ do masy popiotu z kosci (stosunek masy popiolu do masy suchej wynosi okoto 0.6).
Najwyzsza zawartoécia ~°Sr charakteryzowala si¢ ta sama probka nr. 26, w ktorej stwierdzono
wczesniej najwyzsza (obarczona dyskutowanymi powyzej watpliwosciami) aktywnosé >***°Pu. Dla
tej probki kosci, stosunek aktywnosci 2*****°Pu/*’Sr wynosit (0.98+0.38)-10”. Dla poréwnania, w
rdzeniu reaktora czarnobylskiego, a wigc i prawdopodobnie w “goracych czastkach”, byt on rzedu 10~
[IAEA—H;ISAG, 1986]. Oznacza to, ze stosunek wspolczynnikow przenikania do kosci Pu i Sr jest
rzedu 107,
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Tabela 38. Wyniki zawartosci *°Sr w popiotach z kosci z przedniej nogi dzikich, roslinozernych
zwierzat z Polski. (Mietelski i inni, 2001a)

kod odzysk “Sr gatunek
(%) (Bg/kg m.p. £ 1o)
2 14.810.6 284+12 Jelen
16 13.6+0.3 1559
17 56.0+2.0 5016
18 26.5+0.3 24817
19 29.6+1.5 318+16
20 16.6+0.7 19749
21 23.840.7 414+14
22 9.240.2 473+14
23 25.240.4 122412
24 20.0+0.9 451420
25 13.7+0.5 331+12
26 22.7+0.4 629+13
27 8.3+0.3 57119
37 35.6%1.0 330£10
41 39.242.3 59+10
29 21.5+0.4 71£15 Dzik
30 25.6+1.3 82+12
33 37.7+1.4 63£10
34 6.1+1.0 212463
35 12.6+0.5 74434
38 5.3£1.5 571£169
40 24.940.8 60+19
42 23.941.6 91+£16
1 88.5+1.8 13943 Los
28 72.341.2 30745
32 35.0+0.4 59+11
3 21.5¢1.0 102+18 Sarna
4 26.2+1.2 174+11
5 24.3+0.8 298+12
6 31.6+0.6 28017
7 41.0+0.9 37119
8 17.0+0.7 101+19
9 40.240.9 18716
10 28.240.9 74+14
11 25.44+0.9 160+11
12 31.240.6 13848
13 13.74+0.5 462422
14 14.5+0.5 447420
15 21.4+0.8 283+14
31 34.440.6 108+8
39 21.0+1.1 891421
43 12.740.2 127413
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Jakos$¢ prowadzonych analiz kontrolowano wykonujac analizy materiatow referencyjnych. W
tym przypadku badano materiaty TAEA — A-12 (kosci zwierzece) IAEA — Soil-375 (gleba). Stezenie
stabilnego Sr w Soil-375 jest zgodne z certyfikowang wartoscia, natomiast nie podano certyfikowane;j
wartosci stezenia stabilnego Sr dla materialu A 12 . Otrzymane wartosci aktywnosci *°Sr dla obu
materialow mieszcza si¢ w granicach jednego odchylenia standardowego w certyfikowanych
granicach. Uzyskane wyniki przedstawiono w Tabeli A-1 w Aneksie 2.

Srednia zawarto$¢ *°Sr w popiele ze wszystkich 42 probek spopielonych kosci wynosi 233
Bg/kg a jej rozktad charakteryzuje si¢ duzym rozrzutem, odchylenie standardowe wynosi 163 Bg/kg.
Wysokie aktywnosci obserwowano w probkach z obszaréw A (Augustow) i B (Biatystok). Natomiast
najnizsze w probkach z Puszczy Niepotomickiej (obszar N), gdzie $rednia wynosita 92 Bqg/kg. Przy
wylaczeniu obszaru N, dla pozostatych 39 prébek z obszarow A,B,L, $rednia wynosita 244 Bq/kg, a
wigc byta prawie 2.5-krotnie wyzsza.

Tabela 39. Statystyczne parametry charakteryzujace zawarto$¢ *’Sr w popiotach z kosci zwierzat.

Zawartos¢: $rednia (mediana) + odchylenie std.; liczba probek

(Bg/kg m.p.)
GATUNEK
REGION Jelen Dzik Los Sarna Wszystkie
gatunki
A 480(480)£211;2  67(67)%7; 4 -0 298(298)-; 1 218(74)£216; 7
B 301(318)x156; 12 212(212)-; 1 99(99)£57;2  262(187)£138;5 267(230)+149; 20
N 82(82)-; 1 307(307)-; 1 186(108)£132;9  187(108)£127; 11
TNTTTTTTTT59(59) 1 91(91) 1 -0 127(127)= 1 92(91)+34; 3

(A+B+L)  327(324)£168; 14  94(73)x58; 6  168(139)£127;3 219(174)£130; 15 235(192)+157; 38

Lacznie  309(318)1176; 15 93(74)£53;7  168(139)+127;3 213(167)£128; 16 224(174)£156; 41

Dla saren i jeleni obserwuje si¢ wyzsze niz dla dzika poziomy skazen *°Sr. Tylko jedna
probka kosci dzika (nr. 38) ma stwierdzona wysoka aktywno$¢ *°Sr wynoszaca 571+169 Bg/kg p.
jednak zaufanie do tego wyniku moze budzi¢ bardzo niski odzysk i wynikajaca stad wyjatkowo duzy
btad pomiaru. Dlatego w dalszych rozwazaniach statystycznych wynik ten nie byt uwzgledniany.
Parametry statystyczne dla rozkladow aktywnosci *Sr takie jak $rednie arytmetyczne, mediany,
odchylania standardowe otrzymane dla roznych podgrup wydzielonych sposréd analizowanych
pozostatych 41 probek przedstawiono w tabeli 39.

Zastosowana analiza statystyczna stuzyta weryfikacji dwu hipotez:

1. Probki z puszczy Niepotomickiej maja istotnie mniejsze zawartosci *°Sr od probek z Polski
potnocno-wschodniej,

2. Dziki charakteryzuja si¢ nizszymi zawarto$ciami *’Sr od jeleniowatych.

Normalno$¢ rozktadow badano testami Kolmogorowa-Smirnowa i chi-kwadrat. Stwierdzono rozktady
niegaussowskie. Zastosowano wigc test Kruskala-Wallisa dla oceny statystycznej istotno$ci rdznic
rozktadow. Pomimo widocznych (rys. 61 ) réznic wartosci median czy $rednich réznica nie jest istotna
statystycznie. Powodem jest zbyt mata liczebnos¢ probek z obszaru N .

Hipoteza druga znajduje potwierdzenie w zastosowanej analizie statystycznej (rys. 62). Jak juz
wspominano podobna roznic¢ obserwowano réwniez w pomiarach Th, gdzie stwierdzono o rzad
wielkosci inne stezenia ***Th (dla dzikow nizsze) pomigdzy gatunkami. Sugeruje to, ze *°Sr podobnie
jak ***Ra znajduje si¢ w mniejszych ilosciach w diecie dzikéw niz w diecie jeleniowatych.
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Rys. 61. Rozklad statystyczny zawartosci *°Sr w popiotach kosci zwierzecych dla wszystkich
gatunkow zwierzat lacznie, ale z rozdzialem na regiony L — Lomza, B — Biatystok, A — Puszcza
Augustowska, N — Puszcza Niepolomicka (wylaczona probka 38). Nie stwierdzono statystycznie

istotnych réznic (z racji niskiej liczebnosci probek z Niepotomic).
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Rys. 62. Rozklad statystyczny zawartosci *’Sr w popiolach kosci zwierzecych dla wszystkich
regionow tacznie, ale z rozdzialem na gatunki (wytaczona probka 38): (e) - tos, (r-d) — sarna, (d) —
jelen i (b) dzik. Istotna jest statystycznie roznica pomiedzy dzikami a pozostatymi zwierzegtami.

Otrzymane wyniki dla kosci zwierzgcych mozna poréwnaé¢ z wynikami dla ludzkich tkanek
kostnych. Przykladowo, w Grecji zawartos¢ *’Sr w zebach wahata si¢ od 10 mBg/g Ca do
60 mBqg/g Ca a w kosciach od 16 mBq/g Ca do 31 mBq/g Ca [Stamoulis i inni, 1999] . Wapn stanowi
okoto 1/7 masy kosci, a wigc najwyzsza z podanych zawartos$ci odpowiada 10 Bg/kg s.m. czyli okoto
15 Bqg/kg popiotu z kosci. Obserwowane dla zwierzat z Polski potnocno-wschodniej aktywnosci byly
w $redniej ponad 15-krotnie wyzsze.

W ostatnich latach nie publikowano wielu wynikéw aktywnoséci *’Sr w kosciach dzikich
zwierz¢eych roslinozernych (nie liczac pracy [Strandberg i Strandgaard, 1995]). Wigcej wynikow
podawano dla St w porozu [Tiller i Poston, 2000; Schonhofer i inni, 1994; Strandberg i Strandgaard,
1995]. Poziom °Sr w ko$ciach i porozu niekoniecznie jest identyczny, jednak dla dlugiego,
wieloletniego okresu po wystapieniu opadu promieniotwdrczego staje si¢ on zblizony [Strandberg i
Strandgaard, 1995].

W okresie zimy samce jeleni i fosi nie maja poroza, a samce sarny zaczynaja je formowaé. W
pracy [Strandberg i Strandgaard, 1995] sugeruje si¢, ze proces formowania poroza nie wpltywa na
poziom strontu w kosciach, gdyz w jego formowaniu wykorzystywane sa mikroelementy pozyskiwane
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na biezaco z diety a nie translokowane z organizmu. Zauwazono ujemna korelacje pomigdzy [Tiller i
Poston, 2000] zawartoscia *’Sr w porozu a jego wiekiem. W naszym przypadku za mato byto danych
na temat wieku zwierzat by probowa¢ uchwyci¢ jakas zaleznosc.

W Danii, w latach 1989-92 zaobserwowano [Strandberg i Strandgaard, 1995] podobne
stezenia *°Sr w popiele z kosci zwierzecych jak obecnie w probkach z obszaru N (warto§¢ liczbowa
nie jest podana, dane te mozna tylko odczyta¢ z przedstawionego w cytowanej pracy rysunku).
Stezenie *°Sr wynosi od 60 Bq/kg m.p. do 140 Bg/kg m.p. (dla saren). Podana tam warto$é
wspolczynnika transferu *’Sr z podtoza do popiolu z poroza sarny wynosi 0.06 (m*kg popiotu).
Aktywno$¢ powierzchniowa odnosi si¢ do skumulowanej depozycji. Jesli zastosowaé ten
wspolczynnik transferu dla oceny skumulowanej depozycji dla probek z Polski pétnocno-wschodniej
to przyktadowo s$rednia dla probek sarny z obszaru B wynoszaca 262 Bg/kg m.p. odpowiadataby
skumulowanej depozycji 4.17 kBq/m®, a mediana (187 Bg/kg m.p.) prowadzi do 3.12 kBg/m®. Okoto
1.5 kBg/m® to pozostatos¢ opadu globalnego po uptywie jednego okresu potowicznego zaniku, wigc
od 1.5 kBg/m® do 2.5 kBq/m* moze stanowi¢ pozostatos¢ depozyciji *’Sr z Czarnobyla obecna w
srodowisku pod koniec lat dziewigédziesiatych, co daje od 2.2 kBg/m* do 3.5 kBqg/m” jako opad w
kwietniu-maju 1986. Jest to warto$¢ wigksza, cho¢ ciagle zblizona do otrzymanej z badan lisci
borowki [Mietelski i Vajda, 1997] oceny wynoszacej 2 kBq/m® , cho¢ w tym ostatnim przypadku
byla to ocena wartosci maksymalnej a nie $redniej.

Reasumujac pomiary *’Sr w kosciach zwierzat nalezy podkresli¢, ze we wszystkich
analizowanych probkach stwierdzono jego obecno$¢, przy czym probki z Puszczy Niepotomickiej i
niektére probki z pdinocno-wschodniej Polski wykazywatly poziom aktywnosci poréwnywalny z
aktualnymi wynikami europejskimi, jednak inne - z poélnocno-wschodniej Polski - wykazywaly
wyzsze koncentracje *’Sr.  Wskazuje to na obecnos¢ w $rodowisku biodostgpnego juz *°Sr
pochodzacego z opadu ,,goracych czastek™.

Otrzymane wyniki zawarto$ci w kosciach pierwiastkOw majacych tendencje do kumulowania
si¢ w kosciach sugeruja, ze pluton, ameryk i kiur nie przenikaja efektywnie poprzez tancuch
pokarmowy dzikich roslinozernych zwierzat do ich kosci. To samo dotyczy izotopdéw europu, ktorych
nie stwierdzono w probkach kosci. W przypadku *°Sr jest odwrotnie, wydaje si¢ ze zostat czgsciowo
lub catkowicie wymyty z pierwotnej matrycy ,,goracych czastek™ i jest biodostepny.
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63. Fragmenty widm promieniowania alfa Pu (A) $lepa probka z dodanym znacznikiem **°Pu;
(B) sledziona dzika z dodana taka sama aktywnos$cia znacznika. Linie widmowe znacznika
przedstawiono w % ich aplitudy (aktywnos$¢ znacznika 10 mBq).

Rys.

Oprocz kosci zbadano zawarto§¢ Pu w probee $ledziony dzika z poludniowej czgsci Puszczy
Augustowskiej. Masa probki wynosita 320 g. Dzik zostal zastrzelony w okolicach siota Rubcewo w
2000 r. Stwierdzono (rys. 63) aktywnos¢ 2*"***Pu réwna 1.840.6 mBg/kg §.m., natomiast aktywnos¢
2¥py byla ponizej granicy oznaczalno$ci wynoszacej 0.9 mBg/kg $.m. Ten wynik sugeruje, ze
$ledziona moze by¢ lepszym materiatem od kosci dla przysztych badan zawartosci Pu w organizmach
zwierzgcych. Wiadomo, ze najlepszym materialem bylaby watroba zwierzecia, w ktorej jak juz
wspomniano gromadzi si¢ najprawdopodobniej nawet 70% calego plutonu obecnego w ciele (jesli
rozszerzy¢ wyniki otrzymane dla ludzi na zwierz¢ta). Watroba jest jednak cenionym delikatesem, a nie
odpadem jak §ledziona czy kosci, i zazwyczaj jest konsumowana przez mysliwego.
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111.3.2. Ssaki owadozerne i gryzonie

W roku 2002 zbadano zawarto$¢ Pu i Am kosciach czaszek matych ssakow: gryzoni (Microtus
arvalis- polnik czyli nornik zwyczajny, Apodemus agrarius — mysz polna) i owadozernych (Sorex
araneus- ryjowka aksamitna, Sorex minutus — ryjowka malutka, Crocidura leucodon — zgbietek
bialawy), wyodrebnionych z wypluwek sowich zbieranych na terenie Zamojszczyzny.

Tabela 40 . Dane o probkach kosci czaszek matych ssakow wydzielonych z wypluwek sowich z okolic

Zamoscia.
Kod ol . sucha mas
najblizsza wioska gatunek ssaka gatunek sowy el rok
S1 Rzeplin polnik puszczyk 103.2 1995
S7 Poturzyn polnik puszczyk 100.1 1996
S 10 Rzeplin polnik puszczyk 40.2 2001
S 19 Plebanka polnik puszczyk 26.4 2001
S2 Labunie polnik plomykowka 154.4 1995
S3 Nowosiotki polnik plomykowka 43.7 1995
S4 Uchanie polnik plomykowka 63.5 1996
S5 Tarnawatka polnik plomykowka 96.9 1996
S6 Majdan polnik plomykowka 50.4 1999
S8 Szczepiatyn polnik plomykowka 26.0 2000
S9 Magdalenka polnik plomykowka 61.0 2000
S11 Wierzbica polnik plomykowka 17.9 2000/2001
S 21 Machnéw Nowy polnik plomykowka 18.1 2001
S 17 Rzeplin mysz polna puszczyk 7.2 2001
S 27 Magdalenka mysz polna plomykowka 73 2000
S16 Rzeplin ryjowka aksamitna puszczyk 20.6 1995
S 12 Magdalenka ryjowka aksamitna plomykowka 6.9 2000
S 14 Uchanie ryjowka aksamitna plomykowka 27.0 1996
S15 Tarnawatka ryjowka aksamitna plomykowka 28.9 1996
S 18 Labunie ryjowka aksamitna plomykowka 101.4 1995
S 20 Kornie ryjowka aksamitna plomykowka 24.8 2000/2001
S22 Koscieszyn ryjowka aksamitna plomykowka 3.1 2000
S 23 Wierzbica ryjowka aksamitna plomykowka 11.8 2000/2001
S 24 Machnéw Nowy ryjowka aksamitna plomykowka 10.5 2001
S 28 Plebanka ryjowka aksamitna plomykowka 7.2 2000
S 25 Kornie ryjowka malutka plomykowka 2.1 2000/2001
S 26 Wierzbica ryjowka malutka plomykowka 1.0 2000/2001
S13 zebielek 39.8
Labunie biatawyn plomykowka 1995

Probki pozyskano z Katedry Ekologii Zwierzat UMCS z Lublina. Czaszki byty oczyszczone z
resztek siersci 1 pogrupowane zgodnie ze swoja przynalezno$cia gatunkows, rejonem geograficznym
zbioru oraz gatunkiem sowy, ktora upolowata dane zwierzg. Wypluwki przypisane byly sowom
nalezacym do gatunkoéw: ptomykowka (7yto alba) i puszczyk (Strix aluco). Ko$¢ czaszki matego
ssaka, cho¢ przebywa przez jaki$ czas w zotadku sowy, jest trawiona w nieistotnym stopniu. Dane o
probkach zestawiono w Tabeli 40.

Wykonano pomiary gamma spektrometryczne, oraz analizy radiochemiczne m.in. w celu
oznaczen Pu i Am. Analizy radiochemiczne przeprowadzono dla probek zgrupowanych w 14
zestawow, tak by probki zawsze byly stosunkowo duze. Wyjatek stanowil. zestaw czaszek ryjowki
malutkiej, gatunku bardzo rzadkiego. Pozostale zestawy mialy wzglednie duze masy; $rednia masa (+
odchylenie std.) spopielonych probek dla owadozernych wynosita 40.6+26.6 g, a dla gryzoni
71.5+28.4 g. Oznacza to, ze pojedyncza probka lub zestaw zawierat setki czaszek.

Zastosowano standardowa procedurg radiochemiczna dla kosci opisana w Aneksie 2, z tym ze
dla **'Am zastosowano '**Gd jako znacznik i w zwiazku z tym nie oddzielano frakcji ameryku od
frakcji ziem rzadkich.
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Z punktu widzenia niniejszej pracy najbardziej interesujace byty wyniki uzyskane dla
aktywnosci izotopéw Pu i Am [Mietelski i inni, 2003]. Aktywnosci *’Cs, **K byty zblizone do tych
znalezionych dla kosci duzych, roslinozernych zwierzat, a wyniki *°Sr byly nawet nizsze [Gaca i inni,
2003].

Tabela 41. Wyniki zawartosci  *Pu, *****°Pu i **'Am w spopielonych (600° C) czaszkach
matych ssakow pozyskanych z sowich wypluwek.

kod spopielona 2397240py >¥py *TAm
itaczenie probek masa [g] (mBg/kg m.p.x10)
S1 71.6 60 + 24 < 04 ND
S2 110.4 ND ND ND
S3+S4 75.2 51 + 1.3 0 < 438 6 + 2
S7 70.3 104 + 1.3 0 <04 13 + 10
S5 66.4 975 + 7.7 19.6 + 3.2 22 + 4
S6+S9 79.0 1.8 + 04 08 + 05 <
S8+S10+S21+ 24 + 0.6 < 1.5 < 1.2
+S19+S11 89.6
S27+S17 10.2 05 + 0.2 < 4 < 41
S18 71.8 153 + 1.8 14 + 04 15 + 4
S16+S14+S15 53.6 16.7 + 2.0 < 1.5 16 + 4
S12+820+S22+ 579 32 £ 05 < 0.8 7+ 2
+S23+S24+S28
S25+S26 24 < 24 < 11 < 121
S13 28.0 13 + 2 49 + 1.0 < 25

ND — utracono probke.

Uzyskane wyniki zawarto$ci radionuklidow plutonu i ameryku zestawiono w tabeli 41, a
wynikajace z nich wybrane parametry statystyczne, charakteryzujace je, w tabeli 42.
Aktywnosci 2°*Pu i **' Am byly ze soba skorelowane, z R*=0.494 przy poziomie istotnosci
p=0.035 (rys. 64)

Najwyzsza zawarto$é¢ *2**Pu, 2**Pu i **' Am znaleziono dla probki polnika (Microtus arvalis)
z miejscowosci Tarnawatka (kod S35, tabela 41). Udzial sktadowej czarnobylskiej ***"**°Pu dla tej
probki wynosi okoto 35%. Na rysunku 65 przedstawiono uzyskane widma czastek alfa dla frakcji Pu i
Am z czaszek matych ssakow.

Tabela 42. Wybrane parametry statystyczne charakteryzujace aktywnosci Pu i Am w spopielonych
czaszkach malych ssakow.

Rzad Parametr 2391240y 28py T Am
organizmow (mBg/kg m.p.)
mediana 5.1 0.0 59
Gryzonie $rednia arytmetyczna 17.7 2.9 8.0
odchylenie std. 35.4 7.4 9.2
sredni btad poj. pom. 2.0 2.1 4.1
Owadozerne mediana 12.9 0.0 11.5
$rednia arytmetyczna 9.6 1.3 9.7
odchylenie std. 7.5 2.1 7.5
sredni btad poj. pom. 1.3 2.8 3.2
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Rys. 65. Widma czastek alfa (A. ) plutonu i (B.) frakcji ameryku oraz ziem rzadkich uzyskane dla
probki czaszek polnika (Microtus arvalis) wyodrgbnionych z wypluwek sowich (prébka S5).

Okolice Tarnawatki to teren o przewadze podmoktych tak i bagien. Skazenia gleby, Sciotek
lesnych i1 osadow rzecznych plutonem w okolicach Lublina zbadane zostaty dzigki pracom
prowadzonym na UMCS [Komosa, 1999 a]. Najwyzsze stwierdzone w tych pracach warto$ci
udzialow czarnobylskiego Pu w warstwach gleby siggaty 35 % calkowitej aktywnos$ci Pu, a typowe
wynosily okoto 15 %. Jest to wigc teren o nizszych skazeniach plutonem i amerykiem pochodzenia
czarnobylskiego niz Polska potnocno-wschodnia. Znajduje to potwierdzenie w obserwowanych w
probkach stosunkach aktywnosci **Pu do ******°Pu.

Porownanie tych wynikéw z analogicznymi rezultatami dla duzych ssakow roslinozernych z
Polski potnocno-wschodniej, przedstawionymi w tabeli 37, pozwala zauwazy¢, ze mate ssaki maja o
rzad wielko$ci wyzsze poziomy aktywnos$ci Pu i Am w kosciach niz duze, nawet poréwnujac z
wynikami dla reniferéw z Finlandii [Paatera i Jaakkola, 1998]. Stosujac nieparametryczny test
Mann’a-Whitney’a nie stwierdzono istotnych statystycznie réznic pomig¢dzy gryzoniami i ssakami
owadozernymi. Nawet jesli wynika to matej liczby préb, to réznice wartosci srednich nie sa duze.

Wyniki te sugeruja, ze nie zwyczaje zywieniowe lecz warunki bytowania decyduja o wyzszym
przyswajaniu plutonu i ameryku przez mate ssaki. Wydaje sig, ze jedynym wytlumaczeniem jest
inhalacja plutonu i ameryku z aerozolami zawartymi w powietrzu wypetniajacym podziemne tunele i
nory legowe tych zwierzat. jak wspominano w rozdziale I prawdopodobienstwo wchtonigcia plutonu
lub ameryku do organizmu droga inhalacyjna jest cztery rzedy wielkosci wyzsze niz gdy droga ta jest
spozywanie substancji zawierajacych te radionuklidy. Wynik ten jest o tyle interesujacy, ze droga
inhalacyjna zazwyczaj jest zaniedbywana w rozwazaniach dotyczacych zwierzat.
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111.3.3. Alfa emitery w grzybach kapeluszowych

Grzyby czesto sa wykorzystywane jako bioindykatory skazen radiocezem [Grueter, 1964;
Guillitte 1 inni, 1987,1991; Bakken i Olsen, 1990; Mietelski, 1994; Mietelski i inni, 1994 a].
Akumulacja cezu przez grzyby wydaje si¢ by¢ dobrze poznana i nie stanowita przedmiotu obecnych
badan. Jednakze istniejaca silna zalezno$¢ gatunkowa zdolnosci do bioindykacji dla cezu jak i dla
ciezkich metali daje nadziej¢ na mozliwo$¢ znalezienia gatunkéw bedacych bioindykatorami innych
radionuklidow. Przyktadowo, czubajka kania — Macrolepiota procera, przy niskiej zdolnosci do
koncentracji cezu posiada zdolno$¢ do akumulacji stabilnego kadmu oraz srebra, w tym jego
radioaktywnego izotopu ''""Ag [Gentili, 1991]. Nie mozna w zwiazku z tym wykluczyé a priori, ze
nie istnieja gatunki grzybow gromadzace *°Sr, plutonu czy ameryk. Wykonane w 1991 r. pomiary
potwierdzaly mozliwo$¢ znalezienia $ladow Pu w owocnikach grzyboéw [Mietelski, La Rosa i Ghods,
1993]. W latach 1999-2000 wykonano seri¢ pomiarow stgzen emiterow promieniowania alfa, przede
wszystkim izotopéw Pu, oraz dla poréwnania U i Th w prébkach grzybow zebranych w 1991 na
terenie Polski. Pomiary przeprowadzono w ramach wspolpracy polsko — hiszpansko — ukrainskiej, a
wyniki (zawierajace rdéwniez wyniki prac zagranicznych) opublikowano w artykule [Mietelski i inni,
2002]. Dla potrzeb niniejszej pracy najbardziej interesujace sa wyniki otrzymane dla probek z Polski.
Badane probki nalezaly do gatunkéw: podgrzybek brunatny (Xerocomus badius), prawdziwek
(Boletus edulis), czubajka kania (Macrolepiota procera), mleczaj chrzastka (Lactarius vellereus) i
opienka miodowa (Armillariella mellea). Wykorzystane do pomiardw probki pochodzity z programu
badawczego opisanego np. w pracy [Mietelski, 1994]. Byly wczes$niej analizowane pod katem
zawarto$ci izotopow gamma-promieniotworczych i dlatego byly juz zmielone. Do analiz wybrano
probki o duzych, rzedu 100 g masach, czgsto z kilku probek owocnikéw grzybow jednego gatunku
pochodzacych z pobliskich rejondw tworzono taczna, dostatecznie duza, probke. Szczegdly tworzenia
zbiorczych probek opisano w pracy [Mietelski i inni, 2002]. Przed przygotowaniem do pomiaru
gamma spektrometrycznego (a wigc przed zmieleniem) z zewnatrz wysuszone owocniki byty czyste w
sensie odpowiadajacym czystosci spozywczej. Wspomina si¢ tu o tym, gdyz w przypadku badania
sladowych aktywnosci problem ewentualnej kontaminacji powierzchni jest niebanalny. Szczesliwie
dysponowano duza masa suchych, niezmielonych owocnikéw podgrzybka brunatnego (Xerocomus
badius) zebranych w 1993 w rejonie Krzyza (Wielkopolska). Probka ta postuzyta do przeprowadzenia
testu na wplyw szczegolnie starannego czyszczenia powierzchni owocnikow na obserwowane
poziomy aktywnosci. Owocniki te myto poprzez szczotkowanie w roztworze detergentu. Do analizy
pobrano zaréwno umyte owocniki jak i roztwdér po myciu, Probki te sa tu oznaczone ,,X-X oraz
»woda z mycia X-X”. Kody pozostatych probek to kody powierzchni badawczych z pracy (Mietelski,
1994). Probka podgrzybka z powierzchni 49 podzielona zostata na dwie potowy (A i B) i oddzielnie
wyznaczono dla nich aktywno$¢ Pu. Dla oznaczen Th i U potowy te juz polaczono.

Wyniki zawartosci “*Pu i ***Pu w grzybach przedstawiono w tabeli 43. Srednia
arytmetyczna odzysku wynosita 72% z odchyleniem standardowym rownym 17%. Najwyzsza
zawarto$é wynoszaca dla 2" Pu 8145 mBq/kg s.m. i dla ***Pu 3142 mBq/kg s.m. znaleziono dla
probki podgrzybka (Xerocomus badius) z Puszczy Augustowskiej (taczona probka 120 i 131).
Wartos¢ stosunku aktywnosci ***Pu/**"*°Pu wskazuje na okoto siedemdziesigcioprocentowy udziat
Pu z Czarnobyla (F) w tej probce. Inne probki z tych okolic (np. powierzchnie nr 23, 142, 224)
réwniez wykazuja duzy procentowy udzial czarnobylskiego Pu (rys. 66), lecz nizsze st¢zenia, nawet
rz¢du tylko pojedynczych mBg/kg s.m. Interesujacy wynik uzyskano dla borowika z Baraniej Gory
(probka 108), gdzie wyraznemu sygnatowi od ****°Pu (aktywnos¢ 27.8+3.8 mBq/kg s.m.) towarzyszy
niemierzalna aktywno$é (<0.6 mBg/kg s.m.) ***Pu. Wskazuje to jednoznacznie na opad globalny jako
zrédlo Pu w tej probce. Pozostate probki maja mate, cho¢ mierzalne (przynajmniej dla **°"**°Pu)
aktywnosci na poziomie pojedynczych mBq/kg s.m. Jest to tym bardziej interesujace, ze pojedynczy
wynik stezenia *°**’Pu (282 mBg/kg s.m.) w probce prawdziwka (Boletus edulis) z Anglii [Barnett i
inni, 1997] przy opadzie globalnym jako zrédle Pu. Opad globalny Pu dla Polski i Anglii nie moze
rozni¢ sig¢ tak znacznie, by wyjasni¢ roznicg zawarta pomigdzy tymi wynikami. Réznica musi by¢
spowodowana nie znanymi w obecnej chwili czynnikami $rodowiskowymi wplywajacymi na
mobilnos¢ plutonu.
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Rys. 66. Widmo czastek alfa Pu wydzielonego z probki podgrzybka bunatnego (Xerocomus badius) z
powierzchni nr. 142 z Puszczy Augustowskiej.

Tabela 43. Wyniki zawarto$ci Pu w probkach owocnikow grzybéw z Polski.

gatunek kod powierzchni Sucha masa odzysk #9240 py ¥py F
(2) (%) (mBg/kg s.m. +1o) (%)
Boletus edulis 108 76.9 39.1+1.6 27.843.8 <0.6 <30
Prawdziwek 120+131 201.5 70.1£2.5 3.0+£0.4 1.0£0.3 58£19
182+186 157.8 52.5+1.6 4.1£0.5 0.2+0.3 445
67+184 2253 58.1£1.5 2.1+0.3 0.2+0.2 13£13
1+140 224.9 70.2+1.8 3.0£0.3 0.5+0.2 26£11
524280 190.8 54.5+1.7 3.2+0.4 0.3+0.2 1248
68+101+192 98.8 85.5+2.2 2.5+0.5 0.9+0.5 64+38
5+21+109+273  222.2 56.3%£1.5 4.3+0.6 0.6+0.4 21+14
73+149+ 61.7£1.9 4.1+£0.5 1.0+£0.2
164+243 197.8 41+£10
275 90.4 80.3+£2.0 2.0+0.4 0.8+1.2 <100
Xerocomus 69.1£1.8 5.2%1.0 0+1.1
badius 23 38.8 <23
podgrzybek brun. 49 73.3 69.5£1.9 3.1+0.6 0.1+0.6 <3
67+184 143.6 58.1£1.6 4.6%0.5 2.4+0.4 95+19
120+131 142.2 83.4+£2.4  81.0£5.0 31.0£2.0 68+6
142 189.8 81.3+2.2 16.7+1.1 7.9+0.7 85+9
161 158.4 85.6+£2.2 1.3+£0.3 0.8+0.3 113+50
224 42.1 89.0£2.1 2.9+0.7 1.9£1.0 120+70
X-X 114 96.7+2.2 1.7+0.3 0.8+0.2 85426
Woda z mycia X- 95.2+2.1 1.2+0.3 1.240.3
X 114 >100
Macrolepiota
procera 23 16.8 94.4+2.1 5.4+1.7 3.3£2.5 112492
czubajka kania 142 68.3 72.8+1.9 9.0+1.1 3.6+0.8 71£18
Lactarious 49 (cz. A) 75.1 36.5t1.4 6.3£1.1 2.6+0.7 74+24
Vellereus 49 (cz. B) 64.5 58.2+2.4 6.1£1.1 1.5+0.7 42421
mleczaj chrzastka 161 162.3 40.5+1.6 4.9+£0.7 0.2+0.3 243
Armillariella
mellea 224 57.5 59.5+1.7 3.5+0.8 0.4+0.7 1629

opienka miod.
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Wiyniki dla ***Th (z szeregu torowego) i 2*°Th (z szeregu uranowego) zestawiono w tabeli 44.
Obliczone zawarto$ci miesza si¢ w zakresie od kilku mBg/kg s.m. do 228+15 mBg/kg s.m. dla ***Th i
do 616424 mBq/kg s.m. dla **°Th. Najwyzsze aktywnosci zaobserwowano dla podgrzybka brunatnego
z powierzchni 49 (okolice Warszawy) Ponownie, ze wzgledu na brak zastosowania znacznika Th w
pomiarach prezentowane wyniki sg dolnym oszacowaniem rzeczywistych aktywnosci. Uzyskane w
rownolegle prowadzonych analizach wyniki dla materiatow referencyjnych sugeruja, ze odzysk jest
rzedu 50%. Jezeli przyjmiemy taki odzysk dla wszystkich analizowanych probek, wowczas
prawdziwki (Boletus edulis) wykazuja nizsza aktywnos$¢ Th od pozostatych gatunkow. Nie obciazony
problemami zwiazanymi z nieznanym odzyskiem stosunek aktywnosci *°Th/?’Th waha si¢ od
0.65£0.15 do 2.70+0.20. Probki grzybow reprezentujace rozne gatunki ale pochodzace z tych samych
lokalizacji maja zblizona warto$¢ tego stosunku. Nie podano wynikoéw liczbowych dla aktywno$ci
28T, gdyz $lady tego izotopu (ok. 5 mBq) dodawano do probek wraz ze znacznikiem **°Pu (jest to
produkt jego rozpadu), a przy nieznanym odzysku nie byto mozliwe poprawne obliczenie wynikajacej
stad poprawki wyznaczonej aktywnosci.

Tabela 44. Wyniki zawartosci izotopéw Th i stosunku aktywnosci >°Th/**Th zaobserwowane w
probkach grzybow, obliczone przy zatozeniu pelnego odzysku (szczegoty w tekscie).

Gatunek Kody probek i sposob taczenia Zawartos¢ Stos. aktywnosci
232Th 230Th 230Th/232Th
(mBg/kg s.m. £10)
B. edulis 120+131 2.5+0.4 2.5+0.4 1.03+0.25
Prawdziwek

1+ 5+ 21+ 52+ 68+73+ 101+108+
+140+149+164+192+243+

+273+280 4.0%0.2 3.9+0.2 0.97£0.07
275+182+186 4.0£0.5 4.9£0.6 1.21£0.22
X badius 23 4147 48+8 1.19+0.29
podgrzybek 49 228+15 616+24 2.70+0.20
67 5.8+0.6 4.8+0.6 0.83+0.13
120 8.0+0.7 8.3+0.7 1.04+0.14
142 1.9+£0.3 1.5+0.2 0.78+0.16
161 3.8+0.5 3.4+0.4 0.91+0.15
224 3143 2842 0.90+0.11
X-X 3.2+0.5 2.3+0.4 0.74+0.16
Woda z mycia X-X 6.0+0.7 8.8+0.8 1.47+0.21
M. procera 23 33+5 21+4 0.65+0.15
Cz. kania 142 3.1+0.6 3.0+0.7 0.96+0.30
L. vellereus 49 (A+B) 1742 26+3 1.51+£0.23
Mleczaj ch. 161 13+2 1442 1.08+0.18
A.mellea
Opienka 224 9.4+1.1 13.6+1.4 1.44+0.22

Cho¢ nie prowadzono oznaczen radu z otrzymanych widm mozna wyciagna¢ pewne wnioski
na temat jego obecno$ci, a wihasciwie jego nieobecnosci, w badanych owocnikach grzybow.
Porownanie typowego widma czastek alfa rosliny i owocnika grzyba (rys. 67) ujawnia znamienng
roznice. Probki roslinne wykazuja silna nierownowage promieniotworcza pomiedzy **Th a ***Th,
podobnie jak kosci. Natomiast grzyby nie wykazuja tego efektu, co wskazuje na brak kumulacji radu
w ich owocnikach, gdyz to mobilno§¢ ***Ra odpowiada za ztamanie tej rownowagi. Ze wzgledu na
podobienstwo chemiczne radu i strontu wynik ten sugeruje rowniez brak tendencji do gromadzenia
“Sr przez badane gatunki grzybow.
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Rys. 67. Porownanie widma czastek alfa toru dla (rys. A) probki owocnika podgrzybka brunatnego
Xerocomus badius (powierzchnia nr. 49) oraz dla (rys. B) lici boroéwki-czarnej jagody
Vaccinium myrtillus.

Wyniki zawarto$ci uranu w analizowanych probkach grzybow przedstawiono w tabeli 45. Nie
przedstawiono wynikow dla prawdziwkow, gdyz prace nad oznaczaniem uranu rozpoczeto, gdy probki
prawdziwka juz nie istniaty. Odzysk znacznika **U (dodawanego jako produkt rozpadu **°Pu wraz z
nim) wahat si¢ od 162 % do 10610 %, ze $rednig arytmetyczna 53% i odchyleniem standardowym
27%.
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Rys. 68. Widmo czastek alfa U wydzielonego z probki podgrzybka (Xerocomus badius) z Puszczy
Augustowskiej (faczna probka 120+131).

Zawartosci izotopow uranu sa wyzsze od tych dla Th i Pu. Nie wida¢ wyraznych roznic
migdzygatunkowych. Najwyzsza aktywno$é 2**U, wynoszaca 240+70 mBq/kg s.m., zaobserwowano
dla podgrzybka brunatnego (Xerocomus badius) z powierzchni 49 (okolice Warszawy). Stosunek
aktywnosci **U/**U byt zblizony do jednosci dla wigkszoéci probek (rys. 68). Jednak dla czubajki
kani (Macrolepiota procera) i opienki miodowej (Armillariella mellea) warto$¢ tego stosunku byta
zaskakujaco niska, wahata si¢ od 0.46+0.08 to 0.65+0.06. Cho¢ oba wymienione izotopy uranu naleza
do szeregu uranowego czesto w srodowisku nie sa w stanie rownowagi. W probkach wody zazwyczaj
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przewaza aktywno$é ‘U, podczas gdy w mineratach przemywanych ta woda wiecej pozostaje *U
[Asikainen, 1980]. Przyjmuje si¢, ze dzieje si¢ tak, gdyz uszkodzenia radiacyjne struktury
krystalicznej ziarna mineralnego wywotane rozpadem alfa ***U utatwiaja wymycie pochodnych jego
rozpadu z ziarna [Olguin i inni, 1990]. Niskie wartosci stosunku aktywnosci **U/>*U sugeruja, ze w
tych przypadkach uran nie dostat si¢ do owocnika jako jon zawarty w roztworze glebowym a raczej
jako ziarno mineralne. Przemawiaja tym samym za rodzajem mikro zabrudzenia powierzchni lub
zaokludowaniem ziaren z uranem do owocnika. Nie towarzyszy temu wigksza aktywno$¢ U niz dla
innych grzybow. Dalsze badania nad zawartoscia uranu w grzybach powinny przynies¢ tu
wyjasnienie. Nie stwierdzono obecnosci 2*°U. Méglby on pochodzié z ,,goracych czastek”.

Tabela 45. Wyniki zawarto$ci uranu w probkach grzybow.

Gatunek Kod powierzchni  Odzysk Zawartos¢ Stos. Aktywn.
238U 234U 235U
(%) (mBg/kg s.m. *1c) ZU/Atu
X. badius 23 162 70£21 62+13 0.95£0.22
Podgrzybek 49 51%5 240%70 240%20 9+5 0.99+0.05
67 1914 5020 60x10 1.15£0.19
120 415 160£50 140£10 6x4 0.86x0.05
142 34+3 13030 8917 0.69+0.06
161 10610 154 14+2 0.95+0.14
224 9710 70+20 6619 1.00+0.16
X-X 46£5 2216 2313 1.05+0.16
Woda z mycia
X-X 6916 184 17£2 0.97+0.12
L. vellereus 49 (A+B) 79+7 120£30 140£20 1.17£0.16
Mleczajch. 161 4043 17030 17010 10£5 0.98+0.07
M. procera 23 4245 27090 120£20 0.46+0.08
Kania 142 50+5 10030 6216 0.65+0.06
A.mellea
opienka 224 45+5 10030 50+7 0.50+0.07

Tabela 46. Podstawowe parametry statystyczne dla wspotczynnika przenikania (TF) Pu do owocnikow

grzybow.
Gatunek Liczba Warstwa TF
probek Srednia Mediana  Odchyl. Min. Max

std.

Prawdziwek 4  Pow. 1.91-10%  8.3810° 2.72:10% 1.00-10°  5.86-107

(Boletus edulis) Humus  1.86-10°  1.39:10° 1.64-10° 9.77-10*  4.17-107

Podgrzybek 6  Pow. 1.03-10%  3.18:10° 1.41-10° 0.08-10°  37.8:107

(Xerocomus badius) Humus  3.95-10°  3.19-10° 4.11-10° 5.50-10*  1.30-10°

Mileczaj chrzastka 3 Pow. 455107  6.16:10° 2.97-10% 1.11-10°  6.36:10

(Lactarius vellereus) Humus  8.51-10°  6.47-10° 3.71-10° 6.27-10°  1.28-107

Czubajka kania 2 Pow. 2.17-10°  2.17-10° - 1.67-10°  2.67-10°

(M. procera) Humus  1.94.10°  1.94.10° - 1.88-10°  2.00-10°

Opienka miodowa 1 Pow. 1.03-107 - - - -

(4. mellea) Humus  6.6-410™ - - - -

Majac uprzednio wyznaczone st¢zenia Pu w $cidtkach lesnych a obecnie w grzybach mozna
obliczy¢ wspotczynnik przenikania TF lub wspotczynnika koncentracji AC. Obliczone parametry
statystyczne dla TF i AC zestawiono w tabelach 46 i 47. O rzad wielkosci wyzsze wartosci TF z
warstwy powierzchniowej $ciotki wzgledem tych z warstwy humusowej wydaja si¢ by¢ artefaktem w
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tym sensie, ze wywolane sa trywialnie przez mniejsze wartosci znajdujace si¢ w mianowniku —
wzglednie mate koncentracje Pu w tej warstwie - a nie opisuja silniejszego przenikania Pu z warstwy
powierzchniowej do grzybni. Dlatego bardziej miarodajnym parametrem opisujacym przenikanie Pu
do owocnika grzyboéw wydaje si¢ by¢ AC, gdzie w mianowniku znajduje si¢ aktywno$¢ zdeponowana
na powierzchni. Dla wiekszosci probek jest on rzedu 10° m*/kg. Publikowane wartosci AC otrzymane
dla probek z najsilniej skazonych terenow w poblizu reaktora czarnobylskiego [Ageev, 1996] sa nizsze
o rzad a nawet dwa rzedy wielkosci. Ta rozbieznos¢ uwidacznia trudnos$ci pojawiajace si¢ przy opisie
przenikania skazen do organizméw za pomoca wspdlczynnika TF lub AC. W mianowniku wzoréw
powinna znajdowac si¢ aktywnos$¢ zawarta w warstwie, z ktorej czerpie organizm mikroelementy, a
wyodrebnienie tylko tej warstwy nie jest oczywiste.

Table 47. Wspotczynniki koncentracji (AC) Pu w owocnikach grzybow — podstawowe parametry s

tatystyczne
Gatunek Liczba AC

probek  Srednia Mediana  Odchyl.Std. Min. Max.
Prawdziwek/Boletus edulis 4 2.54.10*  2.11-10™ 1.37-10* 1.40-10*  4.53-10
Podgrzybek/Xerocomus badius 6 1.39-10°  1.05-10° 1.41-10° 0.08:10°  37.8:107
Mleczaj ch./Lactarius vellereus 3 3.14-10°  2.77-10° 0.72-107 2.68:10°  3.96:107
Kania/Macrolepiota procera 2 4.43-10*  4.43.10" - 3.22:10%  5.65-10
Opiefika/Armillariella mellea 1 9.18-10° - - - -

Rozwazano trzy mechanizmy przeniknigcia radionuklidéw do badanych owocnikow grzybow:
1. zabrudzenie zewngtrzne ziarnami mineralnymi.
2. nasigknigcie jonami z roztworu glebowego w okresie wzrostu owocnika w §cidtce/glebie.
3. wilaczanie jonéw poprzez grzybnig i relokacja z grzybni do owocnika.

Cho¢ niektore wyniki dla uranu sugeruja pierwszy z powyzszych mechaniznméw istnieja wyniki

przemawiajace za pozostatymi dwoma, a mianowicie:

1. Aktywno$¢ Pu i U (cho¢ nie Th) probki X-X podzielita si¢ praktycznie po potowie pomigdzy
roztwor z mycia (czarny - ewidentnie zwierajacy usunig¢te fragmenty tkanek owocnika i wymyty
barwnik) oraz pozostata probke. Oznacza to, ze nawet bardzo intensywne mycie potaczone z
mechanicznym usuwaniem zewngtrznych powlok owocnika nie usuwa calkowicie
obserwowanych aktywnosci, tym samym co najmniej znaczaca czg§¢ aktywnosci jest wbudowana
w owocnik.

2. Zrbéznicowanie podzialu aktywnosci Pu, Th i U pomigdzy roztwor i pozostatos¢ rowniez sugeruje,
ze przynajmniej czgsciowo nuklidy te znajduja si¢ w roztworze myjacym, bo zostaty wyptukane z
owocnika a nie zmyte z jego powierzchni w ziarnach mineralnych, ktoére powinny mieé
przynajmniej staty stosunek U/Th.

3. Obie potoéwki probki 49 wskazuja rowne sobie aktywnos$ci Pu. Wydaje si¢ mato prawdopodobne,
by przypadkowe zabrudzenie zewnetrzne dzielilo sig¢ tak rowno. Oba te wyniki sugeruja, ze
znaczaca c¢zgS¢ obserwowanych aktywnosci pochodzi od Pu wbudowanego do wnetrza
owocnikow.
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111.3.4. Izotopy z ,,gorqcych czastek” w probkach roslin naczyniowych

W 1999 r. wykonano wstepne badania zawartosci plutonu w kilku probkach lisci boréwki-
czarnej jagody (Vaccinium myrtillus) 1 brusznicy (Vaccinium vidis-idaea) pobranych w roku 1991 r
Pomiary te stanowily probe uzupenienia opisanych juz wczesniej badan aktywnosci *°Sr w 16
probkach lisci borowki [Mietelski i Vajda, 1997] oraz badan aktywnosci ’Cs, **Cs i “K w 118
takich probkach z terenu catej Polski [Mietelski, 1994]. Wyniki nie byly dotychczas publikowane.
Probki spopielano i przeprowadzano analizy radiochemiczne zgodnie ze standardowa procedura
opisana w Aneksie 2. W tabeli 48 zestawiono otrzymane wyniki zawartosci izotopéw Pu w tym
materiale ro§linnym. Wykazywaly one istnienie mierzalnych aktywnosci plutonu w roslinnach, przy
czym probka z Puszczy Augustowskiej wykazywata bez watpienia obecno$¢ Pu z opadu
czarnobylskiego. W bardzo wstgpnych badaniach prowadzonych przez autora [Mietelski i inni, 1993]
w probkach roslinnych nie udato si¢ zmierzy¢ aktywnosci Pu. Istnienie skonczonej, wzglednie tatwo
mierzalnej aktywnosci Pu w roslinach bylo juz przypuszczane w niniejszej pracy przy okazji dyskusji
rozbieznosci stosunkow izotopowych Pu w opadzie czarnobylskim, analizowanym na podstawie
probek roslinnych lub bezposrednio (tj. w filtrach powietrza lub opadzie). Che¢ zweryfikowania tych
wynikéw byla jedna z przestanek dla zaproponowania, nastepnie zrealizowanego projektu badawczego
KBN 6P04G 07520 dotyczacego poszukiwan izotopoéw plutonu, *°Sr i **' Am w roslinach i owadach.

Tabela 48. Zawartos¢ izotopoéw plutonu w probkach lisci borowki czarnej jagody (Vaccinium
myrtillus) 1 boréwki brusznicy (Vaccinium vidis-idaea) z 1991 roku.

Kod Masa Odzysk **Pu 2391240py Uwagi

probki  [g] (mBg/kg s.m. +lo)

VM-108 90.2  85.7+2.2 1.3+0.5 3.5+0.6 Beskid Zywiecki

VM-67 100.7 90.6+2.5 1.6+0.5 6.1+0.8 Biatostoczczyzna

VM-184 41.3 101.242.2 <I1.1 6.1£1.0 Bialostoczczyzna

VV-131 455 90.0+2.2 7.1+1.3 21.6+2.1 Puszcza Augustowska (Lipsk),

boréwka brusznica

W ramach tego projektu, w roku 2001 pobrano probki §cidlek lesnych, roslin i owadow w
Borach Niemodlifiskich (Tulowice), Beskidzie Zywieckim (Wegierska Gorka) i Puszczy
Augustowskiej (Ptaska). W roku 2002 pobrano kolejne dodatkowe, juz tylko roslinne probki z
nadle$nictwa Plaska.

Pobrane probki roslinne pochodzity z drzew i roslin runa lesnego:

e sosny zwyczajnej (Pinus silvestris): mlode korzenie, szpilki (roczniki przyrostow:
biezacy C, ubiegloroczny C+1, i dwuletni C+2) oraz pedy milodych, trzyletnich
drzewek;
swierka pospolitego (Picea excelsa): kora i szpilki (roczniki C i C+1);
olchy czarnej (Alnus glutinosa): liscie;
boréwki - czarnej jagody (Vaccinium myrtillus): liScie;
wietlice (Athyrium sp.): czg$ci nadziemne;
wrzosu zwyczajnego (Calluna vulgaris);

Oznaczaniem gatunkow i zebraniem probek roslinnych zajmowatl si¢ wspotpracownicy z Katedry
Ekologii Lasu i Wydziatu Lesnego AR w Krakowie (dr J.Barszcz, dr St. Matek ).

Probki byly suszone przez 24 h w 105°C, mielone i wazone. Wykonywano pomiar gamma
spektrometryczny i obliczano aktywnosci *'Cs i *’K zgodnie z procedura przyjeta w pracy doktorskiej
autora [Mietelski, 1994]. Nastepnie probki spopielano i przeprowadzano analiz¢ radiochemiczna
zgodng z procedurami opisanymi w Aneksie 2.

Sredni odzysk znacznikéw dla catego projektu (owady, rosliny, $cidtki) wyniost 76120 %,
74128 % 1 42+13 %, kolejno dla plutonu, strontu i ameryku.

W tabeli 49 zestawiono wyniki zawarto$ci radionuklidow w probkach roslinnych z roku 2001
12002.
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Tabela 49. Wyniki zawartosci radionuklidow w probkach roslinnych z lat 2001-2002.

Miejsce masa 37 0g o 90g, 239%240p, 23¥p,, WA, 22w
sucha

rodzaj probki (2 | (Bg/kg s.m. £1 o) | (mBg/kg s.m. £1 )

TULOWICE

liscie borowki 17.5 570126 370£52 6t1 11£5 <40 12+5 <1

szpilki sosny C 26.8 504+17 270445 2+1 2+1 <32 <2 <1

szpilki sosny C+1 48.3 9544 15628 9+2 4+1 3+1

pien 3 letniej sosny 23.8 5442 127+13 6t1 153+16 <22

korzenie sosny 105.1 81+3 27+15 8+1 29+5 <2 1645 <1

szpilki $wierka C 254 13914 146+15 10+1 0+1 <24 <2 <1

szpilki $wierka C+1 28.1 13447 177434 1843 1242 <1 612 <1

kora $wierka (1) 337.8 107£3 35411 127422 2542 <2

kora $wierka (2) 354.1 8843 4015 49+11 2142 3+1

wietlice 87.2 1220439 660+38 1242 1043 812

WEGIERSKA

GORKA

liscie bordwki 23.8 13+1 247427 2+1 4244 <21 2244 <1

kora $wierka 54.7 8+1 117+14 6219 11£2 <2 <1 <1

szpilki §wierka C+1 383 7+1 113£19 134+2 1542 <2 842 <1

wietlice 323 8+1 1000£120 10+1 138+11 3+2 370443 <1

PLASKA-2001

liscie boréwki 63.6 435+13 257430 56142 11£1 3£l 1148 <1

szpilki sosny C 99.9 16316 140+29 6+1 308+23 <9 383428 <1

szpilki sosny C+1 63.7 3042 85421 8+1 8749 <4 2745 <1

szpilki sosny C+2 22.1 2142 94424 <4 141+14 <1 1347 <1

pien 3 letniej sosny 16.0 11£2 266134 8+2 152+14 14£10 <58 <1

korzenie sosny 115.8 19+1 24+14 43410 232417 5347 164£12 7£2

szpilki §wierka C 114.0 23747 143423 5+1 107£10 <1 176t14 <1

szpilki §wierka C+1 117.0 7443 86+19 2243 130+10 <3 24+3 <2

kora $wierka 2753 18345 38+18 10£3 208+13 3143 93+13 <1

wietlice 96.8 1270+49 420154 3245 244422 82 186124 53

olcha 59.1 4+1 214428 <2 1743 1383 21+4 <1

PLASKA-2002

szpilki sosny C 60.2 160£5 201+12 6.0+0.6 <20 <20 4.91£3.0 <1

szpilki sosny C+1 59.8 10443 219412 2.940.3 2.5+0.6 <2 9.6%5.0 <1

szpilki §wierka C 66.5 161+6 236+15 19.742.0 103+2 1.6+0.9 6.91£3.5 <1

szpilki $wierka C+1 59.1 25+1 160+12 25.6£3.1  3.1£1.8 <2 <13 <1

WIZOS 46.4 301£10 216x14 16.1£1.6 4317 <2 39.7£8.9 <1

Wyniki dla *’Cs i **K, znajdujace si¢ niejako z boku snutych tu rozwazan, prezentowane sa tu
tylko dla uzupetnienia. Rozwazanie zauwazonych dla nich wtasno$ci znalazto si¢ w przygotowanej do
druku publikacji [Mietelski i inni, 2003c]. Najciekawsza chyba obserwacja byto potwierdzenie silnego
trendu zmniejszajacego zawarto$¢ *’Cs obserwowana w probkach wietlic z Wegierskiej Gorki.
Probka z 1987 miata zawartos¢ *’Cs réwna 159004234 Bq/kg s.m. [Jasinska i inni, 1990], podczas
gdy z 1993 roku juz tylko 870+32 Bg/kg s.m. [Mietelski i inni, 1996 b]. Obecnie (2001) jest to juz
tylko 8+1 Bq/kg s.m.. Aktywnos¢ "*’Cs stwierdzona w §cidlce lesnej zmniejszyta si¢ w tym czasie
tylko o czynnik cztery. Dla dwoéch pozostatych lokalizacji aktywnosci '*’Cs we wietlicach
pozostawata wysoka. Wietlice byly juz rozpoznane [Lindner i inni, 1994] jako ro$liny
charakteryzujace si¢ wysokimi wspolczynnikami przenikania dla izotopow cezu. Aktywnosé *°Sr w
tych wietlicach zmniejszyta si¢ od roku 1987 [Mietelski i inni, 1993] o czynnik okoto czterech.
Natomiast w 1987 nie stwierdzono obecnosci >**Pu we wietlicach z Wegierskiej Gorki przy
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granicy oznaczalno$ci wynoszacej okoto 30 mBg/kg s.m., podczas gdy w roku 2001 wyznaczono
aktywnos¢ 138+11 mBq/kg s.m., a dla Plaskiej nawet blisko dwukrotnie wigcej, podczas gdy w
Tulowicach tylko 1043 mBg/kg s.m. .

W szpilkach drzew najwyzsze aktywnosci '*’Cs znaleziono dla najmtodszych (oznaczanych w
naukach le$nych C - current ) rocznikow szpilek, zarowno dla §wierka jak i sosny. Zjawisko to jest
znane [Ronneau i inni, 1987; Strebl i inni, 1999; Buzinny i inni, 2000; Hogbom i Nohrstedt, 2001] i
jest interpretowane jako skutek przemieszczania (translokacji) '*’Cs wewnatrz drzewa do
najmlodszych szpilek. Alternatywnie probowano go tlumaczy¢ mniejszym zdrewnieniem miodych
szpilek [Strebl et al., 1995] lecz pdzniej to wyjasnienie zarzucono. Podobne zjawisko wystgpuje dla
potasu, co jest najlepiej widoczne dla probek sosny z Plaskiej z roku 2001. Wydaje sig, ze translokacja
nie zachodzi dla *Sr, natomiast dla Pu i Am przeciwnie — zachodzi! Sugerowaty to wyniki dla probek
$wierka i sosny z Plaskiej z roku 2001 a proba potwierdzenia tej wiasciwosci byta gtoéwna przestanka
do poboru dodatkowych probek w 2002. Niestety wyniki te nie potwierdzily jednoznacznie istnienia
tego procesu. By¢ moze problem polega na tym, ze probki z roku 2001 pobrano w wyzszych partii
korony §wiezo Scigtych drzew, a w 2002 z dolnych, dostgpnych z poziomu gruntu partii korony.
Planuje si¢ przeprowadzenie metodycznych badan tego zjawiska. Zroznicowanie poziomu
mikroelementow w szpilkach w zalezno$ci od miejsca w koronie jest zjawiskiem znanym le$nikom.
Stwierdzone poziomy stezenia Pu i Am w szpilkach nie sa bardzo mate, siggaja w kilku przypadkach
ponad 300 mBg/kg s.m.. Najbardziej interesujace jest to, ze proporcje aktywnosci 2**Pu do **"***Pu
dla szpilek $wierka i sosny z Plaskiej odpowiadaja opadowi globalnemu, co wskazuje na pobor
korzeniowy z wigkszej glebokosci niz warstwy Oy czy tez Or $ciotki, dokad ciagle nie dotart pluton i
ameryk pochodznia czarnobylskiego. Martwe szpilki opadajac na $ciotke zmniejszaja tym samym
udziat frakcji czarnobylskiej w warstwach Oy i Op, co zostato zaobserwowane.

Aktywnosci 2***Pu i *'Am (lecz nie ***Pu) we wrzosach z Plaskiej sa wzglednie tatwo
mierzalne. Gatunek ten jest juz znany jako kumulujacy ’Cs [Fawaris i Johanson, 1994]. W
przypadku Plaskiej aktywnosci *’Cs nie sa wysokie. Aktywnosci sztucznych radionuklidow w olszy
sa najnizsze.

Tabela 50. Wartosci stosunkow aktywnosci **Pu/**?*Py i **"2*Cm/**' Am dla probek roslinnych z
Plaskiej z roku 2001, dla ktorych aktywnosci ***Pu (lub ******Cm) byly wyraznie podwyzszone, oraz
wynikajace stad oszacowania udziatu procentowego opadu >*****°Pu z opadu czarnobylskiego (Fp,) i
241

Am (F).

probka 38p,,/ 239 240p Fru%] WHC T A M F %] T 0/ 2972%0p
Czarnobyl

liscie borowek 0.27 £0.09 52 +20

pien 3 letniej sosny 0.09 +0.07 13 £14

korzenie sosny 0.23 +0.03 42 +8 0.043 £0.013 85 +25 1.4 +0.5

kora $wierka 0.15 £0.02 25 +4

wietlice 0.03 +0.01 <3 0.027 +£0.016 54 +33 <300

W tabeli 50 przedstawiono wartosci stosunku aktywnosci Z*Pu/**"**Pu i ***Cm/**'Am
oraz wynikajace stad procentowe udzialy frakcji czarnobylskiej ***’Pu oraz **'Am. W ostatniej
kolumnie przedstawiono oszacowanie stosunku aktywnosci **'Am do *****Pu  pochodzenia
czarnobylskiego. Dla korzeni sosny i kory $wierka nie mozna wykluczy¢ efektoéw ubocznych, nie
majacych wiele wspdlnego z biodostgpnoscia radionuklidow takich jak kontaminacja probki resztami
sciotki lub grzybni (w przypadku korzeni) lub §ladow bezposredniej depozycji opadu czarnobylskiego
(w przypadku kory drzew). Tylko dla lisci borowki, majacej ptytki system korzeniowy tkwiacy w
$ciotce lesnej wyrazny jest efekt poboru korzeniowego Pu pochodzenia czarnobylskiego.

Jak juz wspominano, w badaniach proporcji 1 skali opadu promieniotwoérczego
transuranowcow z Czarnobyla stosowano rowniez analizy materialu roslinnego [Buzinny i inni, 1994;
Bunzl i Kracke, 1990]. Zaktadano tam zaniedbywalny poziom aktywno$ci Pu w roslinach wynikajacy
z poboru korzeniowego i zinterpretowano catkowita zmierzona aktywnos¢ jako pochodzaca z opadu
czarnobylskiego. W rozdziale III.1.3 zwrocono uwagegna odmienne proporcje pomigdzy
aktywnoS$ciami poszczegodlnych radionuklidow w opadzie badanym bezposrednio lub w aerozolach
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zatrzymanych na filtrach powietrza a w materiale roslinnym [Mietelski, Dorda i Was, 1999].
Aktualnie uzyskane wyniki, wykazujace w roslinach niezerowe aktywnosci Pu z opadu globalnego,
obecnego w nich na skutek poboru korzeniowego, wyjasniaja ta rozbiezno$¢. Oznacza to, ze w
ewentualnych przyszlych zdarzen jadrowych stosowanie materialu roslinnego do rekonstrukcji opadu
Pu i Am ma okreslone swoje ograniczenia.

Tabela 51. Wartosci wspotczynnikéw przenikania TF radionuklidow do probek roslinnych liczone
wzgledem koncentracji tych radionuklidéw w warstwie Oy $cidlki lesnej. Oznaczenia: T — Tulowice,
P — Ptaska, WG — Wegierska Gorka.

Gatunek  miejsce B1Cs YK YSr #9+240py %Py HMAm  *PPCm
borowka T 0.73£0.04 10.3+2.7 0.30£0.07 0.0045+0.0021

WG 0.033+0.003 1.1£0.2 0.25+0.13 0.0039+0.0004

pY 1.45£0.05 2.1+0.4 0.89+0.67 0.0020£0.0002 0.0024+0.0008
wietlica T 1.5540.06 18.314.2 0.60£0.13 0.004+0.001 0.047+0.013

WG 0.020+0.003 4.3+0.7 1.25+0.20 0.013£0.001 0.010£0.007

P 6.4540.32 2.5+0.5 0.5340.11 0.029+0.003 0.013+0.003 0.08+0.01 0.24£0.16
sosna T,C 0.641£0.026 7.5£2.1 0.10£0.05 0.0008+0.0004

T,C+1 0.121£0.006 4.3£1.2 0.4540.12 0.0016%0.0004 0.018+0.006

T,pien3  0.069+0.003 3.5£0.9 0.30£0.07 0.063£0.008

letnia

T, korzen  0.103£0.004 0.8+£0.4 0.40£0.08 0.012+0.002

P,C 0.827+0.040 0.8310.21 0.10£0.02 0.037+0.004 0.161+£0.018

P, C+1 0.152+0.011 0.50+0.14 0.13£0.02 0.010+0.001 0.011£0.002

P, C+2 0.107+0.011 0.56£0.16 0.0170.002 0.005+0.003

P, pien3  0.056+0.010 1.57£0.29 0.13£0.04 0.018+0.002 0.022+0.016

letnia

P, korzed'  0.070+0.004 0.17£0.10 0.69+0.17 0.036+0.003 0.049+0.007 0.061£0.006 0.16£0.05
Swierk T,C 0.177+0.006 4.1£1.0 0.5+0.1

T, C+1 0.170£0.010 49+1.4 0.9+0.2 0.0049£0.0009

T,kora 0.136+0.005 1.0£0.4 6.4£1.5 0.010+0.001

T, kora 0.112+0.005 1.1£0.5 2.5+0.7 0.009+0.001 0.018+0.006

W.G.C+1  0.018+0.003 0.5+0.1 1.6£0.3 0.0014+0.0002

W.G.kora  0.020£0.003 0.50£0.08 7.81.5 0.0010£0.0002

PC 1.2040.05 0.8540.18 0.08+0.02 0.013£0.001 0.074£0.009

P C+1 0.3840.02 0.51£0.13 0.37£0.07 0.016£0.002 0.010£0.002

P, kora 0.9340.04 0.2240.11 0.17£0.05 0.025+0.002 0.049+0.006 0.039£0.006
olcha P 0.020+0.005 1.27+0.24 0.0020£0.0004 0.020£0.005 0.009£0.002
WIZO0S P 1.5340.07 1.31£0.2 0.27+0.04 0.0051£0.0009 0.017£0.004

1 — uwzgledniono udziat warstwy Op, tak by stosunek aktywnosci izotopow Pu byt rowny stosunkowi w probce roslinne;.

W tabeli 51 zestawiono wartosci wspotczynnika przenikania (TF) ze $cidtki (warstwa Oy) do
badanych roslin dla wszystkich badanych radionuklidéw. Do uzyskanych wynikéw nalezy podchodzi¢
z pewna ostroznos$cia, analiza warto$ci stosunkow izotopowych Pu przedstawiona powyzej sugeruje,
ze czgsto zrodlem Pu w roslinach sa glebsze warstwy gleby. Na pewno jest tak w przypadku drzew i
wietlic.

Uzyskane wartosci TF *’Cs do boréwki czarnej jagody (Vaccinium myrtillus) sa zgodne z
danymi literaturowymi. W Szwecji [Fawaris i Johanson, 1994] stwierdzono $rednio 1.04%0.84 ($rednia
i odch. std., 22 probek), w Austrii [Strebl i inni, 1995] oceniono go na 0.8, w Polsce [Mietelski, 1994,
Mietelski i Jasinska, 1996] otrzymano 1.3%£1.4 (Srednia i odch. std., 118 probek) lub 0.74%0.11
[Pietrzak-Flis i inni, 1996]. TF dla *’Cs w przypadku wrzoséw z Plaskiej jest blisko czterokrotnie
mniejszy niz stwierdzono w Szwecji [Fawaris i Johanson, 1994], lecz jednoczesnie bardzo zblizony do
warto$ci 0.99+0.18 lub 1.23+0.16 stwierdzonych w centralnej Polsce [Pietrzak-Flis i inni, 1996].
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Tabela 52. Wartosci wspdtczynnika koncentracji (AC) radionuklidéw w prébkach roslinnych.

s 50g 2397240p, | AAm
Gatunek  miejsce [ m%/kg s.m.] [(mBg/kg s.m.)/(Bg/m?)]
boréwka T 0.063 £0.003 0.036 £0.012 0.21 £0.10

WG 0.006 £0.001 0.03 £0.02 0.85%0.10

P 0.214 £0.009 0.11 £0.09 0.23 £0.03 0.6 £0.4
wietlica T 0.134 £0.005 0.072 £0.024 0.19 £0.06

WG 0.0039 £0.0005 0.17 £0.02 2.8+0.3

P 0.63 +£0.03 0.065 £0.013 5.0 +0.6 9.9+1.6
sosna T,C 0.0554 £0.0023 0.012 £0.007 0.04 £0.02

T,C+1 0.0104 £0.0005 0.054 £0.020 0.08 £0.02

T, pien 3 letnia 0.0059 £0.0003 0.036 £0.012 29+0.4

T, korzen 0.0089 £0.0004 0.048 £0.015 0.55£0.10

P, C 0.080 £0.004 0.012 £0.003 6.3 £0.6 20.5+£2.4

P, C+1 0.015 £0.001 0.016 £0.003 1.8+0.2 1.4+0.3

P, C+2 0.010 £0.001 29403 0.7+0.4

P, pien 3 letnia 0.005 £0.001 0.016 £0.005 3.1+0.3

P, korzen 0.009 £0.001 0.09 £0.02 4.8+0.5 8.8£1.0
swierk T,C 0.0153 £0.0006 0.060 +£0.018

T, C+1 0.0147 £0.0008 0.108 £0.036 0.23 £0.04

T.kora 1 0.0118 £0.0004 0.77 £0.25 0.48 £0.05

T, kora 2 0.0097 £0.0004 0.30+0.11 0.40 +£0.05

W.G. C+1 0.0039 £0.0005 1.07 £0.19 0.22 £0.04

W.G korak 0.0034 £0.0005 0.22 £0.04 0.30 £0.04

PC 0.117 £0.005 0.010 £0.002 22402 9.4+1.1

P C+1 0.036 £0.002 0.045 £0.008 2.7+0.3 1.3+0.2

P, kora 0.090 £0.004 0.020 £0.007 43104 5.0 £0.8
olcha P 0.0020 £0.0005 0.3 +£0.1 1.1+0.2
WIZOS P 0.148+0.007 0.033 £0.005 0.9 +0.2 2.1+0.5

Podane wartosci TF dla *’Sr wydaja si¢ by¢ zblizone dla TF dla "*’Cs, lecz jest to troche
mylace, gdyz tylko mata cze$é¢ *°Sr znajduje si¢ w warstwie Oy. TF dla **'Am ze $ciolki do rolin
wydaje si¢ by¢ nieznacznie wyzszy niz odpowiednie TF dla plutonu. Sa one dwa rzedy wielkosci
mniejsze niz typowe wartosci TF dla "*’Cs. Zmienno$¢ TF dla transaktynowcoéw wydaje sie by¢
mniejsza niz dla *’Cs.

W tabeli 52 zamieszczono warto$ci wspdtezynnikow koncentracji (AC) dla probek roslinnych,
obliczone wzgledem tacznej aktywnosci radionuklidow obecnych w zbadanych warstwach $ciotki i
gleby. Najprawdopodobniej wartosci AC dla *°Sr sa byé moze przecenione o rzad wielkosci, jako ze w
badanych warstwach jest obecne prawdopodobnie tylko okolo 10% calkowitej depozycji *°Sr.
Podobnie jak w przypadku TF uzyskane wyniki dla "*’Cs sa zgodne z danymi literaturowymi dla lisci
boréowek -czarnych jagod [Fawaris i Johnson, 1994; Mietelski, 1994; Mietelski i Jasinska, 1996;
Lindner i inni, 1994]. Dla wietlic z Niemiec stwierdzono [Lindner i inni, 1994] AC réwne 0.45 m*/kg,
obecne wyniki mieszcza si¢ w granicach od 0.0039+0.0005 m*/kg do 0.63+0.03 m*/kg. Dla wrzosu ze
Szwecji [Fawaris i Johanson, 1994] AC dla "*’Cs oszacowano na réwny 0.50+0.06 m*/kg, ale obecne
oszacowanie dato 0.148+0.007 m*/kg.

Wartosci AC dla Pu i Am sa okoto trzy rzedy wielkosci nizsze niz dla "*’Cs, przy czym
wartosci AC dla **' Am sq na ogo6l nieznacznie wyzsze niz te dla **°*Pu.
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111.3.5. Przenikanie radionuklidow do owadow

Do badan biodostgpnosci radionuklidow wiaczono rowniez owady. Owady stanowia istotny
element wielu tancuchéw pokarmowych w ekosystemach lesnych. Przenikanie substancji
radioaktywnych do owadoéw jest stabo poznane, w odroznieniu od przenikania do bezkregowcow
morskich [Swift i Pentreath, 1988; Skwarzec, 1995; Skwarzec i inni, 1999; Kershaw i inni, 2001; ].
Istnieje kilka przyczyn takiego stanu rzeczy. W odrdznieniu od stawonogéw i migczakéw morskich
owady sa w europejskim kregu kulturowym raczej wykluczone z diety cztowieka (co nie znaczy ze nie
sa w ogole spozywane, cho¢ na ogo6t nieintencjonalnie — np. stanowia zanieczyszczenie maki). W
wielu innych kulturach stanowia istotng czg$¢ pozywienia, przez co nie sa one zupehie nieistotne z
punktu widzenia dozymetrii, cho¢ na pewno nie europocentrystyczne;j.

Kazda osobg prowadzaca badania srodowiskowe nurtuje problem reprezentatywnos$ci
pobranych do badan probek. Owady (zwlaszcza latajace) odtawiane do putapek feromonowych lub
mechanicznych, z racji ilosci odtawianych osobnikdéw pochodzacych z duzego obszaru, budza nadzieje
na pozyskanie reprezenatytywnej probki dla danego terenu.

W ostatnich latach rozwija si¢ idea szacowania dawek nie tylko dla czlowieka ale dla
wszelkich organizméw zywych. Uzyskanie danych nt. aktywno$ci w wybranych gatunkach owadow, z
racji skaposci dostepnych wynikow w tym zakresie, wydawato si¢ kolejna przestanka przemawiajaca
za celowos$cia takiego rozszerzenia badan. Do badan wybrano pospolite gatunki, tatwe do
pozyskiwania i zazwyczaj juz wykorzystywane jako bio-monitory roznorakich skazen chemicznych

Podstawowym gatunkiem byt zuk lesny, Anoplotrupes stercorosus (Hartm.), (rzad:
Coleoptera, rodzina: Geotrupidae). Jest on jednym z bardziej rozpowszechnionych, duzych
europejskich chrzaszczy. Okaz dorosty (imago) osiaga ponad 2 cm dlugosci oraz maseg 0.35-0.45 g.
Zyje w lasach calej strefy paleoarktycznej. Okaz dorosty zywi si¢ martwymi cze$ciami ro$lin,
humusem a czasami grzybami oraz odchodami jeleniowatych. Larwa rozwija si¢ na glebokosci okoto
20 cm w glebie, czerpiac pokarm z grudki organicznej materii, gtdwnie humusu, przygotowanej przez
rodzicow. Czas trwania rozwoju zalezy od warunkow klimatycznych i trwa od roku do dwoch. Pod
koniec lata przeobraza si¢ w okaz dorosly, przezywa zimowa hibernacj¢. Do badan bio-
monitoringowych (zazwyczaj pod katem wplywu metali cigzkich lub pestycydow) odltawiany jest
stosunkowo tatwo w putapkach mechanicznych (Olszewski, 1979; Szwatko, 1995; Starzyk i Szwatko
1996, Szwalko, 2002)

Wykorzystane w badaniach [Mietelski 1 inni, 2003 b] probki zuka lesnego pochodzity z
materiatow archiwalnych dr P. Szwatko (woéwczas z Katedry Entomologii Lesnej AR w Krakowie,
obecnie z Muzeum Przyrodniczego PAN). Byly to zuki zbierane w latach 1989-1999 w Puszczach
Bialowieskiej, Niepotomickiej i Augustowskiej oraz w Borach Niemodlinskich. W badaniach
wykorzystano tez specjalnie pozyskane (w ramach projektu badawczego KBN 6P04G 07520) probki z
roku 2001 zebrane w Puszczy Augustowskiej (nadle$nictwo Plaska) i Borach Niemodlinskich
(nadlesnictwo Tulowice). Pobor probek i wybor materialu do badan przeprowadzit dr P. Szwalko.
Analizowano aktywnos$¢ radionuklidow zawartych w catych ciatach osobnikow dorostych zukow
lesnych. Dla poréwnania zbadano dwie dodatkowe probki owadow z rodziny Geotrupidae. Obie
zawieraly doroste osobniki nalezace do gatunku zuk wiosenny Trypocopris vernalis (L.). Jest on
bardzo podobny morfologicznie do zuka lesnego (rys. 69). Probki te zostaly wyodrebnione z materialu
archiwalnego zebranego niejako ,,przy okazji” do putapek mechanicznych w Tulowicach i Bialowiezy.
Tryb zycia i zwyczaje zywieniowe zuka wiosennego sa troche¢ odmienne niz zuka lesnego, jest to
wylacznie kaprofag w kazdej fazie swojego rozwoju.

Z cial 180 osobnikéw zuka lesnego odltowionych w Puszczy Augustowskiej w roku 2001 dr
P. Szwatko wyodrebnil wybrane organy: kompletne glowy, odndza (chityna i migsnie), czysto
chitynowe pokrywy skrzydel, narzady wewnetrzne tulowia i odwloku (glownie narzady plciowe i
przewod pokarmowy) oraz reszta tutowia i odwloku. Zostalo to wykonane dla przeprowadzenia badan
zroéznicowania rozmieszczenia radionuklidow w ciatach owadow. Uzyskane wyniki przedstawiono w
pracy (Mietelski i inni, 2003 b).

W ramach tego samego projektu badawczego przeprowadzono réwniez badania aktywnoS$ci
substancji radioaktywnych w ciatach innych owadéw. Nalezaty one do pospolitych w lasach gatunkow
(tzw. szkodnikéw upraw lesnych): szeliniak sosnowiec (Hylobius abietis), kornik drukarz (Ips
typographus) oraz brudnica mniszka (Lymantria monacha). Probki te byly pozyskane w roku 2002 za
pomoca putapek feromonowych. Pochodzity z terenéw Puszczy Augustowskiej (nadle$nictwo Plaska)
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oraz powierzchni kontrolnych, z Boréw Niemodlifiskich (Tutowice) i Beskidu Zywieckiego
(Wegierska Gorka). Zbadana tez probke kornikow z Gorcow z 1999 r.

Szeliniak sosnowiec (rzad: Coleoptera, rodzina: Curculionidae) to chrzaszcz lesny o dlugosci
osobnika dorostego ok. 13 mm, jako imago zywi si¢ pedami sosny, larwa rozwija si¢ w glebie (20-30
c¢m) na obumierajacych korzeniach sosny. Kornik drukarz (Coleoptera, Scolytidae) to maty chrzaszcz
o dlugosci okoto 5 mm, jego rozwoj i zerowanie Scisle zwiazany ze $wierkiem, we wszystkich
postaciach zeruje w tyku §wierka. Brudnica mniszka (rzad: Lepidoptera, rodzina: Lymantriidae), jej
gasienica to foliofag gtdéwnie zywiacy sig szpilkami sosny (a takze swierka i innych drzew). Sylwetki
badanych owaddéw przedstawiono na rysunku 69.

Rys. 69. Sylwetki badanych gatunkéw owadéw (skala 3:2): A- kornik drukarz, B - szeliniak
sosnowiec, C -brudnica mniszka, D - zuk lesny, E - zuk wiosenny.

Zestawienie liczebnosci osobnikow w badanych probkach przedstawiono w tabeli 53. Liczbe
osobnikéw w jednej probce uzyskiwano z przeliczenia probki lub szacowano na podstawie wyjsciowe;j
masy 30 lub 50 osobnikdéw wybranych losowo oraz wyj$ciowej masy calej probki. Liczba osobnikow
w probcee byta limitowana dostgpno$cia materiatu badawczego.

Tabela 53. Liczba osobnikow w badanych probkach.

Liczebnos¢ osobnikéw

Gatunek Liczba Minimalnie Maksymalnie Srednia Odchylenie
probek arytmetyczna standardowe
Zuk lesny 24 67 749 300 172
Zuk wiosenny 2 100 220
Szeliniak sosnowiec 2 448 2367
Kornik drukarz 5 4970 37500 17120 13740
Brudnica mniszka 2 312 551

Pewna trudno$¢ metodologiczng stanowil sposob normalizacji uzyskanych wynikow. Probki
archiwalne byly suszone w powietrzu, niektore byly konserwowane glikolem inne alkoholem
etylowym. Suszenie nawet trwajace cata dobg nie prowadzito do statej masy. Dlatego zdecydowano
si¢ na normalizacj¢ wynikow wzgledem masy spopielonej w 400°C.

Przed przystapieniem do analiz radiochemicznych na zawartos¢ °Sr, **'Am i izotopoéw
plutonu kazda prébka byla analizowana na niskottowym spektrometrze gamma w celu oznaczenia
aktywnosci substancji gamma promieniotwoérczych, przede wszystkim '*’Cs, lecz rowniez innych jak
np. $ladow "**Eu (pochodzenia czarnobylskiego), naturalnych pierwiastkow promieniotworczych (np.
YK, *°Ra, **Ra) czy tez ewentualne $lady kosmogenicznego **Na. Akywnosci promieniowania
gamma spopielonej probki mierzono w geometrii ptaskiego cylindra ($rednica 50 mm, wysokos¢
okoto 5 mm), wykorzystywanej zwykle do pomiaru aktywnos$ci sprasowanych filtrow powietrza,
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wzgledem krzywej kalibracyjnej uzyskanej dla wzorca ineterkalibracyjnego z CLOR. Dla uniknigcia
pylenia popidt nasaczano wodnym roztworem sacharozy i nastgpnie suszono. Pomiary gamma-
spektrometryczne spopielonych wydrebnionych czgsci zukéw wykonano wykorzystujac germanowy
detektor wnekowy kalibrowany dla “°K i "*’Cs za pomoca 0.5 g materialu referencyjnego IAEA —Soil
375 (IAEA, 2000).

Po pomiarze gamma-spektrometrycznym probki spopielano 1 mineralizowano. W
mineralizacji oprocz standardowej procedury stosowano dodatkowo kwas nadchlorowy (HCIOy) i
perhydrol (H,0,), by roztozy¢ sacharoze a nastepnie utleni¢ powstaty wegiel. Pluton, *Sr i **'Am
wydzielano zgodnie z procedura stosowana w Laboratorium, opisana w Aneksie 2. Do analiz *’Sr
zastosowano najnowsza wersje procedury wykorzystujaca znacznik *Sr wytworzony w IFJ za pomoca
akceleratora AIC-144 w lipcu 2001 r. (za wyjatkiem probki kornikow z Gorcdéw analizowanej w
oparciu o wczesniejsza wersje metody). Wykonano kontrolna analiza zawartosci radionulidow w
odsaczonym ptynie konserwujacym (alkohol etylowy). Nie stwierdzono wyplukiwania substancji
radioaktywnych do tego plynu.

Zestawienie wynikow analiz aktywnosci radionuklidow w cialach owadow przedstawiono w
tabeli 54. Przyklady uzyskanych widm promieniowania gamma, beta i alfa przedstawiono na
rysunkach 70-73.

Pewne intuicyjne oczekiwania potwierdzily si¢, a inne nie. Najwyzsze st¢zenia
*Am, oraz **"*Cm stwierdzono dla spopielonych probek zuka lesnego z Puszczy Augustowskiej.
Najwyzsza zawarto$¢ ’Cs miala rowniez probka zuka lesnego (ale z Tulowic), wynosila ona
13.840.2 kBg/kg m.p.. Spodziewano si¢ wzglednie wysokich aktywnosci plutonu i ameryku dla zuka
lesnego z racji jego zywienia si¢ humusem i $cidtka lesna. Pewnym zaskoczeniem bylo to, ze poziomy
aktywnosci *’Cs oraz *°Sr dla brudnicy mniszki byly tak niskie, dla radiocezu uzyskano tylko gérne
oszacowanie aktywnosci. Jej gasienica zjada duze ilosci szpilek drzew, zawierajace wzglednie tatwo
mierzalne iloéci obu izotopow. Oznacza to najprawdopodobniej, Ze czas bilogicznego potzaniku *'Cs
i *Sr w tych organizmach jest krotki. Natomiast dla probki z Plaskiej miezalne bylo stezenie ***"**°Pu,
wynosito ono 0.65+0.13 Bg/kg m.p.. Dla *’Sr najwyzsze zawarto$ci, rzedu niespetna 1.5 kBg/kg m.p.
obserwowano dla spopielonych kornikow z Augustowa. Generalnie, korniki wykazywaty wzglednie
wysoka zawarto$¢ *°Sr, od 0.56+0.03 kBq/kg m.p. do 1.4340.19 kBq/kg m.p. Mediana rozkladu
aktywnosci °Sr dla tego gatunku wynosita 806 Bg/kg m.p., co odpowiada w przyblizeniu 77 Bq/kg
s.m., przy czym probki z Puszczy Augustowskiej maja okoto dwukrotnie wyzsze aktywnosci *°Sr niz
probki z Polski Poludniowej. Wydaje si¢ to potwierdza¢ stwierdzony wczesniej niezaniedbywalny
poziom depozycji *°Sr z Czarnobyla w Polsce potnocno-wschodniej. Zuk wiosenny i szeliniak
sosnowiec zawieraja mniejsze aktywnosci szukanych radionuklidow niz zuk lesny.

Whaczenie *Sr (widoczne gtownie dla probek kornikéw) oraz izotopow plutonu i ameryku
(widoczne dla zuka lesnego z Plaskiej) do obiegu mikroelementéw w srodowisku leSnym potwierdza
hipoteze¢ o nastapieniu juz istotnej dekompozycji “goracych czastek” (Kashparov i inni, 1999).

Duze roznice w aktywnosci dla zuka lesnego stwierdzono dla réznych lokalizacji w Puszczy
Niepotomickiej. Probki z powierzchni n2 i n3 maja o rzad wielkosci wyzsze aktywnosci *’Cs od tych
dla probki z nS, probka z nl ma posrednie wartosci. Nie widaé takiej tendencji w przypadku plutonu i
ameryku. Glownym czynnikiem réznicujacym te powierzchnie wydaje sig¢ by¢ tzw. typ siedliskowy
danego lasu — powierzchnia n5 znajdowata si¢ w lesie lisciastym, podczas gdy pozostate to las
mieszany.

Dla probek zuka lesnego, z racji duzej liczby probek, mozna przeprowadzi¢ pewna analize
statystyczna, dzielac probki na populacje pochodzace z Polski Pélnocno-Wschodniej (Puszcze
Biatowieska i Augustowska) oraz z Polski Potudniowej (Bory Niemodlinskie, Puszcza Niepotomicka).
Aktywnosci 2Py, **'Am a w szczegdlnosci “**Pu sa istotnie wyzsze. Przeprowadzajac test-t (z
poprawka Welcha) réznice w aktywnosciach **Pu i **' Am pomiedzy tymi populacjami sa “krancowo
znaczace”, na poziomie istotnosci p=0.0006 w obu przypadkach. Réwniez test statystyczny Mann’a-
Whitney’a rozpoznaje réznice tych populacji jako ,kraficowo znaczace”. Dla *****°Pu réznice sa
»bardzo znaczace” dla obu testow, podczas gdy roznice dla ¥Cs sa ,,nieznaczace”. Analizy
statystyczne wykonano za pomoca programu komputerowego InStat (prod. Graph Pad).

238,239+240Pu
9
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Tabela 54. Wyniki zawarto$ci

radionuklidow w spopielonych probkach osobnikéw dorostych

owadow
kod pow./ 70 B 590Gy 2397240p,, ¥py WA WM
rok (kBg/kg m.p.£ 1o) | (Bg/kg m.p.x 1o)
zuk lesny
Puszcza Bialowieska
b3/94 0.51+0.02 1.9140.15 <0.010 0.52+0.08 0.04+0.03 0.24+0.08
b3/97 0.49+0.02 1.31£0.17 0.013+0.003 3.24+0.28 0.40+0.13 0.39+0.21
b5/90 5.53+0.11 2.37+0.52 <0.036 6.03+0.45 1.17+£0.24 1.00+0.45
b5/92 1.74+0.04 5.24+0.32 <0.025 2.47+0.20 0.77+0.15 1.30£0.40
b5/93 1.98+0.09 1.40+0.67 ND 5.85+0.46 0.95+0.21 2.92+0.76
b5/94 1.19+0.05 3.144+0.43 <0.056 3.64+0.25 1.34+0.46 0.87+0.81
b5/95 2.37+0.07 2.29+0.33 ND 1.07+0.10 0.09+0.06 0.89+0.52
b5/96 1.9440.05 2.63+0.29 <0.023 2.26+0.20 0.64+0.08 1.2440.31
b5/97 1.2340.06 1.38+0.38  0.028+0.040 3.40+0.32 0.55+0.13 1.80+0.67
b5/98 1.5940.04 1.89+0.23  0.013%£0.004 3.06+0.24 0.67+0.13 1.7240.41
b5/99 0.95+0.03 1.39+0.23 ND 1.88+0.16 0.37+0.08 1.09+0.44
Puszcza Augustowska
a/89 3.20£0.15 4.25+1.16 ND 4.44+0.50 0.80+0.25 1.53+0.75
Plaska 01/a 6.7240.08 6.91+0.47 0.142+0.018 5.49+0.39 1.49+0.17 3.01+£0.50 0.19+0.06
Ptaska 01/b 6.71£0.06 8.4840.36 0.161+0.021 5.69+0.40 1.20£0.13 2.00+0.22  0.10+0.04
Puszcza Niepotomicka
nl/93 1.6840.06 4.58+0.55 0.025+0.007 1.83+0.27 0.18+0.16 0.62+0.21
nl/94 0.96+0.05 3.09+0.54  0.029+0.006 0.71£0.08 0.01+2.27 0.08+0.08
n2/93 5.7240.11 5.2440.70  0.01940.005 2.90+0.45 0.02+0.56 0.67+0.40
n2/94 3.854+0.24 4.75+2.16  0.050+0.025 4.14+1.04 0.4140.33 0.66+0.23
n3/93 5.3740.18 6.67+1.31  0.055+0.037 1.83+0.48 0.1440.28 0.7240.48
n3/94 3.5340.11 4.95+0.97 0.049+0.018 1.1940.40 0.0240.07 0.81+0.41
n5/93 0.24+0.02 3.11£0.36  0.048+0.013 1.04+0.19 0.50+0.20 0.21£+0.07
n5/94 0.31+0.05 4.67£0.65 0.055+0.017 0.40+0.11 0.0940.08 0.3240.15
Tulowice
t/94-96 7.82+0.15 4.66£0.88  0.041+0.007 1.54+0.18 0.46+0.10 0.51+0.14
t/01 5.03+0.96 3.00+£0.57 0.026+0.004 0.99+0.12 0.29+0.07 0.3340.09
t/01 13.78+0.21 9.45+1.54 <0.027 1.14+0.20 0.04+0.10 0.4140.25
zuk wiosenny
Puszcza Biatowieska
tb/90-99 1.2240.07 1.9940.90 0.181%0.055 1.71£0.21 0.4340.12 0.2240.11
Tulowice
1t/94-95 6.9540.14 4.73£1.01  0.032+0.008 0.31+0.09 0.31+£0.09 0.23+0.09
brudnica mniszka
Tutowice 01 <0.050 7.01+£0.89 <0.011 0.074£0.060 0.173+0.129 0.27+0.10
Ptaska 01 <0.073 5.1741.38  0.097+0.015 0.65+0.13 <0.11 <0.7
kornik drukarz
Tutowice 01 0.410+0.023  1.732£0.21 0.56%0.03 0.023+0.011  0.011%0.009 <0.02
W.Gorka 01  0.014+0.003  1.90+0.14 0.7740.10 0.011+0.003  0.013%0.003 <0.005
Gorce 00 0.200£0.012  2.96+0.11 0.81+0.11 0.024+0.018 <0.007 <0.11
Ptaska 01 0.060£0.005  1.00+0.10 1.27+0.32 0.024+0.008 <0.01 <0.07
Krél. Woda 0.290+0.021  2.10+0.24 1.434£0.19 <0.10 <0.02 <0.09
01(Augustow)
szeliniak sosnowiec
Tutowice 01 0.750£0.021  4.65+0.27 0.290+0.031 0.52+0.06 <0.34 0.14£0.10
Ptaska 01 0.423+0.047  2.13+20.42 0.177+0.019 2.07+0.17 0.10£0.04 0.724+0.22
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Rys. 70. Widmo promieniowania gamma spopielonej probki kornikow (Gorce).
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Rys. 71.  Widmo promieniowania beta strontu wydzielonego radiochemicznie (Sr-Spec) z probki
kornikow z Gorcow.
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Rys. 75. Zmienno$¢ w latach wartosci stosunku aktywnosci **'Am do ***Pu w probkach zuka
lesnego z Polski pétnocno-wschodniej (A) i potudniowej (B). Linie ciagle sa otrzymane w wyniku
dopasowania prostej metoda najmniejszych kwadratow.

Stwierdzone roznice sugeruja, ze radionuklidy z opadu ,goracych czastek” byly juz
biodostepne w przesztosci, w chwili poboru probek (od 1989). Na rysunku 74 przedstawiono
zalezno$é czasowa wartosci stosunku aktywnosci Z*Pu/*°"?**Pu. Srednia warto$é (+odch. std.) tego
stosunku dla populacji pélnocno-wschodniej wynosi 0.203+0.083, co oznacza, ze $rednio okoto 33 %
2397240py pochodzi z Czarnobyla. Analogiczny $redni stosunek aktywnosci dla populacji potudniowej
wynosi 0.135+0.154, co oznacza, ze. okoto 20 % ******°Pu byto pochodzenia czarnobylskiego. Jednak
warto$¢ ta jest by¢ moze zawyzona przez jeden punkt pomiarowy (obarczony duzym blgdem). Po jego
odrzuceniu $rednia warto$¢ stosunek wynosi 0.097£0.102, co odpowiada juz tylko 13 % udziatowi
czarnobylskiego Pu.

Na rysynku 75 przestawiono zmienno$¢ wartosci stosunki aktywnosci *' Am/***°Pu. Srednie
wartosci wynosza  0.451£0.189 1 0.360+0.220, kolejno dla populacji poéinocno-wschodniej i
potudniowe;j. Dla opadu globalnego wartos¢ ta jest zblizona do 0.3 [UNSCEAR, 1982], natomiast na
silnie skazonych opadem czarnobylskim terenach Biatorusi [Kudryashev i inni, 2001] stosunek ten
siega 1.5, na skutek rozpadu **'Pu, a wicc znacznie wigcej niz stwierdzono dla populacji pétnocno-
wschodniej. Przedstawione dane nie wykluczaja istnienia stabej tendencji do wzrostu wartosci tego
stosunku (po samoistnym uwzglednieniu trywialnego efektu wynikajacego z rozpadu **'Pu, gdyz
probki analizowane byly w jednym czasie). Tendencja taka moglaby wynikaé z nieznacznie wyzszej
przyswajalnos$ci Am niz Pu.

Na rysunku 76 przedstawiono zalezno$¢ zawarto$ci w probkach zuka lesnego wybranych
radionuklidow. Stezenia izotopoéw plutonu miedzy soba oraz ****Pu z **'Am byly ze soba
skorelowane, lecz nie byly skorelowane z *’Cs, ktéry z kolei korelowat najsilniej z *’K.

124



Wyniki analizy gromadzenia si¢ radionuklidow w ciatach owadow przedstawiono w tabeli 55. .
Okoto 45% aktywnos$ci stwierdzono w “pozostatych czgSciach tutowia i odwloku”. Blisko 35%
aktywnosci *°Sr stwierdzono w odnézach. Pu i Am znajdowaly si¢ prawie wylacznie w ,,pozostatych
czesciach...” oraz w organach wewngetrznych (zawierajacych przewod pokarmowy a w nim mozliwe
resztki pokarmu).

Tabela 55. Procentowy udziatl aktywnosci radionuklidéw w poszczegodlnych czgsciach ciata zuka
lesnego.

CZQéé Ciai 137CS 40K 239+240Pu 9OSr 241Am
[%o]

glowa 9.010.6 7.940.8 3.240.9 1.1£0.4 1.9£2.9
pokrywy skrzydet 9.74£0.9 9.3%1.0 3.1+£0.9 3.5£54 6.91+4.7
odnodza 17.8+1.2 17.0+1.8 1.5%£0.7 35.5194 1.0£0.3
wewngtrzne organy tutowiai  19.9+1.3 16.7+1.7 44.0+5.2 19.5+4.5 45.6+7.1
odwloku

pozostate czgsci ciata 43.7+1.7 49.14£3.2 48.2+5.8 40.3+5.0 44.7+11.5

Tabela 56. Znormalizowane na procent masy spopielonego ciata, jaki dane narzady lub czgsci ciata
stanowily, udziaty aktywnosci radionuklidow w czg$ciach ciata zuka lesnego.

czes$é ciat m Cs YK 2391240pyy Sr 1 Am
(%]

glowa 103 0.87+0.06  0.77+0.08 0.32+0.09 0.11+£0.04  0.18+0.28

pokrywy skrzydet 87 1.11+0.10  1.07+0.11 0.36+0.10 0.41+0.62  0.79+0.54

odndza 219 0.81+0.06 0.77+0.08 0.07+0.03 1.62+0.43  0.04+0.01

wewngtrzne organy  12.7  1.56+0.10  1.31+0.14 3.45+0.41 1.53£0.36  3.58%0.55

tulowia 1 odwloku

pozostate czeSci 32.5 1.3440.05 1.5140.10 1.484+0.18 1.24+0.15 1.37+0.35

ciala

W tabeli 56 przestawiono wyniki z tabeli 55 znormalizowane na procent masy spopiclonego
ciata, jaki dane narzady czy czgSci ciata stanowily. Jednostkowe wartosci odpowiadatyby
rownomiernemu roztozeniu radionuklidow w ciele. Wartosci wigksze od 1 informuja o wzglednej
kumulacji danego radionuklidu w danej cze$ci ciata. Dla Pu i Am wartosci blisko 3.5 razy
przekraczajace jednorodny rozklad stwierdzono dla wewngtrznych organow tutowia i odwtoku,
mogacych jednak zawiera¢ resztki pozywienia, w tym $ciotke¢ lesna.. Dwukrotnie mniejsza kumulacje
stwierdzono dla ,,pozostalych czesci ciata”, co juz bez watpliwo$ci wiaze si¢ z obecnoscia Pui Am w
tkankach owada. Najnizsze poziomy zaréwno Pu jak i Am (maja one generalnie bardzo zblizony
rozktad) stwierdzono w odnozach. Inny schemat rozktadu ma *’Sr. Obecny byt gtéwnie w odndzach,
wewngetrznych organach i pozostatych czeSciach ciata, natomiast najmniej obecny byl w glowie.
Rozktad *'Cs i *K jest najbardziej zblizony do réwnomiernego, jednak i tu widaé zréznicowanie.
Mniej w odndzach i glowie, wigcej w pokrywach skrzydet, najwigcej w organach wewngtrznych i
pozostatych czeg$ciach ciata.

Aktywnos$ci w $cidtkach lesnych oraz aktywnosci w roslinach, na ktérych zeruja dane owady,
Wyznaczone na terenach, skad pochodza probki owadow, pozwalaja obliczy¢é wspotczynniki
przenikania (TF) i koncentracji (AC) do owadow. Wyniki zestawiono kolejno w tabelach 57, 58 i 59.
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Rys. 76. Zalezno$ci aktywnosci radionuklidow stwierdzone dla probek zuka lesnego.

Tabela 57. Wspotczynniki przenikania (TF) do owadow dla poszczegolnych radionuklidow z warstwy
Oy .

Gatunek  Miejsce 370 W 90g, 239%240p, 23¥p,, A ZELZEre
owada (Bq/kg m.p.) /(Bg/kg s.m.)
brudnica Tulowice 195+50 0.03+0.02
mniszka Plaska 3149 1.62+0.33 0.08+0.02
zuk Tulowice 6.4+0.2 83+24 1.3+£0.3 0.41£0.06
le$ny Plaska” 22.440.5 5548 2.340.3 0.99+0.08 1.19£0.15 1.08+0.19 3.7¢1.2
Plaska” 24.94+0.6 6218 2.6£0.4 0.89+0.08 1.12+0.14 0.7540.09 2.310.9
szeliniak Tulowice 0.95+0.03 129430 14.5£2.7 0.21£0.03
sosnowiec  Plaska 2.15+0.25 13£3 3.0+0.5 0.25+0.03 0.16£0.06 0.30£0.10
kornik Tulowice 0.5240.03 48+12 27.9+4.5 0.09+0.05 0.07£0.05
drukarz W.Goérka 0.04+0.01 8.2+1.1 96+17 0.0010+£0.0003  0.044+0.011
Plaska 0.30£0.03 6+1 21.246.0 0.003+0.001

1) — uwzgledniono udzial warstwy Op, tak by stosunek aktywnosci ***Pu do >****°Pu w $cidlce rownat si¢
stwierdzonemu u owada.
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Tabela 58. Zakresy warto$ci wspolczynnika przenikania radionuklidéw z danego pozywienia (probki
odniesienia) do owadu - konsumenta [(Bg/kg m.p.)/Bg/kg s.m.)] .

Gatunek probka odniesienia *’Cs PGy 239+240py 1 Am
kornik drukarz kora $wierka 0.51+4.2 12+560 0.11+1.1 <2
brudnica mniszka szpilki sosny <0.32 <0.17 <31 <200
szeliniak sosnowiec korzenie sosny 9+39 38+46 14+18 <28

Tabela 59. Wartosci wspotczynnika koncentracji (AC) radionuklidow w owadach.

Gatunek Miejsce B7Cs Sy 239+240py Am
[m%*/kg m.p.]
brudnica Tutowice 0.0014 +£0.0011
mniszka Ptaska 0.20 +0.04 0.013 +£0.003
zuk lesny Tutowice 0.553 £0.017 0.16 +0.05 0.019 £0.003
Ptaska 3.31 £0.11 0.29 +0.05 0.113 +0.011 0.16 +0.03
Plaska 3.31 £0.11 0.33 +0.06 0.117 £0.011 0.11 +0.02
szeliniak Tutowice 0.082 +0.003 1.75 £0.53 0.0099 +£0.0014
sosnowiec Plaska 0.21 £0.02 0.36 +0.06 0.043 £0.004 0.04 £0.01
kornik Tutowice 0.045 +0.003 3.36 +0.97 0.0004 £0.0002
drukarz W.Gorka 0.0068 £0.0015 13.2+£2.1 0.0002 £0.0001
Plaska 0.030 +0.003 2.59 +0.73 0.0005 +£0.0002

II1.4. Interpretacja dozymetryczna uzyskanych wynikow

Gloéwna droga narazenia radiacyjnego cztowieka w przypadku izotopoéw Pu i Am jest inhalacja
pytéw zawierajacych te radionuklidy. Dla *’Sr wazniejsza jest droga pokarmowa. W pracy doktorskiej
[Mietelski, 1994] autor przeprowadzil oszacowanie dawki od inhalacji drobnych ,,goracych czastek
typu paliwowego”. Oszcowanie to zawieralo zatozenia dotyczace aktywno$ci niektorych
radionuklidéw takich jak **'Pu i **Sr. Badania prowadzone w ciagu kolejnych kilku lat, przedstawione
rowniez w niniejszej pracy potwierdzity stusznos$¢ tamtych zatozen.

Aktywno$¢ V’Cs w $wiezych jagodach wynosita [Mietelski, 1994) okoto 10% aktywnosci
obserwowanej w suchych liSciach, co odpowiada stosunkowi utraty masy w czasie suszenia. Jesli
podobnie dzieje si¢ dla *’Sr, to maksymalne stezenie *’Sr w jagodach wynosi 21 Bg/kg ($wiezej masy).
Zjedzenie 1 kg takich jagdod prowadzi (Kendall i inni, 1987) do otrzymania dawki réwnowazne;j
wynoszacej 0.7 uSv (dla dorostego w czasie 50 lat) Iub 1 uSv (dla dziecka, w okresie 70 lat). Nie
nalezy spodziewac¢ si¢ zadnego ryzyka radiologicznego zwigzanego z tak niskimi dawkami.

Interpretacja dozymetryczna obserwowanych w grzybach, czy tez w roslinach aktywno$ci
emiteréw alfa, silnie zalezy od ich form chemicznych, ktére na obecnym etapie sa nieznane. Jesli
formy te sa nicorganiczne i charakteryzuja si¢ mata wartoscia wspotczynnika f; opisujacego ich
przenikanie do organizmu z przewodu pokarmowego (np. dla tlenkow) to nawet znacznie wigksze
aktywnosci przyjmowane droga pokarmowa prowadza do zaniedbywalnie malych dawek. Cho¢ nie
ma w tej chwili pewnosci, ze nuklidy te nie sa wbudowane w czasteczki organiczne, dla ktorych
warto$¢ f; moga by¢ znacznie wigksze, obserwowane aktywnosci sa znikome i nawet przy fi;=1
prowadzily by do bardzo matych dawek dla cztowieka.
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Kosci dzikich zwierzat nie sa spozywane, w odroznieniu od migsa lub watroby. Stezenia Pu i
Am zmierzone, lub tylko oszacowane, w ko$ciach jako rzedu pojedynczych mBgq/kg pozwalaja
oszacowa¢ ich zawarto$¢ w watrobach zwierzat. Jesli kosci zwierzgcia wazylyby 10 kg, a jego
watroba 2 kg, to jesli watroba zawiera 70% Pu i Am zawartego w ciele, a kosci 20%, wowczas
koncentracja w watrobie powinna by¢ w przyblizeniu 17 razy wigksza od koncentracji w ko$ciach.
Daje to poziom kilkudziesigciu mBq/kg watroby, co w dalszym ciagu nie stanowi zagrozenia
radiologicznego o ile watroba taka na stanowi elementu diety codzienne;j.

Dawki od skazen widocznych w owadach sa zupeklie zaniedbywalne, gdyz jak juz
wspomniano w naszym kregu kulturowym owady szczgsliwie nie sa wlaczane §wiadomie do diety
cztowieka, w odréznieniu od szeregu innych kultur, gdzie stanowia niekiedy cenione przysmaki, a bez
watpienia sa tatwym do pozyskiwania i warto§ciowym, wysokobiatkowym pokarmem.

Oddzielnym zagadnieniem budzacym coraz wigksze zainteresowanie jest kwestia dawek
otrzymywanych nie przez czlowieka ale przez dowolne inne organizmy zwierzece i roslinne [IAEA,
1999; UNSCEAR, 1996; Strand i inni, 2000; Krajewski, 2000]. Jest to traktowane jako element tzw.
antropopresji na ré6zne ekosystemy, ponadto wpltywa na czegsto$¢ mutacji, a tym samym na tempo
procesu ewolucji.
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Podsumowanie i wnioski

Przedstawione wyniki badan jednoznacznie potwierdzaja fakt depozycji z opadem
czarnobylskim na terenie Polski poinocno-wschodniej, zwlaszcza w Puszczy Augustowskiej,
izotopow: B8py, 29py, 0Py, Py, Py, ' Am, **?**Cm, °Sr i "*Eu. Skala tego opadu znacznie
przekracza dotychczasowe, ogélnie akceptowane oszacowania dotyczace udziatu tych radionuklidow
w depozycji opadu czarnobylskiego w Polsce. Opadowi temu nie towarzyszyly zwigkszone, ponad
wartosci typowe dla Polski, aktywnosci *’Cs, co najprawdopodobniej jest wynikiem selektywnej
depozycji z chmury radioaktywnej, nie stykajacej si¢ bezposrednio z podtozem, wzglednie duzych, a
wie¢ kilkumikronowych aerozoli, majacych sktad podobny do znacznie wigkszych ,,goracych czastek”
badanych intensywnie na przetomie lat osiemdziesiatych i dziewigédziesiatych XX w.

Aktywnoséci w opadzie matych ,goracych czastek” siggaly 30 Bq/m’ lacznie dla alfa-
promieniotwoérczych izotopéw plutonu (**Pu, **°Pu, ***Pu i sladowe aktywnosci ***Pu), 1 kBq/m’ dla
*py, okoto 2 kBg/m® w przypadku “°Sr. Po rozpadzie **'Pu w polowie biezacego stulecia,
skumulowana depozycja czarnobylskiego **' Am bedzie siggaé okoto 50 Bq/m®.

Stwierdzono mobilnos¢ i biodostgpnos¢ Pu i Am w srodowisku lesnym. Eksperyment nad
wymywaniem Pu i Am ze $ciotki ujawnit potencjalnie (przy zmianach pH na zasadowe) wigksza
mobilnoé¢ izotopéw Pu i Am nawet niz "*’Cs, i znacznie wicksza niz izotopéw U i Th. Ponadto
stwierdzono mierzalne aktywnosci Pu i Am w ro§linach naczyniowych oraz Pu w grzybach.
Aktywno$ci Pu w grzybach kapeluszowych z Puszczy Augustowskiej zwiazane byly z opadem
czarnobylskim, podczas gdy w probkach z Polski poludniowej gtéwnie z opadem globalnym. Podobny
wynik uzyskano dla roslin runa lesnego (lisSci boréwek-czarnych jagod). Natomiast stwierdzone
zawarto$ci Pu i Am w szpilkach drzew iglastych z Augustowa, przekraczaty dla niektorych probek
100 mBg/kg s.m., lecz byly zwiazane z opadem globalnym. Oznacza to, ze ich zrédlem byl pobor
korzeniowy z glebszych warstw gleby. Uzyskane wyniki sugerujg istnienie dla Pu i Am zjawiska
translokacji w obrgbie drzewa tych radionuklidow do rosnacych szpilek. Sugerowane jest tez ich
niejednorodne rozmieszenie w poszczegolnych partiach korony drzewa (wigksze w wyzszych
partiach). Zjawiska takie sa znane dla wielu mikroelementéw oraz dla '*’Cs.

Izotopy pochodzace z ,goracych czastek” zostaly stwierdzone w zbadanych tkankach i
organizmach zwierzecych: kosciach ssakéw i w owadach. Zmierzono aktywnosci *°Sr w kosciach
dzikich zwierzat siggajace 600 Bq/kg m.p.. W ko$ciach matych ssakow stwierdzono niekiedy
zaskakujaco wysokie, bo siggajace 90 mBg/kg m.p. aktywnosci *°***Pu i mniejsze lecz tez wzglednie
wysokie aktywnosci **'Am, przy wzglednie umiarkowanych aktywnosciach *°Sr. Zawarto$é Pu i Am
te sa o rzad wielkosci wigksze od skazen obserwowanych dla reniferow, ktore to zwierzegta sa
zazwyczaj uwazane za szczegllnie narazone na wchlanianie radionuliddw z racji zywienia sig
porostami. Wydaje sig, ze jest to skutkiem inhalacji aerozoli zawierajacych te radionuklidy.

Stwierdzono obecnosci plutonu i ameryku w ciatach i organach wewngtrznych zuka lesnego
oraz catych ciatach innych owaddéw. Potwierdzona zostata przydatnos¢ badan owadow do badan
skazen radioaktywnych $rodowiska. Stwierdzono wzglednie wysokie aktywnosci *°Sr w kornikach.
Wyniki te potwierdzity dobrze znane zjawisko intensywnego udziatu *°Sr w obiegu mikroelementow
w $rodowisku semi-naturalnym. Intensywne przenikanie *°Sr do kornikéw wskazuje na mozliwo$é
kumulowania si¢ tego radionuklidu w organizmach zwierzat zywiacych si¢ kornikami, a wigc gtdownie
ptakow owadozernych. Ma to duze znacznie dla rozumienia proceséw populacyjnych zwiazanych z
katastrofami jadrowymi.

Uzyskane wyniki aktywnos$ci w materiatach biologicznych oraz badania wymywalnosci
radionuklidow ze $ciotek lesnych wykazuja ze ,,gorace czastki typu paliwowego” ulegly juz catkowitej
dekompozycji.

Zaprezentowane w pracy wyniki dotyczace aktywnosci radionuklidow nie sygnalizuja
istnienia zwiazanego z nimi aktualnie istotnego zagrozenia radiologicznego dla czlowieka. Dlaczego
wigc podejmuje si¢ takie badania? Glownym powodem jest aspekt czysto poznawczy. Oprocz
rozpoznania aktualnego poziomu skazen badania takie pozwalaja poznawaé procesy migracji i
kumulacji badanych pierwiastkow w roznych elementach $rodowiska. Uzyskane dane maja duze
znaczenia dla prognozowania rozwoju systuacji radiologicznej w przypadku ewentualnych przysztych
zdarzen jadrowych: wypadkow, katastrof, wojen czy tez atakow terrorystycznych.
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Wykorzystane metody analityczne (radiochemiczne i pomiarowe) nie odbiegaja od dobrych
standardow $wiatowych dla pomiaréw niskich aktywnosci. Dalsze doskonalenie zaprezentowanych w
pracy metod radiochemicznych to przede wszystkim wprowadzenie nowej metody mineralizacji — z
zastosowaniem mineralizatorow mikrofalowych. Wprowadzenie tego udoskonelenia powinno
zaowocowac praktycznie catkowitym wyeliminowaniem nierozpuszczonych pozostalosci materiatdw
matrycowych probki oraz skroceniem czasu pracy poswigcanego na etap wstepny analizy
radiochemicznej. Osiagalnym udoskonaleniem stosowanych metod pomiarowych jest skonstruowanie
1 zastosowanie ostony antykomptonowskiej spektrometru promieniowania gamma. Dalszy wzrost
czuto$ci pomiaré6w gamma- i beta- spektrometrycznych bylby osiagalny po umieszczeniu aparatury w
laboratorium podziemnym. Wydaje si¢ to obecnie nieosiagalne. Pozadany bylby rozwdj na terenie
kraju techniki pomiaréw stezen izotopow cigzkich pierwiastkow z wykorzystaniem spektrometrii
masowej.

Przedstawione w pracy metody spektroskopii jadrowej wspomaganej radiochemicznym
koncentrowaniem 1 wydzielaniem szukanych radionuklidéw stanowia narzedzie badawcze
wykorzystywane nie tylko do badania skazen radioaktywnych §rodowiska. Techniki te maja rosnace
znaczenie wspomagajace dla niektérych wyrafinowanych ekpertymentow fizyki jadrowej i fizyki
czastek elementarnych - wszedzie tam, gdzie kluczowe znacznie ma ocena poziomu tla
promieniowania pochodzacego od s$ladow naturalnych i sztucznych substancji radioaktywnych
zawartych w materiatach konstrukcyjnych i w otoczeniu systemoéw detekcyjnych tych eksperymentow.
Badania takie juz rozpoczeto w IFJ (Mietelski, 2002 b).
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Podzigkowania

Omawiane tu wyniki byly w wiekszosci przedmiotem publikacji, wymienionych wsrod pozycji
literaturowych. W wiekszosci badan przedstawionych w niniejszej pracy uczestniczyli Kolazanki i
Koledzy z IFJ, w ostatnich latach, przede wszystkim: Mgr Pawel Gaca oraz Mgr inz. Ewa
Tomankiewicz, a wczesniej Mgr inz. Bogdan Was. W czesci badan uczestniczli rowniez: Mgr
Mirostawa Jasinska i Mgr Sylwia Grabowska oraz Dr inz. Pawel Zagrodzki i Mgr Erazm M.
Dutkiewicz. W niektorych przedstawionych w pracy badaniach wspolpracownikami byli rowniez:
Mgr Jerzy Dorda z Instytutu Fizyki Uniwersytetu Slgskiego, Dr Nora Vajda z Instytutu Techniki
Jadrowej Politechniki Budapesztanskiej, Mgr Mirostaw Tomczak a zwlaszczai nieodzalowanej
pamieci Dr Marek Zalewski z Zaktadu Biofizyki AM w Bialymstoku oraz Prof. Mike Ketterer z
Uniwersytetu Potnocnej Arizony w Flagstaff. Wszystkim tym Osobom sktadam wyrazy glebokiej
wdziecznosci.

Zastosowane metody radiochemiczne wzorowatem glownie na pracach mojego
, radiochemicznego guru” Dr Jerrego J. LaRosa, niegdys z Laboratorium IAEA w Seibersdorfie
(Austria) obecnie z Marine Environmental Laboratory IAEA w Monako. Badania wspomagali od
strony biologicznej wspolpraownicy: z Wydziatu Lesnego Akademii Rolniczej w Krakowie Dr inz.
Jozef Barszcz, Dr inz. Stanistaw Malek oraz Dr inz. Przemystaw Szwatko (obecnie z Muzeum
Przyrodniczego PAN w Krakowie), z Instytutu Biologii Akademii Pedagogicznej w Krakowie
Dr Ryszard Kozik oraz z UMCS w Lublinie Dr Ignacy Kitowski. Autor skiada raz jeszcze wszystkim
wspolpracownikom bardzo serdeczne podziekowania za pomoc okazang w realizowaniu tych badan.

W praktycznych zagadnieniach aparaturowych pomoc okazywali. Dr hab. Marian Wojcik
(UJ), Dr Zbigniew Hajduk, mgr Leszek Hajduk (konstrukcja detektora mionow promieniowania
kosmicznego), Jan Jurkowski (naprawy detektorow germanowych), inz. Edward Biatkowski (detektory
krzemowe), oraz inz. Roman Hajduk (konserwacja elektroniki). Bardzo serdecznie dzigkuje za to
wsparcie okazywane najczesciej w trudnych chwilach.

Szczegdlne podziekowania nalezq sie Mgr Mirostawie Jasinskiej, diugoletniej Kierowniczce
Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska; ,, matkowata” nam wszystkim, dzielila sie
swq wiedzq i doswiadczeniem, stworzyla warunki rozwoju, w ktorych praca byla radosciq. Za
wsparcie pragne tez podziekowac poprzedniemu Kierownikowi Zaktadu IX IFJ Prof. dr hab.
Zdzistawowi Szeglowskiemu. Dzickuje tez Dyrekcji IFJ za okazywanq przychylnosé dla prowadzonych
prac.

Serdecznie wdzieczny jestem mojej Zonie, Marioli, oraz naszym Dzieciom: Malgorzacie,
Jackowi i Marcie za wieloletnie, zazwyczaj cierpliwe, znoszenie mojego pracoholizmu wciqz nie
przektadajqcego sie na prozaiczny wzrost stopy Zyciowej naszej rodziny...

Rownie serdecznie dziekuje moim Rodzicom, calej mojej blizszej i dalszej Rodzinie i
Przyjaciolom, za to chocby, ze tylko sq, cho¢ niektorzy, bardzo wazni, pozostali juz tylko w pamieci...

“Last but not least” — dozgonnie wdzieczny jestem rowniez Prof. dr hab. Henrykowi
Morozowi, mojemu nauczycielowi matematyki w szkole podstawowej, za ukazanie na poczqtku tej
drogi piekna nauk Scistych.

J.W. Mietelski

w Krakowie, marzec 2003
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ANEKS 1.
Programy analiz widm promieniowania gamma (P.I.M.P) i alfa (ALF)

Widma promieniowania gamma zbierane podczas opisanych w pracy badan analizowane byty
za pomoca programu P.I.M.P. Program ten, napisany w jezyku MS Fortran z wykorzystaniem pakietu
graficznego MetaWindows, pracuje w srodowisku DOS. Zostal opisany szczegoétowo w raporcie IFJ
(Mietelski, 1989). Program umozliwia prace w trybach automatycznym i nieautomatycznym. W trybie
automatycznym znajdowane sa linie widmowe i obliczane sa ich powierzchnie (wraz z ocena
niepewnosci). Tryb nieautomatyczny pozwala korygowaé¢ wyniki procedury automatycznej (tj.
znajdywanie linii 1 odcinanie tta po liniami widmowymi). W trybie nieautomatycznym mozliwe jest
rowniez dekonwolucja czgsciowo pokrywajacych si¢ linii widmowych poprzez dopasowywanie
metoda najmniejszych kwadratow do dziesigciu funkcji Gaussa opisujacych te linie oraz wielomianu
(stopnia 1,2 lub 3) lokalnie w poblizu analizowanych linii) opisujacego przebieg ciagtej sktadowe;j tta
spektrometru. Wczesna wersjja programu P.I.M.P. byta rozpowszechniana przez firmg Inter-Polon
jako wyposazenie dodatkowe analizatora wielokanatowego Polon-Tristan 1024.

Program ALF jest modyfikacja programu analiz widm promieniowania gamma P.I.M.P.
(Mietelski, 1989) i jak jego poprzednik napisany jest w jezyku Fortran z zastosowaniem grafiki
MetaWindows. Powstawat w roku 1993, a udoskonalany byl do 1998. Podstawowa roznica
programOw jest rezygnacja z procedury automatycznego wyszukiwania i integrowania linii
widmowych oraz opis analityczny linii widmowych stosowanych w procedurze rozdzialu
(dekonwolucji) czg$ciowo pokrywajacych si¢ linii widmowych. Linie te zamiast za pomoca funkcji
Gaussa przyblizane sa za pomoca funkcji postaci:

o —(x—M)2 ]
N(x)=a eXp(B{|x—M|—(x—M)}+y] {A-1}

gdzie:

N(x) — liczba zliczen w kanale x-tym, o - amplituda dla maksimum funkcji (t.j. w kanale M-tym),
M- potozenie maksimum, B, v - parametry ksztattu linii widmowej dla danego zrodta.

Zauwazmy, ze funkcja dana powyzszym rownaniem dla x>M przechodzi w funkcje Gaussa,
podczas gdy w dostatecznie duzej odlegtosci od M dla x<M funkcja przechodzi w zwykla funkcje
wyktadnicza.

W dopasowaniu przeprowadzonym dla pojedynczej linii widmowej ustala si¢ wartosci
parametrow P i y dla danego zrodta poprzez dopasowane metoda najmniejszych kwadratow w
kolejnych 10 iteracjach liniowego przyblizenia rozwinigcia w szereg funkcji danej rownaniem {A-1},
zgodnie z wyrazeniem:

N0 M.y, B) = Noro, My, B+ N do+ N vt + N g + N g, (A2}
P e oM op By

gdzie zerowe indeksy oznaczaja poczatkowe wartosci parametréw, lub pdzniej, wartosci otrzymane w
poprzedniej iteracji. Formalnie parametry traktowane sa jak zmienne.

Nastepnie dopasowuje si¢ (majac jako swobodne parametry tylko amplitudy o; i M; - potozenia
maksiméw kolejnych pikéw w multiplecie) w kolejnych 10 iteracjach funkcje G(x,G,M) dana
rownaniem {A-3}, stanowiaca przyblizenie liniowe rozwinigcia w szereg sumy funkcji N;(x,a,;,M,), (t].
przy zaniedbaniu czlonéw z drugimi i wyzszych rzedéw pochodnymi czastkowymi po parametrach o

i M; ) zgodnie ze wzorem:
- - k k k ON, k ON,
G(x,a,M)=" N(x.0,M)=" Ni(x,4,,My)+ Zizla—A’dAi + Zi:]a?dM,. {A-3}

gdzie zerowe indeksy oznaczaja j.w. , parametry zapisane sa formalnie jako sktadowe k- wymiarowe;j
zmiennej wektorowej (liczba wymiardw to liczba rozdzielanych linii widmowych).
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Iteracje przerywane sa automatycznie, jesli nie sa zbiezne, tj. gdy wartosci bezwzgledne
przyrostow sa wigksze od pewnych zadanych wielkosci. Wynik dopasowania przedstawiany jest
graficznie na ekranie jako suma dopasowywanych funkcji, oraz same te funkcje. Po akceptacji przez
operatora pole powierzchni linii widmowej oblicza si¢ catkujac numerycznie otrzymane funkcje N(x).
Algorytm metody najmniejszych kwadratow jest, jak i w przypadku programu PIMP, algorytmem
krakowianowym.

Program stosowany jest od roku 1993 do obliczania pdl powierzchni linii widmowych dla widm
promieniowania alfa, przedstawionych na wielu rysnkach w tej pracy. Co moze zaskakiwac, okazat si¢
réwniez przydatny do rozdzielania widm promieniowania beta uzyskiwanych za pomoca spektrometru
ciekloscyntylacyjnego, przy logarytmicznej skali odcigtych (kanalow) w widmach, co jest
zilustrowane na rys. Al.

121.

189. Sr_gu

97. Il
85. 5 Y-90
73, |
61. i
as, h ”::::::J i
ac. \ J
24, g

a. i i . 2 i : : : L i : i ST : : : ; LR "
kan: 116 163 214 263 311 360 489 458 5387 556 604 653 7Bz 751 800 849 897 946
T T

+ +

skala
log.

kan: 2 1681 199 298 396 495 394 692 791 8906 988

Rys. Al. Ilustracja proby zastosowania programu ALF do rozdzielenia skladowych widma
promieniowania beta *’Sr bedacego w réwnowadze z *°Y otrzymanych za pomoca spektrometru
Wallac 1414-003 Guardian. Aktywno$é *°Sr wynosita 5 Bq. Otrzymane w wyniku catkowania pola
powierzchni sa sobie w granicach btedu 3% [(Mietelski i Gaca, 2002].
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ANEKS 2
Stosowane procedury radiochemiczne

Osoba przeprowadzajqca analizy ma w trakcie przebywania w pokoju laboratoryjnym maske
ochronng na twarzy, rekawiczki jednorazowe na rekach i fartuch. Rekawiczki bezwzglednie
powinny by¢ zdjete przy opuszczaniu pomieszczenia. Wszystkie odczynniki cz.d.a., roztwory z
dejonizowangq lub bidestylowanq wodq. Praca pod wyciqgiem wlqczonym catodobowo!

I. Mineralizacja proébki.

1 a. Probki gleby, osadow dennych, sciotki lesnej, roslin, owadow, grzybow, zwierzecych tkanek
miekkich itp [La Rosa i inni, 1992]

MI1. Odwazamy nie wigcej niz 10 g spopielonego w piecu muflowym w 600 C (przez min. 6h)
materialu probki umieszczamy w teflonowej zlewce 250 ml. Na podstawie masy suchej i
spopielonej wylicza sig jakiej suchej masie odpowiada masa wzigta do analizy.

-dodajemy 10 ml 1M HNOj; i mieszamy
-dodajemy, zmieniajac koncéwki mikropipety, po 50 ul lub 25ul znacznikéw (tj. rzedu 20-10
mBq): *°Pu (i innych, zaleznie od planowanego zakresu analizy, np. **Am, '*Gd, **U itp).

M2. BARDZO OSTROZNIE dodajemy 70ml 40% HF ( lub w przypadku probek o niskiej zawarto$ci
krzemionki 50 ml)

M3. Gotujemy pod przykryciem na maszynce elektrycznej ok.4 h, nastgpnie odparowujemy (pokrywki
uniesione) do pasty.

M4. powtarzamy pkt. M2 —-M3 ale dodajac 30 ml 40% HF

MS5. Dodajemy i odparowujemy do pasty 3 razy pod rzad po 50 ml 65% HNO;

M6. Dodajemy 50 ml stgzonego 12 M HCI, po ustaniu pienienia si¢ dodajemy 2g H;BO; i
odparowujemy. Jesli wida¢ czarny osad to dadajemy (mieszajac na mieszadle magnetycznym)
BARDZO OSTROZNIE (po kropli) do 10 ml H,O, lub do 5 kropel HCIO,. Odparowujemy do
pot-sucha.

MB&. Dodajemy 50 ml 65% HNO; ptuczac $cianki. Odparowujemy do 10 ml.

MO. Do cieptego dodajemy 100 ml 0.1 M HNO;.doprowadzamy do wrzenia i studzimy.

M10. Zimy roztwor przepuszczamy przez filtr bibutowy wolnego saczenia do szklanej zlewki 250 ml.
Biorac pod uwage cala procedur¢ mineralizacji nie rozpuszczony osad moga stanowi¢ gtéwnie
mineraty cyrkonu (widoczne ziarna) oraz tlenek tytanu (biaty drobny py?t).

1b. Mineralizacja i wstepne zatezenie radionuklidow w probkach kosci (rowniez muszli skorupiakow).

K1. Odwazone nie wigcej niz 100 g spopielonej w 600 °C (6 h) materialu prébki umieszcza sig¢ w 500
ml zlewce szklanej. Na podstawie pomiaru masy suchej i spopielonej wylicza si¢ jakiej suchej
masie odpowiada masa wzigta do analizy.

-dodajemy 100 ml 65% HNO; i mieszamy
-dodajemy, zmieniajac koncowki mikropipety, po 50 pul lub 25ul znacznikow (tj. rzedu 20-10
mBq): **°Pu (i innych, zaleznie od planowanego zakresu analizy, np. **Am, '*Gd, Z*U itp).

K2. Gotujemy pod przykryciem na maszynce elektrycznej ok.4 h, nastgpnie odparowujemy (pokrywki
uniesione) do ok. 20-30 ml.

K3. Dodajemy 150 ml wody i 50 ml kwasu szczawiowego, ustalamy amoniakiem pH = 3 (dla
oznaczen plutonu, ameryku) lub pH = 6 - wytraca si¢ osad szczawianow, z ktorym wspotstracaja
si¢ poszukiwane radionuklidy.

K4. Osad odwirowujemy przy 3000 obr/min (max. 38 G), suszymy i spopielamy w piecu muflowym
w 450 °C.

KS5. Spopielone pozostatosci szczawianéw rozpuszczamy w 50 ml 65% HNO; z dodatkiem kilku ml
HCI. Odparowujemy do sucha.

K6. Ponownie rozpuszczamy w 50 ml 65% HNO;, odparowujemy do 10 ml, dodajemy 100 ml wody,
doprowadzamy do wrzenia i studzimy.

K7. Zimy roztwor przepuszczamy przez filtr bibutowy wolnego saczenia do szklanej zlewki 250 ml.
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I1. Pluton i tor
Materiat wyjsciowy: zmineralizowana probka (proc. M1-M10 lub K1-K7) w ok. 100 ml 1 M HNO; w
szklanej zlewce 250 ml.

A. Ustalenie plutonu na +4 stopniu utlenienia [LaRosa i inni, 1992].

Pu 1. Umieszczamy w zlewkach mieszadetka magnetyczne powleczone teflonem. Sprawdzamy
obecnos¢ jonow Fe™ reakcja z rodankiem. Jesli wynik negatywny dodajemy 0.5 ml roztworu
FeCl3 o stezeniu ~10 mg jonéw Fe™ w 1 ml.

Pu 2. Roztwor podgrzewamy do zagotowania, na chwilg¢ odstawiamy, mieszajac - do bardzo
goracego, ale nie wrzacego - dodajemy OSTROZNIE Iml wodzianu hydrazyny. Gotujemy 5-15
min - hydrazyna redukuje jony Fe” do Fe™ .. Po 10-15 min.

sprawdzamy reakcjg z rodankiem.

Pu 3. Dodajemy 30 ml 65% HNO; , gotujemy az nastapi rozktad hydrazyny (zmiana koloru na zotty i
zaniknigcie tworzenia si¢ licznych babli). - . Przyjmuje sig, ze jony zelaza powracajac do Fe™
redukuja Pu™>® do Pu®. Roztwér studzimy.

Pu 4. OSTROZNIE dodajemy 5 g NaNo, (ptyn zielony i liczne tlenki azotu)

Gotujemy az dymy znikng i kolor z powrotem zo6lty. Przyjmuje sig, ze procedura ta stabilizuje
jony Pu jako Pu*.

Pu 5. Studzimy i uzupetiamy objgtos¢ roztworu, by otrzymac 150 - 200 ml 8M HNO:s.

B. Procedura chromatografii jonowymiennej.

',, f; G,_& ’

Kazda kolumna o diugosci 12 cm wykonana z rurki
polietylenowej o Srednicy wewnetrznej 4 mm, wypetniona
(wysokos¢ ztoza 10 cm) anionitem DOWEX 1x8 200-400 mesh
Cl' (Fluka, Sigma Aldrich itp.), z porowatym teflonem
zatrzymujqcym zloze jonmitu u dotu, od gory kolumny
zakonczona zbiornikiem na roztwor przepuszczany przez niq -
jest nim catkowicie polipropylenowa strzykawka 50 ml (typu
MikroLab — Fot. 4), przepbhyw wymuszony jest przez
obciqzenie tloka strzykawki ciezarem o masie 2-5 kg. Eleuenty
odbierane sq do polipropylenowych zakrecanych naczyn (tzw.
moczowek 120 ml lub 150 ml). Probka znajduje sic w 8M
HNO:;.

Fot. 4. Uktad ci$nieniowej chromatografii jonowymienne;j.

Pu 6. Przepuszczamy 50 ml 2 M HNO; dla zmiany formy jonitu na azotanowa.

Pu 7. Przepuszczamy przez kolumng 50 ml 8M HNO;.

Pu 8. Przepuszczamy probke. Odbierana frakcja zawiera wigkszo$¢ U, caly Am, stront i ziemie
rzadkie (RE) oraz praktycznie wszystkie inne jony pochodzace z rozpuszczonej matrycy. Th i Pu
zatrzymuja si¢ na kolumnie. (Na kolumnie zatrzyma si¢ tez czgsciowo U, jesli U jest w formie
jonow U™).

Pu 9. Przemywamy kolumng 15 ml 8M HNO;. T¢ frakcje taczymy z poprzednia.

Pu 10. Przemywamy kolumng 50 ml 10M HCI. Zebrana oddzielnie frakcja zawiera praktycznie
wylacznie Th.

Pu 11. Frakcje torowa odparowujemy do 2.5 ml, rozcienczamy do 25 ml za pomoca wody i
przenosimy do naczynia polipropylenowego jednorazowego uzytku. Z frakcji tej wykonujemy alfa
spektrometryczne zrodto torowe metoda wspotstracenia z NdF;.
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Pu 12. Wymywamy Pu z kolumny uzywajac 25 ml roztworu: 0.1 M HF z 0.1 M HCI [Harley, 1972].
Frakcj¢ odbieramy do polipropylenowego naczynia jednorazowego uzytku. Z frakcji tej
wykonujemy alfa spektrometryczne zrodlo plutonowe metoda wspotstracenia z NdF;. Ewentualne
dorénieszki uranu, wymyte w tej frakcji nie ulegaja wspodlstraceniu, jesli pozostaje w formie jonow
u'.

IIL. Zrédlo alfa spektrometryczne wspolstracane z NdF;

(dla oznaczen Pu, Am, Cm, Th, RE, oraz U ) [Sill, 1987]

Material wyjsciowy: 25-30 ml roztworu 1 M HCI zawierajacego wydzielone radioizotopy.

Z1. Dodajemy 50 pul roztworu NdCl; zawierajacego 50pg jonow Nd*™ i lekko mieszamy.
dla probek frakcji ziem rzadkich (RE) punkt ten opuszcza sig

Z2. Dodajemy 5 ml 40% HF i mieszamy. W przypadku U dodajemy 0.8 g soli Mohra Odczekujemy
godzing az narosna mikrokrysztatki NdF;. putapkujace w swoja sie¢ krystaliczna wydzielone
radioizotopy.

Z3. Filtrujemy na lejku prézniowym poprzez saczek membranowy o $rednicy zewngtrznej 25 mm i
$rednicy porow nie wigkszej od 0.1 um (stosowane saczki: 0.05um, 0.08 um i 0.1 um) otrzymana
zawiesing (optycznie nie rézniaca si¢ od roztworu!).

7Z5. Przemywamy naczynie po zawiesinie i lejek stosujac po 2ml wody bidestylowanej —
przepuszczamy ja przez saczek.

76. Przemywamy lejek z saczkiem oraz naczynie po zawiesinie 2 ml etanolu.

Z7. Suszymy saczek umieszczajac go uprzednio w polistyrenowej szalce Petriego.

Z8. Przyklejamy saczek do podktadki miedzianej, ponownie suszymy (Fot. 5.).

Przeprowadzamy pomiar na spektrometrze promieniowania alfa (i gamma w przypadku RE).

LIS Soraggeece (7 -

- ENERGHY
|_-;\ ATIRR

(%9, B @

Fot. 5. Zroédto NdF; w komorze pomiarowej spektrometru promieniowania alfa Silena.

Procedura rozpuszczenia zrodta dla pomiaru LSC [Moreno 1 inni, 1998]

Po pomiarze na spektrometrze alfa zrodto (filtr membranowy) mozna odkleié, i przygotowaé do
pomiaru na spektrometrze z cieklym scyntylatorem (LSC) np. dla oznaczen **'Pu. W tym celu:

Z09. Filtr umieszczamy w szklanej zlewce 30 ml, dodajemy 5 ml 65% HNO;, 2 mg H;BO; gotujemy do
odparowania.

710. Dodajemy 2.5 ml 65% HNOs, i 0.5 ml HCIO,4, odparowujemy az znikna biale dymy, dodajemy
ok. 1 ml H,0,, i odparowujemy.
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Jesli zamierzamy oczysci¢ zrodto od ewentualnych domieszek wykonujemy teraz calo$¢ procedur z

punktéw Pu 1 do Pu 12 zastgpujac wykonania wspotstracenia odparowaniem do sucha wymytego

roztworu.

Z11. Osad rozpuszczamy w 2.5 ml 65% HNO;, odparowujemy do prawie sucha, rozpuszczamy w 2.5
ml 1 M HNO;, filtrujemy i mieszamy z 10 ml koktajlu ciektoscyntylacyjnego Wallac HiSafe 3.

IV. Stront

Procedura [Vajda i inni., 1992] poddawana byta modyfikacjom w czasie trwania omawianych badan.
Istniejq co najmniej trzy zasadnicze wersje (A, Bi C), rozniqce sig istotnymi szczegotami .

A. Materiat wyjSciowy: zmineralizowana 1 wstepnie zatgzona probka (tj. po straceniu
szczawiandow 1 ich ponownym rozpuszczeniu: pkt. K1-K7 modyfikowane — mniejsze iloSci
materialu, nie dodawany Zzaden znacznik izotopowy), umieszczona w 30 ml 3 M HNO; — pomiar
wydajnos$ci poprzez oznaczenie zawarto$ci stabilnego strontu metoda AAS (atomowej
spektrofotometrii absorpcyjnej). Procedura wykorzystywana w oddzielnych oznaczeniach Sr.
Kolumna jonowymienna, mechanicznie identyczna ze stosowana dla oznaczen Pu/Th, wypeliona
jest statym ekstrahentem o nazwie handlowej Sr-Spec (Eichrom Ltd), zawierajacym eter
koronowy jako material czynny

B. Material wyjsciowy: 250 ml 8M HNO; po wydzieleniu Pu i Th, zawierajacego w
szczegblnosci U i Am i caly pozostaly material matrycowy. Procedura nalezy do sekwencyjnej
procedury radiochemicznej, w ktdrej oznaczane sa by¢ kolejno radioizotopy pierwiastkéw: Th, Pu,
Sr, U, RE (np. Eu, Sm, Gd) oraz Am i Cm. Na poczatku procedury dodajemy 5 mg stabilnego Sr
jako nosnika dla *°Sr. Kolumna jonowymienna o swobodnym przeptywie wykonana z rurki
polietylenowej (lub szklanej) o $rednicy wewngtrznej 6 mm i dlugosci 10 cm, od dotu
zabezpieczona wata kwarcowa wypelniona jest tym rowniez Sr-Spec (Eichrom Ltd).

C. Jak w punkcie B, tyle Ze dodawany jest znacznik **Sr zamiast nosnika stabilnego Sr.

W kolejnych przypadkach procedury réznia si¢ nieznacznie, zgodnie z ponizszym opisem:

Sr. 1. Kolumng przygotowujemy przepuszczajac 50 ml HNO; o stezeniu identycznym ze st¢zeniem
probki.

Sr. 2. Przepuszczamy przez kolumng roztwor zawierajacy probke. Na kolumnie zatrzymuja si¢ Sr i Pb,
pozostate jony nie. Kolumng ptuczemy 5 ml (A) lub 15 ml (B i C) roztworu HNO; o st¢zeniu
identycznym ze stgzeniem probki (odpowiednio 3 M lub 8 M).

Sr 3. Sr (i czesciowo Pb) wymywamy przepuszczajac 50 ml wody.

Sr 4. Oddzielamy Pb od Sr (Gaca, niepublikowane) za pomoca stracenia jodku otowiu (w tym celu
dodajemy 200 pl roztworu nos$nika Pb, 0.5 ml roztworu jodku amonu, 2.5 ml stgzonego kwasu
octowego, grzejemy do rozpuszczenia si¢ osadu, gwaltownie studzimy). Stracony jodek otowiu
odfiltrowujemy lub odwirowujemy. Caly punkt opuszcza si¢ przy oznaczeniach w ko$ciach lub
innych materialach zawierajacych znikome ilosci *'°Pb. Filtr mozna rozpusci¢ dla pomiaru LSC
lub wprost mierzy¢ na spektrometrze promieniowania gamma z detektorem Ge planarnym.

Sr 5. Wyznaczamy wydajno$¢ wydzielenia Sr i przygotowujemy pomiar LSC.

W tym celu, w przypadku wersji procedury:

A: odbieramy 10% roztworu i wyznaczamy w nim st¢zenie stabilnego strontu metoda AAS. Pozostate
90% odparowujemy do prawie sucha, rozpuszczamy w 2.5 ml 1M HNO; przenosimy do
plastikowego naczynka scyntylacyjnego i dodajemy 10 ml ciektego scyntylatora Walla Hi-Safe 3,
mieszamy przez wstrzasanie, odczekujemy 1 h i wykonujemy pomiar.

B: do roztworu zawierajacego frakcje Sr dodajemy kwas szczawiowy i stracamy szczawian strontu
przy pH=6. Po wysuszeniu wazymy osad i obliczamy wydajno$¢. Filtr umieszczamy na dnie
naczynka scyntylacjnego, zalewamy 2.5 ml 1 M HNO; i rozpuszcamy osad. Nastgpnie dodajemy
10 ml ciektego scyntylatora Wallac Hi-Safe 3, mieszamy przez wstrzasanie, odczekujemy 1 h i
wykonujemy pomiar.

C: Obliczamy z aktywnos$ci odzyskanego *Sr z pomiaru ciektoscyntylacyjnego, lub w przypadku
duzej aktywnosci *°Sr, z dodatkowego pomiaru gamma-spektrometrycznego.
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V. Uran
Material wyjsciowy: ok. 250 ml 8M HNO; po wydzieleniu Pu, Th i Sr, zawierajacego w szczegolnosci
U i Am i caly pozostaly material matrycowy

Ul. Odparowujemy roztwor do ok. 50 ml, dodajemy 100 ml wody, za pomoca amoniaku (ostroznie)
ustalamy pH=9, straca si¢ osad m.in. wodorotlenku zelaza.

U2. Osad odwirowujemy przy 3000 obr./min (max. 38 G).

U3. Osad rozpuszczamy w 30 ml 10 M HCI, gotujemy i odparowujemy przez ok. 30 min,
rozpuszczamy w od 50ml do 100 ml 10 M HCI.

U4. Przygotowujemy kolumng jonowymienna (w szklanej rurce o wysokosci 12 cm, $rednicy
wewnetrzne] 10 mm) wypetniona anionitem DOWEX 1x8 200-400 mesh, CI' (Fluka Ltd.).
Przepuszczamy 50 ml 10 M HCI, nastgpnie probke oraz 20 ml 10 M HCI (ptukanie). Na kolumnie
zatrzymuja si¢ jony U™ U™ i Fe” . Natomiast Am, Cm i RE znajduja si¢ w przepuszczonym
roztworze.

US. Kolumng wymywamy 25 ml 8 M HNO;. Wymywa si¢ zelazo (frakcja Fe). Odebrana frakcje
odparowujemy prawie do sucha w warunkach silnie utleniajacych (dodajemy kilka kropel H,0,)
dla przeprowadzenie wszystkich ewentualnych wymytych jonow U do U™

U6. Odparowang frakcje Fe przeprowadzamy do 25 ml 1 M HCI i przygotowujemy zrédto metoda
wspotstracania NdF;. W tych warunkach U nie wspolstraca si¢. Przesacz moze zawiera¢ §lady U i
zachowujemy go dla dalszego wykorzystania w pkt. U8.

U7. U wyplukujemy za pomoca 70 ml 8 M HNO; i nastepnie 80 ml wody. Obie ciecze taczymy i
odparowujemy do sucha.

US. Odparowany osad rozpuszczamy w kilku kroplach stezonego HCl, przeprowadzamy do 25 ml 1 M
HCI, taczymy z przesaczem z pkt. U6 i wykonujemy Zrodlo metoda wspotstracenia z NdF; (Z1-
Z8). Szczegodlna uwage nalezy potozy¢ na dodanie soli Mohra (pkt. Z2) — redukuje ona U™ do
U™, ktéry to jon uranu wspotstraca si¢ z NdFs.

VI. Ameryk i kiur:

[Holm, Ballestra, 1989]

Material wyjsciowy: ok. 100 ml HCI (o ile wykonywana byta procedura dla oznaczen uranu) lub ok.
250 ml 8 M HNO; po oznaczeniach Pu/Th i ew. Sr. Na poczatku, przy mineralizacji dodany
**Am lub '"**Gd.

Am 1. Odparowujemy (w zlewce 400 ml) do ok. 10 ml, dodajemy 100 ml wody, zagrzewamy.

Am 2. Na goraco, ciagle mieszajac dodajemy od 40 do 50 ml nasyconego roztworu kwasu
szczawiowego (C,H,0, ), ustalajac za pomoca amoniaku pH pomigdzy 2 a 3. Straca si¢ Ca, Mg,
RE i resztki toru. (jesli nie wytraca si¢ osad to dodajemy 1 ml nasyconego rozworu azotanu
wapnia). Doprowadzamy prawie do zagotowania i odczekujemy.

Am 3. Po wystygnieciu delikatnie dekantujemy (do ok. 50 ml), reszte odwirowujemy (od 5 do 10 min,
3000 obr/min — tj. max. 38 G), dekantujemy znad wytraconego osadu szczawiandw. W roztworze
jony Fe, Ti, Al.

Am 4. Osad odwirowany rozpuszczamy w 50 ml 65% HNOs;, gotujemy do odparowania (pozostaje
kilka kropel, ale nie do suchego osadu!).

Am 5. Dodajemy 25 ml wody, dodajemy 5 mg Fe™ (z roztworu o stezeniu 5mg/50ml).

Am 6. Przelewamy do jednorazowego plastikowego naczynia do wiréwki, ustalamy (amoniakiem) PH
~ 9 straca si¢ wodorotlenek Fe a z nim: RE, Am, Cm. Odwirowujemy 5 min. 3000 obr/min (<38
G). dekantujemy, dodajemy 30 ml wody i wstrzasamy (az do rozbicia osadu), kontrolujemy pH
=9, ew. dodajemy amoniak, ponownie odwirowujemy, dekantujemy (plyny zbieramy dla ew.
kontroli)

Am 7. osad rozpuszczamy w 10 ml 10 M HCl + 10 ml 14 M HNO;, w kolejnych wyptukaniach
naczynia do wiréwki gotujemy, odparowujemy, pod koniec (gdy jest kilka kropli) dodajemy ok. 1
- 2ml 65 % HNOs3, dla pewnosci, ze HCl wyparowal.

Am 8. dolewamy do 50 ml. 8 M HNOj; i oczyszczamy ze §ladow Th (pkt. Pu 8 i Pu 9). W przesaczu
mamy Am, Cm, Re, Fe. Pluczemy kolumn¢ 8 M HNO; (20 ml) i dodajemy do przesaczu. Th
pozostaje na kolumnie.
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Am 9. Przesacz odparowujemy (ale nie spiec!).

Am 10. Kolumng wymywamy 50 ml 2 M HCl

Am 11. Odparowany do kropli przesacz z pkt. Am 9 rozpuszamy w 50 ml roztworu zawierajacego
1 M HNOs; w litrze CH;0H - 93% metanolu, [TAEA, 1989] tu nazywany rotworem A).

Am 12. Przygotujemy kolumng (jak w procedurze Pu/Th) z DOWEX 1x8 200-400 mesh, Cl-,
przepuszczamy 100 ml "roztworu A"

Am 13. Przepuszamy probke (50 ml) i pluczemy nastgpnym 25 ml "roztworu A"; w przesaczu: Fe, na
kolumnie pozostaja Am, Cm, RE.

Am 14. Wyplukujemy RE za pomoca 80 ml 0.1 M HCI + 0.5 M NH4,SCN w metanolu; (80%
metanolu) — tu nazywany roztworem "B". Frakcja ta stanowi material wyjsciowy dla oznaczen
ziem rzadkich (RE)

Am 15. Wyptukujemy Am i Cm z kolumny za pomocg 50 ml roztworu 1.5 M HCl w metanolu (86%
metanolu) (roztwor"C") — przesacz odbieramy do zlewki 50 ml i odparowujemy.

Am 16. Przeprowadzamy do 1M HCI (20ml), ptuczemy i robimy zrédto metoda wspotstracania z
NdF; .

Am 17. Pomiar na spektrometrze promieniowania alfa.

Uwaga:

W pracy [Mietelski i Kozik, 1996], gdzie wykonano pomiar Am tylko na spektrometrze gamma (z
wykorzystaniem jako znacznikéw izotopoéw europu, ktorych aktywnos¢ wyznaczono w calej
oryginalnej probce) procedurg uproszczono wykonujac jedynie pkt. Am 1-7 oraz Am 16 (w tym
przypadku uzyskane zrodto nie byto zrodtem cienkim w sensie stosowanym w spektrometrii alfa).

VII. Ziemie rzadkie (RE) — glownie Eu, Gd i Sm

Materiat wyjsciowy: frakcja wyplukana z kolumny roztworem "B" w procedurze oznaczania ameryku
i kiuru (pkt. Am 14).

RE 1. przelewamy do naczynia do wirowki. Dodajemy par¢ kropli roztworu FeCl; 1 ok. 10-15 ml
amoniaku, tak by pH=9. Wstrzasamy, odwirowujemy 10 min, 3000 obr/min (< 38 G).

RE 2. Dekantujemy, osad traktujemy kolejno stezonym HNO; i HCl (po 5 ml), wyplukujemy
naczynie.

RE 3. Odparowujemy do kilku kropel w zlewce 50 ml. Dodajemy do 10 wodg. Przeprowadzamy do
moczowki kolejno ptuczac woda zlewke (po 5 ml)

RE 4. W moczoéwce dodajemy 2.5 ml. 40 % HF, nie dodajemy neodymu!. Odczekujemy 2 h,
filtrujemy i dalej jak w etapach przygotowania zrodta Z3-Z8.

Procedury dodatkowe dla kontroli jakoS$ci

Wszystkie naczynia szklane myte sa w parach wrzacego kwasu azotowego (min. 1 h), nast¢pnie
ptukane woda destylowana.

Naczynia plastikowe traktowane sa jako jednorazowe (pipetki Pasteura, koncowki pipet
automatycznych, naczynia 120 i 150 ml) lub myte sa na zimno kwasem azotowym (zbiorniki
cieczy i kolumny chromatograficzne).

Od roku 2001 na kazde 10 probek analizowana jest jedna $lepa probka i materiat referencyjny (tab. A-

)]
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Tabela A-1.

Przyktadowe wyniki zawarto$ci oznaczanych izotopéw w materiatach referencyjnych.

Nazwa Izotop Pomiar Warto$¢ certifikowana Referencja
materiatu [Bg/kg s.m.] [Bg/kg s.m.]
IAEA -A12 St 65+14 54.8 (46.3+59.2) Mietelski i inni, 2001a
(Kos¢
zwierzgca)
IAEA Soil  *°Sr 11745 108 (101+114) Mietelski i inni, 2001a
375
(Gleba z Sr 104+10 108 (101+114) Mietelski i inni, 2003 ¢
Ukrainy) YICs 5559466 5280 (5200+5360) Mietelski i inni, 2003 ¢
K 423428 424 (417+432) Mietelski i inni, 2003 ¢
29290y 0.26740.025 0.30 (0.26+0.34) Mietelski i inni, 2003 ¢
0.259+0.026 0.30 (0.26+0.34) Mietelski i inni, 2003 ¢
Pu 0.076+0.010 0.071 (0.056+0.085) Mietelski i inni, 2003 ¢
0.052+0.009 0.071 (0.056+0.085) Mietelski i inni, 2003 ¢
*'Am 0.126+0.033 0.13 (0.11+0.15) Mietelski i inni, 2003 ¢
IAEA 300  **"*Pu 3.419+0.186 3.55 (3.44+3.65) Mietelski i inni, 2002
(Osad denny **"**Pu 3.622+0.214 3.55 (3.44+3.65) Mietelski i inni, 2002
zBaltyku)  **Pu  0.171%15 0.150% Mietelski i inni, 2002
[IAEA-1998]  *"Pu  0.177+20 0.150* Mietelski i inni, 2002
IAEA Soil 6 *"**Pu  1.01+0.14 1.040 (0.962+1.110) Mietelski i Was, 1995
Glebaz  **7*Pu 1.029+0.075 1.040 (0.962+1.110) Mietelski i inni, 2002
Austrii
stezenie certyfikowane
[ppm] [ppm]
IAEA-375 stab.Sr  97.440.6 101(94+108) Mietelski i inni, 2001a

* - warto$¢ nie certyfikowana (“Information value”)

151



Stowniczek skrotéw i symboli uzywanych w pracy

Oznaczenia

C-stosunek aktywnosci **Pu do ****Pu w opadzie globalnym.

E-stosunek aktywnosci ***Pu do 2*****°Pu w opadzie czarnobylskim

c-odchylenie standardowe

®-efektywnos¢ rejestracji danego rodzaju promieniowania (okre§lanego w indeksie)

Assg-zawarto$é (inaczej: stezenie aktywnosci) 2*Pu, w [Bq/kg]

Asse-zawarto$é (inaczej: stezenie aktywnosci) 2°**°Pu, w [Bq/kg]

Asy-zawarto$é (inaczej: stezenie aktywnosci)**'Pu, w [Bq/kg]

Ac-zawarto$é (inaczej: stezenie aktywnosci) ***"*°Pu pochodzacego z Czarnobyla, wyrazone w
[Bg/kg]. Sam indeks ,,ch” przy oznacza sktadowa czarnobylska danej zawartosci

Ap-aktywno$¢ probki

Aw-aktywnos$¢ wzorca (lub znacznika wewnetrznego)

B -liczba zliczen w tle

BGO-scyntylator bizmut-german-tlen

c-predkos¢ Swiatla

E, S, D, P-nazwy detektorow promieniowania gamma wykorzystywanych w pomiarach

F-procentowy udziat aktywnos$ci danego radionuklidu pochodzacego z Czarnobyla. Bez dodatkowych
symboli (indeksow itp. ) odnosi sig do *°"**Pu.

m -masa

m.p.-masa spopielona

MDA -granica oznaczalnosci dla st¢zenia aktywnosci (zawarto$ci)

N-liczba zliczen, probek itp..

p-poziom istotnosci

ppb-part per billion — stezenie 10” g/g

ppm-part per million — stezenie 10° g/g

R -wspotczynnik korelacji Pearsona

r -warto$¢ stosunku aktywnosci

s.m.-sucha masa

t -czas pomiaru

u-predkosé czastki

Y-odzysk (wydajnosc¢ radiochemiczna)

Nazwy instytucji, organizacji itp:

CLOR-Centralne Laboratorium Ochrony Radiologicznej
IAEA-Migdzynarodowa Agencja Energii Atomowej (MAEA).
ICRP-Migdzynarodowa Komisja Ochrony przed Promieniowaniem

IFJ -Instytut Fizyki Jadrowej im. Henryka Niewodniczanskiego w Krakowie
IO PAN-Instytut Oceanologii Polskiej Akademii Nauk
LBSRS-Laboratorium Badan Skazen Radioaktywnych Srodowiska IFJ
PAA-Panstwowa Agencja Atomistyki

UG-Uniwersytet Gdanski

UMCS-Uniwersytet Marii Curie-Sklodowskiej

UNSCEAR-United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation
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