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Rozdzial 1

Wprowadzenie

11 marca 2011 r. o godzinie 5:46 czasu UTC (14:46 JST) doszio do trzgsienia ziemi
u wschodnich wybrzezy Japonii (The Great East Japan Earthquake). Japoriska Agencja Me-
teorologiczna zlokalizowata hipocentrum zdarzenia 130 km na wschéd od wybrzeza Sanriku
(p6inocno - wschodnia czg$¢ wyspy Honsitl), na gigbokosci 24 km, na granicy dwdéch ptyt tek-
tonicznych tj.: pélnocnoamerykanskiej 1 pacyficznej, w poblizu Rowu Japonskiego (rys.1.1)
[1]. Trzesienie to, o magnitudzie 9 (M 9) w skali Richtera [2], bylo jednym z pigciu najwigk-
szych zarejestrowanych w historii trzgsien ziemi na ptycie pacyficznej (Chile 1960 (M 9.5),
Chile 2010 (M 8.8), Alaska 1964 (M 9.2) i Sumatra 2004 (M 9.2)).

Plyta
poélnocno-
amerykans|

Ptyta
euroazjatycka

Rysunek 1.1: Rozmieszczenie plyt tektonicznych wokot Japonii [1].

Jego nastgpstwem bylo zaskakujaco wysokie tsunami z maximum dochodzacym do 10 - 15 m
(przewidywania 3 - 6 m) [1].

Zaréwno trzgsienie ziemi jak i tsunami wywolaly zniszczenia m.in. w elektrowni ja-
drowej Fukushima Dai-ichi (FDNPP), doprowadzajac do jednej z najwigkszych awarii jadro-
wych w historii.



1.1 Elektrownia jadrowa Fukushima Dai-ichi (FDNPP)

1.1.1 Polozenie FDNPP

FDNPP (GPS: 37°25°22”N 141°01°58”E) potozona jest w regionie Tohoku, na pét-
nocno - wschodnim wybrzezu najwigkszej wyspy Japonii, Honsiu (rys.1.2). Od strony zachod-
niej otacza ja Pacyfik za$ od strony wschodniej, waska rownina Hamadori, ograniczona od
zachodu terenem wyzynnym i gérami Abukuma (najwyzszy szczyt Otakine 1193 m n.p.m).
Administracyjnie FDNPP usytuowana jest na terenie prefektury Fukushima (trzecia najwigksza
prefektura Japonii), na granicy miast Okuma i Futaba, w powiecie Futaba. FDNPP znajduje sie
w odlegtosci ok. 220 km na p6tnocny wschéd od Tokio, ok. 70 km na potudniowy wschod
od stolicy prefektury Fukushima 1 ok. 160 km na potudniowy zachdd od epicentrum trzgsienia
ziemi (11.03.2011 r.).

PREFEKTURA
MIYAGI

PACYFIK
:l l

Rysunek 1.2: Potozenie elektrowni jadrowej Fukushima Dai-ichi. Dane mapy ©2018, Google, ZENRIN.

1.1.2 Charakterystyka FDNPP

FDNPP (rys.1.3) byta przed 11 marca 2011 r., jedna z 17 dziatajacych elektrowni ja-
drowych w Japonii, pokrywajacych w ok. 30% zapotrzebowanie systemu energetycznego tego
kraju. FDNPP dostarczata do sieci energetycznej ok. 4 700 MW energii a w jej sktad wcho-
dzito szes¢ reaktoréw typu BWR (Boiling Water Reactor) drugiej generacji (wdrazanych od lat
70 XX w.). Uproszczony schemat budowy reaktora typu BWR eksploatowanego w FDNPP zo-
stat przedstawiony na rys. 1.4. Bloki energetyczne FDNPP (zajmujacej obszar 3.5 km?) zostaty
uruchomione w latach 1970 - 1978 a pierwszy z nich wiaczony do sieci energetycznej w marcu
1971 r. Wybrane dane dotyczace poszczegdlnych reaktoréw w tym: moc, rodzaj wykorzysty-
wanego paliwa, liczba pretéw paliwowych, etc. zostaty zebrane w tab. 1.1. Sredni czas trwania
kampanii paliwowej w reaktorach FDNPP wynosit 13 miesigcy. W dniu trzgsienia ziemi w
2011 r., tylko reaktory nr. 1, 2, 3 dziataty zas pozostate byty wytaczone w celu przeprowa-
dzenia kontroli okresowych. Paliwo jadrowe z rdzenia reaktora nr. 4, zostato przeniesione do
basenu przechowawczego jeszcze przed trzgsieniem ziemi (wylaczenie reaktora 29.11.2010),
w ramach rutynowych dziatai. Zestawy paliwowe blokéw nr. 5 i 6 pozostawaty w rdzeniach



wylaczonych reaktoréw (wytaczenie odpowiednio 2.01.2011 1 13.08.2010) generujac jedynie
cieplo powylaczeniowe.

Nalezy doda¢, ze FDNPP bylo pierwsza elektrownia zbudowana i zarzadzana przez
Tokyo Electric Power Company, Incorporated (TEPCO).

Rysunek 1.4: Schemat budowy reaktora typu BWR MARK I [4].



Tablica 1.1: Wybrane dane i parametry blokéw energetycznych elektrowni Fukushima Dai-ichi [1], [5]

Nr. bloku energetycznego \ 1 2 3 4 5 6
Rozpoczgcie budowy 09.1967 05.1969 10.1970 09.1972 12.1971 05.1973
Wiaczenie do sieci energetycznej 03.1971 07.1974 03.1976 10.1978 04.1978 10.1979
Typ reaktora | BWR-3 MarkI | BWR-4 MarkI | BWR-4 Mark1 | BWR-4 Mark I BWR-4 Mark 1 BWR-5 Mark II
Producent | General Electric | General Electric Toshiba Hitachi Toshiba General Electric
Moc reaktora elektryczna /termiczna 460/1380 784/2381 784/2381 784/2381 784/2381 1100/3293
(MW (e)/MW(th))
Liczba zestawéw paliwowych 400 548 548 548 548 764
UoX
Zestawy paliwowe typu 8 x 8 68 - - - - -
Srednie zbogacenie 235U (%) 34 - - - - -
Wypalenie Srednie/max (GW d/t) 39.5/50.0 - - - - -
Zestawy paliwowe typu 9 x 9 332 548 516 548 548 764
Srednie zbogacenie 2°U (%) 3.6 3.8 3.8 3.8 3.8 3.7
Wypalenie srednie/max (GW d/t) 45.0/55.0 45.0/55/0 45.0/55.0 45.0/55.0 45.0/55.0 45.0/55.0
MOX
Zestawy paliwowe typu 8 x 8 - - 32 - - -
Srednie zbogacenie 23°U/2%Pu (%) - - 1.1-1.2/2.7-5.3 - - -
Wypalenie Srednie/max (GW d/t) - - 33/40 - - -
Stan reaktora przed trzgsieniem ziemi On On On Off (29.11.2010) Off (2.01.2011) Off (13.08.2010)
Moc rdzenia w czasie awarii (MW (th)) 1380 2381 2381 0 Ciepto powylaczeniowe | Ciepto powytaczeniowe
Basen przechowawczy paliwa jadrowego
Liczba zestawow paliwowych (w tym nowe) 392 (100) 615 (28) 566 (52)* 1535(204) 994 (48) 940 (64)

UOX - Uranium oxide fuel (typ paliwa jadrowego), MOX - Mixed oxide fuel (typ paliwa jadrowego),On - reaktor wlaczony, Off - reaktor wytaczony, * - tylko zestawy z paliwem
typu UOX




1.1.3 Przebieg awarii jadrowej w FDNPP

Sekwencja zdarzen, podczas awarii FDNPP, zostata bardzo skrupulatnie przedstawiona
1 doglebnie przeanalizowana przez ekspertow m.in. w obszernym dokumencie rzadu Japonii
[1] czy kilkutomowym raporcie Migdzynarodowej Agencji Energii Atomowej (IAEA) [5]. W
ponizszym rozdziale zostang przytoczone tylko niektére fakty (najwazniejsze z punktu widze-
nia niniejszej pracy), majace wptyw na poprawnos$¢ wyciaganych wnioskéw oraz uzasadnienie
proponowanych scenariuszy zdarzen, tworzonych na podstawie badan wtasnych. Dla wigkszej
przejrzystosci, wszystkim zdarzeniom przypisano atrybut czasu (wedlug czasu JST) 1 umiesz-
czone je na osi czasu (tab.1.2).

11.03.2011 po zarejestrowaniu przez czujniki, zlokalizowane na terenie FDNPP, wstrza-
s6w o amplitudzie wigkszej niz wartoS$¢ zadana (5:46 czasu JST), nastapito uaktywnienie ochrony
sejsmicznej reaktorOw a nastgpnie automatyczne wytaczenie dziatajacych blokéw elektrowni
(nr. 1, 2 1 3) poprzez natychmiastowe 1 pelne wprowadzenie pretow kontrolnych do rdzeni
reaktor6w (procedura SCRAM). 40 minut po gtéwnym wstrzasie, do wschodniego wybrzeza
Japonii (gdzie usytuowana jest FDNPP) dotarta pierwsza fala tsunami o wysokosci 4 - 5 m a
10 minut p6zniej (15:37 JST) druga, o amplitudzie 14 - 15 m (rys.1.5) [2]. Betonowa bariera
(falochron), umiejscowiona przed elektrownia, zostata zaprojektowana tak by chroni¢ FDNPP
przed tsunami o max. wysokosci 5.7 m. Fale tsunami zatopity infrastrukture 1 urzadzenia elek-
trowni zlokalizowane od strony oceanu jak i gtéwne budynki FDNPP, potozone ok. 6 m wyzej,
w tym budynki: reaktoréw i turbin [5].
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Rysunek 1.5: Schemat przedstawiajacy FDNPP w trakcie nadejscia tsunami 11.03.2011 [4].
A - budynki FDNPP, B - poziom tsunami z 11.03.2011, C - poziom gruntu, D - poziom morza, E - falochron

Po awaryjnym wytaczeniu reaktorow, w ich rdzeniach nastgpowata generacja ciepta
powylaczeniowego (ok. 1.5 % mocy termicznej tj. 22 MW blok nr. 1, 33 MW blok nr. 21 3
[6]). Kilka minut po tsunami (tab.1.1), systemy chtodzenia reaktoréw zostaly odcigte od zasi-
lania (zniszczenie sieci elektroenergetycznej i tym samym zasilania AC (loss of offsite power
LOOP), zalanie/zniszczenie generatoréw Diesla, etc.). Brak optymalnego chlodzenia rdzeni re-
aktorow, powodowat w dtuzszej perspektywie utratg chtodziwa (parowanie) co doprowadzito do
odstonigcia pretow paliwowych 1 uszkodzenia/stopienia rdzeni reaktorow nr. 1, 2 1 3 (tab.1.2).

Konsekwencja generacji ciepta, w wyniku rozpadéw promieniotworczych produktow
rozszczepienia zawartych w paliwie jadrowym, byto réwniez rozpoczgcie egzotermicznej reak-
cji cyrkonu (pochodzacego ze stopu Zircaloy, stanowiacego material koszulek paliwowych) z
woda (reakcja utleniania) w wyniku, ktérej powstawat wodor (réw.1.1) .

Zr 4+ 2H,O — ZrOy + 2Hy 4 (1.1)



Wod6ér zas wchodzit w reakcje z tlenem (row.1.2).

1
2H, + EOZ — HyO (1.2)

W temperaturze pokojowej szybkos¢ faczenia si¢ wodoru z tlenem jest niezmiernie mata za§ w
temperaturze wyzszej niz 720 K reakcja przebiega wybuchowo. Najgwattowniejszy jej przebieg
zachodzi wtedy gdy wodor z tlenem zmieszane sa w stosunku objetosciowym 2:1 (mieszanina
piorunujaca) [7].

Tablica 1.2: Zestawienie wybranych zdarzeri majacych miejsce podczas awarii FDNPP w blokach nr. 1,2 i 3
(1], [5], [8].

| Data | Blok 1 Blok 2 Blok 3

11.03.2011 trzesieni ziemi 14:46

wylaczenie reaktorow

tsunami 15:37

utrata zasilania AC 15:37 utrata zasilania AC 15:41 utrata zasilania AC 15:38

odstonigcie pretéw paliwowych
18:10

uszkodzenie rdzenia 18:50

12.03.2011 | podtaczenie pomp pozarowych
zasilanych §wieza woda 5:46

wybuch wodoru 15:36

podtaczenie pomp pozarowych
zasilanych wodg morska 19:04

06:00

13.03.2011 odstonigcie pretéw paliwowych

uszkodzenie rdzenia 10:40

podtaczenie pomp pozarowych
zasilanych woda morska 13:12

14.03.2011 odstonigcie pretow paliwowych wybuch wodoru 11:00
17:00

uszkodzenie rdzenia 19:20

podtaczenie pomp pozarowych
zasilanych woda morska 19:54

15.03.2011 eksplozja w komorze

kondensatora wodnego 6:00

wszystkie godziny podane wg. czasu JST, AC - prad zmienny (alternating current)

Niebezpieczny wzrost ci$nienia i temperatury w obudowach bezpieczenstwa reakto-
row (wynik braku optymalnego chlodzenia), wymusit intencyjna (przez system wentylacji/ za-
woOr bezpieczenstwa) lub nieintencyjna (rozszczelnienie obudowy bezpieczenstwa) wentylacje.
Woéweczas to para wodna, gazy szlachetne, aerozole radioaktywne i wodoér wydostaty si¢ na ze-
wnatrz. Duza koncentracja wodoru w kontakcie z tlenem, wywotata eksplozje w blokach nr.
1, 314 (tab.1.2), niszczac budynki reaktorow. Emisje izotopéw radioaktywnych z reaktoréw
nr. 1, 2 i 3 spowodowaly skazenie Srodowiska. Przyczyng eksplozji w gérnej czgsci budynku
reaktora nr. 4, byt wodér pochodzacy z reaktora nr. 3 (wspdlny dukt). W reaktorze nr. 2 zareje-
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strowano odgtos wybuchu niewiadomego pochodzenia w okolicach kondensatora wodnego, po
czym nastapito tam rozszczelnienie obudowy bezpieczenstwa [6].

W blokach nr. 5 i 6 oraz basenach przechowawczych wypalonego paliwa jadrowego
blokéw nr. 1, 2, 3, 51 6, nie doszto do odstonigcia pretéw paliwowych (poziom wody po-
wyzej pretow paliwowych) i emisji izotopéw promieniotwérczych do srodowiska. W basenie
przechowawczym bloku nr. 4 podejrzewano uszkodzenia pretéw paliwowych ze wzgledu na
wybuch wodoru 1 pozar w budynku reaktora, niemniej jednak czynnosci kontrolne pokazaty
brak systematycznych uszkodzen [6].

Ok. 11 - 15 dni (w zaleznosci od bloku elektrowni) od dnia trz¢sienia ziemi, przywro-
cono w FDNPP zasilanie z zewngtrznej sieci elektroenergetycznej (AC) za$ po 14 - 15 dniach
uruchomiono chiodzenie woda stodka [1].

1.1.4 Izotopy promieniotworcze uwolnione do Srodowiska

Oszacowanie aktywnosci izotopéw uwolnionych do Srodowiska podczas awarii FDNPP
(pomimo uptywu 8 lat od zdarzenia) jest problematyczne i wciaz budzi wiele kontrowersji. Po-
wodem takiej sytuacji, jest utrudniony dostgp do danych, ogdlnie rzecz ujmujac, charaktery-
zujacych FDNPP (np: sktadu paliwa jadrowego, wzbogacenia paliwa, historii pracy reaktorow
(napromienienia paliwa jadrowego), gestosci mocy reaktoréw, rozkladu strumienia neutronéw
w rektorach, wypalenia paliwa jadrowego, etc.) ze wzgledu na wymogi bezpieczenstwa oraz
ograniczenia handlowe, ale takze réznice w podej$ciu metodycznym do zagadnienia szacowa-
nia uwolnieri. Doskonatym przyktadem, moze tu by¢ 137Cs. W pracach prezentujacych wyniki
oszacowan jego uwolnien, stosuje si¢ dwa podejscia: 1. symulacje w oparciu o informacje
zwiazane z poszczegdlnymi reaktorami FDNPP (jak powyzej) 1 2. symulacje w oparciu o dane
eksperymentalne tj. depozycje w Srodowisku. Oba sposoby bazuja na zatozeniach, ktére nie-
koniecznie sa kompletne i prawdziwe, i ma to wptyw na szeroko$¢ zakresu szacowanych wiel-
koSci. Zebrane dane w raporcie IAEA [5], z 20 roznych prac pokazuja, ze Srednia i mediana
szacowanych aktywnosci 137Cs uwolnionego do atmosfery, wynosza odpowiednio 16 PBq i
13 PBq, za$ przedziat zmiennoSci (7.8 PBq, 25 PBq). Peten zbiér wartosci, zostal przedsta-
wiony na rys. 1.6. Prezentowane aktywnosci 1%’Cs, maja rozklad logarytmiczno - normalny
1 14 z przedstawionych przypadkéw ma warto§¢ mniejsza niz obliczona Srednia. Dodatkowo
nalezy nadmienié, ze na rozklad ten, nie ma wptywu sposéb wykonanego szacowania, tzn. czy
symulacje zostaly przeprowadzone metoda bazujaca na warunkach poczatkowych zwiazanych
z reaktorami czy na do§wiadczalnie wyznaczonej depozyciji 13”Cs w srodowisku.

Podobnie jak w przypadku Cs, dyskusje w literaturze toczg si¢ takze wokot m.in. Pu.
Schwantes et al. (2012) [9] szacowat uwolniong aktywnos¢ izotopéw Pu na 0.002 £ 0.0003 %
zawartosci Pu w paliwie jadrowym blokéw nr. 1 i 3, co jest rtOwnoznaczne z poziomem kil-
kudziesigciu GBq, z kolei Povinec et al. (2013) [6] bazujac na danych z Nishihara (2012)
[10] okreslit poziom uwolnienia Pu (*3Pu, 23°Pu oraz 24°Pu) na kilkanascie GBq, podczas gdy
Zheng et al. (2013) [11] postulowat jeszcze mniejszg aktywnos¢, rzgdu kilku GBq (238py, 239y
oraz 240Pu).

Dla spéjnosci prowadzonych analiz i interpretacji wynikow, ponizsze opracowanie ba-
zowaé bedzie na wyselekcjonowanych danych zebranych w tab. 1.3 (bedacych w kregu zain-
teresowania niniejszej pracy), dotyczacych skiadu izotopowego paliwa jadrowego FDNPP (z
uwzglednieniem bloku reaktora) a oszacowanych na podstawie pracy Nishihara et al. (2012)
[10]. Dodatkowo tabelg uzupetniono o wielkoSci uwolnien do atmosfery zaprezentowane przez
rzad Japonii w lipcu 2011 r. [1] i poprawione w paZdzierniku 2011 r. [12].
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Rysunek 1.6: Oszacowane aktywnosci ”Cs uwolnionego do atmosfery, na podstawie 20 opracowar
zebranych w raporcie IAEA [5] - wykres zmodyfikowany.
A, - warto$é Srednia aktywnosci 137 Cs dla wszystkich prezentowanych przypadkéw, SD - odchylenie standardowe,

dla przypadkéw 3, 5, 13 - przedstawiono zakresy szacowanych wartosci aktywnosci 13 Cs

Jako pierwsze do atmosfery uwolnione zostaly gazy szlachetne (produkty rozszcze-
pienia). Przyjeto, kierujac si¢ ich wlasciwosciami atomowymi (konfiguracja elektronowa 52p6
oraz ujemne powinowactwo elektronowe [7]) oraz informacja o skali uszkodzen/rozszczelnien
pretéw paliwowych w reaktorach nr. 1, 2 1 3, ze ich calkowita aktywno$¢ wyprodukowana w
reaktorach FDNPP zostata wyemitowana do Srodowiska. To oznacza, ze ok. 83.7 PBq tj. 5.8 kg
8Kr (23.1 PBq reaktor nr. 1, 31.1 PBq z reaktor nr. 2, 29.5 PBq reaktor nr. 3) oraz 12 000 PBq
tj. 1.7 kg 133Xe (2 710 PBq reaktor nr. 1, 4 670 PBq reaktor nr. 2, 4 670 PBq reaktor nr. 3)
trafito do atmosfery.

Drugimi w kolejnosci byty te pierwiastki, ktérych temperatura wrzenia jest nizsza niz
zakres temperatur 2100 °C - 2300 °C [13], szacowanych jako prawdopodobne temperatury
rdzeni, w czasie gdy doszto do ich stopienia. Frakcja emitowana w postaci pary do atmosfery,
z rozszczelnionych pretéw paliwowych, szybko kondensowatla tworzac aerozole (z wyjatkiem
jodu). Frakcje izotopéw pierwiastkow lotnych takich jak: Te, I i Cs uwolnionych do atmosfery
byty zdecydowanie mniejsze niz gazéw szlachetnych tj. na poziomie kilku procent. Dla np.:
132Te frakcja ta stanowita 1 % czyli 88.4 PBq (7.7 g), dla 1311 2.6 % i 159 PBq (35 g), dla 34Cs
2.4 % i 17.5 PBq (0.35 kg) oraz dla '37Cs 2.2 % i 15.3 PBq (4.8 kg).

Najmniejszymi frakcjami byly frakcje aktynowcow (pierwiastki nielotne, o wysokiej
temperaturze topnienia powyzej 1 000°C z wyjatkiem neptunu i plutonu, dla ktérych tempera-
tury te wynosza odpowiednio 640°C i 641°C [14]). Ich aktywnos$ci byty milion razy mniejsze
niz pierwiastkéw lotnych i tak np.: uwolniona frakcja 23®Pu z FDNPP stanowita 0.00013 %
catkowitej aktywnosci wyprodukowanej w reaktorach tj. 18.8 GBq, frakcja 2>Pu 0.00012 %
czyli 3.23 GBq, frakcja 2*°Pu 0.00010 % czyli 3.13 GBq za$ frakcja 2*2Cm 0.00004 % co od-
powiadato 102 GBq (tab.1.3). Z przedstawionych oszacowan wynika, ze masa rozproszonych
w atmosferze izotopéw Pu (?38Pu, 23?Pu, 24°Pu) po awarii w FDNPP wynosita tacznie 1.8 g.



Tablica 1.3: Zestawienie aktywnosci wybranych izotopéw ze sktadu paliwa jadrowego FDNPP w blokach nr. 1,2 i 3 w dniu 2011.03.11 oraz aktywnosci tych izotopéw
uwolnionych do atmosfery [1], [6], [10].

Izotop T1/2 FDNPP 2011.03.11 Uwolnienie do atmosfery R* [%]
1A[Bq]l | 2A[Bq] | 3A[Bq] [ SumaA[Bq] | 1A[Bq] | 2A[Bg] | 3A[Bq] | Total A [Bq]

1317 18.0252d | 1.35E+18 | 2.34E+18 | 2.33E+18 | 6.01E+18 | 1.20E+16 | 1.40E+17 | 7.00E+15 | 1.59E+17 2.6
132Te | 3.204d | 1.95E+18 | 3.36E+18 | 3.37E+18 | 8.69E+18 | 2.50E+16 | 5.70E+16 | 6.40E+15 | 8.84E+16 1
134Cs | 2.0652y | 1.90E+17 | 2.77E+17 | 2.52E+17 | 7.19E+17 | 7.10E+14 | 1.60E+16 | 8.20E+14 | 1.75E+16 2.4
136Cs | 13.16d | 5.42E+16 | 8.17E+16 | 8.18E+16 | 2.18E+17
187Cs | 30.08y | 2.03E+17 | 2.56E+17 | 241E+17 | 7.00E+17 | 5.90E+14 | 1.40E+16 | 7.10E+14 | 1.53E+16 22

Z8pu | 87.7y | 4.63E+15 | 4.58E+15 | 5.54E+15 | 147E+16 | 5.80E+08 | 1.80E+10 | 2.50E+08 | 1.88E+10 | 0.00019
Z%pu | 24110y | 7.00E+14 | 8.83E+14 | 1.04E+15 | 2.62E+15 | 8.60E+07 | 3.10E+09 | 4.00E+07 | 3.23E+09 | 0.00013
20py | 6561y | 8.83E+14 | 1.03E+15 | 1.35E+15 | 3.27E+15 | 8.80E+07 | 3.00E+09 | 4.00E+07 | 3.13E+09 | 0.0001

Alpy | 14329y 3.50E+10 | 1.20E+12 | 1.60E+10 | 1.25E+12
22Cm | 162.8d | 8.94E+16 | 8.97E+16 | 1.04E+17 | 2.83E+17 | 1.10E+10 | 7.70E+10 | 1.40E+10 | 1.02E+11 | 0.00004
24Cm | 18.1y | 2.71E+15 | 3.22E+15 | 2.71E+15 | 8.64E+15

R - stosunek aktywno$ci uwolnionej do aktywnosci catkowitej (sumarycznej) danego izotopu w FDNPP

Tablica 1.4: Zestawienie aktywnos$ci wybranych izotopéw ze sktadu paliwa jadrowego FDNPP w blokach nr. 1,2 i 3 uwolnionych do wody chtodzacej oraz Pacyfiku[6], [10]

Izotop T1/2 Uwolnienie do wody chtodzacej R* [%] | Uwolnienie do Pacyfiku | R* [%]
1A[Bql [ 2A[Bq] | 3A[Bq] [ Total A [Bq] Total A [Bq]
BT 1 8.0252d | 9.30E+16 | 1.22E+18 | 6.28E+17 | 1.94E+18 32
134Cs | 2.0652y | 1.29E+16 | 9.13E+16 | 4.28E+16 | 1.47E+17 20 3.50E+15 0.49
136Cs | 13.16d | 3.79E+15 | 2.21E+16 | 1.15E+16 | 3.73E+16 17
137Cs | 30.08y | 1.26E+16 | 8.69E+16 | 4.10E+16 | 1.41E+17 20 3.50E+15 0.5

R - stosunek aktywnos$ci uwolnionej do aktywnosci catkowitej (sumarycznej) danego izotopu w FDNPP



W literaturze nie spotyka si¢ informacji, okreslajacych poziom uwolnienia 4! Am. Jed-
nak pewne dane na temat jak bedzie zmieniata si¢ obecnos¢ tego izotopu w Srodowisku, mozna
uzyskaé opierajac si¢ na wynikach symulacji dotyczacych 24'Pu (izotop macierzysty 24! Am,
rozdz. 1.2.4). Jesli przyjmiemy, ze do atmosfery zostalo wyemitowane 1.25-10'2 Bq %' Pu (tab.
1.3), czyli aktywno$¢ o ok. dwa rzedy wielkosci wieksza niz 23%Pu i (239+240)py, oraz ze caty
ten izotop zostat zdeponowany w réznych elementach ekosystemu ladowego i morskiego, to ko-
rzystajac z przeksztatconej zaleznosci 1.6 mozemy wnioskowaé, ze aktywnosé 24 Am osiagnie
maksimum w 2085 r. i bedzie wynosita ok. 37 GBq.

Skazenia wynikajace z przedostania si¢ radionuklidéw do wody tj. chtodziwa lub Pa-
cyfiku nie bgda rozpatrywane. Niemniej jednak, dla petlnej oceny awarii jadrowej w FDNPP,
zostang przytoczone wybrane dane. Nalezy pamigtac, ze ten rodzaj skazen zostal gorzej rozpo-
znany i opisany niz uwolnienia do atmosfery.

Uszkodzenie rdzeni reaktoréw (rozszczelnienie pretéw paliwowych i ich stopienie)
spowodowato, ze materiat radioaktywny w iloSciach masowych dostat si¢ na dno ci$nieniowych
zbiornikéw reaktoréw a stamtad do komér suchych obudowy bezpieczenstwa, do ktérych wtta-
czana byla awaryjnie woda. Bezposredni kontakt wody z paliwem jadrowym czy tez omywanie
skazonych powierzchni wewnatrz reaktoréw, powodowaly jej kontaminacj¢. Na podstawie wy-
nikéw oszacowan umieszczonych w tab. 1.4 mozna wnioskowac, ze tacznie ok. 32 % 1311 tj.
0.42 kg oraz po ok. 20 % 134Cs tj. 3.1 kg i %7Cs czyli 44 kg zostato zdeponowane w wodzie
wewnatrz reaktoréw (tab. 1.4). Nalezy pamigtal, ze o ile ralatywnie krétki czas potowicznego
zaniku 13T (8.03 dnia) uprawnia do stwierdzenia, ze ten rodzaj kontaminacji wody nie bedzie
dlugotrwatym i dominujacym problemem dla procesu dekontaminacji w FDNPP, o tyle zagad-
nienie gospodarki i przechowywania wody skazonej izotopami Cs (np: 2*Cs: T /2=2.07 lat i
137¢s: Ty /2=30.08 lat) stanowi juz powazne wyzwanie.

Akcja awaryjnego gaszenia pozarow i schtadzania reaktoréw, jak i bezposrednie wy-
cieki chtodziwa z reaktoréw do Pacyfiku (kwiecien 2011[6]), spowodowaly skazenie wdd oce-
anu. Szacuje si¢, ze w wyniku w/w zdarzen do Pacyfiku zostato odprowadzone po ok. 3.5 PBq
134Cs (73 )1 1%7Cs (1.1 kg) (tab. 1.4).

1.1.5 Awaria w FDNPP na skali INES

Migdzynarodowa skala INES (International Nuclear and Radiological Event Scale) jest
to 7-stopniowa skala do jednoznacznej klasyfikacji zdarzen jadrowych i radiacyjnych (rys.1.7).

6 POWAZNA -
AWARIA

MY

EINEY

0 BEZ ZNACZENIA DLA BEZPIECZENSTWA

Rysunek 1.7: Migdzynarodowa skala zdarzefi jadrowych i radiologicznych - INES.
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Awaria elektrowni FDNPP byta bardzo ztozonym zdarzeniem jadrowym (rozdz.1.1.3).
Na podstawie danych o wielkoSci promieniotworczych uwolnien do Srodowiska jak i danych do-
tyczacych stanu poszczegdlnych reaktoréw uzyskanych do 18 marca 2011 r. awari¢ w FDNPP
oceniano w kontekscie kazdego reaktora osobno. I tak, klasyfikacja upowaznionej japoriskiej
Nuclear and Industrial Safety Agency (NISA) przedstawiata si¢ nastgpujaco: blok nr. 1. - po-
ziom 5 (awaria z rozlegltym skutkiem), blok nr. 2 - poziom 5, blok nr. 3 - poziom 35, blok nr. 4 -
poziom 3 (powazny incydent). Poziom 5 skali INES przyjmowany jest w oparciu o takie zdarze-
nia jak: powazne uszkodzenie rdzenia reaktora, wielkie uwolnienie materiatu radioaktywnego
w obiekcie z duzym prawdopodobieistwem narazenia ludnosci [15]. Dnia 12 kwietnia 2011 r.
w obliczu nowych oszacowan i zdarzen, NISA oglosita zmiang podejscia do oceny awarii w
FDNPP. Sklasyfikowano wowczas tacznie wszystkie zdarzenia jadrowe w elektrowni na pozio-
mie 7 czyli nadano im wszystkim jedna range wielkiej awarii. Giéwnym powodem zmiany
decyzji bylo ponowne oszacowanie uwolniefi promieniotworczych z reaktorow. Wedtug 6w-
czesnych oszacowari NISA, w wyniku awarii wyemitowano do $rodowiska ok. 130 PBq 1311
oraz 6.1 PBq 137Cs (co byto réwnowazne 240 PBq '311). W zwiazku z tym catkowita wyemi-
towana aktywnos$¢ (réwnowazna 370 PBq '3'T) zdecydowanie przekraczata dolna granice dla
zdarzen na poziomie 7 skali INES okreslong jako dziesiatki tysiecy TBq [16]. Awaria na terenie
prefektury Fukushima byta druga po Czarnobylu (1986 r.) awaria jadrowa z taka klasyfikacja.
Przygotowane oszacowania, pozwolity na okreSlenie stosunku skali uwolniefi pomigdzy tymi
dwoma awariami (aktywnos$¢ uwolnienia w Czarnobylu 1311 i 137Cs wynosita 5 200 PBq - ak-
tywnos$¢ réwnowazna 1311) i ostatecznie przyjeto, ze uwolnienia promieniotwércze z FDNPP
wynosity ok. 10 % uwolnien z Czarnobyla [16].

[loSci wyemitowanych izotopéw promieniotwoérczych z FDNPP, spowodowatly ska-
zenia wokot elektrowni mogace mie¢ ujemny wptyw na caly ekosystem, w tym populacj¢ za-
mieszkujaca tamten teren. Wtadze lokalne podjety decyzje o ewakuacji ludnosci (byt to kolejny
warunek do klasyfikacji awarii FDNPP na poziomie 5 a p6zniej 7). Utworzenie strefy ewaku-
acji po raz pierwszy zostalo zarzadzone 11.03.2011 o godz. 20:50 na obszarze do 2 km od
FDNPP a nastgpnie sukcesywnie strefe t¢ powigkszano do 20 km 12.03.2011 o godz. 18:25
(11.03.2011 godz. 21:23 strefa do 3 km, 12.03.2011 godz. 5:44 strefa do 10 km) [1]. Decyzje o
wielkoSci strefy ewakuacji, podejmowano najpierw w oparciu o informacje o stanie reaktoréw
w FDNPP a pdzniej o dokonywane pomiary mocy dawki 1 przewidywan/symulacji dawek dla
populacji. Jedna z najbardziej efektywnych ekspedycji pomiarowych, zostata przeprowadzona
we wspotpracy Ministry of Education, Culture, Sports, Science and Technology (MEXT, Japo-
nia) oraz the U.S. Department of Energy (DOE, USA), migdzy 6 a 29 kwietnia 2011 r. Dwa
helikoptery (Bell 412, Japonia oraz Bell UH-1, USA) i samolot (Beechcraft C-12, USA) wy-
konatly 42 loty na wysokosci 150 - 700 m nad powierzchnig ziemi, skanujac teren w promieniu
80 km od FDNPP (do 60 km USA, 60-80 km Japonia). Wyniki tych badan (rys.1.8) pokazaty
jaka jest skala skazenia oraz jaki jest ksztalt i kierunek strefy o najwigkszej depozycji izotopédw
promieniotwérczych z FDNPP. Te i inne badania, wplynety na powstanie nowego dokumentu
(26.12.2011), w ktérym zarzadzano utworzenie nowych stref tj: 1. strefa gdzie przewidywana
dawka dla mieszkanca nie przekroczy 20 mSv w ciagu roku (strefa gdzie nakaz ewakuacji
zostanie zniesiony), 2. strefa gdzie przewidywana dawka dla mieszkanica bedzie miesci¢ sig¢
pomigdzy 20 mSv a 50 mSv w ciagu roku (strefa gdzie mieszkancy nie maja pozwolenia na
powro6t), 3. strefa gdzie przewidywana dawka dla mieszkanica bgdzie wigksza niz 50 mSv na
rok (strefa gdzie powrd6t mieszkancéw nie bedzie mozliwy w ciagu dtugiego czasu/strefa wyla-
czenia) [17]. Ksztalt nowo-utworzonych stref zmieniat si¢ z czasem (rys.1.9) i prowadzonymi
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badaniami oraz akcja dekontaminacji.

Moc dawki (Sv/h) Im
nad poziomem ziemi
na dziefi 29 marca 2011

19-91
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Rysunek 1.8: Rozktad mocy dawki wewnatrz strefy o promieniu 80 km wokét FDNPP, na wysokosci
1 m nad poziomem ziemi na dziei 29 marca 2011 r. Badania MEXT i DOE [18].
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1.2 Charakterystyka wybranych pierwiastkow

W ponizszym rozdziale zostang omdwione wtasciwosci wybranych pierwiastkéw, kto-
rych izotopy uwolnione do Srodowiska w trakcie awarii FDNPP, staly si¢ przedmiotem badan
opisanych w niniejszej pracy.

1.2.1 Jod

Jod nalezy do grupy fluorowcow/halogenkéw (grupa 17). Zostat odkryty przez Ber-
narda Courtois w 1811 r. Jego podstawowe wlasnosci fizyczne i atomowe zostaty zebrane w
tab. 1.5.

Tablica 1.5: Zestawienie wybranych wtasciwosci jodu [7].

’ Wiasciwosci ‘ Jod ‘
Liczba atomowa 53
Konfiguracja atomowa 552 p5
Temperatura topnienia [K] 386.18
Tempearatura wrzenia [K] 457.6
Gestosé [g/cm?] 4.933
Stopnie utlenienia LI, Vi VID

Jod wystepuje w Srodowisku:

* w skatach najczegsciej w formie Agl, Cul, Cu(OH)IO3 i w wyniku wietrzenia zostaje
uwolniony do atmosfery. Zawarto$é jodu w skorupie ziemskiej szacuje si¢ na 5-1078 g
-1
g 171

 w wodach w postaci jodkéw (I, I73) lub jodanéw (10—, 105, H, 10, ). Pod wptywem
promieniowania UV jod w formie IO~ oraz I~ ulega przemianie do jodu pierwiastko-
wego, ktéry uwalniany jest do atmosfery,

* w atmosferze w réznych postaciach fizykochemicznych tj. w formie elementarnej (I oraz
I, ), w formie organicznej (najprostsza forma CHsl, produkowana przez algi morskie i
uwalniana do atmosfery - najwigksze Zrodto jodu stabilnego w powietrzu) lub nieorga-
nicznej (kwas jodowy). CzeS¢ jodu ulega w powietrzu zwigzaniu z aerozolami atmosfe-
rycznymi. Jod usuwany jest z atmosfery na wskutek depozycji suchej i/lub mokrej [20].

Jod jest pierwiastkiem niezbgdnym dla prawidtowego funkcjonowania organizmu czto-
wieka. Jest on selektywnie akumulowany w tarczycy gdzie pelni funkcj¢ podstawowego sktad-
nika syntezy hormondéw tarczycy takich jak: tyroksyna (Ty) czy tréjjodotyronina (T3). Hormony
tarczycy, warunkuja przebieg wielu procesow fizjologicznych a takze wplywaja na rozwdj i r6z-
nicowanie tkanek organizméw [21]. Jod dostaje si¢ do organizmu droga pokarmowa i/lub droga
oddechowa. Przyjmuje si¢, ze 100 % jodu z przewodu pokarmowego zostaje wychwycone i
zaabsorbowane w organizmie. Gtéwnym Zrédtem jodu w diecie sa podstawowe produkty spo-
zywcze oraz woda. Dla drogi oddechowej, efektywno$¢ wychwytu jodu z ptuc (bez wzgledu
na posta¢ jodu) przyjmuje si¢, ze wynosi 66 % [22].
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Sposréd 37 znanych izotopéw jodu, tylko jeden jest stabilny tj. 12/I. Pozostate izotopy
niestabilne, powstaja w wyniku reakcji rozszczepienia, aktywacji neutronowych w reaktorach
(n,7y) lub reakcji jadrowych w akceleratorach (np.: 124Te(p,2n)1231, 122Te(d,n)123). Zestaw izo-
topéw o najdtuzszych czasach potowicznego zaniku zostat przedstawiony w tab. 1.6.

Tablica 1.6: Zestawienie wybranych izotopéw jodu, typu ich rozpadu oraz energii emitowanego promieniowania
©IAEA Nuclear Data Section.

A T, Typ E [keV] 1[%]
ropzadu
129 | 1.57E+7 (4)y B~ 40.03 (92) (E 40) 100 (1)
¥ 39.578 (4) 7.51 (23)
130 1236 (1) h B~ 184.5 (11), 347.1 (13) (E 40) 46.7 (11), 48 (3)
v 536.066 (6), 668.536 (9), 739.512 (10) 99, 96 (3), 82 (3)
131 | 8.0252(6)d B~ 69.36 (25), 96.62 (26), 191.58 (30) (E 40) 2.08 (3), 7.23 (10), 89.6 (8)
07 284.305 (5), 364.489 (5), 636.989 (4) 6.12 (6), 7.16 (10), 81.5 (8)
132 | 2.295(13)h B~ 242.7 (23), 422.1 (26), 841.8 (28) (E ,4v) 13.0 (8), 19.0 (5), 19.0 (20)
¥ 667.714 (2), 772.60 (1), 954.55 (9) 98.700 (0), 75.6 (13), 17.6 (5)

A-liczba atomowa, T/, - czas potowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania,
[-prawdopodobienistwo emisji, E,;-energia srednia, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnosc¢

Jod naturalny wystepuje w postaci dwéch izotopéw: 1271 i dlugozyciowego '2°I (tab.1.6). 12°1
powstaje w wyniku: 1. spontanicznych rozszczepien cigzkich jader, 2. oddzialywan promie-
niowania kosmicznego z ksenonem i tellurem w wyzszych warstwach atmosfery. Ocenia sig,
ze calkowita aktywnosé naturalnego >’ w wodzie wynosi 7 -10° Bq za$ w hydrosferze i litos-
ferze jest on na poziomie 102 Bq (wyniki otrzymane na podstawie wartosci stosunku 12°1/1271
w wodzie morskiej, ktéry réwny jest 3-10714) [22].

1.2.2 Cez

Cez zaliczany jest do grupy litowcéw (I grupa giéwna ukladu okresowego - metale
alkaliczne). Pierwiastek ten odkryli w 1860 r. chemik Robert Bunsen i fizyk Gustav Kirchhoff.
Jego podstawowe wiasnosci fizyczne 1 atomowe zostaty zebrane w tab. 1.7.

Tablica 1.7: Zestawienie wybranych wtasciwosci cezu [7].

’ Witasciwosci fizyczne \ Cez ‘
Liczba atomowa 55
Konfiguracja atomowa 651

Temperatura topnienia [K] | 301.6
Tempearatura wrzenia [K] 978
Gestosé [g/cm3] 1.9
Stopnie utlenieniea I 1

Cez tworzy jony jednowarto§ciowe M™ i nie wystepuje na wyzszych stopniach utle-
nienia, a jego zwiazki sa niemal wytacznie jonowe. W przeciwienstwie do innych litowcow
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(Na, K) jest pierwiastkiem mato rozpowszechnionym w przyrodzie. Szacuje si¢, ze jego zawar-
tos¢:

« w skorupie ziemskiej jest na poziomie kilku 107° g g~ (3.2.107¢ g g =1 [7], [23]) przy
czym w granitach ok. 1-107° g g~ a w skatach osadowych ok. 4-107¢ g g1 [24].
Najwigkszym naturalnym zrédtem Cs sg ztoza pollucytu zawierajace od 5 % do 32 %
Cs70 (np.:Manitoba w Kanadzie) [25], [26],

* w glebach miesci si¢ w przedziale od 0.3-107% g g7 do 25-1076 g g~ 1 [23],

« w wodach stodkich, jeziorach i rzekach zmienia si¢ w przedziale od 0.01 mg m~3 do
1.2 mg m~3 podczas gdy w oceanach pomiedzy 0.5 mg m—> a 2.0 mg m 3 [27],

W atmosferze cez wystegpuje tylko w formie aerozolowej i usuwany jest z niej w wyniku suchej
1/lub mokrej depozycji.

Do organizmu cztowieka cez dostaje si¢ gtoéwnie droga pokarmowa. Po wniknigciu,
szybko rozprzestrzenia si¢ w komorkach i rozktada réwnomiernie w tkankach organizmu. Nie
stwierdzono frakcjonacji izotopowej cezu a jego zawartoS¢ zwiazana jest ze sktadem diety
(gtéwnie sktadnikami pochodzenia zwierzgcego) [22]. Oszacowano, ze Srednia zawarto$¢ Cs
stabilnego w organizmie czlowieka wynosi 1.4 mg i zmienia si¢ w przedziale od 0.5 mg do
4.1 mg (kosci: 5.9-10%g g1 -41.4-10%g g~!, migsnie: 11.1-10%g g 1-78.8 10 %g g1,
tkanki miekkie: 3.7 -10%g g~ 1 - 44.2 .10 g g~ 1) [28].

Sposréd 39 znanych izotopéw cezu (tak jak w przypadku jodu) tylko jeden jest stabilny
tj. 133Cs. Izotopy o najdtuzszych czasach potowicznego zaniku zostaly zestawione w tab. 1.8.

Tablica 1.8: Zestawienie wybranych izotopéw cezu, typu ich rozpadu oraz energii emitowanego promieniowania
©IAEA Nuclear Data Section.

A Ty Typ E [keV] 1[%]
rozpadu

134 | 2.0652(4)y B~ 23.12,123.49, 210.20 (E 4») 27.27 (3), 2.499 (9), 70.17 (7)

07 569.331 (3), 604.721 (2), 795.864 (4) 15.373 (17), 97.62 (11), 85.46 (6)
135 | 23E+6 (3)y B~ 75.7 (4) (E 40) 100 (0)
136 13.16 3)d B~ 98.78 (63), 120.99 (65), 219.00 (72) (E ;) 70.3 (16), 10.5 (6), 13 (4)

0% 340.547 (8), 818.514 (12), 1048.073 (20) 42.2 (13), 99.704 (0), 80 (3)
137 | 30.08(9)y B~ 174.32 (6), 416.26 (8) (E 4v) 94.7 (2),5.3(2)

o 661.657 (3) 85.1(2)

A-liczba atomowa, T /5 - czas polowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania,
I-prawdopodobienistwo emisji, E;,-energia Srednia, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnosc,
* 137mBa (T} »=2.552 (1) m)

Wybrane izotopy Cs, sa jednymi z najczgsciej raportowanych izotopéw, w badaniach
dotyczacych skazeri powstatych w wyniku awarii FDNPP. Niewiele jest prac po§wigconych
135Cs czy 130Cs. 135Cs jest czystym emiterem promieniowania beta, o energii 75.7 keV i ma
wystarczajaco dlugi czas potowiczego zaniku (2.3 mln lat, tab. 1.8), by stuzy¢ do identyfikacji
Sladéow awarii FDNPP i kontrolowa¢ ich migracje¢ przez bardzo dlugi okres. Jednak stosunek
aktywnosci 1°Cs i 137Cs, szacowany na ok. 0.02 (na podstawie tab. 1.3 oraz [29]) oraz bliskos¢
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energii czastek beta emitowanych przez te dwa izotopy (13/Cs: 174.3 keV, tab. 1.8) sprawia, ze
stosowane jadrowe metody pomiarowe sa nieefektywne, a w zwiazku z tym liczba opracowan
bazujacych na 13°Cs, oznaczanym juz przy uzyciu spektrometrii mas, jest wciaz bardzo mata
[29]-[34]. Jesli natomiast wzia¢ pod uwage 3°Cs, to jego relatywnie krétki czas potowicz-
nego rozpadu (13.2 dni, tab. 1.8) oraz abundancja w paliwie jadrowym zniszczonych rdzeni
reaktorow FDNPP, o rzad wielkosci mniejsza niz 134Cs oraz 137Cs (tab. 1.3), sprawiaja, ze 1Zo-
top ten dos¢ szybko (w ciagu kilku miesigcy) przestat by¢ fizycznie dostepny w gromadzonych
Srodowiskowych materiatach badawczych, podobnie jak inne produkty rozszczepienia takie jak
izotopy: I (np.: 131, 132I), Te (np.:'¥"Te, 132Te) , La (np.: *°La), Sb (np.: 127Sb, 12°Sb), Ba
(np.: 149Ba) czy Ag (np.: 119 Ag), etc.

Najbardziej ,,wygodnymi” dla badaczy izotopami sa '3*Cs oraz 13’Cs (w kontekscie
awarii w FDNPP). Decyduje o tym i czas polowicznego zaniku (odpowiednio 2.1 lat, 30.1
lat, tab. 1.8), i typ rozpadu (oba izotopy mozna zidentyfikowac na podstawie promieniowania
gamma) oraz wydajno$¢ produkcji i udziat w paliwie jadrowym (tab. 1.3). Oba izotopy po-
wstaja w wyniku réznych reakcji jadrowych tj.:13*Cs w reakcji 133Cs(n,y)'3*Cs gdzie stabilny
133Cs jest produktem rozpadu 33Xe zas 137Cs powstaje wprost w wyniku rozszczepienia. Oba
izotopy maja tez w sobie komplementarny potencjat informacji o réznych procesach zachodza-
cych w paliwie jadrowym.

1.2.3 Pluton

Pluton to transuranowiec nalezacy do rodziny aktynowcéw. Odkrycie pierwszego z
jego izotopéw tj.: 238Pu, zostato potwierdzone 23 lutego 1941 r. Grupa G.Seaborga w sktad
ktorej wchodzili m.in.: A. Wahl, J.W. Kennedy, E. McMillan otrzymata i zidentyfikowata po-
wstajacy w procesie bombardowania 23U deuteronami 23%Pu (réw.1.3).

P8U+2 H -2 Np+2n
28Np — B~ =28 puy (1.3)

Drugim z odkrytych izotopéw byt 22°Pu. O jego istnieniu (na podstawie teorii opartej o btedne
zatozenia) informowat E.Fermi juz w 1934 r., ale dopiero w 1942 r. na uniwersytecie w Chicago
udalo si¢ go otrzymaé w iloSciach masowych, w reakcji wysokoenergetycznych neutronéw
reaktorowych z 238U:

2811 +1n =2 py (1.4)

Wyniki badan przez kilka lat byty utajnione gdyz wchodzity w zakres Projektu Man-
hattan. Zostaly opublikowano kilka lat pézniej w 1946 r. Inne izotopy Pu takie jak: 2*°Pu,
241py, 242py, 244py zidentyfikowano w reakcjach wielokrotnego wychwytu neutronéw przez
jadro 23Pu. Podstawowe whasciwosci Pu zostaly przedstawione w tab. 1.9.

Pluton tak jak i1 inne aktynowce wystgpuje w wigcej niz jednej odmianie alotropowe;j
(rys.1.10). Uwaza sig, ze porownywalne energie poziomow energetycznych 5f 1 7s sprawiaja, ze
niewielkie zmiany temperatury czy ci$nienia prowadza do transformacji struktury krystaliczne;j
[36]. Konsekwencja polimorfizmu plutonu sa znaczace rdznice gestosci jego odmian sigga-
jace 25 % [35]. Pluton jest metalem o bardzo duzej opornosci elektrycznej (145-10°Qcm -
odmiana «) oraz wzglednie matej przewodnosci cieplnej (0.01 cal (cmsK) ™1 - odmiana ).
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Tablica 1.9: Zestawienie wybranych wiasciwosci plutonu [7], [35].

’ Wiasciwosci fizyczne \ Pluton ‘
Liczba atomowa 94
Konfiguracja atomowa 7s25f0
Temperatura topnienia [K] 913
Tempearatura wrzenia [K] 3508
Gestosé [g/cm®] 19.86!
Stopnie utlenieniea 1%, 111, 1V, V, VI, VII 2

1 _ maksymalna gestosé odmiany «, 2 - Pu na IT i VII stopniu tworzy nietrwate zwiazki
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Rysunek 1.10: Diagram fazowy wybranych aktynowcéw z wyréznionymi odmianami alotropowymi

plutonu [37].

Pluton jest metalem nieszlachetnym, aktywnym chemicznie. W Srodowisku zwykle
wystepuje w postaci mieszaniny réznych form chemicznych (rys.1.11):

* w wodach gruntowych czy oceanach, najcze¢sciej jako Pu(IV),

* w potokach, solankach, wodach bagiennych tworzy zwiazki jako Pu(Ill, V, IV),
* w wodzie deszczowej Pu(V).

Przyjmuje sig¢, ze lekkie aktynowce, w tym takze Pu, tworza stabilne kompleksy na IV stopniu
utlenienia. Badania pokazaty, ze w odpowiednich warunkach Srodowiskowych (pH, potencjat
redox) Pu(V) jest tatwiej rozpuszczalny niz Pu(IV). Najlepsze wtasciwosci sorpcyjne na mine-
ratach i powierzchniach skalnych wykazuje Pu(IV) [38].

Pluton moze wnikna¢ do organizmu cztowieka droga oddechowa lub pokarmowa. W
trakcie procesu oddychania organizm ludzki zatrzymuje od 5 % do 25 % wdychanych aerozoli.
Najwigksza zainhalowang frakcja sa aerozole o rozmiarach ponizej 10 ym [39]. Forma che-
miczna Pu decyduje o dalszej jego dystrybucji w organizmie. Pluton w formie stabo rozpusz-
czalnej (np. PuO) zostaje zdeponowany w ptucach na okres kilku tygodni lub nawet miesigcy.
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Rysunek 1.11: Diagram zaleznosci potencjatu redox od pH dla Pu w wodzie w obecnosci jonéw wo-
dorotlenkowych, weglanowych oraz fluorkowych [38].

Pu w formie rozpuszczalnej (azotany, cytryniany) przedostaje si¢ do uktadu krwiono$nego w
ciagu godzin, a nawet minut od chwili inhalacji. Ostatecznie ok. 90 % zainhalowanego do
ptuc Pu ulega depozycji w watrobie i koSciach (tacznie) oraz ok. 10 % w tkankach migkkich
[40]. W przypadku wniknigcia plutonu droga pokarmowa ok. 0.05 % Pu w formie rozpuszczal-
nych zwiazkéw i ok. 0,001 % Pu w formie nierozpuszczalnej trafia do uktadu krwiono$nego.
Pozostata czg$¢ kompleksow Pu jest wydalana wraz z katem [40]. Przyjmuje sig, ze czas poto-
wicznego biologicznego zaniku Pu dla szkieletu wynosi ok. 50 lat a dla watroby ok. 20 lat [39].
Na podstawie badan przeprowadzonych w latach 40 XX w. [41] oszacowano, Ze ok. 22 mg Pu,
wstrzyknigte do organizmu czlowieka, o masie ciata ok. 70 kg, z 50 % prawdopodobienistwem
wywotlataby jego zgon w ciagu 30 dni (LDs5((30)). Dla drogi oddechowej, wielkosS¢ ta (masa
zaabsorbowanego Pu) musiataby by¢ 4-ro krotnie wigksza [39]. W calej historii prac nad Pu,
nie zarejestrowano przypadku zgonu cztowieka spowodowanego wniknigciem tego pierwiastka.
Pluton uznawany jest za jeden z najbardziej radiotoksycznych pierwiastkow. Zasieg czastek «
w absorbencie powstatych w wyniku rozpadu jader izotopéw Pu, wynosi ok. 3 cm - 5 cm w
powietrzu za$ w tkance zywej jedynie ok. 30 ym (3 - 5 Srednic komoérek)[39]. Niewielki zasieg
i duzy LET (Linear Energy Transfer) takich czastek wiaze si¢ z uszkodzeniami komérek znaj-
dujacych si¢ w niewielkiej odlegtosci od jadra Pu. Analizujac szkodliwo$¢ izotopéw plutonu
trzeba uwzgledni¢ takze wysoka toksyczno$¢ chemiczng tego pierwiastka wynikajacg z faktu,
ze jest on metalem cigzkim 1 wykazuje dodatkowe toksyczne dziatania zwigzane z wlaSciwo-
Sciami chemicznymi.

Pluton jest pierwiastkiem posiadajacym jedynie izotopy niestabilne. 6 sposrdd 25 zna-
nych, zostato zebranych w tab. 1.10.

Pluton naturalny wystepuje w postaci 2*4Pu oraz 2>?Pu. 2**Pu zostat odkryty w minera-
tach bastnazytu prekambryjskiego przez Hoffmana et. al. w 1971 r. [42]. Jest on pozostatoScia
po wybuchu supernowej i procesie tworzenia jader pierwiastkow cigzkich [43]. Natomiast, na-
turalny 23Pu istniat w ztozach U, z ktérych najwieksze znajduje si¢ w Oklo na terenie Gabonu
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Tablica 1.10: Zestawienie wybranych izotopéw plutonu, typu ich rozpadu oraz energii emitowanego promie-
niowania ©IAEA Nuclear Data Section.

A T2 Typ E [keV] 1[%]
rozpadu
238 87, 7()y o 5456.3 (3), 5499.03 (20) 28.98 (10), 70.91 (10)
0% 43.498 (1), 99.853 (3) 0.0392 (8), 0.00729 (8)
239 | 24110 30)y o 5156.59 (14), 5144.3 (8), 5105.5 (8) | 70.77 (14), 17.11 (14), 11.94 (7)
¥ 12.975 (10), 38.661 (2), 51.624 (1) 0.0341 (9), 0.01044 (13),
0.02722 (22)
240 6561 (7) o 5123.68 (23), 5168.17 (15) 27.1(1),72.8(1)
07 45.244 (2), 104.234 (6) 0.0447 (9), 0.00714 (9)
241 | 14329 (29)y o 4852.9 (11) 0.000296 (5), 0.002038 (15)
B~ 99.998 (0) (E 40) 20.78 (13)
01 103.680 (5), 114.0, 148.567 (10) 0.0001012 (6), 0.000081 (2),
0.0001860 (14)
242 | 375E+5(2)y o 4756.2 (10), 4858.2 (10), 4902.3 (10) 0.0304 (14), 23.4 (6), 76.5 (6)
0% 44915 (13), 103.50 (4) 0.0384 (8), 0.0253 (12)
244 | 8.00E+7 (9)y o 4546 (1), 4589 (1) 19.4 (8), 80.5 (8)
0% 44 (2) 0.029 (8)

A-liczba atomowa, T/, - czas potowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania,
I-prawdopodobiefistwo emisji, E;,-energia Srednia, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnos$¢

(Afryka). Okoto 2 miliardéw lat temu, reakcja neutronéw powstatych w wyniku spontanicz-
nego rozszczepienia 23°U (koncentracja 10-krotnie wigksza niz obecna) z 238U spowodowata
powstanie ok. 4 t 2?Pu, ktére do czaséw wspétczesnych ulegty rozpadowi. Druga mozliwoscia
powstania naturalnego 23°Pu jest reakcja 238U z neutronami naturalnego tta promieniowania
(niekoniecznie pochodzacymi z rozszczepienia 2350) [44].

Najczesciej analizowanymi izotopami Pu, w kontekscie awarii FDNPP sg 233Pu, 23Pu
oraz 240Pu. Sa to izotopy o réznych czasach polowicznego rozpadu i réznym pochodzeniu.
238py, ktérego czas potowicznego zaniku wynosi 87.7 lat (tab. 1.10) powstaje m.in. w wy-
niku reakcji wychwytu neutronéw w taficuchu 23°U, 230U i 2%Np lub mniej znaczacej reak-
cji 28U(n,2n)*%8Pu (rys. 1.12). Izotopy 2*’Pu oraz *°Pu o czasach potowicznego rozpadu
wynoszacych odpowiednio 24110 lat i 6561 lat, produkowane sa w wyniku reakcji wysoko-
energetycznych neutronéw reaktorowych z 238U oraz wychwytu neutronu przez jadro 23Pu
(rys. 1.12). Rozne pochodzenie tych izotopéw powoduje, ze sa one doskonatymi markerami
procesow zachodzacych w paliwie jadrowym reaktoréw. Z kolei gdy zostana uwolnione do
Srodowiska (w sposob intencyjny lub nieintencyjny), ze wzgledu na relatywnie dtugie czasy
potowicznego rozpadu, moga by¢ znacznikami proceséw Srodowiskowych.

Opracowania i przewidywania np.: dystrybucji Pu w Srodowisku lub chronologii depo-
zycji Pu po awarii w FDNPP, przygotowuje si¢ w oparciu o jeden z dwoch zestawéw kombinacji
izotopowych Pu tj. 23%Pu i (239+240)py Jub 239Py i 240Py (bardzo rzadko uzywane sa wszyst-
kie izotopy razem). Taki dobdr izotopowy jest konsekwencja wyboru metody pomiarowej, na
ktorej opieraja si¢ prowadzone analizy tj. odpowiednio spektrometrii promieniowania alfa lub
spektrometrii mas. O ile prac zwiazanych z 2>?Pu i 2*°Pu po awarii FDNPP jest wiecej, o tyle
w przypadku wiasnie tej awarii zestaw 23%Pu i (239+240) py piesie z soba wigcej informacji (wg.
autora), co zostanie poddane dyskusji w rozdz. 3. Aczkolwiek pamigtac nalezy, ze informacje,
ktére otrzymujemy wykorzystujac i jeden, i drugi zestaw izotopOw Pu maja charakter komple-
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Rysunek 1.12: Fragment taricucha izotopéw powstajacych w wypalonym paliwie uranowym w wyniku
wychwytu neutronéw i rozpadéw promieniotwoérczych[45].

mentarny a nie wykluczajacy sie. Izotop 23®Pu nie jest tak czesto raportowany jak 23?Pu i 40Py
z uwagi na kilka faktéw. Po pierwsze, zgodnie z tym co napisano wczesniej, do atmosfery zo-
statlo wyemitowane ok. 2 g Pu (rozdz. 1.1.4) czyli bardzo niewielka iloS¢ (w czasie awarii w
Czarnobylu ok. 20 kg, tab. 1.13) stad wniosek, ze Slady izotopéw Pu w §rodowisku po awarii
FDNPP w postaci ich aktywnoSci sa niezwykle subtelne. Po drugie, stosowane metody pomia-
rowe maja ograniczenia tj. relatywnie wysokie limity detekcji spektrometrii promieniowania
alfa dla 238Pu (rzedu kilku mBq kg_l) 1 dtugi czas pomiaru (rzgdu kilka dni) oraz interferencje
izobaryczne (np.: 238U na 238Pu [43]) uniemozliwiajace oznaczenia 2>*Pu w przypadku spektro-
metrii mas stosowanej do analiz probek srodowiskowych. Niemniej jednak, biorac pod uwage
aktywnosci izotopéw 23?Pu i 249Pu zdeponowanych w §rodowisku Japonii przed awaria FDNPP
(rozdz. 1.3) oraz stosunki izotopowe Pu charakteryzujace reaktory FDNPP (na podstawie rozdz.
1.1.4), to wtasnie 23®Pu w kombinacji z innymi izotopami Pu staje sie tym najbardziej efektyw-
nym markerem, zaréwno proceséw zwigzanych z paliwem jadrowym jak i §Sladow FDNPP w
Srodowisku.
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1.2.4 Ameryk

Ameryk (transuranowiec), zostat odkryty przez grup¢ naukowcoéw, w ktorej sktad we-
szli m.in. R.A. James, L.O. Morgan, A. Ghiorso, G.L. Seaborg. W laboratorium uniwersytetu
w Chicago (USA), pod koniec roku 1944 i na poczatku 1945 r. przeprowadzono seri¢ reakcji
239py z neutronami reaktorowymi. Wsréd produktéw zidentyfikowano izotopy Am (réw.1.5)
[46]. Ich odkrycie ogtoszono 11 listopada 1945 r. [47].

29py +n —29 py + 0%
0Py +n - Pu+

241p, ﬁ__> 241 4,

241 Ay +n 242 A +
22 4m4+n =2 Am + 0%
(1.5)

Am jest metalem o ubozszej gamie struktur krystalicznych niz Pu (rys.1.10). Jego podstawowe
wlasciwosci chemiczne zostaty zebrane w tab. 1.11.

Tablica 1.11: Zestawienie wybranych wtasciwosci ameryku [7], [14].

’ Wiasciwosci fizyczne \ Ameryk ‘
Liczba atomowa 95
Konfiguracja atomowa 752517
Temperatura topnienia [K] 1265
Tempearatura wrzenia [K] 2880
Gesto$é [g/cm®] 13.677
Stopnie utlenieniea 1%, 111, 1V, V, VI, VIIZ

1 - maksymalna gesto$é odmiany «, 2 - Am na Il i VII stopniu tworzy nietrwate zwiazki

Wiasciwosci chemiczne ameryku w znaczacy sposob réznia si¢ od wiasciwosci plu-
tonu. W warunkach naturalnych ameryk wystepuje jedynie na III stopniu utlenienia.

Tablica 1.12: Zestawienie wybranych izotopéw ameryku, typu ich rozpadu oraz energii emitowanego promie-
niowania ©OTAEA Nuclear Data Section.

A T/ Typ E [keV] I[%]
rozpadu
241 | 4326 (6)y o 5338, 5442.80 (13), 5485.56 (12) 1.66 (2), 13.1 (3), 84.8 (5)
¥ 26.3446 (2), 33.196 (1), 59.5409 (1) | 2.27(12), 0.126 (3),35.9 (4)
243 | 7364 (22) y « 5181 (1), 5233.3 (10), 5275.3 (10) | 1.383 (7), 11.46 (5), 86.74 (5)
¥ 43.53 (2), 74.66 (2) 5.90(15), 67.2 (12)

A-liczba atomowa, Tj /5 - czas polowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania,
[-prawdopodobienstwo emisji, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnos¢é

Badania prowadzone nad dystrybucja Am w organizmie cztowieka po wchionigciu go
droga oddechowg pokazaty, ze 47.6 £+ 24.2% (Srednia + odchylenie standardowe (SD)) Am
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zostato zdeponowane szkielecie, 3.3 + 1.7 % w watrobie, 10.0 + 5.9 % w migs$niach [48]. Ze
wzgledu na rodzaj rozpadu i energi¢ emitowanych czastek a (tab. 1.12) ameryk, podobnie jak
pluton, jest silnie radiotoksyczny natomiast z uwagi na wtasciwosci chemiczne (metal cigzki)
wykazuje wysoka toksycznos$¢ chemiczna.

Sposréd 30 znanych izotopéw Am (wszystkie niestabilne) 2 o najdtuzszych czasach
polowicznego zaniku zostaly zestawione w tab. 1.12.

Ameryk naturalny podobnie jak pluton wystepowal w ztozach uranu (np. Oklo w
Gabonie).

1.3 Zrédla sztucznych izotopéw promieniotwérczych w $ro-
dowisku i ich identyfikacja

1.3.1 Antropogeniczne zrodla izotopow promieniotworczych

Dziatalno$¢ czlowieka (intencyjna lub nieintencyjna) oraz znalezienie zastosowania
dla wybranych pierwiastkéw lub izotopéw (w oparciu o ich specyficzne wtasciwosci) staly sig
przyczyna ich wprowadzenia i rozpowszechnienia w Srodowisku. Niewatpliwie najwigkszy
wplyw na ten stan rzeczy miata 1 wciaz ma ich przydatnos¢ dla celéw militarnych. Ponizej
zostang sklasyfikowane i oméwione Zrdédia izotopéw promieniotworczych, ktére maja globalnie
istotny wktad w obecny stan §rodowiska, z jednoczesnym wyréznieniem tych, ktére sa wazne
dla ekosysteméw w Japonii.

Testy broni jadrowej

16 lipca 1945 r. na pustyni Alamogordo w Nowym Meksyku (USA) przeprowadzono
pierwszy test bomby jadrowej. Od tego dnia do dzisiaj wykonano facznie 2058 testow [49]
(liczba ta r6zni si¢ w zaleznosci od opracowan i przyjetych definicji, a takze uwzglgdnia dwa
ataki przeprowadzone z uzyciem broni jadrowej na terenie Japonii) co sprawia, ze jest to naj-
wigksze 1 najbardziej globalne antropogeniczne Zrédto izotopéw promieniotwdrczych w Srodo-
wisku. Proby jadrowe zostalty przeprowadzone przez 8 panstw, z czego najwigcej przez USA
tj. 1032 (pierwsza 16.07.1945, ostatnia 23.09.1992, wliczajac w to dwa ataki na terytorium
Japonii), 715 przez ZSRR/Rosje (pierwsza 29.08.1949, ostatnia 24.10.1990), 210 przez Fran-
cje (pierwsza 13.02.1960, ostatnia 17.10.1996), 45 przez Wielka Brytani¢ (pierwsza 3.10.1952,
ostatnia 26.11.1991), 45 przez Chiny (pierwsza 16.10.1964, ostatnia 29.07.1996), 3 przez In-
die (pierwsza 18.05.1974, ostatnia 13.05.1998), 2 przez Pakistan (pierwsza 28.05.1998, druga
30.05.1998) oraz w XX w. 6 przez Koreanska Republik¢ Ludowo - Demokratyczng (KRLD)
(pierwsza 9.10.2006, ostatnia 3.09.2017) [50].
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Novaya Zemlya:

88 atmospheric tests, 1957-1962

3 underwater tests, 1955-1961

133 underground tests, 1964-1990

Semipalatinsk Test Site:
122 atmospheric tests, 1949-1962
497 underground tests, 1961-1989

Orenburg:
1 atmospheric test, 1954 ® T <] o  Scattered throughout the USSR:
° . . 127 underground tests, 1965-1988
- . 1 » d
Missile Testing Range: o - - Mevada Test Site:
11 atmospheric tests, 1956-1962 - Lo o Amchitka Island: 100 atmospheric tests, 1951-1963
L N opMNore 3 underground tests, 1965-1971 902 underground tests, 1951-1992
o ., 26 atmospheric tests, 1964-1980 v UK — 24 underground tests, 1962-1991
o - 22 underground tests, 1969-1996
= = North Korea
.9 ungergroind test, 20 n ©  Scattered throughout the US:
e® ) Pacific Ocean: 7 underground tests, 1961-1973
Chagai Hills: @ Pok JZaz'ijt‘::tI)spheric SHaekE 1945 2 underwater tests, 1955, 1962 C; " [
'okhran: ]
R T T © 6 underground tests, 1974, 1998 Alamogordo:

)
French Algeria:

4 atmospheric tests, 1960-1961
13 underground tests, 1961-1966

Monte Bello Islands:
3 atmospheric tests, 1952-1956

South Australia: é
9 atmospheric tests, 19531957

South Atlantic:
3 atmospheric tests, 1958 N

Rozmiar kazdego kota lub okregu przedstawia
réwnowaznik trotylowy wybuchu, skala nie
jest liniowa:

20 METNT
2,5-5,1 MtTNT
160-230 kETNT
<15 kiTNTz

1 atmospheric test, 1945

Johnston Atoll:
12 atmospheric tests, 1958-1962

Pacific Ocean:
1 atmospheric test, 1962

Christmas Island:
US = 24 atmospheric tests, 1962
UK — 6 atmospheric tests, 1957-1958

Malden Island:
3 atmospheric tests, 1957

French Polynesia:
46 atmospheric tests, 1966—1974
147 underground tests, 1975-1996
Bikini Atoll:
21 atmospheric tests, 1946-1958
1 underwater test, 1946
Enewetak Atoll:

42 atmospheric tests, 1948-1958
2 underwater tests, 1958

Rysunek 1.13: Miejsca testow i atakéw z uzyciem broni jadrowej na §wiecie [51], [52].



Testy jadrowe odbywaty si¢ w ponad 60 lokalizacjach (rys. 1.13) w tym: na pustyni w Newa-
dzie, USA (ponad 900 testéw), w okolicach Semipatatyniska (Kazachstan), ZSRR (ponad 450
testow), na Pacyfiku: 1. atol Mururoa i Fangataufa, Polinezja Francuska (ponad 190 testéw),
2. wyspy Marshalla i atol Johnston, USA, Wyspa Bozego Narodzenia, Australia (ponad 100
testow) oraz na Nowej Ziemii, ZSRR (ponad 130 testéw), w Lop Nur, Chiny (45 testéw), w
Algierii (17 testow), w zachodniej i poludniowej Australii (12 testoéw), w KRLD (6 testow)
[49]. IntensywnoSC testéw jadrowych wyraZnie wzrosta w czasie kryzysu i eskalacji zimnej
wojny (rys. 1.14). Podpisanie traktatu o catkowitym zawieszeniu préb z uzyciem broni jadro-
wej (Comprehensive Nuclear-Test-Ban Treaty - CTBT) 24.09.1996 przez USA, Chiny, Francje,
Wielka Brytani¢ i Rosj¢ oraz 66 innych krajéw, w zdecydowany sposdb ograniczyto liczbg te-
stow (po podpisaniu traktatu przeprowadzono 10 préb). Miejsca testow potozonych na Pacyfiku
tj. m.in. na wyspach Marshalla (atol Bikini i Enewetak), ktore zostaty przeprowadzone przez
USA w latach 1946 - 1962 otrzymaly specjalng nazwe Pacific Proving Grounds (PPG).
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Rysunek 1.14: Zestawienie testow i atakéw z uzyciem broni jadrowej w czasie [53].

Nie wszystkie proby jadrowe mialy przeznaczenie militarne. Czg$¢ z nich (151 testow) zostato
przeprowadzonych w ramach programu Peaceful Nuclear Explosion (PNEs) i mialy zastoso-
wanie cywilne takie jak np.: gaszenie palacych si¢ szyboéw naftowych, tworzenie zbiornikéw
wodnych, kanatéw i podziemnych jaskin.

Z punktu widzenia globalnego skazenia §rodowiska, najwigksze znaczenie miaty eks-
plozje przeprowadzone w atmosferze (ok. 25 % tacznej liczby wszystkich testow, czyli powyzej
500) w tym na duzych wysokos$ciach tj. od 40 km do 540 km nad powierzchnig ziemi (tj. od
gbrnej stratosfery do jonosfery - testy w przestrzeni kosmicznej). Przyjmuje si¢, ze materiat
jadrowy pochodzacy z tych testow w 76 % trafit do stratosfery, w 8.5 % do troposfery zas 15%
zostato zdeponowane lokalnie [54]. Ograniczenie liczby testow atmosferycznych, podwodnych
1 w przestrzeni kosmicznej nastapito wraz z zawarciem traktatu w Moskwie, dnia 5 sierpnia
1963 r. (Partial Test Ban Treaty), pomiedzy: ZSRR, Wielka Brytania 1 USA. Ani Francja ani
Chiny nigdy nie podpisaly porozumienia i formalnie nie zaprzestaty préb jadrowych (46 1 23
testy atmosferyczne odpowiednio po 1963 r. [50]) we wskazanych oSrodkach. Niechcianym ale
czestym nastgpstwem podziemnych testow jadrowych byty uwolnienia radionuklidéw do $ro-
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dowiska poprzez pojawiajace si¢ w wyniku eksplozji nieszczelnosci w instalacjach [50]. Osza-
cowano, ze w wyniku testow jadrowych przeprowadzonych do 1979 r. do Srodowiska zostato
uwolnione ok. 70 EBq 131 (ok. 15 kg), 910 PBq '¥Cs (ok. 280 kg) oraz 1.4 PBq Pu tj.: 0.33
PBq 238Pu (ok. 0.52 kg), 7.4 PBq 2*’Pu (ok. 3.2 tony), 5.2 PBq #*°Pu (ok. 0.62 tony), 140 PBq
241py (ok. 44 kg), 0.016 PBq 2*2Pu (ok. 110 kg) [55]. Opadajacy materiat powstaty w wyniku
eksplozji jadrowych spowodowat skazenie catej kuli ziemskiej (rys. 1.15), jednak nie w sposob
rownomierny. Ze wzgledu na potozenie geograficzne poligonéw nuklearnych oraz cyrkulacje
atmosfery (brak mieszania si¢ powietrza znad pétkuli pétnocnej i potudniowej - model komé-
rek cyrkulacyjnych: komérka podbiegunowa, komérka Ferrela i komérka Hadleya [56]) pétkula
potnocna zostata bardziej skazona izotopami promieniotwdrczymi niz potkula potudniowa (rys.
1.16). Przyjmuje sig, ze ok. 90 % uwolnionych do §rodowiska izotopéw promieniotworczych
zostato zdeponowanych na pétkuli pétnocnej i ok. 10 % na potkuli potudniowej [57].
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Rysunek 1.15: Depozycja %7Cs oraz (33°+240)py na powierzchni kuli ziemskiej w nastepstwie testow
broni jadrowej w funkcji czasu [58].
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Rysunek 1.16: Srednia akumulowana depozycja (a) 13’Cs (na podstawie [59]), (b) (239+240)py [44] na
powierzchni kuli ziemskiej w funkcji szerokoSci geograficznej po testach broni jadrowe;.
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Hiroshima, Nagasaki (1945)

W historii mialy miejsce 2 ataki militarne z uzyciem broni jadrowej i w obydwu wy-
korzystane bomby zostaly zrzucone na terytorium Japonii. Bardzo czesto te dwa przypadki
zaliczane sa do statystyki testow broni jadrowej chociaz wcale nimi nie byty.

Pierwszy atak zostat przeprowadzony 6 sierpnia 1945 r. o godz. 8:15 (JST), z uzy-
ciem “bomby uranowej,, tj. bomby, w ktérej materiatem rozszczepialnym byt 232U (Little Boy,
Hiroshima A-bomb). Masa uzytego U wynosita 64 kg. Eksplozja bomby nastapita 580 m nad
powierzchnia ziemi a 20 - 30 minut p6Zniej w poinocno - zachodniej czgSci miasta Hiroshima
zaobserwowano trwajacy ok. godziny opad tzw. ,,czarnego deszczu” (black rain) zawierajacego
U oraz produkty rozszczepienia 2>°U. Na podstawie analizy mocy wybuchu (12.5 kt) oszaco-
wano, ze rozszczepieniu ulegto ok. 0.7 kg 22°U, za$ reszta materiatu zostata rozproszona w
atmosferze i Srodowisku ladowym [60].

Trzy dni po pierwszym ataku nastapit drugi. 9 sierpnia 1945 r. o godz. 11:02 (JST)
zrzucono bombe (Fat Man, Nagasaki A-bomb), w ktérej Pu wykorzystano jako materiat roz-
szczepialny. Przyjmuje sig¢, ze masa uzytego Pu mieScita si¢ pomiedzy 5 kg a 15 kg (dana
niedostepna publicznie), przy czym ok. 95.5 % stanowit 2>?Pu a reszte 2*°Pu [61]. Eksplozja
nastapita na wysokosci 503 m nad poziomem ziemi. W czasie wybuchu doszto do rozszcze-
pienia jedynie 1.2 kg Pu (0.003 PBq) w wyniku czego powstato ok. 23.2 g 137Cs (0.074 PBq).
Material konstrukcyjny bomby, jak i ten ,,zassany” z powierzchni ziemi (konsekwencja genera-
cji duzej ilosci ciepta podczas eksplozji) zostal wyniesiony nawet do wysokosci 5 000 m n.p.m
- 7 000 m n.p.m (gérna partia troposfery) [62]. 20 minut po wybuchu na terenie potozonym
3 km na wschdd od hipocentrum (wschodnia czg$¢é Nagasaki) doszto do opadu ,,czarnego desz-
czu” zawierajacego produkty rozszczepienia oraz sam (239+240)py . 7 uwagi na wyniesienie
materiatu konstrukcyjnego bomby oraz produktéw rozszczepienia do wyzszych warstw tropos-
fery i znalezienie §ladow tego zdarzenia w materiatach Srodowiskowych np. w Arktyce [62],
eksplozje ta mozna traktowaé zaréwno jako lokalne jak i globalne Zrédto sztucznych izotopéw
promieniotwérczych w srodowisku.

Wypadki z udzialem satelitow

W latach 1964 - 1983 sze$¢ satelitéw wyposazonych w radioizotopowe Zrddta zasilania
ulegto zniszczeniu podczas procedury startu lub ponownego wejscia w atmosfere [63], [64]. W
przypadku trzech nie zanotowano rozszczelnienia i uwolnienia radionuklidéw do Srodowiska
(odzyskane lub zatopione w morzu), dwa z trzech pozostatych ulegly spaleniu w atmosferze
(SNAP 9A, Kosmos - 1402) a ostatni czgSciowej lub catkowitej dezintegracji (Kosmos - 954).

a) SNAP 9A (1964)

21 kwietnia 1964 r. amerykanski nawigacyjny satelita Transit 5-BN-3 wyposazony w
radioizotopowy generatory termoelektryczne (RTG) SNAP 9A (System for Nuclear Auxiliary
Power Generator) ulegt spaleniu w stratosferze na wysokosci ok. 50 km nad pétkula potu-
dniowa (rejon Oceanu Indyjskiego - Madagaskar). W wyniku tego wypadku w stratosferze
ulegto rozproszeniu ok. 1 kg 238Pu (630 TBq). Przyjmuje sie, ze do potowy lat 70 XX w. 95 %
uwolnionego woéwczas Pu ulegto depozycji na powierzchni ziemi. Badania pokazaty, ze stosu-
nek depozycji 238Pu pochodzacego ze SNAP 9A na pétkuli pétnocnej i potudniowej wynosi ok.
20 : 80 (rys. 1.17) [65].
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Rysunek 1.17: Srednia akumulowana depozycja 2*Pu na powierzchni kuli ziemskiej w funkcji szero-
kosci geograficznej po wypadku z udziatem satelity SNAP 9A, na rok 1973 (na podstawie [65]).

b) Kosmos - 954 (1978)

W styczniu 1978 r. (doktadna data nie jest znana) radziecki satelita Kosmos - 954 wy-
posazony w reaktor jadrowy ulegl zniszczeniu w trakcie wchodzenia w atmosfere. Do wypadku
doszto nad pétnocnym terytorium Kanady na wysokosci ok. 40 km. Badania szczatkéw satelity
pozwolily ustali¢, ze paliwem jadrowym byt U o wzbogaceniu 90 % [66]. Przyjmuje si¢, ze w
wyniku wypadku do §rodowiska oprécz U zostato wprowadzone ok. 0.2 PBq 1311, 0.003 PBq
137Cs i niewielka ilosé 2?Pu (5.9 + 0.6 -10~° g g~ U) [63].

¢) Kosmos - 1402 (1983)

W lutym 1983 r. oddzielona cz¢$¢ radzieckiego satelity z reaktorem wchodzac w ziem-
ska atmosfer¢ ulegta spaleniu na wysokosSci ok. 76 km nad potudniowa czgscig Oceanu Atlan-
tyckiego. W reaktorze znajdowato si¢ ok. 50 kg 2%°U. Slady tego zdarzenia (3°U i (239+240) pyy)
zostaty znalezione w stratosferze jak i opadzie atmosferycznym na pétnocnej pétkuli [64], [67].

Awarie jadrowe

W historii rozwoju przemystu jadrowego dochodzito do awarii zardwno w instalacjach
cywilnych jak i militarnych. Najwigksze znaczenie dla ludnoS$ci i Srodowiska, miaty awarie w
oSrodkach takich jak: Mayak, ZSRR (1957), Windscale, Wielka Brytania(1957), Three Mile
Island, USA (1979), Czarnobyl, ZSRR/Ukraina (1986) oraz Fukushima, Japonia (2011). Ze
wzgledu na potozenie geograficzne oSrodkéw jadrowych oraz zasieg skazenie powstatego w
wyniku awarii, oméwione zostana 2 zdarzenia, ktére moglyby mie¢ wptyw (chociaz niewielki)
na stan Srodowiska w Japonii tj. awaria w: Three Mile Island i Czarnobylu. Dla petnego obrazu
sytuacji nalezy dodaé, ze réwniez na terenie samej Japonii dochodzito do zdarzen radiacyjnych,
z ktérych najpowazniejsze mialo miejsce w Tokaimura, prefektura Ibaraki w 1999 r. W trakcie
przygotowywania m.in. paliwa do testowego reaktora predkiego chlodzonego sodem (nisko
wzbogacony uran, ok. 19 %) doszlo do przekroczenia masy krytycznej U. Zdarzenie zostato
sklasyfikowane na poziomie 4 skali INES a jego skutki miaty bardzo lokalny charakter (§mier¢
dwoch pracownikéw technicznych, skazenie ogétu pracownikéw, skazenia wngtrza budynku,
uwolnienie frakcji lotnej izotopéw powstatych w czasie rozszczepienia) [68].
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a) Three Mile Island

Elektrownia jadrowa Three Mile Island potozona jest na sztucznej wyspie 16 km od
miasta Harrisburg w stanie Pensylwania, USA. W jej sktad wchodzity 2 reaktory (TM-1 (786
MW(e)), TM-2 (900 MW(e))) typu PWR (Pressurized Water Reactor). Dnia 28 marca 1979 r.
przy pracy reaktora TM-2 na poziomie 97 % mocy doszto do uszkodzenia turbiny na wskutek
zmniejszenia doptywu wody do generatora pary wodnej (obieg wtérny). To z kolei zakldcito
proces odprowadzania ciepta z pierwotnego uktadu chlodzenia a nastgpnie wzrost ciSnienia w
reaktorze. W tej sytuacji, doszto do automatycznego otwarcia ciSnieniowego zaworu bezpie-
czenstwa oraz wytaczenia TM-2 (wprowadzenie pretéw kontrolnych do rdzenia). Gdy ciSnienie
zmalato zawor nie zamknat si¢ automatycznie. Ta nieprawidlowos$¢ oraz brak cyrkulacji wody
w pierwotnym uktadzie chtodzenia, doprowadzily do szybkiej utraty chtodziwa (parowanie), co
z kolei zaowocowato odstonigciem pretow paliwowych 1 stopieniem w ok. 45 % rdzenia reak-
tora. Konsekwencja awarii byto skazenie wngtrza budynku reaktora i uwolnienie do Srodowiska
stosunkowo niewielkiej ilosci gazéw szlachetnych, gtéwnie 133Xe (370 PBq), 8°Kr (1.3 PBq)
oraz 1311 (550 GBq) do atmosfery. Natomiast awaria ta, w przeciwiefistwie np. do zdarzenia w
Tokaimura nie przyniosta ofiar §miertelnych [63], [69].

b) Czarnobyl

W 1986 r. w elektrowni jadrowej w Czarnobylu, polozonej na terenie bytego ZSRR
(obecnie Ukraina), doszto awarii. W sktad elektrowni, oddalonej o 18 km od miasta Prypec,
wchodzity 4 reaktory typu RBMK ( Peakrop Bosbmioit Monaoctn Kanasbubiit). W nocy
26 kwietnia w reaktorze nr. 4 przeprowadzono eksperyment z awaryjnym zasileniem urza-
dzen bloku energia elektryczng z generatora reaktora, z ktérego zasilane byly réwniez pompy
cyrkulacyjne obiegu pierwotnego. To spowodowato zmniejszenie szybkosci przeptywu wody
przez kanaty paliwowe, czego nastgpstwem byl wzrost temperatury i mocy reaktora (kilku-
setkrotnie). W konsekwencji doszto do dwoch wybuchéw (chemicznych), ktére ,,rozerwaty”
betonowa obudowe (budynek) reaktora, doprowadzajac rownoczesnie do ,,zrzucenia” wazacej
ok. 2 000 t betonowej pokrywy o grubosci ok. 6 m. Ekspozycja grafitowego moderatora na
powietrze, doprowadzita do jego samozaptonu i pozaru. Paliwo uranowe, wewnatrz kanatéw,
uleglo stopieniu a rdzen destrukcji.

Te warunki spowodowaty uwolnienie ogromnych iloSci izotopéw promieniotwérczych
do atmosfery (tab. 1.13), nie tylko w formie gazowej czy tez drobnych aerozoli ale tez goracych
czastek bedacych fragmentami rdzenia (nawet 10 - 15 ym). Przyjmuje si¢, ze 60 % - 70 %
uwolnionych izotopdw zostalo zdeponowane na terenie obecnej Biatorusi [71]. Izotopowe Slady
tej awarii byly obserwowane na catej pétkuli pétnocne;.
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Tablica 1.13: Zestawienie aktywnosci i mas wybranych izotopéw uwolnionych do atmosfery w czasie awarii w

Czarnobylu [70].

Izotop | T1/2 [ A[Bql | mlkg] |
®Kr 10739y | 3.30E+16 | 2.3
183Xe | 52475d | 6.50E+18 | 0.94
1817 1'8.0252d | 1.80E+18 | 0.39
132Te | 3.204d | 1.20E+18 | 0.11
134Cs [ 2.0652y | 1.90E+17 | 4.0
136Cs | 13.16d | 5.40E+16 | 0.020
187Cs | 30.08y | 8.50E+16 | 26
Z8py | 877y | 3.50E+13 | 0.055
239py | 24110y | 3.00E+13 13
20py | 6561y | 420E+13 | 5.0
2Tpy | 14329y | 6.00E+15 1.6
22Cm | 162.8d | 9.00E+14 | 0.0073

1.3.2 Identyfikacja Zrodel promieniotworczych

Kazde Zrédto promieniotwdércze nosi w sobie sygnature, ktora jest certyfikatem/dowodem
jego pochodzenia. Ta sygnatura to stosunki aktywnosci lub mas konkretnych izotopéw. Ich
kompozycja jest odzwierciedleniem proceséw i materiatow, z ktorych zroédta powstawaty. W
tab. 1.14 zostaty zebrane stosunki aktywnosci izotopéw Zrddel, ktére miaty wptyw na Srodowi-

sko Japonii przed awariag w FDNPP.

Tablica 1.14: Zestawienie stosunkéw aktywnosci 238Pu/(239+240) py 137 Cg/(239+240) py oraz 241 Am/ (239+240) py
dla wybranych antropogenicznych Zrédet izotopéw promieniotwérczych w §rodowisku.

Zrédto promieniotwoércze

‘ 238p,,/(239+240) p,

‘ 137CS/(239+240)P11

‘ 241A1,n/(239+240)l)u ‘

Nagasaki

0.041 - 0.044 [72], [73] 1.86 + 0.32 [73]

0.049 £ 0.002 [73]

PPG

0.13 £ 0.04 [74]

0.001-0.15 [72], [74]

0.35-0.87 [74]

*Testy broni jadrowej (do 1964)
*Testy broni jadrowej + SNAP 9A

0.014 - 0.021 [75]
0.021 - 0.031 [75]

20.2 £ 3.5[76]

0.44 £0.10 [77]

Testy broni jadrowej + SNAP 9A - Japonia 0.037 [78] 31.3[78]
Czarnobyl 0.33-0.38 [75], [77] 6.2-52[79] 2.1 +£0.2[77]
Czarnobyl - Japonia 0.13 [80] 27,000 - 620,000 [80]

Wartosci stosunkéw aktywnosci przeliczone na 2011 r. * wartoSci stosunkéw dla pétkuli pétnocne;j

W tabeli nie uwzgledniono danych dotyczacych 1311 oraz 134Cs ze wzgledu na ich
relatywnie krotkie czasy potowicznego zaniku. Izotopy te byty nieoznaczalne jako pozostato$é
wymienionych w tabeli Zzrédet w 2011 r.

W roku 1945 dokonano na terenie Japonii dwdch atakéw militarnych z uzyciem broni
jadrowej. Niestety, skompos¢ danych charakteryzujacych atak jadrowy w Hiroshima nie po-

zwala na opisanie go w sposob zaprezentowany w tab. 1.14.

Testy PPG zostaly ujete w dwoch punktach tabeli tj.: wyrdznione jako oddzielne 7ré-
dlo oraz zaliczone do testow broni jadrowej. Decyzja o takiej systematyce zostata podjeta na
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podstawie analizy potozenia Japonii. Miejsca testow PPG oprécz poligonéw w KRLD 1 Chi-
nach (Lop Nor) to najblizej Japonii potozone miejsca wybuchéw jadrowych (w liczbie ok. 100)
zaréwno atmosferycznych jak i podwodnych [81]. Uwolnione izotopy promieniotworcze mo-
gly zostaé przeniesione na teren Japonii zaroOwno w postaci opadu atmosferycznego jak i droga
morska. Miejsca PPG sa optywane przez Prad Pétnocnoréwnikowy (North Equatorial Current),
ktéry daje poczatek Pradowi Kuro Siwo (Kuroshio Current) optywajacemu wyspy japonskie od
strony wschodniej (rys. 1.18). Bezposredni kontakt skazonej wody morskiej z ekosystemem
ladowym jak i zjawisko ,,sea spray” (powstawania aerozoli marygenicznych w wyniku wspoét-
dziatania ze sobg atmosfery i morza [82]), mogty sprawié, ze sygnatury PPG pojawity si¢ na te-
renie Japonii. Sygnatury te w znaczacy sposob odbiegaja od stosunkéw aktywnosci wybranych
1zotopow ze wszystkich testow jadrowych (atmosferycznych). Jest to wynik dwdéch cech: typu
bomby i mocy wybuchu jadrowego. Konstrukcja bomby termojadrowej (bomba wodorowa,
H - bomb), w ktérej inicjatorem reakcji syntezy trytu i deuteru jest promieniowanie elektro-
magnetyczne (X i y) oraz strumien neutronéw ( pochodzace z reakcji rozszczepienia fadunku
jadrowego: 23°U lub 23Pu), sprzyja multiplikowaniu reakcji jadrowych. Intensywniejszy, niz w
przypadku bomby jadrowej, strumien neutronéw (wynik reakcji jadrowych) umozliwia ich se-
kwencyjny wychwyt np.: przez istniejace jadra Pu, powodujac tym samym produkcje¢ wigkszej
ilosci izotopéw Pu o wyzszej liczbie masowej (rozdz. 1.2.3., rozdz. 3.1.1. rys. 1.12). Te-
sty PPG to ok. 100 % mocy wszystkich wybuchéw atmosferycznych przeprowadzonych przez
USA [54]. Dwa najbardziej znaczace testy to Ivy Mike (1952 r.) - pierwszy test z bomba ter-
mojadrowa oraz Castle Bravo (1954 r.) - najwigkszy test atmosferyczny przeprowadzony przez
USA.

North Equatorial b \

~ Equatorial Countercurrent
o South Equatorial hj

WWW.MARINEDEBRIS.NOAA.GOV

Rysunek 1.18: Uktad pradéw morskich na péinocnym Pacyfiku i usytuowanie miejsca PPG [83].

Kategoria ,, Testy broni jadrowej” w tab. 1.14 ma az trzy rozwinigcia. Zwiazane jest
to chronologia zdarzen oraz tak jak wyzej, umiejscowieniem geograficznym Japonii w kon-
teks$cie miejsc uwolnien radionuklidéw. Jesli chodzi o koincydencje czasowe to niewatpliwie
waznym rokiem (oprocz 1945 r.) byt 1964 r. Katastrofa satelity SNAP 9A, w wyniku ktore;j
do $rodowiska zostato uwolnione dwa razy wiecej 2>Pu niz podczas wszystkich testéw broni
jadrowej, wyraznie zmienita stosunek 233Pu i (239+240)py (tab. 1.14) na obu potkulach. Dlatego
tez zdecydowano o przedstawieniu wynikéw zaréwno przed jak i po katastrofie. Potozenie geo-
graficzne Japonii zadecydowalo, ze te same zdarzenia miaty nieco inny obraz izotopowy niz ten
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rejestrowany w innych miejscach na kuli ziemskiej. Stad tez w tabeli znalazt si¢ punkt ,, Testy
broni jadrowej + SNAP 9A - Japonia”. Sa to referencyjne wyniki opadu atmosferycznego ze-
branego na terenie calej Japonii w latach 1963 - 1979, ktdry zostat przygotowany jako materiat
referencyjny. Dla potrzeb niniejszej pracy, Slady testéw broni jadrowej oraz katastrofy satelity
SNAP 9A beda nazywane opadem globalnym (global fallout - GF).

Czarnobyl oddalony jest o ok. 8 000 km od Japonii. Slady awarii z 1986 r. zostaty
zaobserwowane w Japonii, chociaz stosunki izotopowe znacznie réznily si¢ od tych, ktére zo-
staly zdefiniowane w Europie (tab. 1.14). Najbardziej jest to widoczne w przypadku stosunku
137¢g j (239+240)py wynika to m.in. z wlasciwosci chemicznych i fizycznych pierwiastkéw
(lotnosci tab. 1.7, 1.9) czy wielkosci uwolnionych aerozoli.

Narys. 1.191 1.20 przedstawiono wykresy, ktore pokazuja wzajemne utozenie zakre-

sOw limitujacych dane zZrddia.
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Rysunek 1.19: Zaleznos¢ stosunkéw aktywnosci 137Cs i (239+240)py od 238py j (239+240)py dla wybra-
nych antropogenicznych Zrédet izotopowych. Wartosci stosunkéw aktywnosci przeliczone na 2011 r.

Wymienione w tab. 1.14 antropogeniczne Zrddta izotopowe sa tatwo rozrdznialne z
wyjatkiem jednej sytuacji tj. zaleznosci stosunku aktywnosci 24'Am i (239+240)py oq 238py
i (239+240)py kiedy to GF catkowicie miesci si¢ w zakresie PPG. Wiaze si¢ to z tym, ze na
podstawie tylko takiej zaleznoSci nie bedzie mozna dokona¢ wtasciwej identyfikacji Zrédta po-
chodzenie radionuklidéw.

Ze wzgledu na niedostepno$é danych dotyczacych 2#1Pu, nie dla kazdej pozyciji ,,Zré-
dto promieniotwércze” z tab. 1.14 mozna byto oszacowaé stosunek aktywnosci 24 Am i (239+240) py
na rok 2011. W przypadkach kiedy byto to mozliwe wykorzystano przeksztalcong zaleznos¢
1.6.

APu
/\Am - APu

gdzie:Ny,, - liczba jader 2 Am po czasie t, Nopy i Noau - poczatkowa liczba jader 2*'Pu i
24 Am, Apy, Aoy - state rozpadu odpowiednio 24'Pu i 241 Am.

Nay = Nopy (e APut — e=Aamt) 4 Ny 4,0~ Hamt (1.6)
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Rysunek 1.20: Zalezno$é stosunkéw aktywnosci 241 Am i (239+240)py od 238py i (239+240)py dla wybra-
nych antropogenicznych 7Zrédet izotopowych. Wartosci stosunkéw aktywnosci przeliczone na 2011 .

1.4 Charakterystyka wybranych metod spektrometrycznych

Do przygotowania wynikéw badan wtasnych w niniejszej pracy, zostaly wykorzystane
przede wszystkim spektrometria promieniowania alfa, gamma oraz spektrometria calego ciata,
ktore ponizej zostang lapidarnie oméwione zas$ szczegétowe dane dotyczace uzywanych w trak-
cie prac uktadéw spektrometrycznych zostang przedstawione w odpowiednich podrozdziatach
rozdziatu ,,Badania wlasne”.

1.4.1 Spektrometria promieniowania alfa

Spektrometria promieniowania alfa to metoda radiometryczna majaca szerokie zasto-
sowanie w wielu dziedzinach nauki. Jej niewatpliwymi zaletami sa: mozliwos$¢ identyfikacji
szerokiej gamy radionuklidéw emitujacych promieniowanie alfa w zakresie 1.5 MeV - 10 MeV
[84], bardzo duza czuto$¢ (fatwe do osiagnigcia limity detekcji izotopéw na poziomie 1 mBq
na probke), niskie tto rzedu 1072 cps - 1076 cps, wewnetrzna wydajnosé rejestracji czastek alfa
na poziomie 100 % (co powoduje, ze wydajnos¢ pomiaru zdominowana jest przez geometri¢
pomiaru), eliminacja konkurencyjnego promieniowania w podobnym zakresie energetycznym,
emitowanego przez izotopy innych pierwiastkow (separacja pierwiastkow przed przygotowa-
niem Zrodta alfa -spektrometrycznego), mata wrazliwos$¢ na promieniowanie beta i gamma.

Spektrometria promieniowania alfa zostata stworzona w oparciu o wtasnosci fizyczne
czastek alfa, powstajacych w wyniku samorzutnej przemiany jadrowej, opisywanej regula prze-
sunig¢ Sodddy’ego - Fajansa:

AX — 473 +3He (1.7)

przy spelnieniu zasady zachowania: masy, pedu, energii, kretu, parzystosci, liczby barionowe;j
i leptonowej. Energia kinetyczna emitowanych czastek alfa wynosi:
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E=Q1- (1.8)

gdzie: E, - energia kinetyczna czastki alfa w uktadzie laboratoryjnym, My - masa jadra odrzutu,m,
- masa czastki alfa, Q - energia rozpadu, szacowana na podstawie ponizszego réwnania (zasada
zachowania masy 1 energii):

Q = [Mx — My — my]c? (1.9)

gdzie: Myx- masa jadra, ktére ulegto rozpadowi, My - masa jadra odrzutu, m, - masa czastki
alfa.

Poniewaz masy produktéw rozpadu sa zdecydowanie rézne (My >> m,) energia ki-
netyczna czastki alfa jest praktycznie réwna energii rozpadu alfa, ktéra miesci si¢ w granicach
2 MeV -9 MeV [85]. Rozpad alfa jest gfléwnym typem przemiany dla jader charakteryzujacych
si¢ nadmiarem protonéw i relatywnie duza liczba atomowa, a jego teoria zostata opracowana
przez G.Gamowa i opublikowana w 1928 r. [86]. Wczes$niejsze badania nad tym typem prze-
miany ujawnity bardzo silng zalezno$¢ pomiedzy energia czastek alfa i czasem potowicznego
zaniku macierzystych jader, co zostalo zawarte w empirycznej formule Geigera - Nutalla z
1911 r.:

1

przy zatozeniu: Tj / - czas potowicznego zaniku danego izotopu, A, B - stale charakteryzujace
dany pierwiastek.

Z powyzszego rOwnania wynika, ze izotopy o wyzszej energii czastek alfa charakteryzuja sig¢
krétszymi czasami potowicznego zaniku (rys.1.21).
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Rysunek 1.21: Zalezno$¢ czasu potowicznego zaniku od energii czastek alfa emitowanych podczas
rozpadu [87].

Bardziej wnikliwe badania ujawnity niewielkie odstgpstwa od przedstawionych zalez-
nosci dla niektérych izotopéw Po [88].
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Czastki alfa oddzialuja z materiag podobnie jak inne cigzkie czastki natadowane (pro-
tony, deuterony, lekkie jadra, etc.). Najwazniejszym typem oddziatywan sa nieelastyczne zde-
rzenia czastek alfa z elektronami atoméw, w wyniku czego dochodzi do jonizacji atoméw
oSrodka. Teoria oddziatywania czastek natadowanych z materia pozwala na obliczenie straty
energii czastki, przypadajacej na jednostke drogi w osrodku/absorbencie i dla czastek nierela-
tywistycznych wyraza sig¢ ona zaleznoScia:

dE  ¢*2%n 21,02
—— = Zln
dx  egmev? I
gdzie: v - szybkoS¢ czastki alfa, n - liczba czastek w jednostce objetosci absorbenta z - liczba
atomowa czastki alfa, Z - liczba atomowa absorbenta, [ - Sredni potencjatl jonizacji absorbenta,
go - stata dielektryczna osrodka.

Relacja ta pokazuje, ze straty energii na jednostke drogi (jonizacja wtasciwa - LET) sa
odwrotnie proporcjonalne do kwadratu szybkoSci czastki, czyli najwigcej energii czastka traci
przy koncu swojej toru ruchu i tam dochodzi do najwigkszej liczby aktow jonizacji. Znajac
jonizacj¢ wlasciwa czastki, charakterystyczng dla danego absorbenta, mozna wyznaczy¢ zasigg
czastki w danym osrodku:

(1.11)

_ [P dE
R_A () ldE (1.12)

Zasigg czastek alfa jest relatywnie niewielki i w powietrzu dla czastek o energii 3 MeV
- 8 MeV wynosi 1.5 cm - 7 cm. Ta wtasno$¢ sprawia, ze pomiar alfa - spektrometryczny
musi zosta¢ poprzedzony separacja chemiczng pierwiastkow, ktérych izotopy maja podlegac
pomiarom jakoSciowym i iloSciowym. Schemat blokowy spektrometru promieniowania alfa
zostal przedstawiony na rys. 1.22.
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Ok.40-80V | 7

tor spektrometryczny jednego detektora

- i A
wejscia sygnalow
z toréw spektrometrycznych ——

M - multiplekser
pozostatych detektordw P

K - konwerter analogowo - cyfrowy
Z - zasilacz napiecia detektora
A - analizator wielokanatowy

D - detektor

P - przedwzmacniacz

W - wzmocnienia

1, 2, 3, 4, 5 - transmitowany sygnat

1,2,3 - sygnal analogowy

4 - sygnal analogowy indeksowany statym napieciem
5 - liczba: adres pamieci

Rysunek 1.22: Schemat blokowy czterokomorowego spektrometru promieniowania alfa [44].

Najwazniejsza czgScia calego uktadu (poza elektronika) jest detektor. Zasadniczym
elementem takiego detektora jest ztacze p-n silnie zubozone w domieszkowe nos$niki tfadunku,
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ktérymi sa elektrony i1 dziury. Ten charakterystyczny obszar (warstwa zaporowa) stanowi ob-
jetos¢ czynng detektora. Najczesciej uzywanymi sa detektory krzemowe typu PIPS (Pasivated
Implanted Planar Silicon) o powierzchni czynnej 300 mm? - 600 mm? oraz grubosci tej po-
wierzchni 100 ym -300 pum, zdolnoSci rozdzielczej rzedu 17 keV - 25 keV (FWHM - Full
Width at Half of Maximum), wydajnosci rejestracji 15 % - 30 % dla Zrédta w odlegtosci 5 mm
-10 mm od detektora [84]. Grubos$¢ powierzchni czynnej detektora jest uwarunkowana zasig-
giem czastek alfa w krzemie. Ze wzgledu na to, ze czastki alfa nie maja energii wigkszej niz
10 MeV sa catkowicie absorbowane w powierzchni krzemowej o grubosci 100 ym (rys.1.23).
Przyktadowe widmo Zrédta promieniowania alfa otrzymane przy uzyciu spektrometru Silena
Alpha Quattro z detektorami PIPS o powierzchni czynnej 450 mm? i zdolnosci rozdzielczej
20 keV zostalo przedstawione na rys.1.24.
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Rysunek 1.23: Zaleznos$¢ zasiggu czastek alfa w krzemie od energii E tych czastek [85].
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Rysunek 1.24: Widmo Pu prébki catkowitego opadu atmosferycznego (maj 2007 r.) [43].

Ksztalt pikéw w widmie odbiega od klasycznego ksztaltu funkcji Gaussa gdyz charak-
teryzuje si¢ lewostronng asymetrig. Jest to spowodowane kilkoma czynnikami. Po pierwsze,
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jadra izotopOw nie emituja mono - energetycznych czastek alfa (tab. 1.10, 1.12). W wyniku roz-
padu zostaja wyemitowane czastki o r6znych energiach relatywnie bliskich sobie. Ze wzgledu
na zdolnos$¢ rozdzielcza spektrometrii promieniowania alfa na widmie widoczny jest jeden pik.
Czastki alfa o wigkszej energii, maja wieksze prawdopodobiefistwo emisji (np. 2>?Pu tab. 1.10)
co sprawia, ze uwidacznia si¢ lewostronna asymetria piku. Po drugie, geometria pomiaru po-
woduje, ze czastki alfa docieraja do detektora po réznych torach ruchu, co wiaze si¢ ze zrdz-
nicowang stratg energii (rys.1.25, réw. 1.11). Po trzecie, czastki alfa emitowane sa z r6znych
glebokosci Zrédia spektrometrycznego (rys.1.25). To zjawisko réwniez zwigzane jest z r6zna
utratg energii, co poglebia efekt asymetrii.

Si DETEKTOR
OKIENKO hN x / PIPS
DETEKTORA 3 —

METALOWA \/ ZRODLO

PODKEADKA | e e |

Rysunek 1.25: Trajektoria ruchu czastek alfa w komorze spektrometru promieniowania alfa.

W ramach niniejszej pracy, spektrometria promieniowania alfa zostala wykorzysty-
wana do oznaczen 238py, 239+240py 241 Ay 2440y 234y, 2351 238y w prébkach Srodowisko-
wych pobranych na terenie prefektury Fukushima. Z powodu podobnych zakreséw energetycz-
nych promieniowania alfa pochodzacego z rozpadu 2*Pu oraz 4°Pu (tab. 1.10) izotopy te beda
identyfikowane jako suma tj. 239240py,

1.4.2 Spektrometria promieniowania gamma

Spektrometria promieniowania gamma to jedna z najbardziej uniwersalnych spektro-
metrii jadrowych bazujaca na promieniowaniu emitowanemu podczas deekscytacji jadra (bez
zmiany kompozycji jadra). Jego energia miesci si¢ w zakresie od kilkudziesigciu keV do po-
nad 0.1 PeV (promieniowanie kosmiczne) [89]. Dolny zakres energetyczny promieniowania
gamma pokrywa si¢ z gérnym zakresem promieniowania X (od ok. 1 keV do ok. 100 keV) a
ich rozréznienie opiera si¢ jedynie na procesach, w wyniku ktérych powstaja oba rodzaje pro-
mieniowania. Oddziatywanie promieniowania gamma z materia determinuja przede wszystkim
zjawiska takie jak: efekt fotoelektryczny, efekt Comptona (niekoherentne rozpraszanie fotondw
na elektronach swobodnych 1 stabo zwigzanych) 1 zjawisko tworzenia par (zachodzi dla energii
kwantéw gamma wigkszej niz podwdjna energia spoczynkowa elektronu tj. 1.022 MeV).

Spektrometria promieniowania gamma umozliwia identyfikacje sktadu izotopowego
1 analiz¢ iloSciowa izotopéw promieniotwérczych w zZrédle, w oparciu o wyznaczone widmo
promieniowania gamma. Jest to metoda pomiarowa zdecydowanie bardziej zr6znicowana niz
spektrometria promieniowania alfa. Liczba kombinacji poszczegdlnych elementéw toru spek-
trometrycznego 1 geometrii pomiarowych sprawia, ze ma ona szerokie mozliwosci analityczne
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i jednoczesnie trudniej niz dla spektrometrii promieniowania alfa okresli¢ dla niej zakresy pod-
stawowych wielkosci charakteryzujacych istniejace na Swiecie uktady. Przyktadowy schemat
spektrometru promieniowania gamma zostat przedstawiony na rys.1.26.

kwant -,

gamma = p _] S p 2 | w oK liezba |,
7 3 4
1 widmo promieniowania gamma
Ok. 2000 V
VA

D- detektor K - konwerter analogowo-cyfrowy

P- przedwzmacniacz Z - zasilacz wysokiego napigcia

W - wzmacniacz spektroskopowy A - analizator wielokanatowy

1, 2, 3, 4 - transmitowany sygnat

Rysunek 1.26: Schemat ideowy spektrometru promieniowania gamma [44].
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Rysunek 1.27: Zaleznos¢ wydajnosci wzglgdnej detektoréw germanowych od energii promieniowania
gamma [89].

1. detektor typu p koaksjalny, 2. detektor planarny, 3. detektor typu n koaksjalny, 4. detektor well.

W spektrometrach promieniowania gamma detektorami najczesciej stosowanymi, z
uwagi na dobra zdolno$¢ rozdzielcza, sa detektory pétprzewodnikowe. Najbardziej popular-
nymi wsréd nich sa detektory germanowe HPGe (High Purity Germanium). Zakres energe-
tyczny tych detektorow sigga od kilkudziesigciu eV do kilkunastu MeV (dolny zakres energe-
tyczny - mate detektory typu Ultra LEGe (Ultra Low Energy Germanium), gérny zakres ener-
getyczny - detektory duze typu cylindrycznego np.: REGe (Reverse Electrode Germanium))
[90]. Wybor typu detektora podyktowany jest celem eksperymentu. Przyktadowe zakresy i ja-
kos¢ pracy detektorow germanowych, zostaly przedstawione w postaci zalezno$ci wydajnosci
wzglednej od energii promieniowania gamma na rys. 1.27. Zdolno$¢ rozdzielcza (FWHM) de-
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tektoréw germanowych jest znacznie wigksza niz detektorow krzemowych uzywanych w spek-
trometrii promieniowania alfa (inny rodzaj promieniowania, inna charakterystyka oddziatywan
promieniowania z materia). Przyktadowy zakres FWHM dla linii 1332 keV (®°Co) dla detekto-
row (planarnych typu n i p - o wydajnosci wzglednej od 8 %, 19 % i 50 %, koaksjalnych typu
p - o wydajnosci wzglednej 60 %, 80 %, 90 % i 106 %) z podziemnego laboratorium HADES
(Belgia) wynosi 1.6 keV - 2.15 keV [91].

Czynnikiem majacym ogromny wptyw na czutos$¢, jakoS¢ (limity detekcji pomiaru)
i doktadno$§¢ pomiaréw ma poziom tta promieniowania, w sktad ktérego wchodzi: 1. pro-
mieniowanie gamma naturalnych i sztucznych izotopéw promieniotworczych: osrodka oraz
materialéw konstrukcyjnych detektora, 2. promieniowanie gamma produktéw rozpadu 2*?Rn
znajdujacego si¢ w powietrzu 3. wtérne promieniowanie kosmiczne. Jego redukcje zapewnia
si¢ poprzez zastosowanie czynnych i/lub biernych oston detektora. Oslony czynne to przede
wszystkim detektory Veto (scyntylatory plastikowe i komory wielodrutowe) oraz ostony an-
tykomptonowskie (detektory Nal(TI) lub BGO dziatajace w antykoincydencji z detektorem).
Jednak o wiele bardziej powszechne sa ostony bierne. Konstruuje si¢ je warstwowo (Pb - Cd
- Cu). Pierwsza najbardziej zewnetrzna warstwa zbudowana jest z absorbenta o duzej liczbie
atomowej (Z). Zwykle jest to stal lub otéw. Na podstawie réwnania 1.13 mozna z duzym przy-
blizeniem oszacowad, ze dla promieniowania gamma o energii 1 MeV 1 000 krotne ostabienie
promieniowania tla nastapi przy uzyciu ok. 15 cm stali lub 9 cm otowiu.

I(x) = Ipe™™* (1.13)

gdzie: Ip- strumien kwantéw gamma dla x = 0, y - liniowy wspélczynnik ostabienia wigzki
kwantéw gamma, x - grubo$¢ absorbenta

Zastosowanie kazdego z materialéw ma swoje wady. WspotczeSnie wytapiana stal za-
wiera zelazo zwykle z domieszka ®°Co (efekt stosowanej technologii produkciji), ktéry jest 7ré-
dtem promieniowania gamma o energii 1173 keV, 1332 keV; (T, = 5.27 y) zas oléw zawiera
izotop 2!°Pb emitujacy promieniowanie gamma o energii 46.5 keV (T} /2 =22.2y). Dodatkowo
sam otéw pod wpltywem zewngtrznego promieniowania tta, emituje promieniowania charakte-
rystyczne serii K o energii ok. 80 keV. W obu przypadkach rozwigzaniem byloby zastosowanie
materialéw wystarczajaco ,,starych” (dla stali data graniczng jest 1945 r. za§ w przypadku oto-
wiu dobrym rozwigzaniem jest zastosowanie materiatu sprzed kilkuset lat). Ze wzgledu na
unikalno$¢ oraz ceng stosuje si¢ zwykle materiaty wspétczesne (otéw) jednoczesnie dodajac
kolejne warstwy absorbentéw o mniejszym Z. Zwykle jest to miedZ, ktérej Icm ostabia cha-
rakterystyczne promieniowanie Pb (ok. 80 keV) ok. 1 000 krotnie. Podobny efekt uzyskuje si¢
przez zastosowanie 0.3 cm Cd lub Sn. Cd dodatkowo eliminuje neutrony termiczne tta i tym
samym redukuje prawdopodobienstwo zajScia reakcji (n,y) w detektorze. Stosujac go, nalezy
jednak wzia¢ pod uwage charakterystyczne promieniowanie serii K (ok. 23 keV) wzbudzane
promieniowaniem X Pb, ktére zostaje ostabione o ok. 1 000 razy przez 0.7 cm miedzi. Pro-
mieniowanie X serii K miedzi ma energi¢ ok. 8 keV, ktdra zostaje zaabsorbowana w obudowie
detektora [92]. Przyktad wynikow zastosowania r6znej kombinacji oston biernych zostat przed-
stawiony narys. 1.28. Dodatkowym zabiegiem determinujacym jakoS¢ widma tta moze byc¢ za-
stosowanie w postaci oston, metali polerowanych (eliminacja zanieczyszczen z powierzchni).
Natomiast redukcje sktadowej tta zwiazanej z >*’Rn uzyskuje si¢ przez umieszczenie detektora
w atmosferze par cieklego azotu.
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Rysunek 1.28: Widma promieniowania tta detektora HPGe typu p o wydajnosci 35% 1. bez ostony,
2. z ostona 2 cm Cu, 3. z ostong 10 cm Pb niepolerowanego, 4. z ostong 10 cm Pb polerowanego, 5. z
ostong 10 cm Pb + 2 cm Cu [93].

Podstawowa wielkoScia charakteryzujaca spektrometr promieniowania gamma dla po-
miaréw w danej geometrii jest wydajnos$¢ spektrometru (wydajnos$¢ spektrometru dla danej linii
widmowej). Jej wartoS¢ okresla si¢ na podstawie zaleznoSci 1.14 bazujac na danych z pomiaru
Zrédta w danej geometrii zawierajacego izotopy promieniotworcze o znanych aktywnosciach
na dzien pomiaru (Zrédto kalibracyjne). Takie podejScie do szacowania tej wielkosci, zapewnia
uwzglednienie wszystkich parametréw istotnych dla wydajnosci spektrometru tj.: wydajnos$¢
wewnetrzna detektora, geometrie pomiaru, samoabsorpcje w probce, etc. [92].

N(E)
¢1f(E) = ZEP(EN

gdzie: N(E) - liczba zliczen linii widowej promieniowania gamma, A (E) - aktywno$¢ izotopu
emitujacego promieniowanie gamma o danej energii w czasie pomiaru, P(E) - prawdopodo-
biefistwo emisji promieniowania gamma o danej energii dla danego izotopu, t - czas pomiaru
Zrédta zawierajacego dany izotop.

Przyktad krzywej wydajnosci dla detektora HPGe zostat przedstawiony na rys. 1.29.
Jej ksztalt jest zdeterminowany mechanizmami 1 skutkami oddzialywania promieniowania gamma
z krysztatem rzeczywistego detektora. Efekty te sa nieco bardziej skomplikowane niz to zostato
zaznaczone na poczatku (zjawiska oddziatywania promieniowania gamma z materig). Poja-

(1.14)

wiaja si¢ dodatkowe efekty, ktére zwiazane sa z czgSciowa absporpcja energii promieniowania
gamma (pojedynczy lub podwoéjny pik ucieczki) rys. 1.30 a. Znajduje to swoje odbicie w struk-
turze widma (rys. 1.30 b). IntensywnoS$¢ pojawiajacych si¢ efektow zalezy m.in. od fizycz-
nych wymiaréw detektora oraz od energii oddziatujacego promieniowania. Wigksze detektory
zapewniaja petna absporpcj¢ energii wielokrotnego rozproszenia kwantéw gamma, mniejsza
energia promieniowania gamma daje wigksze prawdopodobienstwo petnej absorpcji w wyniku
efektu Comptona. W zakresie niskich energii dominuje samoabsorpcja w zZrddle oraz absorpcja
w materiatach detektora, a dla wysokich energii wydluzona droga swobodna kwantu gamma w
detektorze. Krzywa wydajnosci ma charakterystyczne maksimum, ktérego potozenie zalezy od
parametrow detektora oraz Zrédla promieniotworczego i zwykle miesci si¢ pomigdzy 90 keV -
130 keV [92].

Spektrometria promieniowania gamma zostata wykorzystana w pracy do oznaczen izo-
topéw gamma - promieniotworczych w przygruntowej warstwie powietrza (aerozolowej 1 ga-
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Rysunek 1.30: Oddziatywanie promieniowania gamma z krysztatem detektora a. schemat oddziatywari
b. przyktad struktury widma promieniowania gamma 28Al [89].
PE - efekt fotoelektryczny, CS - efekt Comptona, PP - efekt tworzenia par, 7y - kwant promieniowania gamma, e -

elektron, e™ - pozyton

zowej) w Krakowie oraz w prébkach srodowiskowych z terenu prefektury Fukushima a takze
do identyfikacji skazen wewnetrznych (rozdz. 1.4.3).

1.4.3 Spektrometria caftego ciata

Spektrometria catego ciata to spektrometria promieniowania gamma adaptowana do
potrzeb podmiotu, ktéry podlega pomiarowi. Podmiotem jest tu cztowiek (okreslany w dalsze;j
czesci pracy jako ,,pacjent”) natomiast przedmiotem badan izotopy gamma -promieniotworcze
(naturalne i sztuczne) obecne w ciele czlowieka. Podstawowa zaleta tej metody jest jej nie-
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niszczacy charakter 1 mozliwoS¢ wykonywania pomiaréw in vivo - ,,zywego” organizmu bez
potrzeby pobierania probek wydalin lub wydzielin. O unikalnosci tej metody pomiarowej
Swiadczy fakt, ze mozliwe jest za jej pomoca, oznaczanie emiterOw promieniowania gamma
wchodzacych w sktad zwigzkéw nierozpuszczalnych zdeponowanych w ptucach.

Technika ta narodzita si¢ w czasach zimnej wojny czyli w okresie wielkiego rozwoju
przemystu jadrowego oraz wykorzystania izotopdw promieniotwérczych nie tylko w wysoko
wyspecjalizowanych dziataniach cywilnych (medycznych) 1 militarnych ale takze w zyciu co-
dziennym (np.: tarcze zegarkdw malowane farba ,,radowa”, czujki dymu ze Zrédtem AUlAm,
etc.). Technika ta byta tez swego rodzaju odpowiedzia na zmiang postrzegania cztowieka jako
czesci Srodowiska a takze wzrostu §wiadomosci opinii publicznej dotyczacej powszechnosci
skazen promieniotworczych. Spektrometria catego ciata zaspokajata 1 zaspokaja potrzebe za-
pewnienia kontroli skazen wewnetrznych i zewnetrznych cztowieka izotopami gamma - pro-
mieniotwérczymi, do ktérych mogto dojs¢ w trakcie wykonywanej pracy w przemysle jadro-
wym (produkcji i przerobu materialéw jadrowych), zdarzen jadrowych (awarie elektrowni ja-
drowych, awarie w zaktadach przerobu paliwa) oraz testow broni jadrowej. Z czasem metoda
ta znalazla réwniez zastosowanie w pomiarach niskich aktywnosci, nie tylko sztucznych ale 1
naturalnych radionuklidéw (jak np. “°K), u ludzi nie tylko zawodowo narazonych na skazenia
promieniotwoércze ale i ogétu spoteczenstwa.

Spektrometria catego ciata ,,zadebiutowata” na migdzynarodowej konferencji w Gene-
wie (Szwajcaria) w 1955 r. [95]. Schemat uktadu pomiarowego stosowanego w tej technice
nie rézni si¢ od schematu spektrometru promieniowania gamma (rys. 1.26). Poczatkowo w
spektrometrii calego ciata stosowano gtéwnie detektory scyntylacyjne (np.: Nal(Tl)) dlatego
tez angielska nazwa tej techniki to Whole Body Counting oraz aparatury Whole Body Coun-
ter (licznik calego ciata). Detektory te nie zapewnialy zbyt dobrej zdolnosci rozdzielczej (ok.
8%, czyli ok. 50 keV szerokosci potéwkowej FWHM dla lini 662 keV ze Zrédta 137Cs), a to
z kolei byto zdeterminowane stopniem rozwoju technologicznego detektorow promieniowania
gamma jak 1 przeznaczenia samych spektrometréow. Zwykle spektrometry calego ciata mialy
za zadanie w ciagu krétkiego pomiaru (kilkuminutowego) da¢ jednoznaczng odpowiedZ na te-
mat istniejacych lub nieistniejacych skazen pacjentéw. Detektory scyntylacyjne jednak byty i sa
niezastapione w przypadku skazen izotopami gamma - promieniotwérczymi o duzych aktywno-
Sciach. Obecnie spektrometry catego ciata coraz czesciej konstruuje si¢ w oparciu o detektory
potprzewodnikowe, jak np. detektory germanowe HPGe o duzo lepszej zdolnoSci rozdzielczej
tj. siegajacej 0.15% (1 keV dla linii 662 keV ze Zrédta 1%7Cs). Stowo ,konstrukcja” jest tu
jak najbardziej uzasadnione. Firmy specjalistyczne, komercyjne posiadaja w swojej ofercie
spektrometry calego ciata jednak oferta ta jest uboga w poréwnaniu ze standardowymi spektro-
metrami promieniowania gamma. Dlatego w wielu osrodkach znajduja si¢ spektrometry catego
ciata wilasnej konstrukcji, ktéra podyktowana jest przeznaczeniem spektrometru.

Pierwsza najwazniejsza kwestig przy budowie spektrometru calego ciata jest zastoso-
wanie ostony biernej lub jej brak. Jest to waznym czynnikiem, ktéry jak w przypadku spektro-
metrii promieniowania gamma, bgdzie wptywatl na jako$¢ pomiaréw. Ze wzglgdu na podmiot
badan, ostona musi mie¢ odpowiednie rozmiary (mogace pomiescic pacjenta). W laboratoriach
na Swiecie stosuje si¢ kilka rozwiazan: 1. wytozenie Scian pokoju odpowiednimi materiatami
ostonnymi (rozdziat ,,Spektrometria promieniowania gamma”), 2. konstrukcja komory, ktorej
Sciany zbudowane sg z materialéw ostonnych, 3. zastosowanie czgSciowej ostony biernej (np.:
ostaniajaca detektor z jednej strony). Wybor rodzaju jak i ksztaltu ostony zalezy od przezna-
czenia uktadu spektrometrycznego (identyfikacja matych i/lub duzych skazen sztucznymi i/lub
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naturalnymi izotopami promieniotwoérczymi) oraz od mozliwosci lokalowych i finansowych
operatora.

Kolejnym waznym elementem dla spektrometrii catego ciala jest geometria pomiaru
czyli usytuowanie pacjenta wzgledem detektora/detektoréw. Stosowane pozycje pacjenta to:
stojaca, siedzaca, potlezaca i lezaca (rys. 1.31).

FASTSCAN

Rysunek 1.31: Usytuowanie pacjenta wzgledem detektoréw w spektrometrach catego ciata a) pozycja
stojaca [96], b) pozycja siedzaca [97], ¢) pozycja pétlezaca [98], d) lezaca [96] .

Detektory wchodzace w skitad uktadu pomiarowego moga by¢ statyczne (zamonto-
wane na state) lub mobilne: a) przesuwane w celu utatwienia umiejscowienia pacjenta we wta-
Sciwej pozycji wzgledem detektorow, b) przesuwane wzgledem pacjenta w trakcie pomiaru
(skan catego ciata).

Technika spektrometrii catego ciata jest szeroko rozpowszechniong zwlaszcza w kra-
jach z rozwinigta infrastruktura jadrowa. Liczniki i spektrometry catego ciata na calym $wie-
cie tworza swego rodzaju sieci, w sktad ktérych wchodza zaréwno urzadzenia mobilne, tatwe
w eksploatacji (wyposazone w Nal) z prowizoryczng ostong (wykorzystywane w przypadku
niekontrolowanych zdarzeri jadrowych) jak i te o wyrafinowanej budowie, niezwykle precy-
zyjne, wyposazone w detektory pétprzewodnikowe. Przyktadem regionu posiadajacego taka
sie¢ moga by¢ kraje nordyckie, na terenie ktérych zlokalizowanych jest 20 urzadzen tego typu
(stan na rok 2011: Dania — 2, Finlandia — 2, Islandia — 1, Norwegia — 3, Szwecja — 12) [99]. W
prefekturze Fukushima przed awaria w FDNPP dziataty 3 spektrometry calego ciata natomiast
awaria wymusita instalacje kolejnych 1 w 2014 r. w sieci bylo zarejestrowanych powyzej 50
urzadzen [100].
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W Polsce obecnie dzialaja dwa spektrometry catego ciata. Pierwszy z nich znajduje si¢
w Laboratorium Pomiaréw Dozymetrycznych Narodowego Centrum Badan Jadrowych (NCBJ)
w Swierku pod Warszawa. Zostat on uruchomiony pod koniec lat 60. XX w. i wykorzystywany
jest do monitoringu skazen wewngtrznych pracownikdéw osrodka jadrowego jak i instytucji ze-
wngetrznych [101]. Dysponuje on spektrometrem HPGe umieszczonym nad pacjentem, w ko-
morze ostonigte] 20 mm zelaza, 5 mm otowiu, 1 mm kadmu 1 0.5 mm miedzi. Wnetrze komory
spektrometru zostato przedstawione na rys. 1.32 [102]. Drugi ze spektrometrow znajduje si¢
Instytucie Fizyki Jadrowej Polskiej Akademii Nauk (IFJ PAN) w Krakowie (oméwienie w roz-
dziale ,,Badania wtasne”).

Rysunek 1.32: Wnetrze komory spektrometru catego ciata w Laboratorium Pomiaréw Dozymetrycz-
nych NCBJ w Swierku (autor zdjgcia: J. Osko).

Spektrometria catego ciata zostata wykorzystana w badaniach do detekcji skazen we-

wnetrznych sztucznymi izotopami promieniotwérczymi (1311, izotopy Cs) pacjentéw przeby-
wajacych w Japonii w 2011 r.
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1.5 Cel pracy

Awaria jadrowa w FDNPP (2011), okreslana jako druga najwigksza po awarii w Czar-
nobylu (1986), byta swego rodzaju zaburzeniem izotopowym w skali lokalnej, ktérego konse-
kwencje mozna byto weryfikowa¢ w skali globalnej. Pomimo tego, ze obecnie uptywa 8 lat
od tego zdarzenia to wciaz istnieja takie aspekty skutkéw uwolnien radionuklidéw do Srodo-
wiska, ktére wymagaja glebszej analizy, usystematyzowania wiedzy, ponownego powrotu do
danych zarchiwizowanych, uzycia nowych narzedzi analitycznych, etc. Oprdcz negatywnych
konotacji izotopéw promieniotwoérczych, ktére w 2011 r. zostaly wyemitowane z rdzeni rekto-
row FDNPP, mogly one odegra¢ réwniez pozytywna rolg, stajac si¢ doskonatym narzedziem,
dzigki ktéremu moglibySmy powigkszy¢ swoja wiedz¢ na temat proceséw zachodzacych w Sro-
dowisku. Uwolnione radionuklidy byty i/lub sa swego rodzaju markerem, ktérego wyjatkowos¢
(niepowtarzalno$¢) sprawia, ze stanowig one klucz do Zrédta informacji na temat m.in. dale-
kozasiggowego transportu aerozoli, ewolucji stosunkéw izotopowych w Srodowisku, zasiggu
izotopowych sladow awarii czy skazen wewnetrznych 1 konsekwencji wywotanych tym zdarze-
niem. [ wlasnie ta pozytywna strona ,,ambiwalentnej wartoSci” istnienia uwolnionych izotopéw
do Srodowiska, stata si¢ inspiracja do powstania niniejszego opracowania. Celem przeprowa-
dzonych badan i analiz byly zatem:

* identyfikacja izotopowych sladow FDNPP w wybranych elementach Srodowiska lado-
wego prefektury Fukushima pomigdzy 2011 r. a 2015 r. oraz ich interpretacja w kontek-
$cie danych literaturowych,

* wyznaczenie trendow w ewolucji w czasie izotopowych sygnatur awarii FDNPP w Sro-

dowisku ladowym, w tym tak rzadkich jak stosunek aktywnosci 24*Cm i izotopéw Pu
(238Pu 239+240Pu)

» potwierdzenie heterogenicznosci §ladéw pochodzacych z FDNPP w §rodowisku lado-
wym prefektury Fukushima,

* okreslenie prawdopodobiefistwa koegzystencji izotopéw uwolnionych z réznych reakto-
réw FDNPP oraz oszacowanie frakcji zwiazanych z blokiem nr. 1 i/lub blokiem nr. 2
i/lub blokiem nr. 3 FDNPP w rozwazanym materiale badawczym,

* okreSlenie poziomu skazen wewngtrznych oséb przebywajacych w Japonii w 2011 r. i
poddanych pomiarom w IFJ PAN w kontekscie wynikow podobnych pomiaréw wykona-
nych w Japonii 1 Europie (w tym przeprowadzenie kalibracji Spektrometru Catego Ciata
w IFJ PAN w oparciu o modele budowane na danych uzyskanych poprzez zastosowanie
fantomu POLA o zmiennej geometrii),

* identyfikacja izotopOw promieniotwérczych pochodzacych z FDNPP w przygruntowe;j
warstwie atmosfery i catkowitym opadzie atmosferycznym w Krakowie oraz oméwienie
ich stezen aktywnos$ci w konteks$cie wynikow europejskich oraz péinocno - amerykan-
skich,

* powiazanie Sladéw izotopowych FDNPP w atmosferze z dalekozasiggowym transportem
mas powietrza oraz towarzyszaca mu frakcjonacja pierwiastkowa.

Nalezy doda¢, ze celem pracy bylo rowniez stworzenie opracowania, ktére traktuje
gléwnie 1 przede wszystkim o zdarzeniach z 2011 r. Odwotania do 1986 r. beda si¢ pojawiaty
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tylko wtedy kiedy beda niezbgedne do przeprowadzenia analiz przyczynowo - skutkowych lub
konieczne w procesie szukania wyjaSnien poprzez stosowanie analogii. Niemniej jednak celem
pracy nie byl zabieg symetryzacji pomigdzy w/w awariami jadrowymi a wigc poréwnywania
ich w kazdym z omawianych aspektow.
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Rozdzial 2

Badania wlasne

Badania wtasne, dotyczace izotopowych §ladéw awarii w FDNPP, rozpoczety si¢ dla
autora w Polsce w 2011 r. i dotyczyly oznaczen izotopéw promieniotworczych w przygrun-
towej warstwie powietrza oraz weryfikacji skazen wewngtrznych pacjentéw przyjezdzajacych
z Japonii do Polski. Trzy lata pdzniej prowadzone byty analizy sztucznych radionuklidow w
wybranych elementach ekosystemu ladowego prefektury Fukushima. W celu zachowania chro-
nologii zdarzen, zwiazanych z rozprzestrzenianiem si¢ Sladow FDNPP w Srodowisku, ktéra
wydaje si¢ najbardziej racjonalna/intuicyjna z punktu widzenia czytelnika, intencyjnie zostata
zaburzona prezentacja kolejnosSci prowadzonych prac, ktéra zaczynac si¢ bgdzie od depozycji
izotopéw promieniotworczych na terenie Japonii a koiczy¢ na oznaczeniach §ladéw awarii w
Polsce.

Badania, ktérych wyniki zostaly uzyte w niniejszej pracy byty prowadzone w Instytu-
cie Fizyki Jadrowej PAN w Krakowie oraz w National Institutes for Quantum and Radiological
Sciences and Technology (QST) w Chiba, Japonia. Niektore dziatania wymagaty wspdtpracy,
ktora jednoznacznie zostala zdefiniowana w kazdym punkcie kiedy byto to konieczne w poniz-
szym rozdziale i opisana w Dodatku A. Dodatkowo, podano réwniez projekty (granty, praca
magisterska) w ramach ktérych realizowane byty badania (Dodatek A).

2.1 Oznaczenia antropogenicznych izotopow promieniotwor-
czych w probkach Srodowiskowych, pobranych na tere-
nie prefektury Fukushima

Identyfikacja izotopowych §ladéw awarii w FDNPP w ekosystemie ladowym prefek-
tury Fukushima, oparta byla o materiat badawczy pobrany w czasie czterech ekspedycji mig-
dzy 2011 r. a 2015 r. Zar6wno miejsca pobrania prébek jak i ich liczba to wypadkowa kilku
czynnikow tj.: wiedzy na temat aktualnego zasiggu skazenia izotopami promieniotworczymi w
prefekturze Fukushima, uzyskania pozwolenia na dostgp do terendw skazonych, uzyskania po-
zwolenia na pobranie okreslonych prébek z tych terenéw. Ograniczenia w przyznawaniu w/w
pozwolen zaowocowaly limitowana serig probek, ktére postuzyty jako materiat badawczy w
niniejszym opracowaniu.

Dane dotyczace wykonawcéw i miejsc wykonania poszczegdlnych zadan wchodza-
cych w zakres prezentowanych badan (rozdz. 2.1) zostaly zebrane w Dodatku A czgsc¢ a).
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Lokalizacja miejsc poboru prébek

W czasie przeprowadzonych ekspedycji do prefektury Fukushima wybrano 35 miejsc,
w ktoérych zostaty pobrane probki srodowiskowe. Pierwsza wyprawa miata miejsce w marcu
2011 r. ok. 6 - 8 dni po trzgsieniu ziemi, kiedy wiedza na temat obszaru skazenia wokét FDNPP
byla mocno ograniczona a jednocze$nie wyznaczona byla juz strefa wytaczenia, do ktérej do-
step byl limitowany. Woéwczas to, prébki zostaty pobrane z terenu wokét FDNPP oddalonego
od elektrowni o 40 km - 100 km, a obszar ten siggat od Iwaki (FS5, FS6), Shirakawa (FS8) na
potudniu przez Koriyama (FS1, FS2), Aizuwakamatsu (FS7) na zachodzie, Fukushima (FS3)
1 Kawamata (FS4) na poinocnym zachodzie po Marumori (prefektura Miyagi, FS9), Kunimi
(FS10), Zao (prefektura Miyagi, FS11) na péinocy. Podczas drugiej i czwartej wyprawy, ktore
odbyty si¢ odpowiednio w kwietniu 2011 r. oraz czerwcu 2015 r. wybrano jedynie kierunek pot-
nocno - zachodni od FDNPP i skupiono si¢ na obszarze Namie. Taki wybor byt podyktowany
wiedza na temat rozkladu skazen w prefekturze Fukushima a obszar poboru probek miescit si¢
odpowiednio pomigdzy 15 km a 35 km oraz 15 km a 30 km. W trakcie trzeciej ekspedycji,
ktéra miata miejsce w listopadzie 2011 r. pobrano prébki z obszaru pomigdzy 5 km a 25 km w
kierunku pétnocno - zachodnim oraz potudniowym od FDNPP (Hisanohama Shiodami: FS1_1,
Hirono: FS5_1, Futaba Yamada: FS7_1, FS7_4). Lokalizacja miejsc poboru prébek zostata
przedstawiona na rys.2.1 a szczegdly zebrane w tab. 2.1.
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Rysunek 2.1: Lokalizacja miejsc poboru probek podczas ekspedycji do prefektury Fukushima a) w
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Map data ©2017 Google, ZENR IN

marcu 2011 r., b) w kwietniu 2011 r., ¢) w listopadzie 2011 r. oraz d) w czerwcu 2015 r.
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Tablica 2.1: Szczegéty dotyczace miejsc poboru oraz rodzaju prébek pobranych w czasie czterech ekspedyciji
na teren prefektury Fukushima w latach 2011 - 2015

Lp. | Kod prébki | Szerokos¢ | Diugosé Odlegtos¢ od Kierunek Moc dawki Rodzaj Okres poboru
geogr. geogr. FDNPP! [km] | od FDNPP? [uSv/h] 3 probki probek
1 FS1 37.3694 140.3739 60 w 5.1
2 FS2 37.3944 140.3754 60 w 9.7
3 FS3 37.7643 140.4680 65 NW 7.4
4 FS4 37.6695 140.6168 45 NwW 4.5
5 FS5 37.0439 140.8638 45 S 1.1
6 FS6 36.8887 140.7678 65 S 0.41 Marzec 2011 1.
7 FS7 37.4914 139.9434 100 w 0.49
8 FS8 37.1235 140.2293 80 SW 2.1
9 FS9 37.8360 140.7321 55 NW 2.4
10 FS10 37.9069 140.5787 65 NW 2.9
11 FS11 38.0693 140.6608 80 NW 0.45
12 HNI 37.5220 140.9348 15 NW 0.051
13 HN3 37.5227 140.9388 15 NwW 0.042 leb
4 N5 375568 | 140.7190 30 NW 0.069 gieba
15 HNI11 37.5568 140.7718 30 NW 0.041 Kwiecien 2011 r.
16 HN12 37.5592 140.7524 30 NwW 0.065
17 HN13 37.5618 140.7496 30 NW 0.081
18 HN14 37.5743 140.7912 30 NW 0.21
19 FS1_1 37.1684 140.9899 30 S 0.50
20 FS5_1 37.1983 140.9599 30 S 0.44 Listopad 2011
21 FS7_1 37.4307 141.0007 5 NW 85 ’
22 FS7_4 37.4307 141.0008 5 NW 85
23 FUK1 37.4946 140.9911 10 NW 0.48
24 FUK2 37.4984 140.9695 10 NwW 4.1
25 FUK3 37.4918 140.9475 10 NW 2.1
26 FUK4 37.4817 140.9524 10 NW 2.6
27 FUKS 37.5082 140.9327 15 NW 6.5
28 FUK6 37.5082 140.9327 15 NW 6.5
29 FUK7 37.5587 140.7532 30 NwW 72 material naniesiony | Czerwiec 2015 r.
30 FUKS 37.5588 140.7533 30 NW 4.8
31 FUK9 37.5542 140.7367 30 NW 2.1
32 FUKI10 37.4919 140.9476 10 NW 2.6
33 FUK11 37.5620 140.7476 30 NwW 3.5 L
34 | FUKI2 | 37.5534 | 1407501 30 NW 26 Sciotka
35 FUK13 37.5534 140.7501 30 NW 3.0

1 odlegtosé¢ podana z doktadnoscia do 5 km; 2 N - pétnoc, S - potudnie, W - zachéd, NW - pétnocny zachéd, SW -

potudniowy zachéd; 3 - pomiar wykonany 1m nad poziomem ziemi

Rodzaje pobranego materialu badawczego

Po wybraniu miejsca poboru probki dokonywano pomiaru mocy dawki na wysokosci
Im nad poziomem ziemi. Wyniki powyzszych pomiaréw zostaty zaprezentowane w tab. 2.1.

W ramach niniejszego opracowania, do badan uzyto tacznie 35 probek Srodowisko-
wych z czego 26 to probki gleby, 4 to probki Scidtki lesnej i 5 to probki materiatu naniesionego
(tab. 2.1). Ponizej zostanie zwigzle opisany material badawczy:

* probki gleby to w niniejszym opracowaniu powierzchniowa warstwa gleby pobrana do
glebokosci 5 cm bez wyznaczenia wielkoSci powierzchni, z ktérej nastgpito pobranie.
Gteboko$¢ ta zostata ustalona w trakcie pierwszej wyprawy a pozZniej byta konsekwentnie
stosowana. Zostala ona zdefiniowana tak by zapewni¢ pobranie wszystkich izotopowych
Sladéw awarii w FDNPP a jednoczesnie da¢ mozliwo$¢ porownywania wynikow wta-
snych z wynikami innych prac. Probki gleby byly pobrane podczas wszystkich czterech
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wypraw.

* prébki Scidiki lesnej to obumarta materia organiczna (gatazki, liscie, igliwie, kora, etc.)
pochodzenia roslinnego i zwierzgcego. Prébki te byly pobierane bez zachowania stra-
tyfikacji warstw (mieszanina warstw) wylacznie podczas ostatniej czwarte] wyprawy w
czerwcu 2015 r.

* probki materialu naniesionego (alluvial dust [103]), tak okreSlone zostaly w niniejszym
opracowaniu probki materialu pobranego spod rynien budynkéw, z rowdéw systeméw od-
wadniajacych drogi lokalne, z miejsc ubytkéw w nawierzchni drég (rys. 2.2). Wszystkie
te miejsca mozna traktowac jak ,,putapki” dla materiatéw wymywanych i przenoszonych
wraz z woda opadéw atmosferycznych lub przez wiatr. T¢ kategori¢ prébek mozna utoz-
samia¢ z probkami okreslanymi w literaturze jako ,,black substances” (z uwagi na ko-
lor materiatu, ktéry w rzeczywistosci jest ciemno brazowy/szary)[104]-[106] aczkolwiek
byly to prébki pobierane tylko z powierzchni drég. Probki materiatu naniesionego zostaly
pobrane podobnie jak probki Scidtki lesSnej podczas wyprawy w czerwcu 2015 r.

Rysunek 2.2: Wybrane miejsca poboru prébek materiatu naniesionego w czerwcu 2015 r. a) Muroha-
rabashi - prébka FUKS5 b) Tsushima Bridge - prébka FUK9.

2.1.1 Oznaczanie izotopéw gamma - promieniotwérczych (134Cs, 137Cs)
Metodyka przygotowanie probek do pomiaréw gamma - spektrometrycznych

Wszystkie probki po przewiezieniu do laboratorium byly suszone najpierw w tempe-
raturze pokojowej przez okres ok. 4 tygodni a nastgpnie w suszarce laboratoryjnej w tempera-
turze 105 °C. Prébki gleby i materiatu naniesionego przesiewano przez sito o Srednicy oczek
2 mm i tylko ta frakcje (tj. frakcje o ziarnach < 2 mm ) kierowano do pomiaréw przy uzyciu
spektrometrii promieniowania gamma. Prébki Scidtki lesnej rozdrabniano przy uzyciu blendera
recznego (czas pracy 10 s). Wszystkie probki ponownie suszono w suszarce laboratoryjnej w
temperaturze 105 °C przez ok. 24 h w celu wyznaczenia masy suchej 1 pakowano do poli-
propylenowych pojemnikéw (japonski standard U8 - Srednica 49 mm, wysokoS$¢ zalezna od
stosowanej geometrii pomiaru).
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Metodyka pomiaréw gamma - spektrometrycznych

Do oznaczania izotop6w gamma - promieniotworczych uzywano spektrometru z ko-
aksjalnym detektorem HPGe typu p (ORTEC, GEM 100210) o wzglednej wydajnosci 100 % 1
zdolnosci rozdzielczej 2.1 keV (FWHM) dla linii 1332 keV (®°Co). Energetyczna i wydajno-
Sciowa kalibracj¢ spektrometru wykonano w oparciu o certyfikowane przez National Calibra-
tion Institute of Japan (NMIJ, JCSS 0061) Zrédta zawierajace mieszaning izotopéw gamma -
promieniotworczych o sktadzie przedstawionym w tab. 2.2.

Tablica 2.2: Sktad izotopowy Zrédet gamma - promieniotwérczych (kalibracyjnych) certyfikowanych przez
National Calibration Institute of Japan (NMIJ, JCSS 0061).

| Izotop | Ti/2 \ E [keV] \ 1[%] \
09¢cd | 4619 @4)d 88.0336 (10) 3.664 (16)
Co | 271.74(6)d | 122.06065 (12), 136.47356 (29) | 85.60 (17), 10.68 (8)
139¢Ce | 137.63(3)d 165.8575 (11) 79.9
Sicr | 27704 (4)d 320.0824 (4) 9.91 (1)
88y 64.849 (7) d 514.0048 (22) 96 (4)
137Cs 30.08 (9) y 661.657 (3) 85.1 (2)
Mn | 31220 (20)d 834.848 (3) 99.976 (1)
8y | 106.626 (21)d 898.042 (3), 1836.063 (12) 93.7 (3),99.2 (3)
0Co | 1925.28 (14)d 1173.228 (3), 1332.492 (4) 99.85 (3), 99.9826 (6)

T; /5 - czas potowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania, I-prawdopodobiestwo emisji

W czasie pomiaréw stosowano pigé réznych geometrii pomiarowych odpowiadajacych
geometriom posiadanych certyfikowanych Zrédet promieniotworczych. Geometrie te byty de-
finiowane przez wymiary walcowego polipropylenowego pojemnika U8 (§rednica 49 mm) wy-
petnionego do wysokosci 5.25 mm, 10.3 mm, 21.0 mm, 30.85 mm oraz 48.2 mm (oznaczane
odpowiednio jako G5, G10, G20, G30, G50). Korzystajac z r6wnania 1.14 przygotowano kali-
bracj¢ wydajnosciowa dla kazdej geometrii pomiaru (rys. 2.3).

Pomiary gamma - spektrometryczne pozwolity zidentyfikowaé w prébkach 2 sztuczne
izotopy tj. 34Cs, 137Cs (rys. 2.4).

Stezenia aktywnosci dla tych izotopéw w badanych prébkach zostaly oszacowane na
podstawie réwnania:

N(E)s N(E)
ts tt
I(E)eff(E)m

gdzie: C(E) - stezenie aktywnosci danego izotopu emitujacego kwanty gamma o energii E;
N(E)s, ts - liczba zliczefi w piku odpowiadajacym energii E w widmie prébki oraz czas po-
miaru prébki; N(E), t liczba zliczed w piku odpowiadajacym energii E w widmie tta oraz
czas pomiaru tta; I(E) - prawdopodobiefistwo emisji kwantéw gamma o energii E, €77(E) -
wydajno$¢ spektrometru dla energii E 1 danej geometrii pomiarowej, m - masa probki.

C(E) = (2.1)
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Rysunek 2.3: Krzywe wydajnosci dla koaksjalnego detektora HPGe typu p o wydajnosci wzglednej
100% dla geometrii G5, G10, G20, G301 G50

Otrzymane wyniki skorygowano na dzien awarii w FDNPP (2011.03.11, w tym przy-
padku data referencyjna) wprowadzajac poprawke na rozpad:

In2
—— At

C(E)corr = C(E)e T172 (2.2)

gdzie: C(E)corr - stezenie aktywnosci danego izotopu emitujacego kwanty gamma o energii E
po korekcie; Tj/p - czas potowicznego rozpadu, At - czas pomigdzy dniem referencyjnym a
dniem pomiaru.
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Rysunek 2.4: Widmo prébki FUK9, czas pomiaru 3 596 s, spektrometr promieniowania gamma z
koaksjalnym detektorem HPGe typu p (ORTEC, GEM 100210) o wzglednej wydajnosci 100 % i FWHM
2.1 keV dla linii 1332 keV .

Minimalne mierzalne stgzenie aktywnoS$ci oszacowano na podstawie wzoru Currie
[107]:

2.706 + 4.653\/B(E) + N(tE)* e
t
I(E)eff(E)tsm

gdzie: MDC(E) - minimalne mierzalne stezenie aktywnosci dla okre§lonej energii kwantéw
gamma E dla okreSlonej geometrii pomiarowej; B(E) - liczba zliczei w kontinuum kompto-
nowskim pod pikiem dla danej energii E w widmie probki obliczana przy zastosowaniu opro-
gramowania PI.M.P. autorstwa J.W. Mietelskiego [108] do analizy widm wedtug zaleznoSci:

MDC(E) = (2.3)

_ dN?*(E)s — N(E)s
N 2
gdzie: dN(E); - niepewnos¢ liczby zliczeh w piku dla okreSlonej energii E w widmie prébki.

B(E) (2.4)

Wyniki analiz zostaty zebrane w tab. 2.8. Przy szacowaniu stgzenia aktywnosci dla
134Cs z powodéw technicznych nie uwzgledniono efektu sumacyjnego a za wynik przyjeto
(zgodnie ze stosowang praktyka w literaturze) Srednia stezenia aktywnosci obliczong dla dwoch
energii o najwigkszym prawdopodobienstwie emisji tj. 604.7 keV oraz 795.9 keV (tab. 1.8).
Wiaze sie to oczywiscie z niedoszacowaniem stezenia aktywnosci >*Cs w prébee, dlatego jako
niepewnosci do wynikéw dla tego izotopu uzyto niepewnosci rozszerzonych (k=2).
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2.1.2 Oznaczanie izotopéw alfa - promieniotwérczych (Pu, U, ?*!Am i ?**Cm)

Oznaczenia wybranych izotopéw alfa - promieniotworczych odbywato si¢ w oparciu o
procedury radiochemiczne czg¢sciowo bazujace na zmodyfikowanych opracowaniach metodyk
stosowanych w Pracowni Badan Skazen Radioaktywnych IFJ PAN [109] a takze wiasnych opra-
cowaniach autora. Stosowana procedura byta procedurg sekwencyjng o ustalonym porzadku se-
paracji pierwiastkéw tj.: Pu, U, Am wraz z Cm. Szczegétowy opis kolejnych etapéw procedury
zostat zamieszczony w Dodatku B.

Metodyka przygotowania probek do pomiaréw alfa - spektrometrycznych

Po pomiarach przy uzyciu spektrometrii promieniowania gamma prébki byty przygo-
towywane do oznaczen izotopow alfa - spektrometrycznych. W tym celu materiat, ktéry wcze-
$niej byt przygotowany i wykorzystany do pomiaréw gamma - spektrometrycznych (gleba i
material naniesiony - frakcja o wielkosci ziaren < 2 mm, Sciétka lesna - materiat zblendowany)
podlegat mieleniu i homogenizacji przy uzyciu mtyna planetarno - kulowego wyposazonego w
agatowe elementy rozdrabniajace (naczynia i kule). Proces mielenia odbywat si¢ przy zadanych
parametrach: szybko$¢ katowa - 250 obrotéw/min i czas - 20 min. Nastgpnie ok. 10 g nawazki
materiatu probek byly umieszczane w porcelanowych parownicach 1 suszone w 105 °C przez
ok. 24 h w celu wyznaczenia masy suchej. W kolejnym kroku material podlegat spopieleniu w
piecu muflowym w temperaturze 600 °C przez 18 h (rys. 2.5).

Rysunek 2.5: Badany materiat Srodowiskowy po spopieleniu w piecu muflowym w temperaturze 600
°C przez 18 h.

Zmierzony deficyt masy (r6znica mas przed i po spopieleniu) zwiazany byt z ubytkiem
materii organicznej (tab. 2.8) z materiatu probki.

Metodyka wydzielania Pu z materialu probek srodowiskowych - 1 etap metody sekwen-
cyjnej

Przed rozpoczgciem procedur radiochemicznych, do spopielonych préobek przeniesio-
nych do naczyn teflonowych dodawano znaczniki: 2#*Pu oraz ?*3Am (nie dodawano znacznika
U). Kolejne etapy stosowanej procedury (rys. 2.6) uzaleznione byty od kompozycji materiatu
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probki oraz od celu badan. Z uwagi na obecno$¢ krzemionki jak i mozliwos$¢ istnienia w bada-
nym materiale goracych czastek z FDNPP, zdecydowano si¢ na pelna mineralizacj¢ (rozpusz-
czenie) probek i uzycie stezonego HF (Dodatek B, rys. 2.6).

Separacj¢ Pu wykonano przy zastosowaniu chromatografii jonowymiennej uzywajac
w tym celu anionitu - zywicy DOWEX 1x8 200 mesh - 400 mesh (WAKO). Zalezno$¢ objeg-
toSciowego wspotczynnika podziatu pierwiastkéw od molarnosci roztworu deponowanego na
anionicie [110] wymusita ustawienia Pu na odpowiednim stopniu utlenienia (IV). Pu tworzac
zwiazki w Srodowisku moze wystgpowac na III, IV, V, rzadziej VI stopniu utlenienia. Pierw-
szym wigc etapem tego kroku procedury byto zredukowanie jonéw Pu na III stopien utlenienia
(hydrat hydrazyny) a nastgpnie przeprowadzenie Pu na stopieri IV (azotyn sodu) w obecnosci
jonéw Fe (Dodatek B, rys. 2.6). Roztworem deponowanym na kolumnie z zywica jonowy-
mienng byt 8M HNOj3. Separacje pierwiastkOw wykonano przy uzyciu systemu prézniowego
(rys. 2.7).

Z wydzielonych frakcji z Pu wykonano Zrédta alfa - spektrometryczne metoda wspoét-
stracania z NdF5; (Dodatek B) [111]. Tworzace si¢ krysztaty NdF3, ktére putapkowaly w swoje;j
sieci Pu znajdujacy si¢ w roztworze zostaly przefiltrowane przez cienkie filtry membranowe o
Srednicy porow 0.1 ym.
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Rysunek 2.6: Schemat etapu procedury sekwencyjnej z wydzielaniem Pu z materiatu prébek srodowiskowych wykorzystanej w badaniach w QST.
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Rysunek 2.7: System prézniowy uzywany do separacji pierwiastkowej w trakcie badari w QST.

Metodyka pomiaréw alfa - spektrometrycznych

Przygotowane Zrédta Pu byty kierowane do pomiaréw przy uzyciu spektrometru pro-
mieniowania alfa (rys. 2.8). Podczas badah uzywano spektrometru Alpha Ensemble firmy
ORTEC z detektorami typu PIPS o powierzchni aktywnej 450 mm?. Przyktadowe widmo Pu
zostato przedstawione na rys. 2.9.

Aktywnosci 238Pu i 239+240py zostaty obliczone korzystajac z zaleznosci 2.5:

(2.5)

gdzie: Ajs - aktywno$¢ danego izotopu w probce; Ay - aktywno$¢ znacznika dodanego do
probki; Njg, ts - liczba zliczenn w piku danego izotopu w widmie prébki oraz czas pomiaru
widma prébki; Ny, t; - liczba zliczenn w obszarze energetycznym oznaczanego izotopu w wid-
mie tta oraz czas pomiaru tta; Ny, - liczba zliczen w piku znacznika w widmie prébki; i -
wybrany izotop w tym przypadku izotop Pu (?38Pu lub 237+240py),

Powyzsza formuta jest prawdziwa jedynie przy zatozeniu braku frakcjonacji izotopo-
wej w trakcie separacji. Czas pomiaru Zrédet Pu miescit si¢ w zakresie od 3 do 17 dni (Srednia
12 dni) za$ aktywnos$¢ dodawanego znacznika 2#>Pu od 0.00468 Bq do 0.00949 Bq (Srednia
0.00599 Bq).
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Rysunek 2.8: Komora spektrometru promieniowania alfa (Alpha Ensemble, ORTEC) z detektorem typu
PIPS o powierzchni aktywnej 450 mm? oraz z widocznym Zrédtem alfa - spektrometrycznym (QST).
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Rysunek 2.9: Widmo frakcji Pu prébki FUK9, czas pomiaru 872942 s, spektrometr promieniowania
alfa Alpha Ensemble,ORTEC z detektorem typu PIPS o powierzchni aktywnej 450 mm?.

Stezenie aktywnosci obliczono na podstawie rOwnania:

A.
Cis = —= (2.6)
m
gdzie: Cj, - stgzenie aktywnoSci danego izotopu w prébee; m - masa sucha prébki.

MDC dla danego izotopu Pu w danej geometrii szacowano korzystajac z zaleznoSci
Currie w postaci:
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2.706 + 4.653 %ts

MDC; Ve i 2.7)

gdzie: MDCj, - minimalne mierzalne stgzenie aktywnosci danego izotopu w prébece; Y - wy-
dajnos¢ chemiczna procedury; €¢ - wydajnosc rejestracji czastek alfa dla danej geometrii dla
danego detektora.

Wydajnos¢ rejestracji czastek alfa zostala wyznaczona na podstawie pomiaréw zrédta
o znanej aktywnosci w geometrii, w ktérej byly mierzone Zrédta Pu prébek. Srednia wydajnosé
wynosita 0.242 z odchyleniem standardowym (SD) 0.005. Wydajno$¢ chemiczna procedury
szacowana byla na podstawie wydajnoSci znacznika:

N

t
Y ==
Avérs

(2.8)

Wszystkie wyniki analiz prébek zostaty zebrane w tab. 2.8 wraz z warto§ciami MDC
kiedy oszacowana warto$¢ byla mniejsza od tego MDC. Poprawno$¢ zastosowanej metody ra-
diochemicznej zostata sprawdzona i potwierdzona przy uzyciu materialéw referencyjnych o
znanych stezeniach aktywnosci rozwazanych izotopéw. Komplet wynikéw wraz z danymi re-
ferencyjnymi zostal przedstawiony w tab. 2.3.
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Tablica 2.3: Stezenia aktywnosci 238Pu oraz 23°7240Py w materiatach referencyjnych: IAEA 375 oraz NIST
4350B i NIST 4354.

’ Material referencyjny \ TIAEA 375
Dane certyfikowane C [Ba/kg]; 95 % Przedziat ufnosci
Z38py 0.071; 0.056 - 0.085
239+240py 0.30;0.26 - 0.34
Wartosci obliczone C [Bg/kg]
Z38py 0.0817 £ 0.0162
239+240py 0.331 + 0.040
Material referencyjny \ NIST 4350B
Dane certyfikowane C [Bg/kg]; 95 % Przedziat ufnosci
Z38py 0.013; 0.0107 - 0.0152
239+240py 0.508 ; 0.479 - 0.537
Wartosci obliczone C [Bg/kg]
1 239+240py 0.501 + 0.044
2 239+240py 0.514 + 0.056
Wartosci obliczone C [Bg/kg]
1 238py 0.0143 4 0.0076
2 238py 0.0118 4 0.0068
Material referencyjny \ NIST 4354
Dane certyfikowane C [Bg/kg]; 95 % Przedziat ufnosci
Z38py 0.26; 0,161 - 0,296
239+240py 4.00;3.28 -4.28
Wartosci obliczone C [Bg/kg]
Z38py 0.148 £ 0.034
239+240py 3.48 4 0.24

Wartosci skorygowane na dzien referencji podany w certyfikatach.

Metodyka wydzielania U - 2 etap metody sekwencyjnej oraz wyznaczanie stosunku ak-
tywnosci izotopéow U

Materialem wyj$ciowym do analiz izotopéw U w prébkach srodowiskowych z prefek-
tury Fukushima byta jedna z frakcji probek otrzymanych po separacji Pu (Dodatek B, rys.2.6).
Petna procedura zostata przedstawiona w Dodatku B oraz na rys. 2.10. W pierwszym kroku
usuwano matrycg poprzez stracanie szczawianoéw oraz Fe(OH); a nastgpnie dokonywano se-
paracji U przy uzyciu chromatografii ekstrakcyjnej z zywica UTEVA w oparciu o zalezno$ci
objetosciowego wspodtczynnika podziatu pierwiastkéw od molarno$ci roztworu deponowanego
na zywicy [112]. Zrédta alfa - spektrometryczne U przygotowywano podobnie jak w przypadku
Pu metoda wspétstracania z NdF3 wczesniej jednak zmieniajac stopien utlenienia jonéw U z VI
na IV (ktéry wspoistraca si¢ z NdF3) poprzez dodanie reduktora w postaci soli Mohra.
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Rysunek 2.10: Schemat etapu procedury sekwencyjnej z wydzielania U z materiatu prébek srodowiskowych wykorzystanej w badaniach w QST.



W poczatkowe]j fazie przygotowan metodycznych, wykorzystanie U w badaniach nie
byto przewidziane z uwagi na brak dostgpu do znacznika U i tym samym braku kontroli nad
wydajnoscia chemiczng procedury. Niemniej jednak wyniki analiz alfa - spektrometrycznych
postuzyly do wyznaczenia stosunkéw aktywnosci 238U i 234U oraz 23°U i 238U na podstawie
liczby zliczen w pikach. Podstawowe dane zwiazane z rozpadem wybranych izotopéw U zo-
staly zestawione w tab. 2.4.

Tablica 2.4: Zestawienie wybranych izotopéw uranu i danych dotyczacych ich rozpadéw alfa ©IAEA Nuclear
Data Section.

A Ti/2 Typ E [keV] I[%]
rozpadu
234 | 2.455E+5(6) y o 4722.4 (14), 54774.6 (14) 28.42 (9), 71.38 (16)
235 | 7T.04E+8(1)y o 4215.8 (5),4364.3 (4),4395.4 (4) | 6.01 (16), 18.92 (14), 57.73 (24)
238 | 4.468E+9 (6) y o 4038 (5), 4151 (5), 4198 (3) 0.078 (12), 20.9 (27), 79.0 (27)

A-liczba atomowa, T7 /, - czas polowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania,
[-prawdopodobienstwo emisji, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnos¢

Przyktad widma U zaprezentowano na rys. 2.11.
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Rysunek 2.11: Widmo frakcji U prébki FUK9, czas pomiaru 603 816 s, spektrometr promieniowania
alfa Alpha Ensemble, ORTEC z detektorem typu PIPS o powierzchni aktywnej 450 mm?2.

Szacowanie stosunkéw aktywnoSci izotopéw U przeprowadzono na podstawie poniz-
szego rownania:

Nis _ Nit
I ts tt
Rij = N, Ny (2.9)
ts b

gdzie i, j - wybrane izotopy U tj. 24U, 23°U lub 238U.
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Do obliczen wykorzystywano tylko wyniki analiz widm (liczby zliczeh w piku), ktére
byty wigksze od limitéw detekcji wyznaczanych réwniez na podstawie wzoru Currie:
N,
2.706 + 4.653 t—”ts

LD; = f (2.10)
ts

Czas pomiaréw zZrédet U miescit si¢ w zakresie od 2 do 16 dni, a Srednia wynosita
5 dni. Sprawdzenia poprawnosci przeprowadzonej procedury okreslono réwniez w oparciu o
stosunki izotopowe w materiatach referencyjnych (wykorzystujac do obliczen dane z cetryfika-
tow). Wyniki zostaly zebrane w tab. 2.5.

Tablica 2.5: Stosunki aktywnosci 238U/234U oraz 2°U/238U w materiatach referencyjnych: TAEA 375 oraz
NIST 4350B i NIST 4354.

’ Material referencyjny TIAEA 375

Dane certyfikowane 95 % Przedziat ufnosci
ZBu/Biu 0.98;0.63 - 1.32
235U/238U _

Wartosci obliczone
ZBy23y 0.905 & 0.104
ZBy2By 0.0254 + 0.0146

Material referencyjny NIST 4350B

Dane certyfikowane 95 % Przedziat ufnosci

ZBy2y 0.93;0.80 - 1.1

250/238U | 0.055; 0.047 - 0.063
Wartosci obliczone

1 BBty 0.930 &+ 0.100

2 2Byiy 0.919 + 0.060
Wartosci obliczone

1 ZBy/By 0.054 £ 0.020

2 ZBy/By 0.0482 £ 0.0114

Material referencyjny NIST 4354
Dane certyfikowane 95 % Przedziat ufnosci
BBty 0.92; 0,82 - 1.01

235y/238U | 0.0431;0.0381 - 0.0481

Wartosci obliczone
238y/234y 1.000 + 0.092
235y/238y 0.0346 + 0.0138

Metodyka wydzielania Am i Cm - 3 etap metody sekwencyjnej oraz oznaczanie **'Am i
244Cm w probkach

Trzeci ostatni etap metody sekwencyjnej byt poSwigcony wydzieleniu Am (rys. 2.13).
Zostat on zaprojektowany tak by pozbyé sig sladéw Th (**3Th: T} /2=1.9116 (16) y, E;: 5340.36
(15) keV, 5423.15 (22) keV), ktére interferowalyby z sygnatem 21 Am oraz ziem rzadkich
(REE), ktére wplynetyby na jakos$¢ uzyskanego widma (Dodatek B, rys. 2.12).
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Rysunek 2.12: Schemat etapu procedury sekwencyjnej z wydzielania Am, Cm z materiatu prébek srodowiskowych wykorzystanej w badaniach w QST.



W tym celu w oparciu o dane udostepnione przez producenta [113], [114] zastosowano
podwdjna chromatografi¢ ekstrakcyjna. W pierwszym kroku uzyto zywicy TRU (retencja Th na
kolumnie) zas w dugim zywicy TEVA (separacja Am od REE). Zrédta alfa - spektrometryczne
zostaty przygotowane tak jak w przypadku Pu (metoda wspétstracania z NdF3). Czas pomiaru
Zrédet Am miedcit si¢ w przedziale od 5 do 15 dni (Srednia 8 dni). Stgzenia aktywnos$ci 21Am
zostaly oszacowane na podstawie rownania 2.6 a MDC zgodnie z zaleznoScia 2.7. Powyzsze
obliczenia wykonano w oparciu o znacznik (**3Am), ktérego aktywnos§é¢ dodawana do prébek
miescita si¢ w przedziale od 0.00581 Bq do 0.01187 Bq a Srednia wynosita 0.00787 Bq. Wy-
niki analiz dla materialéw referencyjnych (dla potwierdzenia poprawnosci przeprowadzonych
badan) zostaty zebrane w tab. 2.6.

Tablica 2.6: Stezenia aktywnosci 4! Am w materiatach referencyjnych: IAEA 375, NIST 4350B i NIST 4354.

’ Material referencyjny \ TAEA 375
Dane certyfikowane C [Bg/kg] 95 % Przedziat ufnosci
| #Am 0.13;0.11-0.15%
Wartosci obliczone
1 | ?TAm 0.309 =+ 0.044
Material referencyjny ‘ NIST 4350B
Dane certyfikowane C [Bg/kg] 95 % Przedziat ufnosci
| %1Am 0.15;0.119-0.182
Wartosci obliczone
1 2IAm 0.207 & 0.046
2 2T Am 0.218 £ 0.078
Material referencyjny \ NIST 4354
Dane certyfikowane C [Bg/kg] 95 % Przedziat ufnosci
| 2lAm 1.1;021-143
Wartosci obliczone
1 2TAm 1.30 £ 0.26
2 21Am 1.34 £+ 0.36

* Uzyty material zawiera izotopowe $lady awarii w Czarnobylu, w zwiazku z tym warto$¢ stezenia aktywnosci
podana dla 2! Am na rok 1991 powinna by¢ uzupetiona o wartos¢ dla 24! Am jaki powstat miedzy 1991 r. a
2011 r. z rozpadu 2*'Pu. Z uwagi na brak danych na temat 2*!Pu nie mozna przeprowadzi¢ takich oszacowari.

Mozna jedynie stwierdzié, ze warto§¢ otrzymana w 2011 r. powinna by¢ wigksza niz warto$¢ referencyjna.

Wsréd analizowanych widm znalazty si¢ takie, w ktérych oprécz spodziewanych sy-
gnatéw od 243 Am oraz 2*! Am pojawit si¢ dodatkowa linia widmowa o energii 5 800 keV (rys.
2.13). Biorac pod uwage procedury radiochemiczne, jakim podlegata probka, nalezato wyklu-
czy¢ obecnos¢ izotopoéw pierwiastkow, ktére uleglty separacji od Am w trakcie stosowanych
procedur. Witasciwosci chemiczne szukanego pierwiastka musiaty by¢ podobne do Am. Takim
kandydatem stat si¢ Cm tym bardziej, ze jego istnienie nie byto nieprawdopodobne. W rdze-
niach reaktoréw jadrowych, udziat jego izotopdw, wzrasta wraz ze stopniem wypalenia paliwa
jadrowego [10]. Najbardziej znaczacymi wsréd izotopéw Cm, produkowanymi w paliwie ja-
drowym sa: 2#2Cm, #3Cm oraz 2**Cm. Wszystkie one powstaja m.in. jako produkty reakcji
wychwytu neutronu kolejno przez jadro 4! Am, 242Cm i *3Cm (rys. 1.12). Najkrétszym cza-
sem polowicznego zaniku wéréd rozwazanych izotopéw charakteryzuje sie 2#2Cm, dla ktérego
czas ten wynosi 162.8 dni, podczas gdy dla ?*>Cm oraz 2**Cm odpowiednio 29.1 lat i 18.1 lat
(tab. 2.7), przy czym izotopy 2*3Cm oraz >**Cm emituja czastki alfa o szukanej energii (tab.
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2.7). Z uwagi na brak sygnatu dla energii 5991.8 keV wykluczono przypadek 2*3Cm.

Za mozliwoScia separacji Cm wraz z frakcja Am przemawiaja zaréwno wiasciwosci
chemiczne jak i atomowe obu pierwiastkéw (I1I stopien utlenienia w roztworach i zblizone pro-
mienie jonowe) oraz badania metodyczne [115], ktére pokazaly brak réznic w separacji Am i
Cm przy uzyciu zywic ekstrakcyjnych TRU i TEVA w kwasach o stosowanej w procedurze mo-
lowosci. Stezenie aktywnosci 2**Cm obliczano przy wykorzystaniu aktywnosci 2*>Am, ktéry
byt traktowany jako znacznik. Wyniki obliczen zostaly zaprezentowane w tab. 2.8.
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Rysunek 2.13: Widmo frakcji Pu probki FUK9, czas pomiaru 1120162 s, spektrometr promieniowania
alfa Alpha Ensemble,ORTEC z detektorem typu PIPS o powierzchni aktywnej 450 mm?.

Tablica 2.7: Zestawienie wybranych izotopéw uranu i danych dotyczacych ich rozpadéw alfa ©IAEA Nuclear
Data Section.

A T/ Typ E [keV] I[%]

rozpadu
243 | 29.1 (D) y o 5742.1 (9), 5785.2 (9), 5991.8 (15) | 11.5(5), 73.0 (23), 5.68 (20)
244 | 18.1 (D) y o 5762.64 (3), 5804.77 (5) 23.1(1),76.9 (1)

A-liczba atomowa, T/, - czas pofowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania,
I-prawdopodobienstwo emisji, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnos¢

2.1.3 Wyniki analiz alfa - i gamma - spektrometrycznych

Zawarto$¢ materii organicznej w analizowanych probkach miescila si¢ w przedziale
pomiegdzy 3 % a 46 %, przy czym wyraznie zaznaczyl si¢ podzial pomigdzy prébkami gleby
i materialu naniesionego a probkami $ciétki lesnej. Dla pierwszej grupy materia organiczna
zmieniala si¢ w przedziale od 3 % do 22 % ze Srednia 11% podczas gdy dla drugiej zakres
zmiennoS$ci wynosit 7 % - 46 % ze Srednia 29% (tab. 2.8).

Wigksze zréznicowanie (z uwzglednieniem rodzaju probki) zostalo zaobserwowane
dla stezeri aktywnosci #Cs oraz 137Cs. Wartosci oszacowane dla obydwu izotopéw byty zbli-
zone. Najwigksze stezenia aktywnosci zostaty oszacowane dla prébek materiatu naniesionego
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od 0.264 MBq kg~! do 4.45 MBq kg~! mniejsze dla $ciétki lesnej od 0.0967 MBq kg~ ! do
5.49 MBq kg~! a najmniejsze dla gleby od 110 Bq kg~! do 0.110 MBq kg .

Podobny trend wykazaly wyniki otrzymane dla izotopéw alfa - promieniotworczych.
Srednie stezenia aktywnosci dla 238py, 239+240py 241 Ay oraz stosunki aktywnoSci 23811234y
oraz 23°U i 238U dla: 1.gleby wyniosty odpowiednio: 0.017 Bq kg~!, 0.1168 Bq kg1, 0.0647
Bq kg1, 1.0058 oraz 0.0481, 2. dla $ci6tki lesnej: 0.0665 Bq kg1, 0.1134 Bq kg~!, ?*! Am
zostat zidentyfikowany tylko w jednej probce (FUK10) zas pomiary Zrdédet frakcji U nie zostaty
wykonane, 3. dla materiatu naniesionego: 0.2715 Bq kg™, 0.1690 Bq kg—!, 0.0497 Bq kg1,
1.0499 oraz 0.0563.

244Cm zidentyfikowano w 4 prébkach materiatu naniesionego oraz 3 prébkach sciétki
lesnej odpowiednio na poziomach 0.797 Bq kg~! oraz 0.707 Bq kg ! (wartosci srednie).

Omoéwienie otrzymanych wynikéw w kontekscie danych literaturowych oraz ich inter-
pretacja beda miaty miejsce w rozdz. 3. W przypadkach gdy omawiane byty wyniki zestawéw
o liczbie danych 3 < n < 7, wykorzystywano statystyke dla zbioréw matolicznych.
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Tablica 2.8: Wyniki analiz prébek pobranych na terenie prefektury Fukushima pomigedzy 2011 r. a 2015 r. tj: zawarto§¢ materii organicznej [%], stezenia aktywnosci: 28Pu,

239+240py 241 Am [Bq kg~ 1] oraz stosunki aktywnosci 238U/ 234U i 235U/ 238U (dane skorygowane na date 11.03.2011).

Lp. | Kod prébki Materia C B4Cs CT37cs C B8py C B9+240py C*Am C2Cm EESISTRESVES EETTRELTES
organiczna [%] ! [Bq kg 'J? [Bqkg '] [Bqkg '] [Bq kg '] [(Bqkg '] [Bqkg ']°

1 FS1 10 10100 £ 1300 11720 & 710 <0.0049 0.0076 & 0.0028 <0.025 1.079 £ 0.064 | 0.048 £ 0.011
2 FS2 11 9700 £ 1200 11260 =+ 680 0.0045 £ 0.0017 | 0.0222 = 0.0034 <0.052 0.993 & 0.046 | 0.042 =+ 0.008
3 FS3 11 110000 =+ 15000 113200 + 7400 0.0053 = 0.0026 | 0.0455 % 0.0055 <0.076 1.070 £ 0.060 | 0.051 £ 0.010
4 FS4 8 13800 + 1700 16300 + 990 <0.0033 0.0044 £ 0.0018 <0.097 1.004 £ 0.075 | 0.062 £ 0.015
5 FS5 4 540 + 100 618 + 38 <0.0049 0.0049 + 0.0028 <0.011 1.108 & 0.053 | 0.052 + 0.008
6 FS6 9 411+ 95 460 + 29 0.0051 +0.0025 | 0.150 + 0.010 <0.012 0.887 &+ 0.039 | 0.057 + 0.009
7 FS7 4 3900 + 520 4510 £ 270 <0.0065 0.0347 & 0.0056 <0.016 1.006 & 0.038 | 0.054 + 0.008
8 FS8 21 4080 + 570 4700 + 290 <0.005 0.0805 4 0.0076 | 0.038 & 0.015 0.961 4 0.036 | 0.049 =+ 0.008
9 FS9 22 5730 + 760 6430 =+ 390 0.0105 +0.0039 | 0.21595 + 0.018 <0.061 1.055 4+ 0.090 | 0.040 + 0.018
10 FS10 3 9600 =+ 1200 9730 + 590 <0.0059 <0.0045 0.018 0.007 1.046 0.050 0.048 0.009
11 FS11 9 1430 + 220 1720 £ 110 <0.005 0.0109 + 0.0035 | 0.020 = 0.008 0.984 4 0.070 | 0.051 £ 0.014
12 HN1 12 1740 £ 120 1960 £ 120 0.067 = 0.0026 0.143 £ 0011 | 0.075 £ 0.023

13 HN3 11 130 £ 15 174 £ 12 0.0059 +0.0023 | 0.141 = 0.010 <0.066 1.025 + 0.036 | 0.051 = 0.006
14 HN5 12 4130 & 260 4730 £ 290 <0.0038 0.1101 & 0.0082 | 0.053 = 0.018 0.886 & 0.035 | 0.040 = 0.006
15 HNI11 14 9120 =+ 640 10870 & 740 0.0051 £ 0.002 0.1554+ 0011 | 0.095 £ 0.039

16 HNI2 12 4850 & 310 5640 =+ 350 0.0096 + 0.0025 | 0.1008 + 0.0081 | 0.047 £ 0.017 1.65+0.18

17 HNI13 19 1095 £9.1 134 £ 8.3 0.007 = 0.0041 0.207 £ 0.014

18 HN14 11 19300 =+ 1300 22300 =+ 1500 <0.0041 0.0121 £ 0.0032 | 0.049 £ 0.022 1.044 £0.097 | 0.041 £0.014
19 FS1_1 10 545 £ 34 663 + 27 0.0041 +0.0021 | 0.1364 +0.0097 | 0.045 +0.016 0.873 +0.073 | 0.058 £ 0.016
20 FS5_1 10 400 + 28 543 + 24 <0.0042 0.1183 4+ 0.0088 | 0.082 & 0.039 0.967 4+ 0.052 | 0.046 + 0.009
21 FS7_1 6 53200 + 1500 61830 + 880 0.0922 +0.0086 | 0.298 +0.019 | 0.098 4 0.035 0.970 & 0.048 | 0.036 =+ 0.008
22 FS7_4 7 24970 + 720 24970 =+ 360 0.0087 +0.0026 | 0.260 +0.017 | 0.099 4 0.025 0.842 4+ 0.047 | 0.051 £ 0.011
23 FUK1 7 2840 + 190 3460 + 210 <0.0039 0.1034 4 0.0085 <0.051 0.899 4 0.080 | 0.032 £ 0.014
24 FUK2 5 30900 = 2100 41000 + 2800 0.0085 + 0.0028 | 0.0246 + 0.0039 <0.036 0.82 £0.15

25 FUK3 14 11180 & 790 13370 & 910 0.0041 +0.0021 | 0.0913 £ 0.0076 | 0.055 = 0.021 0.997 + 0.049 | 0.047 =+ 0.009
26 FUK4 18 12850 + 920 15600 + 1100 <0.018 0.443 +0.048 | 0.132 £ 0.050 0.971 = 0.061 | 0.055 £ 0.013
27 FUK5 11 983000 + 66000 1235000 = 83000 0.103 £ 0.012 0.059 £ 0.011 | 0.032 £ 0.015 1.069 & 0.055 | 0.057 = 0.010
28 FUK6 10 264000 & 17000 322000 4 22000 | 0.0474 +0.0078 | 0.0398 +0.0076 | 0.031 +0.009 | 0.0289 & 0.009 | 0.981 £ 0.057 | 0.054 % 0.011
29 FUK7 13 4450000 = 300000 | 5340000 & 360000 | 0.428 & 0.032 02814 0.023 | 0.044 = 0.009 | 0.060 £ 0.011 | 1.046 %+ 0.097

30 FUKS 17 4320000 £ 290000 | 5200000 % 350000 0.545 & 0.04 0339 £ 0.027 | 0.051£0.012 | 0.098 £0.018 | 1.104 £ 0.150 | 0.071 & 0.030
31 FUK9 21 1233000 + 85000 | 1490000 + 100000 | 0.234 % 0.017 0.126 £0.011 | 0.090 £0.021 | 0.132+£0.028 | 1.049 +0.033 | 0.043 & 0.005
32 FUK10 29 96700 £ 6600 112500 & 7600 0.0807 & 0.0088 | 0.209 £0.016 | 0.125£0.041 | 0.094 £ 0.028

33 FUKI11 7 128800 & 8700 157000 £ 11000 0.039 £ 0.0045 | 0.0638 % 0.0058 <0.017 0.033 £ 0.012

34 FUKI12 46 229000 + 16000 271000 4 18000 | 0.0184 + 0.0034 | 0.0687 + 0.0062 <0.050

35 FUK13 34 549000 + 38000 649000 4 44000 | 0.1278 +0.0097 | 0.1126 + 0.0086 <0.110 0.085 + 0.035

1

poziom sygnatu zarejestrowany w widmie od danego izotopu U ponizej limitu detekcji lub 2. brak pomiaru

- niepewno$¢ na poziomie 10%, 2 - niepewnosci na poziomie 2¢, 3 - wyniki dla prébek, w widmach ktérych zarejestrowano sygnaty od 24*Cm, 4 - brak wyniku oznacza: 1.




2.2 Model n zrédel (nSM) - weryfikacja koegzystencji Sladow
roznych zrodel w probkach srodowiskowych

Jednym z najwigkszym wyzwan badan zwiazanych z identyfikacja izotopéw promie-
niotworczych w Srodowisku jest proba wskazania ich Zrédet. Przypadki najtrudniejsze do we-
ryfikacji a z drugiej strony najciekawsze to takie, w ktoérych doszto do zmieszania §ladow
izotopowych z wielu Zrédet pod wptywem procesow zachodzacych w Srodowisku (migracji,
wymywania, resuspensji, etc.). Jednym ze sposobow rozwigzywania ,,zagadki” pochodzenia
1zotopow promieniotworczych jest zastosowanie modeli teoretycznych. Do przypadku FDNPP
uzyto uogélniony model n Zrédet (nSM - n Sources Model), ktérego wersja 2SM (Two So-
urces Model) i 3SM (Three Sources Model) zostata zastosowana i zweryfikowana w pracach
wczesniejszych [43], [116]. Idea modelu opiera si¢ na wykorzystaniu stosunkéw aktywno-
$ci lub mas izotopéw (wyznaczonych na podstawie badan empirycznych lub/i teoretycznych)
charakteryzujacych jednoznacznie wybrane Zrédita promieniotworcze. Model ten to uktad n -
liniowo niezaleznych réwnan wyrazajacych zaleznosci pomigdzy frakcjami danych izotopéw
pochodzacymi z zadanych/wybranych Zrédet. Wersja nSM przyjmuje postaé:

an = A (2.11)
gdzie:

przy czym
1<i<nl <]< 1, Lnax :jmux

i - liczba porzadkowa przypisana danemu izotopowi; j - liczba porzadkowa przypisana danemu
zrodtu izotopowemu, 7 - liczba wybranych zrédet = liczbie rozwazanych izotopow, a;; - sto-
sunek aktywnosci i-tego izotopu do izotopu o i = 1 charakterystyczny dla j-tego Zrédia przy
czym ay;=1, a; - frakcja aktywnosci izotopu o i = 1 zwiazana z j-tym zZrédlem w probee, A; -
obliczona na podstawie pomiaréw aktywnos$¢ i-tego izotopu w prébce.

2.2.1 Zastosowanie modelu 2SM do serii wynikéw wlasnych

W ramach niniejszej pracy uzyto modelu 2SM do oszacowania wielkosci frakcji 2>®Pu
i 239+240py zwigzanej z FDNPP w prébkach wtasnych. Wybér stopnia modelu (n=2) jak i izoto-
péw, na bazie ktérych dokonano obliczen (?38Pu, 23°7240Py) byt podyktowany zaréwno liczba
otrzymanych wynikéw powyzej MDC jak i abundancja izotopéw Pu uwolnionych z FDNPP
(tab.1.3). Wykorzystany uktad rownan miat postac:

a1 ap| |0 Aq
. = (2.12)
[ﬂzl ﬂzz} Léz] [AJ
gdzie: i =1, 2 przy czym 1 - 2397280py zag, 2 - 238py. Zatozono, ze w Srodowisku istnieja

réwnolegle §lady 2 Zrédet tj. GF oraz FDNPP (odpowiednio j = 1, 2 ) a takze przyjeto dla
nich charakterystyczne stosunki aktywnosci 238Pu i 239+240py, Stad kolejne wyrazy macierzy
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a: apy 1 axy; wynosity odpowiednio 0.037 (tab. 1.14) 1 3.33 (najwigksza opublikowana wartos¢
stosunku aktywnosci izotopéw 238Pu i 239+240py wyznaczona dla prébki srodowiskowej [117])
za$ aqq 1 a1y, jak to zostato przedstawione w ogdlnych zatozeniach modelu nSM, byly réwne
1. Roéznica wielko$ci stosunkéw aktywnosci dla obydwu zrédet (0.037 - GF i 3.33 - FDNPP)
byta tak duza, ze dawata jednoznaczna mozliwos¢ odréznienia ich sladéw. A1 1 Aj to wartosci
aktywnosci odpowiednio 23°240Py oraz 238Pu obliczone na podstawie pomiaréw dla kazdej
probki. Rozwiazaniem uktadu réwnan byly procentowe udziaty danego zrédia (GF i1 FDNPP)
w aktywnosci 2391240Py oszacowanej dla danej prébki, ktére wyrazaty sie zaleznosciami:

As .
T 422
=21 A1 Tyo00 2.13)
A1 ay —ap
A
—— tax
E=22__A4 "5 (2.14)
Aq ax1 — a2

Na tak otrzymane wyniki nalozono 2 warunki:
s F;—dF; <100%
. F]' + dF] >0

gdzie j = 1,2, dF; - niepewnos¢ zdefiniowanej powyzej frakcji 239+240py dla wybranego (-
tego) Zrodta obliczona metoda rézniczki zupetne;.

W kolejnym kroku szacowano aktywnosci frakcji 23 7240Pu przynaleznych kazdemu z rozpa-
trywanych Zrédet w danej probce korzystajac z zaleznosci:

F A
— 2.1
1= 100% (2.15)
KA
_ ha 2.1
“2 = 700% (2.16)

a wyniki musialy spetnia¢ kolejny warunek «; > du;, gdzie dua; - niepewno$¢ aktywnosci
frakcji 2391240Py od wybranego Zrédta obliczona metoda rézniczki zupetne;.

Kombinacje 2 zrédet przyjmowano za nieprawdziwa jesli ktérakolwiek z dwoch frakeji
239+240py (zwigzana z GF lub FDNPP) nie spetniata warunkéw modelu.

Udzial FDNPP w obliczonej dla kazdej prébki aktywnosci 238Pu - B2 - oszacowano
za$ korzystajac ze stosunku aktywnosci charakteryzujacego FDNPP a,,=3.33 wedtug nastgpu-
jacego rownania:

B2 = az - ax (2.17)

przy czym udzial procentowy tej frakcji (Gp) obliczano na podstawie wzoru:

Gy = &100% (2.18)
A

W tab. 2.9 zebrano wyniki otrzymane przy zastosowaniu opisanego powyzej modelu
2SM.
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239+240py

Tablica 2.9: Wyniki udziatu procentowego oraz aktywnosci i 238Pu przynaleznych FDNPP w anali-

zowanych prébkach (tab.2.8) oszacowane przy zastosowaniu 2SM.

| Lp. [ Kod probki | F 29 7240py [%] | C 297280y [Bq kg '] | G ZPu[%] | C*®Pu [Bqkg ] |

1 FS2 50+2.6 0.00111 £ 0.00060 82 £ 55 0.0037 £ 0.0020
2 FS3 24+19 0.00109 £ 0.00086 69 + 64 0.0036 £ 0.0029
3 HN12 1.8 £0.8 0.00178 £ 0.00084 62 £33 0.0059 =+ 0.0028
4 FS7_1 83 £ 1.1 0.0246 + 0.0037 89 £ 16 0.082 £ 0.012
5 FUK2 94 +39 0.00231 £ 0.00103 90 £ 50 0.0077 £ 0.0034
6 FUKS 52 £ 11 0.0307 £ 0.0087 99 £ 30 0.102 £ 0.029
7 FUK6 35195 0.0139 £ 0.0046 98 £ 36 0.046 £ 0.015
8 FUK7 45154 0.127 £ 0.019 99 £ 16 0.423 £ 0.062
9 FUKS 47.6 £5.5 0.162 = 0.023 99 £ 16 0.538 = 0.076
10 FUK9 552 +£6.5 0.070 £ 0.010 99 £ 16 0.232 £ 0.034
11 FUK10 10.6 £ 1.6 0.0222 + 0.0038 9119 0.074 £ 0.013
12 FUKI11 174 +£29 0.0111 +£ 0.0021 95 £ 21 0.0370 +£ 0.0070
13 FUK12 7.0 1.7 0.0048 £ 0.0013 87 £ 28 0.0160 + 0.0042
14 FUK13 333£39 0.0375 £ 0.0052 B E£15 0.125 £ 0.017

Sposréd 23 prébek, dla ktérych oznaczono stezenie aktywnosci 238Pu powyzej MDC
w 14 udalo si¢ zweryfikowac obecnos¢ frakcji pochodzacej z FDNPP. Byly to przede wszyst-
kim prébki materialu naniesionego oraz $ciélki lesnej. Frakcja 239+240Py zwiazana z FDNPP
stanowita od 1.8% do 55.2% stezenia aktywnosci 23°7240Pu. Znacznie wyzsze wyniki zostaty
oszacowane dla 23%Pu a frakcja ta miescila sie w zakresie od 62% do 99%. Otrzymane wyniki
zostang szerzej skomentowane w rozdz. 3.

2.2.2 Zastosowanie modelu nSM do serii wynikow literaturowych

Do momentu powstania niniejszej pracy, zwykto si¢ traktowa¢ FDNPP, jako jedno zré6-
dto izotopéw promieniotwoérczych uwolnionych do ekosystemu ladowego i morskiego. Tym-
czasem biorac pod uwage przebieg zdarzen w trakcie awarii (rozdz. 1.1.3) mozna domnie-
mywac¢, ze §lady FDNPP zdeponowane w §rodowisku powinny wykazywaé heterogenicznos$¢
(pochodzenie z réznych zrédel/r6znych reaktorow). W celu sprawdzenia powyzszej tezy zasto-
sowano model nSM w wersji 4SM, 3SM 1 2SM. Uzycie kazdej z opcji miato swoje uzasadnie-
nie: a) 4SM stanowil swego rodzaju filtr dla probek, w ktérych wspdtistniatyby izotopowe Slady
zblokunr. 1(B1),2(B2), 3 (B3) FDNPP i GF b) 3SM - dowolna kombinacja 3 - elementowa ze
zbioru wymienionych wczesniej 4 zrédet ¢c) 2SM dowolna 2-elementowa kombinacja ze zbioru
4 7rédet. Wszystkie mozliwe warianty wspotistnienia Zrédet zostaty zestawione w tab. 2.10
za$ wykorzystane w dalszej czesci pracy stosunki aktywnosci charakteryzujace wybrane Zrodta
izotopowe (elementy macierzy a) w tab. 2.11.

Wartosci stosunkéw aktywnosci 242Cm i 238Pu, 243+244Cm i 238Py oraz 242Cm i 239+240py,
2434244y § 239+240py dla GF zostaty przyjete jako 0 z uwagi na fakt braku sygnatu od izoto-
pow Cm w Srodowisku Japonii przed awariag FDNPP.

Analizie heteregonicznoS$ci Sladow FDNPP (za zgoda prof. M.Yamamoto) poddane
zostaty dane zwigzane z probkami materialu naniesionego (,,black substances”). Uzyty zestaw
danych (stgzen aktywnos$ci) byt najbardziej kompletnym, dostgpnym w literaturze [105] zesta-
wem dotyczacym antropogenicznych izotopOéw promieniotworczych, ktory zostal opracowany
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Tablica 2.10: Zestawienie mozliwych kombinacji 4, 3 i 2 Zrédet izotopéw promieniotwérezych w §rodowisku
prefektury Fukushima ze zbioru 4-ro elementowego.

| Lp. | 4SM | 3SM 2SM

1 B1 | Bl | Bl | Bl | B2 | Bl | B2 | B3| Bl |Bl|B2
2 B2 | B2 | B2 | B3 | B3 | GF | GF | GF | B2 | B3 | B3
3 B3 | B3 | GF | GF | GF

4 GF

B1, B21 B3 - blok FDNPPnr. 1, 21 3.

Tablica 2.11: Zestawienie przyjetych stosunkéw aktywnosci izotopéw: 238Pu, 239+240py, 242Cpy j 243+244Cpy
dla wybranych 7Zrédet (na podstawie tab.1.141 1.3).

’ stosunki aktywnosci / Zrédta izotopowe ‘ B1 ‘ B2 ‘ B3 ‘ GF ‘
239+240pyy; 238py 034 [ 0412 | 043 [ 27.03
2420y 238py 18.97 | 4.28 56 0
243+244 ) 238py 0.59 | 070 | 0.49 0
238py/ 239+240py 292 | 239 | 232 | 0.037
242y 239+240py 56.48 | 46.89 | 43.51 0
2434244y 239+240pyy 171 | 1.68 | 1.13 0

w jednym z kilku dedykowanych do takich badan i majacych pozwolenie na pobér i analizg¢ tych
materiatow laboratoriow. Cala analiza zostala przeprowadzona w oparciu o dane aktynowcow
dla 105 probek (materiatu naniesionego) pobranych w latach 2012 1 2013 na obszarze prefektury
Fukushima w kierunku pétnocnym, péinocno - zachodnim i potudniowym od FDNPP, z oko-
lic miast: Minamisoma, Namie, Okuma, Futaba miejscowosci litate oraz obszaru potozonego
na potudnie od FDNPP (na wykresach oznaczanym jako "Potudnie"). Potozenie geograficzne
obszaréw poboru prébek jak i ich znaczenie w kontek$cie wynikéw zostanie oméwione w roz-
dziale 3.

4SM

Model nSM dla n=4, tak jak to zostato zaznaczone powyzej, zostal wykorzystany do wskaza-
nia w rozwazanym zbiorze, tych probek, w ktoérych mogltyby wspétistnie¢ izotopowe Slady 3
blokéw FDNPP oraz GF (tab.2.10). Przyjety porzadek rozwazanych izotopéw i Zrodet zostat
przedstawiony odpowiednio w tab. 2.12 oraz 2.13. Wzigto pod uwage, dwa warianty 4SM,
rézniace si¢ kolejnoscia izotopéw Pu.
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Tablica 2.12: Porzadek rozwazanych izotopéw w modelu 4SM.

| Wariant/i | 1 2 [ 3 ] 4
A 238py 239+240p, [ 222Ccpp | 28+2# 0y
B 239+240 Pu 238 Pu 242Cm 243+244 Cm

Tablica 2.13: Porzadek rozwazanych zrédet promieniotwérczych w modelu 4SM.

[ Wariant4SM/j [ 1 [ 2 [ 3 [ 4 |
|  AiB | BI[B2]|B3][GF|

Elementy macierzy a byly tworzone zgodnie ze wskazéwkami zamieszczonymi pod
réw. 2.11, czyli np.: wyraz azp w wariancie A, wyrazat stosunek aktywnosci 242Cm i 23%Pu
(tab. 2.12) dla bloku nr. 2 (tab. 2.13), ktérego wartoS$¢ zostata zaczerpnigta z tab. 2.11. Pa-
migtaC nalezy, ze wyrazy aj; przyjmowaty wartosC 1 (zatozenie nSM). Korzystajac z faktu, ze
macierz a, zarbwno w pierwszym jak i drugim wariancie, jest macierza kwadratowa i nieoso-
bliwa, otrzymane uktady réwnan rozwiazano metoda wyznacznikéw (korzystajac z twierdzenia
Cramera), a udziaty kolejnych zrédet w catkowitej aktywnosci 238Pu oraz 239+240Py (oszaco-
wanej na podstawie pomiaréw) obliczano na podstawie wzorow:

det(ﬂ]')
_ det(a) 0,
Fj= =, 100% (2.19)

gdzie: det(a) - wyznacznik macierzy a, det(a;) - wyznacznik macierzy, w ktérej j-ta kolumna
macierzy a zostata zastapiona przez macierz A.

Dodatkowo na wyniki zostaly natlozone warunki takie jak w przypadku 2SM (warunki
dla sum, réznic, relacji pomigdzy wartoSciami i niepewnosciami szacowanych aktywnosci) a
aktywnos¢ 238Pu i 239+240py (wariant A i B) stowarzyszona z danym (j-tym) Zrédlem izotopo-
wym obliczano na podstawie zaleznoSci:

K = Fida

7 100%

Z uwagi na brak dla 11 prébek stezen aktywnosci izotopéw Cm powyzsza analizg

przeprowadzono bazujac na 94 zestawach danych. Analiza nie dostarczyla pozytywnych wyni-

kéw. Oznacza to, ze na podstawie udostgpnionych danych dla prébek materiatu naniesionego i

przyjetych wartosci stosunkéw aktywnosci odpowiednich izotopéw (tab.2.11), nie stwierdzono
rownoleglego istnienia izotopowych §ladéw reaktora nr. 1, 2, 3 FDNPP oraz GF.

(2.20)
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3ISM

Model 3SM, zaktadajacy wspoétistnienie §ladéw 3 wybranych Zrédet izotopowych, zostat uzyty
w 4 wariantach (tab. 2.14) dla izotopéw Pu 1 Cm wg. porzadku przedstawionego w tab. 2.15.

Tablica 2.14: Porzadek rozwazanych zrédet promieniotwérczych w modelu 3SM.

| wariant3SM/j [ 1 [ 2 | 3 |
A Bl [ B2 | B3
B Bl [ B2 | GF
C Bl | B3 | GF
D B2 | B3 | GF

Tablica 2.15: Porzadek rozwazanych izotopéw promieniotwérczych w modelu 3SM.

[warant3sM/Ai | 1 | 2 [ 3 |
’ A.BiC ‘ 238py ‘ 239+7240p,, ‘ 220m ‘

Elementy macierzy a, sposéb rozwiazania oraz warunki narzucone na wyniki i niepewnosci
byly analogiczne do tych prezentowanych dla modelu 4SM 1 2SM. Otrzymane wyniki repre-
zentowaly frakcje 238Pu stowarzyszone z wybranymi Zrédtami izotopowymi.

Model 3SM tak jak 4SM zostatl zastosowany do 94 przypadkéw. Wariant A 3SM
przyniost negatywny wynik dla catego zbioru danych co oznacza, ze uwzgledniajac przyjete
zatozenia, wsréd rozwazanych probek nie ma takich, ktére zwieralyby jednoczesnie izotopowe
Slady aktynowcow pochodzace z 3 blokéw FDNPP. Pozostate rozpatrywane warianty 3SM (B,
C1iD), w ktérych jednym ze zrédet zawsze byt GF przyniosty rozwigzania dla 49 z rozwazanych
probek (dla 45 prébek nie znaleziono spetniajacych zalozenia kombinacji Zrédet izotopowych).
Dla 23 zestaw6éw danych sposréd 49 otrzymano pozytywne wyniki réwnocze$nie z 2 wariantéw
3SM tj. B1 D Iub C1D nigdy dla B 1 C. Wyniki analiz zostaly przedstawione narys. 2.14 - 2.16
przy czym udziat frakcji 22*Pu pochodzacej z bloku nr. 1 FDNPP jako rezultat 3SM w wariancie
B i C prezentuje wykres 2.14, udziat frakcji pochodzacej z bloku nr. 2 FDNPP w wariancie B
i D wykres 2.15 za$ udzial frakcji stowarzyszonej z blokiem nr. 3 FDNPP oszacowanej przy
zastosowaniu 3SM w wariancie C i D wykres 2.16. Wariant modelu 3SM, za pomoca ktérego
udato si¢ rozwiklaé najwigksza liczbe przypadkéw to model zbudowany w oparciu o Zrédta:
B2, B3 i GF (tab.2.16)

Podstawowe dane statystyczne opisujace zbiory uzyskanych wynikéw (frakcji 238Pu
zwiazanych z wybranymi Zrédlami izotopowymi) zostaly zestawione w tab. 2.16. W kazdym
wariancie zastosowania modelu 3SM najmniejsza frakcja 2>8Pu byta frakcja GF, kt6ra nie prze-
kraczata 4.1%. Przeprowadzona analiza pokazata réwniez, ze najmniejszy udziat w Sladach
zwiazanych z awarig jadrowa miat blok nr. 3 FDNPP.
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Tablica 2.16: Zestawienie podstawowych danych statystycznych opisujacych zbiory uzyskanych rozwiazan za
pomoca 3 wariantéw 3SM (procentowy udziat frakcji 2>®Pu zwiazanych z wybranymi Zrédtami [%]) dla zestawéw
wynikéw prébek materiatu naniesionego .

| B(22) [ BI1[%] | B2[%] | GF[%] |

MIN 10 18 0.16
MAX 81 87 4.1
Srednia 53 47 0.28
Mediana 52 47 0.93

| C( [ Bl[%l | B3[%] | GF[%] |
MIN 58 12 0.37
MAX 87 40 2.8
Srednia 82 17 0.91
Mediana 78 20 1.2

| D43) [ B2[%] | B3[%] | GF[%] |
MIN 42 33 0.02
MAX 97 56 4
Srednia 76 23 0.27
Mediana 75 24 0.86

liczby w nawiasach - liczba przypadkéw, dla ktérych dany wariant 3SM dat pozytywny wynik.
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Rysunek 2.14: Stezenie aktywnosci 22®Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz frakcji pochodzacej z bloku nr. 1 FDNPP oszacowane na podstawie
modelu 3SM w dwoch konfiguracjach: B1+B2+GF oraz B1+B3+GF.
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Rysunek 2.15: Stezenie aktywnosci 238Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz frakcji pochodzacej z bloku nr. 2 FDNPP oszacowane na podstawie
modelu 3SM w dwdch konfiguracjach: B1+B2+GF oraz B2+B3+GF.
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Rysunek 2.16: Stezenie aktywnosci 22®Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz frakcji pochodzacej z bloku nr. 3 FDNPP oszacowane na podstawie
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2SM

Uzycie modelu 2SM zaktadajacego wspoétistnienie sladéw z 2 zrédet byto poklosiem wczesniej-
szych analiz (4SM 1 3SM) 1 poszukiwaniem optymalnych kombinacji Zrdédet, ktére dawatyby
uzasadnienie wyznaczonych stosunkéw aktywnosci wybranych aktynowcéw. W przypadku
2SM 3 bloki energetyczne FDNPP i GF dawaly mozliwos¢ 6 kombinacji Zrédet izotopowych
(tab.2.10), ktére moglyby by¢ uzyte w analizach. Wiedzac jednak o mato znaczacym udziale
frakcji GF (co bylo m.in. powodem wybrania takiego rodzaju probek) skupiono si¢ jedynie
na tych kombinacjach, ktére byly zwigzane z FDNPP. Zastosowany porzadek indekséw zostat
przedstawiony w tab. 2.17 1 2.18 a wartoSci odpowiednich wyrazéw macierzy a zaczerpnigto z
tab. 2.11.

Tablica 2.17: Porzadek rozwazanych izotopéw promieniotwérczych w modelu 2SM.

[ wariant2SM/Ai [ 1 [ 2 |
| ABiC [ Z%Pu [ *’Cm |

Tablica 2.18: Porzadek rozwazanych zrédet promieniotwérczych w modelu 2SM.

wariant 2SM/j | 1 | 2 |

A B1 | B2
B B1 | B3
C B2 | B3

Sposéb rozwigzania dla 2SM byt taki jak poprzednio prezentowany dla wynikéw badan wta-
snych. Rezultatem analizy byty zdefiniowane frakcje 238Pu, pochodzace z wybranych Zrédet
izotopowych.

Model 2SM w wariantach przedstawionych w tab. 2.17 i 2.18, pozwolit rozwiktad
problem koegzystencji Sladow réznych zrédet izotopowych w 86 sposrod 94 probek (ok. 92%),
przy czym pozytywne wyniki z dwoch wariantéw 2SM (A i C lub B i C) otrzymano dla 53
prébek. Okazalo si¢ takze, ze zestawy danych, dla ktérych nie udato si¢ znalez¢ optymalne;j
kombinacji Zrédet izotopowych zwigzane sa z jednym Zrédiem tj. B2 lub B3 nigdy B1 (zgod-
nos¢ stosunku izotopowego wyznaczonego na podstawie pomiaréw z przyjetym stosunkiem
izotopowym charakteryzujacym dane Zrédto (tab. 2.11) w granicach niepewnosci). Wyniki
analiz zostaty uporzadkowane, tak jak poprzednio, ze wzgledu na pochodzenie 1 przedstawione
na odpowiednich wykresach. Udziat frakcji 23Pu z bloku nr. 1 FDNPP przedstawiono na rys.
2.17, udziat frakcji 28Pu z bloku nr. 2 FDNPP przedstawiono na rys. 2.18 za$ z bloku nr. 3
FDNPP na rys. 2.19.
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Rysunek 2.17: Stezenie aktywnosci 238Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz frakcji pochodzacej z bloku nr. 1 FDNPP oszacowane na podstawie
modelu 2SM w dwéch konfiguracjach: B14+B2 oraz B1+B3.
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8

12 - - . - - 12

10 10
8 8
o6 :
g
£ 4 4
&
3}
2 2
0 Jl!! ila sl | !-!“Im ! ‘H!.I [ J“ I I! ! Sosol i!l-lu' lq-!dﬂ!lii o-!i!! ‘!!_,in.w ol i1 0

'ar-cr-quNmuﬁv—'var\u n)wrr‘-mo o FG\MMNGWW\DONWG\1DOc\v—d‘\]trv—d\l&Ommmoﬂm?@hc\cﬂﬂﬁmwcv—ﬂ\lmh avﬂmcv—'r\lu‘\ﬁ\chmmoﬁ'vww VOSSN DI
-+ -—n—|_ﬂ T e O = = ] O O ) mmm
.....

*ﬁﬁﬁgggéﬁﬁéﬁéaﬁéﬁnn % %%%Eggaa%agﬁﬁ ggﬁﬁéhgﬁ&%%&aééﬁEE%amwaa&%gg&&ﬂ%ﬁ%gggggggggggggg Qaa%aﬁﬁaﬁfﬁiss

Z '—"—' B e b L e L e e e e o e e P e ——— et e e e e Tt e 7 £ e e e et
]

Minam is

mdane eksperymentalne 2SMB2+B3 «2SMBI1 +B3 B3

Rysunek 2.19: Stezenie aktywnosci 28Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz frakcji pochodzacej z bloku nr. 2 FDNPP i oszacowanej na podstawie
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Podstawowe dane statystyczne opisujace zestaw otrzymanych wynikéw zostaly ze-
brane w tab. 2.19. Frakcja 2®Pu stowarzyszona z blokiem nr. 3 FDNPP byla najmniejsza
sposrdd trzech rozpatrywanych.

Tablica 2.19: Zestawienie podstawowych danych statystycznych opisujacych zbiory uzyskanych rozwiazan za
pomoca 3 wariantéw 2SM (procentowy udziat frakcji 2>8Pu zwiazanych z wybranymi Zrédtami [%]) dla zestawéw
wynikéw prébek materiatu naniesionego.

| A39) | BI[%] | B2[%] |

MIN 6.8 19
MAX 81 93
Srednia 46 54
Mediana 50 50

| B(14) | B1[%] | B3[%] |
MIN 31 12
MAX 88 69
Srednia 68 32
Mediana 76 24

| C(86) | B2[%] | B3[%] |
MIN 22 1.9
MAX 98 78
Srednia 74 26
Mediana 77 23

liczby w nawiasach - liczba przypadkéw, dla ktérych dany wariant 2SM dat pozytywny wynik.

2SM a niejednorodnos¢ materiatu izotopowego w ramach kazdego reaktora FDNPP

Materiat do tego rozdzialu powstat jako odpowiedZ na potrzebg wynikajaca z chegci
podania bardziej precyzyjnej, szczegétowej i realnej odpowiedzi na pytania: o Zrédia sladéw
izotopdow, ktére zostaty zdeponowane w probkach, a takze o rozstrzygnigcie problemu otrzy-
mania pozytywnych wynikéw dziatania nSM w ramach réznych wariantéw kombinacji Zrodet
izotopowych. Zaznaczy¢ jednak nalezy, ze w literaturze nie bylo do momentu powstania ni-
niejszego opracowania dyskusji na ten temat w odniesieniu do §ladéw FDNPP a wigc bedzie to
pierwsza proba i tylko proba/propozycja zmierzenia si¢ z tematem konsekwencji niejednorod-
nosci sktadu izotopowego materialu w ramach kazdego reaktora FDNPP osobno.

Wartosci stosunkéw aktywnosci, ktére stanowia podstawg modelu nSM (elementy ma-
cierzy a, tab. 2.11) sa wartoSciami obliczonymi na podstawie oszacowan sktadu izotopowego
paliwa jadrowego reaktoréw blokéw energetycznych FDNPP (tab.1.3) i tym samym maja w
sobie immanentng cechg¢ usrednienia. Biorac pod uwage specyfike pracy reaktora nalezy przy-
ja¢ za pewnik niejednorodnos¢ izotopowa materiatu paliwowego (w ramach kazdego reaktora),
ktéry zostat uwolniony do Srodowiska.

W prezentowanym podejsciu zatozono tak jak powyzej wspoétistnienie Sladéw 2 spo-
$roéd 3 zrédet izotopowych tj. B1 i B2, B1 i B3 lub B2 i B3 FDNPP w prébkach materiatu
naniesionego (stgzenia aktywnosci wybranych aktynowcéw [105]). Do ich identyfikacji uzyto
2SM przy zachowaniu porzadku indekséw takim jak poprzednio (tab. 2.17, 2.18). Przyjeto
réwniez, ze wspomniane niejednorodnos$ci obrazowane beda zakresami stosunkéw aktywnosci
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definiujacymi dane Zrédto i siggac beda od -5% do 5% wartosci przyjetych jako Srednie (tab.
2.11). W kazdym z zakreséw wyznaczono 11 liczb z krokiem co 1% wartoSci Sredniej (z =
1.05, 1.04, ..., 0.96, 0.95 wartoSci Sredniej stosunku aktywnosci), ktére nastepnie byly trak-
towane jako stosunki aktywnoS$ci wybranych izotopéw dla jednego z 3 Zrddet, tworzac tym
samym 3 zbiory wartoSci: Z1, Z2 i Z3 odpowiadajace B1, B2 i B3 (tab. 2.20).

Tablica 2.20: Zestawienie wybranych wartosci stosunkéw aktywnosci 242Cm i 238Pu z przyjetych zakreséw tej
wielkosci (od -5% do 5% warto$ci §redniej) dla blokéw nr. 1, 2 i 3 FDNPP.

|z | 2.1 |72 ] 73 |
1.05 19.91 [ 449 [ 58.80
1.04 19.72 | 445 | 58.24
1.03 19.53 | 441 [ 57.68
1.02 19.34 | 436 | 57.12
1.01 19.16 | 432 | 56.56
1 (Srednia) [ 18.97 | 4.28 | 56.00
0.99 18.78 | 424 | 55.44
0.98 18.59 | 4.19 | 54.88
0.97 18.40 | 4.15 | 54.32
0.96 1821 | 4.11 | 53.76
0.95 18.02 | 4.06 | 53.20

Model 2SM zostat uzyty dla kazdej pary liczb (tab. 2.20) sposrdéd tak powstatych
zbioréw (Z1,72,73) zgodnie ze zdefiniowanym wariantem 2SM (A, B lub C tab. 2.18). Zasada
tworzenia par liczb odpowiadajacych elementom macierzy a ze zbioréw Z; gdzie i=1,2,3 zostata
przedstawiona na rys. 2.20.

71 72
z ° Srednia a,, z * Srednia a,,
- 1.05 105
ay 7 1 1 ~° axn
- 095 095 —

Rysunek 2.20: Schemat tworzenia par liczb bedacych odpowiednimi elementami macierzy a w przy-
padku stosowania przedziatéw zmiennoSci stosunkéw aktywnoSci wybranych izotopéw charakteryzuja-
cych dane Zrédta izotopowe do 2SM.

71, 72 - zbiory wartosci stosunkéw aktywnosci 242Cm i 238Pu odpowiadajace dwém zrédtom, z - mnoznik wartosci
Sredniej zdefiniowanej w tab. 2.20.

Tak zdefiniowane dziatanie dawato 121 mozliwych kombinacji wspétczynnikéw ma-
cierzy a dla kazdego z wariantéw 2SM (A, B lub C). Sposéb rozwiazania powstatych uktadow
rownan (121 dla kazdego wariantu 2SM) przy ustalonych warunkach byt taki jak prezentowany
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w poprzednim punkcie. Wynikiem analizy byty nie tylko zdefiniowane frakcje 2>*Pu pocho-
dzace z wybranych Zrodet izotopowych (B1, B2 lub B3) ale takze liczba kombinacji dajaca
pozytywne wyniki dla danego wariantu 2SM utozsamiana z prawdopodobienstwem (P), dla
ktérego dany wariant 2SM byt prawdziwy (liczba wynikéw pozytywnych do liczby wszystkich
mozliwych wynikéw). Podstawowe dane statystyczne opisujace zbior powyzej zdefiniowanych
prawdopodobienstw dla rozwazanego zestawu danych zostaly zestawione w tab. 2.21 natomiast
poszczegdlne wyniki zostaly przedstawione na rys. 2.21. Narzucajac warunki na otrzymane
warto$ci prawdopodobienistwa mozna dokonac rozstrzygnig¢ co do istotnosci danego rozwigza-
nia 2SM przy przyjetych zalozeniach.

Tablica 2.21: Zestawienie podstawowych danych statystycznych opisujacych zbiory uzyskanych rozwiazan za
pomoca 3 wariantéw 2SM (Sredni procentowy udziat frakcji 238Pu zwiazanych z wybranymi zrédtami [%]) dla
zestawOw wynikéw prébek materiatu naniesionego oraz prawdopodobieristwo (P) wystapienia danego wariantu
kombinacji zrédet izotopowych w zadanych zakresach zmiennosci stosunkéw aktywnosci 242Cm i 238Pu charak-
teryzujacych 3 bloki FDNPP [%].

| A42) [BI1[%] | B2[%] | P[%] |

MIN 6.7 20 10
MAX 80 93 100
Srednia 47 53 90
Mediana 51 49 100
| B(1) [B1[%] | B3[%] | P[%] |

MIN 31 12 9
MAX 88 69 100
Srednia 70 30 76
Mediana 78 22 95
C(@87) | B2[%] | B3 [%] | P [%]
MIN 23 2 36
MAX 98 77 100
Srednia 74 26 96
Mediana 77 23 98

liczby w nawiasach - liczba przypadkéw, dla ktérych dany wariant 2SM dat pozytywny wynik.

Dla pokazania jak zmienit si¢ obraz rozwiazan 2SM przy zastosowaniu przedziatow
zmiennoSci przygotowano wykresy w podobnej konwencji jak poprzednio w przypadku 3SM
i 2SM. Tym razem wartosci frakcji 23®Pu pochodzace z rozwazanych 7Zrédet izotopowych dla
kazdej probki oszacowano w nastgpujacy sposob:

i 211(2:11 ij A1
J [ 100%

gdzie: «; - Sredni procentowy udziat frakcji 238py stowarzyszonej z j-tym Zrédtem, Fjy. - udziaty

(2.21)

frakcji zwiazanych z danym Zrédlem w catkowitej aktywnosci 238Pu obliczone przy uzyciu
2SM dla par liczb z przedzialéw zmiennos$ci stosunkéw aktywnosci zadanych izotopow dla
wybranego wariantu kombinacji zrédet, [ - liczba rozwiazan sposréd 121 dla danego wariantu
kombinacji Zzrédet dajacych pozytywne wyniki.

85



98

110 M M B = 110

100 R aee L L o L X ] o L oee L ] L ] I. L1 L1 L ] * l.. . .l .l..llll .II.III. L ] 100
90 o . 90
80 P 80
70 70
R ] °
60 60
S .
o 50 50
°
40 40
30 30
20 20
10 ° o 10
0 thhN-—cc\lmwv—cNmﬁ-O;d'r-woaﬂr- ha\mmmcwn\ocmwc\;ma\v—«c\:v-—qmcxoc\mmcmmerha\o-N~N¢Q—Nmr~:d-wmc—mm—@hmm@—ﬂ-m\o;—@oﬂ-d-wrmoo@a\-—m-qm 0
LT T e O e e T g T BT T IR GIGIGNT L e S GO LA Sl s T SIS 0000 T B T T T T T T G e I B A T T T T T T T
.§§§§§gg§§§§§§§§§E§55§§§§§§gégéggégﬁﬁgggééﬁgaégagggéﬁééﬁﬁagZagaggggag&%ﬁgggggggggggggggﬁma@%a@aﬁggg
—— - - —‘-—w—i oo TmmmTmm T T T & T - <<

Minam

e2SMB1+B2 +«2SMB2+B3 ¢2SMBI1+B3
Rysunek 2.21: Prawdopodobieristwo wystapienia danej kombinacji zZrédet (B1 i B2, B1 i B3 lub B2 i B3 FDNPP) w prébkach materiatu naniesionego [105].



L8

10

C %Py [Bq kg™']

10

, Jum‘. I

_q.ilih" I ‘l“la J“'II Ii i ih“!‘hlul Jllllill o HTTARSSREERS | {

WO ==l oy — O er D Uﬂ'r‘-uﬂcgﬂl‘- [apt=TopTogloy [=l- ol gl el ol [- -T2 ﬁua@\-—<N<r—<NaxcmNu’;oNﬂﬂ-@r—-c\cﬁNvﬁchv—chh ﬂﬂ‘—*NOv—‘NU‘)—*OI"‘-mmO'—!ﬂ"ﬂO VOO I N0 DO N~

——

Minam

—eelenenenoIclelT L —— 000 — et et e €] NC\]NN ke ke ol o e bonlas Lo Lo FonTanTonlonly — T T e

T et et et et 1t et et et S et et et et et et et et et et e et et et —_ ——

Eﬁﬁ%ﬁééoﬁﬁﬁﬁﬁﬁEEEEh:Eﬁzggggﬁggggggﬁﬁ =gg‘r‘j&égﬁEﬁﬁaaaaaééﬁ%%%amaa&?aEa~N%é@éﬁggggggggggggggﬁa;aﬁ%ﬁ:ﬁisg
<

mdane eksperymentalne «2SMB1+B3 ¢2SMBI1 +B2 Bl

Rysunek 2.22: Stezenie aktywnosci 2¥Pu w préobkach (dane eksperymentalne) [105] oraz usrednione frakcje pochodzace z bloku nr. 1 FDNPP oszacowane
na podstawie modelu 2SM w dwéch konfiguracjach: B1+ B2 oraz B1+ B3 przy zalozeniu, ze stosunki aktywnosci 2#2Cm i 238Pu charakteryzujace dane zrédto
izotopowe zmieniaja si¢ w przyjetym zakresie.



88

12 - - - . - - 12

10 1 10

8 8
- 6 6
2
=n
aa)
; A 4
g 10 |

2 || ' 2

d 1l all
iy s | g 1 i: |z 5 i
0 jiilll et i _p!iliis Till‘il ii.JiI i ll I : o.lll I ﬂ‘i".i j:i'»-;.,;l-ji 'J‘. wi.:.ojim. .ai'i 0

1[-0[-N—<Nmmv—<r\lm¢\.omth"-mc — = Q= e O 00w NOOO\'uooc\—<qu—<Na\ca\Nmond-\ohc\c—-N—Nq-@—annﬁmtr—Nov—Nu')—c\or--mmo—uqrm\DaJ-—-»DON-:rtrmoQ\DQv—nmv-m

%gﬁﬁggoéﬁﬁﬁﬁﬁ EEEEEEﬁzﬁ%ﬁﬁﬁﬁﬁ%ﬁagﬁﬁ=gg@éa&ﬁ%%%gggéé%ﬁ55E“M&&%%Eg&&38§§QQQQQQQQQQQQQQgQEEEﬁ@@%aiﬁi55

v/ T A A o A e e e Ol A T e e et e e e e et e —
i

—

Minam is

mdane eksperymentalne +2SM B2+ B3 «2SMBI + B2 B2

Rysunek 2.23: Stezenie aktywnosci 2®Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz usrednione frakcje pochodzace z bloku nr. 2 FDNPP oszacowane
na podstawie modelu 2SM w dwéch konfiguracjach: B1+ B2 oraz B2 +B3 przy zatozeniu, ze stosunki aktywnosci 2#2Cm i 238Pu charakteryzujace dane 7rédto
izotopowe zmieniajg si¢ w przyjetym zakresie.



68

12 - - - . - - 12

bt ftea) ‘umc\—‘c\:‘:r-qt\lmcc\Nwonwchmo~N~N¢oﬂth ﬂ‘r—iNOv—!NU’}—iOI“‘-Eﬁm@'—!T"U\\E VOO T DT —
[aalanlaalon [an ot b Ll W aT ot l o | — e — [ [t ] et et et e ] et e O ] ] P O L et i et —

nl

i m;
;ggggggggﬁgggg'f’“‘fi"f’jg,ﬁ%‘ﬁihﬁh&é%ﬁ555ﬁ"‘“h?«ﬁihgg?«hé‘gﬁ%gQQQQQ%ﬁgﬁgggggﬁaﬁﬁﬁﬁﬁ:iﬁ%i
<

10 10
8 8
o 6 6
2
o
=)
£ 4 4
&
Q
2 ‘ 2
0 Jm!!!if..'."!._ﬁ'! '!!'!! !!!l]!! .i! VJII ! I !5} ..i I II!‘.‘!‘.‘:!.JC!!C &5 .!‘!-.o!_ﬂ!i.l‘o-‘.—.'.' 0
- PORT T EOTNAR
R SR

12K-12
13-
URO-
2R-
2R-
2R-
2R-
2R -
ZR
Titat
2T-
2T-
ZFB o1

et et et ed et —1-—4—1

-u-1 [ L B i e e S B e ———— [Pl AR R b e e R
— i ——

ARAL-4-3 Smmi

mdane eksperymentalne +2SM B2+ B3 ¢2SMBI1 + B3 B3
Rysunek 2.24: Stezenie aktywnosci 2®Pu w prébkach (dane eksperymentalne) [105] oraz usrednione frakcje pochodzace z bloku nr. 3 FDNPP oszacowane
na podstawie modelu 2SM w dwéch konfiguracjach: B1+ B2 oraz B2 +B3 przy zalozeniu, ze stosunki aktywnosci 2#2Cm i 238Pu charakteryzujace dane zrédto
izotopowe zmieniajg si¢ w przyjetym zakresie.



Dane statystyczne charakteryzujace otrzymany zbiér rozwiazan dla Srednich procen-
towych udziatéw frakcji 28Pu zwiazanych z wybranymi Zrédtami zebrano w tab. 2.21. W tym
podejsciu udato si¢ rozwigzac problem wspotistnienia Sladéw 2 Zrédet w 87 prébkach sposrod
94. Dodatkowo sprawdzono czy wyniki eksperymentalne [105] mieszcza si¢ w zatozonych za-
kresach stosunkéw aktywnosci 242Cm i 238Pu i czy danej prébce mozna przypisaé jedno Zrédto.
Wszystkie wyniki znalazty si¢ na rys. 2.22 - 2.24. Interpretacja uzyskanych wynikéw, tak jak
to bylo zaznaczone poprzednio zostanie zamieszczona w rozdz. 3.

2.3 Pomiary sztucznych izotopéw promieniotworczych w or-
ganizmach pacjentéw przebywajacych w Japonii w 2011 r.

Jedna z konsekwencji awarii FDNPP byty skazenia wewnetrzne ludnoSci przebywa-
jacej na terenie Japonii. Skazenia te powstawaly w wyniku wniknigcia zaréwno droga po-
karmowa jak i oddechowa, uwolnionych do §rodowiska izotopéw promieniotwérczych. Skala
wielkoSci skazen byta zdeterminowana wieloma czynnikami, z ktérych najwazniejsze to odle-
glos¢ przebywania danej osoby od miejsca awarii 1 czas kontaktu ze skazonym medium, zas
pozostate to m.in. czas polowicznego zaniku izotopu powodujacego skazenie, jego forma che-
miczna, wlasciwosci fizyczne, etc. W niniejszym opracowaniu przedstawiono wyniki badan
skazeh wewnetrznych 6 oséb przebywajacych w Japonii w 2011 r. Badania te zostaly wyko-
nane przy uzyciu jednej z bezpoSrednich metod oceny skazen wewnetrznych tj. spektrometrii
calego ciata, ktéra umozliwita zaréwno jakosciowgq jak i iloSciowa analiz¢ izotopéw gamma -
spektrometrycznych obecnych w organizmach badanych oséb. Komentarze dotyczace wynikow
1ich interpretacja zostana przedstawione w rozdz. 3.

Dane dotyczace wykonawcéw i miejsc wykonania poszczegdlnych zadan wchodza-
cych w zakres prezentowanych badan (rozdz. 2.3) zostaly zebrane w Dodatku A.

Spektrometr Calego Ciata w IFJ PAN (SCC)

Spektrometr Catego Ciata w IFJ PAN (SCC) jest kontynuacja aparatury istniejacej
wczesniej w Instytucie Medycyny Pracy w Lodzi [118]. Zostal on zbudowany i uzytkowany
od 1963 r. a nastepnie w 2008 r. przekazany do Krakowa gdzie poddano go gruntownej mo-
dernizacji. Koncowa konstrukcja zostala umieszczona w pomieszczeniu zlokalizowanym w
przyziemiu w budynku IFJ PAN. W pomieszczeniu tym wzmocniono fundamenty a podloze
dodatkowo wyscielono folia membranowa (antyradonowa) majaca za zadanie obnizenie tla na-
turalnego promieniowania gamma od produktéw rozpadu radonu. Takie dzialanie zapewnito
utrzymanie Sredniego stezenia aktywnosci radonu w/w pomieszczeniu na poziomie 40 Bqm ™3
[119].

Jednym z gtéwnych elementéw SCC jest jego obudowa. Jest to prostopadioscian zbu-
dowany z 18 t XIX - wiecznej stali, wolnej od domieszek ®°Co, powszechnie wystepujacych w
wyrobach metalurgicznych produkowanych obecnie. Wymiary wewnetrzne komory to 1.1 m x
1.2 cm x 1.9 m (szer. x wys. x diug.) zas grubosc¢ Scian obudowy to 17 cm. Komora wewnatrz
zostata dodatkowo wytozona ptaszczyznami miedzi o grubosci 3 mm. Dostgp do komory umoz-
liwiaja ruchome drzwi o masie 2t.

System detekcji promieniowania gamma stanowia 2 koaksjalne detektory HPGe (1.
typu PopTop z okienkiem z Be z ostong z PE i 2. typu p z okienkiem z Al, oba o 30 % wydajno-
Sci wzglednej, ORTEC) oraz 5 calowy Nal(Tl) licznik scyntylacyjny (pozostatoS¢ pierwotnego
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uktadu pomiarowego). Detektory germanowe z 7 1 dewarami zamocowane s na state do gorne;j
powierzchni komory, natomiast licznik scyntylacyjny jest ruchomy i moze by¢ wsuwany lub
wysuwany z komory spektrometru. Umiejscowienie i pozycja detektorow nie sa przypadkowe.
Pomiar pacjentéw (przyp. okreslenie osoby poddawanej pomiarowi) odbywa si¢ w pozycji le-
zacej na wyprofilowanym, wysuwanym 16zku. Pierwszy z detektoréw germanowych (det. X)
skierowany jest na gérng cze$C ciata (szyje¢), drugi (det. Y) na dolng czg$¢ ciata (brzuch) podob-
nie jak licznik scyntylacyjny (det. Z). Uktad spektrometryczny zostat uzupetniony o elektronike
(zasilacz, wzmacniacz, analizator wielokanatowy - Multiport II) firmy CANBERRA. Akwizy-
cja danych odbywa si¢ przy uzyciu oprogramowania Genie 2000.

W celu zapewnienia komfortu pacjentom, komora pomiarowa dodatkowo zostata wy-
posazona w nawiew wymuszajacy przeptyw powietrza, kamere, system interkom (do poro-
zumiewania si¢ z pacjentem), telewizor oraz oSwietlenie LED. Przekréj SCC i jego wngtrze
zostaty pokazane na rys. 2.26 - 2.27.

SCC zostat uruchomiony w lutym 2011 r.

Rysunek 2.25: SCC w IFJ PAN Rysunek 2.26: Wnetrze SCC w IFJ PAN.

Osoby poddane pomiarom w SCC

Pomiarom zwiazanym z awaria FDNPP w SCC poddano 2 grupy ludzi. Do pierwszej z
nich nalezaty osoby zglaszajace si¢ po powrocie z Japonii w marcu/kwietniu 2011 r. lub miesz-
kajace tam na state 1 odwiedzajace Krakéw (n=6), do drugiej za$ grupy (grupy odniesienia)
zaliczono osoby, ktére nie wyjezdzaty w tym czasie z Polski (n=6).

Pierwszy pomiar odbyt si¢ 24 marca 2011 r. a pacjentem (P1) byta modelka przeby-
wajaca w Tokio pomigdzy 10 a 16 marca 2011 r., ktéra miata wzia¢ udziat w pokazie mody.
Kolejne trzy osoby to pracownicy instytutéw naukowych: inzynier elektronik (P6), fizyk (P7) i
chemik (P8) pracujacy w ramach kontraktow lub stazy w Tsukuba lub Tokai. Ostatni 2 pacjenci
pierwszej grupy zostali poddani pomiarom w marcu i kwietniu 2012 r. (rok po awarii FDNPP)
1 byli to pracownicy naukowi mieszkajacy na stale w Japonii 1 pracujacy w Chiba: geochemik
(P34) 1 lekarz (P35). Obaj pacjenci przebywali w prefekturze Fukushima (miasto Fukushima
lub obszar pomigdzy miastem a FDNPP) przy czym pacjent P34 kilka dni na tydzien przed
pomiarem za$ pacjent P35 spedzil tam tacznie 62 dni w ciagu roku przed pomiarem, z czego
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Rysunek 2.27: Przekr6j SCC w IFJ PAN [119]

kilka w obszarze oddalonym o 25 km od FDNPP. Osoby nalezace do drugiej grupy (grupy od-
niesienia) byly pracownikami, doktorantami lub studentami wykonujacymi prace badawcze w
IFJ PAN (P2 - P5, P36) oraz jeden wolontariusz spoza IFJ PAN (kierowca). Wszystkie te osoby
mieszkaly na terenie Krakowa.

Podstawowe dane dotyczace pacjentow obu grup istotne z punktu widzenia opracowa-
nia wynikow zostaty zebrane w tab. 2.22.

Tablica 2.22: Zestawienie podstawowych danych oséb poddanych pomiarom w SCC.

Grupa | Kod | Ple¢ Masa Wzrost | BMI Data Pobyt w Japonii Miejsce pobytu
ciata [kg] [m] pomiaru Przyjazd ‘ Wyjazd w Japonii

P1 K 55 180 17.0 | 24.03.2011 | 10.03.2011 | 16.03.2011 Tokid
P6 M 68 164 25.3 | 07.04.2011 | 22.02.2011 | 21.03.2011 Tsukuba

| P7 M 70 177 22.3 | 19.04.2011 | 02.03.2011 | 14.03.2011 Tokai
P8 K 56 156 23.0 | 26.04.2011 | 01.12.2010 | 20.03.2011 Tsukuba
P34 | M 82 177 26.2 | 15.03.2012 mieszkaniec Japonii Chiba
P35 | M 54 162 20.6 | 02.04.2012 mieszkaniec Japonii Chiba
P2 K 63 174 20.8 | 24.03.2012
P3 K 83 170 28.7 | 24.04.2012

) P4 M 65 170 22.5 | 25.03.2012 Nie dotyczy
P5 M 60 178 18.9 | 28.03.2011
P32 | M 85 188 24.0 | 07.03.2012
P36 | K 60 160 23.4 | 03.04.2012

Kod - kod nadany osobie poddanej pomiarom, K - kobieta, M - mg¢zczyzna, BMI - body mass index, m - masa

ciala, h - wzrost

BMI =

m [ kg
w2 [m?
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2.3.1 Kalibracje SCC w geometrii tarczycy i calego ciala

Z uwagi na fakt, ze SCC zostal uruchomiony na kilkanascie dni przed awarig FDNPP
to w chwili pomiar6w pierwszych pacjentow nie byt on wyposazony w peten zestaw kalibra-
cji dedykowanych konkretnym geometriom. Kalibracje SCC, uzyte w ponizszym opracowaniu
zostaty wykonane post factum niemniej jednak dla zachowania ciagu logicznego i przejrzy-
stoSci procedury pomiarowej oraz wykonanych analiz, kolejne kroki zostang przedstawione bez
zachowania chronologii.

Kalibracja SCC w geometrii tarczycy

Kalibracje SCC w geometrii tarczycy wykonano przy uzyciu fantomu wypozyczonego
z Laboratorium Pomiaréw Jodu Promieniotworczego w Tarczycy Centralnego Laboratorium
Ochrony Radiologicznej (CLOR, G. Krajewska). Fantom typu RS-232 firmy RSD (Radio-
logy Support Devices Inc. USA) skladat si¢ z: wktadki tarczyco-podobnej, pokrywy tarczycy,
odcinka szyjnego kregostupa, obojczyka i fragmentu mostka (wg. standardu ,,The Lawrence
Livermore Realistic Phantom™) [120]. W celu symulacji gestosci tkanek ciata ludzkiego wy-

konany on zostal z poliuretanu z dodatkiem CaCOj3. Fantom zostal zaprezentowany na rys.
2.28.

Rysunek 2.28: Fantom RS-232 uzyty do kalibracji SCC wypozyczony z CLOR.

Z uwagi na fakt, ze tarczyca jest organem krytycznym dla jodu (rozdz. 1.2.1) kali-
bracje w tej geometrii wykonano dla izotopu 3'I. Wkiadke tarczyco-podobna wypetniono roz-
tworem 13T (roztwér certyfikowany, Czech Metrology Institute) o aktywnosci 33.1 & 2.1 kBq
na dziefi pomiaru i umieszczono w fantomie. Fantom usytuowano w odpowiednim miejscu
w SCC (zgodnie z ulozeniem pacjenta w trakcie pomiaru rys.2.26) i przeprowadzono pomiary
przy uzyciu dwéch detektorow: X i Y. Wydajnos¢ spektrometru dla energii 364.5 keV i geo-
metrii tarczycy zostata obliczona na podstawie rownania 1.14, niepewnosci za$ oszacowano
metoda rézniczki zupetnej. Wyniki zestawiono w tab. 2.23. Otrzymana wydajnos$¢ det. Y jest
mniejsza od det. X z uwagi na wigksza odlegto$¢ od poddanego pomiarom fantomu (rys.2.27)
oraz w mniejszym stopniu z uwagi na materiat okienka detektora (det. X okienko Be, det. Y
okienko Al).
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Tablica 2.23: Zestawienie wydajnosci detektora X i Y SCC dla linii widmowej '3'I o energii 364 keV dla
geometrii tarczycy.

Detektor Eff

X 0.00379 +£ 0.00044
Y 0.0001976 £ 0.0000022

NiepewnoSci zwiazane z geometria pomiarowa tarczycy

Jednym z gléwnych aspektéw pomiaréw przy uzyciu spektrometrii catego ciala sa
niedoszacowania niepewnosSci zwiazanych z osobniczymi cechami danego organu oraz jego
potozeniem w ciele cztowieka. Jest to problem, ktérego poszukiwanie rozwiazania znalazio
swoje odbicie w literaturze [121], [122]. Skupiajac si¢ na tarczycy, jest to jeden z wigkszych
1 nieparzystych gruczotéw. Jest on zmienny i czgsto asymetryczny. Jego masa u noworodkow
wynosi od 2 g do 3 g zaS u 0s6b dorostych od 17 g do 60 g. Tarczyca zbudowana jest z
dwdch ptatéw bocznych potaczonych waska cie$nia. Czasem wystepuje réwniez trzeci ptat
piramidowy [123]. Pomiary ultrasonograficzne (wykonane na zdrowej grupie os6b) pokazaty,
ze wielko$¢ tarczycy u kobiet jest mniejsza niz u m¢zczyzn i dochodzi ona odpowiednio do
18 cm?® oraz do 25 cm® [124]. Tarczyca jest polozona w przedniej czesci szyi w dolnej jej
potowie [123].

Przed wizyta pacjentow w IFJ PAN nie byly wykonywane pomiary ultrasonograficzne
a wigc nie byto tez informacji o wielkoSci tarczycy. W zwiazku z tym wszystkie wyniki po-
dawane sa dla geometrii wystandaryzowanego fantomu (informacje w rozdziale powyzej) bez
uwzglednienia niepewnosci zwigzanych z wielkoScia tego organu.

W celu weryfikacji wielkoSci r6znic w szacowaniu aktywnosci zdeponowanej w tar-
czycy wraz ze zmiang jej polozenia (wynikajacej zaréwno z osobniczego umiejscowienia tar-
czycy jak i niedoktadnoSci w pozycjonowaniu pacjenta) przeprowadzono eksperyment [125].
W tym celu wykonano fantom tarczycy z zywicy epoksydowej (bgdacej odlewem wktadki tar-
czyco - podobnej uzywanej wezesniej do kalibracji SCC) z wneka o objetosci 16 cm®. Fantom
zostat wypetniony roztworem KI (50 mg dm™!) o aktywnosci 6 kBq (na pierwszy dzien ekspe-
rymentu) a nastgpnie umieszczony na specjalnie skonstruowanym statywie w tej samej pozycji
w jakiej wczesniej dokonywano pomiaréw kalibracyjnych i ktéra jest wtasciwa dla pomiaréw
w SCC. Fantom znajdowat si¢ w odlegtosci 5 cm od det. X i 55 cm od det. Y (rys. 2.29).

Srodek fantomu (§rodek ciesni taczacej platy tarczycy) wyznaczal punkt o wspét-
rzednych (0,0,0). Wykorzystany statyw miat mozliwoS¢ zmiany potozenia fantomu tarczycy
(tj. przesuwania go) wzdluz osi x, y 1 z. W eksperymencie wykonano pomiary gamma -
spektrometryczne dla potozenia tarczycy zmieniajacego si¢ w zakresie od -5 cm do 5 cm dla
osi X, 0d -2 cm do 2 cm dla osiy i z, z krokiem co 1 cm. Sredni czas pomiaru wynosit 10 minut
z czasem martwym nie przekraczajacym 0.2 % dla obu detektorow.

F.acznie wykonano 275 pomiar6éw. Niepewnosci zwiazane ze statystyka liczby zliczen
dla linii widmowej 364.5 keV byly nie wigksze niz 2 % 1 10 % odpowiednio dla detektoréw X
iY.

94



Rysunek 2.29: Schemat SCC wraz z fantomem tarczycy w potozeniu (0,0,0) [125].

Wynikiem analiz byly wzgledne réznice w wydajnosci rejestracji kwantéw o energii
364.5 keV zwiazane z przesunigciami fantomu tarczycy, ktére zostaly obliczone na podstawie
zaleznosci:

5= €F£(0,00) ~ Eff(xiizi) 100% (2.23)
€££(0,0,0)
gdzie: €¢¢g0,0) - Wydajnos¢ rejestracji dla danej energii w geometrii tarczycy w punkcie
(0,0,0), €ff(x, ;) - Wydajnos¢ rejestracji dla danej energii w geometrii tarczycy w punkcie
(xi, Yi, z;), gdzie: i=1,2,3,...,274 za$ € byto wyznaczane na podstawie réwnania 1.14.
Otrzymane wyniki przedstawiono w postaci ptaszczyzn: (X,y) oraz (X,z) dla obu de-
tektoréw (rys. 2.30, 2.31). Wszystkie wyniki zostaly podane na czas pierwszego pomiaru. Po-
kazaty one, ze zmiana potozenia fantomu implikuje zmiang wydajnosci dla geometrii tarczycy
nawet 0 50 % dla det. X i 30 % dla det. Y w zatozonych zakresach osi x, y 1 z.
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Rysunek 2.30: Rozktad wzglednej réznicy w wydajnosci rejestracji kwantéw o energii 364.5 keV a) w
ptaszczyznie (x,z) b) w plaszczyznie (x,y) dla detektora X w zakresach (-5,5) cm dla osi x, (-2,2) cm dla
osi y oraz z [125].

96



Rysunek 2.31: Rozktad wzglednej réznicy w wydajnosci rejestracji kwantéw o energii 364.5 keV a) w
ptaszczyznie (X,z) b) w ptaszczyznie (x,y) dla detektora Y w zakresach (-5,5) cm dla osi x, (-2,2) cm dla
osiy oraz z [125].

Fantom POLA

W celu wykonania oznaczefi izotopéw w organizmach ludzkich, ktére nie sg selek-
tywnie akumulowane w okre§lonych organach ale przyjmuje si¢, ze ich rozmieszczenie jest
rownomierne lub nie ma wiedzy na temat ich umiejscowienia, przygotowano geometri¢ pomia-
rowa catego ciata. Kalibracja SCC w tej geometrii dla zakresu energetycznego od 59.5 keV
do 1461 keV zostata przeprowadzona przy wykorzystaniu zbudowanego w tym celu fantomu
antropometrycznego o zmiennej geometrii POLA [126].

Fantom POLA zostal zbudowany z dwoch rodzajéw prostopadtoSciennych, polietyle-
nowych elementéw réznigcych si¢ wymiarami, ktore zostaty zestawione w tab. 2.24. W kazdym
z elementéw zostaty przygotowano kanaty (2 lub 1 odpowiednio w duzym i matym elemencie)
do wprowadzania Zrédet promieniotwoérczych. Kanaly (rura montazowa PCV) miaty Srednice
wewnetrzng 11 mm, a ich rozmieszczenie w poszczegdlnych elementach zostato przedstawione
narys.2.32. Kanaly te biegly wzdluz kazdego z elementéw fantomu i z jednej strony (konczacej
si¢ wewnatrz elementu fantomu) zostaty zamknigte i uszczelnione, z drugiej zas (koiczacej si¢
wraz z powierzchnig elementu fantomu) pozostaty otwarte umozliwiajac tym samym wprowa-
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dzanie Zrddet izotopowych.

Tablica 2.24: Wymiary elementéw konstrukcyjnych fantomu POLA [126].

Rodzaj elementu | Dlugos¢ [mm] | Szeroko$¢ [mm] | Grubosé [mm] | Objgtosé [cm?]
konstrukcyjnego
duzy (D) 213 115 42 850
maty (M) 165 80 23 250
71mm
2o pry— 22 80 mm
f f PR 1 ' 34,5 mm 34,5 mm

11 mm

Rysunek 2.32: Schemat rozmieszczenia kanatéw do wprowadzania Zrédet promieniotwérczych w ele-
mentach konstrukcyjnych (duzych i matych) fantomu POLA [126].

Kazdy z elementéw fantomu zostat wypetniony roztworem wodnym zelatyny (zelatyna
spozywcza typu A, Brodnickie Zaktady Zelatyny Sp. z 0.0.) i benzoesanu sodu (uZywanego
jako konserwantu). Zaré6wno wybor konserwantu jak i kompozycji uzytego roztworu dokonano
na podstawie przeprowadzonych kilkumiesigcznych testéw, w oparciu o koficowe wtasciwosci
fizyczne (tj. sprezystoS¢, stan fizyczny, etc.) probek stezalej zelatyny. Ostatecznie elementy
fantomu wypetniono roztworem, w ktérym stosunek mas zelatyny, benzoesanu sodu i wody
wynosit 3:1:23 [126].

W ten sposéb tacznie przygotowano 137 sztuk wigkszych elementéw oraz 117 sztuk
mniejszych elementéw konstrukcyjnych fantomu o catkowitych masach odpowiednio ok. 133 kg
1 33 kg, przy czym Srednia masa wigkszego elementu wynosita 0.97 kg (zakres 0.91 kg - 1.01
kg) zas mniejszego 0.28 kg (zakres 0.27 kg - 0.29 kg). Kazdemu elementowi zostat przypisany
kod umozliwiajacy ich tatwa identyfikacj¢ niezbedna przy szacowaniu masy fantomu. Liczba
elementéw zostata tak dobrana by mdc utworzy¢ jak najwigcej geometrii pomiarowych przy
uzyciu fantomu POLA, odwzorowujac sylwetki pacjentéw do granicznej masy 166 kg [126].

Kolejna wazna sktadowa fantomu POLA byty Zrédta promieniotworcze, ktére umiesz-
czano w kanatach wewnatrz elementéw konstrukcyjnych. Przygotowano je w oparciu o rozwor
izotopéw gamma - promieniotwérczych, w sktad ktérych wchodzity: 24'Am, 133Ba, 137Cs,
54Mn, 4OK. Stezenia aktywnosci wraz z podstawowymi danymi tych izotopéw zostaly podane
w tab. 2.25. Wiasciwy roztwor zostat przygotowany w oparciu o certyfikowane roztwory izo-
topowe dla pierwszych 4 wymienionych izotopéw (Czech Metrology Institute). W przypadku
40K wykorzystano fakt, ze abundancja tego izotopu na Ziemi jest dobrze znana a wartos¢ refe-
rencyjna rekomendowana przez IUPAC wynosi 0.000117 £ 0.000001 [127]. Stad tez zdecy-
dowano o uzyciu zwiazku chemicznego potasu. O wyborze KI zadecydowata wysoka rozpusz-
czalno$¢ soli (144 g na 100 g wody w temp. 20 °C [128]).
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Tablica 2.25: Stezenia aktywnosci i wybrane dane dotyczace izotopéw promieniotwérczych (w tym energie
emitowanych kwantéw gamma) w roztworze wypetniajacym Zrédta promieniotwércze fantomu POLA [126].

| Izotop | C[Bqg']' | T1 )2 | E [keV] | 1[%] |
21Am [ 5.143 £0.071 432.6 (6)y | 26.3446 (2), 33.196 (1), 59.5409 (1) | 2.27 (12), 0.126 (3), 35.9 (4)
133Ba | 5.1454+0.080 | 10.551 (11)y 80.9979 (11), 276.3989 (12), 32.9 (3),7.16 (5),
302.8508 (5), 18.34 (13),
356.0129 (7), 383.8485 (12) 62.05 (19), 8.94 (6)

137cs | 5.076 + 0.080 30.08 (9) y 661.657 (3)* 85.1(2)

SMn | 1231 +£022 | 312.20(20)d 834.848 (3) 99.976 (1)

0K 3904+ 050 | 1.248E+9 (3)y 1460.820 (5) 10.66 (13)

T/ - czas potowicznego rozpadu, E-energia emitowanego promieniowania gamma, I-prawdopodobiefistwo
emisji, liczby w nawiasach oznaczaja niepewnosé, ! - na dzieri 22.10.2012, 2 - 137" Ba

Konstrukcja Zrédet uzytych w fantomie POLA zostala przedstawiona na rys. 2.33.
Sktadaty si¢ one z dwéch rurek. Do pierwszej z nich (rurka PVC) aplikowany byt przygo-
towany roztwor izotopéw promieniotworczych, za§ druga rurka (rurka igielitowa) stanowita
zabezpieczenie w przypadku nieszczelnosci pierwszej. Obie rurki byly z obu stron zgrzewane

(rys. 2.33).

Rysunek 2.33: Budowa Zrédta promieniotwérezego fantomu POLA 1. pusta rurka PVC 2. rurka PVC z
zaaplikowanym roztworem izotopéw promieniotwoérczych 3. Zrédlo promieniotworcze fantomu POLA

[126].

Rysunek 2.34: Zrédta promieniotwércze fantomu POLA [126].

Przygotowano 2 rodzaje Zrédet r6zniace si¢ dlugoscia, do matych i wigkszych elemen-
tow konstrukcyjnych tego fantomu (rys. 2.34). Lacznie powstato 280 sztuk wigkszych Zrddet
i 120 mniejszych o catkowitych aktywnoSciach odpowiednio 40184.7 + 8.2 Bq oraz 11967.6
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£ 5.5 Bq (na dzierh 22.10.2012) [126]. Kazde Zrédio zostalo opatrzone kodem (podobnie jak
elementy konstrukcyjne fantomu) w celu tatwej identyfikacji aktywnosci znajdujacych si¢ w
nim izotopéw. Wszystkie dane dotyczace mas elementéw konstrukcyjnych, aktywnosci po-
szczegblnych izotopéw w catym zestawie Zrddet zostaty zamieszczone w pracy magisterskiej
M. Grochowskiej [126].

Kalibracja SCC w geometrii calego ciala

Kalibracja SCC w geometrii calego ciala w zakresie energetycznym od 59.5 keV do
1460.8 keV byla procedura kilkustopniowa. W pierwszym kroku stworzono bazg sylwetek,
opierajac si¢ na danych antropometrycznych dla populacji polskiej [129] oraz sylwetkach wy-
branych pacjentéw. Nastgpnie odwzorowywano zdefiniowane sylwetki przy uzyciu fantomu
POLA z rozdzielczoScia, ktéra umozliwiaty elementy konstrukcyjne fantomu. Przyktad utoze-
nia fantomu zostat przedstawiony na rys. 2.35.

Rysunek 2.35: Fantom POLA utozony na t6zku SCC dla sylwetki POLA PACJENT 55 (widok z géry)
oraz schemat ulozenia wigkszych (kolor stalowy) i mniejszych elementéw (kolor szary) dla wskazanego
wariantu fantomu [126].

Zestawienie podstawowych danych dotyczacych wykorzystanych wariantéw fantomu
POLA do kalibracji SCC znajduje si¢ w tab. 2.26. Przyjeto, ze zmiennymi na podstawie,
ktérych wybieraé si¢ bedzie efektywnos¢ rejestracji kwantéw gamma dla danej geometrii po-
miarowej beda masa i/lub BMI. Masa fantoméw miescila si¢ w zakresie od 46 kg do 114 kg za$
BMI od 18.43 kg m~2 do 33.21 kg m 2.
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Tablica 2.26: Zestawienie wybranych danych dotyczacych uzytych do kalibracji SCC wariantéw fantomu POLA

(geometrii pomiarowych).

y Kod | Masa [kg] | Dhugos¢ [cm] | BMI [kgm 7] |
POLA IGOR 50 46 158 18.43
POLA IGOR 70 66 177 21.07
POLA IGOR 90 88 170 30.45
POLA IGOR 110 110 182 3321

POLA PACJENT 55 [ 735 170 2543
POLA PACJENT 64 72 191 19.74
POLA PACJENT 65 73 165 26.81
POLA PACJENT 66 114 186 32.95
POLA PACJENT 69 |  60.5 165 22.22

W kolejnym kroku wykonywano pomiary wybranych wariantéw fantomu POLA w
SCC. Pomiary ze wzgledéw technicznych (absencja detektora Y) przeprowadzono tylko przy
uzyciu detektora X. Czas pomiaru wynosit od 7 godzin do 37 godzin przy czym Sredni czas to
14.5 godziny. Dlugo$¢ pomiaru podyktowana byta potrzeba uzyskania wiasciwej statystyki zli-
czen zwlaszcza dla linii widmowej “°K o energii 1460.8 keV, z uwagi na fakt mniejszej aktyw-
nosci tego izotopu w poréwnaniu z innymi w Zrédtach fantomu POLA oraz wystgpowania tej
linii w widmie tta spektrometru. Na podstawie otrzymanego widma promieniowania gamma i
w oparciu o rownanie 1.14 przygotowywano kalibracj¢ wydajnosciowa dla kazdej z wybranych
geometrii pomiarowych uwzgledniajac tlo spektrometru tj. obecnos¢ linii widmowej 661.7 keV
(137Cs) oraz 1460.8 kev (*°K) (przyktad rys. 2.36).

74 : : : : : : .
3l 44 49 54 59 64 69 74

-7.6

vl [/ N
) -84 §/ \

y =-0.06368831x* + 1.63076978x" - 15.62285804x + 65.71875502x - 109.63771792
R2=0.993

In(E)

Rysunek 2.36: Krzywa wydajnosci dla detektora X w SCC dla geometrii pomiarowej POLA PACJENT
55 [126].

Na podstawie zestawu réwnan krzywych wydajnosci przypisanych danym geometriom
pomiarowym (tab. 2.26) dla detektora X SCC [126] utworzono zbiory wydajnosci rejestracji
kwantéw gamma zdefiniowane nastepujacymi energiami: 604.7 keV, 795.9 keV (134Cs), 661.7
(137Cs), 1460.8 keV (*°K). Kazdemu elementowi tak powstatych zbioréw (rozwazanych dla
kazdej energii osobno) przypisano argumenty: 1. masy, 2. BMI. Otrzymane zaleznoSci przed-
stawiono na rys. 2.37.
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Rysunek 2.37: Funkcje zaleznosci wydajnosci rejestracji linii widmowych o energiach 604.7 keV,
795.9 keV (134Cs), 661.7 (137Cs), 1460.8 keV (*°K) detektora X SCC od masy oraz od BMI wybranych
geometrii pomiarowych (wariantéw fantomu POLA ).
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Zaprezentowane funkcje maja charakter liniowy. Krzywe trendu dopasowane do wy-
znaczonych punktéw wykazuja bardzo dobre, dobre lub zadowalajace dopasowanie (masa: R?
(0.83,0.91), BMI: R2 (0.67,0.78)). Widoczna jest réwniez zalezno$¢ pomigdzy energia linii
widmowej a wspdtczynnikiem kierunkowym dopasowanej krzywej tj. im mniejsza energia linii
widmowej tym wigkszy wspotczynniki kierunkowy dopasowanej linii trendu.

Intuicyjnie, zaleznos$¢ gdzie argumentem jest BMI (parametr opisujacy sylwetke lepiej
niz masa) powinna by¢ bardziej wiarygodna niz zalezno$¢ od masy. Tymczasem na wykresach
obu zalezno$ci mozemy obserwowac punkty, ktére lepiej wpisuja si¢ w uwidoczniony trend i
takie, ktére zdecydowanie leza poza nim. Punktem, ktéry w wigkszoSci przedstawionych zalez-
nosci odbiega od linii trendu jest wydajnos¢ rejestracji kwantow gamma dla kazdej z wymie-
nionych linii widmowych odpowiadajaca geometrii pomiarowej POLA PACJENT 64. Jest to
geometria, dla ktérej masa fantomu POLA wynosita 72 kg zas dtugos¢ 191 cm (tab.2.26) i byta
to najdtuzsza z zaimplementowanych geometrii pomiarowych, przy jednoczesnie relatywnie
matej liczbie uzytych elementéw konstrukcyjnych POLA (relatywnie mata masa), co skutko-
walo stosunkowo malq liczba Zrédet uzytych w trakcie kalibracji. W zwiazku z wystapieniem
takiej sytuacji, postanowiono obarczy¢ kazda wydajnos¢ (dla energii konkretnej linii widmo-
wej) obliczong na podstawie wyznaczonych zaleznoSci dla dowolnej masy lub BMI najwigksza
sposrdd niepewnosci wzglednych obliczonych wedlug réwnania 2.24, dla zbioru rozwazanych
geometrii pomiarowych (tab.2.26).

€ff(E)m —eff(E)c
eff(E)m

gdzie: (—:ff(E )m - wydajno$¢ dla danej linii widmowej oszacowana na podstawie wynikéw po-
miaréw dla wybranej geometrii pomiarowej, eff(E)C - wydajnos$¢ dla danej linii widmowe;j
obliczona na podstawie réwnan linii trendu dopasowanej do wynikéw zbioru wybranych geo-
metrii pomiarowych.

Zestaw wydajnosci dla wybranych linii widmowych charakteryzujacych geometrie po-
miarowe odpowiadajace sylwetkom oséb poddanych pomiarom (tab. 2.22) w zaleznosSci od
masy i BMI zostat przedstawiony w tab. 2.27. Wydajnosci te w zaleznosci od wyboru zmien-
nej (masy lub BMI) réznig si¢ w zakresie od 0.17 % do 11 %, przy czym najwigksze rdznice
w wydajnosci (w zaleznosci od masy 1 BMI) zarejestrowano dla parametrow pacjenta P32 t.
masy réwnej 85 kg i BMI réwnemu 24.0. W tym przypadku podobnie jak przy tworzeniu za-
leznoSci wydajnosci rejestracji danych linii widmowych od masy i BMI przy uzyciu fantomu
POLA uwage zwraca fakt, ze poddany pomiarom w SCC pacjent P32 byt relatywnie wysoki
(wzrost 188 cm tab. 2.22). OczywiScie nasuwa si¢ wniosek, ze im bardziej rozciagte Zrédto
tj. odlegtos¢ elementéw konstrukcyjnych fantomu od detektora roSnie tym modele zaleznosci
wydajnosci rejestracji kwantéw gamma w zalezno$ci od masy i BMI sg bardziej rozbiezne.
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Tablica 2.27: Zestawienie wydajnosci rejestracji kwantéw gamma o wybranych energiach dla geometrii pomiarowych catego ciala odpowiadajacych masom i BMI oséb

poddanych pomiarom, dla detektora X SCC.

Kod | Masa €rf(E)
[kg] 604.7 keV 795.7 keV ‘ 661.7 keV 1460.8 keV
P1 55 0.000275 £ 0.000028 | 0.000228 £ 0.000023 | 0.000256 £ 0.000026 | 0.000146 + 0.000016
P6 68 0.000250 £ 0.000025 | 0.00021 £ 0.000023 | 0.000235 4 0.000024 | 0.000136 + 0.000015
P7 70 0.000246 £ 0.000025 | 0.000207 £ 0.000021 | 0.000232 £ 0.000023 | 0.000134 + 0.000015
P8 56 0.00027 £ 0.000027 | 0.000227 £+ 0.000023 | 0.000254 + 0.000025 | 0.000146 + 0.000016
P34 82 0.000226 £ 0.000023 | 0.00019 £+ 0.000019 | 0.000213 £ 0.000021 | 0.000115 £ 0.000013
P35 54 0.000273 £ 0.000027 | 0.000229 £ 0.000023 | 0.000258 £ 0.000026 | 0.000147 £+ 0.000016
P2 63 0.000258 £ 0.000026 | 0.000217 £ 0.000022 | 0.000243 + 0.000024 | 0.00014 +£ 0.000015
P3 83 0.000224 £ 0.000022 | 0.000189 £ 0.000019 | 0.000211 £ 0.000021 | 0.000124 £ 0.000014
P4 65 0.000255 £ 0.000026 | 0.000227 £ 0.000023 | 0.000254 + 0.000025 | 0.000146 £ 0.000016
P5 60 0.000263 £ 0.000026 | 0.000221 = 0.000022 | 0.000248 + 0.000025 | 0.000142 £ 0.000016
P32 85 0.000221 £ 0.000022 | 0.000186 £ 0.000019 | 0.000208 £ 0.000021 | 0.000122 £+ 0.000013
P36 60 0.000263 £ 0.000026 | 0.000221 £ 0.000022 | 0.000248 £ 0.000025 | 0.000142 £ 0.000016
Kod BMI fo(E)
[kgm 2] 604.7 keV 7957keV | 6617 keV 1460.8 keV

Pl | 17.0 | 0.000286 % 0.000026 | 0.000241 + 0.000022 | 0.00027 £ 0.000024 | 0.000154 & 0.000029
P6 25.3 0.000235 £ 0.000021 0.0002 4 0.000018 | 0.000222 4 0.000020 | 0.000131 £ 0.000025
P7 22.3 0.000253 £ 0.000023 | 0.000215 = 0.000019 | 0.000239 + 0.000022 | 0.000139 4 0.000026
P8 23.0 0.000249 £ 0.000022 | 0.000211 =£ 0.000019 | 0.000235 + 0.000021 | 0.000138 £ 0.000026
P34 26.2 0.000229 £ 0.000021 | 0.000195 +£ 0.000018 | 0.000217 &£ 0.000020 | 0.000129 % 0.000025
P35 20.6 0.000264 £ 0.000024 | 0.000223 &£ 0.000020 | 0.000249 + 0.000022 | 0.000144 4 0.000027
P2 20.8 0.000262 £ 0.000024 | 0.000222 + 0.000020 | 0.000248 + 0.000022 | 0.000144 4 0.000027
P3 28.7 0.000213 £ 0.000019 | 0.000183 +£ 0.000016 | 0.000202 + 0.000018 | 0.000122 + 0.000023
P4 22.5 0.000214 £ 0.000019 | 0.000214 +£ 0.000019 | 0.000238 + 0.000021 | 0.000139 £ 0.000026
P5 18.9 0.000274 £ 0.000025 | 0.000232 &£ 0.000021 | 0.000259 + 0.000023 | 0.000149 £ 0.000028
P32 24.0 0.000243 £ 0.000022 | 0.000206 +£ 0.000019 | 0.00023 £ 0.000021 | 0.000135 £ 0.000026
P36 234 0.000246 £ 0.000022 | 0.000209 £ 0.000019 | 0.000233 4 0.000021 | 0.000136 4 0.000026




2.3.2 Wyniki pomiarow pacjentow w SCC

Czas pomiaru pacjentow w SCC wynosit ok. 1 godziny. W wyniku pomiaru otrzy-
mywano dwa widma promieniowania gamma (det. X i det. Y). Detektor scyntylacyjny nie byt
uzywany z uwagi na zbyt mata rozdzielczo$¢ 1 wysokie limity detekcji [119]. Przyktad zareje-
strowanego widma pacjenta P6 uzyskanego przy uzyciu detektora X zostat zaprezentowany na
rysunku 2.38. Na widmie mozna zidentyfikowa¢ linie widmowe 1311, 134Cs, 137Cs i 40K. Linie
dwoch ostatnich izotopdéw sa rowniez obecne w tle SCC.
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Rysunek 2.38: Widmo pacjenta P6, czas pomiaru 3842 s, detektor X SCC - koaksjalny HPGe typu
PopTop (ORTEC, GMX 30190) o wzglednej wydajnosci 30 %.

N - wybrane linie widmowe izotopéw naturalnych wystepujace w tle SCC: 63.3 keV, 92.4 keV (24Th), 186 keV
(*°Ra + 23°U), 238.6 keV (212Pb), 295.2 keV, 351.9 keV (*14Pb); A - 511 keV anihilacja

Na podstawie uzyskanych widm i wydajnosci dla okreslonych geometrii pomiarowych
oszacowano aktywnosci lub minimalne mierzalne aktywnosci (wzér Currie [107]) izotopéw
zidentyfikowanych w wyniku pomiaréw wedtug zaleznoSci:

N(E)s  N(E)
ts tr
I(E)esf(E)

gdzie: A(E) - aktywno$¢é danego izotopu emitujacego kwanty gamma o energii E, za$ pozostate

parametry zgodne z opisem rownania 2.1

A(E) =

(2.25)
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N(E);
tt

2.706 + 4.653\/ B(E) + te

I(E)é’ff(E)ts
przy czym: MDA(E) - minimalna mierzalna aktywno$¢ danego izotopu emitujacego kwanty
gamma o energii E, opis pozostatych parametréw zgodny z opisem rownania 2.3 1 2.4.

MDA(E) = (2.26)

Wyniki dla 13! oszacowane dla geometrii pomiarowej tarczycy (jedna z geometrii -
rozdz. 2.3.1) uzyskane przy uzyciu detektora X i Y zostaty zebrane w tab. 2.28 i podane na
dzien pomiaru (tab. 2.22). Zamieszczone niepewnosci uwzgledniaja jedynie sktadowa zwia-
zang ze statystka liczby zliczen dla danej linii widmowej bez uwzglednienia sktadowych zwia-
zanych z polozeniem tarczycy, ktére zgodnie z wynikami rozdz. 2.3.1 wynosze dla detektora X
50 % zas$ dla detektora Y 30% obliczonej aktywnosci. Opracowane zestawienie pokazuje row-
niez, ze wartosci oszacowane na podstawie pomiaréw wykonanych przy uzyciu detektora Y sa
wigksze niz dla detektora X oraz charakteryzuja si¢ one wigkszymi niepewnosciami. Wyjasnie-
nie tej obserwaciji opiera si¢ na dwéch faktach. Po pierwsze, wigksza aktywnosé 131 obliczona
na podstawie widma z detektora Y wskazuje na to, ze zidentyfikowany izotop znajdowat si¢ nie
tylko w tarczycy ale rowniez w innych czgSciach ciala (pomimo, ze pacjenci poddawani byli
pomiarom po wypréznieniu). Po drugie, wigksze niepewnosci Swiadcza o wigkszej statystyce i
odlegtosci detektora od gléwnego Zrodta danego izotopu.

Tablica 2.28: Wyniki aktywnosci 13T oszacowane dla os6b poddanych pomiarom w SCC przebywajacych w
2011 r. w Japonii (geometria tarczycy, detektory X 1 Y).

Kod det. X detY
A [Bq] A [Bq]
P1 73 £ 10 204 + 34
P6 50.1+£7.2 | 367 +41

P7 <23 <47
P8 | 248 £0.72 <45
P34 <2.0 <37
P35 <2.0 39 £21

Oszacowane aktywnosci dla zidentyfikowanych w widmach izotopéw Cs oraz *°K (po-
chodzenia naturalnego) dla dwéch grup pacjentéw (przebywajacych w Japonii w 2011 r. oraz
mieszkaincéw Krakowa) otrzymane przy uzyciu detektora X zostaly zestawione w tab. 2.29.
Przygotowano je w oparciu o kalibracje wydajno$ciowe dedykowane konkretnym pacjentom
dla dwoch rownolegtych modeli gdzie zmiennymi sa masa 1 BMI. Oszacowane wyniki nie r6z-
nig si¢ w granicach niepewnosci bez wzgledu na uzyty model.

Wyniki dla 49K zostaty podane tylko w celach informacyjnych. Moga one tez po-
stuzy¢ (cho¢ w stopniu niewystarczajacym) jako wskaznik poprawnos$ci wykonanych analiz.
Przyjmuje sig, ze zawarto$¢ K w organizmie czlowieka standardowego (mg¢zczyzna rasy kauka-
skiej o masie 70 kg 1 wzroscie 170 cm, w wieku miedzy 20 a 30 lat [130]) wynosi ok. 140 g co
oznacza (przy zatozeniu K K—1 = 0.000117 [127]), ze aktywnos¢ izotopu “°K powinna by¢
na poziomie 4 000 Bq [131]. Z uwagi na cechy osobnicze badanej grupy oséb wynik ten moze
fluktuowac. Niemniej jednak rzad wielkosci aktywnoS$ci wyznaczonych dla obu grup pacjentow
odpowiada przytoczonej powyzej danej [131].
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Tablica 2.29: Wyniki aktywnosci izotopéw Cs oraz “°K oszacowane na podstawie dedykowanych kalibracji
SCC wg. modeli ze zmienng masa i BMI dla 0s6b poddanych pomiarom w SCC (det. X) wchodzacym w sktad
dwoch grup 1. 0s6b przebywajacych w Japonii w 2011 r. 2. mieszkarficow Krakowa.

Grupa | Kod A(m) [Bq] A(BMI) [Bq]
T3E g ‘ T37Cs ‘ WK 32 T ‘ 37Cs ‘ 0K
P1 <29 <30 2380 + 330 <27 <28 2260 £ 520
P6 | 155452 | 94 +20 | 4290 =600 | 164 =51 | 99 + 20 | 4440 4+ 960
12 P7 <3 34 £ 11 | 4040 4+ 540 <3 33 4+ 12 | 3890 + 850
P8 45 + 30 <29 2410 £ 370 | 36 £+ 25 <31 2550 £+ 580
P34 <33 <34 4470 4+ 590 <33 <53 4320 4+ 950
P35 | 40+ 25 <26 3610 £500 | 42 +24 <27 3690 + 800
P2 <41 2960 + 420 <40 2880 £ 650
P3 <32 3380 + 490 <33 3430 £ 770
3 P4 <56 3350 + 500 <57 3530 £+ 790
P5 68 + 19 | 3250 £+ 510 65 4+ 19 | 3110 + 750
P32 <37 4990 + 610 <33 4520 4+ 980
P36 <29 3550 + 570 <31 3700 + 810

1 wyniki podane jako $rednia aktywnos¢ dla dwéch linii tj. 604.7 keV oraz 795.7 keV zas niepewno$é w tym

przypadku podano na poziomie 20 (rozdz. 2.1.1), ,.<” - MDA wyznaczone dla linii 604.7 keV, 2 - grupa oséb

przebywajacych w Japonii w 2011 r., 3 - grupa mieszkaficéw Krakowa.

Wszystkie zaprezentowane wyniki zostang zinterpretowane w rozdz. 3.

2.4 Identyfikacja izotopow promieniotworczych we frakcji ga-
zowej i aerozolowej powietrza w Krakowie w 2011 r.

Analiza §ladéw izotopowych awarii FDNPP, kt6re dotarty nad potudniowa Polske/Krakow
wraz z masami powietrza znad Japonii zostala dokonana na podstawie probek pobranych przy
uzyciu urzadzen wchodzacych w sktad systemu identyfikacji skazenh promieniotwoérczych w at-
mosferze zlokalizowanego na terenie IFJ PAN. System ten dziata w oparciu o trzy elementy.
Dwie pierwsze sktadowe to stacje poboru aerozoli atmosferycznych z czego jedna (ASS-500)
wchodzi w sklad Sieci Wcezesnego Wykrywania Skazen Promieniotwérczych nadzorowanej
przez CLOR na rzecz PAA za$ druga (MASS-500) stanowi wtasno$¢ Instytutu. Trzecim ele-
mentem jest kolektor catkowitego opadu atmosferycznego. W pracy zostang zaprezentowane
jedynie wyniki uzyskane przy uzyciu stacji MASS-500 oraz kolektora opadu atmosferycznego,
nalezacych do IFJ PAN.

Dane dotyczace wykonawcéw i miejsc wykonania poszczeg6lnych zadan wchodza-
cych w zakres prezentowanych badan (rozdz. 2.4) zostaly zebrane w Dodatku A.

Charakterystyka miejsca poboru prébek

Krakéw jest miastem potozonym w potudniowej Polsce na pograniczu: Karpat Za-
chodnich z Podkarpaciem, Wyzyny Slasko - Krakowskiej oraz Wyzyny Matopolskiej [132].
Polozenie miasta na zrgbach tektonicznych, w urozmaiconym topograficznie terenie powoduje,
ze stosunki anemologiczne sa ksztattowane nie tylko przez warunki ogdlnocyrkulacyjne (np.:
uktad wyzow 1 nizéw, poziomy gradient ciSnienia atmosferycznego) ale takze uksztaltowanie
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terenu (potozenie Krakowa w dolinie Wisty, ktéra na danym terenie ma przebieg réwnolezni-
kowy). Rozktad obserwowanych r6z wiatru (tj. udziatu kierunkéw, z ktérych wieje wiatr) dla
dwoch stacji Instytutu Meteorologii i Gospodarki Wodnej IMGW) w Krakowie zostal przed-
stawiony na rys. 2.39. Na podstawie badan z lat 1961 - 1980 [133] oraz 2001 - 2005 [134]
mozna wnioskowac, ze na terenie Krakowa dominuje wiatr z kierunkéw zachodnich zas wiatr z
kierunkéw wschodnich wystepuje z duza czgstosScia [134]. Wiatry z sektoréw potudnikowych
maja niewielki udziat w prezentowanych rézach wiatru (rys. 2.39).

N N
a) 30 b) 30
NNW NNE NNW NNE
25 25
NW 20 NE NW 20 NE
15 15
WNW ENE WNW o ENE
nY/\P
w E w ‘ E
Wsw ESE Wsw ESE
SW SE sSw SE
SSW SSE SSW SSE
S S
——udazat kierunkow [%] miesigce X-lll ——udaat kierunkow [%] miesigce X-lI
——udzat kierunkéw [%] miesigce IV-IX —— udazat kierunkow [%] miesigce IV-IX

Rysunek 2.39: Réze wiatru dla stacji a) Krakéw - Balice oraz b) Krakéw - Czyzyny z podzialem na
potrocza chtodne (X - III) i ciepte (IV - IX) opracowane na podstawie danych pomiarowych z lat 2001 -
2005 [134].

Zwarta zabudowa centrum miasta utozsamiana z szorstkoscia terenu determinuje szyb-
ko$¢ wiatru powodujac jej zmniejszenie oraz doprowadzajac do pojawienie si¢ stanu stagnacji
powietrza. CzestoS¢ wystepowania ciszy wiatrowej w Krakowie okresla si¢ na poziomie 20 % -
30 % a udziat wiatru o szybkosci mniejszej niz 2 m s ! (bardzo stabego) na poziomie ok. 40 %.
Srednia szybkos$¢ wiatru w Krakowie miesci si¢ pomigdzy 1.4 m s la27ms 1 [134].

Do pazdziernika 2012 r., a wiec réwniez w okresie zwigzanym z badaniami (2011 r.)
caly w/w system (2 stacje 1 kolektor) znajdowat si¢ na terenie IFJ PAN, na otwartej przestrzeni
(najblizsze zabudowania w odlegtosci 50 m) na wysokosci 215 m n.p.m w miejscu o wspétrzed-
nych geograficznych 50°05°32” N'i 19°53°27” E. Stacja MASS-500 oraz kolektor catkowitego
opadu atmosferycznego usytuowane byty w odlegtosci 8 m od siebie [43].

Stacja MASS-500

Stacja MASS-500 (rys. 2.40) to zmodyfikowana stacja poboru aerozoli ASS-500 (Ae-
rosol Sampling Station). Zostata ona skonstruowana/zmodernizowana w ramach grantu PAA 1
uruchomiona na terenie IFJ PAN w 2001 r. Jest to stacja zaliczana do wysokowydajnych aspi-
ratoréw pytéw o srednim nominalnym przeplywie powietrza 500 m® h™!, przystosowana do
pracy ciaglej w r6znych warunkach atmosferycznych. Stacja MASS-500 stuzy do gromadzenia
aerozoli atmosferycznych z przygruntowej warstwy powietrza na filtrach. W tym celu w stacji
na wysoko$ci 176 cm nad powierzchnig ziemi (rys. 2.40 a) instaluje si¢ ramk¢ o wymiarach
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42 cm X 52 cm z naciagnigtym filtrem. Podczas badan wykorzystywano filtry Petrianov’a typu
FPP - 15 - 1.5 (Postchlorinated Polyvinylchloride PCV Fiber), ktére charakteryzuja si¢ wysoka
efektywnoscig zatrzymywania aerozoli. EfektywnoS$¢ ta dla czastek o Srednicy od 0.32 ym do
1.25 yum dla szybkosci przeptywu powietrza z przedziatu 0,25 ms~! - 0,4 ms~! wynosi 95.6 %.
Srednice wiékien filtréw FPP - 15 - 1.5 zawieraja si¢ w przedziale od 0.5 um do 2.5 um, a
Srednice aerozoli osadzajacych sie na takim filtrze sg nie mniejsze niz 0.3 ym [135]. Dwa pro-
mienniki podczerwieni znajdujace si¢ nad filtrem w stacji (rys. 2.40 b i ¢) zapobiegaja zmianie
efektywnosci retencji aerozoli na filtrze (zmianie opornosci filtra dla aerozoli atmosferycznych)
przy wzroScie wilgotnoSci powietrza.

Rysunek 2.40: Stacja MASS-500 w IFJ PAN : a) widok ogélny (autor zdjgcia: J.W. Mietelski), b) nowy
filtr powietrza zatozony w stacji MASS-500 i wlaczone promienniki podczerwieni, c) filtr powietrza po
7-dniowym czasie ekspozycji, d) zestaw dwodch kaset na wegiel aktywny.

Stacja MASS-500 zostata wzbogacona w dodatkowa opcje wychwytu frakcji gazowej
powietrza co zrealizowano poprzez instalacj¢ w gardzieli stacji, 15 cm ponizej filtra powietrza,
dwoch kaset kazda o wymiarach 24 cm X 20.9 X 1.9 cm (wymiary zewnetrzne). Kasety te
wypetniane byty porcjami wegla aktywnego o objetosci 500 cm? (rys. 2.40 d). W czasie badari
wykorzystano wegiel aktywny impregnowany KI o granulacji 2 mm (IBJ-6, Gryskand, Haj-
néwka). Zastosowanie w/w filtra weglowego powoduje redukcje przeptywu powietrza, ktory
Srednio wéwczas wynosi 250 m3 h—1.

Na powierzchni filtra, powietrza w czasie pracy stacji, gromadzone sa czastki pocho-
dzenia naturalnego i antropogenicznego tj.: krzemionka - pyt eoliczny przenoszony przez wiatr,
glinokrzemiany potasu lub wapnia, tlenki metali np.: Si, Al, S, Cl, Na, K - zwigzane z r6znymi
rodzajami dziatalno$ci przemystowej cztowieka, siarczany wapnia, czastki wegliste - zwiazane
z energetyka [43], [135], etc.. Okresowo$¢ wystgpowania danego rodzaju czastek zwigzana jest
z porami roku. W okresie zimowym (pazdziernik - kwiecien) dominuja czastki wegliste, w
okresie pdzno - wiosennym i letnim gléwnie pytki pochodzenia ro§linnego. Natomiast wzrost
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czgstosci wystegpowania glinokrzemiandw unoszonych w wyniku resuspensji kojarzono z okre-
sami suchymi lub okresowym wzrostem szybkosSci wiatréw [135].

Stacja MASS-500 w czasie rutynowych prac dziata w cyklu tygodniowym (od ponie-
dziatku do poniedziatku).

Kolektor catkowitego opadu atmosferycznego

Kolektor catkowitego opadu atmosferycznego zostat wiaczony do systemu identyfika-
cji izotopéw promieniotworczych w IFJ PAN w 2005 r. Zostat on zbudowany ze stali nierdzew-
nej i ma postaé rynny ograniczonej ciankami (rys. 2.41 b). Jego powierzchnia wynosi 2.28 m?
a najnizszy punkt znajduje si¢ na wysokosci 180 cm nad ziemig (rys. 2.41 a). Ponizej kolektora
zostato zbudowane pomieszczenie, w ktérym gromadzony jest opad atmosferyczny w plastiko-
wych beczkach o objetosci 160 dm® potaczonych z rynna kolektora za pomoca gumowego weza
(rys. 2.41 ¢). Kolektor mial réwniez opcj¢ podgrzewania rynny na wypadek niekorzystnych wa-
runkéw atmosferycznych i zamarznigcia gromadzonego materiatu na powierzchni kolektora, co
uniemozliwialo jego swobodny transport do beczek. Pomieszczenie ponizej rynny uzywane jest
takze do wstgpnego odparowywania zgromadzonych préobek.

Rysunek 2.41: Kolektor catkowitego opadu atmosferycznego w IFJ PAN: a) widok ogdlny, b) stalowa
rynna kolektora, c¢) beczka stuzaca do gromadzenia opadu atmosferycznego potaczona z rynna kolektora.

W kolektorze catkowitego opadu atmosferycznego gromadzony jest materiat podlega-
jacy zaréwno mokrej jak i suchej depozycji. Gtéwnymi jego sktadowymi sa produkty konden-
sacji pary wodnej takie jak: deszcz, mzawka, Snieg, krupy, grad, etc. oraz tak jak w przypadku
filtrow powietrza np.: pyty eoliczne, pyiki roslin lub aerozole antropogeniczne.

Pobér prébek przy uzyciu kolektora catkowitego opadu atmosferycznego w czasie ru-
tynowych prac odbywa si¢ w cyklu miesiecznym (4 tygodnie).
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2.4.1 Frakcja gazowa przygruntowej warstwy powietrza
Idea zastosowania ukladu dwéch kaset z wkladem z wegla aktywnego

Filtr weglowy do putapkowania frakcji gazowej powietrza, pomyslany jako uktad dwéch
kaset, zostat zaprojektowany 1 zaimplementowany w stacji MASS-500. Jego nieskomplikowana
konstrukcja tj. uktad identycznych elementéw utozonych jeden nad drugim oparta byta o teo-
rig, w ktorej stosunek wartosci wybranej obserwabli dla kolejnych dwéch elementéw filtra (tj.
np.: kasety drugiej do kasety pierwszej) jest staly. Tak sformulowana i przyjeta zasada dzia-
tania rozwazanego uktadu odpowiada definicji ciagu geometrycznego. W naszym przypadku
kolejne wyrazy ciagu utozsamiane byly ze stg¢zeniem aktywno$ci deponowanych izotopéw w
poszczegblnych kasetach. Na podstawie powyzej zdefiniowanych zatozen dla uktadu dwéch
kaset prawdziwa jest wigc rownosc:

G

G q
gdzie: Cq, Cy - stezenia aktywnoSci danego izotopu zdeponowanego na weglu aktywnym z
kasety o numerze 11 2, g - iloraz dwéch kolejnych wyrazow ciagu geometrycznego.

W naszym przypadku g<1 gdyz stezenie aktywnosci izotopu zarejestrowane w kazdym
kolejnym elemencie filtra powinno by¢ mniejsze niz w elemencie poprzedzajacym. Przyjmujac
jednoczesnie, ze nieskonczony ciag kaset zaabsorbowalby catkowicie badany izotop znajdu-
jacy si¢ we frakcji gazowej w strumieniu powietrza kierowanym na filtr, mozemy oszacowac
inicjalne stezenie aktywnoSci danego izotopu w rozwazanym medium (przed przejSciem przez
filtr) korzystajac z wzoru na sum¢ nieskoniczonego ciaggu geometrycznego tj.:

(2.27)

G

Czl—q

(2.28)

Z calego rozwazania wynika, ze uktad dwdéch kaset jest wystarczajacy do przepro-
wadzenia obliczen stgzenia danego izotopu we frakcji gazowej powietrza. Przedstawiony filtr
weglowy byt wykorzystywany przed 2011 r. w celu oszacowan stezedd 11 w powietrzu w
szpitalu endokrynologicznym [136].

Metodyka badan izotopéw gamma - promieniotwoérczych we frakcji gazowej przygrunto-
wej warstwy powietrza

Procedura badan izotopéw we frakcji gazowej powietrza sktadata si¢ z kilku etapow.
Pierwszym z nich byt pobér prébki. Odmierzony (dwie porcje po 500 ml), wysuszony w tempe-
raturze 105 °C (usunigcie Sladow wilgoci mogacych réznicowaé wydajnos¢ absorpcji wegla w
dwéch kasetach oraz usunigcie potencjalnych §ladéw 13! T) wegiel aktywny byt aplikowany do
dwoch kaset, ktdore taczono ze soba za pomoca specjalnego uchwytu (rys. 2.40 d). Tak przygo-
towany zestaw umieszczany byt w gardzieli stacji poboru aerozoli (ponizej aerozolowego filtru
powietrza) i zostawiany na zaplanowany czas w uruchomionej stacji MASS-500. Po zakoriczo-
nej ekspozycji filtr byt demontowany a wegiel aktywny przesypywany do odpowiednich naczyn
Marinelli uzywanych do pomiaréw gamma - spektrometrycznych.
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Tablica 2.30: Zestawienie podstawowych informacji dotyczacych prébek gazowej i aerozolowej frakcji przy-

gruntowej warstwy powietrza w Krakowie pobranych w okresie od 14.03.2011 do 26.04.2011.

Lp. Kod Prébkowanie VIm] [ m, [g]
frakcja gazowa | frakcja aerozolowa start koniec ‘ ty [h]

1 MI111121 MI11121 21.03.11 11:25 | 24.03.11 10:15 | 70.8 | 17957 | 1.9849
M211121

2 M111122 M11122 24.03.11 10:35 | 25.03.11 10:02 | 23.5 5975 | 0.6074
M211122

3 M111123 MI11123 25.03.11 10:22 | 26.03.11 10:50 | 24.5 6386 | 0.6432
M211123

4 M111124 M11124 26.03.11 11:10 | 27.03.11 8:30 | 21.3 5256 | 0.3721
M211124

5 MI111125 M11125 27.03.11 8:50 | 28.03.1112:16 | 27.4 | 7468 | 0.5078
M211125

6 M111131 MI11131 28.03.11 12:34 | 29.03.119:12 | 20.6 | 5385 | 0.5886
M211131

7 M111132 M11132 29.03.119:36 | 30.03.118:10 | 22.6 | 5763 | 1.1716
M211132

8 M111133 M11133 30.03.11 8:27 | 31.03.11 12:00 | 27.6 | 7264 | 1.0935
M211133

9 M111134 M11134 31.03.11 12:20 | 01.04.11 10:15 | 219 | 6177 | 0.6745
M211134

10 MI111135 MI11135 01.04.11 10:35 | 02.04.1111:36 | 25.0 | 6396 | 0.6168
M211135

11 MI111136 M11136 02.04.11 11:50 | 03.04.11 12:37 | 24.8 | 6628 | 1.5072
M211136

12 M111137 M11137 03.04.11 12:53 | 04.04.11 11:04 | 22.2 | 6230 | 0.5168
M211137

13 M111141 M11141 04.04.11 11:17 | 05.04.11 17:35 | 30.3 8201 | 0.5344
M211141

14 M111142 M11142 05.04.11 18:01 | 06.04.11 11:00 | 17.0 | 4261 | 0.5035
M211142

15 M111143 M11143 06.04.11 11:10 | 07.04.11 10:45 | 23.6 | 6689 | 0.5467
M211143

16 M111144 M11144 07.04.11 12:00 | 08.04.11 10:57 | 23.0 | 6554 | 0.4644
M211144

17 M111145 M11145 08.04.11 11:20 | 09.04.119:24 | 22.1 6067 | 0.6173
M211145

18 M111146 M11146 09.04.11 9:36 10.04.119:52 | 243 6788 | 0.3044
M211146

19 M111147 M11147 10.04.11 10:03 | 11.04.11 10:30 | 24.5 6625 | 0.2221
M211147

20 MI111151 MI11151 11.04.11 10:30 | 13.04.11 10:50 | 48.3 | 12882 | 0.6721
M211151

21 M111152 M11152 13.04.11 11:10 | 15.04.11 12:40 | 49.5 | 13106 | 0.3820
M211152

22 MI111153 MI11153 15.04.11 12:53 | 18.04.11 10:25 | 69.5 | 18233 | 1.2762
M211153

23 MI111161 Ml1161 18.04.11 10:35 | 21.04.11 11:26 | 72.9 | 14775 | 1.1959
M211161

24 MI111162 M11162 21.04.11 11:44 | 26.04.11 10:42 | 119.0 | 29 154 | 1.5350
M211162

M1 - kod kasety gorne;j filtra weglowego, M2 - kod kasety dolnej filtra weglowego, t, - czas probkowania, V -

przepltyw (objetos¢ przefiltrowanego powietrza), m, - masa aerozoli zdeponowanych na filtrze powietrza
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W ten spos6b w okresie od 14 marca 2011 r. do 26 kwietnia 2011 r. pobrano facznie
24 podwdjne probki frakcji gazowej powietrza. Podstawowe dane dotyczace czasu ekspozycji
filtrow weglowych i przeptywu powietrza w stacji MASS-500 zostaty zebrane w tab. 2.30. Z
uwagi na to, ze ekspozycje filtrow weglowych byty skorelowane z ekspozycja filtréw Petria-
nov’a (probki pochodzace z jednej stacji) w tabeli tej znalazty si¢ takze dane dotyczace frakcji
aerozolowej. Czas poboru probek byt zdeterminowany stezeniem antropogenicznych izotopow
promieniotworczych w powietrzu 1 zawierat si¢ w przedziale od 17 godzin do 119 godzin. Czas
ten miat wplyw na objetoS¢ powietrza przefiltrowanego przez stacje MASS-500. Minimalna
wartos$¢ przeptywu to 4 261 m® za§ maksymalna to 29 154 m? (tab. 2.30).

W dniu zakoniczenia probkowania przygotowane probki byly poddawane pomiarom
gamma - spektrometrycznym. W tym celu wykorzystano dwa koaksjalne detektory HPGe o
réznej wydajnosci wzglednej, przy czym wigksza wydajnos¢ 11 % posiadat detektor produk-
cji Silena SpA. Kalibracj¢ wydajnoSciowa dla geometrii pomiarowej Marinelli wykonano przy
uzyciu certyfikowanego Zrédta SZM-3 (POLATOM) zawierajacego w swym sktadzie izotopy
gamma - promieniotwoércze. Dodatkowo, zostala ona uzupetniona wynikami pomiaréw roz-
tworu 3 (réwniez w geometrii Marinelli). Czas pomiaru prébek zmienial si¢ w granicach
od 2.4 godzin do 30 godzin i byl uzalezniony od aktywnoSci probki. Z tego samego powodu
pomiary probek pochodzacych z kaset dolnych (nr. 2) byty dluzsze niz pomiary prébek z kaset
gérnych (nr. 1). Na rysunku 2.42 przedstawiono widmo gamma - spektrometryczne probki
frakcji gazowej] zdeponowanej w gornej kasecie filtra weglowego. Oprocz linii widmowych
izotopéw naturalnych mozna na nim zidentyfikowa¢ linie 13'1. Byt to jedyny sztuczny izotop
zaobserwowany we frakcji gazowej powietrza.
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Rysunek 2.42: Widmo prébki frakcji gazowej powietrza MA11132, czas pomiaru 78720 s, detektor
koaksjalny HPGe (Silena SpA) o wzglednej wydajnosci 11 %.

N - wybrane linie widmowe izotopéw naturalnych: 186 keV (**°Ra + 23°U), 238.6 keV (*'?Pb), 295.2 keV, 351.9
keV (?14Pb), 583.2 keV (?%8TI), 609.3 keV (*14Bi), 911.2 keV (**8Ac), 1460.8 keV (“°K) ; A - 511 keV anihilacja
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Aktywno$¢ (A(E)) oraz MDA dla 1311 gzacowano na podstawie zaleznosci odpowied-
nio 2.25 1 2.26 przy zatozeniu braku sygnalu w/w izotopu w tle spektrometru. Biorac pod
uwage relatywnie, krétki czas potowicznego rozpadu 131 (8.03 dnia, tab.1.6) wprowadzono 3
poprawki, ktére mialy korygowaé szacowane wyniki ze wzgledu na rozpad izotopu w czasie
prébkowania (K,), w czasie pomigdzy zakonczeniem prébkowania a rozpoczeciem pomiaru
(Ky) oraz w czasie pomiaru probki (Ks). Wzory zastosowanych poprawek przedstawiono po-
nizej.

1—e Nty
Ky=——— 2.2
=, (2.29)
Ky = e it (2.30)
1—eHits
K= ——r— 2.31
s A (2.31)

gdzie: t, - czas probkowania, ty, - czas pomigdzy zakoriczeniem probkowania a rozpoczgciem
pomiaru, {5 - czas pomiaru probki, A; - stata rozpadu danego izotopu

In2
Tir/2
Stad stezenie aktywnoSci danego izotopu zdeponowanego w kasecie filtra wgglowego

(w naszym przypadku '3!T) oraz MDC dla wybranej linii widmowej tego izotopu szacowano
korzystajac z zaleznoSci:

A = (2.32)

A(E);
E); = 2.
MDA(E);
DC(E);j = ————* 2.34
MDC(E); VK (2.34)
gdzie: i=1, 2 (kaseta gorna, kaseta dolna), V' - objetos¢é przefiltrowanego powietrza,

K = K, KyK;

Uwzgledniajac powyzsze zaleznosci (C(E);) we wzorze na sume nieskoficzonego ciagu
geometrycznego (réw. 2.28) szacowano stezenia aktywnosci 311 we frakcji gazowej przygrun-
towej warstwy powietrza. Oczywiscie ta metodologia zawodzitaby gdyby obliczone stgzenie
aktywnoSci izotopu w kasecie nr. 2 bylo ponizej MDC. Woéwczas oznaczaloby to, ze catkowita
depozycja nastapita w kasecie nr. 1. Takich przypadkéw jednak w rozwazanym okresie badan
nie stwierdzono. Wyniki analiz zostaty zamieszczone w tab. 2.33 w rozdz. 2.4.4.

Dodatkowo, bazujac na wynikach z rozwazanego okresu oraz korzystajac z rezultatow
eksploatacji stacji MASS-500 z filtrem weglowym w roku 2007, kiedy nie zidentyfikowano zad-
nych sztucznych izotopéw we frakcji gazowej przygruntowej warstwy powietrza, podjgto probe
oszacowania limitu detekcji calej metody badawczej, w czasie rutynowych prac MASS-500.
Zakladajac, ze: ekspozycja filtra weglowego trwa 7 dni (rutynowy cykl pracy stacji MASS-
500), pomiar nastepuje tuz po przeniesieniu wegla aktywnego do naczynia pomiarowego (tj.
naczynia Marinelli) na detektorze HPGe o wydajnosci 20 % z oslong aktywna (ostona anty-
koincydencyjna) i pasywna (parafina, 10 cm otowiu wspoétczesnego, 5 cm otowiu z wytopu
etruskiego — 2,5 tysiaca lat, warstwa kadmu 1 miedzi elektrolitycznej) [44] oraz ze czas pomiaru
to 7 dni mozemy oszacowaé MDC na podstawie zaleznosci 2.34. Tym razem V - oznaczaé
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bedzie Sredni przeplyw tygodniowy oszacowany na podstawie calorocznych danych zebranych
w 2007 r., ktéry wynosit 24 266 m>. Z tego okresu réwniez wybrano losowo prébke, ktérej
dane postuzyly do szacowania MDC. Otrzymany wynik 3.9 1Bq m 2 utozsamiano z MDC dla
kasety nr. 2. Nastepnie korzystajac z zaleznoSci 2.27 oraz przyjmujac g jako Sredni iloraz sto-
sunkéw stezen aktywnosci 31T zdeponowanego w kasecie nr. 2 do zdeponowanego w kasecie
nr. 1 z rozwazanego okresu badan w 2011 r. (14 marzec - 26 kwiecien) oszacowano MDC
dla kasety nr. 1, ktéry wyniost 11 uBq m~3. Majac te dane mozna na podstawie wzoru 2.28
oszacowaé minimalne mierzalne stezenie aktywnosci 131 we frakcji gazowej powietrza, ktére
przy zastosowanym i opisanym powyzej systemie poboru prébek i ich pomiaru bgdzie przez nas
mierzalne i traktowac je bedzie mozna jako limit detekcji catej metody badawczej. W naszym
przypadku to graniczne stezenie aktywnosci 21T dla zalozonych powyzej warunkéw wynosito
17 yBqm~—3.

2.4.2 Frakcja aerozolowa przygruntowej warstwy powietrza

Metodyka badan izotopéw gamma - promieniotwoérczych we frakcji aerozolowej przy-
gruntowej warstwy powietrza

Aerozole atmosferyczne przygruntowej warstwy powietrza, w czasie prezentowanych
badan, pobierane byty przy uzyciu filtréw Petrianov’a w stacji MASS-500. Kazdy filtr (o okre-
Slonych wymiarach, paragraf ,,Stacja MASS-500") przed instalacja w stacji pobotu aerozoli byt
wazony a nastgpnie rozciagany na specjalnej ramce (rys. 2.40 a, b i c¢) i umieszczany nad filtrem
weglowym. Czas ekspozyciji filtrow aerozolowych, tak jak to zostalo napisane wczesniej, byt
skorelowany z czasem ekspozycji filtréw weglowych (2 rodzaje probek pobierane w tym sa-
mym czasie) i uzalezniony od stgzenia sztucznych izotopéw promieniotworczych w powietrzu.
Po zakoriczonym prébkowaniu, filtr byt demontowany i poddawany okoto godzinnym pomia-
rom gamma - spektrometrycznym jakosciowym. Nastepnie po kilku dniach filtr byl ponownie
wazony 1 sprasowywany do geometrii krazka o Srednicy 50 mm oraz grubosSci ok. 4.5 mm.
Na podstawie masy filtra przed i po ekspozycji szacowano masg¢ aerozoli zdeponowanych na
filtrze. Podstawowe dane dotyczace 24 pobranych prébek aerozoli znajduja si¢ w tab. 2.30. Na
ich podstawie mozna wnioskowaé, ze masa aerozoli gromadzonych na filtrze nie byta funkcja
przefiltrowanego powietrza a tym samym czasu probkowania. W obu przypadkach zaleznosci
wykazuja stabe korelacje (m,(V): R2=0.42, m, (tp): R2:O.40) co z kolei nasuwa wniosek, ze w
rozwazanym okresie zmienialo si¢ zapylenie powietrza.

Po kilku dniach od prébkowania, przeprowadzano wiasciwe pomiary gamma - spektro-
metryczne (jako$ciowe i iloSciowe) przygotowanych filtréw powietrza. W tym celu wykorzy-
stano trzy detektory HPGe tj. detektor planarny, detektor koaksjalny (Silena SpA) o wzglednej
wydajnosSci 11 % oraz detektor koaksjalny PopTop (ORTEC, GMX 30190) o wzglednej wy-
dajnosci 30 %. Kalibracja wydajnosciowa tych detektoréw zostata wykonana przy uzyciu cer-
tyfikowanego Zrédta izotopéw gamma - promieniotwérczych 40/10 (POLATOM) w geometrii
odpowiadajacej geometrii filtru powietrza. Sredni czas pomiaru prébki filtru powietrza wynosit
ok. 23 godzin. Przyktadowe widmo uzyskane podczas pomiar6w zostato przedstawione na rys.
2.43.

Wsréd antropogenicznych izotopéw gamma - promieniotwérczych zidentyfikowanych
w prébkach aerozoli atmosferycznych znalazly sig: 131y 182g/1321 134g 136Cg 137C. Ich
stezenia aktywnosci (C(E)) oraz MDC szacowano na podstawie zalezno$ci odpowiednio 2.33
oraz 2.34. Uzyskane wyniki analiz zostaly zebrane w tab. 2.33 w rozdz. 2.4.4.

115



2500t

1311
2000}
=
-5
= 1500}
=~
- 210pp
E 1000}
137(:5’]321
500’ Be 134Cg
1311
]34(:5'/ /
40K
O_ A e | ll & l |
500 1000 1500

Energia [keV]

Rysunek 2.43: Widmo prébki frakcji aerozolowej powietrza M11132, czas pomiaru 60420 s, detektor
planarny HPGe.
A - 511 keV anihilacja

Metodyka badan izotopow alfa - promieniotworczych we frakcji aerozolowej przygrunto-
wej warstwy powietrza

Oznaczenia izotopow alfa - promieniotwérczych takich pierwiastkéw jak: Pu, Am
i Cm odbywato si¢ w oparciu o procedury radiochemiczne opracowane w Pracowni Badan
Skazen Radioaktywnych IFJ PAN dla prébek filtrow powietrza. Szczeg6towy ich opis znajduje
si¢ w pracach autora [43], [116], [137], [138] oraz w Dodatku C.

Biorac pod uwage potencjalny poziom stezen aktywnoSci aktynowcow, ktdre mogty
si¢ pojawié w powietrzu i bylyby powiazane z awaria FDNPP oraz bazujac na limitach detekcji
zwiazanych z cala metoda badawcza a takze poziomach wystgpowania wspomnianych akty-
nowcOw w przygruntowej warstwie powietrza w Krakowie [43], [116], [137] zdecydowano o
podziale zestawu filtréw powietrza eksponowanych w stacji MASS-500 w okresie 21.03.2011
- 11.04.2011 na dwie czgsci tj. 1. prébka od 21.03.2011 do 2.04.2011 (10 filtréw) oraz 2.
probka od 2.04.2011 - 11.04.2011 (9 filtréw). Sumaryczna objgtoS¢ powietrza przefiltrowanego
przez pierwsza grupe filtréw wynosita 74 027 m> za$ przez druga 58 053 m3. Zastosowany
podziat zostal podyktowany obserwacja zmiany stgzenia aktywnos$ci izotop6w gamma - pro-
mieniotworczych w powietrzu (tab. 2.33). Pierwszy okres to czas kiedy obserwowano maksy-
malne wartosci stezen aktywnosci m.in. dla 13! we frakcji aerozolowej zas drugi okres to czas
ewidentnego spadku rejestrowanych stezen aktywnosci w wyniku zaréwno depozycji suchej i
mokrej oraz rozpadu jader 3'1.

Pomiar otrzymanych w wyniku zastosowanych procedur radiochemicznych Zrédet Pu
oraz wspOlnego Am 1 Cm (podobnie jak w rozdz. 2.1) odbywat si¢ przy uzyciu spektrometru
promieniowania alfa AlphaQuattro firmy Silena z detektorami typu PIPS o powierzchni aktyw-
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nej 450 mm?

zidentyfikowanych izotopéw tj. 23%Pu, (
2.34. Poprawnos$¢ zastosowanej metody badawczej zostata sprawdzona i potwierdzona przy
uzyciu materiatu referencyjnego IAEA 375 [138]. Dane eksperymentalne wraz z danymi refe-

239+240p, 241 Ay

rencyjnymi zostaty zamieszczone w tab. 2.31.

Tablica 2.31: Stezenia aktywnosci 238Pu, 239240py oraz 241 Am materiale referencyjnym IAEA 375 [138].

’ Materiat referencyjny

‘ TAEA 375

Dane certyfikowane | C [Bg/kg]; 95 % Przedziat ufnosci
Z38py 0.071; 0.056 - 0.085
239+240py 0.30;0.26 - 0.34
H1Am 0.13;0.11 - 0.15*
Wartosci obliczone C [Bg/kg]
238py 0.055 + 0.004
239+240py 0.266 + 0.027
241 Am 0.30 & 0.03

. Oszacowane na podstawie uzyskanych widm stgzenia aktywnosci i/lub MDC
242Cm zostaty przedstawione w tab.

* Uzyty material zawiera izotopowe §lady awarii w Czarnobylu, w zwigzku z tym warto$¢ stezenia aktywnosci
podana dla >*'Am na rok 1991 powinna by¢ uzupetniona o warto$é dla 2*! Am jaki powstat miedzy 1991 r. a
2011 r. z rozpadu 24'Pu. Z uwagi na brak danych na temat 2*!Pu nie mozna przeprowadzi¢ takich oszacowari.

Mozna jedynie stwierdzié, ze warto§¢ otrzymana w 2011 r. powinna by¢ wigksza niz warto$¢ referencyjna.

2.4.3 Calkowity opad atmosferyczny

Probki catkowitego opadu atmosferycznego prezentowane w niniejszym opracowaniu
byly pobierane w okresie od 11.03.2011 do 31.10.2011. Czas prébkowania pierwszych dwéch
byt krétszy od rutynowo stosowanego miesigcznego cyklu, z uwagi na antropogeniczne izotopy
promieniotworcze wystepujace w atmosferze (tab. 2.33). Gdy ich stgzenie aktywnosci malato
wydluzano czas pobierania probek powracajac do miesigcznego cyklu (7 prébek). Eacznie
pobrano 9 probek. Podstawowe dane dotyczace materialu badawczego zostaly zebrane w tab.
2.32.

Tablica 2.32: Zestawienie podstawowych informacji dotyczacych prébek catkowitego opadu atmosferycznego
pobranych w Krakowie w okresie od 11.03.2011 do 31.10.2011.

Lp. Kod Prébkowanie \% [dm3] HNO3
probki start koniec [ t, [dni]
1 DS0311 11.03.2011 | 28.03.2011 17 30 -
2 | DSO4A11 | 28.03.2011 | 05.04.2011 8 10 -
3 DS04B11 | 05.04.2011 | 29.04.2011 24 160 -
4 DS0511 29.04.2011 | 30.05.2011 31 190 +
5 DS0611 30.05.2011 | 04.07.2011 35 155 +
6 DS0711 | 04.07.2011 | 01.08.2011 28 270 +
7 DS0811 | 01.08.2011 | 06.09.2011 36 140 +
8 DS0911 | 06.09.2011 | 03.10.2011 27 30 +
9 DS1011 | 03.10.2011 | 31.10.2011 28 18 +
ty - czas probkowania, V - objetos¢ prébek , ,,-” - probka bez HNO3, ..+ - prébka z HNOj3
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Metodologi¢ przygotowania materialu badawczego do pomiaréw gamma - spektro-
metrycznych zmieniono dla trzech pierwszych prébek, ze wzgledu na mozliwosé utraty 131
w trakcie stosowanej procedury. W zwiazku z tym probki DS0311, DS04A11, DS04B11 od-
parowywano do malej objgtosci na ptycie grzejnej w stalowym a pdZniej szklanym naczyniu
a nastgpnie w polietylenowym pod promiennikiem podczerwieni. W trakcie odparowywania
zmieniano pH probki przez dodanie wody amoniakalnej (pH ok.10). Wptywato to niestety nie-
korzystnie na objetos¢ koncowego materiatu (objetos¢ ulegata powigkszeniu) co miato istotne
znaczenie w przypadku szacowania wynikdw pomiaréw gamma - spektrometrycznych [138].

Pozostate 6 probek poddano rutynowym zabiegom tj. po zakonczeniu probkowania
do probki dodawano stgz. HNOj (ok. 100 ml na 160 dm? probki). Cala prébke stopniowo
odparowywano w naczyniu ze stali nierdzewnej a pézniej w zlewce szklanej. W tym czasie
pusta beczke, w ktdérej gromadzono probke przemywano roztworem HNOj3 1 osuszano filtrami
bibutowymi. Filtry te spopielano po wysuszeniu w piecu muflowym w temperaturze 400 °C.
Odparowana do matej objetosci probke taczono z materiatem pozostatym po spopieleniu filtrow
w naczyniu polietylenowym i ponownie odparowywano pod promiennikiem podczerwieni. Tak
przygotowany materiat kierowany byl do pomiar6w gamma - spektrometrycznych. Z uwagi
na fakt, ze objetos¢ koficowa prébek miescita sie w zakresie od 7 cm® do 100 cm?, kalibracje
wydajnosciowa dla kazdej geometrii przygotowano uzywajac w tym celu roztworéw z ozna-
czonymi: 1311, 134Cs oraz 137Cs. Wszystkie probki zostaly zmierzone przy uzyciu koaksjalnego
detektora HPGe (Silena SpA) o wydajnosci wzglednej 11 %. Ponizej (rys. 2.44) przedstawiono
przyktadowe widmo prébki catkowitego opadu atmosferycznego.
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Rysunek 2.44: Widmo prébki catkowitego opadu atmosferycznego SDS04B11, czas pomiaru 102 180
s, detektor koaksjalny HPGe (Silena SpA) o wzglednej wydajnosci 11 %.
A - 511 keV anihilacja

W rozwazanych prébkach zidentyfikowano sztuczne izotopy promieniotwoércze takie
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jak: 1317, 134Cs, 137Cs. Stezenia aktywnosci oraz MDC dla znalezionych izotopéw, szacowano
stosujac zaleznosSci odpowiednio 2.33 oraz 2.34 z pominigciem wspdiczynnika K, dotycza-
cego rozpadu izotopéw w prébce w czasie jej pobierania i zastgpujac V powierzchnig kolektora
(D=2.28 m?). Czas pomiedzy poborem prébki a pomiarem liczono od $rodka przedziatu okresu
probkowania. Wyniki przeprowadzonych analiz zostaly zestawione w tab. 2.35 w rodziale
24.4.

2.4.4 Wyniki analiz alfa - i gamma - spektrometrycznych

Wyniki badan prezentowanych powyzej (tab. 2.33, 2.34, 2.35) wykazaly obecnosc¢ an-
tropogenicznych izotopéw promieniotwérczych w powietrzu nad Krakowem. We wszystkich
przebadanych komponentach atmosfery (frakcja gazowa, frakcja aerozolowa, catkowity opad
atmosferyczny) udato sie zidentyfikowaé 1311, Tzotop ten we frakcji gazowej zmieniat sie w
rozwazanym okresie badan (21.03.2011 - 26.04.2011) w powietrzu w Krakowie w zakresie od
<48 ‘qum_3 do 5 220 ‘qurn_3 ze Srednig 1 334 qum_3 podczas gdy we frakcji aerozolo-
wej ta zmienno$¢ obserwowana byta w przedziale od < 12]/1qu_3 do 5730 qum_3 a Srednia
wynosita 1 127 pthm’3. Stezenie aktywnosci 311 w obu frakcjach reprezentowato ten sam
rzad wielkosci. Maksymalne wartoSci zostaly zarejestrowane w obu przypadkach pomigdzy
26.03.2011 a 31.03.2011. Ten sam efekt uwidocznit si¢ takze w przypadku innych izotopow
tj.: 137Cs, 136Cs, 134Cs, 132Te/1321 przy czym zakresy ich zmiennosci i $rednie wynosity odpo-
wiednio: < 9.4 qum_3 - 436 qum_3, 123 qum_e' (1%7Cs); < 1.0 qum_3 -32 qum_3,
21 uBgm—3 (1%0Cs), < 4.9 uBqm 3 - 461 uBqm 3, 113 uBqm 3 (13*Cs); 2.8 uBqm 3 - 124
qum_3 , 57 qum_3 (132Te/1321). Sposréd izotopéw Cs wartosci na tym samym poziomie zo-
staty oszacowane dla 134Cs oraz 13Cs natomiast wyniki 3°Cs byly o rzad wielkosci mniejsze
1 powyze] MDC zostaly wyznaczone gtdwnie w okresie wspomnianego powyzej maksimum
zaobserwowanego dla wszystkich zidentyfikowanych izotopow.
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Tablica 2.33: Wyniki analiz frakcji gazowej i aerozolowej przygruntowej warstwy powietrza w Krakowie po-
branych pomiedzy 21.03.2011 a 26.04.2011 tj.: stezenia aktywnosci 31T (frakcji gazowej i aerozolowej), 137Cs,
136, 134Cs, 132T¢/1321, 7Be [138].

Kod C [¢Bqm 3]
13111167’ ‘ 1311gaz 137CS ‘ 136CS 134CS 132Te/1321 7Be

11121 | 1051 +£49 | 135+ 42 <9.0 <6.7 <4.9 <3.9 3810 £ 270
11122 | 843 +7.4 | 286+ 103 <15 <11 <11 <7.7 4290 + 310
11123 <12 <48 <94 <74 <36 <35 3800 + 280
11124 | 840 + 37 600 + 170 <17 <13 162 + 8.0 <8.9 3310 £ 240
11125 | 1570 £60 | 2040 + 860 83 + 11 22+10 105+20 | 449+9.5 | 4680 + 350
11131 | 3600 & 200 | 5200 &+ 1200 | 254 + 27 32+ 15 206 +36 | 109+ 17 | 4980 + 390
11132 | 5730 +£ 350 | 5220 £340 | 436 + 38 28+ 16 461 £43 | 124 +£39 | 5690 + 440
11133 | 2910 + 120 | 3360 £260 | 296 + 25 24+ 13 307 + 28 <9.0 6040 + 450
11134 | 908 +42 | 1120+ 110 | 363+ 5.6 <11 347 £ 8.0 <7.6 6330 + 450
11135 | 668 =33 | 1150 =+ 230 41 £ 10 <19 75 £ 22 <10 5720 + 430
11136 | 718 £ 35 950 + 150 42+ 11 <18 54 +17 <9.8 4340 + 330
11137 | 2151 +£90 | 1520 £410 | 411+30 |274+51 | 420+50 41 +£10 | 7500 + 540
11141 | 413+ 18 625 + 95 45+5.0 <8.2 555+ 6.7 <5.7 5220 + 370
11142 | 494 + 27 510 + 220 43+ 15 <28 438 +13.2 <15 3760 + 310
11143 | 650 + 27 930 +250 | 45.5+5.7 <10 45.1+ 8.0 <7.0 5490 + 390
11144 | 438 + 48 680 + 320 60 + 15 <20 66.9 + 26.4 <10 4840 + 390
11145 | 308 + 20 775 + 90 82 + 14 <20 63.6 + 20.4 <11 3960 + 310
11146 | 182+ 16 940 + 190 <24 <18 2524+ 9.6 <9.4 2410 + 210
11147 | 239+15 | 1060+£360 | 42+55 <7.1 445 +16.1 <34 2740 + 650
11151 | 157+ 13 402 + 59 39.84+ 7.6 <9.6 373+ 108 <4.9 3190 + 240
11152 | 922 +83 249 + 80 <18 <15 17.8 £4.7 <34 2420 + 180
11153 | 126+ 14 167 + 45 28 £ 6.0 <11 315+ 6.3 <6.0 4770 + 350
11161 | 44.6 +3.1 88 + 25 225423 | 24+1.1 | 142+17 | 106 £6.9 | 7650 & 540
11162 | 114+ 1.1 65+ 12 532 +0.78 <1,0 648+ 0.8 | 2.8 £22 | 6040 + 430

wyniki podane na poczatek okresu prébkowania

Podobna statystyke wynikéw jak 136Cs we frakcji aerozolowej powietrza maja réwniez
132T¢/1321, Wartosci oszacowane dla tych dwéch izotopéw sa o dwa lub jeden rzad wielkosci
mniejsze od wynikéw 13!, Dodatkowo wyniki wtasnie 136Cs i 132Te/!32I pokazaty jak istotne
sa dwa okresy probkowania poza zdefiniowanym powyzej maksimum tj. migdzy 3.04.2011 a
4.04.2011 oraz migdzy 18.04.2011 a 21.03.2011. W tym czasie uwidocznit si¢ dwukrotnie po-
nownie wzrost stgzenia aktywnosci catej rozwazanej grupy izotopéw. W pierwszym okresie
rzad wielkosci stezen aktywnoS$ci byt na poziomie wynikdw z okresu wczesniejszego mak-
simum w drugim za$ stgzenia aktywnoSci byty o rzad lub dwa rzedy wielkoSci mniejsze od
warto$ci maksymalnych.

Dodatkowo w tab. 2.33 uwzgledniono réwniez ”Be (izotop naturalny, kosmogeniczny).
Wyznaczone stgzenia aktywnoSci dla tego izotopu (zakres 2 410 qum’3 - 7 650 qum*3,
Srednia 4 732 qum_3), ktére nie odbiegaja od stgzen rejestrowanych na przestrzeni 13 lat
(2003 - 2015) w Krakowie [139] moga stanowiC potwierdzenie poprawnosci wykonanych ana-
liz.

Analizy aktynowcéw, ktérych oznaczenia wykonano w ramach prezentowanych badan
tj: 238py, 239+240py, 241 Am oraz 242Cm (tab. 2.34) nie wykazaly odstepstw od stezeri aktyw-
nosci opracowanych dla aerozolowej frakcji powietrza w latach 1990 - 2007 dla Krakowa w
pracach wczesniejszych [43], [116]. Ich stgzenia aktywnosci sa od 4 do 8 rzedéw wielkosci
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mniejsze niz stgzenia zarejestrowanych emiteréw kwantow gamma w powietrzu.

Tablica 2.34: Wyniki analiz frakcji gazowej i aerozolowej przygruntowej warstwy powietrza w Krakowie po-
branych pomigdzy 21.03.2011 a 26.04.2011 tj.: stezenia aktywnosci 238Pu, 239240py, 241 Am, 242Cm [138].

Kod C [nBqgm~J]

238Pu ‘ 239+240Pu ‘ 2471 Am ‘ 242Cm
FPK1 <0.6 51+15 | 04+03 <0.1
FPK2 | 094+03 | 13819 | 43+1.2 <0.3

W catkowitym opadzie atmosferycznym udato si¢ zidentyfikowa¢ mniejsza game an-
tropogenicznych izotopdw promieniotworczych niz we frakcji aerozolowej powietrza. Byty to:
1311, 137Cs, 134Cs (tab. 2.35).

Tablica 2.35: Wyniki analiz calkowitego opadu atmosferycznego w Krakowie pobranego pomigdzy 11.03.2011

do 31.10.2011 tj.: stezenia aktywnosci 1311, 137Cs, 134Cs, 7Be i 22Na.

Kod C [Bqm 2]

probki B B3Cs B7Cs | 7Be “Na
DS0311 <840 0.016 = 0.005 <0.026 13.04 £ 0.77 <0.015
DS04A11 | 3.37 £0.17 <0.024 0.0198 + 0.0059 | 6.66 & 0.35 <0.012
DS04BI1 | 54+ 17 | 014640015 | 0.168 £0.018 | 130.7£6.6 | 0.041 £0.011
DS0511 | 146+£83 | 0.175+0.012 | 0383+0.023 | 212411 | 0.0178 4 0.0056
DS0611 [ 17.3£8.1 | 0.0150 +0.0071 | 0.0617 +0.0089 | 1793 9.0 | 0.0210 £ 0.0061
DS0711 <180 <0.017 0.0230 +0.0060 | 249+ 12 | 0.0291 £ 0.0059
DS0811 <107 <0.015 <0.015 73.0+37 <0.013
DS0911 <83 <0.013 <0.018 502+ 034 <0.018
DS1011 <47 <0.013 <0.011 2.19 +£0.20 <0.013

wyniki podane na Srodek okresu probkowania

Powodem takiego stanu rzeczy mogt by¢ dtuzszy czas probkowania niz w przypadku
filtrow powietrza (rozdz. 2.4.1 - 2.4.3) a takze relatywnie dtugi proces przygotowania probek
do pomiaréw gamma - spektrometrycznych. W zwiazku z tym jadra izotopéw o krétszych cza-
sach potowicznego rozpadu i takie, ktérych stgzenia aktywnosci w powietrzu byty mniejsze od
tych, ktére uznano na podstawie wczesniej prezentowanych badan za markery awarii FDNPP w
powietrzu w Krakowie (tab. 2.33) mogty ulec rozpadowi. Stezenie aktywnosci 131 w opadzie
atmosferycznym zmieniato si¢ w zakresie od 3.37 Bq m~2 do 146 Bq m~2 ze $rednia 43 Bq
m~2 podczas gdy 1%Cs w zakresie < 0.011 Bq m~2 - 0.383 Bq m~2 ze $rednia 0.131 Bq m 2
a dla 134Cs w zakresie < 0.013 Bq m~2 - 0.175 B qm ™2 ze $rednia 0.088 Bq m—2. Przytoczone
wyniki dla izotopéw Cs sa na tym samym poziomie jednak wykazuja wigksze zréznicowanie
niz to bylo obserwowane dla wynikéw frakcji aerozolowej powietrza. Na podstawie zapre-
zentowanych wynikéw (tab. 2.35) mozna ustali¢ czas kiedy nastapilo ,,oczyszczenie” atmos-
fery z izotopéw promieniotworczych pochodzacych z FDNPP z rozdzielczoScia miesigczna.
Ostatnie §lady 13! oraz 134Cs w atmosferze w Krakowie wg. prezentowanych danych byty
obserwowane w czerwcu 2011 r. Tak jak poprzednio w tabeli wynikéw zwiazanych z FDNPP
zamieszczono réwniez wyniki dla izotopéw naturalnych (kosmogenicznych) tj. Be oraz *Na.
Z uwagi na dos¢ dtugi poddany rozwazaniom okres prébkowania mozna dla nich zaobserwowac
trend zwigzany z sezonowoScia tj. porami roku. Oszacowane wyniki nie odbiegaja od warto-
$ci uzyskanych w trakcie badanh pomigdzy 2005 r. a 2015 r. w Krakowie [140] co moze by¢
wyznacznikiem poprawno$ci wykonanych analiz.
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Omowienie wszystkich prezentowanych wynikow w konteksScie sytuacji globalnej na
Swiecie po awarii FDNPP nastapi w rozdz. 3.
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Rozdzial 3
Dyskusja wynikéw badan

Kompozycja radionuklidéw, uwolnionych w wyniku intencyjnych i/lub nieintencyj-
nych dziatlan na terenie FDNPP (rozdz. 1.1.4), a zwlaszcza obecno$s¢ w ekosystemach lado-
wym i morskim krétkozyciowych izotopéw, bedacych sygnaturami proceséw jadrowych (rys.
3.1), byty potwierdzeniem skazenia Srodowiska do jakiego doszto w wyniku awarii jadrowej na
terenie Japonii (rozdz. 1.1.5).

Transport uwolnionych izotopéw promieniotwdrczych w atmosferze, wraz z masami
powietrza spowodowal, ze FDNPP zmienita status z lokalnego Zrédta skazenia promieniotwor-
czego na Zrodlo globalne. Izotopowe Slady awarii FDNPP byty identyfikowalne w ciagu ok.
dwoch tygodni na catej kuli ziemskiej (rys. 3.2) [141].

Opis konsekwencji awarii FDNPP, rozumianych jako skazenia promieniotworcze w
Srodowisku oraz budowanie na tej podstawie modeli teoretycznych transportu izotopéw pro-
mieniotwoérczych, szacowanie dawek dla populacji zamieszkujacej teren Japonii etc. nie jest
fatwe. Wynika to wciaz z braku jednoznacznych danych na temat paliwa jadrowego (rozdz.
1.1.4) jak 1 przebiegu/historii samej awarii (uwolnienie izotopoéw z 3 reaktoréw). Ponizej zosta-
nie przedstawiony opis stanu wiedzy i dyskusja/polemika z niektorymi przyjetymi zatozeniami,
w tych aspektach awarii FDNPP, ktére zostaty poddane analizie w ramach badan wiasnych.

Pomimo uptywu 8 lat od awarii FDNPP, wiedza na temat pewnych zagadnien dotycza-
cych tego zdarzenia jest wciaz mocno ograniczona. Ma to swoje Zrodto zarowno w polityce,
ekonomii, kulturze, komunikacji, wizji zagospodarowania terendw skazonych, jak i w ogra-
niczeniach infrastrukturalnych, aparaturowych, dostgpu do strefy wylaczenia, etc. Ponizsze
opracowanie przyczynia si¢ do usystematyzowania wiedzy w niektérych obszarach naukowych,
dodaje nowe fakty do juz istniejacych, a takze w niektérych miejscach proponuje re-analizg ist-
niejacych w literaturze baz danych, w nieco innym kontekscie niz to zostalo zaplanowane przez
ich autorow.
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Rysunek 3.1: Widmo catkowitego opadu atmosferycznego zdeponowanego na kurtce osoby ekspono-
wanej na deszcz w Tokio w marcu 2011 r., data pomiaru 5.04.2011, czas pomiaru 70 502 s, detektor X
SCC - koaksjalny HPGe typu PopTop (ORTEC, GMX 30190) o wzglednej wydajnosci 30 % [138].
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26/3/2011 at 18:00 UTC

Rysunek 3.2: Wyniki symulacji trajektorii mas powietrza migdzy 13.03.2011 a 26.03.2011, majacych
swoj poczatek nad obszarem FDNPP i uzyskane przy uzyciu modelu dyspersji Langrange’a [6].

kolor czerwony - czastki pomigdzy poziomem ziemi a 3 km nad powierzchnig ziemi, czarny/ciemny niebieski -
czastki pomigdzy 3 km a 6 km nad powierzchnia ziemi, jasny niebieski - czastki powyzej 6 km nad powierzchnia

ziemi
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3.1 Izotopowe Slady awarii FDNPP na terenie Japonii

Rozszczelnienia w obudowach bezpieczenstwa blokéw nr. 1, 2 i 3 FDNPP (odpowied-
nio 12.03.2011, 15.03.2011 i 14.03.2011) byly gtéwnymi, cho¢ nie jedynymi (rozdz. 1.1.3),
drogami uwolnienia izotopéw promieniotwérczych do Srodowiska. Jako pierwsze zostaty wy-
emitowane gazy szlachetne (np.: 85Kr, 133Xe, rozdz. 1.1.4), ktére ulegly ,,rozcieficzeniu” w at-
mosferze. Poniewaz rozszczelnienie pretow paliwowych nastapito w wyniku przegrzania rdzeni
reaktorow i ich stopienia, produkty rozszczepienia o Sredniej lub niskiej lotnosci, byly uwol-
nione w niewielkich ilosciach (rozdz. 1.1.4) tj. inaczej niz w przypadku awarii w Czarnobylu
(rozdz. 1.3.1). Powstale aerozole, w wyniku proceséw fizycznych i chemicznych ulegty de-
pozycji w Srodowisku ladowym i morskim. Rozmieszczenie rejonéw Japonii, gdzie nastapita
depozycja uwolnionych z FDNPP izotopéw promieniotwérczych, przedstawiono na rys. 3.3.
Ich polozenie byto uwarunkowane sprze¢zeniem chronologii wydarzenn w FDNPP (wybuchéw
wodoru, rozszczelnienia obudowy bezpieczenstwa, etc., rozdz. 1.1.3) z warunkami meteorolo-
gicznymi (kierunek wiatru, opady deszczu, etc.) a takze uksztaltowaniem terenu (rozdz. 1.1.1).

sucha depozycja
—— mokra depozycja

> kierunek wiatru IWATE

~

7,
YAMAGATA/ /
/ /MIYAGI

: _ p Depozycja*’Cs
NIIGATA (13.10.2011)

I >5000

TOKYO

i’(AMANASHI

Rysunek 3.3: Lokalizacja rejonéw Japonii, na ktérych nastapita depozycja izotopéw promieniotwor-
czych z FDNPP wraz z rozktadem depozycji '>’Cs na dzier 13.10.2011[13].
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3.1.1 Skazenia promieniotworcze wybranych elementéw ekosystemu la-
dowego

Cez

Depozycja izotopéw Cs w Srodowisku ladowym, nie byta geograficznie izotropowa.
Przekonano si¢ o tym dos¢ szybko, na podstawie pomiaréw ,,skanujacych” teren do 80 km od
FDNPP (rozdz. 1.1.5). Pokazaty one, ze rozktad mocy dawki (pochodzacej gtéwnie od 134Cs,
137Cg oraz 1811, 132Te/132], tab. 1.3) prezentuje charakterystyczny ksztatt (profil depozycji), a
wartos$ci maksymalne uktadaja si¢ wzdtuz kierunku pétnocno - zachodniego od FDNPP (rys.
1.8). Taki wyrazny trend byt zwigzany z koincydencja rozszczelnienia obudowy bezpieczen-
stwa bloku nr. 2 dnia 15.03.2011 w godzinach porannych (rozdz. 1.1.3), zmiany kierunku
wiatru z poludniowo - zachodniego na pétnocno - zachodni oraz opadu deszczu, ktéry wystapit
tego samego dnia w godzinach popotudniowych [13].

Z uwagi na fakt, ze '%Cs ma dhuzszy czas potowicznego rozpadu niz 34Cs oraz jest
on emiterem promieniowania gamma mono-energetycznego (661.7 keV, tab. 1.8), to na nim
opierac si¢ bgdzie cata ponizsza dyskusja.

Badania prébek gleby pobranych na terenie prefektury Fukushima (rozdz. 2.1), cho¢
liczba ich nie byta duza (n=26) to jednak oddaja anizotropowos¢ rozktadu powstatego skazenia
terenu. Stezenia aktywnosci %Cs, w prébkach pobranych z terenéw potozonych na potudnie
od FDNPP (n=4, tab. 2.1, 2.8), mieszcza si¢ w zakresie od 460 Bq kg~! do 663 Bq kg~! pod-
czas gdy ta sama wielkos¢ dla probek z obszaréw usytuowanych na zachdd i péinocny zachdd
od FDNPP, dochodzi do 113.2 4 7.4 kBq kg~ !. Dla tej drugiej grupy prébek, stezenie aktywno-
Sci 137Cs jest funkcja odlegtosci od elektrowni (rys. 3.4). Warto jednak zwrécié uwage na fakt,
ze sposrdd préobek gleby, to ta probrana 65 km od elektrowni (FS3) ma maksymalne stgzenie
aktywnosSci, wyznaczone w prowadzonych badaniach. Jest to kolejnym dowodem niejednorod-
nosci rozktadu depozycji Cs w Srodowisku ladowym a takze dowodem na istnienie tzw. ,hot
spotéw”’, rozumianych jako wybrane miejsca/punkty o wigkszej aktywnosci izotopow /stgzeniu
aktywnoSci izotopéw /mocy dawki niz na obszarze sasiadujacym z nim.

Dla potwierdzenia powyzszych wnioskow przygotowano réwniez wykres zaleznosci
stezenia aktywnosci 37Cs od odlegtosci (rys. 3.5), na podstawie danych zgromadzonych w
pracy Yamamoto et. al. (2014) [105], dla prébek gleby pobranych w latach 2011 - 2013, z
obszaréw wokét FDNPP, w odlegtosci od 1.5 km do 56 km (wyniki zostaly przeliczone na
datg 11.03.2011). Na jego podstawie, mozna tatwo zaobserwowaé, ze réznice w wartosciach
rozwazanych wielkoSci sa zwigzane z orientacja geograficzng wzgledem FDNPP. Wyniki dla
kierunku potudniowo - zachodniego (SW) dotycza okolic miasta Okuma, znajdujacego si¢ naj-
blizej elektrowni, co miato niebagatelny wptyw na depozycje¢ m.in. zotopéw Cs na tym terenie.
Warto$ci te gwalttownie maleja wraz z odlegtoscia i na przestrzeni ok. 4 km réznia si¢ o rzad
wielkosci. Nieco inaczej jest dla kierunku péinocnego (N), do odleglosci ok. 7.5 km. Przed-
stawione wyniki zwigzane sa z terenem miasta Futaba (rozdz. 1.1.1). Cho¢ dla tego miejsca
poziom stezenia aktywnosci 1%7Cs jest réwnie wysoki jak dla Okuma, to jednak jego gradacja
zwiazana z odlegloScia od FDNPP jest zdecydowanie mniejsza (na przestrzeni 5 km wyniki
r6znig si¢ o czynnik 2). Taka dysproporcje, pomigdzy wynikami uzyskanymi dla okolic dwéch
miast oddalonych o ok. 5 km od siebie, przypisaé mozna warunkom atmosferycznym tj. wigk-
szej czestotliwosci wystgpowania wiatréw w kierunku pétnocnym lub pétnocno - zachodnim
w trakcie awarii w FDNPP. Podkresli¢ nalezy, ze na taka strukture zbioru wynikéw, wptyw
miaty rowniez wysokie efektywnosci proceséw fizycznych i chemicznych w wyniku, ktérych
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Rysunek 3.4: Rozktad stezenia aktywnosci '3Cs w prébkach gleby pobranych z obszaru prefektury

Fukushima w funkcji odlegtosci od FDNPP.
W - zachdd, S - potudnie, NW - péinocny zachdd; odlegtos¢ od elektrowni podana z doktadnoScia do 5 km
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Rysunek 3.5: Rozktad stezenia aktywnosci '3Cs w prébkach gleby pobranych z obszaru prefektury
Fukushima w funkcji odlegtosci od FDNPP (na podstawie [105]).
S - potudnie, SW - potudniowy zachéd, NW - péinocny zachéd, N - péinoc

dochodzito do depozycji izotopéw promieniotworczych (depozycja sucha, depozycja mokra
powiazane z krétkotrwatymi, lokalnymi zmianami kierunkéw wiatru), a ktére silnie zalezaty od

zmiennej zasiggu.
Profil rozktadu stezenia aktywnosci ”Cs w kierunku potudniowym (S), ma Scisty
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zwiazek z uksztattowaniem terenu (rozdz. 1.1.1). Mniej wigcej 15 km od FDNPP, koriczy
si¢ waska rownina Hamadori ograniczona terenem wyzynnym i gérami Abukuma od zachodu.
Znajduje to swoje odbicie w wynikach, ktére dla odlegtosci wigkszej niz 15 km gwattownie
maleja o rzad wielkosci (rys. 3.5).

Inaczej przedstawia si¢ obraz zbioru danych dla kierunku péinocnego (N) 1 pétnocno
- zachodniego (NW), choc€ 1 tutaj uksztaltowanie terenu ma bardzo duze znaczenie 1 stanowi
klucz do prawidiowej interpretacji. Wyniki przypisane kierunkowi péinocnemu od FDNPP,
zwiazane sg z miejscami (Minamisoma, Namie) usytuowanymi na réwninie Hamadori a wigc
tak jak w przypadku rozwazanym powyzej, niewielka szorstko$¢ terenu umozliwita wigkszy
zasigg, utworzonym po emisji z rdzeni reaktorow aerozolom promieniotworczym. Natomiast
maksima pojawiajace si¢ ok. 18 km - 20 km oraz 26 km - 30 km moga mie¢ zwiazek z korela-
cja chronologii wydarzen w FDNPP i1 warunkéw atmosferycznych. Dane z kierunku pétnocno -
zachodniego (okolice miejscowosci litate) zostaty opracowane na podstawie prébek pobranych
pomigdzy ok. 30 km a 56 km. Przedstawione stgzenia aktywnosci sa zdecydowanie mniejsze
niz dla kierunku pétnocnego, a w catym zbiorze mozna wyrézni¢ dwa niewielkie maksima ok.
32 km 1 39 km. Taka struktura danych ma réwniez swoje korzenie w uksztaltowaniu terenu.
Miejscowos¢ litate polozona jest wsrdd gor Abukuma, ktére stanowily fizyczng przeszkode
dla transportowanych przez masy powietrza aerozoli pochodzacych z FDNPP. Miejsce pobra-
nia prébki (np.: dolina lub stok, stok wschodni lub zachodni) miato tu decydujacy wptyw na
warto$¢ otrzymanego wyniku.

O ile 13Cs jest ewidentnym $ladem awarii FDNPP (czas potowicznego zaniku wynosi
2.1 lat) a jego wyniki nie potrzebuja zadnej korekty zwigzanej z innymi Zrédtami promienio-
twérczymi w Srodowisku, zdeponowanymi przed awaria w FDNPP (rozdz. 1.3), o tyle 137Cs
takiej korekty wymaga. Badania prowadzone na terenie catej Japonii w latach 1974 - 2017, w
ramach ktérych analizowano m.in. 3 Cs w powierzchniowej warstwie gleby (do 5 cm gteboko-
Sci) pokazaty, ze gléwnym Zrédtem tego izotopu do 2011 r. byly testy broni jadrowe;j (rys. 3.6,
[142]). Poziom stezenia aktywnosci %7 C, mieszczacy si¢ miedzy ok. 2 Bqkg ™! a 200 Bq kg~!
w roku 1974 (w zaleznoSci od potozenia miejsca poboru prébek na terenie Japonii), sukcesyw-
nie malat do 2010 r., kiedy to osiagnat warto$ci z przedziatu dziesietnych czesci Bq kg™! do
ok. 100 Bq kg~!. Na prezentowanym wykresie praktycznie brak widocznego wptywu awarii
w Czarnobylu (1986 r.) na obserwowany trend (rys. 3.6). Ostatni wynik pomiaréw '3Cs w
prébkach gleby z 2010 r. dla prefektury Fukushima wynosit 17 4 0.4 Bq kg~! [143], co sta-
nowi ok. 4 % najmniejszego wyniku oszacowanego w ramach badan wilasnych, dla potudniowe;j
czedci prefektury Fukushima. W zwiazku z tym mozna wyciagnaé wniosek, ze dla prezento-
wanych wynikéw badan wiasnych, poprawka dla 13”Cs uwzgledniajaca ,tlo” tj. stezenie tego
izotopu obserwowane w powierzchniowej warstwie gleby przed 2011 r., jest relatywnie mata
(w granicach niepewnoSci wynikéw) i moze by¢ pomijana.

Proébki Scidtki leSnej zgromadzone na terenie potozonym w odleglosci ok. 10 km -
30 km w kierunku pétnocno - zachodnim od FDNPP, w okolicach miasta Namie, pokazuja duze
zréznicowanie w stezeniu aktywnosci 137Cs mieszczace sie w przedziale od 112.5 kBq kg ™! do
649 kBq kg~ ! masy suchej (rozdz. 2.1) lub od 160 kBq kg~! do 974 kBq kg~ ! masy spopielo-
nej. Pomimo, ze jest to préba statystycznie mata (n=4), to na podstawie otrzymanych wynikéw
mozna stwierdzié, ze poziom stezeri aktywnosci 13’Cs w analizowanych prébkach byt wyzszy
niz dla gleby oraz widoczny jest brak zalezno$ci pomigdzy odlegtoscia od FDNPP a wielko-
Scig oszacowanego wyniku (najmniejsza wartoS$¢ zostata wyznaczona dla odlegtosci 10 km za$
najwigksza dla 30 km, tab. 2.8). Pierwszy fakt mozna wiazaé z wigksza zawartoScia materii
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Rysunek 3.6: Stezenie '37Cs w powierzchniowej warstwie gleby (do glebokosci 5 cm) na terenie Japonii
w latach 1974 - 2018 [142].

organicznej w Scidtce lesnej niz w glebie (tab. 2.8), za$ drugi jest wynikiem uksztattowania
terenu i warunkéw meteorologicznych warunkujacych depozycj¢ m.in. Cs. Nalezy pamigtac,
ze ta grupa probek zostata pobrana w 2015 r. Miejsce poboru prébek w odlegtosci ok. 10 km
od FDNPP zlokalizowane byto u podnéza gor, ktére stanowily fizyczng barierg dla transportu
aerozoli atmosferycznych, za$ kolejne trzy punkty, polozone byty pomigdzy wzgérzami ob-
szaru Abukuma. Z uwagi na fakt, ze sktadowaq Sciéiki leSnej sa m. in. igly, liScie, fragmenty
kory (rozdz. 2.1), ktére zanim opadna biora udzial w oczyszczaniu atmosfery z aerozoli at-
mosferycznych, to po 4 latach od awarii, to one moga wnosic istotny wklad do prezentowanych
wynikow. Positkujac sie dostepnym zbiorem wynikow dla probek Sciétki lesnej (n=34, odle-
gtos¢ od 2 km do 34.5 km) nawiazujacym do omawianych wczesniej probek gleby i tak jak
poprzednio pochodzacym z pracy Yamamoto et. al. (2014) [105] mozna stwierdzié, ze wy-
ciagnigte powyzej wnioski, pozostaja prawdziwe. Najwigksze wartosci dla tego zbioru danych
zarejestrowano dla okolic miasta Namie (kierunek péinocno - zachodni) dla odlegtosci ok. 30
km (maksymalna warto$¢ ok. 15 MBq kg~! masy spopielonej, prébki pobrane w 2012 r.). Dla
tego obszaru wyrazny jest trend zwigzany z odlegloscia tj.: im wigksza odlegtos¢ tym wigksze
stezenie aktywnosci 137Cs. Jest to zalezno$é¢ odwrotna do tej znalezionej dla wszystkich pozo-
stalych, podlegajacych rozwazaniom miejsc (Minamisoma, litate, Futaba, Okuma, czy tereny
na potudnie od FDNPP) a jej uzasadnieniem jest koincydencja uwolnienia izotopéw promie-
niotworczych wraz z depozycja zwiazana z opadami deszczu (15.03.2011 1. ).

Najciekawsza, pod wzgledem poznawczym okazala si¢ by¢ grupa materialu badaw-
czego zakwalifikowana w niniejszym opracowaniu jako materiat naniesiony (rozdz. 2.1). Za-
warto$¢ materii organicznej dla tego zbioru (warto$¢ maksymalna 21 %, mediana 13 %), odpo-
wiadata zakresowi wyznaczonemu dla gleby (warto§¢ maksymalna 22 %, mediana 10 %) wigc
nie byt to czynnik réznicujacy te dwa rodzaje prébek, dla ktérych opracowane wyniki 137Cs
roznily si¢ znaczaco. Wartosci stezenia aktywnosci 137Cs dla materiatu naniesionego (n=5)
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zawieraly sie w przedziale od 0.32 MBq kg~! do 5.34 MBq kg~!. Prébki te, podobnie jak
Scidlka lesna, zostaty pobrane w 2015 r. a miejsca, w ktorych nastapito ich pobranie miaty do-
skonale cechy miejsc, gdzie moglo nastgpowac putapkowanie i akumulacja materiatu naniesio-
nego (miejsca pod rynnami, rowy systemow odwadniajacych drogi, ubytki w nawierzchni drég
lokalnych, rozdz. 2.1), a co za tym idzie, gromadzenie wyraznych §ladéw awarii FDNPP, ma-
nifestujacych si¢ poprzez stezenia aktywnosci lub stosunki izotopowe odbiegajace w znaczny
sposob od tych spotykanych w innym materiale badawczym. W konteksScie opublikowanych
danych, wyniki otrzymane w ramach badan wilasnych nie odbiegaja od wynikéw literaturo-
wych [104]-[106]. Najwieksza wartos¢ stezenia aktywnosci 137Cs dla materialu naniesionego,
zostata wyznaczona dla probki pobranej w 2012 r. w okolicach miasta Futaba (w kierunku p6t-
nocnym, w odlegtosci 4.28 km od FDNPP) i wynosita ona ok. 70 MBq kg~! [105]. Poza tym,
dla tego materiatu badawczego, zgromadzonego z obszar6w we wszystkich kierunkach geogra-
ficznych wokét FDNPP, dla stezenia aktywnosci 1%7Cs dat sie zauwazyé trend malejacy wraz
z odlegtos$cia od FDNPP. Warto podkresli¢, ze probki materiatu naniesionego przedstawione w
ramach niniejszego opracowania sg ostatnimi pobranymi (2015 r.) tego rodzaju prébkami, kto-
rych wyniki sa publikowane i1 stanowig dowdd, ze mimo uptywu czasu 1 akcji dekontaminacji
wcigz w Srodowisku istnieja ,,hot spoty”, w ktorych gromadzony material, moze mie¢ wysoka
aktywnos¢.

Nie udato si¢ niestety, dla catej rozwazanej grupy probek (n=35), wykazac zalezno$ci
pomiedzy moca dawki zmierzona w miejscu poboru prébki (tab. 2.1) a suma aktywnosci 134Cs
i 137Cs (R?=0.13) przeliczonymi na dzien poboru prébki (wyniki w tab. 2.8 podane na dzien
11.03.2011). Zwiazane jest to z brakiem informacji o stgzeniu aktywnosci izotopéw I (bada-
nia przeprowadzone 4 - 5 lat po awarii FDNPP), ktére oprécz izotopéw Cs stanowia gtdwna
komponente skazenia terenu (tab. 1.3), a ich r6zny wklad zmieniajacy si¢ z czasem (prébki
pobierane w latach 2011 - 2015) moze zaburza¢ obraz istniejacych zaleznosci. Jedynie wyniki
dla préobek sciotki lesnej pobranych w 2015 r. 1 gleby, pobranych w listopadzie 2011 r. wy-
kazaty do§¢ dobre korelacje, dla ktérych wspétczynnik determinacji R> wynosit odpowiednio
0.91 oraz 0.76.

Przeprowadzone badania réwniez nie wykazaty dobrze zdefiniowanych zaleznos$ci po-
miedzy zawartoscia materii organicznej a stezeniem aktywnosci 137Cs, dla kazdej z rozwaza-
nych grup prébek.

Stosunki aktywnosci izotopéw Cs tj.: 13#Cs i 137Cs w opracowanej grupie wynikéw sa
bliskie 1 i wlasnie wartos$¢ na tym poziomie szczegétowosci dos¢ dobrze charakteryzuje Zrodio
izotopéw Cs, ktérym jest FDNPP. Podawanie bardziej szczegétowych danych lub wyciaganie
na ich podstawie wnioskéw jest dos¢ ryzykowne. Powodem tej sytuacji jest r6zna metodyka
wyznaczania aktywnosci 134Cs, ktéry jest izotopem multi-energetycznym (tab. 1.8). W litera-
turze funkcjonuja zaréwno wyniki z wprowadzong poprawka na sumowanie pikow, wyniki bez
poprawki na sumowanie, uzyskane w oparciu o jedna z linii widmowych, wyniki bez poprawki
na sumowanie w oparciu o $rednia z kilku linii widmowych, etc. Rozrzut tych wynikéw jest
zalezny od jakosci detektora, przy uzyciu ktérego wykonywane byly badania, a takze aktyw-
nosci mierzonej probki. Lepsza jakosS¢ detektora (wyzsza efektywnos¢ wzgledna) oraz wigksza
aktywnoS¢ probki wptywa na wigksza poprawke zwiazang z sumowanie pikow, za$ brak jej
uwzglednienia na niedoszacowanie aktywnosci *Cs i zanizenie stosunku aktywnosci 134Cs i
137,
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Pluton

Z uwagi na fakt, ze izotopy Pu sa gtéwnie emiterami promieniowania alfa (np.: 238Pu,
239Pu, 240py _ tab, 1.10) lub beta (241Pu, tab. 1.10, nie bedzie omawiany w ramach opracowania,
informacje na jego temat w Srodowisku ladowym, po awarii FDNPP, mozna znalez¢ m. in. w
pracach [11], [144], [145]) rzadziej podlegaja opracowaniom zwigzanym z dystrybucja izoto-
poéw promieniotwoérczych w srodowisku po awarii FDNPP (konieczno$¢ zastosowania procedur
radiochemicznych) niz izotopy gamma - promieniotworcze.

Wyniki dla izotopéw Pu, otrzymane w ramach badan prezentowanych w niniejszym
opracowaniu, zostaly zestawione w tab. 2.8. W przypadku 23®Pu, dla 12 prébek sposréd ca-
tego zbioru (byly to wytacznie prébki gleby) otrzymano wyniki mniejsze niz MDC. Steze-
nie aktywnosci dla prébek gleby zmieniato si¢ w przedziale pomiedzy < 0.0033 Bq kg™! a
0.0922 Bq kg~ ! z mediana 0.0063 Bq kg~!. W tej grupie prébek nie zaobserwowano kore-
lacji pomiedzy odlegtoscia miejsc poboru prébek od FDNPP a wynikami stezefi 228Pu. Warto
zwrdéci¢ uwage na dwie probki tj. FS7_1 oraz FS7_4, ktére byty pobrane w odleglosci 1 m
od siebie i ok. 5 km od FDNPP. Stezenie aktywnosci 238Pu dla pierwszej z nich to 0.0922 +
0.0086 Bq kg~ ! podczas gdy dla drugiej to 0.0087 £ 0.0026 Bq kg~!. Réznica rzedu wiel-
kosci pomigdzy wartoSciami uzyskanymi dla prébek pobranych tak blisko siebie jest pierw-
szym sygnatem o nieizotropowej depozycji Pu w Srodowisku. Wyniki dla probek Sciétki le-
$nej i materialu naniesionego zmienialy si¢ w przedziatach odpowiednio od 0.0184 Bq kg~ !
do 0.1278 Bq kg~! masy suchej lub od 0.0339 Bq kg~! do 0.192 Bq kg~! masy spopielonej
oraz od 0.0474 Bq kg ! do 0.545 Bq kg !. Zgodnie z przewidywaniami (na podstawie profilu
wynikéw izotopéw Cs) najwigksze stezenia aktywnosci 238Pu zostaly wyznaczone dla prébek
materialu naniesionego, za$ najmniejsze dla prébek powierzchniowej warstwy gleby, pobra-
nych w 2011 r., pomigdzy 40 km a 100 km od FDNPP. Nalezy dodac, ze zaden wynik (stezenie
aktywnoSci wyznaczone dla masy suchej) nie przekroczyt gérnej granicy zakresu stezenia ak-
tywnosci 238Pu oszacowanej dla gleb w Japonii, na podstawie badari wykonywanych w latach
1978 - 2008 (czyli przed awaria FDNPP), opracowanych przez MEXT 1 uzytych w raportach
TEPCO [117]. Granica ta wynosita 0.15 Bq kg~

Podobnie ksztaltowaty si¢ profile wynikéw stgzenia aktywnosci Pu. Najwigk-
sze zréznicowanie zaobserwowano w zbiorze wynikow dla prébek gleby, ktory rozciagat si¢
od 0.0044 Bq kg ! do 0.443 Bq kg~! z mediang 0.103 Bq kg~!. Na podstawie calego ze-
stawu danych (tab. 2.8) tatwo zauwazy¢, ze wyniki (239+240)py dla tego materiatu badawczego
byty wieksze niz 23%Pu. Najbardziej sp6jne w kontekscie (239+240) py okazaly si¢ by¢ préobki
Sci6tki lesnej. Wartosci oszacowane dla nich miescily si¢ w przedziale od 0.0638 Bq kg~ !
do 0.209 Bq kg~! masy suchej lub od 0.0685 Bq kg~! do 0.296 Bq kg~! masy spopielonej i
tylko dla jednej prébki tj. FUK13 wartos¢ 238Pu byta wieksza niz (3391240)pu. Zupelnie ina-
czej przedstawia si¢ sytuacja dla materiatu naniesionego. Wszystkie wyniki dla (239+240) py
zmieniajace si¢ w przedziale od 0.0398 Bq kg~! do 0.339 Bq kg~ ! byty mniejsze od wynikéw
238py dla tej serii prébek. Tak jak w przypadku 238Pu, 7aden oszacowany na podstawie badari
wynik, dla catego zestawu prébek, nie osiagnat gérnej granicy stgzenia aktywnosci (239+240) py
dla gleb w Japonii tj. 4.5 Bq kg~ [117].

(239+240)

a) Stosunki aktywnosci 2°Pu i (239+240) py

Jednym z najciekawszych wynikéw jakie moze dostarczy¢ analiza izotopowa, jest zi-
dentyfikowanie Zrédta pochodzenia rozwazanych izotopéw, poprzez badanie ich stosunkéw ak-
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tywnosSci lub stosunkéw mas. W niniejszym opracowaniu rzecz dotyczy stosunku aktywnosci
238py, j (239+240)py. W przypadku rozwazanych prébek gleby, stosunki te miescity si¢ w za-
kresie od 0.030 do 0.35 ze Srednig 0.10, dla prébek $cidiki leSnej w przedziale od 0.268 do
1.14 ze Srednig 0.85 oraz dla materiatu naniesionego od 1.19 do 1.86 ze Srednig 1.59. Taka
struktura otrzymanych wartosci wskazuje na pewng zalezno$¢ pomigdzy rozwazanymi stosun-
kami a rodzajem probki. Z uwagi na to, ze nie znaleziono korelacji pomigdzy wyznaczonymi
wartoSciami stosunkéw aktywnosci a zawartosScia materii organicznej (tab. 2.8) nalezy domnie-
mywac, ze zaobserwowana powyzej zalezno$¢, nalezy rozumiec€ nie w kontekscie rodzaju mate-
riatu ale proceséw fizycznych i chemicznych odpowiedzialnych za deponowanie radionuklidéw
w danym materiale. W przypadku gleby jest to depozycja sucha i mokra, w przypadku Scidtki
lesnej réwniez depozycja sucha i mokra, z tym ze depozycja sucha ,,wzmocniona” poprzez
aktywny udziat sktadowych tego materiatu badawczego (lisci, igiet, kory, etc.) w usuwaniu
aerozoli z atmosfery, podczas gdy dla materialu naniesionego, gtéwnym procesem jest akumu-
lacja na niewielkiej powierzchni przenoszonych wraz z woda lub wiatrem aerozoli. Otrzymane
wyniki stosunkéw aktywnosci izotopéw Pu, mieszcza si¢ w zakresach wyznaczonych przez
istniejace dane literaturowe, ktore zostaly zebrane w tab. 3.1.

Tablica 3.1: Zestawienie wynikéw stosunkéw aktywnosci 238Pu i (239+240)py w prébkach gleby, SciGiki lesnej

i materialu naniesionego pobranych na obszarze prefektury Fukushima.

l Rodzaj probki Teren poboru prébki [ 238py (239+240)py [ Referencje
Titate 0.11 -1.324 Imanaka et al. (2012) [146]
Teren poza 20 - km 0.028 - 0.034 Yamamoto et al. (2012) [147]
strefag wytaczenia
Titate 0.088 — 1.324
Okuma 0.023 -0.103
0.030-2.5 MEXT (2012) [148]
gleba 0.333-2.24 UNCEAR (2013) [149]
0.859 - 1.62 Yang et al. (2017) [150]
Minamisoma 0.043 -0.63 Yamamoto et al. (2014) [105]
Titate 0.030-0.19
Namie 0.035-1.19
Futaba 0.06 - 1.15
Okuma 0.033 - 1.06
Potudnie* 0.024 - 0.76
Minamisoma 0.57-1.57 Yamamoto et al. (2014) [105]
Titate 1.53-2.26
Scistka lesna Namie 0.73-2.63
Futaba 0.51-2.87
Okuma 0.58 -3.19
Potudnie* 0.26 - 1.17
1.62 -2.30 Yamamoto et al. (2014) [106]
1.37-2.34 Yamamoto et al. (2014) [106]
Futaba, Iitate , Minamisoma , Namie 1.64 —2.64 Sakaguchi et al. (2014) [104]
materiat naniesiony Minamisoma 0.71 -2.47 Yamamoto et al. (2014) [105]
Titate 1.37-2.40
Namie 0.67 —2.41
Futaba 0.04 - 2.95
Okuma 0.56-2.34
Potudnie* 0.07 -2.52

* - obszar potozony na potudnie od FDNPP

Dla powierzchniowej warstwy gleby, stosunki aktywnoS$ci Pu zmieniaja si¢ w prze-
dziatach od 0.023 do 2.5, przy czym najmniejsza warto$¢ zostata wyznaczona dla Okuma,
miasta potozonego na potudniowy zachéd od FDNPP (FDNPP lezy na granicy tego miasta,
rozdz. 1.1.1) za$ najwigksza dla obszaru potozonego pomigdzy gérami, w kierunku péinocno
- zachodnim od FDNPP. Wyniki dla $cidtki leSnej oscylowaty pomigedzy 0.26 a 3.19. Wartos¢
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dolnej granicy przedziatu zostala wyznaczona dla prébki z terenu potozonego na potudnie od
FDNPP, za$ gérna granica jest wynikiem pochodzacym z obszaru miasta Okuma. W przypadku
materialu naniesionego, przedzial wyznaczony przez dane literaturowe byt bardzo szeroki w
poréwnaniu z poprzednio oméwionymi i zaczynat si¢ od wartosci 0.04 a koiczyt na 2.95. Obie
wartoSci zostaty oszacowane dla prébek pochodzacych z obszaru miasta Futaba tj. miasta poto-
zonego na potnoc od FDNPP (FDNPP jest zlokalizowane na granicy tego miasta, rozdz. 1.1.1).

Nadal jednak pozostaje pytanie, czego powinniSmy si¢ spodziewac jesli chodzi o sto-
sunki aktywnosci 238Pu i (239+240)py jak nalezy interpretowac otrzymane wyniki.

W rozdz. 1.3.1 zostaly opisane antropogeniczne Zrddta izotopéw promieniotwoérczych,
ktére mialy lub z duzym prawdopodobieristwem moglty mie¢ wptyw na Srodowisko w Japonii,
przed awaria w FDNPP. W kolejnym rozdz. 1.3.2, zebrano 1 przedyskutowano stosunki ak-
tywnosci wybranych izotopdw, poprzez ktére mozna identyfikowac te Zrodta. Na podstawie
tamtych rozwazan przyjeto, ze stosunek aktywnosci 238Pu i (239+240) py charakteryzujacy Zro-
dta zaklasyfikowane jako GF (testy broni jadrowej + SNAP 9A), ktéry nalezy traktowac jako
sygnat izotopéw Pu znajdujacych si¢ w Srodowisku Japonii przed 2011 r. wynosi 0.037 (tab.
1.14). Z drugiej strony, na podstawie wynikow symulacji zestawionych w tab. 1.3 mozemy
oszacowac, ze stosunki aktywnosci izotopéw Pu dla reaktoréw FDNPP zmieniajg si¢ pomigdzy
2.32 a 3.33. Nieco wigcej informacji dostarczy¢ moga wyniki pomiaréw powierzchniowej war-
stwy gleby pobranej z terenu FDNPP (500 m w kierunku zach6d péinocny zachéd od bloku nr.
1) w okresie pomigdzy 28.03.2011 a 5.12.2011. Wyniki te byly opracowane przez Japan Atomic
Energy Agency (JAEA) oraz Japan Chemical Analysis Center (JCAC) 1 udostepnione w rapor-
tach opublikowanych przez TEPCO [151]. Na ich podstawie oszacowano stosunki aktywnosci
238py j (239+240)py, kecre zostaly przedstawione na rys. 3.7. Obliczone wartoSci zmieniajg si¢
w przedziale od 0.258 4 0.038 dla daty 6.06.2011 do 3.33 £ 0.59 dla daty 4.04.2011, ze $rednia
2.18, SD 0.56 i mediang 2.17. Dzigki tym wynikom, najwigksza warto$¢ 3.33 oszacowana na
podstawie symulacji zostala potwierdzona empirycznie.

Bazujac na faktach i zatozeniach przedstawionych powyzej, mozna wnioskowac, ze
ok. 19 % sposréd oszacowanych wynikéw wiasnych, wskazuje GF jako Zrédto Pu. Wszystkie
wyniki dla $ciétki leSnej 1 materiatu naniesionego byty wigksze niz 0.037 i mniejsze niz 3.33,
tym samym wykluczajac osobno GF 1 FDNPP jako jedyne Zrodia pochodzenia Pu, a uwiary-
gadniajac mozliwos¢ istnienia mieszaniny tych Zrddet izotopowych.

Na pytanie czy warto zachowywac selekcje rodzaju probek w kontekscie stosunku ak-
tywnosci 28Pu i (239+240) py odpowiedzi dostarcza analiza wykresu 3.8. Zestawiono na nim
wyniki obliczen (stezen aktywnosci 23%Pu i (239+240)py) dla catej poddanej analizie populacji
prébek. Na jego podstawie mozna wyrdznié trzy grupy, tworzace na wykresie odrgbne zbiory
tj.: probki pobrane w 2015 r., probki pobrane w czasie pierwszej ekspedycji na obszar prefek-
tury Fukushima, potozony migdzy 40 km a 100 km od FDNPP (2011 r.) oraz prébki pobrane
podczas drugiej i trzeciej ekspedycji (2011 r., rozdz. 2.1). Dla dwoéch pierwszych zbioréw
mozna stwierdzi¢ korelacje rozwazanych wielkosci (R? odpowiednio 0.80 oraz 0.68) podczas
gdy dla trzeciego zbioru juz brak tej zaleznosci (R?>=0.50). Wspétezynnik kierunkowy krzywej
regresji dla przedstawionego uktadu wspétrzednych (rys. 3.8) utozsamiany jest z dopasowa-
nym stosunkiem aktywnosci dla zbioru, ktéry podlegal analizie. Stad widaé, ze dla drugiego
zbioru prébek wspéiczynnik wynoszacy 0.026 £ 0.013 wskazuje GF jako Zrédio zidentyfiko-
wanego Pu, podczas gdy dla pierwszego zbioru warto$¢ 1.57 + 0.26 oznacza mieszaning Zrodet
1izotopowych.

Wracajac jeszcze do danych literaturowych i rozstrzygajac sprawe pochodzenia Pu,
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mozna stwierdzié, ze istnieje doS¢ wyraZna granica pomigdzy probkami ze §ladami GF, FDNPP
lub mieszaning §ladéw z réznych Zrddet izotopowych. Okazuje si¢, ze GF jako mono - Zrédio
Pu jest bardzo istotne w przypadku probek powierzchniowej warstwy gleby. W 2011 r., MEXT
przeprowadzit badania na terenie prefektury Fukushima, pobierajac 62 prébki powierzchniowe;j
warstwy gleby na obszarze do 100 km od FDNPP. Tylko dla 12 prébek (tj. ok. 20 %) wyniki
stezenia aktywnosci 23%Pu byly wigksze niz MDC. 10 z obliczonych stosunkéw aktywnosci
238py, j (239+240)py wskazywato GF jako Zrédto pochodzenia Pu w probkach (wartosci bliskie
0.037), za$ dwa pozostale osiagajac wartosci 2.2 oraz 2.5, identyfikowaty FDNPP [148]. Zadne
inne Zrédto literaturowe nie podaje wynikéw wyzszych niz wlasnie te dla powierzchniowe;j
warstwy gleby. Wsréd danych opublikowanych przez Yamamoto et al. [105], [147] ok. 30 %
wynikow dla probek gleby, byto bliskich wartosci 0.037 (GF).

b) Slady Pu pochodzace z FDNPP

Uzycie prostego modelu 2SM (rozdz. 2.2.1), dziatajacego w oparciu o znane/zatozone
stosunki izotopowe (w naszym przypadku stosunki aktywnosci 238Pu i (239+240)py d]a GF 0.037
oraz FDNPP 3.33), umozliwil weryfikacj¢ jakoSciowa i iloSciowa udziatu Sladéw izotopéw Pu
z FDNPP w poddanym analizie materiale badawczym. Na 23 probki, dla ktérych wyznaczono
stosunki aktywnosci 2>%Pu i (239+240)py w 9 mono - Zrédlem byt GF. W 14 pozostatych, udato
si¢ oznaczy¢ frakcje zwiazane z FDNPP, zaré6wno w stezeniach aktywnosci (239+240)py jak 1
238py. Materiat badawczy, tych wyselekcjonowanych 14 prébek, pochodzit z kierunku pét-
nocno - zachodniego wzglgdem FDNPP. Na podstawie wynikéw analiz zebranych w tab. 2.9
tatwo zauwazyc¢, ze frakcje te r6znig si¢ diametralnie i dla (239+240) py mieszcza sie w przedziale
od 1.8 % do 55.2 %, podczas gdy dla ?3*Pu od 62 % do 99 %. Jest to jedna z tych analiz, ktéra
pokazuje/udowadnia wyzszo$é znaczenia 238Pu nad (239+240) py przypadku awarii w FDNPP
(o czym byta mowa w rozdz. 1.2.3). Przyczyna dysproporcji udziatu zadeklarowanych powyze;j
izotopéw Pu, zwiazanych z FDNPP, w Pu zidentyfikowanym w prébkach, sa §lady Zrédet Pu,
ktére istniaty w Srodowisku w Japonii przed 2011 ., a dla ktérych stosunek aktywnosci 238Pu i
(239+240)pyy byt korzystniejszy o dwa rzgdy wielkosSci na rzecz (239+240)py |

Analizuja doktadniej zbiér otrzymanych wynikéw mozna zauwazy¢, ze gradacja udziatu
frakcji FDNPP zaréwno w przypadku 23Pu i (239+240) py przebiega od prébek gleby (najmniej-
szy udziat) przez Sciétke leSng do materiatu naniesionego (najwigkszy udziat). Oznacza to, ze w
przypadku gleby, sygnat od FDNPP ulega rozmyciu z uwagi na duza kontrybucje¢ Pu z GF, za§ w
przypadku $ciétki lesnej i materiatu naniesionego mechanizmy lezace u podstaw tworzenia obu
materialéw (omawiane wczesniej) sprawiaja, ze istniejace §lady Zrédet Pu zdeponowane w $ro-
dowisku przed FDNPP, traca dominacj¢ na rzecz markeréw nowych Zrédet. Wyniki tej analizy
sa tez wskazowka, jak dobiera¢ material badawczy i ktéry material powinien by¢ najbardziej
warto$ciowym jesli chodzi o znajdywanie §ladéw Pu. Oczywiscie, nie nalezy zapominac o
wyjatkach jak np. 2 prébkach gleby pobranych w trakcie ekspedycji przeprowadzanej przez
MEXT [148] (zdarzenie opisane powyzej), czy wyniki pigciu probek gleby prezentowanych w
pracy Yang et al. (2017) [150] lub cho¢by wyniku prébki réwniez gleby FS7_1 ze zbioru badan
wilasnych.

Niespodziewang wartos$cig dodang prezentowanej analizy, byl wynik, ktéry dowodzit
heterogenicznosci §ladéw pochodzacych z FDNPP. Jesli popatrzymy na dane ,,przefiltrowane”
juz modelem 2SM (wyniki prébek zawierajacych Slady FDNPP), w uktadzie wspétrzednych
okreslonym przez stezenie aktywnosci 238Pu zwiazanego z FDNPP i stosunkiem aktywnosci
izotopéw Pu, to okaze si¢, ze dane tworza dwa dobrze zdefiniowane zbiory (rys. 3.9), co po-
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twierdzaja wspétczynniki determinacji (R?), ktére dla pierwszego i drugiego zbioru wynosza
odpowiednio 0.98 oraz 0.74. Przynalezno$¢ do okreSlonej grupy nie jest zdeterminowana ro-
dzajem materiatu badawczego prébki ani odlegtoscia miejsca jej poboru od FDNPP. Niestety ze
wzgledu na ograniczony zbidr danych, nie udato si¢ zweryfikowaé, czy dana zaleznoS¢ wyste-
puje wsrdd prébek pobranych w innych kierunkach wzgledem FDNPP niz pétnocno - zachodni.
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Rysunek 3.9: Zaleznos¢ stezenia aktywnosci 2>®Pu frakcji zwiazanej z FDNPP od stosunku aktywnosci
238pyy j (239+240) py) dla prébek pobranych z obszaru prefektury Fukushima.

¢) Rozklad przestrzenny stosunkéw aktywnosci 2>Pu i (239+240) py

Wyniki stosunkéw aktywnosci 28Pu i (239+240)pyy, uzyskane w oparciu o badania wia-

sne [103] w stowarzyszeniu z danymi literaturowymi [105], [148]-[150], umozliwity opraco-
wanie geograficznych granic wystgpowania §ladéw Pu, pochodzacych z FDNPP (rzeczywistych
lub wynikajacych z zakresu prowadzonych badan), a zdeponowanych w wybranych elemen-
tach ekosystemu ladowego. Dla powierzchniowej warstwy gleby zasigg ten rozposcieral si¢
od 65 km w kierunku pétnocnym od FDNPP (0.116 + 0.062, badania wtasne [103]) po odle-
gtos¢ 50 km w kierunku potudniowym (0.76 £ 0.25 [105]). W przypadku Sciétki lesnej, Slady
Pu z FDNPP znaleziono na obszarze pomigdzy 35 km na pétnoc (2.38 £ 0.06 [105]) po 25
km na potudnie (0.43 £+ 0.05 [105]), podczas gdy dla materiatu naniesionego byt to obszar
pomigdzy 30 km na pétnoc (1.73 £ 0.05 [105]) i 45 km na potudnie (0.112 £ 0.007 [105]).
Dodatkowo, na podstawie choéby tylko analizy wynikéw wlasnych, mozna wyciagna¢ wniosek
o braku zaleznosci pomigdzy odlegtoscia FDNPP a wielkoSciami stosunku izotopowego Pu, co
demonstruje rys. 3.10. To spostrzezenie stoi w opozycji do modeli i teorii prezentowanych w
2012 r. w pracy Schwantes et al. (2012) [9]. Przyczyna takiej rozbieznoSci moze by¢ r6zna
interpretacja wynikéw analiz i/lub dostep do danych.

W celu uszczegStowienia rozktadu przestrzennego stosunkéw aktywnosci 238Pu i

Pu na terenie prefektury Fukushima, przygotowano zestaw wszystkich dostgpnych wy-
nikoéw tego stosunku, uzupetnionych o wspétrzedne geograficzne (badania wtasne [103] oraz

(239-+240)
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Rysunek 3.10: Zalezno$é stosunku aktywnosci 26Pu i (239+240)py) od odlegtosci od FDNPP na terenie
prefektury Fukushima.
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Rysunek 3.11: Rozktad przestrzenny stosunku aktywnosci 238Pu i (239+240)py) na terenie prefektury
Fukushima.

Mapa przygotowana w oparciu o wyniki wtasne jak i dane literaturowe [106], [148]-[150], biate powierzchnie
oznaczaja wartosci stosunku aktywnosci 238Pu i (239+240) py pliskie GF lub brak wyniku).

[106], [148]-[150]). Postuzyt on do opracowania mapy dystrybucji sygnatur Pu w §rodowisku
ladowym prefektury Fukushima (rys. 3.11). Na jej podstawie mozna zauwazy¢, ze maksy-
malne wartosci stosunku aktywnosci 238Pu i (239+240)py, maja zdecydowany pdinocno - za-
chodni trend. Ta zaleznoS$¢, wydaje si¢ nawiazywac do rozktadu izotopéw Cs w Srodowisku
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po awarii w FDNPP (rys. 3.3). Poza tym, rozktad stosunkéw izotopowych Pu jest nieliniowy
(co zostato stwierdzone powyzej) zas maksima wystepuja pomiedzy 15 km a 30 km od FDNPP.
Taki uktad jest nieprzypadkowy ale niejako wymuszony przez warunki geograficzne i meteoro-
logiczne. Dla zobrazowania sytuacji, na rys. 3.12 przedstawiono lokalizacj¢ wybranych miejsc,
z przygotowanego zestawu danych z wyraznymi Sladami Pu zwiazanymi z FDNPP. Sa wsréd
nich, miejsca potozone w odlegtosci kilku km od FDNPP, miejsca u podnéza goér ograniczaja-
cych réwning Hamadori, jak i miejsca zlokalizowane pomigedzy wzgdrzami.

MEXT (2.2)

RK (1.9)

MEXT (2.5)

(239+-240)

Rysunek 3.12: Rozktad przestrzennych stosunku aktywnosci 2>%Pu i
Fukushima.

Liczby w nawiasach okreslaja wartosci stosunku aktywnosci Pu wyznaczone dla danego potozenia
za$ skréty RK oraz MEXT prace, z ktérych pochodza dane wartosci tj. odpowiednio [103] oraz [148]. N - péinoc,
E - wschod, H - wysokos¢.

Pu na terenie prefektury

238p,, ; (239+240)

Na podstawie informacji podanych powyzej, mozna skonstruowa¢ prawdopodobna se-
kwencje zdarzen, ktéra w spos6b graficzny zostata przedstawiona na rys. 3.13. Rozszczel-
nienie obudéw bezpieczenstwa blokéw nr. 1, 2 i 3 FDNPP spowodowata emisj¢ m.in. Pu do
atmosfery (odpowiednio 12.03.2011, 15.03.2011, 14.03.2011). Cze$¢ z powstatych aerozoli,
zostata zdeponowana, w wyniku m.in. dzialania sity grawitacji, w niewielkiej odlegtosci od
reaktoréw (rys. 3.7). Pozostale aerozole transportowane wraz z masami powietrza, zostaja zde-
ponowane na zboczach lub u podnéza gor, ktore stanowia dla nich naturalng fizyczna bariere.
15.03.2011, kiedy kierunek wiatru zmienia si¢ z potudniowo - zachodniego na pétnocno - za-
chodni aerozole, ktére przenoszone sa w wyzszych partiach atmosfery, zostaja wymyte z niej
na wskutek opadéw deszczu. Taki scenariusz, pokrywa si¢ z wynikami symulacji, ktére oprécz
powyzej przytoczonej chronologii dodaja jeszcze kilka szczeg6tow dotyczacych suchej depozy-
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cji, ktéra odgrywata ogromna rolg¢ w rozprzestrzenianiu §ladéw awarii FDNPP. Saito i Ogawa
(2016) [152] podaja, ze stosunek mokrej do suchej depozycji w dniach migdzy 11.03.2011 a
31.03.2011 wynosit 0.07. Najwigksze znaczenie miata depozycja sucha pomigedzy 18.03.2011
a 20.03.2011. Woéwczas to, wyemitowane izotopy nie osiagnety obszaru Abukuma ale zostaty
zdeponowane w odlegtosci do 15 km od FDNPP w kierunku péinocno - zachodnim [152]. Taki
scenariusz zdarzen, thumaczy nie tylko rozktad Sladéw Pu z FDNPP w §rodowisku oraz kierun-
kowo$¢ maksymalnych wartosci stosunku aktywnosci 238Pu i (239+240)py (brak 1zotropowosci
przestrzennej rozktadu Pu ) ale takze uzasadnia istnienie ,.hot spotéw” Pu (wynik koincydencji
zdarzen w FDNPP, warunkéw atmosferycznych i uksztattowania terenu) oraz heterogenicznos¢
§ladéw Pu, co zostato stwierdzone w ustepie b) powyzszego rozdziatu (,,Slady Pu pochodzace
z FDNPP”) 1 zostanie doktadniej om6éwione w rozdz. 3.1.2.

12.032011
©15.03.2011 — NW 34032011
Yo

15.03.2011

Rysunek 3.13: Schemat scenariusza uwolniefi i depozycji Pu z FDNPP w srodowisku ladowym prefek-

tury Fukushima.
NW - pétnocny zachdd.

d) 238Pu i (239+240)Pu VvS. 137CS

Przestrzenne rozktady izotopowych §ladéw Pu i Cs zwiazanych z FDNPP, wykazuja
podobny charakter tj. ksztatt czy trend pétnocno - zachodni, co mogtoby oznaczaé, ze bazu-
jac na ich relacjach mozna budowaé teorie co do rozprzestrzeniania izotopéw w atmosferze i
depozycji w Srodowisku. Niestety, w tej kwestii nalezy by¢ bardzo ostroznym. Wtasciwosci
fizyczne i1 chemiczne tych pierwiastkow (tab. 1.7 1 1.9) réznicuja ich zachowanie w tych sa-
mych osrodkach. Inne temperatury wrzenia spowodowatly, ze w czasie awarii w FDNPP, czas
rozpoczgcia ich emisji do atmosfery jak i efektywnos¢ tej emisji, byty rézne. Blisko dwukrotnie
wigksza masa atomowa izotopéw Pu od izotopéw Cs, determinowata ich ré6zne zachowanie w
atmosferze. Stad stosunki aktywnosci 37Cs i 238Pu lub 137Cs i (239+240) py | ktére charaktery-
zowaly paliwo jadrowe FDNPP, nie musiaty si¢ zgadza¢ z tymi znalezionymi w Srodowisku. I
rzeczywisScie tak bylo, czego potwierdzeniem sa wykresy na rys. 3.14 oraz 3.15. Teoretyczne
stosunki aktywnosci 137Cs i 238Pu (obliczone na podstawie tab. 1.3) dla FDNPP (rozumianej
jako jedno 7Zrédto) oraz poszczegSlnych reaktoréw (nr. 1, 2, 3) odpowiednio wynosza 0.81-10°,
1.0-10,0.77-10° i 2.84-10° podczas gdy ¥ Cs i (239+240)py wynosza 4.6-10°, 6.9-10°, 4.5-10°
i 18-10°. Gdy poréwnamy je ze stosunkami aktywnosci dla analizowanego zbioru prébek (rys.
3.14 oraz 3.15, wspétczynniki kierunkowe krzywych dopasowania), to okazuje sig, ze wartosci
te w wigkszosSci przypadkéw sa rozbiezne.

Poddana rozwazaniom zalezno$¢ 3”Cs i 238Pu (rys. 3.14), dwéch izotopéw o wy-
raznych konotacjach do FDNPP (co zostalo oméwione powyzej) pokazata, ze ich dopaso-
wany stosunek aktywnosci, dla probek przeanalizowanych w ramach badan wiasnych, wyniost
10.30-10° 4 0.59-10°. Jest to warto$¢ o rzad wielkosci wigksza od wynikéw oszacowanych

140



Z
2
2 3
— y =10.303x - 0152
& R2=0.935
g
)
2
——
o
1 s
(el
a
0 B ras
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7

C 2%Pu [Bgkg]

Rysunek 3.14: Zaleznosé stezen aktywnosci '37Cs i 22®Pu w prébkach pobranych na terenie prefektury
Fukushima

: ——

y =16.523x - 0,743

R2=0.710
o 2015: material naniesiony, $ciétka

C ¥7Cs [MBqkg1]
w

2 leSna
o 2011 r., 2015 r.: gleba
i — Liniowa (2015: materiat
1 = sl naniesiony, citka lesna)
=
e o
0 e sopoowmme TS ot o
0.00 0.10 020 030 040 050 0.60

C (239+240)Pu [qug-I]

Rysunek 3.15: Zalezno$é stezer aktywnosci *37Cs i (239+240)py w prébkach pobranych na terenie
prefektury Fukushima.

na podstawie sktadu izotopowego paliwa jadrowego, co oznacza, ze obserwujemy nadmiar ak-
tywnosci 13Cs w stosunku do 238Pu, z punktu widzenia FDNPP jako zrédta izotopowego. Ta
sytuacja, moze by¢ wynikiem niesymetrycznych, w czasie i przestrzeni, emisji oraz depozycji
tych dwéch izotopéw w srodowisku ladowym. Analizujac z kolei zalezno$é 137Cs i (239+240) py
(rys. 3.15) widaé, ze réznicuje ona dwie grupy punktéw. Pierwsza grupa, to punkty zwigzane
z prébkami $ciétki lesnej i materiatu naniesionego za$ druga to prébki gleby. Duze réznice po-
miedzy tymi grupami, zwiazane s3 ze Zrédiem pochodzenia (239+240)py, Dla wszystkich pro-
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bek, a zwlaszcza dla prébek gleby, gléwnym zrédtem Pu jest GF (ustep ,,Slady Pu pochodzace
z FDNPP”) czyli powinniSmy obserwowa¢ nadmiar (239+240)pyy wzgledem 137Cs. Niestety w
przypadku prébek gleby jest to niemozliwe do stwierdzenia, ze wzgledu na brak korelacji po-
migdzy rozwazanymi izotopami. Tymczasem dla prébek grupy pierwszej (Scidtka lesna i ma-
teriat naniesiony) dopasowany stosunek aktywnosci 1%/Cs i (239+240) py wynoszacy 16.5-10°
+ 4.0-10° pokazuje zaleznos$é odwrotna tj. nadmiar 3’Cs wzgledem FDNPP, traktowanego
jako gtéwne zZrédio pochodzenia izotopéw w probee. Tak jak poprzednio, efekt ten mozemy
interpretowaé jako brak symetrii w emisji i depozycji 13”Cs oraz (239+240)py w $rodowisku.

10000000 Fukushima
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100000 Czarnobyl
JAPONIA Prefektura
E 10000 Fukushima RK
§ 1000
d GF - JAPONIA
LUS 100
= 10 |:|Czarn0byl
F
1 L]
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Rysunek 3.16: Zaleznos¢ stosunkéw aktywnosci 137Cs i (239+240)py od 238py j (239+240)py dla wy-
branych antropogenicznych Zrddet izotopowych (tab. 1.14 i 1.3) z uwzglednieniem wynikéw badan

wtasnych dla prébek pochodzacych z obszaru prefektury Fukushima.
Fukushima - stosunki izotopowe oszacowane na podstawie tab. 1.3, obszar prefektura Fukushima RK - zdefinio-
wany przez wyniki dla prébek z badan wtasnych, dla ktérych mozna byto wyznaczyé obydwa stosunki.

Obraz jakosciowych i iloSciowych zmian stosunkéw izotopowych, charakterystycz-
nych dla awarii FDNPP, zostal przedstawiony na rys. 3.16, w uktadzie wsp6trzednym zdefinio-
wanym przez zalezno$é stosunkéw aktywnosci 137Cs i (239+240) pyy oraz 238py j (239+240)py, Na
jego podstawie, mozna wnioskowac jak bardzo asymetria w depozycji pierwiastkow oraz istnie-
nie w Srodowisku Sladéw Zrédet izotopowych przed 2011 r., wptywa na rejestrowane wyniki,
zmieniajac ich pozycje a takze zakres zmienno$ci w uktadzie wspoétrzednych zdefiniowanym
powyzej, co jest jednoznaczne z maskowaniem ich Zrédta pochodzenia. Z drugiej strony, mozna
wyciagnaé wniosek o tym, jak czute sa modele stosunkéw aktywnosci izotopow, na wszelkie
frakcjonacje pierwiastkowe i zaburzenia, bedace wynikiem wprowadzeniem dodatkowych Zré-
det izotopowych do Srodowiska.

Ameryk

Kolejnym aktynowcem poddanym analizom, w ramach badan wiasnych, byt 241 Am.
W zbiorze otrzymanych wynikéw, liczba tych, ktére sa wyzsze niz MDC dla 2! Am jest zdecy-
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dowanie mniejsza niz dla 23Pu i (239+240)py | ¢o jest tendencja generalng, potwierdzong m.in.

komentarzem w pracy Yamamoto et al. (2014) [105]. Ze wzglgdu na ograniczong liczbg Zrodet
danych odniesienia i niewielka liczbe wynikéw wtasnych (n=20), trudno zdefiniowaé zalezno-
Sci, ktére znajdywano m.in. dla izotopéw Pu. Stezenia aktywnosci 24! Am z uwzglednieniem
rodzaju materiatu badawczego zmieniaty si¢ w zakresach: dla probek gleby powierzchniowej
od < 0.012 Bq kg~! do 0.132 Bq kg~!, dla sciétki lesnej od < 0.017 Bq kg~! do 0.125 Bq
kg~! masy suchejiod < 0.018 Bq kg~! do 0.177 Bq kg~ ! masy spopielonej oraz dla materiatu
naniesionego od 0.031 Bq kg~! do 0.090 Bq kg !. Istnieje niewiele materiatéw opublikowa-
nych, zdajacych relacje z badari 24! Am w $rodowisku ladowym (materiatéw odniesienia), stad
trudno$¢ z wyciagnigciem wnioskéw generalnych. W przypadku prébek gleby, pewna wska-
z6wka moga by¢ dane umieszczone w raportach TEPCO a przygotowane przez JCAC [153]
(rys. 3.17). Wyniki wykonanych pomiaréw, zmieniaja si¢ w przedziale od 0.016 Bq kg~ !
do 0.035 Bq kg, dla prébek pobranych 500 m od bloku nr. 1 FDNPP w kierunku zachod-
nim pétnocno - zachodnim i od 0.018 Bq kg™! do 0.053 Bq kg~!, w kierunku potudniowym
poludniowo - zachodnim, w okresie migdzy 28.03.2011 a 20.06.2011. Jak tatwo zauwazyc,
maksymalna warto$¢ uzyskana w badaniach wilasnych jest wyzsza niz w badaniach zacytowa-
nych jako referencyjne [153] pomimo, ze zostata wyznaczona dla probki pobranej ok. 10 km
od FDNPP w kierunku pétnocno - zachodnim. Jednak pamigtac nalezy, ze badania wykonane
przez JCAC, miaty miejsce w 2011 r. za$ badania wtasne w 2016 r. Jesli zalozymy, ze wynik
JCAC z 28.03.2011 dla stosunku aktywnosci izotopéw 24 Am i (239+240) py wynoszacy 0.48
+ 0.15 jest wynikiem referencyjnym i jednoczesnie przyjmiemy stosunek aktywnosci 241Pu
i (239+240)py rowny 197, oszacowany na podstawie danych uwolnieri do atmosfery z FDNPP
(tab. 1.3), za prawdziwy, to na podstawie przeksztatconego réw. 1.6 oszacujemy, ze wartos¢
0.033 + 0.006 Bq kg~! wyznaczona dla prébki pobranej w kierunku zachodnim pétnocno -
zachodnim od bloku nr.1 FDNPP w 2011 r., powinna wynosi¢ 0.20 £ 0.01 Bqkg~! w 2016 r.
Stad wniosek, ze relatywnie wyzsze wyniki wyznaczone w badaniach wtasnych, moga by¢ po-
chodna rozpadu 24! Pu.

Wyniki 2! Am dla prébek sciétki lesnej, mieszcza si¢ w zakresach danych literaturo-
wych tj. od 0.012 Bq kg~! do 1.64 Bq kg~! masy spopielonej [105], [106] (badania wykonane
w latach 2012 i 2013). Na podstawie tego porownania widaé, ze pomimo ok. 3 - 4 lat r6znicy
pomiedzy badaniami (narastanie 2*! Am z 24'Pu) wyniki otrzymane w czasie eksperymentéw
wilasnych, blizsze sa dolnej granicy przedziatu literaturowego. Przyczyny tej obserwacji na-
lezy szukaé¢ w nieizotropowych rozprzestrzenieniu 24! Am a potwierdzeniem moze by¢ fakt, ze
réwniez w przypadku izotopéw Pu, wyznaczone w badaniach wilasnych stgzenia aktywnosci sa
bliskie dolnej granicy danych literaturowych [105], [106].

Podobna sytuacja, ma miejsce w przypadku probek materiatu naniesionego. Dane opu-
blikowana przez Yamamoto et al. [105] wyznaczaja zakres od 0.01 Bq kg~! do 2.44 Bq kg™!
(badania wykonane w latach 2012 - 2013). I tak jak powyzej, powodéw wynikéw badan wta-
snych, blizszych dolnej granicy danych traktowanych jako referencyjne, nalezy upatrywaé w
nieizotropowym rozprzestrzenieniu 24! Am a takze w procesach srodowiskowych (np.: wymy-
wanie czy resuspensja) powodujacych migracje Sladow izotopowych FDNPP.

W literaturze brakuje informacji na temat stezenia aktywnosci 24! Am w prébkach sro-
dowiskowych z obszaru Japonii przed awariag FDNPP, z ktérymi mozna by byto skonfrontowac
wartosci oszacowane po awarii. Yamamoto et al. (1983) wyznaczyt Srednig wartos$¢ tej wielko-
Sci, dla terenu Japonii, na podstawie prébek gleby pochodzacej z pél ryzowych, na 3.2 Bq kg ™!
na rok 1973 [154]. Wykorzystujac przeksztatlcone rown. 1.6 oraz dane z tab. 1.14 i informa-
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Rysunek 3.17: Stezenia aktywnosci 24! Am oraz stosunki aktywnosci 2! Am i 239+240py dla prébek
gleby pobranych na terenie FDNPP, 500 m od bloku nr. 1 w kierunku zachodnim péinocno - zachodnim
oraz potudniowym potudniowo - zachodnim, na podstawie raportéw TEPCO [153].

cje o Srednim stezeniu aktywnosci (239+240)pyy vy glebie w Japonii, wynoszacym 4.5 Bq kg !

(badania wykonane w latach 1978 - 2008), mozemy stwierdzié, ze Srednie stgzenie aktywnosci
241 Am powinno wynosi¢ 2 Bq kg~1. Jak widaé¢ wszystkie wyniki badai wtasnych, jak i wy-
niki badan raportowanych przez TEPCO [153], sa dalekie od wartoSci przyjetej za referencyjna,
podobnie jak to byto w przypadku izotopéw Pu. Stad, trudno na podstawie samego stezenia ak-
tywnosci, stwierdzi¢ czy >*! Am obecny w rozwazanych prébkach jest zwiazany jeszcze z GF
czy juz z FDNPP.

a) 2 Am vs. Pu, 1%7Cs

241 Am nie jest fatwym izotopem do interpretacji, zwlaszcza wtedy, kiedy depozycja
jego 7rédia izotopowego (potaczenie 2*! Am i ?4'Pu) w Srodowisku, nastapita relatywnie nie-
dawno. Ustgp wczesniejszy pokazal, jak zmieniaja si¢ w czasie stgzenia aktywnosci tego izo-
topu 1 jaka czujnoscia nalezy si¢ wykazaé, przy analizie danych. Doktadnie tak samo wyglada
sytuacja, zwigzana ze stosunkiem aktywnosci 2 Am i (239+240)pyy, ktéry moze by¢ wykorzy-
stywany do réznicowania Sladéw Zrédet izotopowych. Dynamika zmian tego stosunku, deter-
minowana jest zasilaniem 24! Am z ?*!Pu. Skala tego procesu, zostata graficznie przedstawiona
narys. 3.18, przy czym krzywa opisana ,,Fukushima”, odpowiada jedynie frakcji powstatej w
wyniku rozpadu 241Pu poza elektrownia.

W XXI w. stosunki aktywnosci (**' Am i (239+240) pyy) charakteryzujace Zrédla starsze
(Nagasaki, GF) praktycznie nie zmieniaja sie (obszar plateau), co oznacza, ze 24'Pu uwolniony
do atmosfery w wyniku uzycia bomb jadrowych w 1945 r. oraz do lat 70 -tych XX w. praktycz-
nie ulegt rozpadowi. Symulacje pozwalaja oszacowaé, ze maksima stosunku aktywnosci 241 Am
j (239+240)py wynoszace odpowiednio 0.05 oraz 0.45, dla tych dwoch zdarzen, przypadna na
rok 2026 (Nagasaki) oraz 2031 (GF), podczas gdy dla awarii w prefekturze Fukushima na rok
2085 i bedzie ono réwne 5.8 (przy zalozeniu, ze rozwazany 2*! Am bedzie pochodzit jedynie
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Rysunek 3.18: Zmiana stosunku aktywnosci 2! Am i (239+240)py w czasie, dla §ladéw pochodzacych
z eksplozji bomby jadrowej w Nagasaki, §ladow zwiazanych z GF oraz awaria na terenie prefektury
Fukushima (na podstawie danych zawartych w tab. 1.14 oraz tab. 1.3).

z uwolnionego do atmosfery 24'Pu). Innym waznym spostrzezeniem jest fakt, ze wymieniony
powyzej stosunek aktywnosci dla awarii FDNPP w 2011 r., byt réwny stosunkowi charakteryzu-
jacemu Slady eksplozji bomby jadrowej w Nagasaki, za§ w 2012 r. stosunkowi okre§lajacemu
GF. Jest to kolejny punkt, ktéry pokazuje jak bardzo newralgicznym elementem interpretacji
moze by¢ stosunek aktywnosci 4! Am i (239+240) py,

0.20

y=0.179x + 0.038
R2=0417

4t

o151 #
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Rysunek 3.19: Zaleznos¢ stezeri aktywnosci 2#'Am i (239+220)py w prébkach pobranych na terenie
prefektury Fukushima.

Wyniki uzyskane w ramach badari wlasnych, pokazuja staba korelacje pomiedzy 24! Am
j (239+240)py (rys. 3.19, R?=0.42), a wigc wspétczynnik kierunkowy nie moze by¢ tym ra-
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zem wykorzystany jako dopasowany stosunek aktywnosSci rozwazanych izotopoéw 1 jednocze-
Snie jako marker zrédet izotopowych. Stosunek ten, dla zdefiniowanego zbioru probek zmienia
si¢ w zakresie od 0.15 do 4.0 ze Srednia &+ SD wynoszaca 0.74 £+ 0.88 oraz mediang 0.52.
Na podstawie tego krotkiego zestawienia widac, ze zbidr jest bardzo zréznicowany. Nalezy tez
doda¢, ze wartosci bliskie gérnej granicy przedziatu zmiennosci, obarczone sa niepewnosciami
wzglednymi ok. 50%. Po wykluczeniu z rozwazan dwéch najwigkszych wynikéw tj. 4.0 £ 2.1
oraz 1.88 £ 0.95, wyznaczonych odpowiednio dla prébek HN14 oraz FS11, §rednia £ SD oraz
mediana dla pozostatego zbioru danych wynosza 0.48 £+ 0.19 1 0.48, przy zakresie zmiennoSci
stosunku pomigdzy 0.15 a 0.78. Oszacowana Srednia i mediana wskazuja na GF jako gtéwne
zrédto pochodzenia 241 Am. Jest to zgodne z komentarzami literaturowymi [106], badan wy-
konanych w 2012 r. dla Scidtki leSnej 1 materiatu naniesionego (badania wiasne uwzgledniaty
rowniez glebe powierzchniowa). Nalezy jednak pamietaé, ze dla 2012 r. zar6éwno stosunek
FDNPP jak i GF powinny by¢ sobie réwne w granicach niepewnosci (komentarz powyzej)
czyli mogtly si¢ imitowa¢ nawzajem. Natomiast obszerniejsze zestawienie [105] sygnalizuje,
ze Srednia tego stosunku réwniez dla takiego samego zestawu rodzajéw materiatu badawczego,
byla wyzsza tj. wynosita 0.56 £ 0.16 dla badani z 2012 r. i 2013 r., co sugeruje juz niewatpliwy
wptyw 24! Am z FDNPP.

Skupiajac si¢ jednak jeszcze, na wynikach badan wilasnych, bliskich dolnej granicy
wyznaczonego zakresu, mozna stwierdzi¢ nadmiar (239+240) py wzgledem 24! Am. T to wtasnie
ta relacja, a nie odwrotna (niedomiar ! Am wzgledem (239+240)Pu) jest prawdziwa. Ma to
swoje uzasadnienie w pochodzeniu (239+240)py vy probkach materiatu naniesionego, dla kto-
rego wspomniane najmniejsze warto$ci w/w stosunku aktywnosci zostaty oszacowane. Ziden-
tyfikowany (239+240)py zostat powiazany z FDNPP, a wiec na tej podstawie, 24! Am (ktérego
jest mniej niz sugeruja to obliczenia oparte na danych teoretycznych (tab. 1.3) badZ badania
przeprowadzone na terenie FDNPP (rys. 3.17)) musi pochodzié¢ z innego, starszego zZrédta (w
naszym przypadku GF). Przedstawiony fakt (relatywnie niskie stosunki aktywnosci 4'Am i
(239+240)py) ma takze drugie znaczenie tj. profil rozktadu przestrzennego >*!Am w 2015 r.
(rok poboru prébek) prawdopodobnie byl rézny od profilu Pu. To stwierdzenie, ma tez swoje
uzasadnienie, w ktérym czas odgrywa bardzo wazna rolg. Pu i Am sa pierwiastkami o wy-
sokich temperaturach wrzenia (tab. 1.9 1 1.11) tj. zostaly uwolnione do atmosfery z duzym
prawdopodobienstwem w tym samym czasie i w wyniku tych samych proceséw. Jednak, inne
wlasciwosci chemiczne, spowodowaty zré6znicowanie w ich zachowaniu w Srodowisku na prze-
strzeni lat, manifestujace si¢ w innym rozkladzie przestrzennym tych pierwiastkéw. Ten sam
brak spéjnosci, miedzy wynikami 24! Am i izotopéw Pu moze by¢ droga, do wyjasnienia ist-
nienia przypadkéw dwéch najwyzszych wynikéw stosunku aktywnosci 24! Am i (239+240) py
(komentowanych w akapicie powyzej), przy jednoczesnym braku sygnatury FDNPP w wyni-
kach 238Pu i (239+240)Pu.

Umieszczajac wyniki wlasne na plaszczyZnie zaleznosci stosunkéw aktywnosci 24 Am
i (239+240)py o 238py j (239+240)py (rys. 3.20), mozemy obserwowaé ich relacje z zakresami
wartoS$ci charakteryzujacymi rézne Zrédta izotopowe, znajdujace si¢ w Srodowisku w 2016 r.
(rok wykonania analiz). Na wykresie tym umieszczono rowniez obszar opisany jako Fuku-
shima, ktéry odnosi si¢ jedynie do 2! Am powstatego z 2*!Pu, uwolnionego do atmosfery w
czasie awarii. Kazde wprowadzenie poprawki, wywotane okresleniem 24! Am i/lub jego sto-
sunku aktywnos$ci do (239+240)py we frakcji wyemitowanej do Srodowiska, spowoduje prze-
sunigcie zamarkowanego obszaru wzdtuz osi pionowej, w kierunku wyzszych wartosci. Na
podstawie przedstawionego zestawienia oraz wczesniejszych interpretacji mozna stwierdzié, ze
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Rysunek 3.20: Zalezno$¢ stosunkéw aktywnosci 24! Am i (239+240)py od 238py i (339+240)py dla wy-
branych antropogenicznych Zrédet izotopowych (tab. 1.14 i 1.3) z uwzglednieniem wynikéw badani

wlasnych dla prébek pochodzacych z obszaru prefektury Fukushima.
Fukushima - stosunki izotopowe oszacowane na podstawie tab. 1.3, obszar prefektura Fukushima RK - zdefinio-
wany przez wyniki dla prébek, dla ktérych mozna byto wyznaczy¢ obydwa stosunki.

wskaznik w postaci stosunku aktywnosci 24! Am i (239+240) pyy pje jest dobrym narzedziem roz-

nicujacym Zrodta izotopowe w Srodowisku, w przypadku gdy mamy do czynienia ze Zrédtami
relatywne ,,Swiezymi” jak np. FDNPP. Zakres wynikéw wilasnych tego stosunku, jest bardzo
zblizony do GF i PPG (rys. 3.20), a wigc Sladow Zrédet istniejacych przed awaria FDNPP.
Gdyby nie uzupetnienie wiedzy o informacje wynikajace z relacji izotopéw Pu, trudno by-
toby stwierdzié/okresli¢ wptyw 24! Am pochodzacego z FDNPP, na materiat/obszar badawczy.
OczywiScie ta sytuacja bedzie ewoluowata wraz z uptywem czasu, kiedy to stosunek izotopowy
241 Ay | (239+240)py bedzie sukcesywnie rést (rys. 3.19) i stawat si¢ bardziej odréznialny, od
pozostatych juz dobrze zdefiniowanych dla zidentyfikowanych Zrédet izotopowych.

Zestawienie wynikéw 24! Am i 13Cs nie wykazato zadnej korelacji pomiedzy tymi
izotopami, w materiale badanych prébek. Stosunki aktywnoSci tych izotopéw sa ogromnie
zréznicowane i zmieniaja si¢ od wartosci rzedu 1072 do 10™%. Oznacza to, Ze izotopy Cs
nie sa lub nie musza byé markerami depozycji 2! Am w srodowisku ladowym i jednoczesnie
sugeruje, ze ich profile rozktadu przestrzennego sa catkowicie rozbiezne. Jest to fakt, ktéry
mogt zaistnie€ juz w 2011 r. w czasie depozycji lub uwidoczni€ si¢ 1 poglebi¢ wraz z uptywem
czasu, pod wptywem proceséw Srodowiskowych.

Kiur

Kiur, jak to zostato skomentowane w rozdz. 2.1.2, byt nieoczekiwanym wynikiem
analiz wlasnych cho¢ nie niemozliwym. Izotopy Cm, maja duze znaczenie z punktu widzenia
radiologicznego gdyz ich produktami rozpadu sa izotopy Pu (rys. 1.12). Na podstawie tab. 1.3
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mozna juz wnioskowad, ze to wlasnie z izotopami Cm byly zwigzane najwigksze aktywnosci
aktynowcow uwolnionych do Srodowiska, w trakcie awarii FDNPP.

W literaturze brakuje informacji na temat obecnosci izotopéw Cm w Srodowisku w
Japonii, przed awariag FDNPP. Biorac pod uwage skalg czasowa i rozprzestrzenianie zrédet izo-
topowych na kuli ziemskiej moze to oznaczac, ze obecno$¢ ta byta pomijalna. Identyfikacji Cm
w trakcie badari wtasnych dokonano na podstawie >4*Cm (udziat >4>Cm zostat wykluczony lub
uznany za mato istotny na podstawie widm alfa - spektrometrycznych, rozdz. 2.1.2) jedynie
w prébkach materiatu naniesionego (n=4) oraz $ciétki leSnej (n=3). Ta obserwacja potwier-
dza walory tych materiatéw badawczych, jako magazynu Sladéw ,,Swiezego” Zrddia izotopo-
wego w Srodowisku. Stgzenia aktywnosci dla materialu naniesionego, miescity si¢ w prze-
dziale od 0.0289 Bq kg ! do 0.132 Bq kg, podczas gdy dla sciétki lesnej od 0.033 Bq kg™!
do 0.094 Bq kg ! masy suchej lub od 0.035 Bq kg~! do 0.133 Bq kg~ ! masy spopielonej. Ze
wzgledu na matg liczbe danych, trudno jest okresli¢ czy rodzaj probki mial wptyw na otrzymany
wynik, poniewaz przedzialy zmiennoSci pokrywaty sig.

Do momentu powstania niniejszego opracowania, znane s3 tylko dwie publikacje, w
ktorych zaraportowano wyniki izotopéw Cm w rozwazanym materiale badawczym [105], [106]
oraz zbidr raportéw TEPCO dotyczacy probek gleby powierzchniowej [153]. Szczegélnie ta
ostania pozycja moze ciekawi¢ ze wzgledu na to, ze jest to jedyny dostepny zbiér danych Cm
dla gleby po awarii FDNPP. Nalezy jednak zwréci¢ uwage, na blisko$¢ miejsc poboru probek
od budynku reaktora nr. 1 FDNPP (500 m). To ta zmienna, prawdopodobnie byta gtéwnym po-
wodem otrzymania unikalnych danych. We wszystkich trzech pozycjach literaturowych, oprécz
sumy stezen aktywnosci 243Cm i 2#*Cm, podano réwniez wyniki dla 2#2Cm. Ma to swoje uza-
sadnienie, w okresie prowadzenia cytowanych badan pomigdzy 2011 r. a 2013 r. Badania
wlasne, wykonywane w 2016 r. uniemozliwity dokonania identyfikacji tego krétkozyciowego
izotopu. Wyniki literaturowe dla (243+244) Cpy w probkach materiatu naniesionego, zmieniaty
sie w zakresie od 0.005 Bq kg~! do 2.78 Bq kg~!, a dla $ciétki lesnej od 0.02 Bq kg~! do
5.15 Bq kg~! masy spopielonej i byly to wielkosci o ok. dwa rzedy wielkosci mniejsze od
wynikow otrzymanych dla 242Cm [105], [106], co dosé dobrze koresponduje z wynikami osza-
cowan izotopéw uwolnionych do atmosfery (tab. 1.3).

a) 2%Cm vs. Pu, 21Am, 1%7Cs

Prowadzac analize wynikéw badari dotyczacych 2#4Cm i systematyzujac je nie tylko z
punktu widzenia jakoSciowego, ilos§ciowego ale rowniez historycznego (badania wykonywane
migdzy 2011 r. a2016 r.) mozemy odtworzy¢ chronologi¢ ich ewolucji w §rodowisku ladowym.

Na pytanie jakich wartosci zaleznosci 2**Cm od innych izotopéw powinnismy sie spo-
dziewac, odpowiadaja wlasnie badania wykonane przez JCAC na prébkach gleby pobranych
w odlegtosci 500 m od bloku nr. 1 FDNPP, w kierunku zachéd pétnocny zachdd oraz potu-
dnie potudniowy zachdd (w systemie po jednej z kazdego kierunku w danym dniu) pomigdzy
28.03.2011 a 20.06.2011 1 opublikowane w raportach TEPCO [153]. Na rys. 3.21 przedsta-
wiono wartosci stosunkéw aktywnosci 2#*Cm i (239+240)py 244y § 238py oraz 2#*Cm i 21 Am
oszacowane na podstawie tych danych. W oparciu o zaprezentowane wyniki, mozna wniosko-
wac, ze warto$ci wybranego stosunku izotopowego nawet w obrgbie dnia poboru probek réznia
si¢ od siebie, co oznacza¢ mogto nieizotropowe rozprzestrzenianie izotopdw w srodowisku po
emisji z FDNPP. Najwigksze zréznicowanie wykazaty stosunki aktywnosci 24*Cm i 24! Am.
Roéznica wzgledna tych wynikéw, otrzymanych dla tego samego dnia poboru prébki, docho-
dzita nawet do 56 % wyniku wigkszego z wyraznym trendem wartosci wigkszych dla kierunku
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Rysunek 3.21: Stosunki aktywnosci 2##Cm i (239+240)py, 244Cn i 238Py oraz 2*4Cm i 2! Am dla prébek
gleby pobranych na terenie FDNPP 500 m od bloku nr. 1 w kierunku zachodnim péinocno - zachodnim
oraz potudniowym potudniowo - zachodnim na podstawie raportéw TEPCO [153].

W nastepnym kroku, zestawiono ze soba Srednie i1 odchylenia standardowe dla pre-
zentowanego powyzej przygotowanego zbioru stosunkéw aktywnosci wraz z takimi samymi
danymi statystycznymi dla prébek §ciétki lesSnej oraz materiatu naniesionego pochodzacymi z
pracy Yamamoto et al. (2014) oraz z badan wtasnych, uzupetniajac je o stosunek aktywnosci
244Cm i 1%7Cs. Petne zestawienie znajduje sie na rys. 3.22.

Jak tatwo zauwazy¢ mamy do czynienia z dysproporcja 24*Cm wzgledem izotopéw
Pu. Stosunek 2#Cm i (239+240)py 7 czasem maleje, podczas gdy 244Cm i 238Pu pozostaje staty
w granicach niepewnosci. To moze zastanawiaé, z uwagi na fakt, ze oba izotopy Pu podlegaja
takim samym procesom chemicznym i fizycznym w Srodowisku (brak frakcjonacji izotopo-
wej) a wiedzac, ze maja takie same wlasciwosci chemiczne oczekujemy zbieznych rezultatow.
Tymczasem, wytlumaczenie tej obserwacji tkwi w obecnosci izotopéw Pu w Srodowisku w Ja-
ponii, przed FDNPP. Jak to pokazano w rozdz. 2.2.1., frakcja (239+240)py zwigzana z FDNPP
w okreSlonej grupie probek z badan wtasnych, zmienia si¢ w zakresie od 7 % do 55 %, co
daje asumpt do stwierdzenia, ze frakcja pochodzaca z innych niz FDPP Zrédet byta znaczaca
w 2015 r. Z drugiej strony, analizujac w ten sam sposéb wyniki 23Pu widzimy, ze frakcja
FDNPP miesci si¢ pomiedzy 87 % a 99 % czyli to ona dominuje, zas pozostala ma niewielkie
znaczenie. Dodajac do tego informacje o stosunkach izotopowych Pu charakteryzujacych zré-
dta izotopowe (tab. 1.14) widzimy, ze sygnatury te cechuje nadwyzka (239+240) py wzgledem
238py. Stosunek 238Pu i (239+240)py przyjety jako definiujacy GF w Japonii, wynosi 0.037.
Procesy Srodowiskowe zachodzace w latach 2011 - 2015 doprowadzity do zmieszania Sladow
FDNPP ze §ladami pozostatych Zrédet izotopowych. W ten sposéb, w danym materiale badaw-
czym oprécz sygnatur ,,Swiezego” zdarzenia pojawily si¢ (239+240) py § proporcjonalnie 238Pu,
jako markery zdarzen z przesztos$ci. Z uwagi na dos¢ duza r6znicge poziomow aktywnosci, tych
dwéch izotopéw (ok. 2 rzedy wielkosci), obecnosé 238py 2 innych niz FDNPP Zrédel, miata
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Stosunek aktywnosci ?43+249Cm lub Cm i
(239+240py AZ3SPy MIAmM 137Cg
a Pobér prébek + | 2011 r. 1.53+0.34 0.66 +£0.13 3.76 £1.70
analiza
Pobdér probek + 2012 r
b analiza 1.10 £0.61 0.64 +0.45 196 + 122 26+4.1) - 107
2013 r
2014 r.
Pobér prébek | 2015 1.
C
Analiza | 2016. 0.57£0.36 0.60+043 1.29+0.58 (20+3.8) - 107

Rysunek 3.22: Stosunki aktywnosci (Srednia + SD) 2#4Cm i (239+240)py, 244 Cp § 238py, 244Cm § 241 Am

oraz 2**Cm i ¥Cs na podstawie a) [153] b) [105] c) badan wtasnych.
wyniki w wierszu a) dotycza prébek gleby, w wierszu b) i ¢) $cidtki leSnej i materiatu naniesionego.

niewielkie/pomijalne znaczenie. Efekt dysproporcji izotopéw Pu wzgledem 2*4Cm, nie byt wi-
doczny lub nie byl widoczny w takim natezeniu w latach wczesniejszych (tj. w latach 2012 -
2013) ze wzgledu na krétszy czas jaki uptynat od awarii jadrowe;.

Stosunki aktywnosci 244Cm i 4! Am wykazuja wyrazny trend malejacy. Zaréwno Cm
jak i Am, maja podobne wtasciwosci chemiczne (rozdz. 2.2.1), co oznacza, ze ich zachowanie
w Srodowisku powinno by¢ sterowane takimi samymi procesami. Tymczasem pamigtac nalezy,
ze 241 Am pochodzi z rozpadu ?*'Pu, stad jego ilo§¢ w srodowisku z czasem bedzie rosta. Poza
tym wlasciwosci chemiczne Am i Pu sg r6zne, co powoduje rézne ich zachowanie w Srodowi-
sku, 0 czym $wiadczyé moze brak korelacji pomiedzy 24! Am i izotopami Pu, stwierdzony na
podstawie badan wiasnych.

Srednie wartosci stosunkéw 244Cm i 137Cs, w latach 2012 - 2013 oraz 2016 sq state,
natomiast SD wskazuja na doS¢ duzy rozrzut wynikow w obu przypadkach. Ta obserwacja
sugeruje, rozbiezno$¢ wynikéw Cs i Cm w Srodowisku, co jest skutkiem réznych profili de-
pozycji (Cm, podobnie jak inne aktynowce, ma wysoka temperaturg wrzenia a w zwiazku z
tym byt uwalniany w trakcie innych proceséw z reaktoréw FDNPP niz Cs) i/lub migracji tych
izotopéw, w wyniku proceséw Srodowiskowych.

Uran

Izotopy U, jako gtéwne sktadowe paliwa jadrowego stosowanego w reaktorach FDNPP,
podobnie jak inne aktynowce tj.: Pu, Am czy Cm powinny byty by¢ uwolnione do Srodowiska
w trakcie awarii FDNPP. Jednak oznaczalno$¢ U pochodzacego z awarii moze napotka¢ na
trudnosSci gdyz U po Th jest najbardziej rozpowszechnionym aktynowcem na kuli ziemskie;.
Jego izotopy o najwickszej abundacji to wtasnie: 238U (99.2742 %), 235U (0.7204 %) oraz 34U
(0.0054 %) [127]. Stosunki mas izotopéw U naturalnego, rekomendowane przez IUPAC, prze-
liczone na stosunki aktywnosci, ktére wynosity dla 23U i 238U 0.047 oraz dla 238U i 234U 0.99,
byly r6zne od stosunkéw charakteryzujacych paliwo jadrowe reaktoréw FDNPP. W oparciu o
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wyniki symulacji uzyskanych przy uzyciu kodu ORIGEN2, zebranych w pracy Nishihara et al.
(2012) [10], oszacowano w/w stosunki i dla reaktora nr. 1 wynosily one odpowiednio 0.111
1 2.59, dla reaktora nr. 2: 0.124 i 3.64, dla reaktora nr. 3: 0.123 i 2.05. Sa to do$¢ wyrazne
sygnatury, odbiegajace od tego z czym mozemy spotka¢ si¢ w Srodowisku. Pomimo tego, ani
w powierzchniowej warstwie gleby z obszaru FDNPP [153], ani w probkach podlegajacych
badaniom wiasnym (tab. 2.8) nie znaleziono sladéw U pochodzacych z FDNPP. Na rys. 3.23
przedstawiono wartoSci stosunkow otrzymane na podstawie badan JCAC i pochodzace z rapor-
tow TEPCO [153]. Wszystkie one skupiaja si¢ wokot wartoSci charakteryzujacych U naturalny.
Trzy wyniki 23°U i 238U, dla prébek pobranych pomiedzy 16 a 23 maja 2011 r., wykazuja pewna
tendencj¢ wzrostowa wzgledem stosunku U naturalnego, jednak efekt ten nie potwierdzit si¢ w
stosunku aktywnosci 238U i 23*U. Oczywiscie przedstawiona analiza nie jest dowodem wystar-
czajacym do stwierdzenia, ze do emisji U nie doszlo. Badania pojedynczych mikroczasteczek,
znalezionych w Srodowisku [155], [156], znakowanych znaczaca zawartoScia izotopéw Cs po-
kazaly, ze wyznaczone dla nich stosunki izotopowe 2>°U i 238U, przy uzyciu spektrometrii mas,
identyfikuja wypalone paliwo jadrowe jako Zrédio pochodzenia. Sygnaturami U, ktére nie bytly
rozpatrywane w niniejszym opracowaniu, a réwniez wnosza asumpt do rozpoznawania Sladow
FDNPP, sa te zawierajace informacje o 2361y [104], [150]. Na podstawie badan wykonanych
tak jak wyzej przy uzyciu spektrometrii mas, dowiedziono, ze sa one w stanie réznicowac Slady
réznych Zrédet izotopowych.
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Rysunek 3.23: Stosunki aktywnosci 228U i 234U oraz 2%U i 23U dla prébek gleby pobranych na te-
renie FDNPP 500 m od bloku nr. 1 w kierunku zachodnim pdéinocno - zachodnim oraz potudniowym

potudniowo - zachodnim na podstawie raportéw TEPCO [153].
czerwone linie - referencyjne warto$ci w/w stosunkow na podstawie [127].
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3.1.2 Heterogenicznos¢ izotopowych sladéw FDNPP w probkach Srodo-
wiskowych

Do tego momentu, w dyskusji niniejszego opracowania, inerpretacja wynikow literatu-
rowych lub badan wlasnych, opierata si¢ na odréznieniu Sladéw wypalonego paliwa jadrowego
przypisywanych FDNPP od innych Zrédet izotopowych (rozdz. 1.3.2). Ale zgodnie z tym
co zostato stwierdzone w rozdz. 2.2.2 i bioragc pod uwage ztozonosé/wielowatkowos$¢ awarii
w FDNPP (emisja radionuklidéw z kilku reaktoréw FDNPP, w r6znym czasie, pod wptywem
r6znych mechanizmoéw, przy réznych warunkach meteorologicznych, etc.) trudno ja traktowac
jako jedno, dobrze zdefiniowane Zrddto izotopowe. Takie spojrzenie na awarig, daje asumpt do
stwierdzenia, ze w wynikach przypisanych jednoznacznie FDNPP a znalezionych w prébkach
Srodowiskowych, powinna by¢ ,,zaszyta” struktura subtelna §ladéw izotopowych, przynalez-
nych konkretnym reaktorom FDNPP. Wykonanie ,,dekonwolucji” §ladéw izotopowych, otwiera
nowa przestrzen dla interpretacji otrzymanych wynikéw. Na ich podstawie mozemy nie tylko
okresli¢ koegzystencj¢ markerow konkretnych reaktorow FDNPP ale wyznaczy¢ zasigg Sladow
izotopowych dla kazdego reaktora. faczac te dane z informacjami meteorologicznymi, do-
stajemy filtr weryfikacji przypadkéw nieprawdziwych a tym samym narzedzie, do tworzenia
wiarygodnych zbioréw danych.

Przystepujac do tego zadania trzeba wzia¢ pod uwage wlasciwosci fizyczne izotopow,
ktére stanowi¢ beda bazg wykonywanych analiz. Najbardziej podstawowym parametrem sys-
tematyzacji radionuklidow jest ich lotno$¢. Stad z jednej strony mamy Cs, I, Te, etc. z drugie;j
za$ aktynowce (przesunigcia w rozktadach przestrzennych, rozdz. 3.1.1 ). Liczba wynikow
zebranych w literaturze, przemawia na korzysc pierwiastkow lotnych. Jednak duze r6znice w
metodyce wykonywanych analiz oraz dane na ré6znym poziomie szczegélowosci (o czym byta
mowa w rozdz. 3.1.1 ,,Cez”) powoduja, ze bardziej wiarygodne wyniki moze daé analiza ba-
zujaca na aktynowcach z zastrzezeniem, ze efekt prowadzonych rozwazan, odnosit si¢ bedzie
jedynie do tej grupy pierwiastkow.

Na podstawie wynikow badan wlasnych (rozdz. 2.1.3 oraz 2.2.1) i ich interpretacji
(rozdz. 3.1.1) do wykonania powyzszych analiz wybrano wyniki zwigzane z materialem na-
niesionym, jako materiatem badawczym, skupiajacym najwigksza liczbg §ladéw izotopowych
pochodzacych z FDNPP, zar6wno pod wzglgdem jako$ciowym jak i iloSciowym. Wyniki te
zostaty zaczerpnigte z publikacji Yamamoto et al. (2014) [105] (nie sa znane jakiekolwiek inne
publikacje zawierajace tak duzy pakiet informacji dotyczacy aktynowcéw w Srodowisku lado-
wym). Miejsca poboru probek rozmieszczone byly wzdtuz réwniny Hamadori z jednym wyjat-
kiem, ktérym byta miejscowos¢ litate potozona w kierunku pétnocno - zachodnim od FDNPP,
pomigdzy gérami Abukuma (rys. 3.24). OczywiScie, mozna by bylo zadaé pytanie czy relatyw-
nie niewielki obszar poboru probek nie dyskwalifikuje tego typu analiz i czy w zwiazku z tym
wyniki nie beda obarczone cechami lokalnoSci. Tu jednak, mozemy postuzy¢ si¢ wczesniej-
szymi wnioskami z przeprowadzonej dyskusji, méwiacymi o zredukowanym zasiggu aktynow-
cOw w poréwnaniu do zasiggu pierwiastkow lotnych. Z drugiej strony, obszar poboru probek
rozciagal si¢ zarowno na péinoc jak i na potudnie od FDNPP, stad mogly na nim istnie¢ §lady
emisji, ktore nastapity przy ré6znych warunkach meteorologicznych, w r6znym czasie. Pew-
nym potwierdzeniem, ze heterogenicznos$¢ §ladéw FDNPP faktycznie powinna by¢ widoczna
na rozwazanym terenie jest rys. 3.3, na ktérym umieszczono zasiggi depozycji nastepujacych
w roznych przedziatach czasu.
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Rysunek 3.24: Potozenie miejscowosci w okolicach, ktérych pobierano materiat naniesiony na terenie prefektury Fukushima w latach 2012 - 2013.
Mapa przygotowana na podstawie Yamamoto et al. (2014) [105]. Dane mapy ©2018, Google, ZENRIN.



Jednym z najbardziej spektakularnych wynikéw przeprowadzonych analiz, byto od-
krycie, ze w rozpatrywanym materiale badawczym, wyselekcjonowanym jako nosnik S§ladéw
aktynowcow pochodzacych z rdzeni reaktoréw FDNPP (frakcja GF osiagata maksymalnie 4.1 %
dla %8Py, 3SM, rozdz. 2.2.2), pobranym systematycznie od 46 km na potudnie do 23 km na
poéinoc i 38 km na pétnocny zachdd, nie wspoélistnieja jednoczesnie §lady rozwazanych akty-
nowcéw (238Pu, 239+240py, 242Cm, 243+244Cm) pochodzace z bloku nr. 1, 2 i 3 FDNPP. Wynik
ten zostal potwierdzony zaréwno przy zastosowaniu modelu dla 4 wspotistniejacych Zrodet
(4SM) w zestawieniu: blok nr. 1, 2, 3 i GF jak i 3 Zrédet (3SM) w zestawieniu: blok nr. 1,
2, 3 przy zatozeniach opisanych w rozdz. 2.2.2. Oznacza to, ze warunki meteorologiczne pod-
czas uwolnien aktynowcéw z trzech blokéw FDNPP (rozszczelnienia obudowy bezpieczenstwa
blokéw nr. 1, 2, 3 odpowiednio 12, 151 14 marca 2011, rozdz. 1.1.3) nie powtdrzyly si¢, a w
zwiazku z tym, depozycje aktynowcow z kazdego reaktora osobno nie byly ze soba w zaden
spos6b skorelowane.

Z uwagi na powyzszy wniosek (brak jednoczesnie izotopowych §ladéw 3 reaktoréw),
w rozdz. 2.2.2 rozpatrywano réwniez wspotistnienie kombinacji dwoch z trzech reaktoréw
FDNPP oraz GF (szczeg6ty, rozdz. 2.2.2). Stosujac takie podejScie udato si¢ udowodnic€ ist-
nienie izotopowych Sladow wybranych kombinacji zrédet w 52 % rozwazanych przypadkow.
Na rys. 3.25 pokazano wyniki analiz uzupetniajac je o geograficzne potozenie miejsc, wo-
kot ktérych pobierano prébki (dane z pracy Yamamoto et al. (2014) [105]). Na podstawie
prezentowanych rezultatéw mozna wnioskowac, ze najczgsciej identyfikowano §lady Zrédet w
kombinacji: blok nr. 2, blok nr. 3 1 GF zas najrzadziej blok nr. 1, blok nr. 3 1 GF. Statystycznie
najwigksza frakcja 2>®Pu i najbardziej powszechna, byta frakcja pochodzaca z reaktora bloku
nr. 2, za$ najmniejsza frakcja pochodzita z bloku nr. 3 (pomijajac frakcj¢ zwiazang z GF).
Znalazto to swoje uzasadnienie w wynikach symulacji uwolnieri izotopéw do atmosfery (tab.
1.3). Aktywnos¢ wyemitowanego 238Pu z bloku nr. 2 zostata oszacowana na poziomie 10! Bq
za$ z bloku nr. 3 na poziomie o dwa rzedy wielkosci nizszym. Utozenie geograficzne wynikow
analiz, pozwala odnies¢ si¢ do chronologii zdarzen. Na obszarach potozonych najblizej FDNPP
(Futaba, Okuma) istnieja $lady reaktoré6w FDNPP i GF we wszystkich trzech z rozwazanych
kombinacji (o tym ile przypadkéw zostalo wyjasnionych w oparciu o dang kombinacj¢ infor-
muje procent znajdujacy si¢ na wykresie kotowym rys. 3.25). Jest to wniosek dos¢ intuicyjny,
gdyz rozwazany obszar musial by¢ miejscem ,,szybkiej” depozycji aerozoli, zachodzacej gtow-
nie pod wptywem sity grawitacji. Aktynowce oznaczone dla obszaréw potozonych na potudnie
od FDNPP (Potudnie), wedlug modelu 3SM, nalezy identyfikowa¢ jedynie z blokiem nr. 1 i
blokiem nr. 2. Konfrontujac ten wynik z opracowaniem przygotowanym przez IAEA [13] (rys.
3.3) bazujacym na pracach Nagai et al. (2012) [157] oraz raporcie MEXT (2011) [158] poka-
zujacym m.in. kierunki wiatru i obszary depozycji z przypisanym okresem kiedy do niej doszto
widaé, ze istotny wplyw na obszar rozciagajacy si¢ na potudnie od FDNPP miata depozycja
z dnia 15.03.2011, tego samego dnia, ktérego w godzinach porannych doszto do uwolnienia
radioizotopéw z bloku nr. 2. Przesuwajac si¢ w kierunku péinocnym od FDNPP, kombinacja
§ladéw pochodzacych z blokéw nr. 2 i 3 oraz GF staje si¢ dominujaca pomimo, ze réwniez
wzrasta liczba rozwiazanych przypadkéw w oparciu o kombinacj¢: blok nr. 1, blok nr. 2 i
GF. W obu kombinacjach oprécz GF statym elementem jest blok nr. 1 FDNPP. Znéw wracajac
do wynikéw IAEA (rys. 3.3) mozemy wnioskowad, ze w kierunku pétnocnym nastapita depo-
zycja 12.03.2011, tego dnia kiedy zarejestrowano wybuch wodoru i rozszczelnienie obudowy
bezpieczenstwa w bloku nr. 1 .
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Pominigcie GF jako elementu kombinacji Zrodet izotopowych i zmiana stopnia modelu
nSM z 3 na 2 (rozdz. 2.2.2) zaowocowalo kolejnymi waznymi wynikami. Tym razem model
2SM oparto o zaleznosci pomiedzy dwoma izotopami tj. 238Pu i 2#2Cm, reprezentujacymi w
sposob jednoznaczny FDNPP (rozdz. 3.1.1). Dwuelementowe kombinacje Zrddet izotopowych
ze zbioru trzech reaktorow FDNPP pozostaly takie jak w modelu 3SM. Az 92 % rozwazanych
przypadkéw znalazto swoje wyjasnienie, przy czym dla ok. 60 % z nich pozytywne wyniki
otrzymano jednoczesnie dla dwéch konkurencyjnych kombinacji Zrodet izotopowych. Analiza
pokazata miazdzaca dominacj¢ wariantu, gdzie blok nr. 2 i 3 byty Zrédtami izotopowymi. Na
podstawie rys. 3.26 mozna wnioskowac, ze §lady obydwu reaktoréw znajduja si¢ w sSrodowisku
ladowym zaréwno w kierunku pétnocnym jak i potudniowym od FDNPP. Opierajac si¢ tylko na
tej kombinacji, mozna wyjasni¢ 100 % rozpatrywanych przypadkéw dla okolic miejscowosci
[itate i Minamisoma. Na pytanie dlaczego akurat ta kombinacja jest tak dominujaca na tym
obszarze, odpowiedzia sg tak jak powyzej warunki meteorologiczne. W ciagu dnia 15.03.2011
(rozszczelnienie obudowy bezpieczenistwa w bloku nr. 2) kierunek wiatru zmieniat si¢ z potu-
dniowo - zachodniego na pétnocno - zachodni powodujac poszerzenie pola depozycji suchej.
Wtedy tez miat miejsce opad deszczu, ktéry w sposob bardziej efektywny oczyscit atmosferg
z aerozoli wyemitowanych z FDNPP, powodujac tym samym silne ukierunkowanie maksymal-
nych wartosci depozycji radionuklidéw w Srodowisku.

Spostrzezeniem wartym powtérzenia i podkreslenia jest fakt, ze 8 % wynikéw, dla kto-
rych pochodzenia aktynowcéw nie udato si¢ wyjasni¢ w oparciu o mieszaning §ladéw przy za-
stosowaniu 2SM, mozna jednoznacznie przypisa¢ konkretnym, pojedynczym reaktorom FDNPP.
Ma to swoje znaczenie w konteksScie uzasadnienia wynikéw otrzymanych przy uzyciu nSM. Dla
nierozwiazanych przypadkéw z okolic Namie (n=2), 238Pu pochodzit z bloku nr. 2 FDNPP. Po-
dobna sytuacja (n=4) miata miejsce w okolicach Futaba i na terenach potozonych na potudnie
od FDNPP (n=1). Dla miejscowosci Okuma, jedyny niewyjasniony wynik mozna utozsamiaé
z blokiem nr. 3 FDNPP. Kolejny raz, zostata uwidoczniona dominacja sladéw pochodzacych z
reaktora bloku nr. 2, ktéra wynikata z duzej zmiennoSci warunkéw atmosferycznych skorelo-
wanych z uwolnieniem radionuklidéw do atmosfery.
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Dodatkowo przeprowadzono pierwsza probe wyjasnienia pochodzenia Sladow akty-
nowcow uwzgledniajac niejednorodnosci paliwa jadrowego w poszczegdlnych reaktorach FDNPP.
W tym celu uzyto 2SM, w takich samych konfiguracjach, jak to byto opisane powyzej a nie-
jednorodnosci ustalono na poziomie £ 5 % wartosci Sredniej stosunkéw aktywnoSci izotopodw
(rozdz. 2.2.2). Oczywiscie nadmieni¢ nalezy, ze wartosci te nie sa wynikiem zadnych symula-
cji, a jedynie zatozeniem dla przetestowania modelu, dziatajacego na przedziatach zmiennosci
stosunkéw aktywnoSci wybranych izotopéw. Z drugiej strony, nie s3 to wartoSci niemozliwe
do otrzymania w paliwie jadrowym. Uzyskane wyniki, w znacznej mierze odpowiadaty tym,
ktére otrzymane byly przy uzyciu 2SM dla paliwa jednorodnego, z ta jednak r6znica, ze oprécz
wielkoSci frakcji przynaleznych konkretnym kombinacjom Zrédet izotopowych i liczby wyni-
koéw, dla ktorych dana kombinacja znalazta uzasadnienie dostajemy tez prawdopodobienstwo
wystapienia danej kombinacji, ktére jest poklosiem zastosowania przedziatéw zmiennosci za-
tozonych stosunkéw izotopowych. Dla catego zbioru danych, najwigksze prawdopodobienistwo
egzystencji w probkach materialu naniesionego, miata kombinacja Zrédet: blok nr. 2 i 3 FDNPP
(Srednia 96 %, mediana 98 %) za$ najmniejsze kombinacja: blok nr. 11 3 (Srednia 76 %, me-
diana 95 %) (tab. 2.21). Pierwsza z wymienionych kombinacji, dominowata na péinoc od
FDNPP (Minamisoma, litate, Namie) i konkurowata z uktadem Zrédet: blok nr. 1 i 2 FDNPP.
Teren Futaba i Okuma oraz ptozony na potudnie od FDNPP, to obszary, gdzie wedlug otrzyma-
nych wynikéw, moga istnie¢ Slady wszystkich trzech z wymienionych kombinacji, oczywiscie
realizowanych w réznych zakresach, definiowanych przez liczbg rozwiazanych przypadkow.
Niewatpliwie najwigkszy i tez najbardziej prawdopodobny udzial, zostat przypisany reaktorowi
bloku nr. 2 FDNPP (rozdz. 2.2.2).

Dla przedstawienia petnego opisu pochodzenia Sladéw aktynowcéw z FDNPP w §ro-
dowisku, sprawdzono, w ktérych prébkach moga istnie¢ Slady pojedynczych reaktoréw (na
podstawie stezefi aktywnosci i stosunku aktywnosci 238Pu i 2#2Cm). Narzucenie takiego filtra
na wyniki pokazato, ze dla 43 % prébek (zwlaszcza z okolic Minamisoma i Okuma) jedynym
zrédlem moze by¢ reaktor bloku nr. 1 FDNPP, dla 11 % reaktor bloku nr. 2 i dla 4 % reaktor
bloku nr. 3 (rys. 2.22 - 2.24). Jest to efekt zupelnie przeciwny do tego obserwowanego we
wczesniejszych rozwazaniach (i z duzym prawdopodobieristwem wg. autora nieprawdziwy),
gdzie wykazano niebudzaca watpliwosci dominacj¢ bloku nr. 2. Dodatkowo wystapienie wyni-
kow singletowych reaktora nr. 1 na potudniu nie zgadza si¢ z opracowaniami przedstawionymi
m.in. przez IAEA [13] (rys. 3.3). Niewatpliwe rozwiazanie tej sytuacji, przyniostoby rozwaze-
nie warunkéw meteorologicznych w wigkszej rozdzielczosci czasowe;.

W podsumowaniu tego rozdziatu nalezy wigc podkresli¢, ze oprécz faktu braku stwier-
dzonej koegzystencji Sladow aktynowcéw jednoczesnie z trzech reaktoréw FDNPP, rozstrzy-
gnigcie pochodzenia izotopdw jest trudne. Warianty kombinacji izotopowych 2 - elementowych
nie tylko konkuruja ze soba, ale takze z mozliwym stanem, w ktérym Zroédtem aktynowcow jest
tylko jeden reaktor. Niemniej jednak liczby rozwiazanych przypadkéw (2SM) uzupetnione o
prawdopodobienstwo wystapienia danej kombinacji (2SM przypadek z niejednorodnoscia pa-
liwa), w nawigzaniu do warunkéw meteorologicznych (w odpowiedniej rozdzielczoSci czaso-
wej) maja potencjat na oddzielenie przypadkéw uwazanych za nieprawdziwe.
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3.2 Monitorowanie skazen wewnetrznych - pomiary in vivo

W wyniku awarii FDNPP do atmosfery zostato uwolnione ok. 160 PBq 3'1 i ok.
15 PBq '3Cs oraz poréwnywalnie 134Cs (tab. 1.3). Oczywiscie ze wzgledu na ztozonos¢ catej
awarii, uwolnienie nie byto procesem chwilowym ani tez liniowym, ale przebiegato zgodnie z
chronologia wydarzefi w reaktorach FDNPP. Pierwsze wyniki stezenia aktywnosci 3T osza-
cowane na podstawie pomiarow wykonanych na terenie FDNPP, pomiedzy 19 - 23.03.2011,
wynosity 10 000 Bq m~3 (suma frakcji gazowej i aerozolowej) sukcesywnie malejac do po-
ziomu ok. 100 Bq m—3 w potowie kwietnia 2011 r. W tym samym czasie poziom izotopéw
Cs fluktuowal w przedziale od 100 Bq m—3 do 10 Bq m—3 [13]. To relatywnie pézne préb-
kowanie, bylo wynikiem zniszczenia stacji poboru aerozoli na wschodnim wybrzezu wyspy
Honsiu pod wptywem tsunami. Stgzenie aktywnosSci uwolnionych izotopéw zmienialo si¢ wraz
z odlegtoscia 1 wynikato z ,,rozcieficzenia” izotopéw w atmosferze jak i zachodzenia proceséw
oczyszczania atmosfery. Efekt ten tatwo zaobserwowac na podstawie wykresow zestawionych
na rys. 3.27 [13], przygotowanych dla miejsc potozonych na potudniowy zachéd od FDNPP,
w odlegtosci ok. 110 km (Tokai), 170 km (Tsukuba) i 220 km (Tokio, Chiba). Maksymalne
stezenie aktywnosci 131, zarejestrowane miedzy 15.03.2011 a 18.03.2011 dla Tokai, wynosito
ok. 1600 Bq m~3, dla Tsukuba ok. 50 Bq m~3 a dla Tokio i Chiba znajdujacych si¢ w tej
samej odlegtosci od FDNPP, odpowiednio 300 Bq m—3 (tylko I w formie aerozolowej) i
50 Bq m~3. Wyniki pokazuja, ze trend stezenia aktywnosci izotopéw Cs podazat za trendem
131 (rys. 3.27). Obecno$é uwolnionych radionuklidéw w powietrzu, byta potencjalnym Zré-
diem skazen zewnetrznych i wewnetrznych, oséb przebywajacych na terenie Japonii. W IFJ
PAN przeprowadzono 6 pomiaréw takich osob, przy uzyciu SCC, dla weryfikacji sztucznych
izotopéw w ich organizmach oraz okreslenia poziomu skazen wewnetrznych.
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Rysunek 3.27: Stezenia aktywnosci izotopéw 31 oraz 13*Cs i 137Cs w powietrzu oszacowanych na podstawie pomiaréw wykonanych na terenie FDNPP, Tokai,
Tsukuba, Tokio i Chiba [13].



Zaprezentowane powyzej wyniki 1 wykresy (rys. 3.27) sa o tyle szczeg6lne 1 wazne,
gdyz dotycza miejsc, w ktérych przebywali pacjenci poddani pomiarom w SCC. Uwzgledniajac
je, mozna lepiej scharakteryzowac i zinterpretowac otrzymane dane (tab. 2.2812.29). Polozenie
miejsc pobytu pacjentdéw na terenie Japonii zostato zaznaczone na rys. 3.28.

Fukushima .6 )
B85

o

Q Kitakata o S3ma
RE7 1%
Aizuwakamatsu
SRER . (s
f Kazlyama Okuma
PREFEKTURA #il. FDNPP H®

FUKUSHIMA (P34, P35),

PREFEKTURA 220 km
TOCHIGI -
Nikkad
Bt y
RA N/ 110 km
[ =
ashi
)
150,
ki
EKTURA

ITAMA @ gsuldiba (P6 P8);

TOKIO
Tokio (P1)

REFEKTURA  og@kohama

ANAGAWA piz:

kone

127 PREFEKTURA
CHIBA

Chiba (P34, P35)

u

Rysunek 3.28: Potozenie miejsc pobytu pacjentéw na terenie Japonii wzglgdem FDNPP poddanych
pomiarom w SCC .

Obecnosé 131 powyzej MDA stwierdzono nie u wszystkich pacjentéw, a jedynie u P1,
P6 i P8. Uzasadnienie tego faktu, mozna znale7¢ zaréwno w czasie potowicznego zaniku 131
(efektywny czas potowicznego zaniku 3T w tarczycy 7.1 dnia [22]) jak i czasie przebywania
pacjenta w Japonii/narazenia na wchionigcie izotopéw promieniotworczych oraz dacie wykona-
nia pomiaru. Pacjent P1, przebywat w Tokio i piatego dnia po awarii opuscit Japoni¢ a pomiar
nastapit 8 dni pézniej. Zaréwno stezenie aktywnosci 31T w powietrzu (kilkaset Bq m™2) jak i
dlugos¢ pobytu oraz czas pomiaru, umozliwity identyfikacje tego izotopu i oznaczenie aktyw-
nosci wynoszacej 73 £ 10 Bq. Takiej mozliwosci nie byto w przypadku pacjenta P7. Pomimo
tego, ze przebywat on w Tokai gdzie stezenie 31T w powietrzu byto kilkadziesiat razy wigksze
niz w Tokio (Tokai lezy mniej wigcej w potowie drogi pomigdzy Tokio a FDNPP), to pomiar
po 36 dniach tj. po ok. 5 efektywnych czasach potowicznego zaniku 31T w tarczycy, pozwolit
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jedynie na ustaleniu, ze aktywnos¢ 3!1 byta mniejsza niz 2.3 Bq. Zaréwno pacjent P6 jak i P8
przebywali w Tsukuba, odpowiednio przez 10 dni i1 9 dni od awarii FDNPP. Niemniej jednak
pomiar pierwszego nastapit 17 dni po powrocie za$ drugiego po 37 dniach. Wynik aktywnosci
1311 dla pacjenta P6 wyniést 50.1 # 7.2 Bq i byt ok. 20 razy wiekszy od tego otrzymanego dla
pacjenta P8 (2.48 4+ 0.72 Bq). Okazato si¢ réwniez, ze pomimo oszacowania wynikéw na ta
sama date pomiaru (wprowadzajac poprawke na rozpad 13! i uwzgledniajac biologiczny czas
zaniku 3T w tarczycy) to ten otrzymany dla pacjenta P8 jest 2.5 raza mniejszy niz dla P6.
Moze miec¢ to zwiazek z cechami osobniczymi pacjentéw jak np. pleé, wielkos¢ tarczycy, etc.
Pomiary pacjentéw P34 i P35 pozwolity ustalié, ze aktywnosci 31T w tarczycach byly mniejsze
niz 2 Bq, pomimo tego, ze obaj pacjenci byli mieszkaicami Japonii i okresowo przebywali na
terenie strefy wylaczenia. Jednak daty ich pomiaréw w SCC, przypadajace na pierwszy kwartat
2012 r., zdecydowanie wykluczyly mozliwo$¢ wykrycia w/w izotopu. Dla uzupelnienia in-
formacji nalezy doda¢, ze w widmach pacjentéw z grupy kontrolnej (mieszkaficow Krakowa),
ktérych pomiary odbywaly sig mniej wigcej w tym samym czasie co pacjentow przebywajacych
w Japonii, nie zidentyfikowano 1311.

W przypadku izotopéw Cs jest nieco inaczej. 13*Cs wykryto w organizmach pacjentéw
P6, P8 i P35 zas 137Cs u pacjentéw P6 i P7. Wszystkie wyniki byly na poziomie kilkudziesig-
ciu Bq. Warto zauwazy¢, ze obydwa izotopy jednoczes$nie zostaly zidentyfikowane jedynie u
pacjenta P6, przy czym stosunek aktywnosci 13*Cs i 137Cs wynosit 1.65 4+ 0.70 i odbiegat
od wartosci charakterystycznej dla FDNPP, ktéra byta bliska jednosci. Wytlumaczeniem tego
rezultatu moze by¢ duza niepewnosé¢ wzgledna wyniku, siggajaca 42 %. Wynik 134Cs dla pa-
cjenta P35 wynoszacy 40 £ 25 Bq (tab. 2.29) zostal potwierdzony przez badania prowadzone w
NIRS (Chiba, Japonia). Pomiar tego samego pacjenta wykonany w spektrometrze catego ciata
w Japonii, pozwolil oszacowaé aktywnosé¢ 3#Cs na poziomie 49.3 + 5.9 Bq (korespondencja
prywatna) pokazujac jednoczesnie doskonata zgodnos¢ obu metodyk w tym przypadku. To na
co warto zwrdci¢ uwage, to fakt, ze pobyt pacjentow P34 i P35 na terenach strefy wylaczenia
wokot FDNPP, nie spowodowat wigkszych skazen wewnetrznych izotopami Cs niz te, ktore
zostaty oznaczone dla pozostalych pacjentéw tej grupy (tab. 2.29). Tak jak poprzednio, dla
poréwnania opracowano wyniki grupy odniesienia i nie stwierdzono obecnosci 134Cs, ewident-
nego §ladu relatywnie ,,Swiezego” Zrodia izotopowego. W jednym przypadku (P5) zanotowano
137Cs 0 aktywnosci 68 & 19 Bq. Nie nalezy jednak wiazaé tego faktu z transportem mas powie-
trza znad Japonii, z uwagi na brak sygnatu od 3*Cs i 1311 w widmie pacjenta. Prawdopodobnie
jest to efekt zwiazany z dieta np. spozywaniem grzybéw, ktére mogty pochodzi¢ z terenéw
skazonych w wyniku awarii w Czarnobylu (w Polsce: woj. biatostockie, opolskie).

Otrzymane dane dla grupy oséb przebywajacych w Japonii, postuzyty do oszacowania
obciazajacych dawek skutecznych (zwanych dalej dawkami) od rozwazanych izotopoéw. Przy
szacowaniu przyjeto konserwatywne podejScie zaktadajac, ze wyznaczona aktywnos¢ danego
izotopu w organizmie pacjenta, zostala zdeponowana w ciagu jednego wniknigcia droga odde-
chowa oraz ze absorpcja danego nuklidu w plucach nastepowata szybko w przypadku ' oraz
powoli w przypadku izotopéw Cs. Dawki od 1311 zostaty policzone na dzier 14.03.2011 zas dla
izotopow Cs na dzien pomiaru. Z uwagi na inny (ciagly) charakter pobytu w Japonii pacjentow
P34 i P35 pominigto dla nich szacowanie dawki od '3!1.

Wszystkie wyniki plasowaly si¢ na poziomie yuSv (tab. 3.2), co oznacza, ze dawka
jaka pacjenci otrzymali od wniknigcia rozwazanych radionuklidéw do ich organizmu, nawet
przy bardzo niesprzyjajacych zatozeniach, jest niewielka i ok. tysiac razy mniejsza od przy-
jetej Sredniej rocznej dawki od Zrédet naturalnych dla statystycznego cztowieka i wynoszace]
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2.4 mSv [159].

Tablica 3.2: Obciazajace dawki skuteczne pochodzace od 1311, 134Cs i 137Cs oszacowane na podstawie pomia-
réw pacjentow w SCC.

Kod H(7) [uBq]

1311 [ 134CS [ 13 Cs
P1 1.44 +0.22 <0.59 <12
P6 3.90 £ 0.56 294+1.0 348 +0.74
P7 <0.57 <0.062 1.29 + 0.47
P8 123 +£0.36 | 0.83+0.62 | 1.37+0.78
P34 <0.79 <1.8
P35 143 +£0.77 <1.3

* dawki nie zostaly oszacowane z uwagi na fakt, ze pomiary odbyty si¢ w pierwszym kwartale 2012 r. (tab. 2.22).

Izotopy, ktére zostaty zweryfikowane u pacjentéw przebywajacych w Japonii, mogly
zosta¢ wchtonigte zaréwno droga oddechowa (obecno$¢ uwolnionych izotopéw z FDNPP w
powietrzu, rys. 3.27) jak i pokarmowa. Depozycja radionuklidéw w Srodowisku spowodo-
wala skazenie gleby, wod, roslin przyczyniajac si¢ do przenoszenia uwolnionych izotopéw z
FDNPP pomiedzy kolejnymi elementami tancucha pokarmowego cztowieka. Poczatkowo, to
izotopy wprowadzane do organizméw droga oddechowa stanowity gtéwne Zrodto skazen we-
wnetrznych. Z czasem jednak, kiedy atmosfera ulegata oczyszczeniu, to droga pokarmowa
zaczeta odgrywaé dominujaca rolg. Skazenia pojawiajace w produktach spozywczych, jak i
procedury/akcje ich wykrywania oraz limity dla stgzen aktywnosci poszczegdlnych izotopow
w produktach spozywczych nie sa przedmiotem niniejszego opracowania. Niemniej jednak za-
interesowani tg kwestig czytelnicy, moga znaleZ¢ w/w informacje m.in. w pracach [13], [160]-
[163].

Przeglad literatury pokazat, ze nie ma zbyt wielu danych z terenu Japonii, z ktérymi
mozna by bylo poréwnaé prezentowane w niniejszym opracowaniu wyniki. Decydowaly o
tym priorytety, cel 1 mozliwoSci wykonywania badan (jak najwigksza liczba pomiaréw przy
zniszczonej infrastrukturze badawczej, zwtaszcza na obszarze prefektury Fukushima) w tym
bardzo trudnym czasie. Duzy nacisk ktadziono na identyfikacje¢ i analiz¢ skazeri zewnetrz-
nych. Wykorzystanie spektrometréw catego ciata miatlo dostarczy¢ informacji o istnieniu lub
braku skazenia wewnetrznego czyli stanowi¢ swego rodzaju ,,gruby” filtr [13]. Podsumowa-
nie prowadzonych badan na terenie prefektury Fukushima, uwzgledniajace wyniki zwigzane z
pracownikami FDNPP, zostato przedstawione w raporcie IAEA z 2015 r. [13]. Jednym z waz-
niejszych wnioskow jest stwierdzenie, ze dominujaca czgs$¢ oszacowanej dawki pochodzita od
1311 Seria 15 409 trzyminutowych pomiaréw (obarczonych wysokimi limitami detekcji) miesz-
kancéw prefektury Fukushima, wykonanych przy uzyciu spektrometrii catego ciata, pomigdzy
27.06.2011 do 31.01.2012 pokazata, ze w 99.9 % przypadkéw oszacowana dawka byta mniej-
szaniz 1 mSv [13]. Bardziej szczegétowe badania dotyczace ok. 330 przypadkéw ludzi, ktérzy
zostali wystani w rézne miejsca na terenie prefektury Fukushima pomigdzy kwietniem a listo-
padem 2011 r. 1 po dwo6ch miesiacach od opuszczenia tego terenu zostali poddani pomiarom,
wykazaty ze poziom izotopéw Cs w ich organizmach fluktuowat pomiedzy 31.5 Bq a 106 Bq
dla 134Cs oraz pomiedzy 43.7 Bq a 97.3 Bq dla 137Cs, podczas gdy dla 13T (badania oséb wy-
stanych w kwietniu 2011 r. do prefektury Fukushima) aktywnos$¢ zmieniala si¢ w granicach
od 57.8 Bq do 87.9 Bq [164]. Dodatkowo, oszacowane na podstawie tych wynikéw, dawki na
poziomie yuSv potwierdzaja i uzasadniajq rezultaty (rzad wielkosci) badan wiasnych. Poza tym,
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réwniez zostal potwierdzony fakt, ze nie zawsze dokonywano jednoczesnej identyfikacji 134Cs
i 137Cs podczas pomiaréw.

Uprzedzajac tez potencjalne pytanie czytelnika czy te 6 przypadkéw zmierzonych w
SCC IFJ PAN to duzo czy mato, oczywiscie nie wnikajac w warto$¢ naukowa/poznawcza wyko-
nanych badan, bo ona jest poza dyskusja, mozna odnies¢ si¢ do dostgpnych danych. Wszystko
zalezy od skali w jakiej dokonywac bedziemy analiz. W przypadku Polski, badaniom podda-
nych zostalo tacznie ok. 16 0os6b w tym 6 w NCBJ, Swierk (kontakt prywatny, J. O§ko) i1 4 w
CLOR, Warszawa (kontakt prywatny, G. Krajewska). Zaznaczy¢ nalezy, ze pomiary w NCBJ
zostaly wykonane przy uzyciu spektrometru calego ciata i na obecno$¢ wszystkich izotopow
gamma - promieniotwérczych (w dwéch przypadkach zidentyfikowano 134Cs, §lad , §wiezego”
uwolnienia) zaS w CLOR na obecnos¢ izotopow I w tarczycy. Z kolei patrzac na ta kwestig
z perspektywy Europy wraz z Kanada, to facznie w ramach EURADOS (European Radiation
Dosimetry Group) poddano pomiarom w 16 krajach ok. 550 0s6b po powrocie z Japonii, w
tym u 208 stwierdzono obecnos¢ izotopéw uwolnionych podczas awarii FDNPP (Belgia - 9,
Czechy - 8, Finlandia - 1, Francja 76, Grecja - 5, Niemcy - 58, Norwegia - 3, Polska - 7 (w
tym wyniki z IFJ PAN), Szwecja - 1, Ukraina - 4, Wegry - 2, Wielka Brytania - 1, Wiochy - 32,
Kanada - 1) [165]. Liczba wykonanych analiz w danym kraju, uzalezniona byta od liczby czton-
kéw spolecznosci przebywajacej w Japonii oraz mozliwosci jej opuszczenia w 2011 r. Wyniki
opracowane na podstawie tych badai, dla 131 miescity sie w zakresie od 6 Bq do 890 Bq, dla
134Cg 0d 24 Bq do 637 Bq, a dla 37Cs od 17 Bq do 670 Bq . Wiekszos¢ uzyskanych danych,
dotyczylta oséb przebywajacych na wschodnim wybrzezu wsypy Honsiu tj. w Tokio (36 %),
Senadai (16 %) i w Fukushima (9 %) [165].

3.3 Dalekozasiegowy transport izotopowych sladéw awarii FDNPP
W powietrzu

Intencyjne 1 nieintecyjne dziatania/procesy zachodzace podczas awarii FDNPP spra-
wity, ze uwolnione do atmosfery izotopy promieniotworcze, zostalty wyniesione na rézne wy-
sokosSci nad powierzchnig¢ ziemi. Wizualne analizy Tsuruda (2013) [166] dotyczace chmur
powstatych w wyniku wybuchéw wodoru w FDNPP (fizyczna analiza materiatéw cyfrowych),
a zlozonych z materii makroskopowej i kondensujacej pary wodnej, pozwolily stwierdzié, ze
ich wysoko$¢ zmieniata si¢ w zakresie od kilkudziesigciu do kilkuset metrow. Jednocze$nie
taka konkluzja daje dos¢ powazny asumpt do przypuszczen, ze musiala istnie¢ frakcja materii
(w stanie gazowym), ktéra zostala ,,wstrzyknigta” do atmosfery, na wysokosci znacznie wyz-
sze niz te, ktore byty dostgpne materii makroskopowej. Taki wniosek jest zarowno warunkiem
koniecznym jak i dostatecznym do tego by powstate w wyniku awarii w FDNPP aerozole, zo-
staly przetransportowane nad Europe¢ (na odlegtos$¢ rzgdu 10 000 km) w okreslonym czasie.
Rys. 3.29 przygotowany w oparciu o model HYSPLIT [167], obrazujacy transport aerozoli
pomigdzy 12.03.2011 (wybuch wodoru w bloku nr. 1 FDNPP) a 25.03.2011, uwzgledniajacy
wysokosci terenu pokazuje, ze efektywny transport aerozoli znad Japonii (przy udziale m.in.
pradu strumieniowego) odbywal si¢ m.in. przez potnocny Atlantyk, pétnocng czeS¢ USA i1
potudniowa Kanade, by nastepnie przez Islandi¢ 1 Skandynawie dotrze¢ do Europy. Na tej pod-
stawie pierwsze Slady zdarzenia, powinny byly by¢ wykrywalne nad kontynentem europejskim
ok. 20 - 21.03.2011 a wigc 8 - 9 dni po rozszczelnieniu obudowy bezpieczenstwa bloku nr. 2
FDNPP. Nalezy jednak jeszcze pamigta¢ o pionowym profilu trajektorii aerozoli (rys. 3.29),
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ktéry wskazuje, ze te pierwsze markery awarii FDNPP, dotarly do Europy na wysokosci po-
wyzej 3000 m. n.p.m. (potwierdzity to m.in. prace Povinec et al. (2013) [6], Lujaniene et al.
(2012) [168]) 1 dopiero procesy fizyczne zachodzace w atmosferze nad kontynentem, szorst-
kos¢ terenu, etc. powodujace depozycje aerozoli, pozwolity na wykrycie izotopowych §ladéw
zdarzen w Japonii w przygruntowej warstwie powietrza Europy.
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Rysunek 3.29: Przebieg wybranych trajektorii mas powietrza majacych poczatek 12.03.2011 r. o godz.
9:00 UTC nad FDNPP oraz pionowy profil wysokoSci w/w trajektorii. Model: HYSPLIT [167], czas
obserwacji trajektorii: 315 godzin, uzyte dane meteorologiczne: GDAS.

MSL (mean sea level) - wysoko$¢ nad poziomem morza; kolorowe krzywe oznaczajq trajektorie majace poczatek
na wysokosci 3000 m (kolor czerwony), 4500 m (kolor niebieski) i 6000 m (kolor zielony) nad powierzchnig ziemi;

krzywa koloru czarnego rejestruje zmiang wysokosci terenu, punkty na krzywych - godzina 00:00 UTC kazdego
dnia

3.3.1 Izotopowe Slady awarii FDNPP w przyziemnej warstwie atmosfery
w Krakowie

Laboratorium w IFJ PAN bylo pierwszym w Polsce, ktére wykryto izotopowe §lady
FDNPP w atmosferze, a jednoczes$nie jednym z siedmiu, w nieformalnej grupie europejskich
laboratoriow Ro5 (Ring of Five), ktére bylo w stanie pobra¢ i wykonaé izotopowe pomiary
gazowej sktadowej powietrza [141].

Pierwsze markery zdarzenia zostaty zidentyfikowane w filtrach gazowym i aerozolo-
wym eksponowanych pomigdzy 21.03.2011 a 24.03.2011, co zgadza si¢ z wnioskami wyply-
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wajacymi z symulacji prezentowanej powyzej. Jesli popatrzymy na to zdarzenie z punktu wi-
dzenia rozktadu czgstosci trajektorii w modelu trajektorii wstecznych (model HYSPIT [167]),
to okaze sig, Ze masy powietrza w w/w okresie nadciagnety nad potudniowa cze$¢ Polski tj.
Krakéw znad pétnocnego zachodu (rys. 3.30), a wigc z kierunku, z ktérego spodziewano sig¢
naptywu powietrza znad Japonii.
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Rysunek 3.30: Rozktad czestosci wystepowania trajektorii mas powietrza przechodzacych nad Krako-
wem na wysokos$ci 500 m nad powierzchnia ziemi (wysoko$¢ zwiazana z niepewnoscia uzytego modelu)
migdzy 20.03.2011 a 24.03.2011 (model trajektorii wstecznych). Model: HYSPLIT [167], interwatl po-
miedzy kolejnymi trajektoriami: 3 godziny, czas obserwacji kazdej trajektorii: 48 godzin, rozdzielczo§¢
uzytej siatki: 19 x 19, uzyte dane meteorologiczne: GDAS.

skala koloréw - wzgledna liczba trajektorii przechodzacych przez dang komérke siatki do liczby wszystkich tra-
jektorii

Wyniki stezen aktywnosci izotopoéw promieniotworczych w przygruntowej warstwie
powietrza w Krakowie (tab. 2.33), byty ok. 200 000 lub ok. 1000 000 razy mniejsze odpowied-
nio w przypadku '3”Cs oraz 13T (suma frakcji gazowej i aerozolowej), w okresie najwiekszego
maksimum (29 - 30.03.2011), od stezen aktywnoSci tych radionuklidéw zweryfikowanych w
powietrzu na terenie FDNPP (rozdz. 3.2), pomigdzy 19 - 23.03.2011. Ponadto warto zauwa-
zy¢, ze struktura profilu danych pochodzacych z badan wtasnych (tab. 2.33), odpowiada struk-
turze danych z terenu Japonii, zgromadzonych w raporcie IAEA [13] 1 przedstawionych na rys.
3.27. Dwa dodatkowe maksima (oprocz tego wystepujacego na poczatku okresu probkowania)
zarejestrowane pomiedzy 20 - 21.03.2011 oraz 29 - 30.03.2011 w Japonii dla izotopéw I i1 Cs
([13]), znalazty swoja odpowiedZ w Krakowie, odpowiednio w okresach 3 - 4.04.2011 oraz 15 -
21.04.2011. Argumentéw za taczenia tych faktéw dostarczaja chocby rys. 3.31 oraz 3.32, przy
czym dla tego drugiego maksymalny czas §ledzenia trajektorii wynoszacy 315 godzin (model
HYSPLIT) uniemozliwia weryfikacje naptywu mas powietrza nad potudniowa Polske. Nie-
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mniej jednak tatwo zaobserwowaé front powietrza, ktéry zmierzatl w kierunku Europy.

Source » at 37.42N 141.03 E

Meters AGL
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03/2103/2203/2303/2403/2503/2603/2703/2803/2903/3003/3104/0104/02

Rysunek 3.31: Przebieg wybranych trajektorii mas powietrza majacych poczatek 20.03.2011 r. o godz.
15:00 UTC nad FDNPP oraz pionowy profil wysokosci w/w trajektorii. Model: HYSPLIT [167], czas
obserwacji trajektorii: 315 godzin, uzyte dane meteorologiczne: GDAS.

AGL (above ground level) - wysoko$¢ nad poziomem ziemi; kolorowe krzywe oznaczaja trajektorie majace pocza-
tek na wysokosci 1000 m (kolor czerwony), 1500 m (kolor niebieski) i 2000 m (kolor zielony) nad powierzchnia
ziemi; punkty na krzywych - godzina 00:00 UTC kazdego dnia

Analizujac zestaw danych '3'T w powietrzu w Krakowie, zaréwno dla frakcji gazo-
wej jak 1 aerozolowej, zaskakuje fakt braku widocznego przesunigcia pomigdzy maksimami dla
tych dwoch frakcji (rys. 3.33). Réznice we wlasno$ciach fizycznych gazu i aerozoli powinny
spowodowaé, ze 1311 we frakcji gazowej zostatby zarejestrowany wczesniej niz we frakcji ae-
rozolowej (13T we frakcji gazowej prekursorem 3T we frakcji aerozolowej), a tak nie jest.
Wytlumaczeniem tej rozbieznej z intuicja obserwacji, moze by¢ rozdzielczoS¢ czasowa prob-
kowania tzn. nawet jedna doba moze si¢ okaza¢ zbyt dtugim okresem by dokonaé weryfikacji
tego faktu. Drugim wyjasnieniem mégtby by¢ stan dynamicznej rownowagi pomigdzy dwoma
frakcjami, bedacy nastepstwem, przechodzenia 311 z frakcji gazowej powietrza do aerozolowej
1 odwrotnie, pod wptywem réznych proceséw fizyko - chemicznych, zachodzacych w r6znych
partiach atmosfery (np.: oddzialywania z UV, reakcji z promieniowaniem kosmicznym, kon-
densaciji, etc.). Wskaznikiem tego procesu powinien byé choéby stosunek aktywnosci 1311 we
frakcji gazowej do 3T w sumie dwéch frakcji. W przypadku Krakowa, iloraz ten do§¢ mocno
fluktuuje, zmieniajac si¢ od 0.4 do 0.9 ze Srednia == SD wynoszaca 0.62 + 0.12 (rys. 3.33), 1
jest to niewatpliwie asumpt do stwierdzenia, ze mozliwa jest migracja 1T pomiedzy frakcjami
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Rysunek 3.32: Przebieg wybranych trajektorii mas powietrza majacych poczatek 29.03.2011 r. o godz.
22:00 UTC nad FDNPP oraz pionowy profil wysokoSci w/w trajektorii. Model: HYSPLIT [167], czas
obserwacji trajektorii: 315 godzin, uzyte dane meteorologiczne: GDAS.

AGL (above ground level) - wysokos$¢ nad poziomem ziemi; kolorowe krzywe oznaczaja trajektorie majace pocza-
tek na wysokosSci 1000 m (kolor czerwony), 1500 m (kolor niebieski) i 2000 m (kolor zielony) nad powierzchnig
ziemi; punkty na krzywych - godzina 00:00 UTC kazdego dnia

powietrza. Jednak zaobserwowana fluktuacja moze by¢ nie tylko wynikiem proceséw zacho-
dzacych w atmosferze ale tez cecha charakterystyczna zwiazana z uwolnieniami z FDNPP.
Wspomniany powyzej stosunek aktywnosci 1T wyznaczony na terenie Japonii (pobér prébek
frakcji powietrza na terenie FDNPP 1 Tokai) [13] w czasie od 15.03.2011 do 30.04.2011, oscy-
lowat pomigdzy 0.4 a 1.0, ze Srednia wynoszaca 0.8 co dowodzi, ze zarejestrowana w Krakowie
oscylacja jest cecha immamentng izotopowych uwolnieri z FDNPP. A to z kolei pokazuje, ze
pomimo dalekozasiggowego transportu 1311 w zmiennych warunkach atmosferycznych i na réz-
nych wysokos$ciach w atmosferze, pewne cechy (w tym przypadku stosunki aktywnosci) uktadu
wrazliwego na bodzce zewnetrzne (tak jak wyzej: UV, promieniowanie kosmiczne, kondensa-
cja, etc.) zostaja zachowane i przeniesione na odlegto$¢ rzedu 10 000 km. Dowodem nie
wprost na to, ze réwnowaga 31 pomiedzy frakcjami jest zachowana (przy braku migracji 131
pomigdzy nimi) lub nie mozna byto jej zaprzeczy¢ z uwagi na dobowy okres probkowania, jest
zmiana stosunku aktywnosci 1T do 137Cs we frakcji aerozolowej, gdzie czas potowicznego
zaniku izotopu Cs jest na tyle dlugi by na jego tle mozna bylo rejestrowac wszelkie zmiany
dotyczace izotopu krétkozyciowego.
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Rysunek 3.33: Stezenia aktywnosci >'T we frakcji gazowej (gaz), aerozolowej (aer) i sumie obydwu
frakcji (tot) oraz stosunek aktywnosci 1311 we frakcji gazowej do 1311 w sumie frakcji gazowej i aerozo-
lowej w przygruntowej warstwie powietrza w Krakowie pomigdzy 21.03.2011 a 26.04.2011.
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Rysunek 3.34: Zmiana stosunku aktywnosci 1T we frakcji aerozolowej (aer) do *”Cs w przygruntowej
warstwie powietrza w Krakowie pomigdzy 21.03.2011 a 26.04.2011.

Z rys. 3.34 wynika, ze oszacowane wartosci ukladaja si¢ na wykresie zgodnie z tren-
dem wyktadniczym z dobrym dopasowaniem (R?=0.76). Przyréwnujac wyktadnik funkcji eks-
ponencjalnej otrzymanej z dopasowania, do wyktadnika funkcji opisujacej rozpad jader izotopu
w czasie, otrzymujemy informacje, ze czas potowicznego zaniku dla stosunku 1311 i 137Cs w
przygruntowej warstwie powietrza wynosit 7.6 dnia z przedzialem zmiennosci od 6.6 dnia do
8.9 dnia. Oznacza to, ze zmiennoScia stosunku tych dwdéch izotopéw, z ktérych jeden jest bar-
dziej niz drugi wrazliwy na oddzialywania w trakcie transportu w atmosferze, rzadzit jedynie
czas potowicznego zaniku 131 (8.03 dnia, tab. 1.6). To z kolei potwierdza fakt, ze w zastoso-
wanym systemie rozdzielczoS$ci czasowej probkowania, w przygruntowej warstwie powietrza w
Krakowie, w rozwazanym okresie, nie zaobserwowano §ladéw wymiany 31 pomiedzy frakcja
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gazowa 1 aerozolowg powietrza.

Wszelkie odstepstwa punktow eksperymentalnych od krzywej wykladniczej, moga
byé ttumaczone fluktuacja sktadowej 13/Cs, pochodzacej z resuspensji, ktérej stezenie aktyw-
noSci dla miejsca prébkowania na terenie IFJ PAN, zmienia si¢ w zakresie od wartoSci ponize;j
MDC do kilkunastu yBq m~3 (badania obejmujace lata 2005 - 2015 z wytaczeniem roku 2011).
Konfrontacja tych wartosci z wynikami uzyskanymi w ramach badar wtasnych dla 137Cs, po-
twierdza istotnoS¢ resuspensji w okresach kiedy stezenia aktywnosci tego izotopu byty reje-
strowane na poziomie kilku-, kilkunastu - #Bq m~3 (wéwczas resuspensja miata istotny wptyw
na wyniki i ich interpretacje). Wykonujac identyczna analize dla innego izotopu Cs, tj. 34Cs,
o krétszym czasie potowicznego zaniku, ktory jest ewidentnym §ladem uwolnien w Japonii,
otrzymano wynik identyczny w granicach niepewnosci z poprzednim tj. czas potowicznego za-
niku stosunku aktywnosci izotopéw 13111 13*Cs wyniést 7.6 dnia z przedzialem zmiennosci od
6.7 dnia do 8.7 dnia, co potwierdza tez¢ o tym, ze na podstawie wykonanych badan nie stwier-
dzono przestanek na temat wymiany 311 pomiedzy gazowa i aerozolowa frakcja powietrza. Ta
interpretacja mogtaby si¢ tu zakonczy¢, gdyby traktowa¢ FDNPP jako jedno, dobrze zdefinio-
wane Zrodto. Tymczasem majac wiedzg na temat jego ztozonoSci (uwolnienia w réznym czasie
z trzech reaktoréw, rozdz. 1.1.3, 2.2.2) i spogladajac na otrzymane wyniki z perspektywy infor-
macji jakie mamy na temat chronologii zdarzen w FDNPP, mozemy do$¢ tatwo wydzieli¢ w ze-
stawie danych stosunku aktywnosci 131 (suma frakcji gazowej i aerozlowej) i 13/Cs, trzy zbiory
wynikéw (rys.3.35). W tym przypadku zostato wybrane catkowite stezenie aktywnosci'®!l, a
nie jego wartoSci w wybranej sktadowej powietrza, z uwagi na fakt braku obserwacji migra-
cji 131 pomiedzy frakcja gazowa i aerozolowa w przygruntowej warstwie powietrza (struktura
uktadu wynikéw zostata zachowana, rys. 3.34 i 3.35). Wybér 137Cs a nie 13*Cs, zostat po-
dyktowany dtuzszym czasem polowicznego zaniku tego izotopu i poparty brakiem réznic w
uzyskanych wynikach analiz, w oparciu o te dwa izotopy.
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Rysunek 3.35: Zmiana stosunku aktywnosci '3'T w sumie frakcji gazowej i aerozolowe;j (tot) do 1"Cs
w przygruntowej warstwie powietrza w Krakowie pomiedzy 21.03.2011 a 26.04.2011.

Trzy wyréznione grupy wynikow (rys. 3.35), odpowiadaja konkretnym zdarzeniom i
sa limitowane charakterystycznym czasem potowicznego zaniku. I tak, pierwsza grupa (ko-
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lor niebieski), ktéra mozemy utozsamia¢ z maksimum widocznym na rys. 3.33 pomigdzy
27.03.2011 a 1.04.2011, ma czas potowicznego zaniku stosunku 3'1 i 137Cs réwny 3.1 dnia.
Druga grupa (kolor fioletowy), odpowiada kolejnemu maksimum z okresu pomigdzy 3 - 6.04.2011
z oszacowanym czasem potowicznego zaniku 13.7 dnia, za$ trzecia grupa, ktéra dotyczy wy-
nikéw dla prébek pobranych pomigdzy 4 - 26.04.2011, ma czas polowicznego zaniku rowny
13.1 dnia. Wszystkie te dane wnosza asumpt do stwierdzenia, ze dzigki tej analizie, mogli-
Smy zaobserwowac naptyw Sladéw izotopowych FDNPP, pochodzacych z conajmniej dwoch
réznych serii uwolniei. Réznice w czasie potowicznego zaniku stosunku aktywnosci 31T i
137¢s, to prawdopodobnie wynik roznych proceséw oczyszczania atmosfery (opady deszczu,
depozycja sucha, etc.), ktérym poddane byly masy powietrza transportujace $lady awarii, ale
tez roznych trajektorii, przebiegajacych na r6znych wysokoSciach pomiedzy Japonia a Europa.
Trzecia 1 ostatnia grupa, niekoniecznie musi by¢ sygnatura kolejnego uwolnienia ale wynikiem
wymieszania mas powietrza transportujacych §lady dwoch wczedniejszych emisji z reaktorow
FDNPP, stad tak relatywnie dtugi okres obserwacji jej istnienia. Trzecia fala markeré6w FDNPP,
anonsowana na poczatku rozdziatu, ktéra powinna dotrze¢ nad Polsk¢ w koricowym etapie roz-
wazanego w badaniach wlasnych okresu probkowania tj. pomiedzy 15 - 21.04.2011, mogta
pozosta¢ nierozréznialna/niewyrdznialna, z uwagi na stezenia aktywnosci izotopéw z FDNPP,
ktére juz znajdowatly si¢ w atmosferze nad Europa. Niemniej jednak, analizujac pojedyncze
wyniki (tab. 2.33), mozna by¢ pewnym, ze miata ona miejsce.

Opisane powyzej fakty, sa wynikiem re - interpretacji zmiennosci sztucznych izoto-
poéw promieniotworczych obserwowanych w powietrzu w Krakowie, co do ktorych pierwszy
komentarz pojawil si¢ w pracy Mietelski et al. (2014) [138].

W przypadku izotopéw oznaczanych z mniejsza czestosScia w filtrach powietrza tj.
i 136Cs, warto zwrécié uwage na fakt, ze byly one identyfikowalne jedynie w czasie trzech omé-
wionych powyzej okreséw maksiméw (tab. 2.33). Oznaczone stosunki aktywnosci 1321 i 1311
zmienialy si¢ w przedziale od 0.0191 do 0.25 ze Srednig £ SD wynoszaca 0.097 £+ 0.147, pod-
czas gdy stosunki aktywnosci 13°Cs i 13#Cs fluktuowaty pomigdzy 0.061 1 0.21 ze $rednig 0.123
+ 0.083. Kazdy z trzech okreséw, charakteryzowat si¢ innym rzedem wielkoSci stosunkéw
aktywnosSci oraz brakiem korelacji pomigdzy stosunkami izotopéw 11 izotopéw Cs. Stanowi to
kolejnym dowdd twierdzenia, ze mogliSmy obserwowac trzy fale naptywu izotopowych sladéw
FDNPP, o r6znym pochodzeniu (uwolnienia z réznych blokéw reaktoréw FDNPP). Przypisy-
wanie danemu maksimum konkretnego uwolnienia, nie ma wigkszego sensu z uwagi na to, ze
w rozpatrywanej skali czasu (21.03.2011 - 26.04.2011) uwolnienie nie bylo zdarzeniem punk-
towym ale ciaglym. W zwiazku z tym, istniata mnogos¢ sytuacji i warunkéw, w ktérych mogto
dojs$¢ do zmieszania §ladéw transportowanych przez masy powietrza.

Badania catkowitego opadu atmosferycznego, daty mozliwosc¢, przygladania si¢ pro-
cesowl oczyszczania atmosfery ze Sladow FDNPP. Maksimum depozycji izotopéw sztucznych,
przypadto na maj 2011 r. (dla poréwnania brak takiej zaleznosci dla izotopéw kosmogenicz-
nych, tab. 2.35), podczas gdy ostatnie §lady awarii (131, 134Cs, 137Cs), zostaly zarejestrowane
miesiac pdzniej tj. w czerwcu 2011 r. (rozdz. 2.4.4). Przedstawiona struktura wynikéw wia-
snych, nie znajduje swego odbicia w stosunkach aktywnosci 31 i 137Cs (wyznaczonych jedy-
nie dla kwietnia, maja i czerwca), zmieniajacych si¢ od 370 w kwietniu do 1150 w czerwcu,
czego powodem moze by¢ rézne traktowanie probki DS04B11 (kwiecien) niz prébek DS0511
1 DS0611 (maj i czerwiec, rozdz. 2.4.3), ale tez zr6znicowane wymywanie I i Cs z atmosfery,
co mogto by¢ skutkiem réznic w formach chemicznych wystgpowania obu pierwiastkow. Na-
tomiast w przypadku stosunku aktywnosci izotopéw Cs (134Cs i 137Cs), struktura wynikéw jest
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odwrdcona 1 maksimum przypada w kwietniu a minimum w czerwcu 2011 r. Warto jednak
podkresli¢, ze wartoSci tego stosunku znacznie odbiegaja od 1, ktdra zostata wyznaczona jako
warto$¢ charakterystyczna dla FDNPP. Wyniki z zakresu od 0.243 do 0.869 réwniez r6znig sig¢
od wartos$ci zweryfikowanych dla filtréw powietrza z Krakowa, mieszczacych si¢ w przedziale
0.6 - 1.8. Tutaj z kolei, waznym elementem interpretacji moze by¢ sktadowa zwiazana z re-
suspensja. Badania z lat 2005 - 2015 z Krakowa (bez uwzglednienia 2011 r.) pokazaty, ze
depozycja 137Cs w catkowitym opadzie atmosferycznym, moze fluktuowaé od wartosci ponizej
limitu detekcji do 0.183 Bq m™—2, a jej $rednia wynosi 0.033 Bq m~2 [140]. Konfrontacja tych
danych, z wynikami badanh wtasnych (tab. 2.35) upewnia, ze jest to gléwna przyczyna masko-
wania §ladéw FDNPP. Uzasadnieniem tego stwierdzenia moze by¢ takze inny fakt. Rozwaza-
jac probke opadu atmosferycznego DS04A11, o najkrotszym czasie poboru, wynoszacym 8 dni
(tab. 2.32) oraz filtry powietrza eksponowane w tym samym okresie (28.03.2011 - 5.04.2011),
mozemy oszacowac wysokos¢ z jakiej nastapito wymycie danego pierwiastka z atmosfery (przy
zatozeniu izotropowego stezenia aktywnos$ci w powietrzu), dzielac stgzenie aktywnosci danego
izotopu w powietrzu (stezenie w calym rozpatrywanym okresie) przez jego depozycje. Wy-
konanie takiego zabiegu dla '3'T przynosi wysokosé wynoszaca ok. 600 m, podczas gdy dla
137Cs wysoko$é ta wynosi juz ok. 10 000 m. Nadmieni¢ nalezy, ze byt to jednoczesnie okres
kiedy nie zarejestrowano obecnosci 3*Cs, ewidentnego §ladu awarii w FDNPP. Zaréwno ta
obserwacja jak i duza rozbiezno$¢ otrzymanych warto$ci wysokosci, jest dowodem znaczacego
udziatu resuspensji w przypadku 13/Cs i sygnatem do krytycznego analizowania danych z nim
zwigzanych w przypadku opadu atmosferycznego. Nalezy jeszcze dodac, ze uzyskane wyniki
dla depozycji w Krakowie w marcu, kwietniu i maju dla '37Cs, sa kilkadziesiat milionéw razy
mniejsze niz depozycja na terenie FDNPP czy tez od kilkuset razy do kilkudziesigciu tysigcy
razy mniejsze niz depozycja w wymienionych miesigcach w Tokio, oddalonego od FDNPP o
ok. 220 km [6].

Konczac ten podrozdzial, warto skomentowac takze fakt wystgpowania Sladow FDNPP
w powietrzu, w kontekScie narazenia na skazenia wewnetrzne ludnoSci zamieszkujacej obszar
Krakowa. Jednoczesne wielowatkowe badania, prowadzone w trakcie i po awarii FDNPP, doty-
czace m.in. atmosfery, jak i ludzi wchodzacych w sktad grupy odniesienia dla os6b przebywa-
jacych w Japonii, pozwolity na stwierdzenie, ze zarejestrowane stgzenia aktywnosci izotopow
w Krakowie, kilkaset tysigcy razy mniejsze niz te zweryfikowane w powietrzu nad Japonig
oraz wielkos¢ ich depozycji, kilkadziesiat milion6w razy mniejsza niz na terenie FDNPP, nie
miaty zadnego zauwazalnego wptywu na mieszkaficow Krakowa. Oznacza to, ze nie tylko nie
zidentyfikowano ale takze nie byto mozliwosci identyfikacji (przy posiadaniu bardzo czultego
systemu pomiarowego) w organizmach pacjentéw izotopéw, mogacych mie¢ jakikolwiek zwia-
zek z FDNPP.

3.3.2 Izotopowe Slady awarii FDNPP w powietrzu nad Europa

Przygladajac si¢ migracji izotopowych sladow FDNPP nad Europa, mozna mie¢ po-
czucie, ze fakty stwierdzone w Krakowie i zinterpretowane powyzej, doskonale wpisuja si¢ w
ciag zdarzen rejestrowanych w skali kontynentu w 2011 r. Publikacja skupiajaca najwigksza
liczbg wynikéw, dotyczacych badan atmosfery pochodzacych z laboratoriéw europejskich (ok.
150 miejsc poboru prébek), na podstawie ktérych mozna wyciggaé najbardziej kompletne i ge-
neralne wnioski, jest praca Masson et. al. (2011). Z niej to, mozemy dosta¢ eksperymentalne
potwierdzenie wynikéw symulacji trajektorii mas powietrza przemieszczajacych si¢ znad Japo-
nii nad Europe (rys. 3.29 i1 3.31) oraz uszczegélowienie trajektorii juz tylko nad kontynentem.

172



€Ll

o
£ 5
g
71 £ 4+
EER
671 3
E 2
7 g5,
o
m
47 it
6 2
=
2
£
3
7~~~ A
‘?E 5 -
2
E 20/Mar 22Mar 24Mar 26/Mar 2%Mar JW;\du M;pr IApr S/AW FApr YApr 1VApr 1/
Z 4
—
o
3
S 3
=
Q
o p—
k=]
< i
a2
1 | )
\R
s \‘\. !%‘-“.I.\-
AN ‘Q- =l
ey
l—-“_lA

20/Mar 22/Mar 24/Mar 26/Mar 28/Mar 30/Mar 1/Apr 3/Apr 5/Apr 7/Apr 9/Apr 11/Apr 13/Apr

Rysunek 3.36: Stezenia aktywnosci 31T we frakcji aerozolowej w przygruntowej warstwie powietrza w Europie pomigdzy 20.03.2011 a 13.04.2011 [141].
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Zgodnie z tym co zostalo napisane na poczatku rozdz. 3.3, izotopowe slady FDNPP
naptynety nad Europe z pdinocy a nastepnie ,.korytarzem” szerokim na ok. 3 000 km przez
Skandynawi¢ zmierzaly w kierunku potudniowo - wschodnim przez wschodnie Niemcy, Pol-
ske, Czechy i Biatoru$ [141]. Postugujac si¢ analiza chronologiczna europejskich wynikéw
1311 w aerozolowej frakcji powietrza, mozna dokonaé usankcjonowania teorii o falowym na-
ptywie sladow awarii nad Europe. W okresie od 20.03.2011 do 13.04.2011, podobnie jak dla
Krakowa, zaobserwowano dwa maksima w ciagu tych danych. Niemniej jednak, warto zwrécic¢
uwage na fakt, ze struktura danych jest inna niz ta zaprezentowana w rozdz. 3.3.1 (rys. 3.33).
Z punktu widzenia Europy, oba maksima byty réwnorzedne i o takiej samej amplitudzie (rys.
3.36). W niniejszym opracowaniu prezentowana jest re - interpretacja tego faktu, zauwazo-
nego 1 skomentowanego w publikacji Masson et al. (2011). W 2011 r. komentarz 6w zawierat
stwierdzenie, ze istnienie dwdéch maksimow jest wynikiem opadéw deszczu w wigkszej czesci
Europy, ktére czgsciowo oczyscity atmosfere. O tym, ze fakt ten mozna wyttumaczy¢ inaczej,
przekonuja zaréwno skala maksiméw jak i ich potozenie na osi czasu oraz struktura wynikéw
dla 31T w powietrzu w Japonii. Maksima w Europie byly zarejestrowane w odstepie ok. 7 dni,
czyli mniej wiecej w czasie potowicznego zaniku 13'1. Gdyby to byla ta sama ,.chmura”, ktéra
przemieszczata si¢ przez Europe, to wyniki dla przedziatu 3 - 5.04.2011 powinny by¢ przy-
najmniej o potowe mniejsze od tych, ktére zostalty oszacowane dla pierwszego maksimum. A
biorac pod uwage udziat proceséw oczyszczajacych atmosfere, powinny by¢ jeszcze dodatkowo
pomniejszone. Tymczasem drugie maksimum, ma amplitud¢ poréwnywalng z pierwszym mak-
simum 1 jak pokazuja wyniki przedstawione na rys. 3.27, jest ono w odpowiedniej odlegtosci
czasowe] od pierwszego by by¢ kojarzonym z podobnym zdarzeniem zarejestrowanym w Ja-
ponii. Dodatkowo rys. 3.31, niesie informacjg¢, ze istniata mozliwo$¢ transportu izotopéw w
tym przedziale czasowym znad Japonii nad Europg. Pomimo komplementarnoSci preferowane;j
tezy (naptyw falowy §ladéw FDNPP) nalezy dodac, ze z kolei hipoteza przedstawiona w pu-
blikacji Masson et al. (2011) ma tez swoje meteorologiczne uzasadnienie. Autor niniejszego
opracowania, przy uzyciu modelu HYSPLIT [167] zweryfikowal pozytywnie prawdopodobien-
stwo transferu mas powietrza w danym czasie pomig¢dzy lokalizacjami, w ktérych stwierdzono
maksima. Dla poréwnania z wynikami z Europy na rys. 3.37 i 3.38, przedstawiono zebrane
dane z terenu Ameryki Poinocnej tj. USA 1 Kanady [169]. Na kazdym z nich widoczne sa
dwa maksima. Pierwsze maksimum dos¢ szerokie, rozpoczynajace si¢ od wynikéw zebranych
na Oahu (Hawaje), przez Sacramento (Kalifornia), Dutch Harbor (Alaska) zarejestrowane byto
21.03.2011 w Melbourne (Floryda) i w Boise (Idaho), czyli w catej rozciagtoSci Ameryki Pot-
nocnej (na zachodnim i wschodnim wybrzezu oraz na pétnocy). Za$ drugie pomigdzy 28 -
29.03.2011, zostalo zweryfikowane w zatoce Resolute Bay, na poinocy Kanady [169]. Natoze-
nie tych dwoch wykreséw na siebie (z zachowanie rozdzielczosci czasowej), czyli spojrzenie na
nie w kontekscie catego kontynentu powoduje, ze dostajemy wyrazng strukture ,,dwugarbng”,
doktadnie taka jaka wida¢ byto w Europie, oczywiScie z przesunigciem na osi czasu w strong
daty awarii FDNPP. Widoczna réznica w amplitudach maksiméw pomigdzy Ameryka Péinocna
a Europa powstaje w wyniku dlugosci trajektorii mas powietrza, ktére transportowatly aerozole.
Trajektorie biegnace przez pétnocna Kanade (rys. 3.32) byly krétsze a wigc szybciej docieraty
do Europy, stad poprawka na rozpad '3'1 jest mniejsza i amplituda maksimum drugiego moze
doréwnywac amplitudzie maksimum pierwszego zarejestrowanego w Europie. Ta obserwacja,
stanowi dodatkowy dowod wczesniejszego stwierdzenia, ze naptyw §ladéw FDNPP nad Europe
byt falowy a wigc nie byta to jedna ,,chmura”.

Najwigksze stezenia aktywnosci 1T we frakcji aerozolowej powietrza w Europie, zo-
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Rysunek 3.37: Stezenia aktywnosci 1T we frakcji aerozolowej w przygruntowej warstwie powietrza
w USA pomigdzy 12.03.2011 a 16.04.2011 [169].
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Rysunek 3.38: Stezenia aktywnosci 1T we frakcji aerozolowej w przygruntowej warstwie powietrza
w Kanadzie pomigdzy 15.03.2011 a 3.05.2011 [169].

staly wyznaczone w powietrzu w Polsce w Krakowie (tab. 2.33) oraz na Biatorusi w Brastawiu
i byly one bliskie 6 mBq m~3. Dla Europy zachodniej i potudniowej, stezenia te osiagaty
znacznie nizsze wartosci tj. ponizej 1.5 mBq m~3 [141]. Wyniki maksymalne dla Europy sa
ok. 5 razy mniejsze niz wartoSci maksymalne zmierzone w USA 1 Kanadzie oraz tak jak to
zostato napisane w rozdz. 3.3.1, do miliona razy mniejsze niz dane uzyskane z pomiaréw 311

w powietrzu na terenie FDNPP. Na tej podstawie mozna wyciagna¢ wniosek, ze najwigksze
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rozcieficzenie lub tez wymycie aerozoli 131 i ich depozycja, miaty miejsce nad Japonia lub
nad Pacyfikiem. W przypadku '3'T we frakcji gazowej w Europie, sytuacja uktadata si¢ nieco
inaczej niz to bylo opisane dla formy aerozolowej. Zaznaczy¢ nalezy, ze ten aspekt badarn byt
mniej doktadnie opisany na §wiecie, z uwagi na mniejsza liczbg stacji poboru tej frakcji powie-
trza. Najwigksze stgzenia aktywnoSci tego izotopu tym razem zanotowano w Skandynawii tj.
w Helsinkach (Finlandia) oraz Oslo (Norwegia) i wynosity one odpowiednio ok. 9 mBq m—3
[170] oraz 11 mBq m~3 [169]. To co wazne to fakt, ze dla wskazanych lokalizacji, stgzenie
1311 w formie gazowej byto kilkukrotnie wieksze niz we frakcji aerozolowej pobieranej w tym
samym czasie. Trendy przebiegu zmiennosci 1311 zaréwno w formie gazowej jak i aerozolowej
(istnienie dwéch maksiméw) byty zachowane [170]. Poréwnujac ten wynik z obserwacja w
Krakowie, gdzie amplitudy stezenia aktywnosci 1T w obu frakcjach byty zblizone (rys. 3.33),
oraz biorac pod uwage wzajemne potozenie omawianych lokalizacji, mozemy wnioskowac o
rozprzestrzenianiu si¢ dwéch frakcji powietrza w sposéb niezalezny. Do tego samego wniosku
mozna dojs$¢, analizujac wyniki w jeszcze wigkszej skali geograficznej. Konfrontujac dane eu-
ropejskie z danymi uzyskanymi dla Ameryki Pétnocnej [169], okazuje sig, ze r6znig si¢ one w
okresach maksiméw o rzad wielkosSci czyli dwukrotnie wigcej niz to zostato oszacowane dla
frakcji aerozolowe;.

Interesujacych informacji, wtasnie na temat wzajemnych relacji dwéch frakcji, dostar-
czyé moze choéby stosunek aktywnosci 31T we frakcji gazowej do catkowitego 3'1. Srednia
warto$¢ tego stosunku dla wynikéw z 7 laboratoriow (w tym IFJ PAN) wynosita 0.772 4+ 0.136
1 oscylowat on od ok. 0.4 do ok. 1.0 [141], a wigc zachowywat si¢ on tak, jak to byto udoku-
mentowane w pomiarach wykonanych w Japonii [13]. Co wigcej w/w stosunek aktywnosci, o
takim samym zakresie fluktuacji, ze Srednia wynoszaca 0.766 £ 0.120 zostal zweryfikowany
w powietrzu w USA pomigdzy 17 - 25.03.2011 [171]. Pozwala to, tak jak w przypadku Kra-
kowa, skomentowac ten fakt stwierdzeniem, ze na poziomie przygruntowej warstwy powietrza,
w r6znych rejonach pétnocnej kuli ziemskiej, nie zaobserwowano zadnych przestanek, prze-
mawiajacych za wymiang '3'T pomiedzy frakcja gazowa a aerozolowa, co nie oznacza, ze takie
zjawisko nie miato miejsca. Jako uzupelnienie informac;ji i ciekawostke nalezy dodac, ze warto-
$ci w/w stosunku wyznaczone w przypadku FDNPP byty bliskie tym oszacowanym dla awarii
w Czarnobylu (dla awarii o innej chronologii zdarzen, majacej miejsce przy innych warunkéw
meteorologicznych) i1 ktérych maksimum miescito si¢ w przedziale 0.60 - 0.75 [169], [172],
[173], co Swiadczy¢ moze o tym, ze decydujace znaczenie dla podziatu I pomiedzy frakcja
gazowa 1 aerozolowa maja wlasnosci fizyczne i chemiczne tego pierwiastka.

Konczac czg$é poswiecona wytacznie 1311, nalezy wspomnieé o jego pomiarach prze-
prowadzonych w troposferze, w pétnocnych Niemczech oraz Szwajcarii. Otrzymane wyniki
wskazywaty na izotropowy rozklad stezenia aktywnosci 31, rzedu kilku mBq m 3, w tej cze-
Sci atmosfery. W publikacji Masson et al. (2011) [141], opierajac si¢ na tym fakcie oraz za-
ktadajac statos¢ stezenia aktywnosci 31T do wysokosci 5.5 km w ciagu 10 dni oraz szybko$é
przemieszczania sie mas powietrza réwna 50 km h~! na przestrzeni 3000 km, oszacowano,
ze nad Europe dotarto ok. 1 PBq ', co daje ok. 1 % wielkosci uwolnionej do atmosfery z
FDNPP (tab. 1.3).

To co zastanawia przy analizie wynikéw otrzymanych dla izotopéw w warstwie przy-
gruntowej powietrza w Europie, to opdZnienie z jakim byl rejestrowany Cs wzgledem I, we
frakcji aerozolowej. Dla Krakowa, opdZnienie to wynosito ok. 3 dni, dla Finlandii (Srednio) i
Mediolanu (Wtochy) ok. 2 dni [170], [174]. Odpowiedzialne za to zjawisko, moga by¢ rézne
procesy tworzenia/formowaniu aerozoli I 1 Cs [175]. Prowadzone badania np. w todzi poka-
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zaly, ze najwigksze stezenia aktywnosci 1311 w trakcie awarii FDNPP, byly powiazane z ae-
rodynamiczg Srednicg aerozoli z przedziatu 0.1 - 0.36 ym [176], zaS w Tsukuba (Japonia) ze
Srednicg rzedu 0.7 um [175], podczas gdy dla izotopéw Cs wartosci te byly wigksze i wyzna-
czone np. w pracy Kaneyasu et al. (2012) miescily si¢ w przedziale 0.53 - 0.54 ym lub byty
réwne 0.63 pum odpowiednio w czasie pierwszego i drugiego maksimum [177], za$ w publi-
kacji Dot et al. (2013) mieScily si¢ w przedziale 1.5 - 1.8 ym dla pierwszego maksimum oraz
byty réowne 1 ym dla drugiego maksimum [175]. Analizujac te wyniki w sposéb usystema-
tyzowany, mozemy znaleZ¢ odpowiedzZ dlaczego w Polsce wyznaczone rozmiary aerozoli byly
mniejsze. Niewatpliwie byto to zwiazane z ich dalekozasiggowym transportem. Aerozole wigk-
sze, byly szybciej eliminowane z atmosfery. Dokladnie takie samo podtoze ma ,,przesunigcie”
wynikow Cs wzgledem I. Aerozole Cs, z uwagi na swoje wigksze rozmiary, podlegaly nieco
innym procesom w trakcie transportu niz aerozole I. By¢ moze, byly transportowane wzdluz
réznych trajektorii i w r6znym czasie. Proces w/w ,,przesunigcia”’, mozemy kontrolowaé po-
przez stosunek aktywnosci 1311 i np.: 13Cs we frakcji aerozolowej powietrza. Stosunek ten
w Europie, zmienial si¢ w przedziale od 0.046 do 0.25 i rést systematycznie z czasem [141].
Analizujac te wyniki z punktu widzenia zaleznosci czasowych (pomijajac réznicowanie w efek-
tywnos$ci wymywania réznych aerozoli), wida¢ w zaobserwowanym trendzie sygnaturg czasu
potowicznego zaniku '3'1. Nalezy dodaé, ze w/w stosunek byt inny od tego oszacowanego dla
uwolnien atmosferycznych z FDNPP, ktéry wynosit 0.09 (tab. 1.3). Wyzsze wyniki sa uzasad-
nione podziatem 311 pomiedzy frakcje gazowa i aerozolowa oraz czasem potowicznego zaniku
1311, 7a$ nizsze wyniki moga by¢ dowodem na zréznicowana eliminacje aerozoli I i Cs, majaca
podtoze m.in. w ich wielkoSci, formie chemicznej, wlasnoSciach fizycznych. Oznacza to, ze
dalekozasiggowy transport aerozoli atmosferycznych, stanowi swego rodzaju filtr frakcjonacji
pierwiastkowe;.

Srednie stezenie aktywnosci 13*Cs i 137Cs w powietrzu w Europie, wynosito odpo-
wiednio 0.072 mBq m~2 oraz 0.076 Bq mBq m~3 i poziomy te byty od 10 000 do 100 000
razy mniejsze niz stezenia aktywnosci izotopéw Cs w powietrzu w Europie po awarii w Czar-
nobylu. Wyznaczony stosunek aktywnosci 1>*Cs i 137Cs pochodzacych z FDNPP, na podstawie
wynikéw europejskich, byt bliski 1 i wynosit 0.95, podczas gdy dla Czarnobyla zmieniat si¢
w przedziale 0.5 - 0.6 [141]. W profilu wynikéw stgzen aktywnosci izotopéw Cs, tak jak w
przypadku 311, zaobserwowano dwa maksima. Pierwsze z nich miato miejsce w okresie 28 -
30.03.2011, z amplituda réwna 0.75 mBq m~3 w Polsce w Lodzi, zas drugie na Litwie, w Wil-
nie w okresie 3 - 4.04.2011 i wynosito ono 1 mBq m2 [141]. Dla poréwnania, maksymalne
stezenia aktywnosci izotopéw Cs w powietrzu nad USA wynosity ok. 10 mBq m~2 [169].
Oznacza to, ze migdzy Europa a USA rozcieniczenie i/lub wymycie aerozoli Cs z atmosfery
byto dziesigciokrotne, za$ pomiedzy Japonia (FDNPP) a USA ten wspétczynnik wynosit blisko
10 000. Czyli podobnie jak w przypadku I, najwigksza depozycja Cs miala miejsce na terenie
Japonii i/lub nad Pacyfikiem.

W przypadku depozycji radionuklidéw na powierzchni ziemi, o wiele trudniej jest
przeprowadzi¢ wiarygodna analiz¢ opublikowanych wynikéw, konczac ja rzetelnym résumé.
Sktada si¢ na to kilka powodéw m.in. inny czas probkowania w réznych lokalizacjach na kuli
ziemskiej, inna procedura i1 czas przygotowania probek do pomiaréw, rozpad radionuklidéw w
trakcie pobierania i przygotowywania prébki, inne jednostki depozyciji (Bq m~2 lub Bq 171,
etc. Z uwagi na powyzsze fakty, w tek$cie ponizej bedzie mowa jedynie o depozycji oszacowa-
nej na podstawie probek zebranych koncem marca i w kwietniu 2011 r., bedacych poktosiem
opadéw deszczu 1/lub $niegu przechodzacych w tym czasie przez wigksza cz¢sS¢ Europy. Naj-
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bardziej widocznym $ladem awarii FDNPP, w catkowitym opadzie atmosferycznym, tak jak w
przypadku filtréw powietrza, byt 1311, Jego najwigksza depozycja w Europie, zostata wyzna-
czona w Rovaniemi (p6tnocna Finlandia) i wynosita 8.5 4 2.9 Bq m~2 [170]. Byta ona wyzsza
niz wartosci oszacowane w Hiszpanii mieszczace si¢ w przedziale 2.0 Bq m~2 - 5.5 Bq m 2
[178], [179], Mediolanie (Wtochy) gdzie depozycja w/w okresie zmieniata si¢ od 2.05 Bq m—2
do 3.51 Bq m~2 [180], w Krakowie od 3.37 Bq m~2 do 5.4 Bq m~? (tab. 2.35), w Niemczech
pétocnych gdzie zostata ona oszacowana na ok. 2 Bq m~2 [181], za§ w Bratystawie fluktu-
owata pomiedzy 0.037 Bqm~2 a 1.2 Bq m~2 [182] oraz w Lizbonie (Portugalia) wynosita 0.92
+ 0.11 Bq m~2 [183]. Tak jak to byto wspomniane wczesniej, trudno na podstawie tych wyni-
kéw wyciagac szczegétowe wnioski. Mozna jedynie stwierdzié, ze depozycja na péinocy Skan-
dynawii (Jedynie w Rovaniemi, brak potwierdzajacych wynikéw dla innych lokalizacji w Fin-
landii) byta wigksza niz w innych krajach europejskich, co jest kolejnym dowodem w sprawie
trajektorii transportu mas powietrza znad Japonii. W tym samym czasie, w zebranych prébkach
pojawily sie §lady izotopéw Cs. O ile istnienie 137Cs, mogto byé zaburzone przez sktadowa
resuspensji (rozdz. 3.3.1), to 13*Cs miat ewidentne konotacje z awaria FDNPP. W przypadku
whasnie tego izotopu, brakowato zaleznosci geograficznej pokazanej dla 13'1. Wszystkie wy-
niki byly zblizone do siebie i jednoczesnie mniejsze ok. jednego rzedu wielkosci, od wynikéw
oszacowanych dla 131, W Finlandii, miescity si¢ one w zakresie 0.32 Bq m~2 - 0.57 Bq m—2
[170], w Mediolanie (Wtochy) depozycja wynosita 0.100 #+ 0.005 Bq m—2 [180], w Lizbonie
(Portugalia) 0.591 + 0.063 Bq m—2 [183], w Krakowie fluktuowata w przedziale od 0.146 Bq
m~2 do 0.175 Bq m~2 (tab. 2.35), za§ w Bratystawie (Stowacja) pomiedzy 0.004 Bq m~2 a
0.1 Bq m~2 [182]. Jedyne co mozna powiedzie¢ na temat tych wynikéw, przy zatozeniu, ze
w Japonii stezenia >*Cs i 137Cs byty poréwnywalne, to fakt, ze depozycja na terenie Europy
w okresie maksimum, byta kilkadziesiat tysigcy razy mniejsza niz ta zarejestrowana w maju w
Tokio, czy innych miastach potozonych na wschodnim wybrzezu Japonii (za wyjatkiem terenu
FDNPP) [6]. Dla pelnego obrazu sytuacji nalezy dodaé, ze zaré6wno wartoSci stosunku aktyw-
nosci 1311 do 137Cs jak i 13*Cs do 137Cs, w cytowanych publikacjach, do§é mocno si¢ zmieniaty,
bez wyraznego trendu. Ostanie Slady awarii FDNPP w catkowitym opadzie atmosferycznym,
byty widoczne w Europie (podobnie jak w Krakowie), w czerwcu 2011 r. (tab. 2.35, [170]).
Na koniec warto poruszy¢ jeszcze kwesti¢ prawdopodobiefistwa transportu pierwiast-
kow o mniejszej lotnosci niz I czy Cs, znad Japonii nad Europe. Prowadzone badania w Europie
w tym m.in. w Krakowie, nie potwierdzity obecnosci aktynowcéw (Pu, Am, Cm, rozdz. 2.4.1)
uwolnionych z FDNPP w przygruntowej warstwie powietrza (tab. 2.34). Podobna konkluzja
powstata na wskutek badarh wykonanych w USA [169]. Jednak istnieje jedna pozycja literatu-
rowa, ktéra prezentuje dane dotyczace izotopéw Pu, ktére wskazuja na wyrazny §lad wypalo-
nego paliwa jadrowego, o sygnaturze jak najbardziej odpowiadajacej FDNPP. Lujanienie et al.
(2012) na podstawie probek aerozoli pobranych w Wilnie, na Litwie pomiedzy 23.03.2011 a
15.04.2011 szacowata, ze stgzenie aktywnosci (239+240)py, wynosito 44.5 & 2.5 nBq m—3 zas
238py byto 1.2 razy wigksze [168], co oznacza, ze frakcja (239+240) py pochodzaca z FDNPP
wynosita ok. 59 %. Trzeba zaznaczy¢, ze wyznaczony procentowy udzial frakcji FDNPP, jest
wigkszy niz np. jakikolwiek udzial oszacowany w probkach pochodzacych z terenu prefek-
tury Fukushima w badaniach wtasnych (rozdz. 2.2.1). Dodatkowo stosunek aktywnosci 37Cs
do (239+240)py v prébkach z Litwy byt o dwa rzedy wielko$ci mniejszy niz ten, wyznaczony
réwniez w badaniach wilasnych (rozdz. 3.1.1, ,,Pluton”). Nie dyskwalifikuje to jednak uzy-
skanego wyniku, ktéry wskazuje ewidentnie na wypalone paliwo jadrowe, gdyz na podstawie
wczesniejszych wnioskow niniejszego opracowania wiadomo o frakcjonacji pierwiastkowej w
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trakcie dalekozasiegowego transportu. Zeby do tego doszto i zachowane byty odpowiednie pro-
porcje, aerozole Pu musiaty by¢ mniejsze od aerozoli Cs. Jedyna mozliwa droga do weryfikacji
Zrédta pochodzenia Pu w rozwazanych prébkach aerozoli, na podstawie posiadanych prepara-
téw promieniotwérczych, bytyby badania przy uzyciu spektrometrii mas i okreslenie stosunku
mas 240Pu i 2¥Pu.
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Rozdzial 4

Podsumowanie

Awaria FDNPP, ktérej ,katalizatorem” byto trzgsienie ziemi (Tohoku) o M 9 w skali
Richtera, u wschodnich wybrzezy Japonii (3.11.2011) i w jego nastgpstwie tsunami o ampli-
tudzie dochodzacej do 15 m (,,Wprowadzenie”, rozdz. 1.1.3), jest najwigksza awarig jadrowa
XXI w. (do momentu powstania niniejszego opracowania) i druga w historii ludzkos$ci, po awa-
rii w Czarnobylu (26.04.1986), sklasyfikowang jako wielka awaria w skali INES (rozdz. 1.1.5).

Wspdlnym mianownikiem wszystkich analiz prowadzonych w ramach niniejszej pracy,
byta identyfikacja antropogenicznych izotopéw promieniotwérczych (I, 132Te, Cs, Pu, 24 Am,
242Cm, U) pochodzacych z FDNPP, w réznych elementach srodowiska oraz inerpretacja ich
zaleznosci, w kontekScie polozenia geograficznego, czasu, warunkéw meteorologicznych, wita-
snosci fizycznych 1 chemicznych, etc.

Na podstawie przeprowadzonych badan okreslono maksymalne, zweryfikowane stgze-
nia aktywnoS$ci rozwazanych radionuklidéw w badaniach wiasnych oraz opracowaniach litera-
turowych, w wybranych materiatach badawczych (gleba, Scidtka leSna, materiat naniesiony).
Dodatkowo, wyznaczono zasiggi wystgpowania Sladéw izotopowych FDNPP w réznych kie-
runkach geograficznych w Srodowisku ladowym prefektury Fukushima oraz powiazano je z
procesami oczyszczania atmosfery, takimi jak: depozycja sucha i mokra. Na podstawie sto-
sunkéw aktywnosci 238Pu i (239+240)py oraz modelu 2SM, dokonano weryfikacji jako$ciowe;j
oraz iloSciowej udziatu §ladéw izotopowych FDNPP, w rozwazanym materiale badawczym oraz
przeprowadzono dowdd na heterogeniczno$¢ markeréw pochodzacych z FDNPP. Opracowano
takze, przestrzenny rozktad stosunku aktywnosci 238Pu i (239+240) py (bazujac na wynikach wia-
snych i dostgpnych danych literaturowych) oraz na jego podstawie przygotowano scenariusz
uwolnien i towarzyszacych im depozycji Pu w Srodowisku prefektury Fukushima. Okreslono
zaleznosci izotopéw Pu i 137Cs oraz opracowano mape rozmieszczenia réznych zrédet izotopo-
wych, istniejacych w Srodowisku Japonii, w przestrzeni zdefiniowanej stosunkami aktywnos$ci
137y j (239+240)py oraz 238py i (239+240)py, Rozwazano takze, zmiang stosunku aktywnosSci
241 A j (294240)py w czasie, i wykazano podobienistwa pomigdzy warto$ciami tego stosunku
charakteryzujacymi FDNPP a wartosciami odpowiadajacymi bombie zrzuconej na Nagasaki
czy GF w okreslonych przedziatach czasu.

Jedne z najmniej spodziewanych wynikéw analiz, dotyczyty 2#*Cm. Na ich podstawie,
starano si¢ opracowaé ewolucje czasowa zaleznosci 2**Cm z izotopami Pu, 24! Am oraz 137Cs,
a takze omoéwi¢ przyczyny ich zmiennoSci, w oparciu o stan wiedzy na temat wystgpowania
Zrédet izotopowych w §rodowisku Japonii przed awaria w FDNPP oraz charakteryzujacych ich
stosunkow aktywnoSci.

Model nSM w wersji 4SM zastosowany do najwigkszej dostgpnej w literaturze bazy
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wynikéw aktynowcOw dla materiatu naniesionego (materiatu gromadzacego najwigcej §ladow
izotopowych z FDNPP zar6wno pod wzgledem iloSciowym jak i jakoSciowym), pozwolil na
wykazanie braku wspdtistnienia Sladéw 3 blokéw FDNPP i GF w analizowanym zbiorze da-
nych. Uzycie tego samego modelu, w wersji 3SM, dodatkowo przyniosto informacjg, ze nie
ma takze mozliwosci koegzystencji §Sladéw 3 blokéw FDNPP jednocze$nie. Oznacza to, ze wa-
runki meteorologiczne panujace podczas uwolnien izotopow promieniotwoérczych z reaktoréw
FDNPP, spowodowaty rozdzielenie tych §ladéw. To, w jaki sposob Slady te byly rozdystry-
buowane w przestrzeni ilustrowaly wyniki dalszych analiz, wykorzystujacych wspoétistnienie
maksymalnie §ladéw dwoch blokéw FDNPP w obecnosci jak i przy braku GF. Zestawienie
procentowych udzialéw konkurencyjnych trzy - i dwu - elementowych kombinacji Zrédet izoto-
powych, z ich przynaleznoScia geograficzng i sprz¢zenie ich z warunkami meteorologicznymi,
uzasadnialy egzystencje takich a nie innych Zrédet w danej lokalizacji. Ponadto, w oparciu o
2SM, przeprowadzono pierwsza probg wyjasnienia pochodzenia aktynowcow na terenie prefek-
tury Fukushima, przy uwzglgdnieniu niejednorodnosci paliwa jadrowego w reaktorach FDNPP,
na poziomie £ 5 %.

Badania przeprowadzone w IFJ PAN przy uzyciu SCC, pozwolily zidentyfikowac ska-
zenia wewnetrzne 1311, 134Cs i 137Cs, u 0s6b przebywajacych w Japonii w 2011 r. Skazenia te
powstaty w wyniku wniknigcia droga pokarmowa i/lub oddechowa uwolnionych do atmosfery
radionuklidéw z FDNPP. Otrzymane wyniki, nie odbiegaty od danych pochodzacych z osrod-
kéw naukowych w Japonii i/lub w Europie.

Ostatnim elementem prowadzonych badan, byta identyfikacja Sladow awarii FDNPP
w atmosferze nad Krakowem a takze nad Europa. Potaczenie tych danych, z komplementarnym
dalekozasiggowym modelem trajektorii mas powietrza i/lub modelem przestrzennego rozktadu
czgstosci wystepowania trajektorii, przyniosto (wg. autora) wyjasnienie zagadnienia istnienia
maksiméw w przebiegu zmiennosci stezenia aktywnosci 1311, we frakcji gazowej i aerozolowej
powietrza, oraz izotopdw Cs w Europie. Jednoczesnie starano si¢ uzasadni¢ istnienie kilku -
lub kilkunastu - dniowych opdznien rejestracji tych maksiméw w Europie wzgledem USA czy
Japonii. Dodanie informacji o réznicowaniu wielkoSci tworzonych aerozoli, podczas emisji z
blokéw FDNPP, pozwolity dodatkowo uzasadnié zjawisko frakcjonacji pierwiastkowej, zacho-
dzacej w trakcie transportu aerozoli na duze odlegtosci, zaobserwowane na podstawie analizy
stosunkéw aktywnosci 1311 i 137Cs. Opierajac sie na danych dotyczacych depozycji izotopéw
na powierzchni ziemi, okreslono wspétczynniki oczyszczenia atmosfery pomiedzy Europa a
USA i Europa a Japonia, z jednoczesnym wnioskiem, ze ostatnie Slady FDNPP w atmosferze
nad Europa byty identyfikowalne w czerwcu 2011 r.

Autor niniejszego opracowania zywi gleboka nadziejg, ze przedstawione dane i spo-
soby ich interpretacji, nie tylko odpowiadaja na pytanie jaki byt stan izotopéw w Srodowisku, w
danym momencie ale takze jak ten stan zmieniat si¢ na przestrzeni dni, miesigcy oraz lat. Oczy-
wiscie, kierujac si¢ powyzszymi wynikami mozna by pokusi¢ si¢ o przewidywanie/opisanie
w/w stanu w przysztosci. Taka wiedza moglaby mie¢ duze znaczenie np.: w kontekscie eks-
pansywnego rozwoju energetyki i przemystu jadrowego w Azji czy tez proby wyznaczenia
izotopowego poziomu ,,0” dla Srodowiska Japonii po awarii FDNPP oraz znajdywania miejsc
okreslanych jako ,,hot spoty”.
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Podziekowania

Monografia jest obrazem tego, w jaki sposéb udato mi si¢ ,,dotknac”, ,,doswiadczyc”,
opisac i zinterpretowaé skutki/§lady awarii elektrowni jadrowej Fukushima Daiichi (FDNPP).
Nie bytoby to mozliwe gdyby nie pomoc i wspétpraca ludzi, ktérzy pojawili si¢ na mojej dro-
dze, w ciagu kilku lat pracy nad tym zagadnieniem.

Dzigkuje mojemu Szefowi prof. dr hab. J. Wojciechowi Mietelskiemu za ,,czuwanie”,
cierpliwo$¢, dyskusje i czas, ktéry mi po§wigcit.

Dzigkuj¢ pracownikom Zaktadu Fizykochemii Jadrowej IFJ PAN, za zyczliwos$¢ i sze-
roko pojeta pomoc, pracownikom QST w Japonii za to, ze dzigki nim miatam szans¢ spojrzec
na awari¢ FDNPP z zupetnie innej perspektywy.

Dzigkuj¢ dr inz. Pawtowi Janowskiemu za ,,zastrzyk™ kreatywnosci i przeSwiadczenie,
ze w sprawach eksperymentéw nie ma rzeczy niemozliwych, mgr inz. Magdalenie Grochow-
skiej za to, ze chciata si¢ zmierzy¢ z tematem POLI a obojgu oraz dr Krzysztofowi Kleszczowi
za to, ze pojawili si¢ w odpowiednim czasie w IFJ PAN.

Dzigkuj¢ dr Barbarze Petelenz za indywidualne komplety z chemii, prof. dr hab. Paw-
towi Olko za wiarg, Ze ta praca powstanie, dr hab. Krzysztofowi Kozakowi za czas spgdzony z
moja monografia.

To opracowanie jest w pewien sposOb poktosiem pracy moich nauczycieli, Pani Anny
Bizior ze Szkoly Podstawowej w Horyficu - Zdroju i Pana Mariana Grenika z Liceum Ogdlno-
ksztalcacego w Lubaczowie. Dzigkuje.

,Last but not least” - dzigkuj¢ mojej rodzinie za to, ze niezmiennie, bezwarunkowo i
,»,pomimo” wciaz jest przy mnie.
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Lista wybranych skré6téow i akronimow

Ponizej zebrano wybrane skréty i akronimy wystgpujace w tekScie opracowania wraz
z ich pelnym rozwinigciem i/lub (jesli to mozliwe) thumaczeniem na jezyk polski i/lub (jesli to
konieczne) bardzo krétka charakterystyka.

2SM, 3SM, 4SM, nSM  Two-, Three -, Four-, n- Sources Model/

AC

ASS

B1, B2, B3
BGO

BMI

BWR
CLOR
DOE
EURADOS
FDNPP

FPP 15-1.5

FWHM

GF

HPGe
HYSPLIT
IAEA

IFJ PAN
INES

JAEA
JCAC
JSPS
JST
LD
LET
LOOP

model dwdch-, trzech-, czterech-, n- Zrodet

Alternating Current/ prad zmienny

Aerosol Sampling Station stacja poboru aerozoli

bloki nr. 1, 2, 3 elektrowni jadrowej Fukushima Daiichi
BiyGe30O1; typ detektora scyntylacyjnego

Body Mass Index

Boiling Water Reactor/ reaktor wodny wrzacy

Centralne Laboratorium Ochrony Radiologiczne;j

The U.S. Department of Energy/ Departament Energii USA
European Radiation Dosimetry Group

Fukushima Nuclear Power Plant/

Elektrownia Jadrowa Fukushima Daiichi

15 — 1.5 - Postchlorinated Polyvinylchloride PCV Fiber/
materiat, z ktérego wykonano filtry powietrza wykorzystane w pracy
Full Width at Half Maximum/

szeroko$¢ w potowie wysokosci piku (zdolnos¢ rozdzielcza)
Global Fallout/ opad radionuklidéw po testach z uzyciem broni
jadrowej (w opracowaniu + izotopowe Slady SNAP 9A)

High Purity Germanium/ typ detektora germanowego

Hybrid Single Particle Lagrangian Integrated Trajectory Model
International Atomic Energy Agency/

Migdzynarodowa Agencja Energii Atomowe;]

Instytut Fizyki Jadrowej Polskiej Akademii Nauk
International Nuclear and Radiological Event Scale/
Migdzynarodowa Skala Zdarzen Jadrowych i Radiologicznych
Japan Atomic Energy Agency

Japan Chemical Analysis Center

Japan Society for the Promotion of Science

Japan Standard Time/ czas japonski

Detection Limit/ limit detekcji

Linear Energy Transfer/ liniowy przekaz energii

Loss of Offsite Power/ utrata zasilania zewngtrznego
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MASS
MDA
MDC
MEXT

MOX

Nal(T1)
NCBJ
NCBR
NIRS
NISA
NMI1J
PAA
PCV
PIPS
PNEs

PPG

PWR
QST

REE
REGe
RMBK
Ro5

RSD
SCC
SCRAM

SNAP
TEPCO
Ultra LEGe
UOX

UTC

Modified Aerosol Sampling Station/ zmodyfikowana stacja poboru aerozoli
Minimum Detectable Activity/ minimalna mierzalna aktywnos§¢
Minimum Detectable Concentration/ minimalne mierzalne stg¢zenie aktywnosci
Ministry of Education, Culture, Sports, Science and Technology/
Ministerstwo Edukacji, Kultury, Sportu, Nauki 1 Technologii (Japonia)
Mixed Oxide fuel/ paliwo jadrowe w postaci mieszaniny tlenkéw plutonu
i uranu
jodek sodu domieszkowany talem typ detektora scyntylacyjnego
Narodowe Centrum Badan Jadrowych
Narodowe Centrum Badan i Rozwoju
National Institute of Radiological Sciences (Japonia)
Nuclear and Industrial Safety Agency (Japonia)
National Calibration Institute of Japan
Panstwowa Agencja Atomistyki
polichlorek winylu
Pasivated Implanted Planar Silicon/ typ detektora krzemowego
Peaceful Nuclear Explosions/ uzycie tadunkéw jadrowych w zastosowaniach
cywilnych
Pacific Proving Grounds/ testy broni jadrowej przeprowadzone na Pacyfiku
przez USA w latach 1946 - 1962
Pressurized Water Reactor/ reaktor wodny ci$nienieniowy
National Institutes for Quantum and Radiological Sciences and Technology
(Japonia)
Rare Eaths Elements/ pierwiastki ziem rzadkich
Reverse Electrode Germanium/ typ detektora germanowego

Peakrop Bosbmioit Momrocru Kanasbhbiii)/ reaktor kanatowy duzej mocy
Ring of Five/ nieformalna sie¢ laboratoriow zajmujacych si¢ monitoringiem
skazen promieniotwoérczych w atmosferze
Radiology Support Devices Inc. USA
Spektrometr CalegoCciata w IFJ PAN
procedura szybkiego wprowadzania pretéw kontrolnych do rdzenia reaktora
jadrowego
System for Nuclear Auxiliary Power Generator
Tokyo Electric Power Company, Inc.
LEGe - Ultra Low Energy Germanium/ typ detektora germanowego
Uranium Oxide fuel/ paliwo jadrowe w postaci tlenkéw uranu
Universal Time Coordinated/ uniwersalny czas koordynowany
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Dodatki

A. Dane dotyczace wykonawcy i1 miejsca wykonania poszcze-
golnych zadan wchodzacych w zakres badan wlasnych

a) Badania wchodzace w zakres rozdziatu 2.1 (tab. 4.1) zostaty wykonane w ramach:

* dziatalnoSci statutowej oraz grantu Fukushima Project Headquarters QST w Chiba,

* Grant-in-Aid for Scientific Research JSPS nr. 15F14801 (grant wiasny autora, Japonia).

Tablica 4.1: Zestawienie zadain wykonanych w ramach badaii wchodzacych w zakres rozdziatu 2.1 wraz z
przypisaniem ich wykonawcy i uwzglednieniem miejsca ich wykonania.

T

Lp. | Zadania Wykonawca" | Miejsce wykonania
zadania?

1 | Pobranie prébek
- marzec 2011 FPH QST pref. Fukushima
- kwiecien 2011 FPH QST pref. Fukushima
- listopad 2011 FPH QST pref. Fukushima
- czerwiec 2015 NK, SS, RK pref. Fukushima

2 | Przygotowanie prébek do pomiaréw gamma - spektrometrycznych RK QST

3 | Pomiary gamma - spektormetryczne RK QST
(kalibracja spektrometru, pomiary prébek)

4 | Przygotowanie prébek do pomiaréw alfa - spektrometrycznych RK QST

5 | Separacja pierwiastkéw (metody radiochemiczne) RK QST

6 | Pomiary alfa - spektormetryczne RK QST
(kalibracja spektrometru, walidacja metody, pomiary probek)

7 | Opracowanie wynikéw analiz alfa - i gamma - spektrometrycznych RK QST

1 FPH QST - archiwalne probki z zasobéw Fukushima Project Headquarters National Institutes for Quantum and
Radiological Sciences and Technology ; NK - N. Kavasi (QST), SS - S.K. Sahoo (QST), RK - autor (QST/IFJ
PAN),; 2 pref. Fukushima - prefektura Fukushima
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b) Badania wchodzace w zakres rozdziatu 2.3 (tab. 4.2) zostaty wykonane w ramach:

* dzialalnoSci statutowej Zaktadu Fizykochemii Jadrowej IFJ PAN,

* pracy magisterskiej mgr. inz. Magdaleny Grochowskiej (AGH) pt.: ,,Kalibracja Spektro-

metru Catego Ciala za pomoca fantomu o zmiennej geometrii”” (obrona wrzesien 2013 r.,

promotor - autor) 1

* strategicznego projektu badawczego NCBR ,,Technologie wspomagajace rozwdj bez-

piecznej energetyki jadrowej” tj. zadania badawczego nr. 6 ,,Rozwdéj metod zapewnienia
bezpieczenistwa jadrowego i ochrony radiologicznej dla biezacych i przysztych potrzeb

energetyki jadrowej” (2011-2014)

Tablica 4.2: Zestawienie zadadn wykonanych w ramach badafi wchodzacych w zakres rozdziatu 2.3 wraz z
przypisaniem ich wykonawcy i uwzglednieniem miejsca ich wykonania.

T

Lp. | Zadanie Wykonawca Miejsce
wykonania
zadania
1 Przygotowanie i pomiary fantomu tarczycy w SCC MG, PJ, RK
(kalibracja, badanie niepewnosci pomiaréw zwiazanych ze zmiana
potozenia fantomu wzglgdem detektoréw)
2 | Wykonanie dodatkowego fantomu tarczycy PJ
3 | Opracowanie wynikéw kalibracji SCC dla geometrii tarczycy MG, PJ, RK
4 | Konstrukcja fantomu o zmiennej geometrii (,,POLA”) MG, PJ, RK?
5 | Pomiary kalibracyjne fantoméw calego ciata o réznej geometrii MG, PJ?
6 | Opracowanie wynikéw kalibracji SCC w réznych geometriach calego ciata MG?
. —— — IFJ PAN
7 | Przygotownie krzywych wydajnosci SCC dla linii widmowych RK
134Cs 0 energii 604 keV i 798 keV, 137Cs o energii 662 keV
oraz YK 1461 keV dla réznych geometrii
8 | Pomiary pacjentow w SCC PJ, RK
9 | Opracowanie wynikéw analiz dla oséb poddanych pomiarom w SCC RK
dla geometrii tarczycy
10 | Opracowanie wynikéw analiz dla oséb poddanych pomiarom w SCC RK
dla geometrii catego ciata

L MG - M. Grochowska (AGH), PJ - Pawel Janowski (IFJ PAN), RK - autor (IFJ PAN); 2 prace wchodzace w

zakres pracy magisterskiej pt.: ,,Kalibracja Spektrometru Catego Ciata za pomoca fantomu o zmiennej geometrii”

!Praca otrzymata III nagrode w konkursie Polskiego Towarzystwa Nukleonicznego na najlepsza prace z atomi-
styki w roku akademickim 2013/2014
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¢) Badania wchodzace w zakres rozdziatu 2.4 (tab. 4.3) zostaly wykonane w ramach:

* dzialalnoSci statutowej Zaktadu Fizykochemii Jadrowej IFJ PAN,

* strategicznego projektu badawczego NCBR ,,Technologie wspomagajace rozwdj bez-

piecznej energetyki jadrowej” tj. zadania badawczego nr. 6 ,,Rozwéj metod zapewnienia
bezpieczenstwa jadrowego i ochrony radiologicznej dla biezacych i przysztych potrzeb

energetyki jadrowej” (2011-2014)

Tablica 4.3: Zestawienie zadan wykonanych w ramach badafi wchodzacych w zakres rozdziatu 2.4 wraz z
przypisaniem ich wykonawcy i uwzglgdnieniem miejsca ich wykonania.

T

Lp. | Zadanie Wykonawca" | Miejsce wykonania
zadania
Frakcja gazowa powietrza
1 | Przygotowanie wegla aktywnego, montaz filtréw weglowych KB, RK
w stacji MASS-500

2 | Pomiary gamma - spektrometryczne KB, PJ, RK

3 | Kalibracja wydajnosciowa spektrometréw promieniowania gamma RK IFJ PAN

4 | Oszacowanie limitu detekcji dla metody badawczej RK

1311 we frakcji gazowej powietrza
5 | Opracowanie wynikéw analiz gamma - spektrometrycznych RK
Frakcja aerozolowa powietrza

6 | Instalacja filtréw powietrza w stacji MASS-500 KB, RK

7 | Pomiary gamma - spektrometryczne KB, PJ, RK

8 | Kalibracja wydajnos$ciowa spektrometréw promieniowania gamma KB, RK

9 | Opracowanie wynikéw analiz gamma - spektrometrycznych KB, RK IFT PAN

10 | Przygotowanie prébek do analiz radiochemicznych RK

11 | Analizy radiochemiczne (separacje pierwiastkow) JWM, ET

12 | Pomiary alfa - spektrometryczne JWM, ET

13 | Opracowanie wynikéw analiz alfa - spektrometrycznych JWM, ET

Catkowity opad atmosferyczny

14 | Pobér probek opadu atmosferycznego ET

15 | Przygotowanie prébek do pomiaréw gamma - spektrometrycznych JWM, ET

16 | Pomiary gamma - spektrometryczne JIWM IFJ PAN

17 | Kalibracja wydajnosciowa spektrometréw promieniowania gamma JWM, RK

18 | Opracowanie wynikéw analiz gamma - spektrometrycznych RK

1 KB -K. Brudecki, PJ - Pawetl Janowski, JWM - J.W. Mietelski, ET - E. Tomankiewicz, RK - autor, wszyscy
wykonawcy z IFJ PAN
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B. Sekwencyjna procedura wydzielania Pu, Am i U z prébek
Srodowiskowych

Ponizsza procedura zostata przygotowana czgSciowo w oparciu o metodyki stosowane

w Zakladzie Fizykochemii Jadrowej IFJ PAN [43], [44] a czg¢Sciowo o dane literaturowe.

Materiatem podlegajqcym analizom byty spopielone w piecu muflowym, w temperaturze 600 °C,
probki srodowiskowe lub materiaty referencyjne. Masa spopielonych probek nie przekraczata

10 g.

1. etap - wydzielanie Pu

a) Mineralizacja

spopielone prébki przenoszono do naczyfi teflonowych przy uzyciu ok. 10 ml 1 M HNO3,
dodawano znaczniki - 242Pu, 23 Am

dodawano 50 ml stezonego HF (rozpuszczenie krzemionki),

mieszaning gotowano ok. 4 godzin, a nastgpnie odparowywano do pasty,

dodawano 3 razy po 50 ml stgzonego HNOj3 i1 za kazdym razem mieszaning odparowy-
wano,

dodawano 50 ml 20 % HCI, gotowano i po ustaniu procesu pienienia, dodatkowo 2 g H3BOs3,
po odparowaniu mieszaniny, dodawano 50 ml stgzonego HNOs3,

odparowywano rozpuszczong probke do objetosci ok. 10 ml,

do cieptego roztworu dodawano 90 ml H,O i ogrzewano doprowadzajac do wrzenia,

po ostudzeniu, roztwor filtrowano przez filtr bibulowy (jakoSciowy) do szklanej zlewki.

b) Ustalenie Pu na +4 stopniu utlenienia

w zlewce z probka umieszczano mieszadetko magnetyczne (teflonowe),
w roztworze sprawdzano obecno$é Fe ™3 w reakcji z rodankiem amonu,

w przypadku wyniku negatywnego, dodawano ok. 0.5 ml FeClj o stezeniu ok. 10 mg Fe*t3
w 1 ml,

roztwor doprowadzano do wrzenia, odstawiano na mieszadlo magnetyczne (mieszanie) i
do wciaz goracego, ale niewrzacego dodawano 0.25 ml 98 % hydratu hydrazyny,

po 15 - 20 minutach gotowania roztworu (rozktad hydrazyny, redukcja Fet3 na Fet?,
redukcja Put4+57 na Pu*3) dodawano 30 ml stezonego HNOj3 i ponownie gotowano,

po ostudzeniu, do roztworu dodawano 3 g NaNO; (zmiana koloru roztworu na zielony)
i gotowano az do powrotnej zmiany koloru roztworu na zétty (utlenienie Pu™3 do Put4,
stabilizacja Pu™?),

roztwor studzono i przeprowadzano w 8 M HNO3.
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¢) Separacja Pu

Przez kolumny, w tym kroku procedury, rozumiec nalezy rurki polietylenowe o srednicy 5 mm,
zakoriczone porowatym teflonem (dysk filtracyjny) i wypetnione do wysokosci ok. 49 mm anioni-
tem DOWEX 1x8 200 - 400 mesh (WAKO), o objetosci swobodnej 0.5 ml. Separacji dokonywano
przy uzyciu systemu prozniowego (the Vacuum Box System, EICHROM).

* przez kolumng przepuszczano 10 ml 8 M HNOs3 (zmiana formy jonitu z chlorkowej na
azotanowa),

* na kolumng¢ wprowadzono probke (eluat stanowit frakcje zawierajaca m.in. U, Am, Cm),
* przemywano kolumng¢ 50 ml 8 M HNOs (frakcja faczona z poprzednia),
* przez kolumng przepuszczano 60 ml stezonego HCI (frakcja zawierajaca gtéwnie Th),

* Pu wyplukiwano z ostatnig frakcja, przepuszczajac przez kolumne 20 ml mieszaniny
0.1 M HF10.1 M HCI,

d) Zrédlo alfa - spektrometryczne (metoda wspolstracania z NdF5)

* do roztworu stanowiacego frakcje zawierajaca Pu (ostatni punkt poprzedniego kroku pro-
cedury) dodawano 0.05 ml NdCl3 zawierajacego 50 ug Nd*3 oraz 5 ml stezonego HF,

e po ok. 1 godzinie, podczas ktorej zachodzito putapkowanie Pu w sieci narastajacych
mikrokrysztatéw NdFz, roztwor filtrowano przez saczek membranowy o Srednicy poréw
0.1 um, przy uzyciu pompki wodnej,

* po przesaczeniu, zarOwno naczynie, w ktérym znajdowat si¢ roztwor z Pu jak i lejek,
przemywano niewielkimi iloSciami alkoholu etylowego (kilka ml),

* tak przygotowany saczek umieszczano (przyklejano) na podktadce ze stali nierdzewnej o
tej samej Srednicy co filtr (25 mm) 1 po wyschnigciu kierowano do pomiaru na spektro-
metrze promieniowania alfa.

2. etap - wydzielanie U

Materiatem wyjsciowym w tym etapie, byta frakcja z m.in. Am, U, Cm po oznaczeniach Pu
(procedura ,,Separacja Pu” ).

a) Usuwanie matrycy probki

* frakcje probki zawierajaca m.in. Am, U, Cm odparowywano do objetosci ok. 10 - 15 ml,
a nastgpnie dodawano 200 ml H,O ,

» prébke podgrzewano do rozpuszczenia osadu i do goracego roztworu dodawano 0.1 g Cat?
oraz 10 g C2H204,

* po ostudzeniu, za pomoca wody amoniakalnej ustalano pH 1.5 - 2.0 (stracenie szczawia-
now),

* probke dekantowano,

214



* osad (szczawiany) odwirowywano,

* osad rozpuszczano przy uzyciu stgzonego HNO3 (ok. 10 ml),

* roztwor odparowywano, dodawano 30 ml H,O i podgrzewano,

» do cieptego roztworu dodawano 0.005 g Fe™3,

* roztwOr podgrzewano,

* po ostudzeniu, dodawano wody amoniakalnej, do ustalenia pH 9 (wytracenie Fe(OH)3),

» powstaty osad odwirowywano i rozpuszczano w ok. 1 - 2 ml stgzonego HNOs, a nastep-
nie przeprowadzano w 8 M HNOs,

b) Separacja U

Przez kolumny, w tym kroku procedury, rozumie¢ nalezy rurki polietylenowe o srednicy 5 mm,
zakoriczone porowatym teflonem (dysk filtracyjny) i wypetnione do wysokosci ok. 49 mm Zywicq
UTEVA (EICHROM), o objetosci swobodnej 0.7 ml. Separacji dokonywano przy uzyciu systemu
prozniowego (the Vacuum Box System, EICHROM).

* przez kolumne¢ przepuszczano 7 ml 8 M HNOs3 (zmiana formy jonitu z chlorkowej na
azotanowaq),

* na kolumng wprowadzono prébke (eluat stanowit frakcje zawierajaca m.in. Am, Cm),

* przemywano kolumne¢ 7 ml 8 M HNOj (frakcja taczona z poprzednia),

przez kolumng przepuszczano 42 ml 5 M HCI (frakcja zawierajaca gtéwnie Th),

U wyplukiwano z ostatnig frakcja, przepuszczajac przez kolumng 28 ml 0.1 M HNOs.

¢) Zrédto alfa - spektrometryczne (metoda wspélstracania z NdF3)

* frakcj¢ zawierajaca U (ostatni punkt poprzedniego kroku procedury) odparowywano i
przeprowadzano w 0.1 M HCI,

* do roztworu dodawano 0.2 g (NH4)>Fe(SOy), 1 mieszajac doprowadzano do rozpuszcze-
nia odczynnika (redukcja U6 do UT4),

* przygotowanie Zrédla przeprowadzano wedtug takiej samej procedury jak w przypadku
Pu (1 etap, punkt d).

3. etap - wydzielanie Am, Cm

Materiatem wyjsciowym w tym etapie, byta frakcja z m.in. Am, Cm po oznaczeniach U (proce-
dura ,,Separacja U” ).
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a) Separacja Am, REE - usuwanie §ladéow Th

Przez kolumny, w tym kroku procedury, rozumie¢ nalezy rurki polietylenowe o srednicy 5 mm,
zakoriczone porowatym teflonem (dysk filtracyjny) i wypetnione do wysokosci ok. 25 mm Zywicq
TRU (EICHROM), o objetosci swobodnej 0.35 ml. Separacji dokonywano przy uzyciu systemu
prozniowego (the Vacuum Box System, EICHROM).

* frakcje probki zawierajaca m.in. Am, Cm odparowywano i przeprowadzano w 8§ M HCI
(2 ml),

 przez kolumng przepuszczano 7 ml 8§ M HCI (uaktywnienie kolumny),
* na kolumng wprowadzono prébke (eluat stanowit frakcje zawierajaca m.in. Am, Cm),

e przemywano kolumng¢ 12 ml 8 M HCI (frakcja taczona z poprzednia).
b) Separacja Am - usuwanie REE
Przez kolumny, w tym kroku procedury, rozumiec nalezy rurki polietylenowe o Srednicy 5 mm,
zakoriczone porowatym teflonem (dysk filtracyjny) i wypetnione do wysokosci ok. 49 mm Zywicq

TEVA (EICHROM), o objetosci swobodnej 0.7 ml. Separacji dokonywano przy uzyciu systemu
prozniowego (the Vacuum Box System, EICHROM).

* frakcj¢ probki zawierajaca m.in. Am, Cm odparowywano i przeprowadzano w miesza-
ning 2 M NH4SCN + 0.1 M HCOOH (3 ml),

* przez kolumneg przepuszczano 7 ml 2 M NH4SCN + 0.1 M HCOOH (uaktywnienie ko-
lumny),

* na kolumng¢ wprowadzono probke (eluat stanowit frakcj¢ zawierajaca m.in. matryce),

e przemywano kolumng¢ 7 ml 2 M NH4SCN + 0.1 M HCOOH (frakcja faczona z poprzed-
nia),

* przemywano kolumn¢ 7 ml 1 M NH4SCN + 0.1 M HCOOH (frakcja zawierajaca REE),

* Am, Cm wyptukiwano z ostatnig frakcja, przepuszczajac przez kolumne 5 ml 2 M HCL.

¢) Zrédto alfa - spektrometryczne (metoda wspélstracania z NdF3)

* frakcj¢ zawierajaca Am i Cm (ostatni punkt poprzedniego kroku procedury) odparowy-
wano i przeprowadzano w 0.1 M HCI,

* przygotowanie Zrédta przeprowadzano wedtug takiej samej procedury jak w przypadku
Pu (1 etap, punkt d).

216



C. Sekwencyjna procedura wydzielania Pu i Am z proébek ae-
rozoli atmosferycznych (zdeponowanych na filtrach powietrza)

Ponizsza procedura zostata przygotowana i opisana w pracy doktorskiej autora niniej-
szego opracowania [43], a bazowata na wczesniej opracowanych 1 stosowanych metodykach w
Zaktadzie Fizykochemii Jadrowej IFJ PAN [44].

Materiatem podlegajqcym analizom byty spopielone w piecu muflowym, w temperaturze 600 °C,
probki filtrow powietrza ze zdeponowanymi na nich aerozolami atmosferycznymi. Masa spo-
pielonych probek nie byta wigksza niz 10 g.

1. etap - wydzielanie Pu
a) Mineralizacja
* spopielone probki przenoszono do naczyn teflonowych przy uzyciu ok. 10 ml 1 M HNO3,
* dodawano znaczniki - 242Pu, 23 Am
* dodawano 70 ml st¢zonego HF (rozpuszczenie krzemionki),
* mieszaning gotowano ok. 4 godzin, a nastgpnie odparowywano do objgtosci ok. 10 ml,
* dodawano 20 ml st¢zonego HF i odparowywano do pasty,

* dodawano 3 razy po 50 ml stezonego HNO3 i za kazdym razem mieszaning odparowy-
wano,

* dodawano 70 ml stezonego HCI, gotowano i po ustaniu procesu pienienia, dodatkowo
3 g H3BOs;,

* po odparowaniu mieszaniny, dodawano 50 ml stezonego HNO3,
* odparowywano rozpuszczong probke do objetosci ok. 10 ml,
* do cieptego roztworu dodawano 100 ml H,O i ogrzewano doprowadzajac do wrzenia,

* po ostudzeniu, roztwor filtrowano przez filtr bibulowy (jakoSciowy) do szklanej zlewki.

b) Ustalenie Pu na +4 stopniu utlenienia
* w zlewce z prébka umieszczano mieszadetko magnetyczne (teflonowe),
* w roztworze sprawdzano obecno$é¢ Fet3 w reakcji z rodankiem amonu,

* w przypadku wyniku negatywnego, dodawano ok. 0.5 ml FeCl3 o stezeniu ok. 10 mg Fet3
w 1 ml,

* roztwor doprowadzano do wrzenia, odstawiano na mieszadto magnetyczne (mieszanie) i
do wciaz goracego, ale niewrzacego dodawano 1 ml hydratu hydrazyny (40 %),
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* po 15 - 20 minutach gotowania roztworu (rozktad hydrazyny, redukcja Fe*3 na Fe*?2,
redukcja Put#+57 na Pu*3) dodawano 30 ml stezonego HNOj3 i ponownie gotowano,

* po ostudzeniu, do roztworu dodawano 5 g NaNO, (zmiana koloru roztworu na zielony)
i gotowano az do powrotnej zmiany koloru roztworu na zétty (utlenienie Pu™3 do Put4,
stabilizacja Put%),

* roztwor studzono 1 przeprowadzano w 8 M HNO3.

¢) Separacja Pu

Przez kolumny, w tym kroku procedury, rozumiec nalezy rurki polietylenowe o srednicy 4 mm,
zakoriczone porowatym teflonem (dysk filtracyjny) i wypetnione do wysokosci ok. 10 cm anio-
nitem DOWEX [x8. Separacji dokonywano przy uiyciu autorskiego systemu cisnieniowego
uzywanego w IFJ PAN [44].

* przez kolumne przepuszczano 50 ml 8 M HNO3 (zmiana formy jonitu z chlorkowej na
azotanowa), a nastgpnie przygotowang probke (eluat stanowit frakcje zawierajaca m.in.
Am),

* przemywano kolumne¢ 20 ml 8 M HNOs (frakcja faczona z poprzednia),
* przez kolumng przepuszczano 50 ml stezonego HCI (frakcja zawierajaca gtownie Th),

* Pu wyplukiwano z ostatnig frakcja, przepuszczajac przez kolumn¢ 25 ml mieszaniny
0.1 M HFi0.1 M HCI,

d) Zrédto alfa - spektrometryczne (metoda wspélstracania z NdF3;) Przygotowanie 7Zr6-
dia alfa - spektrometrycznego przeprowadzano wedtug takiej samej metodyki jak w przypadku
poprzedniej procedury (Dodatek B, 1 etap, punkt d).

2. etap - wydzielanie Am

Materiatem wyjsciowym w tym etapie, byta frakcja z Am po oznaczeniach Pu (procedura ,,Se-
paracja Pu”).

Lroztwor A7 - roztwor 1 M HNO3 w metanolu (95 %),

Lroztwor B - mieszanina 0,1 M HCIL i 0,5 M NH4 SCN w metanolu (80 %) ,

Lroztwor C” - roztwor 1,5 M HCl w metanolu (86 %) .

a) Separacja matrycy probki

* frakcj¢ probki zawierajaca Am odparowywano do objetosci ok. 10 ml, a nastgpnie doda-
wano 500 ml H,O ,

prébe podgrzewano do rozpuszczenia osadu i do goracego roztworu dodawano 50 ml 1 M Co,H, Oy,

* po ostudzeniu, za pomoca wody amoniakalnej, ustalano pH 3 (stracenie szczawianéw),

probke dekantowano,

* osad (szczawiany) odwirowywano i ponownie dekantowano,
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osad rozpuszczano przy uzyciu stgzonego HNOs,

dodawano ok. 0.5 ml FeCl3 o stezeniu ok. 10 mg Fet® w 1 ml i tak otrzymany roztwor
odparowywano do objetosci ok. 10 ml,

dodawano 50 ml H,O i roztwor przenoszono do jednorazowego naczynia,
dodawano wody amoniakalnej, do ustalenia pH 9 (wytracenie Fe(OH)3),

powstaly osad odwirowywano, dekantowano 1 rozpuszczano w ok. 2 - 3 ml stezonego
HNOs3, a nastgpnie przeprowadzano w 4 M HNOs,

b) Separacja Am i REE - usuwanie §ladéw Th

przez kolumne (oryginalng TRISKEM) wypelniona zywica TEVA przepuszczano 20 ml 4 M HNO3
(uaktywnienie kolumny), a nastepnie probke,

kolumng przeptukiwano 10 ml 4 M HNOs3 (eluat - frakcja zawierajaca Am)

¢) Separacja Am - usuwanie REE

eluat z poprzedniego kroku procedury odparowywano i dodawano kilka ml (2-3) stgzo-
nego HNOj i kilka kropli (2-3) stezonego HCIO4 w celu pozbycia si¢ Sladéw zywicy
TEVA,

probke odparowywano 1 przeprowadzano w ,,roztwor A”,

przez kolumng zawierajaca zywice DOWEX 1x8 (procedura ,,Separacja Pu”) przepusz-
czano 50 ml ,,roztworu A” a nastgpnie probke,

kolumng przeptukiwano 50 ml ,,roztworu A”,
nastepnie przepuszczano 50 ml ,,roztworu B” (wyptukanie REE)

przez kolumne¢ przepuszczano 50 ml ,,roztworu C” (eluat - frakcja zawierajaca Am),

Otrzymang frakcj¢ odparowywano i dodawano ok. 2 ml stgzonego HCl i 20 ml HyO. Z tak
otrzymanego roztworu wykonywano Zrédto Am alfa - spektrometryczne metoda wspotstracania
z NdF3 (Dodatek B, 1. etap, punkt d).
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