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I. Izotopy promieniotworcze w
atmosferze

1. Izotopy promieniotworcze

Radioizotopy (izotopy promieniotwoércze) to izotopy, ktérych jadra atomowe sg nietrwate, tzn.
niestabilne energetycznie i ulegaja samorzutnym rozpadom promieniotworczym. Rozpad
promieniotwérczy oznacza przeksztatcenie jadra atomowego w jadro tego samego lub innego
pierwiastka poprzez emisje czastki naladowanej lub obnizenie stanu energetycznego jadra w
wyniku emisji fali elektromagnetycznej (kwantu promieniowania gamma). Kazdy izotop
promieniotwdrczy mozna scharakteryzowa¢ m.in. na podstawie typu rozpadu, ktéremu ulega
oraz widma emisyjnego towarzyszacego mu promieniowania elektromagnetycznego lub
korpuskularnego. Do rozpadéw promieniotworczych zalicza sie:

Rozpad alfa - polega na emisji przez ciezkie, niestabilne energetycznie jadro atomowe
czastki alfa skladajacej sie z dwoch protonéw i dwoch neutronéw, a wiec bedgcej tym samym
jadrem He-4. Oddzielenie sie czastki alfa od macierzystego jadra nastepuje w wyniku kwantowego
zjawiska zwanego tunelowaniem czastki przez bariere potencjatu (w tym przypadku potencjatu
jadra). Widmo emisyjne promieniowania alfa zawsze jest liniowe, co potwierdza, ze tak jak w
atomie réwniez w jadrze atomowym poziomy energetyczne sg skwantowane. Liczba linii
emisyjnych promieniowania alfa zalezy od stopnia deformacji jadra pochodnego (im wieksza
deformacja tym wiecej linii emisyjnych), natomiast energie poszczegélnych linii zalezg od liczby
atomowej Z jadra macierzystego (przy danej masie im wiekszy tadunek jadra tym wieksza energia
czastek alfa) i zwykle mieszcza sie w przedziale od 4 do 9 MeV [5]. Podsumowujac, w wyniku
rozpadu alfa powstaje jadro pierwiastka o liczbie atomowej Z mniejszej o 2 i liczbie masowej A
mniejszej o 4 oraz jadro helu (reguta Soddy’ego-Fajansa). Energia rozpadu @ dzielona jest miedzy
czastke alfa i jadro odrzutu w sposéb $cisle zdeterminowany dla izotopu macierzystego (co
wynika z zasad zachowania energii i pedu) [8]. Schemat przemiany alfa (wzér 1):

4X > 423V + JHe + Q (1

Rozpad beta - jest to proces samorzutnej przemiany jagdra atomowego w jadro izobaru o
liczbie atomowej Z, u ktérego podstaw lezy fizyka oddziatywan stabych. Podczas rozpadu 8 jeden
z nukleonéw jadra przechodzi z jednego stanu kwantowego do drugiego, co powoduje powstanie
elektronu i antyneutrina (lub pozytonu i neutrina). W istocie protony i neutrony skladajg sie z
kwarkéw, czyli czastek elementarnych majgcych tadunek tzw. koloru (tzn. pola oddziatywan
silnych jadrowych). Proton sktada sie z kwarkéw walencyjnych i pola oddziatywan silnych (tzw.
morza), w ktéorym znajdujg sie pary kwark-antykwark i kwanty pola oddzialywan silnych, t;j.
gluony. O wtasnos$ciach protonu decyduja kwarki walencyjne. W przypadku protonu s3 to dwa
kwarki gorne i jeden dolny (uup), natomiast w przypadku neutronu dwa walencyjne kwarki dolne
i jeden gbérny (ddu). W rozpadzie (- walencyjny kwark dolny przechodzi w gérny (neutron
przechodzi proton) poprzez emisje bozonu posredniczacego W-, ktéry nastepnie rozpada sie na
elektron i antyneutrino elektronowe. W rozpadzie *walencyjny kwark gérny przechodzi w dolny
(proton przechodzi w neutron) poprzez emisje bozonu posredniczacego W+, ktoéry nastepnie



rozpada sie na pozyton i neutrino elektronowe. Mozna jeszcze wyré6znic tzw. odwrotny rozpad [+
(wychwyt K), gdzie jeden z elektronéw atomu jest przechwytywany przez proton z jadra
atomowego, w wyniku czego powstaje neutron (pozostajacy w jadrze) oraz neutrino elektronowe.
W rozpadzie 3 podziat energii Q uwalnianej podczas rozpadu ma charakter stochastyczny, co
oznacza zZe widmo emisyjne promieniowania 3 jest widmem cigglym (w przeciwienstwie do
widma promieniowania alfa). Energie promieniowania beta mieszcza sie w bardzo szerokim
zakresie od kilkunastu keV do nawet 16 MeV [5].

Schematy rozpad6éw beta mozna przedstawié¢ na trzech poziomach struktury materii:
kwarkowym, nukleonowym oraz atomowym (wzory 2-10):

v' Rozpad B
d »u+e + 0,+Q (2)
n ->pt+e + U,+0Q (3)
72X = 247 + e+ 0, +Q 4)

v" Rozpad B+
u >d+et+v,+0Q (5)
p »>n+et+v,+0Q (6)
X >, Y+ et +u,+0Q (7)

v Wychwyt K
u+e —->d+ v, +0Q (8)
pt+e ->n+ v, +0Q (9)
X +e -,V +v,+Q (10)

Zwykle w wyniku rozpadu promieniotwoérczego alfa lub beta powstaje jadro pochodne,
ktére nadal jest niestabilne, tj. znajduje sie w wyzszym niZ normalnie stanie energetycznym.
Zjawisko powrotu wzbudzonego jadra do stanu podstawowego (o najmniejszej mozliwej
energii) nastepuje w wyniku emisji promieniowania gamma lub zjawiska konwersji
wewnetrznej. W obu zjawiskach nadmiar energii jadra jest z niego unoszony. W pierwszym
przypadku energia wzbudzenia jest emitowana w postaci fotonéw, w drugim natomiast jest
ona przekazywana za pomocg wirtualnego fotonu jednemu z elektronéw znajdujacych sie na
wewnetrznych powtokach atomu. W wyniku konwersji wewnetrznej elektron, ktory przejat
energie wzbudzenia jadra moze zosta¢ wyrzucony z atomu, pozostawiajac po sobie wakans
(puste miejsce) i powodujac tym samym przejScie atomu do wyzszego stanu energetycznego.
W ten sposob wzbudzenie jgdra przechodzi we wzbudzenie catego atomu (podobnie jak w
przypadku zjawiska fotoabsorbcji). Stan ten jednak réwniez nie jest trwaty, a powro6t atomu do
podstawowego poziomu energetycznego odbywa sie jednym z dwoch kanatéw: poprzez
emisje promieniowania charakterystycznego X lub emisje tzw. elektronu Augera.
Prawdopodobienstwo deekscytacji atomu poprzez emisje kwantéw promieniowania X jest
wieksze dla atoméw o duzej liczbie porzadkowej Z, podczas gdy prawdopodobieristwo



wystapienia zjawiska Augera jest wieksze dla lekkich pierwiastkow o matej liczbie atomowej

3].

Powr6t atomu do stanu podstawowego poprzez emisje elektronu polega na
bezposrednim przekazaniu nadmiarowej energii jednemu z elektronéw z zewnetrznych
powlok atomowych (tzw. elektron Augera), ktéry unosi jg w postaci swojej energii kinetyczne;j.
Aby zjawisko to mogto zaistnie¢ réznica energii miedzy powtoka, z ktorej zostat usuniety
elektron (zwykle powtoka K), a powtoka wyzsza (np. L) musi by¢ wieksza niz energia wigzania
elektronu Augera (wzor 11):

Ex —E, > E, (11)

Gdzie:

Ey - krawedZ absorbcji na powtoce K

E; - krawedZ absorbcji na powtoce L

E, - krawedZ absorbcji na powtoce, z ktérej emitowany jest elektron Augera (powtoka L lub
wyzsza)

Drugim kanatem deekscytacji atomu jest zjawisko emisji promieniowania
charakterystycznego X, zwane inaczej fluorescencjg rentgenowska. Kwanty promieniowania
rentgenowskiego powstaja w wyniku przegrupowania elektronéw na powtokach
elektronowych wewnatrz atomu, nastepujacego w skutek zapeiniania miejsca po wybitym
elektronie przez elektrony z wyzszych powtok. Kazdy przeskok elektronu z powtoki wyzszej
na nizszg powoduje powstanie nadmiaru energii, ktéra emitowana jest nastepnie w postaci
fotonu promieniowania X. Czestotliwo$¢ promieniowania fluorescencyjnego zgodnie z
prawem Mosley’a ro$nie z kwadratem liczby atomowej Z pierwiastka wedtug wzoru 12:

hv = a(Z — b)? (12)

Gdzie:
h - stata Plancka

v — czestotliwosé promieniowania fluorescencyjnego

a - stata zalezna od liczb kwantowych opisujgcych poziomy energetyczne, miedzy ktérymi
nastepuje przejscie
b - stata ekranowania

2.Prawo rozpadu promieniotworczego

Prawo rozpadu promieniotwdrczego okresla sposéb, w jaki zmienia sie w czasie liczba
jader promieniotworczych. Aby je sformutowaé nalezy zatozy¢, ze w zbiorze N identycznych
nuklidéw promieniotworczych, kazdy z nich rozpada sie z tym samym, stalym w czasie
prawdopodobienstwem A, ktére dodatkowo jest niezalezne od czynnikéw zewnetrznych (takich
jak temperatura, wilgotno$¢, ci$nienie, stezenie) oraz od czasu istnienia radionuklidu [2].
Prawdopodobienstwo rozpadu pojedynczego jadra w jednostce czasu A nosi nazwe stalej
rozpadu i ma wymiar odwrotnosci czasu [1/s]. Tak dtugo jak zbiér N nie zostanie uzupeiniony o
nowe zrédto radionuklidow, ubytek jader promieniotwoérczych w jednostce czasu mozna opisac
réwnaniem kinetycznym dla reakcji pierwszego rzedu (wzor 13):



dN = —ANdt (13)

Przeksztatcajac to réwnanie do postaci (wzér 14):

danN

1S5 = AN (14)

Otrzymujemy liczbe rozpadéw zachodzacych w danym zbiorze jagder promieniotwoérczych w
substancji w jednostce czasu. Wielko$¢ te nazywamy aktywnoscig substancji radioaktywnej.
Jednostka aktywnosci jest bekerel (1 Bq = 1 rozpad/s). Z uwagi na bezwymiarowos¢ liczby jader
promieniotwérczych, aktywnos¢ tak jak i stata rozpadu ma wymiar odwrotnoSci czasu [1/s].

W praktyce pomiarowej zamiast samej aktywnosSci duzo cze$ciej uzywa sie pojecia stezenia
aktywnoS$ci, ktore okresla aktywno$¢ przypadajgca na jednostke masy (stezenie masowe
aktywnosci) lub objetosSci (stezenie objetoSciowe aktywnosci) badanej mieszaniny. Jednostka
stezenia aktywno$ci wykorzystywang w tej pracy jest gtéwnie [Bq/m3].

Wracajgc do powyzszego réwnania, separujac zmienne i catkujgc po czasie od chwili t; = 0,
(kiedy liczba jader promieniotworczych N = N;) do wybranej chwili ¢:

t
AN _ f Adt

I (N) = 1t
n N =
otrzymujemy konncowy wzor na prawo rozpadu promieniotwdrczego (wzdr 15):
N = Nye %t (15)

W celu okreslenia catkowitej statej rozpadu, tj. catkowitego prawdopodobieristwa na jednostke
czasu dla jadra promieniotwdrczego, posiadajacego wiecej niz jeden kanat rozpadu, nalezy
zsumowac poszczegdlne state (wzér 16) [1]:

A=2ik (16)
Gdzie:
i — kanat rozpadu
A; — prawdopodobienstwo rozpadu jadra przez i — ty kanat rozpadu

Po obustronnym przemnozeniu powyzszego réwnania przez N mozna wyznaczy¢ catkowitg
aktywno$¢ zbioru radionuklidéw (wzor 17):

przy czym czastkowa aktywno$¢ radionuklidow rozpadajacych sie przez i — ty kanat rozpadu
wynosi (wzor 18):

A; = 4N = A;Nge ™ (18)

Gdzie A — catkowita stata rozpadu



Oproécz statej rozpadu, istnieja jeszcze dwie inne powigzane ze soba wielko$ci pozwalajace
okresli¢ szybko$¢ rozpadu promieniotworczego, tj. czas potrozpadu T/, [s] oraz Sredni czas

Zycia jadra promieniotworczego t [s]. Czas poétrozpadu to czas, po ktéorym pozostaje potowa z
poczatkowej liczby rozpadajacych sie radionuklidow. Wstawiajac do wzoru na prawo rozpadu

promieniotwérczego w miejsce N = ~Np, a w miejsce T - T;/; mozna otrzymac zalezno$¢
T1/2(A4) (wzor 19):

1
ENO = Noe_ATl/Z

i e—AT1/2

ln(Z) = ATI/Z

In(2)
Tijp == (19)

Aby wyznaczy¢ z kolei $redni czas zycia jadra promieniotwoérczego, nalezy najpierw okresli¢
$redni czas zycia wszystkich jader z rozpatrywanego zbioru, a potem podzieli¢ go przez
poczatkowq liczbe jader. W czasie od t do t+dt rozpadnie sie grupa dN = —AN(t)dt jader co
oznacza, ze AN(t)dt jader ma czas zycia réwny t. Zeby uzyska¢ $redni czas zycia calego zbioru
nalezy najpierw przemnozy¢ czas zycia jader przez ich liczebno$¢ i nastepnie scatkowaé (wzoér
20) [1]:

£y = [y tANdt = [t ANge™dt = = (20)

Stad $redni czas Zycia pojedynczego jadra wynosi (wzér 21):

_b_1_Tie
=% 1" ne (21)

3. Sukcesywny rozpad promieniotworczy

Powszechnie wystepujace w przyrodzie zjawisko, w ktdrym wynikiem rozpadu
promieniotwdrczego jest, zamiast jadra stabilnego, kolejne jadro promieniotwdrcze rozpadajace
sie z inng niz izotop macierzysty stata rozpadu. Znajomos$¢ proceséw zachodzacych pomiedzy
izotopem macierzystym, a kolejnymi izotopami pochodnymi w mieszaninie substancji
radioaktywnych pozwala na prognozowanie w czasie zmian poziomu radioaktywnos$ci w
badanym medium. W uktadzie zamknietym, w ktérym nie dochodzi ani do ucieczki ani naptywu
radioizotopéw, o charakterze zmian aktywno$ci mieszaniny promieniotwdrczej w czasie
decyduje jedynie wzajemny stosunek kolejnych statych rozpadu. Przy zatozeniu, Ze izotop 1
rozpada sie ze statg rozpadu 1, do izotopu 2, a ten nastepnie rozpada sie ze statg 1, do izotopu 3,
réwnania kinetyczne tych rozpaddw przyjmuja posta¢ (wzory 22,23) [1]:

dN,

dt =-14MN; (22)

dN,

dac MN; — 43N, (23)



Warunki poczatkowe dla chwili ¢ = 0: N; = Ny, N, = Ny,

Rozwigzujac powyzsze roOwnania otrzymujemy wzory na dwa pierwsze cztony sukcesywnego
rozpadu promieniotwdérczego. Pierwsze réwnanie (wzér 22) rozwigzujemy poprzez separacje
zmiennych i obustronne catkowanie po czasie (tak jak przy wyprowadzeniu ogélnego wzoru na
rozpad promieniotworczy) (wzor 24):

N, = Nyje ™Mt (24)
Z kolei drugie rownanie (wzdr 23) jest rownaniem liniowym niejednorodnym rzedu pierwszego,

ktére mozna zapisaé w postaci:

dN.
d—tz + AZNZ = /‘{1N01e_11t

Aby znalez¢ catke ogdlng tego réwnania nalezy najpierw wyznaczy¢ catke ogdlng réwnania
liniowego jednorodnego:

dN,
W + AzNz =0

W tym celu rozwigzujemy rownanie charakterystyczne:
r+l,=0->r=-4,

—Azt

Stad catka og6lna rownania jednorodnego wynosi N, = Ce "2, gdzie C jest dowolng stata.

Nastepnie szukamy dowolnej catki szczegdlnej rownania niejednorodnego korzystajac z metody
uzmienniania statych (metoda Lagrange’a) [44]:

C(t),e_lzt = Alee—ht

A4
Ct) = Nyie ™Mt
© A, — A, ot
Catka szczegdlna rownania niejednorodnego wynosi: N;* = C(t)N; = ﬁNOle"’llte‘th
27 M
Stad catka ogdlna:
* ok At M At =Myt
N2=N2+N2 = Ce 2t + NOle 1te "2
A2 =14

Uwzgledniajac podane powyzej warunki poczatkowe, wyznaczamy statg C

A
Ay — A

A
Ay — Ay

Noz =C + No1 = € = Nop — Nos
Po wstawieniu warto$ci statej do réwnania niejednorodnego otrzymujemy konicowa formute na

drugi czton sukcesywnego rozpadu promieniotwdrczego (wzoér 25):

A _ _ _
N, = —12_1/11 Noq (e Mt _ g=Aat ) + Noze Azt (25)



Stan, w ktorym aktywnosci wszystkich izotopéw sukcesywnych w mieszaninie radioaktywnej
pozostaja w statej wzgledem siebie proporcji nazywamy réwnowaga promieniotworcza. Aby
taki stan mdgt sie ustali¢, czas pétrozpadu izotopu macierzystego musi by¢ znacznie dtuzszy od
czasu potrozpadu izotopu pochodnego tj.

M KAy, Ay ~ 0

Wtedy aktywnoSci izotopu macierzystego A, oraz izotopu pochodnego A, wynosza (wzory 26,
27):
A1 = AINI = /11N01e_)'1t = AlNOI = const (26)

)

Az = AzNz = Az—il NOl(e_Alt - e_lzt ) + Noze_lzt (27)

Zaktadajac, ze w chwili t = 0 Ny, = 0 i pamietajac o warunku na state rozpadu
Ay = 44Ny (1 — e™%2t)

Aktywno$¢ izotopu pochodnego poczatkowo wzrasta, ale po czasie t, rownym kilku okresom
potrozpadu tego izotopu, stabilizuje sie ona na poziomie aktywno$ci izotopu macierzystego (wzér
28):

A, = ANy, = const (28)
Aktywno$¢ sumaryczna (wzor 29):

A=A +A, =24, = const (29)

Wiekowa rownowaga promieniotworcza

10
—A1l —A2 A1+A2

1
=3
=
<

0,1

0,01

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5

t[s]

Wykres 1. Wiekowa r6wnowaga promieniotwdrcza.

Przypadek, kiedy aktywnos$ci wszystkich izotopéw w uktadzie sg w przyblizeniu state w czasie i
maja te samg warto$¢ nazywamy wiekowa rownowaga promieniotworcza (wykres 1).

Inng mozliwg relacjg miedzy izotopem macierzystym, a pochodnym jest sytuacja, kiedy szybko$¢
rozpadu radionuklidu pochodnego nadal jest wieksza niz izotopu macierzystego, ale réznice te

10



nie sg juz az tak duze jak w pierwszym przypadku. Aktywnosci izotopéw wynosza wowczas
(wzory 30, 31):

Ay = 44Ny = 2 Noje Mt (30)
Ay = AyN, = 222 Ny (g2t — g=2at) (31)
2 = A2lV2 = 5 Noy

Po kilku okresach pétrozpadu, czton e *2! mozna zaniedbaé. Wtedy aktywno$é¢ izotopu
pochodnego wynosi (wzor 32):
)

A, = Az_;l Ngqe M1t (32)

Wynika stad, Ze oba izotopy w pewnym momencie zaczynaja rozpadac sie z tg sama statg rozpadu
réwna 4.

Aktywno$¢ sumaryczna (wzor 33):

A -
A = Al + AZ = (1 + lel) /11N01e llt (33)

PrzejSciowa rOwnowaga promieniotwdrcza

1000
—Al —A2 Al1+A2
100
=2
/10
<<
1
0,1
0 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5

t [s]

Wykres 2. PrzejSciowa rownowaga promieniotworcza.

Stan, w ktorym wszystkie izotopy promieniotworcze w uktadzie rozpadaja sie z t3 sama
szybkoscia rowng szybkoSci rozpadu izotopu macierzystego nazywamy przejSciowa
rownowaga promieniotworcza (wykres 2).

Ostatni przypadek, ktory rozwaza sie dla sukcesywnego rozpadu promieniotworczego dotyczy
sytuacji, kiedy stata rozpadu izotopu pochodnego jest mniejsza od statej rozpadu izotopu
macierzystego.

A > Ay

Po kilku okresach pétrozpadu izotopu macierzystego, jego aktywnos¢ wynosi A; = 0, natomiast
aktywno$¢ izotopu pochodnego wynosi (wzoér 34):
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222 _
A; = /112_;2 No,e %2t (34)
Aktywnos¢ sumaryczna (wzor 35):
A=A1+A2 = AZ (35)

Brak r6wnowagi promieniotwdrczej
1000

100 \
Kf

——r=Al A2 Al+A2

10

A [Bq]

0,1

0,01

0,001

t[s]

WyKkres 3. Brak r6wnowagi promieniotwoércze;j.

Oznacza to, Ze po pewnym czasie izotop macierzysty catkowicie sie rozpadnie, natomiast izotop
pochodny bedzie nadal sie rozpadat ze statg rozpadu ré6wng A,. Stan taki nazywamy brakiem
rownowagi promieniotworczej (wykres 3).

4. Zro6dla izotopéw promieniotwérczych w
atmosferze

[zotopy promieniotwdrcze wystepujgce w Srodowisku naturalnym towarzysza
cztowiekowi od poczatku jego istnienia. Zdecydowana wiekszo$¢ promieniotworczosci, jaka
obserwujemy w przyrodzie jest pochodzenia naturalnego, a tylko niewielka jej cze$¢ zostata
wprowadzona do $rodowiska w wyniku dziatalno$ci cztowieka. Niemniej jednak to wtasnie
cywilizacyjne zrdodta skazenia promieniotwoérczego, z uwagi na mozliwo$¢ stworzenia
potencjalnego zagrozenia radiacyjnego dla $rodowiska (w tym przede wszystkim dla istot
zywych) sg szczegdlnie wnikliwie monitorowane i analizowane. Badanie proceséw transportu
radionuklidow w $rodowisku, ich wzajemnych korelacji, zachowania w réznych typach
ekosystemow oraz wptywu emitowanego przez nie promieniowania jonizujgcego na organizmy
zywe jest przedmiotem zainteresowania wielu dziedzin, ktére razem tworzg interdyscyplinarng
nauke zwang radioekologia.

Cho¢ we wszystkich geosferach sktadajacych sie na powtoke ziemska mozna znalezé
radioizotopy pochodzenia naturalnego i antropogenicznego, to z punktu widzenia
radioekologii jednym z najwazniejszych badanych elementéw $rodowiska jest atmosfera. Po
pierwsze zawiera ona izotopy promieniotwdércze pochodzace ze wszystkich istniejacych zrédet -
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izotopy kosmogeniczne, izotopy pochodzenia ziemskiego oraz izotopy antropogeniczne, a po
drugie petni ona kluczowa role w procesach ich rozprzestrzeniania na kuli ziemskiej.

4.1. Izotopy pochodzenia naturalnego

Izotopy pierwotne - izotopy promieniotwoércze, ktérych okres potrozpadu jest
poréwnywalny lub dtuzszy od wieku Ziemi (ok. 4,5 mld lat). S3 to izotopy, ktére powstaty, jako
efekt proceséw nukleosyntezy w gwiazdach (zachodzacych w wyniku wybuchéw supernowych) i
przetrwaly do dzi$, bedac jednymi z elementéw budujacych skorupe ziemska. Wsréd nich
mozemy wyroznic¢ izotopy, ktére zapoczatkowuja naturalne szeregi promieniotworcze: U-235,U-
238, Th-232 oraz izotopy, ktére wystepuja samodzielnie w skorupie ziemskiej, takie jak Rb-87,
Sm-147, La-138 czy K-40 (tabela 1). Wéréd radionuklidéw pierwotnych, ktére nie wspéttworza
szeregdbw promieniotwdrczych mozna rozrézni¢ jeszcze takie, ktoérych czas pédirozpadu
przekracza ponad milion razy czas istnienia Ziemi (T; ;, > 10*®lat). Sa to m.in. V-50, Ge-76, Se-82,
Zr-96, Mo-100, Te-128, Te-130, Nd-150 oraz Bi-209 [4]. Z uwagi na ich bardzo mata abundancje
oraz bardzo dtugie czasy potrozpadu, nie s3 one uwzgledniane w szacowaniu dawek
promieniowania jonizujgcego, traktujac je jak gdyby byty izotopami stabilnymi.

Tabela 1. Najwazniejsze izotopy pierwotne wystepujace w skorupie ziemskiej [4,5].

Cz_as . Rodzaj
Izotop potowicznego Abundancja [%)] rozpadu
rozpadu [lata]

) ¢ 1,277 - 10° 0,0117 B K
87Rb 4,88 101° 27,83 B
13¢cq 9,0-10'° 12,22 B~
1510 4,410 95,72 B~
1231¢ 1,3-1013 0,905 B~
1381.q 1,06 - 101! 0,902 B EC
H2ce 5-10% 11,11 a
iNd 2,1-10% 23,80 a
1478m 1,06 - 101t 15,0 a
1489m 7-10% 11,3 a
149m 4104 13,82 a
1526d 1,1-10 0,20 a
174Hf 2-10%° 0,162 a
1761y 3,8-101° 2,59 B

180mrq 1,210 0,012 B, EC
18695 2,0-10% 1,58 a
187Re 4,210 62,60 B~
190p¢ 6,5-10™" 0,012 a
192pg 1-10% 0,78 a
232Th 1,405 - 101° 100 a

235y 7,037 - 108 0,71 a

238y 4,468 - 10° 99,28 a
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Z uwagi na trudnosci w detekcji promieniowania jonizujacego, ktére wystepuja w przypadku
wiekszosci izotopéw pierwotnych, do ich pomiaréw duzo lepiej nadaje sie spektrometria masowa,
pozwalajgca zmierzy¢ masy atomowe poszczegllnych izotopdw w  mieszaninie
promieniotwérczej. Dzieki nowoczesnym spektrometrom masowym mozliwe jest
wykorzystywanie izotopow pierwotnych, jako tzw. radiochronometréw, uzywanych w datowaniu
$Srodowiskowym do okre$lania wieku réznych formacji geologicznych. Najbardziej powszechne
metody datowania wykorzystujace izotopy pierwotne, to metoda potas-argon, rubid-stront,
samar-neodym oraz lutet-hafn (w przypadku izotopoéw samodzielnie wystepujacych w
przyrodzie) oraz metoda uranowo-torowa (w przypadku izotopéw pierwotnych
zapoczatkowujacych szeregi promieniotworcze) [11,12].

Warto wspomnie¢, ze w badaniach promieniotwoérczosci $rodowiska bardzo czesto
komplementarnie uzywa sie metod spektrometrii masowej wraz z metodami spektrometrii
promieniowania jonizujacego, np. przy identyfikacji Zrédel pochodzenia izotopéw
antropogenicznych.

Naturalne szeregi promieniotwodrcze - w przyrodzie wystepuja obecnie trzy rodziny
promieniotwdrcze: szereg uranowo-radowy, uranowo-aktynowy oraz szereg torowy. W wyniku
sukcesywnego rozpadu promieniotworczego trzech spos$rdd izotopéw pierwotnych, tj. U-238, U-
235 oraz Th-232 emitowane s3 tzw. izotopy radiogeniczne. W sumie s3 to 43 izotopy alfa i beta
promieniotworcze o liczbach atomowych od 81 do 92, czyli izotopy 12 pierwiastkow: aktynu, toru,
polonu, otowiu, radonu, radu, bizmutu, talu, astatu, protaktynu, fransu oraz uranu. Wszystkie
szeregi promieniotwdrcze rozpadaja sie do stabilnych izotopéw otowiu: Pb-206, Pb-207 oraz Pb-
208. Wazna cechg izotopow radiogenicznych sg ich krétkie, w stosunku do izotop6éw pierwotnych,
czasy potrozpadu. To powoduje, Ze w uktadzie zamknietym szeregi promieniotworcze wystepuja
w wiekowej réwnowadze promieniotworczej. Tak jak juz jednak wspomniano wecze$niej,
réwnowaga ta czesto zostaje zaburzona w wyniku naptywu lub odptywu radioizotopéw. Zjawiska
te moga by¢ wynikiem jednego z czterech proceséw: stracania/rozpuszczania, dyfuzji, odrzutu
czastki o lub tugowania [4].

Najbardziej istotnym z punktu widzenia ochrony radiologicznej zjawiskiem ucieczki w szeregach
promieniotwdrczych jest odptyw z ukladu gazowych izotopéw radonu, tj. Rn-222, Rn-220 oraz
Rn-219. Sposrdd tych trzech izotopéw najwazniejszg role w Srodowisku odgrywa Rn-222 (z uwagi
na najdtuzszy czas poétrozpadu T;,, = 3,8 dnia), ktéry powstaje w wyniku rozpadu Ra-226 w
szeregu uranowo - radowym. Produkty rozpadu radonu, to radioizotopy toksycznych metali
ciezkich: bizmutu, polonu i otowiu, ktére podczas inhalacji osiadajg w ptucach powodujac
ekspozycje wewnetrzng organizmu na promieniowanie jonizujace (wiecej o dawkach
$Srodowiskowych w punkcie 7 rozdzialu [). Ponizej schematy rozpadéw szeregéw
promieniotworczych (rysunek 1).
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Rysunek 1. Naturalne szeregi promieniotworcze [5].

15



Liczby masowe A kolejnych izotopéw pochodnych w poszczegdlnych szeregach zmieniajg sie
zgodnie z regutg (11):

v' w szeregu uranowo - radowym A = 4n + 2
v' w szeregu uranowo - aktynowym A = 4n + 3
v' w szeregu torowym A = 4n

Izotopy kosmogeniczne - produkowane w wyniku oddzialywania promieniowania
kosmicznego z atmosferg oraz z powierzchniowymi warstwami litosfery. Promieniowanie
kosmiczne, zwane roéwniez promieniowaniem pierwotnym, jest to strumien czastek
natadowanych o energiach siegajacych 102° eV, sktadajacy sie gtéwnie z protonéw (87%), czastek
alfa (11%), ciezkich jonéw (1%) oraz elektronéw (1%) [4]. Mozna rozrézni¢ w nim sktadowa
miedzygalaktyczng oraz stoneczng, ktora z uwagi na cyklicznos¢ aktywnosci Stonca powoduje, ze
natezenie promieniowania kosmicznego zmienia sie w czasie. W wyniku reakcji jadrowych
zachodzacych miedzy promieniowaniem pierwotnym, a atomami pierwiastkéw znajdujgcych sie
w goérnych warstwach atmosfery, powstaje wtérne promieniowanie kosmiczne sktadajace sie
m.in. Z protonéw, neutronéw, mionow, elektronéw oraz foton6w promieniowania gamma. Czastki
te rowniez wchodza w rozmaite interakcje z otoczeniem tworzac tzw. kaskady hadronowe i
elektromagnetyczne. Gtéwne procesy oddziatywania promieniowania pierwotnego i wtérnego z
atomami pierwiastkéw atmosfery i litosfery, ktére prowadzg do powstania izotopoéw
kosmogenicznych to [4]:

v’ spalacja - polegajgca na ,kruszeniu” jgder atomowych przez wysoko energetyczne czgstki
natadowane (najczesciej protony). Jadra atomowe, po zderzeniu z rozpedzong do energii
rzedu kilku GeV czastkg natadowang, ulegaja ,rozkruszeniu”, w wyniku ktérego moga
emitowac one zaréwno pojedyncze nukleony, jak rowniez lekkie jadra atomowe: He-2, He-
3, He-4 [5]. Przyktadem izotop6éw kosmogenicznych powstajacych w wyniku reakcji
jadrowych czastek spalacyjnych ze sktadnikami atmosfery sg H-3, Be-7, Na-22, Al-26.

v" wychwyt radiacyjny neutronu - reakcja jgdrowa, polegajgca na pochtonieciu przez
jadro atomowe neutronu z towarzyszaca mu emisjg promieniowania gamma. Przyktadem
izotopu kosmogenicznego powstajacego w wyniku absorbcji przez jadro atomowe
spowolnionego neutronu spalacyjnego jest C-14.

v" wychwyt radiacyjny mionu - jest to oddzialywanie mionu pochodzgcego z wtérnego
promieniowania kosmicznego z jadrami atomowymi pierwiastkdw zawartych w
atmosferze i litosferze. Inaczej niz w przypadku wychwytu neutronu, gdzie mamy do
czynienia z oddziatywaniem silnym, za wychwyt radiacyjny mionu odpowiada
oddziatywanie stabe. W tej reakcji polega ono na wymianie bozonu posredniczacego
miedzy mionem (nalezacym do nieoddziatujacych silnie leptonéw), a kwarkami
tworzacymi proton w jadrze atomowym. Przyktadem izotopéw kosmogenicznych
powstajacych w tym procesie (cho¢ nie jest to gtdwny kanat) jest C1-36 oraz Ar-37.

Ponizej przedstawiono zestawienie wybranych izotopéw kosmogenicznych wraz opisem zrodta
ich pochodzenia (tabela 2).
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Tabela 2. Wybrane izotopy kosmogeniczne [5].

Czas
Izotop polowicznego
rozpadu [lata]

Rodzaj

rozpadu Zrédta izotopu

SLi(n, 3H)%He
3y 12,33 B~ 1IN (n, 3H)'2C
50(p, 1) 150

B (a,p)'eC
ey
e

g0, a)'sC

¢ 5,730*%103 B~

3N (p, 2a)}Be

o0 i

7N(n, 3Li) Be
10(n, 1¢Be);Be

iBe 53,3 dni K

N (n,p, @) Be

10 %106 -
Be 1,39*10 I 30 (n ) 0B

BF (a,n)33Na
2Nq 2,60 B K,y 13Mg(d, @)FiNa
23Na(n,2n)32Na

Mg (d,n)¥Al
2641 7,16¥105 B* #$Mg(d, 2n)35Al
134l(p, 2m) 1351 (B*) 1341

184r (n, p)i5Cl
i¥Mg(n,y)i5C!

3ect 3,01*105 - K Z
3 4 8Ca(u™, a)15C!
30Ca(u™, 2p2n)35CI
foca(n, @)ijAr
36 37
3zAr 35,1 dni K,y 184r (1, 1) AT

39K (1™, 2n)35Ar
K (u, 4n)3Ar

Warto wspomnie¢, ze w wyniku opisanych powyzej proceséw, do powierzchni Ziemi dociera
jedynie 0,05% protonéw pochodzacych z promieniowania pierwotnego [6]. Wynika z tego, ze
wraz ze wzrostem wysokos$ci nad poziomem morza natezenie promieniowania kosmicznego
ro$nie, co oznacza tym samym wieksza produkcje izotopéw kosmogenicznych oraz wieksze dawki
promieniowania jonizujagcego. Wzmozong produkcje izotopéw kosmogenicznych wraz z
wyzszymi dawkami obserwujemy réwniez na obszarach bliskich biegunom Ziemi, z uwagi na
odziatywanie czastek natadowanych promieniowania kosmicznego z polem magnetycznym
naszej planety.

4.2. Izotopy antropogeniczne

Atmosferyczne testy broni jadrowej - prowadzone od 1945 roku (z najwieksza
czestotliwoscig w latach 50. i 60.) gtéwnie przez ZSRR, USA, a takze przez Wielka Brytanie,
Francje i Chiny. W zaleznos$ci od mocy wybuchu, skazenie promieniotwércze spowodowane
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eksplozja moze mie¢ charakter lokalny - kiedy wyemitowane substancje promieniotworcze
pozostajg w troposferze, lub globalny - kiedy przechodza do stratosfery, skad moga zosta¢
przetransportowane w dowolne miejsce na kuli Ziemskiej. Przyktadem eksplozji powodujgce;j
lokalne skazenie promieniotwoércze sg bomby zrzucone w 1945 roku na Hiroshime i Nagasaki o
lacznej uwolnionej energii r6wnowaznej wybuchowi ok 45 kt TNT, natomiast za gtéwne Zrédto
globalnego opadu promieniotwodrczego uznaje sie probne, atmosferyczne wybuchy jadrowe o
1acznej uwolnionej energii rownowaznej wybuchowi ok 550 Mt TNT, ktoérych do 1980 roku w
réznych miejscach na Ziemi przeprowadzono ponad 450 [6]. Zrédtem energii w broni jadrowej
moga by¢ reakcje rozszczepienia ciezkich pierwiastkéw, np. U-235, Pu-239 (bomba atomowa) lub
reakcje syntezy izotopow lekkich, takich jak H-2 i H-3 (bomba termojadrowa). W obu
przypadkach podczas eksplozji emitowane jest promieniowanie jonizujace w postaci neutrondow,
promieniowania gamma oraz czastek alfa i beta. Izotopy alfa i beta promieniotwodrcze
produkowane podczas reakcji jadrowych oraz aktywacji neutronowej lub stanowigcej elementy
konstrukcyjne tadunku jadrowego, same nastepnie ulegaja rozpadowi promieniotwoérczemu
emitujac kolejne pokolenia sztucznych radionuklidéw. W wyniku przeprowadzonych préb
jadrowych do atmosfery wprowadzono izotopy promieniotwércze o tgcznej aktywnosci
ok. 2,5-1021 Bq [45], z czego sztuczne izotopy do dzi$ wystepujgce w Srodowisku to m.in.: Cs-137,
Sr-90, Am-241, Pu-239 oraz Pu-240 [4]. Z uwagi na geograficzne potozenie poligonéw jadrowych
najbardziej skazone zostaly tereny strefy umiarkowanych szerokos$ci na potkuli poinocne;.
Przykladowo, depozycja Pu-239 i Pu-240 w pasie o szerokosciach miedzy 40 a 50 stopniem na
potkuli pn. byta 1,35 razy wieksza niz $rednia dla §wiata [4], a skazenie Sr-90 byto 3,5 razy
wieksze na pétkuli pn. niz na pétkuli pd. [6].

Oprécz sztucznych radionuklidéw, podczas wybuchéw termojgdrowych produkowane byty
réwniez izotopy H-3 oraz C-14, co spowodowato wzrost ich stezenia w atmosferze (patrz punkt
4.1 rozdziat 1). Z posréd wymienionych powyzej radionuklidéw, ze wzgledu na dilugi czas
potrozpadu (T, = 5700 lat) oraz wysoka biodostgpnos¢ najwigkszy wktad do $redniej dawki
obciazajacej (ok. 50 %) otrzymywanej przez mieszkancow Ziemi w wyniku testow broni jadrowej
ma C-14 [6]. Na skutek testow, $rednia obcigzajaca dawka skuteczna dla mieszkarica pétkuli pn.
skumulowana dla lat 1945-2000 zostata oszacowana na 4,5 mSv [65].

Produkcja broni jadrowej — prowadzona gtéwnie na terenie bytego ZSRR i USA. W
wyniku produkgcji i przetwarzania materiatéw jgdrowych do celéw militarnych na terenie bytego
ZSRR (Majak, Tomsk, Krasnojarsk) do $rodowiska uwolnione zostato ok 6 - 10'° Bq substancji
radioaktywnych, z czego aktywno$¢ wyemitowana do atmosfery przekroczyta 1017 Bq [6].
Skazone zostaty przede wszystkim rzeka Tiecza (ok. 1017 Bq), jezioro Karaczaj (4,4 - 10'® Bq),
rzeka Jenisej oraz rzeka Tom, do ktérych zrzucane byty odpady promieniotwércze. Uwolnienia
wystepowatly nie tylko podczas rutynowej eksploatacji obiektow jadrowych, ale réwniez podczas
licznych wypadkow, ktére miaty miejsce na ich terenie. Przyktadowo, w 1957 roku w o$rodku
Majak z powodu niewystarczajacego chtodzenia, eksplodowat zbiornik z wysoko aktywnymi
odpadami ciektymi emitujgc czastki promieniotworcze na wysokos¢ ok 2 km nad powierzchnig
Ziemi. Wydarzenie to znane jest tez jako katastrofa w Kisztymiu [10]. W wyniku tego zdarzenia
okoto 74-740-1015 Bq radioaktywnego materiatu zostato rozprowadzone w $rodowiskuy,
doprowadzajac do skazenia okoto 15000-23000 km? powierzchni. Podobny w swej naturze (ale
na mniejsza skale) wypadek miat miejsce w 1993 roku w kompleksie Tomsk-7, gdzie eksplodowat
pojemnik zawierajgcy mieszanine U-Pu. Rdwnie powazne skazenia Srodowiska wystepowalty w
o$rodkach jadrowych zlokalizowanych na terenie USA. Pierwszym zaktadem produkujacym
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pluton na skale przemystowa byt Hanford w stanie Washington. W latach 1944-1981 okoto
220 000 m3 ciektych odpadéw z przerobu paliwa jadrowego, o tacznej aktywnosci 11,8-1018 Bq,
zostato tam wyprodukowane i zmagazynowane. Z tego nawet do 3800 m3 zostalo wprowadzone
do srodowiska. W poczatkowym okresie eksploatacji, niektére wysokoaktywne odpady i skazone
ciecze byly odprowadzane bezposrednio do gruntu, zanieczyszczajac teren o powierzchni okoto
500 km2. W Oak Ridge w stanie Tenesee 160 000 m3 ciektych odpaddw zawierajacych produkty
rozczepienia i pierwiastki transuranowe zostato bezposrednio zrzucone do gruntu, powodujac
skazenie $rodowiska radioizotopami o tacznej aktywnos$ci 44-1012 Bq [45].

Awarie i wypadki jadrowe - znanych jest 14 wypadkow z udzialem samolotéow
transportujacych bron jadrowa, z czego najpowazniejszym zdarzeniem byt wypadek z 1966 r.,
kiedy to bombowiec US Air Force B-52G przewozacy cztery bomby termojadrowe o energii
wybuchu réwnowaznej eksplozji 1,5 Mt TNT podczas tankowania paliwa w powietrzu zderzyt sie
z latajaca cysterng C-135 nad Palomares w potudniowej Hiszpanii. Zderzenie spowodowato
wybuch samolotu i pozar na wysokosci 8500 m. Trzy z przewozonych bomb spadly na ziemie, a
jedna wpadta do oceanu. W dwdch bombach, ktére spadty na powierzchnie Ziemi nastgpita
detonacja konwencjonalnych materiatéw wybuchowych, ktéra spowodowata zapalenie plutonu
(nie doszto do wybuchu jadrowego). Wynikiem pozaru byto rozproszenie chmury czastek Pui U
na powierzchni 2,3 km? w poblizu Palomares. Drugim najpowazniejszym zarejestrowanym
wypadkiem z udziatem samolotu byta katastrofa bombowca B-52 przewozacego cztery bomby
termojadrowe, ktory zapalit sie i rozbit niedaleko Thule na Grenlandii w 1968 roku. Z powodu
eksplozji i pozaru czastki zawierajgce Pu i U zostaty rozproszone na odlegtos¢ kilku kilometréw.
W obu przypadkach podjeto zakrojone na szerokg skale prace dekontaminacyjne, ale cze$¢
pierwotnych skazen pozostata na miejscu [45].

Innym typem zdarzen jadrowych, ktore spowodowaty uwolnienia substancji
radioaktywnych do Srodowiska byly katastrofy sztucznych satelitdow zasilanych bateriami
lub reaktorami jadrowymi, ktore sptonety podczas ponownego wejscia w atmosfere ziemska.
W 1964 roku okoto 0,6:1015 Bq Pu-238 zostalo uwolnione w atmosferze nad kanatem
Mozambickim (Ocean Indyjski) na skutek zniszczenia amerykanskiego satelity
telekomunikacyjnego z zasilaczem radioizotopowym SNAP-9A na poktadzie. Z kolei w 1978 r.
radziecki satelita Kosmos 954 wyposazony w reaktor jagdrowy po ponownym wejsciu do
atmosfery ulegt spaleniu, a jego pozostatosci rozbity sie na terytoriach p6tnocno-zachodniej
Kanady. Okoto jednej czwartej rdzenia reaktora zasilajagcego, gtéwnie w postaci czastek i
fragmentéw o réznych rozmiarach zostato odzyskane, jednak szacuje sie, Ze reszta rdzenia w
postaci drobnego pytu pozostata w gérnych warstwach atmosfery. Pyt ten, razem z materiatem
wprowadzonym do atmosfery wskutek testow broni jadrowej, wszedt w sktad globalnego opadu
promieniotworczego [45]. Podobnie nad potudniowym Atlantykiem ulegl katastrofie satelita
Kosmos 1402 réwniez wyposazony w reaktor jadrowy. Szczatkéw reaktora nie odnaleziono.
Oproécz satelitéw zasilane energia jadrowa byly takze todzie podwodne, z ktorych czes¢ takze
ulegta wypadkom. Wiadomo o 2 radzieckich i 6 amerykanskich uszkodzonych okretach
podwodnych, ktére spoczywaja na dnie mérz i oceanéw. W 1989 roku w morzu Barentsa ok 1500
m pod wodg zidentyfikowano t6dZ podwodng ,, Komsomolec”, zawierajaca w transportowanych
gtowicach jadrowych 1,6-1013 Bq Pu oraz m.in. 3,1-1015 Bq Cs-137 i 2,8:1015 Bq Sr-90 w rdzeniu
reaktora jagdrowego. W 2000 roku réwniez w morzu Barentsa zatonat z kolei nuklearny okret
podwodny Kursk [6].
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W latach 60. Morze Barentsa oraz Morze Karskie w poblizu archipelagu Nowej Ziemi byty
wykorzystane, jako sktadowiska odpadéw radioaktywnych. Zatopiono tam tysigce pojemnikow z
odpadami promieniotworczymi, co najmniej 16 reaktoréw jadrowych (z tego 6 z paliwem
jadrowym) oraz cztery zbiorniki reaktora. Cze$¢ Zrédet promieniotwoérczych do tej pory nie
zostata zlokalizowana, np. zespoty paliwowe lodotamacza "Lenin", ktére zaginety podczas
transportu i do tej pory nie zostaty odnalezione [6].

Kolejnym typem awarii jadrowych, ktére przyczynity sie do skazenia promieniotwoérczego
$rodowiska przyrodniczego byly awarie w elektrowniach jadrowych. Najwiekszg i najbardziej
brzemienng w skutki byta awaria reaktora w elektrowni jagdrowej w Czarnobylu. W wyniku zZle
zaprojektowanego i przeprowadzonego eksperymentu w nocy z 25 na 26 kwietnia 1986r. w
jednym z 4 blokéw energetycznych doszto do stopienia rdzenia, wybuchu, a nastepnie pozaru.
Przyczyna Kkatastrofy byl nie tylko szereg biledéw popeiionych przez zaloge podczas
wykonywania do$wiadczenia, ale réwniez wyltaczone w tym czasie systemy bezpieczenstwa oraz
sama konstrukcja reaktora. W Czarnobylu, tak jak i w innych elektrowniach jadrowych w ZSRR
wykorzystywane byly reaktory typu RBMK, w ktérych woda petnita tylko role chiodziwa,
moderatorem byl natomiast grafit. Taka kombinacja powodowata dodatni termiczny
wspotczynnik reaktywnosci (inaczej niz w reaktorach typu PWR czy BWR), tj. niekontrolowany
wzrost mocy reaktora w przypadku utraty chtodziwa, co w konsekwencji moze prowadzi¢ do
stopienia rdzenia jadrowego, eksplozji oraz uwolnienia substancji radioaktywnych. W wyniku
awarii elektrowni jadrowej w Czarnobylu do S$rodowiska uwolniona zostala aktywno$¢
promieniotwoércza rzedu 3-5% catkowitej aktywnos$ci wyemitowanej podczas testow broni
jadrowej [4]. Wybrane wyemitowane podczas awarii radionuklidy wraz z aktywnoS$ciami
przedstawia tabela 3.

Tabela 3. Wybrane radionuklidy uwolnione do srodowiska w wyniku katastrofy w Czarnobylu [45].

Czas Oszacowane
Izotop | polowicznego  uwolnienie
rozpadu (PBq)
8S5Kr 10,72 lat 33
898r 50,5 dni 11,5
N5y 29,12 lat 10
9SZr 64,0 dni 84
103Ru 39,3 dni 168
106 Ry 368 dni 73
131y 8,04 dni 1760
133xe 5,25 dni 6500
B4cs 2,06 lat 47
B37¢s 30 lat 85
140pq 12,7 dni 240
Mce 32,5 dni 84
H4ce 284 dni 50
239Np 2,36 dnia 400
238py 87,74 lat 0,015
239py 24065 lat 0,013
240py 6537 lat 0,018
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Eksploatacja obiektow jadrowych - obecnie uwolnienia substancji radioaktywnych
podczas pracy obiektéw jadrowych podlegaja ciaglym pomiarom i kontroli bezpieczenstwa. Jesli
chodzi o reaktory jadrowe wykorzystywane do celéw energetycznych to gtbwnie uwalniane sg
gazy szlachetne, tryt, C-14 i jod w postaci gazowej. Mniej niz 0,001% catkowitej emitowanej
aktywnos$ci stanowia czastki. Dzieki stosowaniu coraz nowocze$niejszych pasywnych oraz
aktywnych systemow bezpieczenstwa dawki dla ludnos$ci zamieszkujacej najblizsze tereny
elektrowni jadrowej wynosza od 0,1 uSv [63] do 50 uSv [64] rocznie i s3 pomijalnie mate w
stosunku do naturalnego $redniego rocznego tla promieniotworczego (wiecej o dawkach w
punkcie 7 rozdziatu I).

Innym typem obiektéw jadrowych, w ktérych dochodzi do uwolnien sg cywilne zaktady
przerobki paliwa jadrowego (osrodki militarne zostaty opisane w podpunkcie , Produkcja broni
jadrowej”). W Europie znajduja sie trzy gtéwne osrodki zajmujace sie przetwarzaniem paliwa
jadrowego: Sellafield i Dounreay w Wielkiej Brytanii oraz La Hague we Francji. Obecnie, tak jak w
przypadku elektrowni jadrowych, uwolnienia substancji radioaktywnych do $rodowiska z
zaktaddéw przerobu paliwa jadrowego sa stale monitorowane, a ich wktad do catkowitej dawki
pochodzacej od ekspozycji zewnetrznej otrzymywanej przez ludno$¢ zamieszkujaca najblizsze
okolice obiektéw jadrowych w ciggu roku jest pomijalnie maty [66]. W przesztosci jednak, kiedy
$wiadomo$¢ dotyczaca ochrony radiologicznej dopiero sie ksztattowata, uwolnienia do
$Srodowiska nie byty limitowane i staty sie powaznym Zrédtem skazenia promieniotwdérczego,
ktérego skutki do dzis obserwowane sg w srodowisku. Przyktadowo, w latach 1950-1992 zrzuty
do Morza Irlandzkiego z Sellafield wynosity okoto 1,3-1015 Bq, z czego znaczng cze$¢ stanowily
transuranowce w tym 0,72-1015 Bq izotopow plutonu (238Pu, 239Pu, 249Pu). Dla poréwnania osrodki
w Dounreay i La Hague wyemitowaly odpowiednio 0,5% i 1,5% izotopow alfa
promieniotwoérczych uwolnionych przez Sellafield [45]. Obecnie z powodu remobilizacji Pu
zanieczyszczone osady w Morzu Irlandzkim dziatajg jak wtérne Zrodta promieniotwércze, co
wynika z przechodzenia z czasem radionuklidéw ze zwigzanych, mato reaktywnych form
fizykochemicznych do bardziej reaktywnych pod wplywem dziatania czynnikéw
$rodowiskowych. Przyktadowo badania specjacyjne Sciekow z La Hague wykazaty, ze cho¢
emitowane z zaktadu radionuklidy wystepuja gtéwnie, jako czastki lub koloidy, to w kontakcie ze
$Srodowiskiem wodnym moga zmienia¢ swojg postaé, w tym przejS¢ do mobilnej, biodostepne;j
formy [21]. Wiele innych badan réwniez potwierdza, ze sposéb transferu radionuklidéw do
$rodowiska i ich przechodzenie przez kolejne pietra ekosystemu zalezy w gtéwnej mierze od
formy fizykochemicznej, w jakiej wystepuja (jony, molekuty, koloidy, czastki), warunkéw
Srodowiska (pH, zasolenie) oraz charakterystyki zZrédta emisji (warunki tlenowe, beztlenowe).
Stad wynika, ze w dlugofalowym szacowaniu skutkdéw skazen promieniotwoérczych srodowiska
kluczowym, oprécz znajomosci rodzaju emitowanych radionuklidéw, jest przeprowadzenie dla
nich analizy specjacyjne;j.

Przetwarzanie materialdw naturalnie wystepujacych w przyrodzie - (z j. ang.
Technologically Enchanced Natural Radioactive Materials - TENORM) powodujgce skazenie
Srodowiska naturalnego poprzez zwiekszenie stezenia aktywnos$ci materiatéw radioaktywnych
wystepujacych naturalnie w przyrodzie (przede wszystkim izotopéw z naturalnych szeregow
promieniotworczych) oraz ich przestrzenng redystrybucje. Do dziatan w ramach TENORM zalicza
sie m.in.. wydobywanie i przetwarzanie rudy uranowej do celow energetyki jadrowej,
wydobywanie i wykorzystanie paliw organicznych (gtéwnie wegla, ropy naftowej i gazu
ziemnego), wydobywanie i przetwarzanie mineraléw (m.in. fosforu do produkcji nawozéw
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sztucznych), wytwarzanie materiatéw budowlanych (np. cegiet, cementu, glazury), produkcje
stali i zelaza oraz produkcje energii geotermalnej [67]. Najwieksze skazenia promieniotworcze
pochodza od produktéw ubocznych oraz odpadéw powstajacych podczas wydobywania ropy
naftowej i gazu ziemnego. Gtownym problemem w tym przemysle jest powstawanie trudno
rozpuszczalnego osadu BaSOs ktéory wytrgca sie na wewnetrznych Scianach rur
odprowadzajacych wode. Z uwagi na to, Ze bar jest analogiem chemicznym radu, moze on zosta¢
zastapiony przez transportowane razem z wodg izotopy radu pochodzace z szeregéw
promieniotwérczych, tj. Ra-226 oraz Ra-228. W ten spos6b tworza sie odpady radioaktywne
zawierajace oprocz izotopow radu réwniez jego pochodne takie jak: Pb-210 oraz Po-210. Sg one
Zrédtem zaréwno ekspozycji zewnetrznej (poprzez promieniowanie gamma) jak réwniez
ekspozycji wewnetrznej (poprzez promieniowanie alfa) [23]. W samych Stanach Zjednoczonych
rocznie produkowane jest ok. 100 ton BaSO4 na jeden szyb naftowy, przy czym $rednie stezenie
radu w osadzie oszacowano na 17,76 kBq/kg. Stezenie to moze by¢ znacznie wyzsze (nawet do
15 MBq/kg) lub nizsze w zaleznosci od podtoza geologicznego w rejonie wydobycia [24]. W tabeli
4 przedstawiono zawarto$ci Ra-228 i Ra-226 w odpadach pochodzacych z przemystu naftowego
i gazowego w roznych krajach swiata.

Tabela 4. Zawarto$¢ izotopéw radu w odpadach z przemystu naftowego i gazowego [22].

Miejsce wydobycia Rodzaj odpadow 226Ra [Bq/kg] 228Ra [Bq/kg]
Australia State 21000 - 250000 48 000-300 000
Brazylia State 121 000 -3 500 000 148 000-2 195000
Egipt State 7541 - 143 262 35460 - 368 654
Malezja State 114 300 - 187 750 130120 - 206 630
Norwegia State 300-32300 300-33500
Tunezja State 4300 - 658000

Wielka Brytania State 1000 -1 000 000

USA State 15400-3 700000

Australia Ciekte 25000 30000

Brazylia Ciekte 50 000 -413 000 49 000-117 900
Egipt Ciekte 18 000 13 250

Malezja Ciekte 6 -560 4-520

Norwegia Ciekte 100-4700 100 - 4600
Tunezja Ciekte 66 - 453

22



5. Rozprzestrzenianie sie izotopow
promieniotworczych w atmosferze

5.1. Aerozole atmosferyczne

[zotopy promieniotwdrcze obecne w atmosferze moga wystepowaé w jedne;j z trzech faz:
statej, ciekltej oraz gazowej. Zawieszone w powietrzu czastki w stanie statym lub ciektym
zawierajace radioizotopy tworza promieniotwoércze aerozole atmosferyczne. Aerozole
zbudowane z czastek w stanie cieklym moga wystepowac, jako rozwory wodne lub jako czastki
state otoczone cienkg powtoczka wodna. Zawarto$¢ wody w aerozolach nie przekracza 50% ich
masy, co rozrdznia je od kropel wody [31]. Najwazniejszym parametrem aerozoli wptywajacym
na ich transport oraz czas przebywania w atmosferze oprdcz wiasnosci chemicznych jest ich
rozmiar. Z uwagi na réznorodne ksztatty, wielko$¢ oraz porowatg strukture przyjmuje sie, ze
aerozole maja ksztatt kulisty, a ich rozmiar okre$la sie za pomoca Srednicy efektywnej. NajczeSciej
stosowang Srednicg efektywna jest Srednica zastepcza aerodynamiczna czgstki. Jest to $rednica
kulki o gestosci rownej gestosci bezwzgledniej badanej czgstki, majgca takg samg predkos$¢
opadania w danym o$rodku, co rozwazana czastka.

Ze wzgledu na rozmiar aerozole mozna podzieli¢ na nastepujace grupy [32]:

- aerozole o $rednicy d < 0,1 pm zwane jadrami Aitkena lub klasg jader Aitkena

- aerozole o $rednicy od 1 pm do 2 pm zwane aerozolami duzymi lub klasg akumulacji
- aerozole o $rednicy od 2 um do 10 um zwane aerozolami wielkimi

Aerozole o Srednicy d<2 pm naleza do klasy aerozoli drobnoziarnistych, natomiast aerozole o
$rednicy d>2 pm do klasy aerozoli gruboziarnistych. W powietrzu atmosferycznym do czastek
drobnoziarnistych zalicza sie jadra Aitkena, dymy oraz opary, natomiast do czastek
gruboziarnistych mgty, pyly oraz popioty [32]. W badaniach nad zanieczyszczeniem powietrza
czesto stosuje sie rowniez podziat na czgstki o $rednicy do 2,5 pm tzw. PM2,5 oraz czastki o
$rednicy mniejszej niz 10 pm tzw. PM10. Uznaje sie, Ze aerozole o $rednicy ponizej 10 pm s3
respirabilne, co oznacza Ze po zainhalowaniu moga one dotrze¢ bezposrednio do pecherzykéw
ptucnych [51].

Ze wzgledu na pochodzenie aerozole atmosferyczne mozna podzieli¢ na nastepujace rodzaje [31,
68]:

- aerozole wulkaniczne - powstajagce w wyniku erupcji oraz ekshalacji wulkanéw gazy, mgty i
pyty

- aerozole pustynne - powstajace w wyniku erozji eolicznej pyty mineralne

- aerozole marygeniczne - powstajace w wyniku zalamywania sie fal na powierzchni wody
aerozole soli morskiej
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- aerozole antropogeniczne - powstajace w wyniku dziatalnosci cztowieka opary, dymy, mgty,
pyly i popioty, emitowane gtéwnie w procesach spalania

- aerozole biologiczne - powstajace zaré6wno w procesach naturalnych jak réwniez
wynikajacych z dziatalnosci cztowieka czastki zawierajace pyiki, nasiona oraz mikroorganizmy
takie jak wirusy, bakterie, zarodniki i grzyby.

Aerozole atmosferyczne mozna réwniez podzieli¢ ze wzgledu na sposéb, w jaki dostajg sie do
atmosfery na aerozole pierwotne oraz wtorne. Aerozole pierwotne to czastki, ktore s3
emitowane do atmosfery, natomiast aerozole wtorne to czastki, ktore powstajg w atmosferze
[31]. Tabela 5 przedstawia zestawienie wybranych rodzajéw aerozoli atmosferycznych wraz z

informacjg o rocznych poziomach emisji tych aerozoli do atmosfery.

Tabela 5. Roczna emisja do atmosfery wybranych rodzajow aerozoli [31].

Rodzaj aerozolu

Roczna emisja

Lacznie 2880109 kg suchej masy na rok
Naturalne Aerozole mineralne 52,08 %
ierwotne Krysztatki soli morskiej 45,14 %
P Pyt wulkaniczny 1,04 %
Pyiki roslinne 1,74 %
Lacznie 240-109 kg suchej masy na rok
Siarczany z gazow pochodzenia 54,17 %
naturalnego
Naturalne wtérne = Siarczany z wulkanicznego SO2 8,33 %
Sta.ie cz,qstkl organiczne z lotnych 25,00 %
zwigzkow organicznych
Azotany z NOx 12,50 %
. Lacznie 110-10° kg suchej masy na rok
Antropogeniczne
ierwotne Pyty przemystowe (bez sadzy) 90,91 %
B Sadza 9,09 %
Lacznie 340-10° kg suchej masy na rok
Siarczany z SO2 55,88 %
Antropogeniczne Spalanie biomasy 26,47 %
pos Azotany z NO, 14,71 %
wtorne .
Aerozole organiczne z
antropogenicznych lotnych 2,94 %

Aerozole promieniotworcze, ze wzgledu na pochodzenie radionuklidéw wchodzacych w ich sktad

zwigzkéw organicznych

mozna podzieli¢ na nastepujace grupy [32]:

- aerozole zwigzane z izotopami kosmogenicznymi, gtéwnie Be-7,Na-22, P-32, S-35

- aerozole zwigzane z izotopami bedacymi produktami rozpadu radonu oraz toronu m.in. Po-218,

Pb-210, Po-210, Bi-210

- aerozole zwigzane z izotopami emitowanymi podczas reakcji rozszczepienia takimi jak np.
Sr-90, Cs-137, Ru-103,1-131

- aerozole zwigzane z izotopami powstajacymi

akceleratorow np. Be-7, Na-22, Na-24, Mn-56
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- aerozole zwigzane z izotopami plutonu emitowanymi podczas testow broni jadrowej

- aerozole zwigzane z izotopami pochodzacymi z wydobywania oraz spalania paliw kopalnych
takimi jak U-238,Po-218,Pb-214 - Bi-214, Pb-210 - Po-210, K-40

Proces powstawania aerozoli, zwany tez nukleacja aerozoli polega na kondensacji czasteczek
substancji ze stanu gazowego do stanu statego lub ciektego. Moze przebiega¢ z udziatem jedne;j
(proces jednosktadnikowy) lub wielu (proces wielosktadnikowy) substancji gazowych. Jesli
proces ten wystepuje w obecnosci obcych substancji w stanie statym takich jak krysztatki soli to
jest to proces nukleacji heterogenicznej, w przeciwnym wypadku nazywany jest procesem
nukleacji homogenicznej. Mniejsze czastki aerozoli moga roéwniez podlegaé procesowi
koagulacji, ktéry polega na taczeniu sie aerozoli w wieksze agregaty. Koagulacja aerozoli
zachodzi w wyniku [31]:

- ruchéw Browna (w zjawisku dyfuzji Browna lub zjawisku konwekcyjnego wzmocnienia dyfuzji
Browna)

- ruchow turbulencyjnych
- opadania grawitacyjnego
- dziatania sit zewnetrznych (takich jak sity van der Waalsa, sity elektrostatyczne)

Oprécz proceséw zwiekszania liczby aerozoli w atmosferze rownoczesnie zachodza procesy
prowadzace do ich usuwania z atmosfery. Procesy te, zwane ogélnie depozycja mozna podzieli¢
ze wzgledu na sposo6b przebiegu na depozycje sucha oraz mokra.

Depozycja sucha

Jest to usuwanie aerozoli z powietrza atmosferycznego w wyniku transportu do powierzchni
ziemi zachodzacego bez udziatu wody. Szybko$¢ oraz sposob przebiegu tego procesu zaleza do
nastepujacych czynnikow [31]:

- warunkow meteorologicznych, takich jak nastonecznienie, predkos¢ wiatru, temperatura,
wilgotno$¢ wzgledna, intensywno$¢ ruchéw turbulencyjnych

- wlasnosci fizykochemicznych czastek aerozoli, takich jak rozmiar, ksztatt, higroskopijnosg¢,
tadunek elektryczny, reaktywnos¢, rozpuszczalnosc

- wilasnosci podtoza, na ktérym nastepuje suche osiadanie, takich jak faktura (gtadkosc,
szorstko$¢), wilgotno$¢, reaktywno$¢, rodzaj podtoza (skalne, roslinne).

Etapy przebiegu depozycji suchej sktadajg sie z nastepujacych elementéw [31]:

1. pionowy transport aerozoli ku powierzchni ziemi spowodowany dyfuzja turbulencyjna; dla
czastek o Srednicach powyzej 1 pm zachodzi rowniez proces grawitacyjnego osiadania, zwany
sedymentacja
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2. transport aerozoli w warstwie laminarnej; dla czastek o $rednicach <0,1 um za transport do
powierzchni ziemi odpowiadajg ruchy Browna, natomiast dla czastek o $rednicach > 1 um
bezwtadnos$c¢ oraz sedymentacja

3. osiadanie aerozoli na powierzchni Ziemi.

Szybko$¢ procesu suchej depozycji, wyraza sie nastepujacym wzorem 36:

F m

va =7 5] (36)
Gdzie:
F — strumien czastek aerozoli skierowany ku powierzchni Ziemi

C(z) — stezenie czastek aerozoli w powietrzu na wysokosci z nad powierzchnig Ziemi

W przypadku aerozoli zwigzanych z izotopami promieniotwérczymi, strumien F okre$la sie, jako
aktywno$¢ radionuklidéw zawartych w powietrzu przypadajaca na jednostke powierzchni,
usuwana z atmosfery w jednostce czasu. Jednostka strumienia aktywnos$ci w jednostce czasu jest
[Bq/(m?s)]. Miarg stezenia czastek aerozoli nad powierzchnig Ziemi jest z kolei stezenie
aktywnoSci izotopéw promieniotwérczych w powietrzu mierzone w [Bq/m3].

Dla aerozoli atmosferycznych szybkosé¢ depozycji suchej mozna wyznaczy¢ réwniez ze wzoru 37
[32]:

d 2
va = 10 (0p = Pair)g [] (37)
Gdzie:

d, — $rednica aerozolu [cm]

pp — gestosc aerozolu [cr'%]

Pair — gestoS¢ powietrza [L]
alr Cm3

n — lepko$¢ powietrza [Cn'lg s]

cm
g — ziemskie przyspieszenie grawitacyjne (warto$¢ bezwzgledna) [S—Z]
Z wzoru 37 wynika, Ze najwiekszy wptyw na tempo procesu suchego osiadania ma rozmiar

usuwanych z powietrza czgstek. Tabela 6 przedstawia przyktadowe szybkosci opadania dla
aerozoli atmosferycznych zwigzanymi z Be-7, Pb-210 oraz Cs-137.
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Tabela 6. Szybko$¢ depozycji suchej v,; [cm/s] dla wybranych aerozoli atmosferycznych [32].

Be 210Ph 137Cs Miejsce pomiaru
0,5 (0,3-0,8) - 3,4 (1,3-6,3) Grecja
1,2 (0,5-2,1) - - Wielka Brytania
0,5 (0,2-3,4) - - Norwegia

0,1-0,6 - - Wielka Brytania

0,8 - - USA

1,0 - - USA

2,8 0,95 - USA

1,66 - - USA

1,3 0,7 - USA

1,5 - 1,46 Niemcy

1,6 1,1 - USA

Depozycja mokra

Jest to usuwanie aerozoli z powietrza atmosferycznego w wyniku transportu do powierzchni
Ziemi zachodzacego z udzialem wody (tzw. wymywanie aerozoli z atmosfery). Zjawisko to
zachodzi w wyniku przechwytywania czasteczek aerozoli przez zawieszone w powietrzu
hydrometeory, tj. krople wody lub krysztatki lodu wchodzace w sktad chmur oraz opadéw
atmosferycznych. W przeciwienstwie do depozycji suchej, ktéra zachodzi przy powierzchni Ziemi,
wymywanie aerozoli moze zachodzi¢ na réznych wysokosciach nad powierzchnia Ziemi, w tym
przede wszystkim na wysokos$ciach, na ktérych znajduja sie podstawy chmur. Przebieg depozycji
mokrej w duzej mierze zalezy od procesu powstania chmur oraz przemian zachodzacych w
chmurach prowadzacych do powstania opadéw [31].

Etapy depozycji mokrej sktadajg sie z nastepujgcych elementow:

1. Mieszanie sie aerozoli atmosferycznych z kroplami wody lub krysztatkami lodu
2., Dotaczanie” sie czastek aerozoli do kropel wody lub krysztatkéw lodu

3. Transport aerozoli wraz opadami atmosferycznymi na powierzchnie Ziemi
Wyroéznia sie dwa gtéwne procesy wymywania aerozoli z atmosfery [31]:

- wymywanie w chmurach - aerozole atmosferyczne peiniag bardzo wazna funkcje w procesie
powstawania chmur bedgc tzw. jadrami kondensacji. Dzieki nim juz przy przesyceniu pary
wodnej rzedu 1% dochodzi do zapoczatkowania tworzenia kropel chmury. Wskaznik wymywania
aerozoli bedgcymi jadrami kondensacji (z j. ang. scavenging ratio) opisuje wzor 38:

Fl — Ci,O;ic(;i,int (3 8)

Gdzie:
F; — masowy wskaznik wymywania aerozoli tworzacych jadra kondensacji
Cio — stezenie i — tego aerozolu w powietrzu przed powstaniem chmury

Ciint — Stezenie i — tego aerozolu w chmurze
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Oproécz jader kondensacji w chmurze obecne sg rowniez aerozole, ktore nie zostaly uaktywnione.
S3 one wymywane w procesie koagulacji, poprzez zderzanie sie z kroplami wody w chmurze. Za
zderzenia te odpowiadajg w gtéwnej mierze ruchy Browna.

- wymywanie przez krople deszczu - podobnie jak w przypadku usuwania nieaktywnych
aerozoli z przestrzeni chmurowej polega na koagulacji tj. taczeniu sie aerozoli z kroplami wody.
Zrédtem tego procesu moga by¢ ruchy Browna, ruchy turbulencyjne, dziatanie sity grawitacji, sity
hydrodynamicznej oraz wiele innych. Stopieni intensywnos$ci wymywania aerozoli przez krople
wody zalezy od bardzo wielu czynnikéw takich jak: rozmiar aerozolu, rozmiar kropli wody,
predkos¢ koncowa aerozolu, predkos¢ koncowa kropli wody, lepkos¢ wody, lepko$¢ powietrza,
gesto$¢ powietrza oraz wspétczynnik dyfuzji aerozolu. Oprécz deszczu, wychwyt aerozoli z
powietrza moze réwniez zachodzi¢ dla innych opadéw atmosferycznych takich jak $nieg, grad,
mzawka, czy nawet mgta [9].

Zjawisko mokrej depozycji, sktadajace sie z wymywania aerozoli w chmurach oraz przez opady
atmosferyczne mozna opisa¢ wzorem 39 [32]:

Xt = Xoe "7t (39)
Gdzie:
Xt — Stezenie aerozoli w powietrzu w chwili t

Xo — Stezenie aerozoli w powietrzuw chwilit = 0

Ay, — szybko$¢ wymywania aerozoli w chmurach oraz przez opady atmosferyczne [;]

Szybkos$¢ wymywania aerozoli przez opady atmosferyczne 1,, wyraza sig nastgpujgco (wzor 40)
[32]:

=7 (40)

Gdzie:

trumien opads [ kg ]
p — strumiet opaddw |-
H — efektywna wysoko$¢ stupa powietrza, w ktéorym nastepuje wymywanie [m]

o kg

p — gestoSc powietrza [W]
W — wspétczynnik wymywania [j. bezw. ]

Dla aerozoli atmosferycznych zawierajacych izotopy promieniotwoércze wspoétczynnik
wymywania W definiuje sie nastepujaco (wzoér 41) [32]:

W = Srain [j. bezw.] (41)

Cair
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Gdzie:

B
Crqin — Stezenie aktywnoSci aerozoli w opadach [—q3]
m

B
Cqir — Stezenie aktywnoSci aerozoli w powietrzu [—q3]
m

Inng wielkoscig stosowang do opisu procesu wymywania aerozoli jest czas retencji 7,, bedacy

odwrotnoscia szybko$ci wymywania (wzdr 42) [32]:

T, = ! [s] (42)

Ap

Ponizej (tabela 7) zestawienie przyktadowych warto$ci wspétczynnikéw wymywania dla aerozoli
promieniotworczych zawierajgcych Be-7, Cs-137 oraz Pb-210.

Tabela 7. Wsp6tczynnik wymywania dla wybranych aerozoli atmosferycznych W [32].

Be 210Ph 137Cs Miejsce pomiaru
144 (103-175) - 1295 (284-3810) Grecja
- - 560 Wielka Brytania
= = 680 (600-800) Wielka Brytania
- - 730 Wielka Brytania
370 (370-375) 215 (203-228) - USA
948 637 - USA
- - 230-6600 Wielka Brytania
- 430 230 Wielka Brytania
- 530 - Wielka Brytania
- - 700 Wielka Brytania

Procesem odwrotnym do depozycji aerozoli jest ich unoszenie z powierzchni Ziemi, zwane
zjawiskiem resuspensji. Przyczynia sie ono zaréwno do rozprzestrzenia sie aerozoli w
Srodowisku jak rowniez do utrzymania statej koncentracji aerozoli w powietrzu. Zalezy ono od
wielu czynnikéw takich jak: rodzaj aerozoli, predko$¢ wiatru, rodzaj i struktura powierzchni, czas
ktoéry uptynat od depozycji. Uwaza sie, Ze proces resuspensji czastek aerozoli atmosferycznych
wnosi najwiekszy wktad do dawek otrzymywanych przez organizmy zywe w wyniku wchtoniecia
substancji radioaktywnych [32]. Dla aerozoli promieniotwérczych intensywno$¢ procesu
resuspensji mozna wyznaczy¢ korzystajac ze wspotczynnika resuspensji zadanego wzorem 43:

Cair 1
ke =30 [ (43)
Gdzie:
Bq

Cair — Stezenie aktywnoSci izotopu w powietrzu [—]
m

B
Dg — depozycja aktywnoSci izotopu na powierzchni ziemi [m—Z]
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Wspétczynnik ten moze by¢ stosowany tylko dla duzych powierzchni, dla ktérych rozktad
depozycji jest rownomierny. W innym przypadku mozna wykorzysta¢ wskaznik, okreslajgcy
szybkos$¢ resuspens;ji, zdefiniowany wzorem 44:

R [1
A =5 [3] (44)
Gdzie:
. - y . Bq
R — pionowy strumien depozycji akywnoSci izotopu [m]

B
Dg — depozycja aktywnoSci izotopu na powierzchni Ziemi [m—(i]

Podsumowujgc, rozprzestrzenianie sie izotopéw promieniotworczych w atmosferze jest bardzo
skomplikowanym zjawiskiem zaleznym od wielu czynnikéw, z ktérych najwazniejsze to [31]:

- r6znorodno$¢ Zrodet skazen promieniotwoérczych

- r6znorodnos¢ form fizykochemicznych transportowanych radionuklid 6w

- wystepowanie procesow dyfuzji oraz kierunkowego transportu radionuklidow w atmosferze

- zjawisko wymywania izotopow z atmosfery w chmurach oraz wraz z opadami atmosferycznymi
- zjawisko usuwania radioaktywnych aerozoli atmosferycznych w skutek suchego osiadania

- zjawisko reemisji do atmosfery w wyniku procesu resuspensji

- warunki meteorologiczne

- uksztattowanie terenu

Transport izotopéw promieniotworczych w atmosferze oraz depozycja izotopéw na
powierzchnie Ziemi stanowi bardzo wazny, ale nie jedyny element obiegu radionuklidéow w
$Srodowisku. Cze$cig obiegu s réwniez m.in. ro$liny, zwierzeta, mikroorganizmy, wody
powierzchniowe oraz gleba. Ztozono$¢ tego systemu oraz mnogo$¢ proceséw transportu, jakim
podlegaja izotopy promieniotwoércze przechodzac przez poszczegbélne elementy Srodowiska
przyrodniczego przedstawia rysunek 2.
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Rysunek 2. Uproszczony schemat obiegu radioizotopow w Srodowisku [46].

6.1zotopy bedace przedmiotem badan

6.1. Izotopy plutonu

Pluton jest pierwiastkiem radioaktywnym o bardzo wysokiej radiotoksycznosci
posiadajgcym 20 znanych izotopdw o czasach pdirozpadu wynoszacych od 1,1 s dla Pu-228 do
8,08:107 lat dla Pu-244. Najwazniejszym izotopem plutonu jest Pu-239, wykorzystywany zaréwno
w energetyce jadrowej, gdzie w wyniku jego rozszczepienia uzyskiwana jest 1/3 catkowitej
otrzymywanej energii jak i przy produkcji broni jadrowej. W ilosciach masowych produkowany
jest w reaktorze jadrowym podczas bombardowania U-238 powolnymi neutronami. Ponizej
schemat reakcji jadrowej, w ktorej jest produkowany Pu-239 (wzor 45):

238 1 23077 P 230y B 239
U+ n- U — Np — “°°Pu (45)
Drugim waznym z punktu widzenia zastosowan praktycznych jest izotop Pu-238, emitowany w
wyniku nastepujacej reakcji jadrowej (wzoér 46):

238U+ ZD N 238Np+21n 238Np ﬁ_) 238Pu (46)

Pu-238 gltéwnie wykorzystywany jest, jako Zrodto zasilania w energie elektryczng w sztucznych
satelitach. Uzywany byt w takich misjach jak Voyager, Cassini, Apollo 14, Galileo. Pu-238 jest
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bardzo wydajnym paliwem, poniewaz z 1 kg tego izotopu mozna otrzymaé 22-106 kWh. Ze
wzgledu na rodzaj emitowanego promieniowania (a oraz niskoenergetyczne y) moze by¢ tatwo
ostoniety. Poza tym Pu-238 przez dtugi czas wykorzystywany byt w bateriach jadrowych
stosowanych w rozrusznikach serca. Z uwagi na problem z odpadami promieniotwdrczymi,
obecnie stosuje sie raczej baterie litowe [4].

W niniejszej pracy przedmiotem analizy byty izotopy Pu-238, Pu-239 i Pu-240. Izotop Pu-240
powstaje w wyniku wychwytu neutronu (pochodzacego np. z reakcji rozszczepienia) przez Pu-
239. Podobnie Pu-240 po absorpcji neutronu ulega rozszczepieniu lub przechodzi w Pu-241.
Poniewaz w rozpadzie Pu-240 emitowane s3g czastki alfa o bardzo zblizonej energii do energii
czastek alfa emitowanych podczas rozpadu Pu-239, nie udaje sie ich rozseparowa¢ w widmach
alfa-spektrometrycznych. W zwigzku z tym przyjeto sie, Ze wynikiem analizy alfa
spektrometrycznej jest taczna aktywnos$¢ 239Pu i 240Pu. Dane charakteryzujace wykorzystane w
pracy izotopy plutonu oraz schemat proceséw, w ktérych powstaja przedstawione sa
odpowiednio w tabeli 8 oraz na rysunku 3.

. o, A N
238U 239pu _ﬁ 36% 240pu ) rozszezepialny  rozszczepienie®
N8 6;1'3'6 2 ~=" paliworodny wychwyt%
91%

— mniej paliworodny
/238

el
43 _>
Am

99%
1%

242m
84% Am

85% 1e 85%
HNB _)24d _)2u5
Cm Cm

1% 3% 13% “4%Cm 81%

Rysunek 3. Procesy produkcji izotopow plutonu w paliwie jadrowym [47].

Tabela 8. Charakterystyka rozpadéw wybranych izotopéw plutonu [4].

Liczba Czas Energia
polowicznego Typ emitowanego Prawdopodobienistwo
masowa o . -
A rozpadu T1,2 rozpadu = promieniowania emisji [%]
[lata] [MeV]

a 5,499 70,9

238 87,74 « 5457 29
a 5,155 73,3
239 24110 « 5143 151
a 5,168 72,8
240 6563 a 5,123 27,1

a 4,901 74

105 2
242 310 a 4,857 26
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Aerozole atmosferyczne zawierajace izotopy plutonu formowane sa w nastepujacych procesach
[32]:

- utlenianie lub parowanie metalicznego plutonu

- utlenienie lub parowanie napromieniowanego uranu lub dwutlenku uranu
- dyspersja kropel roztworé6w wodnych lub zawiesin zawierajacych pluton

- resuspensja czasteczek zawierajacych pluton ze skazonej powierzchni

Do atmosfery izotopy plutonu dostaty sie gtéwnie w wyniku testéw atmosferycznych broni
jadrowej, awarii satelitbw z zasilaczami jadrowymi, oraz wyciekdw z instalacji jadrowych.
Doktadnie procesy emisji plutonu oraz innych izotopéw antropogenicznych do $rodowiska
opisano w punkcie 4.1 rozdziatu I. Oprécz Zrodet antropogenicznych, w przyrodzie znajduja sie
réwniez naturalne Zrédta plutonu. Naleza do nich: produkcja plutonu podczas wybuchéw
supernowych majacych miejsce przed powstaniem naszego Uktadu Stonecznego oraz naturalne
reaktory jadrowe. Szacuje sie, Ze zawarto$¢ naturalnego plutonu w skorupie ziemskiej wynosi
kilkanascie kilogramoéw [4].

Obecnie na terenie Polski nie ma Zadnych istotnych Zrédet plutonu, wiec jego obecno$¢ w
atmosferze moze wynika¢ gtownie z resuspensji aerozoli zawierajacych pluton pochodzacych ze
Zrddet takich jak awaria elektrowni jadrowej w Czarnobylu czy globalny opad promieniotwdrczy.
Swdj udziat mogg mie¢ tez Zrodta odlegte, takie jak np. uwolnienia z zakladéw przerébki paliwa
jadrowego (np. La Hague we Francji). Pomiary prowadzone do tej pory na terenie IF] PAN w latach
1990-2007 wykazaty, ze $rednie stezenie aktywnos$ci izotopéw Pu-238 oraz Pu-239+240 w
kwartalnych probkach aerozoli z przygruntowej warstwy powietrza wynosza odpowiednio 1,2
nBg/m3 oraz 4,3 nBq/m3 [42]. Z kolei w miesiecznych prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego depozycja aktywnosci izotopédw Pu-238 oraz Pu-239+240 wynosi 0,05 mBq/m?
oraz 0,3 mBq/m?2 [43].

Jedng z metod pomocnych w ocenie pochodzenia izotopéw plutonu w badanych prébkach jest
wyznaczenie stosunku aktywnosci Pu-238/Pu-239+240 oraz Cs-137/Pu-238+240. Stosunki te
przyjmuja rézne wartosci w zaleznosci od Zrdédta emisji plutonu do Srodowiska, co pokazuje
tabela 9.

Tabela 9. Stosunki aktywno$ci Pu-238/Pu-239+240 i Pu-239+240/Cs-137 charakterystyczne dla wybranych
zrodetl skazen izotopami plutonu [75,76,77].

Zrodto skazenia izotopami plutonu A Pu-238/A Pu-239+240 A Cs-137 /A Pu-239+240
Material konstrukcyjny broni jadrowej 0,014

Op:sld globa,lny + SNAP 9A 0,03 38-55
(pétkula p6inocna)

Wypalone paliwo jadrowe 0,18->1,8

Sellafield 0,18-0,21

La Hague 0,26 - 0,34

Czarnobyl 0,55-0,6 1001 -10002

1 Prébki zebrane w bliskiej odlegtosci od elektrowni jadrowej(EJ) w Czarnobylu (w obrebie 30 km)
2Prébki zebrane w duzej odlegtosci od Czarnobyla (na terenie Niemiec niedaleko Monachium)

W przypadku stosunku aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 charakterystycznego dla wypalonego
paliwa jadrowego (pochodzacego np. z awarii E] w Czarnobylu) wartoSci przedstawione w tabeli
9 stanowig informacje jedynie o rzedzie wielkosci badanego stosunku.
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Dotychczasowe badania wskazujg, Ze pochodzenie plutonu obecnego w powietrzu nad
potudniowg Polska (pochodzacego z resuspensji) ma charakter mieszany, z czego gtdwne
sktadowe stanowig globalny opad promieniotwérczy, a takze w mniejszym stopniu katastrofa w
Czarnobylu [42].

6.2. Cs-137

Cs-137 obok Cs-134 oraz Cs-135 jest jednym z trzech najwazniejszych antropogenicznych
radioizotopéw cezu wystepujacych obecnie w przyrodzie. Produkowany jest podczas reakc;ji
rozszczepienia zachodzacych w reaktorze jadrowym oraz w bombach jadrowych. Moze by¢
produkowany bezposrednio podczas reakcji jadrowej lub jako produkt rozpadu Xe-137. W
przypadku pierwszego kanatu produkcji izotop Cs-137 wystepuje na ogdét w postaci aerozoli
gruboziarnistych, natomiast w przypadku drugiego kanatu, jako aerozole z klasy akumulacji [32].
Obecnos¢ Cs-137 w atmosferze jest wynikiem uwolnien, do ktérych dochodzi podczas
eksploatacji obiektéw jagdrowych, awarii obiektéw jadrowych oraz testow z bronig jadrowa.
Obecnie najwazniejszym Zrodtem Cs-137 w powietrzu jest globalny opad promieniotwérczy, a
wzrost jego zawarto$ci w powietrzu wynika gtownie z zachodzacych procesdéw resuspensji [38].

Do celéw praktycznych Cs-137 wydobywa sie z wypalonego paliwa jadrowego i wykorzystuje w
szerokim zakresie w nauce, technice i medycynie. Z uwagi na relatywnie dtugi czas potowicznego
rozpadu (30,07 lat), emisje wysokoenergetycznych kwantéw gamma oraz chemiczne wtasnosci
(cez jest analogiem potasu) ma on znaczacy wptyw na dawki efektywne otrzymywane w wyniku
ekspozycji zewnetrznej przez organizmy zywe [35]. Schemat rozpadu izotopu Cs-137 przedstawia
rysunek 4.
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Rysunek 4. Schemat rozpadu izotopu Cs-137 [85].

W Polsce najwyzsze stezenia Cs-137 w powietrzu rejestrowane byly po awarii elektrowni
jadrowej w Czarnobylu. W Warszawie w 1986 roku maksymalne stezenie Cs-137 w
przygruntowej warstwie powietrza zmierzone w probkach miesiecznych osiggneto wartosc 18,6
Bq/ms3, przy czym $rednia z catego roku wynosita 51 mBq/m3 [36]. Dla poréwnania przed
katastrofg $rednie stezenie aktywnosci Cs-137 w powietrzu byto na poziomie kilkudziesieciu
uBg/m3. Na terenie Polski skazenie promieniotwdrcze Cs-137 oraz innymi izotopami
wyemitowanymi do atmosfery podczas katastrofy w Czarnobylu byto bardzo nieréwnomierne
przede wszystkim z uwagi na lokalne opady deszczu, ktére znaczaco podwyzszaty skazenie
promieniotworcze na niektoérych obszarach, siegajac nawet 100 kBq/m?2 na matych obszarach
Slaska Opolskiego [118]. W 1986 roku depozycja aktywnosci Cs-137 w Polsce w rocznym
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sumarycznym opadzie catkowitym wynosita 1511 Bq/m2 [36]. Dla poréwnania obecnie $rednia
depozycja Cs-137 w catkowitym miesiecznym opadzie atmosferycznym na przyktadzie Krakowa
wynosi ok. 0,04 Bq/m2 [39].

6.3. K-40

[zotop pochodzenia ziemskiego. Jest jednym z trzech naturalnie wystepujacych w
przyrodzie izotopéw potasu i jedynym naturalnie promieniotwérczym. Z uwagi na bardzo dtugi
czas potowicznego rozpadu wynoszacy 1,28-10° lat oraz powszechno$¢ wystepowania jest
jednym z najwazniejszych naturalnych emiter6w promieniowania gamma w $rodowisku.
Naturalna aktywnos$¢ wiasciwa K-40 wynosi 31 Bq/g. Potas-40 rozpada sie dwoma kanatami:
poprzez emisje elektronu oraz przez wychwyt elektronu, a nastepnie emisje pozytonu.
Szczegotowo proces rozpadu przedstawia rysunek 5.
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Rysunek 5. Schemat rozpadu izotopu K-40 [85].

Potas zajmuje 17 miejsce pod wzgledem abundancji w skorupie Ziemskiej oraz jest 6 najczesciej
wystepujacym pierwiastkiem w oceanach. Wchodzi w sktad takich mineratéw jak biotyty,
klinoptylolity, leucyty oraz muskowity. Dystrybucja potasu w skorupie ziemskiej waha sie od
0,1% w skatach wapiennych do 4% w skatach granitowych, natomiast Srednie $wiatowe stezenie
aktywnosci K-40 wynosi ok. 370 Bq/kg. Stezenie to przyjmuje rézne warto$ci w zaleznosci od
rodzaju skat, potozenia geograficznego, warunkéw meteorologicznych oraz od tego czy na danym
terenie wystepuje aktywnos$c¢ agrarna [4]. Wykorzystywane w rolnictwie na szeroka skale nawozy
sztuczne wzbogacone w potas, powodujg wzrost stezenia aktywnosci tego radionuklidu nawet o
kilkaset procent. Wzbogacanie gleby w potas wynika z tego, Ze jest to jeden z najwazniejszych
sktadnikéw pokarmowych roslin. Wptywa na odpornos¢ roslin na susze, choroby oraz
przymrozki, a takze bierze udziat w transformacji azotu mineralnego do biatek [37]. Oprocz tego
potas peni bardzo wazng funkcje w przypadku skazenia gleby radioaktywnym cezem. Z uwagi na
to, Ze jest on chemicznym analogiem cezu, wystepujgc w glebie w duzej ilo$ci dziata blokujaco na
wchtanianie cezu przez ro$liny.

Potas jest jednym z trzech najwazniejszych pierwiastkdw wystepujacych w organizmie czlowieka
i ma znaczacy udziat w zachowaniu prawidtowej gospodarki wodno-elektrolitowej. Aktywnos¢
potasu w ciele cztowieka rézni sie w zaleznos$ci od ptci, wieku oraz masy i np. dla mezczyzny rasy
kaukaskiej o masie 70 kg wynosi ok. 4400 Bq [4]. Do organizmu cztowieka potas (w tym K-40)
dostaje sie droga pokarmowa oraz oddechowa.
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Obecno$¢ izotopu K-40 w atmosferze spowodowana jest procesem podnoszenia czastek
zawierajacych potas z powierzchni ziemi tj. ich resuspensja. Potas-40 zawarty w aerozolach
atmosferycznych, pochodzi przede wszystkim z opisanych powyzej zZrédet naturalnych, ale swoj
wktad w zwiekszenie jego zawartos$ci ma tez proces spalania wegla i biopaliw statych. W Krakowie
$rednie stezenie izotopu K-40 w przygruntowej warstwie powietrza wynosi ok 15 uBq/m3 [38]
natomiast depozycja aktywnos$ci w miesiecznym catkowitym opadzie atmosferycznym ok. 1
Bg/m2 [39].

6.4. Pb-210

[zotop bedacy elementem naturalnego szeregu promieniotworczego uranowo-radowego.
Powstaje w wyniku rozpadu Po-214 i jest najdtuzej zyjacym izotopem pochodnym radonu (czas
potrozpadu Pb-210 wynosi 22,3 lat). Powstaje zaréwno w geosferze, hydrosferze jak i atmosferze.
W powietrzu tworzy aerozole z klasy akumulacji, ktére powstaja w dolnej warstwie troposfery
skad nastepnie ulegaja depozycji na powierzchnie Ziemi. Aerozole zawierajace Pb-210 doskonale
nadaja sie do badan transportu kontynentalnych mas powietrza, z uwagi na to, ze ponad 99%
radonu emitowane jest do atmosfery z obszaréw ladowych, a tylko niecaty 1 % ze zbiornikéw
wodnych [40]. Ponadto Pb-210 wraz z innymi izotopami pochodnymi radonu jest
wykorzystywany do badania szybkosci depozycji aerozoli atmosferycznych, czasu retencji
aerozoli, wspotczynnikéw wymywania, Zrodet pytow kontynentalnych w masach powietrza oraz
proceséw przylaczania czastek metali do aerozoli [61,86].

Stezenie aktywnosci otowiu-210 w przyziemnej warstwie atmosfery waha sie w zaleznosci od
warunkow meteorologicznych, pory roku, stopnia emanacji radonu na danym terenie, wysokosci
atmosferycznej warstwy granicznej oraz wilgotnosci gleby od kilku dziesigtych mBq/m3 do kilku
mBq/m3. Dla przyktadu stezenie aktywnosci Pb-210 mierzone tygodniowo w Detroit przez 18
miesiecy wynosito od 0,3 do 4,22 mBq/m3, w 12 letnich pomiarach prébek miesiecznych w
Belgradzie od 0,30 do 3,17 mBq/m3, w poludniowej Hiszpanii od 0,28 do 0,92 mBq/m3 [41],
natomiast w Lodzi w latach 2008-2009 od 0,167 do 1,847 mBq/m3[119].

Schemat rozpadu Pb-210 przedstawia ponizszy rysunek 6.
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Rysunek 6. Schemat rozpadu izotopu Pb-210 [85].
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6.5. Be-7

Beryl-7 to izotop pochodzenia kosmogenicznego o czasie pétrozpadu réwnym 53,3 dni.
Powstaje w atmosferze w wyniku reakcji spalacji lekkich jader takich jak jadra wegla, azotu czy
tlenu. Doktadny opis reakcji jadrowych prowadzacych do powstania Be-7 zawiera tabela 2. Be-7
produkowany jest w gérnych warstwach atmosfery, z czego w ok. 70 % w stratosferze [33], skad
zostaje transportowany na powierzchnie Ziemi glownie w postaci aerozoli o Srednicach
aerodynamicznych od 0,07 pm do 2 um, tj. aerozoli z klasy akumulacji [32]. Proces przytaczania
sie Be-7 do aerozoli atmosferycznych odbywa sie poprzez koagulacje, ktéra zachodzi podczas
przechodzenia berylu ze stratosfery do nizszych warstw atmosferycznych. Stezenie aktywnosci
Be-7 w przygruntowej warstwie powietrza waha sie 0,08-30 mBq/m3 i zalezy od wielu czynnikéw
takich jak: aktywno$¢ stoneczna, warunki meteorologiczne (w szczegélnosci opady
atmosferyczne, temperatura i wilgotno$¢ powietrza), szeroko$¢ geograficzna oraz pora roku [13,
48]. Sredni czas przebywania aerozoli zawierajacych Be-7 w atmosferze wg réznych badan
wynosi od 2,6 dnia [49] do 8,9 dnia [50], przy czym depozycja na powierzchnie Ziemi zachodzi
gtoéwnie w wyniku grawitacyjnego opadania oraz wraz z opadami atmosferycznymi [13]. Ze
wzgledu na swoje wtasnosci Be-7 moze by¢ wykorzystywany, jako znacznik w badaniach réznych
sktadowych proceséw transportu aerozoli w atmosferze, takich jak predkosci depozycji aerozoli,
czasy retencji aerozoli w troposferze [61], czy wychwyt aerozoli przez roslinnos¢, jak réwniez w
badaniach innych proceséw srodowiskowych takich jak erozja czy sedymentacja.

Be-7 rozpada sie w wyniku wychwytu elektronu do wzbudzonego jadra Li-7, ktére nastepnie
odwzbudza sie poprzez emisje kwantu gamma o energii 477,6 keV. Schemat rozpadu tego izotopu
przedstawia rysunek 7.
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Rysunek 7. Schemat rozpadu izotopu Be-7 [85].

6.6. Na-22

[zotop pochodzenia kosmogenicznego o czasie poétrozpadu réwnym 2,6 lat. Reakcje
jadrowe, w jakich jest produkowany zawarto w tabeli 2. Oprécz naturalnych proceséw, Na-22 (
jak réwniez Be-7) emitowany byt podczas atmosferycznych testéw broni nuklearnej. Jego stezenie
aktywnos$ci w powietrzu przewyzszato wowczas 10 krotnie poziomy obserwowane w wyniku
naturalnej produkcji wynoszace od 0,02:10-4do 0,2:10-4* Bq/m3 [34]. Z uwagi na swoje wtasnosci
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Na-22 podobnie jak Be-7 wykorzystywany jest jako znacznik proceséw Srodowiskowych [72],
chociaz zdecydowanie rzadziej z uwagi na trudnos$ci w pomiarze tak matych aktywnosci. Schemat
rozpadu tego izotopu przedstawia rysunek 8:
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Rysunek 8. Schemat rozpadu izotopu Na-22 [85].

7.DawKki promieniowania jonizujacego w
srodowisku

Promieniowanie jonizujgce przenikajgc przez materie (zaréwno zywa jak i nieozywiona)
przekazuje jej swoja energie, prowadzac do powstania zmian strukturalnych w postaci jonizacji
oraz wzbudzenia atoméw os$rodka. Sposéb oddziatywania promieniowania z o$rodkiem zalezy
od wielu czynnikéw, takich jak rodzaj emitowanego promieniowania, widmo energetyczne
emitowanych czastek, czy rodzaj absorbentu. W przypadku organizméw zywych najistotniejszym
z biologicznego punktu widzenia efektem tych oddzialywan jest niszczenie kwasu DNA
komorek:

v bezposrednio - w wyniku uszkodzenia pojedynczej lub podwdjnej nici DNA
v' posrednio - za pomocg wolnych rodnikéw, bedgcych jednymi z produktéw radiolizy
wody.

Rodzaj oraz stopien zniszczenia komorek zalezy przede wszystkim od ilosci energii
zdeponowanej w jednostce masy napromienianej substancji. Wielko$¢ ta nosi nazwe dawki

promieniowania jonizujacego i mierzona jest w grejach [1Gy =1 k]—g]. Skutki narazenia

organizmu zywego na dziatanie promieniowania jonizujacego =zaleza, oprécz wartosci
pochtonietej dawki, od nastepujacych czynnikow:

v' biologicznej wrazliwo$ci napromienionych tkanek
czasu przebywania w polu promieniowania jonizujacego
odlegtosci od Zrédia promieniowania jonizujgcego
rodzaju emitowanego promieniowania

szybko$ci napromieniania

N NI NN

38



Makroskopowo skutki oddziatywania na cztowieka promieniowania jonizujacego dzielimy na
skutki deterministyczne oraz stochastyczne. Do skutkéw deterministycznych nalezg m.in.
choroba popromienna, bezptodno$¢ oraz katarakta. Wystepuja one po przekroczeniu dawki
progowej, a ich ostro$¢ ro$nie wraz ze wzrostem pochtonietej dawki. Pierwsze skutki
deterministyczne wystepuja przy dawce na cate ciatlo wynoszacej ok. 0,5 Gy. Skutki stochastyczne,
do ktérych naleza mutacje genowe oraz aberracje chromosomowe, charakteryzujg sie natomiast
bezprogowa zalezno$cig prawdopodobienstwa ich wystapienia od pochtonietej dawki, przy czym
prawdopodobienstwo to ros$nie wraz ze wzrostem dawki. W przeciwienstwie do skutkow
deterministycznych, ostro$¢ skutkéw stochastycznych nie zalezy od wartosci zaabsorbowanej
dawki. Oznacza to, Ze zaréwno mate dawki promieniowania (np. dawki $rodowiskowe) jak
réwniez wieksze dawki promieniowania (np. dawki od ekspozycji medycznej) moga spowodowaé
wystgpienie skutkow stochastycznych. Przyktadem skutkéw stochastycznych jezt wzrost
czestosci zapadania na nowotwory kosci, ptuc, tarczycy oraz biataczke [7].

Pomimo wielu badan oraz eksperymentéw doktadne okreSlenie zaleznosSci skutkéw
promieniowania jonizujgcego od pochtonietej dawki nadal pozostaje wyzwaniem dla naukowcéw.
Obecnie rozwaza sie trzy mozliwe warianty zalezno$ci dawka-skutek: zalezno$¢ liniowsg,
liniowo-kwadratowg oraz hormeze radiacyjng. W ocenie ryzyka zachorowalno$ci na nowotwory
popromienne, najcze$ciej wykorzystuje sie model liniowy bezprogowy, w Kktérym
prawdopodobienstwo wystapienia negatywnych skutkéw napromieniowania ro$nie liniowo
wraz ze wzrostem pochionietej dawki. Sposréd wszystkich wymienionych modeli, jest on
najbardziej konserwatywny, tj. zaktadajacy najgorszy mozliwy scenariusz. W przypadku modelu
liniowo kwadratowego zaktada sie w obszarze matych dawek (tj. do ok. 20 mSv) zalezno$¢ dawka-
skutek, jako funkcje kwadratowa, ktéra w tym przedziale przyjmuje niZsze wartosci
prawdopodobienstwa wystgpienia skutkdéw stochastycznych niz ma to miejsce w przypadku
funkcji liniowej. Ostatnig intensywnie badang mozliwos$cia jest wystepowanie w obszarze matych
dawek tzw. hormezy radiacyjnej. Zjawisko to polega na pozytywnym wptywie matych dawek
promieniowania jonizujacego na organizm zywy, polegajace na nabyciu przez jego komorki
odpornosci na negatywne dziatanie wiekszych dawek. Zgodnie z tym zalozeniem, w wyniku
ulepszenia funkcjonowania komdérkowych proceséw naprawczych, maleje prawdopodobienstwo
wystapienia nowotworéw popromiennych oraz innych choréb o podtozu genetycznym (wykres
4) [15, 16].

Dane empiryczne

------ Model liniowy

------ Model harmezy

R Model liniowo-kwadratowy

Ryzyko wystgpienia nowotworu

- 50 100
Dawka [mSv]

WyKkres 4. Zalezno$¢ ryzka wystapienia nowotworéw od pochlonietej dawki w réznych modelach dawka-
skutek [30].
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Warto mie¢ na uwadze, Ze rozwazane powyzej modele nalezy traktowac, jako hipotezy badawcze,
wymagajace naukowego potwierdzenia. Jest to o tyle trudne, Ze w przeciwienstwie do zakresu
duzych dawek, dla ktérego udowodniono liniowg zaleznos$¢ dawka-skutek, w obszarze matych
dawek duzo trudniej okresli¢ biologiczne efekty oddziatywania promieniowania jonizujgcego na
organizmy zywe [52]. Szczegélnie, Ze jest ono jednym z wielu czynnikdw stresogennych
wystepujacych w otoczeniu cztowieka [17].

W celu oszacowania narazenia cztowieka na skutki dziatania promieniowania jonizujacego,
oprécz okresSlenia dawki, wyznacza sie réwniez warto$ci dawki rownowaznej, dawki skutecznej
oraz dawki obcigzajacej. Wielkosci te umozliwiajg ocene narazenia wynikajacego zaréwno z
ekspozycji zewnetrznej jak rdwniez wewnetrznej, tj. poprzez inhalacje, ingestie lub wchioniecie
przez skore izotopéw promieniotworczych. Jednostka wszystkich trzech wielkosci jest siwert
[1Sv=1]/1kg], ktéry z fizycznego punktu widzenia jest tym samym, czym jednostka dawki
grej, jednak dawka podana w Sv, oprécz wartosci energii zdeponowanej w jednostce masy,
uwzglednia rownieZ sposdb oraz miejsce jej depozycji w organizmie.

Dawka réwnowazna - jest to dawka pochlonieta przez tkanke lub narzad, uwzgledniajaca
poprzez wspotczynnik wr rodzaj oraz energie padajacego promieniowania (tabela 10) (wzér 47)
[19]:

Hr =Yg WgrDr g [Sv] (47)

Gdzie:
Drr - dawka promieniowania jonizujgcego typu R pochtonieta w tkance lub narzadzie T [Gy]
Wwr - bezwymiarowy czynnik wagowy, zalezny od rodzaju i energii promieniowania (tabela 10)

Tabela 10. Warto$ci czynnika wagowego promieniowania, wr [18].

Rodzaj promieniowania Czynnik wagowy
i zakres energii R promieniowania wy
Fotony, wszystkie energie 1
Elektrony i miony, wszystkie energie 1
2
Neutrony o energii E <1 MeV 2,5+ 18,2 exp(— (ln(g)) )
2
Neutrony o energii E >1 MeVi< 50 MeV 54 17 exp(— @)
2
Neutrony o energii E > 50 MeV 2,5+ 3,25 exp(— W)
Protony z wylaczeniem 2
protondéw odrzutuy, E > 2 MeV
Czastki alfa, fragmenty rozczepienia, 20

ciezkie jadra

Dawka skuteczna (efektywna) - catkowita dawka pochtonieta przez organizm cztowieka,
bedaca suma dawki pochodzacej od ekspozycji wewnetrznej i zewnetrznej (wzor 48) [19]:

E=YrwrHr = ZT, rWrWrDr p [Sv] (48)
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Gdzie:
wr - bezwymiarowy czynnik wagowy, zalezny od rodzaju tkanki lub narzadu (tabela 11)

Tabela 11. Wartos$ci czynnika wagowego tkanki, wt [18].

Tkanka (narzad) T Czynnik wagowy tkanki
(narzadu) wy

Gonady 0,08
Czerwony szpik kostny 0,12
Jelito grube 0,12
Pluca 0,12
Zotadek 0,12
Pecherz moczowy 0,04
Gruczoly piersiowe 0,12
Watroba 0,04
Przelyk 0,04
Tarczyca 0,04
Skora 0,01
Powierzchnia kosci 0,01
Moézg 0,01
Gruczoty $linowe 0,01
Pozostale 0,12

Efektywna dawka obcigZajaca- w celu wyznaczenia catkowitej dawki skutecznej otrzymane;j
przez cztowieka w okre$lonym przedziale czasu, nalezy zsumowa¢ dawki skuteczne otrzymane w
tym czasie z uwzglednieniem narazenia zewnetrznego i wewnetrznego (wzor 49) [18].

E=E; + Yje@jplip+2je@joljo [SVI (49)
Gdzie:
E; —dawka skuteczna od narazenia zewnetrznego [Sv]

e(9)jp.e(g)jo - jednostkowe dawki obcigzajace dla osoby z grupy wiekowej g, w wyniku
wnikniecia droga pokarmowa (p) lub drogg oddechowg (o) radionuklidu j o aktywnosci 1 Bq.
Dawki te zaleza odpowiednio od sposobu przechodzenia danego radionuklidu przez uktad
pokarmowy (poprzez wspoétczynnik f;) oraz od szybkosci absorbcji w ptucach (F-szybka, M-

$rednia, S-wolna) [;—Z]

JjpJjo — aktywnos¢ wchtonietego radioizotopu j drogg pokarmowa (p) lub oddechowa (o) [Bq]

Ponizej wartosci jednostkowych dawek obcigzajacych dla radioizotopéw bedacych przedmiotem
badan prowadzonych w ramach tej pracy (tabela 12, 13).
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Tabela 12. Obcigzajaca dawka skuteczna e(g) dla oséb z ogétu ludnosci od wnikniecia radionuklidu o
aktywnosci 1 Bq droga pokarmowa [Sv] oraz warto$ci czynnika f1 stosowanego przy obliczeniu tej dawki [18].

Nuklid = Czas Wiek g< 1 rok Wiek 1-2 lat 2-7lat | 7-12]at 12-17 >17 lat
potrozpadu g>1 lat
rok
f1 e(g) f1 e(g) e(g) e(g) e(g) e(g)
Be-7 53,3 dni 0,02 1,8-10-1° 0,005 1,3-10-1° 7,7-10-11 5,3-10-11 3,5-10-11 2,8-10-11
Na-22 2,6 lat 1 2,1-108 1 1,5-108 8,4-10-° 5,510 3,7-10° 3,2-10°
K-40 1,28 - 10° lat 1 6,2:108 1 4,2:108 2,1-108 1,3-108 7,6-10-° 6,2-10°°
Cs-137 30 lat 1 2,1-108 1 1,2-108 9,6:10-° 1,0-108 1,3-108 1,3-108
Pb-210 22,3 lat 0,6 8,4-10-¢ 0,2 3,6-10¢ 2,2-10¢ 1,9-10¢ 1,9-10¢ 6,9-10-¢
Pu-238 87,7lat 0,005 4,0-10 5-10+ 4,0-107 3,1-107 2,4-107 2,2-107 2,3-107
Pu-239 2,41-10*lat 0,005 4,2-10-¢ 5-104 4,2:107 3,2:107 2,7-107 2,4-107 2,5:107
Pu-240 6,54-103%1at 0,005 4,2-10° 5-10+ 4,2-107 3,3-107 2,7-107 2,4-107 2,5:107

Tabela 13. Obcigzajaca dawka skuteczna e(g) dla osob z ogétu ludnosci od wnikniecia radionuklidu o
aktywnosci 1 Bq droga oddechowa [Sv] oraz wartosci czynnika f1 stosowanego przy obliczeniu tej dawki [18].

Wiek

Nukdid ab:;)};l;)cii Wiek g< 1 rok E: kl 1-2lat | 2-7lat Zatl 2 11a2t-17 >17 lat
plucnej e(g) f1 e(g) e(g) e(g) e(g) e(g)
Be-7 0,02 2,5-10-10 0,005 2,1-10-10 1,2-10-10 8,3:10-11 6,2:10-11 5,0-10-11
S 0,02 2,5-10-10 0,005 2,4-10-10 1,4-10-10 9,6-10-11 6,8:10-11 5,5-10-11
Na-22 F 1 9,7-10° 1 7,3:109 3,8:10° 2,4-10° 1,5-10° 1,3:10°
K-40 F 1 2,4-108 1 1,7-108 7,5-108 4,510 2,510 2,110
F 1 8,8:10° 1 5,4-10° 3,6:10° 3,7-10° 4,410 4,610
Cs-137 M 0,2 3,6:108 0,1 2,9:108 1,8-:108 1,3-108 1,1-108 9,7-10-°
S 0,02 1,1-107 0,01 1,0-107 7,0-108 4,8-108 4,2:108 3,9:108
F 0,6 4,7-10¢ 0,2 2,9:10° 1,5-10¢ 1,4:-10¢ 1,3:10¢ 9,0-107
Pb-210 M 0,2 5,0-10-6 0,1 3,7-10¢ 2,2:10¢ 1,5-10-¢ 1,3-10¢ 1,1-10¢
S 0,02 1,8-:10-5 0,01 1,8-:10-5 1,1-10-5 7,2:10-6 5,9-10-6 5,6:10-6
F 0,005 2,0-104 5-10+4 1,9-104 1,4-104 1,1-104 1,0-104 1,1-104
Pu-238 M 0,005 7,8:10-5 5-104 7,4-105 5,6-105 4,4-105 4,3-105 4,6-105
S 1-104 4,5-105 1-105 4,0-105 2,7-105 1,9-10-5 1,7-10-5 1,6:10-5
F 0,005 2,1-104 5-10+4 2,0:104 1,5-104 1,2-10+4 1,1-104 1,2-104
Pu-239 M 0,005 8:10-5 5-10+4 7,7-10-5 6,0-10-5 4,8-105 4,7-105 5,0-10-5
S 1-104 4,3-105 1-10-5 3,9-105 2,7-105 1,9-10-5 1,7-10-5 1,6:10-5
F 0,005 2,1-104 5-10+4 2,0-104 1,5-104 1,2:104 1,1-104 1,210
Pu-240 M 0,005 8:10-5 5-10+4 7,7-10-5 6,0-10-5 4,8-105 4,7-105 5,0-10-5
S 1-104 4,3-105 1-105 3,9:10-5 2,7-10-5 1,9-10-5 1,7-105 1,6-10-5

Dawki efektywne otrzymywane przez cztowieka w wyniku ekspozycji na promieniowanie
jonizujgce wystepujace w Srodowisku naturalnym, sg wynikiem zaréwno ekspozycji zewnetrznej
jak i wewnetrznej. Zrédtem ekspozycji zewnetrznej jest promieniowanie gamma emitowane
przez radionuklidy wystepujace w przyrodzie oraz promieniowanie kosmiczne, natomiast
Zréditem ekspozycji wewnetrznej oprocz promieniowania gamma jest promieniowanie alfa i beta,
ktore z uwagi na krotki zasieg w powietrzu jest grozne dla zdrowia jedynie w wyniku wnikniecia
radionuklidéw do organizmu cztowieka. Tabela 14 przedstawia zestawienie dawek skutecznych,
jakie Srednio otrzymuje mieszkaniec Ziemi w ciggu roku z naturalnych oraz antropogenicznych
Zrédet promieniowania jonizujacego obecnych w $rodowisku. Nalezy przy tym wspomnie¢, ze
réwniez sam cztowiek jest emiterem promieniowania jonizujgcego, poprzez radionuklidy
naturalnie wystepujace w jego organizmie, m.in. K-40, izotopy pochodzace z szeregéw
promieniotworczych oraz kosmogeniczne C-14 i H-3.
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Tabela 14. Srednie roczne dawki efektywne otrzymywane przez mieszkanca Ziemi [14, 25].

Zrédto

Inhalacja
(radonu)

Ekspozycja
zewnetrzna od
izotopow
pochodzenia
ziemskiego

Ingestia

Promieniowanie
kosmiczne

Catkowita dawka
od naturalnych
zrodet

Diagnostyka
medyczna (bez
terapii)

Atmosferyczne
testy broni
jadrowej

Ekspozycja
zawodowa

Katastrofa
jadrowa w
Czarnobylu

Cykl paliwowy
reaktorow
jadrowych

(ekspozycja dla

ogoétu ludnosci)

Calkowita dawka
od sztucznych
zrodet

Srednia
roczna dawka
[mSv]

Typowy zakres dawek
indywidualnych [mSv]

Uwagi

Naturalne zrédla ekspozycji na promieniowanie jonizujace

1,26

0,48

0,29

0,39

2,4

0,2-10

0,3-1

0,2-1

0,3-1

Dawka moze by¢ znacznie wyzsza w
zaleznosci od rodzaju budynku,
lokalizacji

Dawka moze by¢ wyzsza w zalezno$ci
od lokalizacji

Dawka zalezy od miejsca zamieszkania i
stosowanej diety

Dawka ro$nie wraz ze wzrostem

wysoko$ci n.p.m

Znaczna liczba populacji otrzymuje
dawki z zakresu 10-20 mSv

Sztuczne Zrédla ekspozycji na promieniowanie jonizujace

0,6

0,005

0,005

0,002

0,002

0,6

0-kilkadziesiat

Na obszarach prowadzonych
testéw dawki s3 ciagle

wyzsze

0-20

W 1986 roku $rednia dawka
dla ponad 350 000 os6b
przekraczata 10 mSv

Najwyzsze dawki siegajace
0,02 mSv rejestrowane sg w
odlegtosci do 1 km od
niektdrych obiektow

jadrowych

0-kilkadziesiat
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Srednia dawka zalezy od poziomu
opieki medycznej i zwykle waha sie od
0,3 do 2 mSv. Indywidulane dawki
zaleza od rodzaju wykonywanego
badania

Maksymalna Srednia dawka zostata
zarejestrowana w 1963 roku i wynosita
0,11 mSv

Srednia dawka dla wszystkich
pracownikéw szacowana jest na 0,7
mSv. Najwiekszy wktad do $redniej

dawki oraz najwyzsze ekspozycje
wystepuja w zwigzku z narazeniem na
naturalne Zrédta promieniowania

(gtownie radon w kopalniach)

Maksymalna Srednia dawka dla pétkuli
péinocnej wynosita 0,04 mSv i zostata
zarejestrowana w 1986 roku. Dawki
réwnowazne dla tarczycy byty znacznie

wWyzsze.

Dawka zalezna od odlegtosci
zamieszkania/przebywania ludnosci od
obiektu jadrowego

Indywidualne dawki zalezg gtéwnie od
rodzaju przebytych badan medycznych,
ekspozycji zawodowej oraz od
odlegtosci od obszaréw, na ktérych
doszto do wypadkow jadowych lub
testéw z uzyciem broni jadrowej



Jak wida¢ z tabeli 14 $rednia roczna dawka wynikajaca z ekspozycji na naturalne tto
promieniotwoércze wynosi ok. 2,4 mSv. Jest to jednak warto$¢ usredniona dla catego globu, co
oznacza, ze istniejg na Ziemi obszary o nizszym jak i wyzszym poziomie radioaktywnosci w
$rodowisku. Do miejsc o znacznie wyzZszym poziomie radioaktywnos$ci, w ktérych moc dawki od
tta promieniotwdérczego moze by¢ wyzsza nawet kilkadziesiat razy od wartosci Sredniej naleza
m.in.: pas brzegowy morza Arabskiego w prowincji Kerala, wybrzeze prowincji Tamil Nadu,
wybrzeze standéw Espirito Santo i Rio de Janeiro w Brazylii, prowincja Guangding w Chinach oraz
miejscowo$¢ Ramsar w Iranie. Lokalny wzrost promieniotworczosci w $srodowisku jest tam
spowodowany wystepowaniem formacji geologicznych takich jak piaski monacytowe czy ztoza
apatytow zawierajacych bardzo duze stezenia aktywno$ci naturalnych izotopéw
promieniotworczych (gtéwnie uranu i toru) [6].

Pomimo, ze dawki promieniowania jonizujacego pochodzace od radionuklidow wystepujacych w
przyrodzie sg generalnie na bardzo niskim poziomie i w zwigzku z tym nie stanowig zagroZenia
dla zdrowia cztowieka, podlegajg one statemu monitorowaniu i kontroli. Znajomos$¢ aktualnego
tta promieniotwoérczego dla réznych obszaréw Ziemi jest bowiem istotnym elementem oceny
zagrozenia radiacyjnego powstatego w wyniku wprowadzania do §rodowiska okreslonych ilosci
sztucznych izotopéw promieniotwoérczych (np. w wyniku awarii w obiekcie jgdrowym) jak
réwniez zaburzenia rozkladu przestrzennego radioaktywnos$ci naturalnej zawartej w skorupie
ziemskiej (np. podczas wydobywania paliw kopalnych). Ewidencja Zrédet promieniowania
jonizujacego wystepujacych w srodowisku, szacowaniem dawek oraz ochrong mieszkancow
Ziemi przed promieniowaniem zajmuje sie szereg instytucji, z ktérych najwazniejsze to
Miedzynarodowa Agencja Atomowa (IAEA), Komitet Naukowy ONZ ds. Skutkow Promieniowania
Atomowego (UNSCEAR) oraz Miedzynarodowa komisja ds. ochrony radiologicznej (ICRP). W
Polsce monitorowaniem poziomu radioaktywnos$ci wystepujgcej w srodowisku oraz ochrong
spoteczenstwa przed skutkami dziatania promieniowania jonizujacego zajmuje sie Centralne
Laboratorium Ochrony Radiologicznej (CLOR) oraz Centrum do spraw Zdarzen Radiacyjnych
(CEZAR) podlegajace Panstwowej Agencji Atomistyki (PAA). Instytut Fizyki Jadrowej PAN im.
Henryka Niewodniczanskiego (IF] PAN) jest jedng z 9 placéwek specjalistycznych w Polsce
wspomagajacych PAA w zakresie zadan zwigzanych z monitoringiem radioaktywnos$ci
$rodowiska. Ponadto na terenie IF] PAN znajduje sie jedna z 12 stacji wczesnego wykrywania
skazen promieniotwoérczych ASS-500, z ktorej dane w postaci cotygodniowych raportéw
przekazywane sg do CLOR. Od 2017 roku IF] PAN (dokladnie Pracownia Badan Skazen
Radioaktywnych Srodowiska) jest réwniez cztonkiem miedzynarodowej sieci laboratoriéw
ALMERA (Analytical Laboratories for the Measurement of Environmental Radioactivity), ktora
skupia 160 laboratoriéw z catego $wiata majacych zapewni¢ wiarygodne oraz szybkie analizy
probek s$rodowiskowych w awaryjnych sytuacjach intencjonalnego lub przypadkowego
uwolnienia do sSrodowiska izotopdéw promieniotwérczych.

Oprdécz naturalnego tta promieniotwdrczego, drugim gléwnym zrédtem ekspozycji na
promieniowanie jonizujgce dla cztowieka jest ekspozycja podczas poddawania sie procedurom
medycznym. W medycynie wykorzystywane sg sztucznie otrzymywane izotopy
promieniotworcze, takie jak 1-131, [-123, Tc-99m, F-18, Ga-67, Sm-153, Y-90 (tomografia
emisyjna pojedynczych fotondw, pozytonowa tomografia emisyjna, scyntygrafia, radioterapia),
promieniowanie X (rentgenodiagnostyka, tomografia komputerowa), promieniowanie
neutronowe (terapia borowo neutronowa), promieniowanie gamma (klasyczna teleradioterapia

44



Dla poréwnania ze Srednim naturalnym ttem promieniotwoérczym, $rednie dawki otrzymywane
jednorazowo przez pacjenta podczas wykonywania diagnostycznych procedur medycznych
wynoszg od 0,001 mSv w przypadku zdjecia RTG konczyny (co jest réwnoznaczne z dawka od tta
promieniotwérczego otrzymang w ciggu 3h) do 16 mSv w przypadku angiografii naczyn
wienicowych (co jest réwne dawce otrzymanej w ciggu 6,6 lat od tta naturalnego) [26]. W
przypadku radioterapii sg to juz dawki wynoszace od kilkudziesieciu do Kkilkuset Sv dawki
réwnowaznej na napromieniany organ, w zalezno$ci m.in. do typu i umiejscowienia danego
nowotworu.

Aby prawidtowo interpretowac tego rodzaju poréwnania oraz ocenia¢ skutki ekspozycji na
promieniowanie jonizujgce bardzo wazne jest rozréznienie dawki efektywnej otrzymywanej w
wyniku napromieniowania calego ciata od dawki réwnowaznej otrzymywanej w wyniku
napromieniania pojedynczego organu lub narzadu. Nalezy pamieta¢, Ze dawka letalna (LDso)
wynosz3ca dla cztowieka od 3 do 5 Sv (ktéra powoduje $mierc¢ 50% populacji w ciggu miesigca od
napromieniowania) wyrazona jest, jako dawka efektywna (na cate cialo), natomiast dawki
stosowane w radioterapii okreslone sg, jako dawki rownowazne.

W ramach ochrony przed promieniowaniem 0séb z ogdtu ludnosci oraz pracownikéw zawodowo
narazonych na dziatanie promieniowania jonizujgcego ustalono limity dawek, jakie mozna
otrzymac w ciggu roku, przy czym nie naleza do nich ani dawki pochodzace od naturalnego tta
promieniotwoérczego (chyba, Ze jego warto$¢ zostata podwyzszona w wyniku dziatalnos$ci
cztowieka) ani dawki pochodzace od procedur medycznych. Tabela 15 przedstawia zbiorcze
zestawienie dawek granicznych, ktérych poza przypadkami okreslonymi w ustawie nie nalezy
przekraczac [18].

Tabela 15. Roczne dawki graniczne wg. Rozporzadzenia Rady Ministrow z 2005r [18].

Dawka Dawka ré6wnowazna [mSv]
Grupa narazonych skuteczna .
Soczewki 2 z
[mSv] 7 Skoraz3  Konczyny*
oczu
0go6t ludnosci? 16) 15 50 -
Do 16 lat” 16 15 50 -
=
<=
s 2 16-18lav’ 6 50 150 150
S o
g o
2 2 Powyzej18lat 20 150 500 500
g N
Kobiety w ciazy 16 - - -

1. Nie dotyczy oséb uczestniczacych w usuwaniu skutkéw zdarzenia radiacyjnego oraz w dziataniach interwencyjnych, jesli
znajduja si¢ one w tzw. Sytuacjach narazenia wyjatkowego (np. ratowanie zycia ludzkiego) por. art. 20 Prawa Atomowego.

2. Okreslenie dawki granicznej dla dawki réwnowaznej na soczewki oczu i skére ma przede wszystkim zapobiec wystepowaniu
skutkéw deterministycznych dla tych organéw (za¢ma, zmiany skérne).

3. Warto$¢ $rednia, wyznaczona dla dowolnej powierzchni 1cm? napromieniowanej czesci skory.

4. Dlonie, przedramiona, stopy, podudzia.

5. Dawka moze by¢ przekroczona w danym roku kalendarzowym pod warunkiem, ze w ciagu kolejnych pieciu lat kalendarzowych
jej sumaryczna dawka nie przekroczy 5mSv.

6. Dawka moze by¢ przekroczona w roku kalendarzowym do 50mSv pod warunkiem, ze w kolejnych pieciu latach kalendarzowych
jej sumaryczna warto$¢ nie przekroczy S5mSv.

7. 0soby w wieku ponizej 18 lat mogg pracowac w warunkach narazenia tylko w ramach nauki lub przyuczania do zawodu.

8. Dotyczy dawki na zarodek i ptéd, ponadto kobieta karmiaca piersig nie moze by¢ zatrudniona w warunkach narazenia na
skazenia zewnetrzne i wewnetrzne.
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II. Badania wlasne

1. Cel i motywacja pracy

Celem przedstawionej pracy doktorskiej byto zbadanie dynamiki zmian steZenia i
depozycji aktywnos$ci wybranych izotop6éw alfa i gamma promieniotwdrczych (238Pu, 239+240py,
210Ph, 7Be, 137Cs, 22Na, 49°K) w atmosferze na podstawie wieloletniego zestawu danych pomiarowych
prébek aerozoli atmosferycznych pochodzacych z przygruntowej warstwy powietrza oraz probek
catkowitego opadu atmosferycznego zebranych w Krakowie w latach 2005-2016. Izotopy bedace
przedmiotem badan reprezentuja wazne (ze wzgledu na pochodzenie) grupy izotopow
promieniotwoérczych wystepujacych w Srodowisku, tj. izotopy pochodzenia ziemskiego (K-40 i
Pb-210), izotopy kosmogeniczne (Be-7 i Na-22) oraz izotopy antropogeniczne (Pu-238+240, Pu-
2381 Cs-137) i w zwigzku z tym mogg by¢ wykorzystywane jako wskazniki proceséw transportu
aerozoli w atmosferze. Komplementarne zbadanie ich zawarto$ci oraz zmiennosci w czasie
zaréwno w przygruntowej warstwie powietrza jak i w catkowitym opadzie atmosferycznym dla
tak dtugiego okresu pomiarowego moze stanowic cenny wktad do bazy wiedzy z dziedziny badan
radioaktywnoS$ci atmosfery.

Analiza dynamiki proceséw transportu radioizotopéw w atmosferze peini istotng role w
modelowaniu kierunkéw i szybkoSci rozprzestrzeniania sie skazen promieniotwoérczych,
zarowno dla wypadkéw jadrowych, testébw broni nuklearnej, jak i podczas bezawaryjnej
eksploatacji obiektow jadrowych ($ladowe emisje). Umiejetno$¢ zamodelowania i przewidzenia
poziomu skazenia promieniotwdrczego w czasie i w przestrzeni umozliwia szybsza i bardziej
precyzyjng ocene narazenia organizmow zywych na dziatanie promieniowania jonizujgcego, co
wraz z poznaniem mechanizméw retencji radioizotopdw w atmosferze, stanowi zasadniczy
element ochrony radiologicznej srodowiska przyrodniczego. W przypadku modelowania oraz
analizy dynamiki zmian radioaktywnosci atmosfery istnieje bardzo duza liczba czynnikéw, ktére
nalezy uwzglednic¢. Sg to m.in.: réznorodnos¢ Zrédet skazen promieniotwdérczych, wystepowanie
procesow takich jak dyfuzja oraz kierunkowy transport radionuklidow w atmosferze, zjawisko
wymywania izotopow z atmosfery wraz z opadami oraz zjawisko powtornej emisji do atmosfery
w wyniku resuspensji z powierzchni ladéw i oceanéw [20]. Mnogo$¢ zjawisk fizycznych i
chemicznych, ktére rzadza procesami transportu radioizotopéw w atmosferze i ich
przechodzeniem przez kolejne pietra ekosystemu, powoduje, ze wiedza w tej dziedzinie ciagle
jeszcze nie jest kompletna, wymaga weryfikacji i uzupetnienia, co uzasadnia podejmowanie
kolejnych projektow badawczych o tej tematyce.

W ramach projektu badawczego bedacego podstawa do napisania rozprawy doktorskiej za cele
naukowe postawiono:

e wyznaczenie zawartosci izotopow 238Py, 239+240Py, 210Ph, 7Be, 137Cs, 22Na, 4K w przygruntowe;j
warstwie powietrza oraz w catkowitym opadzie atmosferycznym

o wykKkrycie korelacji wzajemnych, w szczego6lnosci sezonowych miedzy wybranymi izotopami
antropogenicznymi (238Pu, 249+240Py, 137Cs), kosmogenicznymi (7Be, 22Na) i ziemskimi (4K,
210Ph) w przygruntowej warstwie powietrza i w catkowitym opadzie atmosferycznym
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e zbadanie zaleznoSci stezenia aktywno$ci rozwazanych izotopoéw w przygruntowej warstwie
powietrza od stezenia pytu zawieszonego w powietrzu

e zbadanie zalezno$ci stezenia i depozycji aktywnos$ci rozwazanych izotopéw w badanych
probkach od wybranych wskaZznikéw meteorologicznych

e zbadanie zaleznos$ci miedzy stezeniem aktywnos$ci rozwazanych izotopéw w przygruntowe;j
warstwie powietrza, a stezeniem i depozycjg aktywnosci tych izotopéw w catkowitym
opadzie atmosferycznym

e identyfikacja zrédet plutonu w badanych prébkach na podstawie znajomos$ci stosunku
aktywnosci 238Pu/239+240Py oraz 137Cs /239+240Py

e oszacowanie dawek pochodzacych od narazenia zewnetrznego i wewnetrznego na
promieniowanie jonizujgce emitowane przez rozwazane izotopy zawarte w przygruntowej
warstwie powietrza

e zbadanie sezonowosci oraz trendéw dtugookresowych w szeregach czasowych stezenia i
depozycji aktywno$ci rozwazanych izotopéw promieniotwérczych w badanych prébkach

Z uwagi na dtugi badany okres (12 lat) oraz duza liczbe probek (tygodniowe prébki filtréw
powietrza i miesieczne prébki catkowitego opadu atmosferycznego) analizowany zbiér danych
ztozony byt z ok. 3800 wynikéw pomiarowych. Analiza tak duzego zbioru rzeczywistych danych
(zawierajacych rowniez braki i niespdjnosci) wymaga podejScia systemowego, dlatego
zdecydowano, ze wszystkie analizy wykonane zostana z uzyciem metod eksploracji danych w
oparciu o model CRISP-DM [78].

2. Materialy i metody

2.1. Opis materialu badawczego i zastosowanych metod
pomiarowych

Materiat badawczy stanowity 134 miesieczne probki catkowitego opadu atmosferycznego
oraz 601 tygodniowych probek aerozoli atmosferycznych zebrane w latach 2005-2016 na terenie
IFJ] PAN w Krakowie. Stacja poboru opadu atmosferycznego sktada sie ze specjalnie
wyprofilowanej czerpni o powierzchni 2,28 m2 znajdujacej sie ok. 1,8 m nad powierzchnig gruntu
oraz dwoéch beczek zbierajacych o tacznej pojemnosci 160 dm3. Do poboru préobek aerozoli
atmosferycznych z przyziemnej warstwy powietrza atmosferycznego stuzg natomiast dwie
wysokowydajne, pracujgce w trybie ciggtym stacje do poboru aerozoli atmosferycznych MASS-
500 oraz ASS-500, w ktérych montowane s3 filtry Petryanova FPP-15-1.5 zmieniane w cyklu
tygodniowym. Filtry te mogg zatrzymywac aerozole, ktérych $rednica wynosi przynajmniej 0,3
um, przy czym najwieksza wydajnos¢ (96-99%) tego procesu obserwowana jest dla czastek o
$rednicach od 0,3 um do 1,25 um (przy szybkosci przeptywu powietrza w zakresie 0,25 m/s - 0,4
m/s) [53]. Stacja MASS-500 jest wtasnos$cia Instytutu Fizyki Jagdrowej PAN w Krakowie i stuzy do
badan. Powstata w 2001 roku, jako modyfikacja typowego urzadzenia do poboru prébek ASS-500
pracujacego w ramach ogdlnopolskiej Sieci Wczesnego Wykrywania Awarii Obiektéw Jadrowych,
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do ktérej IF] PAN nalezy od 1990 roku. Filtry powietrza z jednego roku (2016) byly osobiscie
zmieniane i przygotowywane do pomiaréw przez autorke tej pracy, zaréwno w stacji MASS-500
jak i ASS-500, dla ktérej dodatkowo wykonywano tygodniowe raporty pomiarowe dla
Centralnego Laboratorium Ochrony Radiologiczne;.

Do analizy promieniotworczosci radioizotopéw bedacych przedmiotem badan (238Pu, 249+240Py,
210PD, 7Be, 137Cs, 22Na, 40K) zostato wykorzystane laboratorium radiochemiczne oraz aparatura
spektrometryczna znajdujaca sie na wyposazeniu Pracowni Badan Skazen Radioaktywnych
Zaktadu Fizykochemii Jadrowej IF] PAN (tj. spektrometry promieniowania gamma z detektorami
germanowymi HPGe oraz spektrometry promieniowania alfa z detektorami krzemowymi).
Jednak z uwagi na duza liczbe uzyskanych Zrédet alfa promieniotwdrczych oraz dtugi czas
pomiaru pojedynczego widma promieniowania alfa (ok. 1 tydzien), az 90% wszystkich pomiaréw
alfa spektrometrycznych zostato wykonane w Zaktadzie Geologii i W6d Mineralnych na Wydziale
Geoinzynierii, Gornictwa i Geologii Politechniki Wroctawskiej, gdzie udostepnionych zostato 12
komoér pomiarowych spektrometru Canberra Alpha Analyst.

Aktywnos¢ izotopow 210Pb, 7Be, 137Cs, 22Na, 49K zostala wyznaczona na podstawie pomiarow
przeprowadzonych przy uzyciu spektrometrii promieniowania gamma, natomiast aktywno$¢
izotopow 238Pu, 239Pu, 240Pu przy uzyciu spektrometrii promieniowania alfa. Inaczej niz w
przypadku spektrometrii promieniowania gamma, w pomiarach promieniowania alfa, ze wzgledu
na maty zasieg tych czastek w materii, przygotowanie prébek do pomiaru aktywnos$ci wymagato
radiochemicznego wydzielenia pierwiastkéw z matrycy i przygotowania odpowiednio cienkich
zrédet alfa spektrometrycznych. W ramach pracy doktorskiej wykonano samodzielnie procedury
radiochemicznego wydzielenia 238Pu oraz 239+240Pu z 81 probek catkowitego opadu
atmosferycznego oraz z 89 prdbek aerozoli atmosferycznych (powstatych z ok. 700 filtrow
powietrza zebranych z obu stacji), pochodzacych z lat 2010-2016. Wykorzystanie filtréw do
pomiaréw alfa spektrometrycznych ze stacji ASS-500 odbyto sie za zgoda CLOR i umozliwito
(poprzez zwiekszenie iloSci materiatu badawczego) uzyskanie bardziej wiarygodnych wynikéw
pomiarowych.

Lacznie w ramach niniejszej pracy przeanalizowano ok. 700 widm promieniowania gamma
pochodzacych z pomiaréw prowadzonych w latach 2005-2016 dla prébek pobieranych w tym
okresie oraz 170 widm promieniowania alfa zmierzonych w 2017 i 2018 roku, dla prébek
pobieranych w latach 2010-2016. Po opracowaniu i wstepnej analizie wynikow gamma
spektrometrycznych zdecydowano o powtdérzeniu czeSci pomiaréw probek aerozoli
atmosferycznych w celu uzyskania nizszego limitu detekcji dla radioizotopu Cs-137. W tym celu
dodatkowo przeprowadzono ok. 150 powtdrnych pomiaréw, z ktérych cze$¢ wykonana zostata w
Laboratorium Ekspertyz Radiometrycznych IF] PAN.

2.2. Charakterystyka geograficzna i meteorologiczna miejsca
poboru probek

Stacja poboru probek aerozoli atmosferycznych oraz stacja poboru catkowitego opadu
atmosferycznego zlokalizowane sg w pétnocno-zachodniej czesci Krakowa w obszarze o niskiej
zabudowie, na terenie Instytutu Fizyki Jadrowej PAN. Krakoéw jest miastem lezacym w
potudniowej Polsce w dolinie rzeki Wisty ptyngcej na tym odcinku w kierunku z zachodu na
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wschod. Jest to miejsce na granicy wielkich struktur tektonicznych: Pozaalpejskiej Europy
Srodkowej i Regionu Karpackiego. Pétnocna cze$¢ miasta nalezy do Wyzyny Slasko-Krakowskiej
oraz Wyzyny Matopolskiej nalezacych do regionu Wyzyny Polskie, centralna i potudniowa cze$¢
to Podkarpacie Péinocne oraz Zewnetrzne Karpaty Zachodnie. Sama stacja znajduje sie na
obszarze Pomostu Krakowskiego nalezgcego do podprowincji Podkarpacie P6tnocne (rysunek 9,
10) [54].
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Rysunek 9. Mapa geofizyczna Polski [54].

Po6tnocne Podkarpacie na terenie Krakowa potozone jest na wysokosci okoto 200 m n.p.m i
posiada cechy kotliny ograniczonej od péinocy Wyzynami, a od potudnia Pog6érzem Karpackim
siegajacymi 450 m n.p.m Takie warunki fizycznogeograficzne wpltywajg na klimat, ktéry cechuje
sie wyzszymi amplitudami temperatury, mniejszymi predko$ciami wiatréw, nizszymi
warto$ciami opadéw w stosunku do pozamiejskich regionéw [55].
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Rysunek 10. Mapa geofizyczna Krakowa. Zaznaczono potozZenie stacji pomiarowej IF] PAN [55].

Klimat Krakowa i najblizszych okolic jest umiarkowany przejSciowy charakteryzuje sie czestymi
zmianami pogody, ksztattowanymi gléwnie przez $cierajace sie masy powietrza polarne morskie
(ok 57% dni w roku), suche i chtodne powietrze polarne kontynentalne (21%), powietrze
arktyczne (8%) oraz powietrze zwrotnikowe (3%). W ciagu roku powyzsze udziaty procentowe
wahaja sie znacznie, przy czym ok. 10% dni ksztattowanych jest przez wiecej niz jedng mase
powietrza [55].

Opady w Krakowie wystepuja Srednio przez 47% dni w roku, wieksza czesto$¢ przypada na
miesigce zimowe z przewaga wplywu wilgotnych mas powietrza znad Atlantyku. Z tej liczby
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ponad 80% stanowia dni z opadem stabym, opady silne (>=10mm) pojawiaja sie gtdwnie latem.
Najmniej dni z opadami notuje sie we wrze$niu. W Krakowie wystepuja rézne rodzaje opadow, z
przewaga deszczy i mzawek (59%), a poza nimi $nieg i $nieg z deszczem (26%), opady burzowe
(12%), grad oraz pozioma kondensacja i krystalizacja pary wodnej [55].

Potozenie Krakowa w dolinie Wisty przebiegajacej réwnoleznikowo, ostonietej od pédinocy i
potudnia znaczgco wptywa na warunki anemologiczne. W mieS$cie przewazajg wiatry z kierunku
zachodniego (24%) i potudniowo-zachodniego (24%) oraz poéinocno-wschodniego (14%) i
wschodniego (13%). Wiatry z kierunku p6tnocnego stanowia 8%, a z kierunkéw potudniowego i
potudniowo-wschodniego tgcznie 7% (rysunek 11). W Krakowie przewazajg wiatry stabe i bardzo
stabe. Srednia predko$¢ wiatru w miescie wynosi 1,9 m/s, przy czym najwyzsze predkosci notuje
sie w marcu i kwietniu, a najnizsze w sierpniu i wrzes$niu. Szczegdlnymi rodzajami wiatru
wystepujacymi w Krakowie s3: cieply, suchy, porywisty wiatr halny, nocny sptyw chtodnego
powietrza ze stokéw w doliny powodujacy mgly i oblodzenia oraz tzw. bryza miejska, czyli staby
prad powietrza z okolicznych terenéw do centrum gdzie wystepuje wyspa ciepla. Srednia
czesto$¢ cisz atmosferycznych dla Krakowa wynosi 25%, przy czym najwiecej wystepuje jesienia
i zimg, a najmniej wiosng [55].

Rysunek 11. Czestos$¢ Kierunkéw bez udziatu cisz w % (A) i Srednie roczne predkosci wiatru [ m/s] (B) w
Krakowie (1961-1980) [55].

2.3. Przygotowanie materialu badawczego do pomiarow
spektrometrycznych

Po poborze probek catkowitego opadu atmosferycznego oraz probek aerozoli
atmosferycznych nastepuje proces ich przygotowania do pomiaréw spektrometrycznych. W celu
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przygotowania probek do pomiaréw prowadzonych przy uzyciu spektrometrii
promieniowania gamma wykonuje sie nastepujace procedury:

= W przypadku prébek catkowitego opadu atmosferycznego

v/ zakwaszenie probki stezonym kwasem azotowym HNOs (ok. 0,1 cm3 kwasu na 1 dm3
probki), w celu unikniecia adsorpcji radionuklidéw zawartych w prébce na wewnetrznej
powierzchni naczynia zbierajacego

v/ zredukowanie objetosci probki od poczatkowej duzej objetosci (od 50 do 300 L) do ok.
100 cm3 za pomoca sukcesywnego odparowywania w naczyniu ze stali nierdzewnej,
najpierw w stacji pomiarowej, a nastepnie w szklanej zlewce w laboratorium
radiochemicznych w dygestorium

v wyczyszczenie za pomocy filtréw papierowych (bezpopiotowych) oraz 0,1 M HNO;
wewnetrznych powierzchni naczyn, w ktoérych prébka byta zbierana i przechowywana

v spopielenie otrzymanych filtrow papierowych w piecu muflowym w temperaturze
400°C i potgczenie ich z probka

v lloSciowe przeniesienie probki do jednorazowego plastikowego pojemnika o objetosci
120 cm3 i odparowanie do sucha za pomocg promiennika podczerwieni

v zamKkniecie pojemnika i umieszczenie go w polietylowym woreczku.

= W przypadku prébek aerozoli atmosferycznych

v/ usuniecie filtru powietrza ze stacji pomiarowe;j

v/ oddzielenie filtru od podktadu, na ktérym byt osadzony

v/ kompresija filtru za pomocg manualnej prasy hydraulicznej do postaci krgzka o Srednicy
ok. 5 cm i grubosci ok. 0,5 cm
v/ umieszczenie filtru wraz z opisem w polietylowym woreczku

W celu przygotowania prébek do pomiaréw prowadzonych przy uzyciu spektrometrii
promieniowania alfa, tak jak wspomniano w punkcie 2.1 rozdzialu II, przeprowadza sie
procedury radiochemicznego wydzielenia pierwiastkdw promieniotwérczych z matrycy prébki.
W przypadku prébek filtrow powietrza i probek catkowitego opadu atmosferycznego procedura
przygotowania do pomiaréw alfa spektrometrycznych polegala na ich spopieleniu w
temperaturze 600 °C, dodaniu znacznika izotopowego 242Pu (niezbednego do oceny wydajnosci
procedury radiochemicznej oraz oszacowania aktywnosci), mineralizacji probek przy pomocy
kwaséw HF, HNO3, HCl i H3BO3, ustaleniu jonéw plutonu na +4 stopniu utlenienia, zastosowaniu
chromatografii jonowymiennej oraz wykonaniu Zrédet promieniotwoérczych metoda
wspotstracania z NdF; [27, 28]. Procedura ta byta jednakowa dla filtréow i probek opadu i réznita
sie tylko na poczatkowym etapie, polegajacym na przygotowaniu prébek do spopielenia. W
przypadku filtrow byty one umieszczane bezposrednio w parownicy (w ilosci od 4 do 8 filtréw),
natomiast probke opadu przenoszono do parownicy z pojemnika plastikowego za pomocg 1 M
HNOz oraz wody dejonizowanej. Nastepnie otrzymany material odparowywano pod
promiennikiem podczerwieni i dopiero wtedy umieszczano w piecu muflowym. Pozostate etapy
procedury byly niezalezne od typu probki, zmianie podlegata jedynie objeto$¢ uzywanych
odczynnikéw w zalezno$ci od masy prdébki otrzymanej po spopieleniu. Masy probek po
spopieleniu wahaty sie od kilku do kilkunastu gramoéw, co stanowito ok. 5-15% ich masy
poczatkowej. Petny opis zastosowanej procedury radiochemicznej zamieszczono w dodatku nr 4.
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2.4. Zastosowane metody spektrometrii jadrowej

Spektrometria promieniowania jagdrowego to metoda pomiarowa pozwalajaca na
jakosciowa oraz iloSciowa analize zawarto$ci izotopéw promieniotwérczych w badanym
materiale. Za pomoca metod spektrometrii jadrowej uzyskuje sie widmo energetyczne
emitowanego przez probke promieniowania jonizujacego wraz z natezeniem poszczeg6lnych linii
emisyjnych. Typowy wspotczesny uktad pomiarowy wykorzystywany w spektrometrii jagdrowej
sktada sie z detektora promieniowania jonizujgcego, elektroniki rejestrujacej, przetwarzajacej i
wzmacniajacej sygnaty elektryczne oraz komputera z odpowiednim oprogramowaniem
umozliwiajgcym odczytanie oraz zanalizowanie otrzymanego widma emisyjnego. Ze wzgledu na
rodzaj rejestrowanego promieniowania rozrdznia sie trzy podstawowe rodzaje spektrometrii
jadrowej: spektrometrie promieniowania alfa, spektrometrie promieniowania beta oraz
spektrometrie promieniowania gamma. Tak jak wspomniano w poprzednim akapicie, do pomiaru
prébek srodowiskowych analizowanych w ramach niniejszej pracy wykorzystano spektrometrie
promieniowania alfa oraz spektrometrie promieniowania gamma, ktére opisano ponizej.

2.4.1. Spektrometria promieniowania gamma

Podstawy fizyczne detekcji promieniowania gamma

Promieniowanie gamma to promieniowanie elektromagnetyczne o dtugosci fali ponizej
10-1°m, charakteryzujace sie duza przenikliwo$cia i zdolnoscig do jonizacji atoméw osrodka, przez
ktéry przechodzi. Zrédtem promieniowania gamma sg procesy zachodzace w jadrach atomowych,
do ktorych naleza rozpad promieniotwoérczy oraz reakcje jadrowe. Pochodzenie promieniowania
gamma okres$lane, jako jadrowe jest czynnikiem pozwalajgcym rozréznic je od promieniowania X,
posiadajacym te same wtasnoSci fizyczne, bedacym jednak wynikiem proceséw zachodzacych na
poziomie powlok elektronowych w atomie.

Promieniowanie gamma emitowane podczas rozpaddw promieniotwoérczych, tak jak
promieniowanie alfa, ma charakter dyskretny, a widmo energetyczne zarejestrowanych fotonéw
pozwala jednoznacznie zidentyfikowac¢ radionuklid, z ktérego sa emitowane. W czasie rozwoju
fizyki jadrowej do detekcji promieniowania gamma wykorzystywano detektory gazowe (komory
jonizacyjne, liczniki proporcjonalne, liczniki Geigera-Mullera) oraz detektory scyntylacyjne (np. z
krysztalem Nal(Ta)), natomiast obecnie gléwnie wykorzystywane sa detektory
potprzewodnikowe (najczesciej germanowe o wysokiej czystoSci HPGe). Cho¢ wymienione
powyzej detektory sg rdéznie zbudowane i posiadajg inny mechanizm dziatania to, proces
rejestracji kwantu promieniowania gamma, w kazdym z nich oparty jest o zjawiska
oddzialywania promieniowania gamma z materig. Promieniowanie gamma przechodzac
przez objeto$¢ czynng detektora, moze przekaza¢ mu swojg energie poprzez jedno z
nastepujacych oddziatywan: oddzialywanie ze stabo zwigzanymi elektronami walencyjnymi,
oddziatywanie z elektronami silnie zwigzanymi z powtok wewnetrznych, oddzialywanie z jadrem
atomowym oraz oddziatywanie z polem elektrycznym jader i elektronéw. W wyniku tych
oddziatywan dochodzi do absorbciji (efekt fotoelektryczny, kreacja par) lub rozproszenia fotonéw
promieniowania gamma (efekt Comptona, rozpraszanie koherentne). Do najwazniejszych
oddziatywan z punktu widzenia spektrometrii gamma naleza:

Absorbcja fotoelektryczna - zjawisko oddziatywania fotonu z silnie zwigzanym
elektronem atomowym w wyniku, ktérego nastepuje catkowite pochtoniecie padajgcego fotonu
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oraz uwolnienie elektronu z powtoki elektronowej. Energia kinetyczna wybitego elektronu jest
réwna roznicy pomiedzy energia padajacego fotonu, a energig wigzania elektronu na danej
powtoce (wzoér 50) [56].

Ex =hv— E,, — Ej (50)
Gdzie:
E}, - energia kinetyczna fotoelektronu
hv - energia kwantu promieniowania gamma
E,, - energia wigzania elektronu na danej powtoce

Ej - energia odrzutu atomu, ktorej wartosc jest pomijalnie mata (<0,1 eV)

Z uwagi na zasade zachowania pedu i energii zjawisko to moze zaj$¢ jedynie dla elektronéw
zwigzanych w atomie, przy czym wieksze prawdopodobienstwo jego wystapienia obserwuje sie
dla absorbentéw o duzej liczbie atomowej oraz dla niskoenergetycznych kwantow
promieniowania gamma (ponizej 100 keV). Atomowy przekroéj czynny dla tego zjawiska wyraza
sie nastepujacym wzorem (wzér 51) [56]:

T = T s | (51)
Gdzie:
7o - wspotczynnik proporcjonalnosci
hv, - energia padajacego kwantu promieniowania gamma
Z - liczba atomowa pierwiastka absorbentu

W wyniku absorbcji fotoelektrycznej w atomie absorbentu pozostaje wolne miejsce po wybitym
elektronie, co powoduje, Ze caly atom przechodzi do wyzszego stanu energetycznego. Powrét do
stanu podstawowego nastepuje poprzez emisje elektronu Augera lub poprzez emisje
promieniowania charakterystycznego X (zjawiska opisane w rozdziale 1 przy omawianiu procesu
konwersji wewnetrznej).

Rozpraszanie Comptona- zjawisko niekoherentnego rozpraszania fotondw na
elektronach walencyjnych, podczas ktérego padajacy foton przekazuje cze$¢ swojej energii
elektronowi stabo zwigzanemu w atomie. W wyniku tego zjawiska, nastepuje zmiana energii i
kierunku propagacji rozproszonego fotonu oraz emisja elektronu, ktéry porusza sie z energia
kinetyczng rowng (wzoér 52) [56]:

Ee = hvo - hvl (52)

Gdzie:
hv,- energia fotonu padajgcego
hv,- energia fotonu rozproszonego

Prawdopodobienstwo zaj$cia zjawiska Comptona maleje wraz ze wzrostem liczby atomowej Z
absorbentu oraz wzrostem energii padajacego promieniowania gamma. Atomowy przeKroj
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czynny na nieelastyczne rozpraszanie foton6w na elektronach wyraza sie nastepujacym wzorem
(wzér 53):

2
0 = 0.7 | (53)
Gdzie:

o, - mikroskopowy przekroj czynny na rozpraszanie Comptona, wyznaczony teoretycznie przez
Kleina i Nishine

Z - liczba atomowa pierwiastka absorbentu

Kreacja par - zjawisko powstania pary czastek materialnych: elektronu i pozytonu
kosztem energii kwantu promieniowania gamma (catkowita absorbcja fotonu). Czastki te réznig
sie jedynie tadunkiem i kierunkiem momentu magnetycznego. Z uwagi na zasade zachowania
energii i pedu warunkiem koniecznym przy kreacji pary czastka-antyczastka jest obecnos$¢ pola
elektrycznego jadra atomowego lub elektronu. W przypadku jadra atomowego minimalna energia
kwantu promieniowania gamma potrzebna do zaj$cia tego zjawiska jest r6wna dwém energiom
spoczynkowym elektronu (wzér 54) [56]:

hv > 2mgc? (54)

Gdzie:
hv - energia fotonu
2myc? - podwojona energia spoczynkowa elektronu réwna 1,022 MeV

Zjawisko kreacji par zachodzi dla fotondw o energiach powyzej 1.022 MeV i jest bardziej
prawdopodobne dla absorbentéw o duzej liczbie atomowej, co przedstawia wzér 55 na atomowy
przekroj czynny:

K = KoZ? (55)

Gdzie:
Ko - wspOtczynnik zalezny od energii fotonéw
Z - liczba atomowa pierwiastka absorbentu

Opis toru spektrometrycznego z detektorem pétprzewodnikowym HPGe

W badaniach prowadzonych w ramach niniejszej rozprawy do pomiaréw promieniowania
gamma wykorzystano spektrometry z pétprzewodnikowymi detektorami germanowymi HPGe.
Budowa detektora pétprzewodnikowego opiera sie na ztgczu p-n spolaryzowanym zaporowo, a
jego dziatanie ttumaczy sie za pomoca pasmowej teorii przewodnictwa elektrycznego. Objetos¢
czynng detektora pétprzewodnikowego stanowi tzw. obszar zuboZony powstaty na styku warstw
typu p i typu n. Kwant promieniowania gamma przechodzac przez objetos$¢ czynng detektora, za
posrednictwem opisanych powyzej oddziatywan, przekazuje swoja energie elektronom z pasma
walencyjnego, ktore przechodza nastepnie do pasma przewodnictwa. Jednocze$nie uwolnione
elektrony zostawiaja po sobie dodatnio natadowane luki w pasmie walencyjnym zwane dziurami.
Po przytozeniu zewnetrznego pola elektrycznego do ztgcza p-n, wygenerowane no$niki fadunku
elektrycznego wedruja do odpowiednich elektrod. Wytworzony w ten sposob prad elektryczny
przepltywa przez zataczony do obwodu rezystor, co powoduje powstanie na nim spadku
potencjatuy, tj. impulsu napieciowego. Amplituda wygenerowanego impulsu jest proporcjonalna
do energii zdeponowanej przez foton w objetos$ci czynnej detektora. Uzyskany z rezystora sygnat
napieciowy jest nastepnie wzmacniany za pomocg przedwzmacniacza i wzmacniacza oraz
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analizowany w wielokanatowym analizatorze amplitudy. Gtéwnym elementem wielokanatowego
analizatora amplitudy jest przetwornik analogowo-cyfrowy, w ktérym nastepuje konwersja
amplitudy sygnatu napieciowego do postaci skwantowanej (liczbowej). W =zaleznosSci od
wysokosci zarejestrowanego impulsu jest on przyporzadkowany do odpowiedniego kanatu
(fizycznie odpowiedniej komérki pamieci).) W wyniku pomiaru otrzymuje sie widmo
przedstawiajace liczbe zliczen, tj. liczbe zarejestrowanych w detektorze kwantéw gamma, w
funkcji energii. Widmo to mozna odczytac i zanalizowa¢ za pomocg dedykowanego, komercyjnego
oprogramowania takiego jak Genie 2000 Basic Spectroscopy Software firmy Canberra lub
wykorzystujac samodzielnie napisang aplikacje. Przy opracowywaniu widm gamma
spektrometrycznych do celé6w niniejszej pracy wykorzystano oprogramowanie PIMP [62]. Ponizej
schemat ideowy toru spektrometrycznego z detektorem poétprzewodnikowym HPGe (rysunek
12).

Detektor

Zasilacz
wysokiego napiecia

Wzmacniacz

Konwerter
analogowo-cyfrowy
Analizator
wielokanatowy

Rysunek 12. Tor spektrometryczny z detektorem HPGe.

N~

Komputer

Istotnym elementem przedstawionego powyzej toru spektrometrycznego jest system chtodzenia
detektora HPGe, ktéry zawiera naczynie Dewara wypetione ciektym azotem. Zadaniem systemu
jest ciagte utrzymywanie diody detektora w temperaturze bliskiej temperaturze wrzenia ciektego
azotu (-196 °C, ~77 K). W przypadku spektrometru z detektorem germanowym o wysokiej
czystosci chtodzenie uktadu jest konieczne jedynie podczas pracy detektora. Potrzeba chtodzenia
detektorow potprzewodnikowych wynika z istnienia tzw. pragdu uptywu, ktéry jest wynikiem
drgan termicznych sieci krystalicznej potprzewodnika. Energia drgan, bedaca wprost
proporcjonalna do temperatury detektora, moze umozliwi¢ elektronom z pasma walencyjnego
przeskok do pasma przewodnictwa. W ten sposéb generowany jest przeptyw tadunku
elektrycznego niezalezny od procesu rejestracji kwantow promieniowania gamma padajgcych na
detektor.

Innym waznym elementem rozwazanego uktadu pomiarowego jest system oston biernych lub
czynnych stuzacy do zminimalizowania tla promieniotworczego wokot detektora. Jako ostony
bierne wykorzystuje sie materiaty o duzej liczbie atomowej (takie jak otéw, miedz, kadm, zelazo)
o odpowiednio dobranej grubosci i niskiej zawartos$ci naturalnych izotopéw promieniotwoérczych.
Ich celem jest redukcja sygnatéw niepochodzacych od prébki tj. bedacych wynikiem m.in. rozpadu
substancji promieniotwdrczych zawartych w glebie, w powietrzu oraz w materiatach
konstrukcyjnych spektrometru, rozproszonego promieniowania emitowanego przez probke,
kwantéw promieniowania X emitowanych przez wzbudzone atomy oston, oraz promieniowania
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gamma bedacego wynikiem reakcji jadrowych zachodzacych w materiatach konstrukcyjnych
spektrometru (gtéwnie z udziatem mionéw i neutronéw). W ramach redukcji tta
promieniotwérczego oprécz biernych oston przed promieniowaniem stosuje sie rowniez uktady
elektroniczne, zwykle z detektorami scyntylacyjnymi, dziatajace w trybie antykoincydencji. Stuza
one do redukcji tta pochodzacego od kwantéw promieniowania gamma rozproszonych w
zjawisku Comptona (ostony antykomptonowskie) oraz wysokoenergetycznych fotonéw
emitowanych w wyniku reakcji mionéw pochodzacych z promieniowania kosmicznego z
materiatem ostony [57].

Widmo promieniowania gamma

Wynikiem pomiaru promieniowania gamma emitowanego przez probke wykonanego
przy uzyciu spektrometru jadrowego jest widmo emisyjne, przedstawiajace rozktad liczby zliczen
dla poszczeg6lnych linii emisyjnych w funkcji energii. Ponizej przyktadowe widmo zmierzone dla
filtru powietrza i zanalizowane przy pomocy programu PIMP [62] (rysunek 13). Czas pomiaru t,
wynosit 156 989 s. Na osi Y odlozona jest liczba zliczen (zarejestrowanych kwantéw gamma), a
na osi X energia promieniowania wyrazona w kiloelektronowoltach [keV]. Na widmie mozna
wyr6zni¢ m.in. linie pochodzace od naturalnych ziemskich izotopéw promieniotwérczych (np. Pb-
210, Bi-214, K-40), izotopéw kosmogenicznych (np. Be-7) oraz sztucznych izotopéw
promieniotworczych (np. Cs-137).

Widmo promieniowania gamma

Tl-208
Pb-210 o M

.

Bi-214
\

Cs-137
|

Pb-X - I
| 1)

| Anihilacj
| Th-234 Pb-212 Tliosqa
" #Ra-226 Pb-214 l Tl-208 gy
K ¥ $

Rysunek 13. Widmo promieniowania gamma uzyskane dla tygodniowej probki aerozoli atmosferycznych.

Kalibracja energetyczna i wydajnosciowa spektrometru

Celem przedstawienia widma emisyjnego w postaci zaleznosci liczby zliczenn kwantow
gamma od ich energii nalezy wykona¢ kalibracje energetyczng spektrometru. Polega ona na
pomiarze widma jednego lub kilku znanych radionuklidéw emitujacych fotony o dobrze
okreslonych energiach, a nastepnie wyznaczeniu zaleznosci energii rejestrowanych kwantow
promieniowania od numeréw kanatéw analizatora, ktéorym zostaty one przyporzadkowane w
procesie detekcji. Informacja o energiach zarejestrowanych linii emisyjnych pozwala na
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wykonanie analizy jako$ciowej zawartos$ci izotopdw promieniotwdrczych w badanej probce. W
celu wykonania analizy iloSciowej oprdcz kalibracji energetycznej nalezy réwniez wykonac
kalibracje wydajnoSciowg spektrometru. Wydajnos$¢ spektrometru jest to stosunek liczby
foton6w o danej energii zarejestrowanych przez spektrometr do liczby fotonéw o tej energii
wyemitowanych przez mierzong probke. Aby ja wyznaczy¢ nalezy zmierzy¢ widmo wzorca, czyli
probki o znanej zawartoSci izotopéw promieniotwdrczych. Wydajnos$¢é spektrometru w danej
geometrii oblicza sie wg wzoru 56 [58]:

n(E)
p(E)At

e(E) = (56)

Gdzie:

n(E) — liczba kwantéw gamma o energii E zarejestrowanych przez detektor [j.bezw. |
p(E) — prawdopodobienstwo emisji kwantu gamma o energii E podczas rozpadu
promieniotwérczego [j.bezw. ]

A — aktywnoSc¢ radionuklidu emitujacego kwanty gamma o energii E w dniu pomiaru [Bq]

t — czas pomiaru [s]

W celu pomiaru promieniowania gamma emitowanego przez probki aerozoli
atmosferycznych oraz probki catkowitego opadu atmosferycznego, ktére byly przedmiotem
badan prowadzonych w ramach niniejszej pracy, wyznaczono wydajnosci dla geometrii
pojedynczego (1FP) oraz podwdjnego (2FP) filtru powietrza, dla kazdego wykorzystywanego
spektrometru promieniowania gamma. Do tego celu wykorzystano Zrdédto objetoSciowe
multigamma majgce rozmiary geometryczne sprasowanego filtru powietrza , a wiec bedace
krazkiem o $rednicy 50 mm i grubo$ci 5 mm. Cze$¢ aktywng Zrdédta stanowit roztwor
promieniotworczy rozprowadzony w zywicy epoksydowej. W tabeli 16 przedstawiono izotopy
wraz z aktywnos$ciami wchodzace w sktad Zrédta wzorcowego.

Tabela 16. Wykaz izotopow zrédia wzorcowego.

Radionuklid = Aktywnos$¢ [kBq] refell-):rfzciyjna
241 4, 7,18 + 0,25
109¢cq4 19,3+0,7
57Co 0,82 + 0,03
510 7,78 £ 0,27
113¢y 2,64 + 0,09 01.10.2010
a5, 398 + 0,14 godz. 12.00 CWE
137¢¢ 4,06 + 0,14
54Mn 5,84 + 0,20
657n 10,0 £ 0,4
60co 9,81 40,34
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Wyznaczenie aktynowosci izotopéw gamma promieniotwdrczych zawartych w prébkach

Procedura wyznaczania aktywnosci, stezenia aktywnos$ci oraz depozycji aktywnosci
izotopow 210Pb, 7Be, 137Cs, 22Na, 49K zawartych w probkach filtréw powietrza oraz w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego sktadata sie z nastepujacych elementow:

1. Pomiar tta promieniotwdérczego spektrometru
a) Odczytanie liczby zliczen tta wraz z niepewnoSscia I, dl dla kazdej rozwazanej linii emisyjnej
b) Normalizacja liczby zliczen tta na czas pomiaru widma prébki. Po normalizacji otrzymujemy
liczbe zliczen tta wraz z niepewoscia I, dI. , ktore s3g uzywane w pdzniejszych obliczeniach
(wzér 57). Wszystkie niepewnosSci ztoZone wyznaczone zostaly z prawa przenoszenia
niepewnosci pomiarowej (wzér 58).

I =1.2 (57)
te

wC=J@ﬂ%y+{—dqg@2+(m¢éy (58)

Niepewno$¢ czasu pomiaru widma probki t, i tla t; przyjeto w zaleznoSci od rodzaju
spektrometru, jako 1 s lub 60 s.

2. Pomiar probki

a) Odczytanie liczby zliczen wraz z niepewnoscia N, dN dla kazdej rozwazanej linii emisyjnej

b) Wpyznaczenie liczby zliczen netto wraz z niepewnoscia S, dS , tj. liczby zliczen po odjeciu tta
promieniotworczego (wzory 59, 60):

S=N-1I, (59)

ds = /szﬁ—dQZ (60)
3. Zastosowanie poprawek

a) K, - poprawka na rozpad promieniotworczy, ktéry zachodzi podczas trwania poboru
préobek (wzor 61) (58)

Ats

Ko = s

U.bezw.] (61)

ty — czas poboru prébki

b) K, - poprawka na rozpad, ktoéry zachodzi od momentu zakonczenia poboru do momentu
rozpoczecia pomiaru widma (wzér 62) [58]

K,, = e*w [j.bezw.] (62)
ty — czas jaki uptynat miedzy zakoniczeniem poboru, a rozpoczeciem pomiaru widma

c) K. poprawka na rozpad, ktéry zachodzi podczas trwania pomiaru widma (wzér 63) [58]

_ My
R

[j. bezw.] (63)

t, — czas pomiaru widma

4. Obliczenie aktywnosSci, stezenia aktywnos$ci oraz depozycji aktywnos$ci wraz
z niepewnos$ciami rozwazanego radionuklidu w prébce (wzory 64-69)
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Gdzie:

V — objeto$¢ probki [m3]

dV — niepewno$¢ objetosci probki (przyjeta jako 5% z wartosciV dla prébek

(64)

(65)

(66)

(67)

(68)

(69)

aerozoli atmosferycznych oraz jako 0,002 m3 dla prébek opadu catkowitego) [m?]

de(E) — niepewnos$¢ wydajnosci spektrometru przyjeta jako 5% z wartosci € [j. bezw. |

D — powierzchnia kolektora [m?]
dD — niepewno$¢ powierzchni kolektora liczona jako niepewno$c¢ ztozona,

gdzie niepewno$¢ pojedynczego boku kolektora wynosita 0,01 m? [m?]

Wyznaczenie minimalnej mierzalnej aktywnosci, stezenia aktywno$ci oraz depozycji

aktywnosci

W celu wyznaczenia minimalnej mierzalnej aktywno$ci skorzystano ze wzoru Currie [29, 59],

ktory zastosowano do danych pomiarowych otrzymanych za pomocg programu PIMP (wzory

70-72):
MDA = [2,706 + 2 - 1,645 - V/dS? — S] % [Bq]
MDC = [2,706 + 2 - 1,645 - VdSZ — S] % 2]
MDD = [2,706 + 2 - 1,645 - VdS? — S| % 2]

59

(70)

(71)

(72)



Gdzie:

MDA — minimalna mierzalna aktywnos$¢
MDC — minimalne mierzalne stezenie aktywnoSci
MDD — minimalna mierzalna depozycja aktywnoSci

2.4.2. Spektrometria promieniowania alfa

Podstawy fizyczne detekcji promieniowania alfa

Czastki alfa, czyli jadra 3He to ciezkie czastki natadowane dodatnio emitowane podczas
rozpadow alfa promieniotworczych (opisanych w rozdziale I), ktére oddziatuja z materig
bezposrednio poprzez oddzialywania kulombowskie oraz oddziatywania silne. Przechodzac
przez osrodek moga one zjonizowac napotkane atomy, wzbudzic¢ je, rozproszyc¢ sie elastycznie na
jadrach atomowych, wzbudzi¢ jadra atomowe lub bra¢ udziat w reakcjach jadrowych. Z punktu
widzenia detekcji promieniowania alfa najwazniejszym zjawiskiem jest jonizacja atoméw
osrodka. Podczas nieelastycznych zderzen z elektronami atomowymi czgstki alfa tracg swoja
energie stopniowo nieznacznie zmieniajac przy tym tor ruchu. Cecha charakterystyczna zjawiska
absorpcji promieniowania alfa w materii jest jego zasiegowos¢. Zasieg czastek alfa w materii, czyli
maksymalna droga, jaka sg w stanie pokona¢ zalezy do ich energii poczatkowej oraz rodzaju
absorbentu: zwieksza sie wraz ze wzrostem energii kinetycznej czastek i zmniejsza wraz ze
wzrostem gesto$ci osrodka. Straty energii kinetycznej czastki alfa na jednostke drogi mozna
opisa¢ za pomocg wzoru Bethego-Blocha [60]. Wynika z niego, Ze maksimum gestosci jonizacji
materii wystepuje w okolicach zasiegu, tworzac tzw. pik Bragga (wzor 73).

dE _4mN4Zp
dx Ammmec2

D)2 n (e ) g2 ) (73)

Gr (1-p2)17

4-77.'8
Gdzie:

dE

Ix zmiana energii na jednostke drogi

Ny — stata Avogadra

Z — liczba atomowa absorbentu

A — liczba masowa absorbentu

p — gestos$¢ absorbentu

m,, — masa molowa absorbentu

m, — masa elektronu

cV,B = g —szybko$¢ swiatta w prézni, szybkos¢ czastki, stosunek szybkosci
e —tadunek elektronu

z —tadunek czastki w jednostkach e

— przenikalno$c¢ elektryczna prézni
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| — $rednia energia jonizacji
5~ poprawka na gestos¢ pola

Tnax — maksymalna energia kin., ktéra moze zosta¢ przekazana w pojedynczym zderzeniu

Opis toru spektrometrycznego z detektorem pétprzewodnikowym krzemowym

Tor spektrometryczny stuzacy do pomiaru promieniowania alfa sktada sie z podobnych
elementéw, co tor spektrometru gamma tj. z detektora, przedwzmacniacza, wzmacniacza,
konwertera analogowo-cyfrowego, analizatora wielokanatowego oraz komputera z odpowiednim
oprogramowaniem. Podstawowa rdznica jest rodzaj zastosowanego detektora - w przypadku
spektrometréow alfa zwykle stosuje sie detektory krzemowe implantowane odpowiednimi
domieszkami (wedtug nomenklatury firmy Canberra, zj. ang. Passivated Implanted Planar Silicon
- PIPS). Aby ograniczy¢ straty energii kinetycznej czastek alfa przed ich dotarciem do licznika, w
komorze detektora podczas pomiaru utrzymywana jest niska préznia (ok. 0,02 mbar), a samo
zrédetko promieniotworcze przygotowywane jest z probki po uprzednim wydzieleniu badanych
pierwiastkdw z jej matrycy. Odlegto$¢ miedzy Zrédetkiem promieniotworczym, a powierzchnia
detektora jest tak dobrana, by z jednej strony do objetosci czynnej licznika dotarto jak najwiecej
czastek alfa (im mniejsza odlegto$¢ tym wyzsza wydajno$¢ detektora), a z drugiej strony by
zarejestrowane czastki byly jak najbardziej monoenergetyczne (im wieksza odlegto$¢ tym wyzsza
rozdzielczo$¢ detektora) [57]. W przypadku prezentowanych tu pomiaréw, z racji badanych
niskich aktywnosci, wykorzystywano bliskg geometrie maksymalizujacg wydajno$¢ rejestracji
kosztem zdolnosci rozdzielcze;.

Do pomiaru prébek bedacych przedmiotem pracy wykorzystano 13 toréw spektrometrycznych
alfa, z czego 1 znajdowat sie w Zaktadzie Fizykochemii Jadrowej IF] PAN, a pozostate 12 w
Zaktadzie Geologii i Wo6d Mineralnych na Wydziale GeoinZynierii, Gdérnictwa i Geologii
Politechniki Wroctawskie;j.

Widmo promieniowania alfa

Tak jak w przypadku promieniowania gamma, widmo promieniowania alfa przedstawia
rozktad czestosci linii emisyjnych w funkcji energii. Na rysunku 14 przedstawiono przyktadowe
widmo zestawu filtrow powietrza opracowane w programie ALF [62]. Czas pomiaru t, wynosit
690 701 s. Na widmie mozna wyréznié linie emisyjng pochodzacg od znacznika tj. 242Puy, linie
emisyjne pochodzace od izotopdw plutonu zawartych w probce tj. 238+240Pyu oraz 238Pu oraz linie
emisyjng pochodzacg od 219Po, bedacego produktem rozpadu 21°Pb wystepujacego w probkach w
znacznie wiekszej aktywnos$ci od izotopdw plutonu i pojawiajgce sie w widmie na skutek
skonczonej wydajnosci rozdziatu.
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Widmo promieniowania alfa
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Rysunek 14. Widmo promieniowania alfa czterotygodniowej prébki aerozoli atmosferycznych.

Kalibracja energetyczna i wydajnosciowa spektrometru

Kalibracja energetyczna detektoré6w promieniowania alfa wykonana zostata t3 sama
metoda, co Kkalibracja energetyczna detektor6w gamma. Z kolei kalibracja wydajnos$ciowa
spektrometréw promieniowania alfa, pozwalajagca na wyznaczenie efektywnos$ci rejestracji
czastek alfa 6, postuzyta do wyznaczenia chemicznej wydajnosci procedury Y dla kazdej
analizowanej probki. W celu wyznaczenia aktywno$ci izotopéw alfa promieniotworczych
postuzono sie metoda wzgledna, opisang ponizej.

Wyznaczenie aktywnosci izotopow alfa promieniotwdrczych zawartych w prébkach
1. Wyznaczenie masy dodanego znacznika

Do kazdej probki przed procesem mineralizacji dodawano za pomocg pipety automatycznej 25 pl
znacznika 242Pu. Stwierdzono, ze powtarzalno$¢ pipetowania miesci sie w zakresie ok. 8%
objetosci. W celu doktadniejszego pomiaru iloSci dodanego znacznika, za kazdym razem wazono
roztwor znacznika przed i po dodaniu do probki. Podczas badan korzystano z trzech
przygotowanych roztworéw znacznika, w ktérych stezenie aktywnosci 242Pu wynosito 0,1412
Bq/g, 0,1305 Bq/g oraz 0,1411 Bq/g. Niepewno$¢ pojedynczego pomiaru masy znacznika
przyjeto, jako 0,0001 g na podstawie aktualnego $wiadectwa wzorcowania uzywanej wagi
elektronicznej (wzory 74,75).

m, —masa znacznika przed dodaniem

m, —masa znacznika po dodaniu

m — masa znacznika dodanego do probki
dm — niepewno$¢ masy dodanego znacznika

dm, = 0,0001][ g]
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dm, = 0,0001 [g]

m=my —m;|[g] (74)

dm = /dmlz +dm,? [g] (75)

2. Wyznaczenie aktywnosci znacznika

Znajac mase oraz stezenie aktywno$ci dodanego znacznika wyznaczano jego aktywnos¢.
Niepewnos$¢ aktywnoSci liczona byla przy pomocy prawa przenoszenia niepewnoSci
pomiarowej. W obliczeniach pominieto niepewnos$¢ stezenia aktywnos$ci znacznika w
roztworze (wzory 76,77).

C,n — Stezenie aktywnos$ci znacznika [?q]

A, — aktywno$¢ znacznika dodana do probki [Bq]
Azn = Czp - m[Bq] (76)

dA,, = Cgzp - dm [Bq] (77)

3. Wyznaczenie aktywno$ci izotopow plutonu zawartych w prébkach

Aktywno$¢ izotopoéw plutonu zawartych w badanych prébkach wyznaczono za pomocg
metody wzglednej, tj. poprzez poréwnanie liczby zliczenn odpowiadajacych pikowi znacznika
oraz liczby zliczen zarejestrowanych w pikach poszukiwanych izotopéw w probce. Jako tto
promieniotworcze, do obliczen wykorzystano wyniki analizy widm tzw. blankéw, czyli
Zrddetek promieniotworczych wykonanych ze slepych préb (wzory 78-83).

N,, — liczba zliczen w piku znacznika w mierzonej prébce

N, — liczba zliczetr w piku dla badanego izotopu w mierzonej probce
dN,,, — niepewnosc liczby zliczen w piku znacznika w mierzonej prébce,
odczytana z widma

dN, — niepewnos¢ liczby zliczeti w piku badanego izotopu w mierzonej prébce,
odczytana z widma

t — czas pomiaru widma prébki

dt — niepewno$¢ czasu pomiaru widma prébki

N; — liczba zliczen w piku dla danego izotopu w widmie tta

t; — czas pomiaru widma tta

dt; — niepewnos¢ czasu pomiaru tta

cps — liczba zliczeti na sekunde (z j. ang. counts per second)

dt =1[s]
dt, = 1[s]

dN,, [j.-bezw.]
dN, [j.bezw.]
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CDSzn netto = % - [l] (78)

t N

dcps n etto = \/(—%dt)u(“’”“)u( de)? + (5972 [ (79)

CPSx netto = Tx _t_t [E] (80)

depseneno = [(=3de)? + (22 + Gy + (- 5y [1 (81)
= . EPSxnetto

Ax - Azn CPSzn netto [Bq] (82)

- 2
dAx _ \/(dAzn M)Z + (M) + ( Azn CPSx netto ACPSzn netw)z [Bq] (83)

2
CPSzn netto CPSzn netto CDSzn netto

4. Wyznaczenie steZenia oraz depozycji aktywno$ci izotopow plutonu zawartych w
probkach

Depozycja aktywnoSci dla prébek catkowitego opadu atmosferycznego wyznaczana byta dla
powierzchni czerpni do zbierania catkowitego opadu atmosferycznego.

Stezenie aktywnoSci dla prébek aerozoli atmosferycznych wyznaczane byto dla sumarycznej
objetosci powietrza, ktora przeptyneta przez filtry powietrza stanowiace pojedyncza prébke,
natomiast stezenie aktywnosci dla prébek catkowitego opadu atmosferycznego wyznaczane
byto dla objetosci opaddéw atmosferycznych zebranych w pojedynczym okresie probkowania
(wzory 84-87).

V — objeto$¢ pobranej probki opadu/powietrza

S — powierzchnia kolektora do poboru catkowitego opadu atmosferycznego
t — czas pomiaru widma prébki

C, — stezenie aktywnosci danego izotopu w prébce opaddw /powietrza

D, — depozycja aktywnosci danego izotopu

w probce catkowitego opadu atmosferycznego
dVrierqa — niepewnosc objetosci powietrza, liczona jako niepewno$¢ ztozona

dVopaasw — niepewnosc objetosci opadow

dSopaasw — niepewnos¢ powierzchni kolektora

AVsiera — niepewnosc ztozona [m3]
dVopaasw = 0,002 [m3]
dSopaasw = 0,021 [m?]

Ce=7 4] (84)
dc, = |92+ (- 2y (] (85)
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D, =% B_q] (86)

S Lm?
ab, = [z + (2282 [29) (87)

5. Wyznaczenie wydajnoSci chemicznej procedury dla kazdej analizowanej prébki (wzory

88,89)
y = Pomnetto [5 hogw, ] (88)
Agn-6
ay = |(manye o (Do onye y (— Dmasig O [ pegy (89)

Y — wydajno$¢ chemiczna

0 — efektywnos$¢ rejestracji czastek alfa dla danego detektora

i okreslonej geometrii pomiaru (38% dla detektorow wykorzystanych w pracy) [j. bezw.]
df — niepewnos$¢ efektywnosci detektora przyjeta jako 2%

Aby wyznaczy¢ 8 skorzystano z metody kolejnego wspétstracania z NdF; [57]. W tym celu
przygotowano roztwor o znanej aktywnosci znacznika Pu-242 i kolejno, podwdjnie go stracono
uzyskujac dwa Zrédetka promieniotworcze. Nastepnie skorzystano ze wzoru 90 [57]:

Ny

g=—"1 (90)

Azn(l_x_i)
Gdzie:
N; — liczba zliczeti netto w Zrodetku po pierwszym straceniu

N, — liczba zliczen netto w zZrédetku po drugim straceniu

6. Wyznaczenie minimalnej mierzalnej aktywnosci, stezenia aktywno$ci oraz depozycji
aktywnosci

W celu wyznaczenia minimalnej mierzalnej aktywnosci skorzystano ze wzoru Currie [28], ktéry
zastosowano do danych pomiarowych otrzymanych za pomoca programu ALF (wzory 91-101):

N, — liczba zliczen w piku dla badanego izotopu w mierzonej probce

t — czas pomiaru widma prébki

N; — liczba zliczetr w piku o energii odpowiadajacej energii linii emisyjnej
dla danego izotopu w widmie tla

N’ — liczba zliczen tta wyznaczona na czas pomiaru widma probki

t; — czas pomiaru widma tta

Lp — limit detekcji

L. — limit krytyczny

k, — wspotczynnik rozszerzenia, wybrany dla prawdopodobienstwa
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popetnienia btedu I rodzaju réwnego 0,05
kg — wspdtczynnik rozszerzenia, wybrany dla prawdopodobienstwa
popeltnienia btedu Il rodzaju réwnego 0,05

1 t N¢t N,
dN,' = \/(dNtTt)Z + (=dte )2 + (dtH?

Lo = ka\/ZB +N,' +dN,"*

B= AN, 2 =N,
2

ko = 1,645

ke = kp = 1,645

Lp=k2+2 L =2,706 + 4,65 - /N, [j.bezw.]

Lp=k?*+2-Lc=2,706+ 4,65 [N, —[j.bezw.]

t
te

_ lp _ 1 2706 A
MDA = g2 = o0 (1 + 465 - =) [Bq]

—_LIp 3
MDC = —— [Bq/m’]

Lp

— 2

(o1)

(92)

(93)

(94)
(95)

(96)

(97)
(98)

(99)

(100)

(101)

7. Wyznaczenie stezenia aktywnos$ci w prébkach meteriatu referencyjnego IAEA 375 w celu

sprawdzenia poprawnosci zastosowanej metody radiochemiczne;j.

W granicach niepewnosci rozszerzonej, stezenia aktywnosci izotopoéw plutonu uzyskane z 4
zmierzonych prébek byly réwne warto$ciom referencyjnym. Szczegétowe wyniki

przedstawia tabela 17.
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Tabela 17. Stezenia aktywno$ci izotopow Pu-238 i Pu-239+240 w materiale referncyjnym IAEA-375.

Wartos¢ 95 % Wartosé Niepewno$¢
Radionuklid referencyjna Przedziatl obliczonal [g /kg]
[Bq/kg] ufnosci [Bq/kg] q9/%8
0,049 0,009
0,051 0,011
Pu-238 0,071 0,056-0,085 0,111 0,014
0,084 0,012
p . Odch.
Srednia standardowe
0,075 0,015
0,22 0,02
0,24 0,02
Pu-239+240 0,30 0,26-0,34 0.35 0,03
0,26 0,03
. . Odch.
Srednia standardowe
0,27 0,03

1Dla Pu-238 warto$¢ skorygowana na dzien referencji (31.12.1991)

2.5. Metody eksploracji danych

Eksploracja danych (z j. ang. Data Mining) jest procesem stuzgcym do odkrywania wiedzy
z duzych zbioréw danych przy uzyciu réznych technik takich jak uczenie maszynowe, sieci
neuronowe, sieci bayesowskie, reguly asocjacyjne, wizualizacja danych oraz analiza statystyczna.
Podstawowym celem eksploracji danych jest analiza deskryptywna, eksplanacyjna oraz
predykcyjna badanego zjawiska. Aby wyciggna¢ wartosciowe wnioski z przeprowadzonych
analiz, eksploracje danych nalezy traktowa¢, jako proces, w ktérym kolejno$¢ wykonywania
poszczegdlnych etapéw powinna by¢ zachowana. Jednym z najbardziej popularnych modeli
stuzacych do opisu procesu eksploracji danych jest CRISP-DM (z j. ang. Cross-Industry Standard
Process for Data Mining), ktérego elementy zostaly wykorzystane w analizie danych
pomiarowych przeprowadzonej w ramach tej rozprawy. Cykl zycia procesu eksploracji danych
zgodnie z modelem CRISP-DM sktada sie z 6 etapow [78]:

1. Zrozumienie uwarunkowan badawczych
1.1. Sformutowanie celéw
1.2. Identyfikacja ograniczen
1.3. Ustalenie wstepnego planu dziatan
2. Zrozumienie danych:
2.1. Zebranie danych
2.2. Wstepna analiza danych
2.3. Ocena jakos$ci danych
3. Przygotowanie danych:
3.1. Czyszczenie danych
3.2. Obstuga brakujacych danych
3.3. Przeksztatcenie danych (normalizacja, zmiana rozdzielczo$ci)
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4. Modelowanie
5. Interpretacja znalezionych regularnos$ci
6. Wdrozenie/wykorzystanie odkrytej wiedzy

Kluczowa fazg modelu CRISP-DM, jak réwniez kazdego innego modelu procesu eksploracji danych
jest odpowiednie przygotowanie danych do dalszych analiz. Jest to najbardziej czasochtonny i
pracochtonny etap, ktérego wyniki zgodnie z reguta GIGO (z j. ang. Garbage In, Garbage Out,
moéwiaca, ze dobrze wykonane analizy ztych danych doprowadza do ztych wynikéw) determinujg
wiarygodnos$¢ otrzymanych w wyniku eksploracji wzorcéw, trendéw i zalezno$ci. W modelu
CRISP-DM cykl zycia procesu ma charakter iteracyjny - czesto zdarza sie, ze z etapu modelowania
powraca sie do etapu przygotowania danych, lub po zakoniczeniu cyklu i sformutowaniu
wnioskéw podejmuje sie decyzje o koniecznosci zrewidowania zatoZonych celéw badawczych i
ponownym przeprowadzeniu procesu eksploracji (rysunek 15).

(r Y )

zrozumienie uwarunkowarn ) danvch - N

biznesowych/badawczych zrozumienie cany “
e danych
. y /

(& )

Rysunek 15. Model procesu eksploracji danych CRISP-DM. [79]

Proces eksploracji danych pomiarowych stezenia i depozycji aktywnosci wybranych
izotopow promieniotwoérczych zawartych w badanych prébkach w oparciu o model CRISP-
DM

FAZA 1: zrozumienie uwarunkowan badawczych

Przedmiotem badan byt wieloletni zestaw danych bedacy wynikiem pomiaréw aktywnoSci
wybranych izotopéw promieniotwoérczych w prébkach aerozoli atmosferycznych oraz w
préobkach catkowitego opadu atmosferycznego. Celem eksploracji byto:
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e wyznaczenie zawartos$ci izotopdw 238Py, 239+240Py, 210Ph, 7Be, 137Cs, 22Na, 4K w przygruntowej
warstwie powietrza oraz w catkowitym opadzie atmosferycznym

o wykrycie korelacji wzajemnych, w szczeg6lno$ci sezonowych miedzy wybranymi izotopami
antropogenicznymi (238Pu, 249+240Py, 137Cs), kosmogenicznymi (7Be, 22Na) i ziemskimi (4K,
210Ph) w przygruntowej warstwie powietrza i w catkowitym opadzie atmosferycznym

e zbadanie zaleznoSci stezenia aktywno$ci rozwazanych izotopéw w przygruntowej warstwie
powietrza od stezenia pytu zawieszonego w powietrzu

e zbadanie zalezno$ci stezenia i depozycji aktywnos$ci rozwazanych izotopéw w badanych
probkach od wybranych wskaZznikéw meteorologicznych

e zbadanie zaleznos$ci miedzy stezeniem aktywnoSci rozwazanych izotopdw w przygruntowe;j
warstwie powietrza, a stezeniem i depozycja aktywnos$ci tych izotopéw w catkowitym
opadzie atmosferycznym

e identyfikacja zrédet plutonu w badanych prébkach na podstawie znajomos$ci stosunku
aktywnodci 238Pu/239+240Py oraz 137Cs /239+240Py

e oszacowanie dawek pochodzacych od narazenia zewnetrznego i wewnetrznego na
promieniowanie jonizujgce emitowane przez rozwazane izotopy zawarte w przygruntowej
warstwie powietrza

e zbadanie sezonowosci oraz trendéw dtugookresowych w szeregach czasowych stezenia i
depozycji aktywno$ci rozwazanych izotopéw promieniotwoétczych w badanych prébkach

Przedstawione powyzej cele eksploracji wybrano na podstawie wstepnej analizy danych
pomiarowych oraz w wyniku identyfikacji ograniczen, jakimi byty:

e pochodzenie danych tylko z jednego punktu pomiarowego

e mata rozdzielczo$¢ danych

e rozny okres préobkowania dla proébek aerozoli atmosferycznych (tygodnie) i probek
catkowitego opadu atmosferycznego (miesigce)

FAZA 2: zrozumienie danych

Pierwszym etapem zrozumienia danych byto zebranie wszystkich istotnych danych dotyczacych
pomiaréw spektrometrycznych probek aerozoli atmosferycznych oraz prébek catkowitego opadu
atmosferycznego zebranych w latach 2005-2016. Celem tego etapu bylo skompletowanie
informacji o kazdej prébce oraz odnalezienie wszystkich istniejgcych probek zebranych w okresie
2010-2016 (probki z lat 2005-2009 zostaly zniszczone podczas poprzednich analiz alfa
spektrometrycznych). Wsro6d zebranych danych pomiarowych najwazniejsze informacje
stanowity:

e dane charakteryzujace prébki (objeto$¢, masa, czas poboru, powierzchnia zbierania)

e dane charakteryzujace pomiary probek (data pomiaru, czas pomiaru, detektor, geometria
pomiaru)

e dane charakteryzujace pomiary tta promieniotworczego

e dane charakteryzujgce pomiary wydajnosci detektorow

e surowe widma zmierzonych prébek

e surowe widma pomiaréw tta promieniotworczego

e surowe widma pomiaréw wydajnosci detektorow

e wyniki analizy widm
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W przypadku spektrometrii promieniowania alfa dodatkowo zebrano dane o uzytych znacznikach
promieniotworczych, Slepych prébach i prébkach materiatu referencyjnego.

Nastepnie zgromadzone dane wykorzystano do wyznaczenia aktywno$ci wybranych izotopow
alfa i gamma promieniotwoérczych w badanych prébkach. W tej fazie zidentyfikowano nastepujace
ograniczenia:

e braki wérdd danych identyfikujacych prébki (np. brak informacji o przeptywie powietrza,
masie pytu zgromadzonego na filtrze)

e braki wsrod fizycznie istniejgcych probek (probki nie zostaty odnalezione)

e braki wsréd danych pomiarowych (np. brak daty pomiaru)

e braki w zbiorze zgromadzonych widm emisyjnych (widma nie zostaty odnalezione)

e brak probek zwigzany z przerwami technicznymi w pracy stacji pomiarowych

e mala czestotliwo$¢ wykonywania pomiaréw wydajnosci detektorow

e btedne dane (najczesciej niewiarygodny czas pomiaru, niewiarygodna warto$¢ objetosci)

e brak spojnosci danych (rézne Zrédta danych, rézna posta¢ danych)

Wstepna analiza otrzymanych wynikéw pomiarowych stezenia i depozycji aktywnoSci
wybranych izotopéw promieniotworczych w badanych prébkach pozwolita zaobserwowac:

e okresy o roznej Sredniej warto$ci mierzonych wielkosci
e wystepowanie obserwacji odlegtych

Po sprawdzeniu danych pomiarowych i danych charekteryzujgcych probki cze$¢ obserwacji
odlegltych zidentyfikowano w tej fazie jako btedy pomiarowe wynikajace przede wszystkim z
niewiarygodnych wartosci objetosci probek oraz nieprawidtowego czasu pomiaru zapisanego
atutomatycznie w plikach widm emisyjnych i usunieto je ze zbioru.

FAZA 3: przygotowanie danych

W ramach przygotowania danych pomiarowych stezenia i depozycji aktywnos$ci wybranych
izotopow do dalszych analiz wykonane zostaty nastepujgce procedury:

e sporzadzenie histograméw czestosci wystepowania poszczeg6lnych wynikéw pomiarowych
(z pominieciem wynikéw ponizej limitu detekcji)

e zastgpienie wynikow pomiarowych bedgcych ponizej limitu detekcji warto$ciami
wyznaczonymi przez algorytm opisany ponizej

Warto$ci stezenia oraz depozycji aktywnosci dla wynikow bedgcych ponizej limitu detekcji
oszacowno na podstawie oceny struktury histograméw czestoSci wystepowania
poszczegdlnych wynikéw. Do stworzenia histogramow uzyto tylko wynikéw pomiarowych
bedacych powyzej limitu detekcji. Liczbe przedziatéw k wybrano korzystajac ze wzoru 102
[70]:
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k=+n (102)
Gdzie:
n — liczba pomiarow powyzej limitu detekcji

Dla pomiaréw, dla ktérych liczba wynikéw w pierwszym lub drugim przedziale histogramu
byta nizsza niz w kolejnych przedziatach, jako warto$¢ stezenia lub depozycji aktywnosci
wynikow ponizej limitu detekcji przyjeto limit detekcji podzielony przez v2. Dla pomiaréw,
dla ktérych liczba wynikéw stale malata w kolejnych przedziatach, jako warto$¢ stezenia lub
depozycji aktywno$ci wynikéw ponizej limitu detekcji przyjeto limit detekcji podzielony
przez 2 [69].

e wyznaczenie podstawowych parametrow statystyki opisowej takich jak srednia, wartos¢
maksymalna, warto$¢ minimalna, btad standardowy, mediana, Srednia odcieta (wyznaczona
w kolejnej fazie po usunieciu obserwacji odlegtych)

e sporzadzenie wykres6w zmiennosci wynikéw pomiarowych w czasie. W przypadku
wynikéw ponizej limitu detekcji (W) zatozono, Ze rzeczywista warto$¢ znajduje sie pomiedzy
0, a wartos$cig limitu detekcji MDC/MDD, w zwigzku z tym dolng i gérng granice niepewnosci
pomiarowej warto$ci W przyjeto odpowiednio jako [0,W] i [W,MDC/MDD], gdzie W oznacza
warto$¢ nadang przez algorytm wynikom pomiarowym bedacym ponizej limu detekcji

e przeprowadzenie analizy zmienno$ci wynikéw pomiarowych w zalezno$ci od
wykorzystywanego detektora i geometrii pomiarowej przy uzyciu nieparametrycznego testu
Kruskala-Wallisa [80] oraz testu post-hoc Dunna [81]

e przeprowadzonie analizy obserwacji odleglych w oparciu o algorytm rozstepu
miedzykwartylowego Tukey’a ze wspotczynnikiem proporcjonalnosci k=3 [82] oraz analize
wizualng wykresow przedstawiajgcych zmienno$¢ wynikéw w czasie

e wyczyszczenie danych z obserwacji odleglych uznanych w wyniku analizy punktéow
odstajacych za btedy pomiarowe

e zastgpienie brakujacych danych w zbiorze przez warto$ci wyznaczone przy pomocy
interpolacji liniowej

e zmiana rozdzielczo$ci wybranych danych w celu dostosowania ich do wykorzystania w
poszczegblnych analizach (zagregowanie tygodniowych wynikéw pomiarowych do
miesiecznych, zagregowanie dziennych danych pogodowych do tygodni i miesiecy)

FAZA 4: zastosowanie wybranych metod eksploracji danych
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Po przygotowaniu danych do eksploracji, przy pomocy wybranych technik podjeto prébe

osiggniecia celéw badawczych okreslonych w fazie 1. W ramach tego etapu wykonano:

v

v

v

analize korelacji rang Spearmana oraz wykresy rozrzutu danych w celu zbadania
wzajemnych zalezno$ci miedzy danymi

analize korelacji krzyzowych w celu zbadania zaleznosci miedzy wynikami pomiarowymi
zarejestrowanymi w powietrzu i w opadach atmosferycznych

model regresji wielokrotnej [83] w celu zbadania zaleZno$ci wynikéw pomiarowych od
wybranych danych meteorologicznych

oszacowanie dawki réwnowaznej od narazenia zewnetrznego i dawki obcigzajacej
wynikajacej z narazenia wewnetrznego na promieniowanie jonizujace emitowane przez
rozwazane izotopy zawarte w powietrzu

W celu wyznaczenia dawki rownowaznej od narazenia zewnetrznego wykorzystano
algorytm, w ktérym zatozono, ze cztowiek znajduje sie w nieskonczonym obtoku
radioaktywnym o statym stezeniu aktywnos$ci danego izotopu w jednostce objetoSci
powietrza. W takim przypadku moc dawki w powietrzu wynosi (wzér 103) [65]:

D=447-107-C- E, |2 (103)

Gdzie:
o - , . kBq
C — stezenie aktywnos$ci danego izotopu w powietrzu [F]

E_y — $rednia warto$c¢ energii promieniowania izotopu na jeden rozpad [MeV ]

Stad catkowita dawka pochtonieta w powietrzu w ciggu roku wynosi (wzér 104):
Droczna = D-24-365 [Gy] (104)

Znajac dawke pochtonieta w powietrzu mozna wyznaczy¢ dawke réwnowazng

korzystajac ze wzoru 105 [71]:
Droczna
Hyoczna = 0,87 [Sv] (105)

Nastepnie roczne dawki réwnowazne pochodzgce od rozwazanych izotopéw
zsumowano uzyskujac catkowitg roczng dawke rownowazna.

W celu wyznaczenia rocznej efektywnej dawki obcigzajacej pochodzacej od inhalacji

wybranych izotopéw zawartych w powietrzu skorzystano ze wzoru 49 (punkt 7,
rozdziat I) (wzér 106).

Ejo = e(9)jo0Jjo [SV] (106)
Gdzie:

E; , — efektywna dawka obcigzajaca pochodzaca od inhalacji radionuklidu j [Sv]
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e(g)jo - jednostkowa dawka obcigzajaca dla osoby z grupy wiekowej g, w wyniku

wnikniecia drogg oddechowg (o) radionuklidu j o aktywnosci 1 Bq [;—:]

Jjo — aktywno$¢ wchtonietego radioizotopu j droga oddechowg (o) [Bq]

Zgodnie z zasada ochrony radiologicznej méwiaca o zachownaiu konserwatyzmu przy
obliczaniu dawek promieniowania jonizujgcego (zatoZenie najgorszego mozliwego
scenariusza), jako jednostkowe dawki obcigzajace wybrano wartosci odpowiadajace
szybkiej absorpcji ptucnej (F).

Nastepnie dla kazdego izotopu policzono miesieczne dawki obcigzajace, a wyniki
przedstawiono na wykresie prezentujagcym zmienno$¢ miesiecznej dawki obcigzajacej w
czasie. Dla zachowania spéjnosci danych obliczenia wykonano dla okresu 2010-2016
(okres dla jakiego uzyskano wyniki pomiarowe stezenia aktywnosci izotopéw plutonu).

Aby uzyska¢ miesieczng dawke obcigzajaca od aktywnos$ci wchtonietego drogg
oddechowa radioizopu j skorzystano ze wzoru 107 [75]:

Jjo=C-V-t [Bq] (107)
Gdzie:

B
C — stezenie aktywnoSci radioizotopu j [m—qS]

V — objeto$¢ powietrza wdychana w ciggu doby [m3]

t — miesieczny czas ekspozycji, przyjety jako 30 dni

Nastepnie dla kazdego izotopu wyznaczono $rednig dawke miesieczng i po pomnozeniu
przez 12 otrzymano dawke roczng. Otrzymane dawki roczne zsumowano uzyskujac
catkowita roczng efektywng dawke obciazajaca pochodzacg od inhalcji rozwazanych
izotopow promieniotwdrczych.

v’ analize struktury szeregéw czasowych w dziedzinie czasu oraz w dziedzinie czestotliwo$ci w
celu zbadania sezonowoSci oraz trendéw dtugookresowych [84]

» przygotowanie szeregu czasowego
Z szeregu czasowego {x, },n € {0,1, ...N — 1} o dtugosci N usunieto trend liniowy
y = ax + b uzyskujac szereg {x',}. Nastepnie znalezione wspotczynniki a i b
zamieszczono w tabelach wynikowych, a sam trend zaznaczono na wykresach
obrazujacych sktadowe szeregu w dziedzinie czasu. W kolejnym kroku, w celu
eliminacji zjawiska przecieku, zastosowano okno czasowe Hanninga {w,} [117]
uzyskujgc szereg x'',, = x',w, o wytlumionych koficach. W ostatnim etapie
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przygotowan szereg {x'',,} uzupelniono zerami zwiekszajgc jego dtugos¢ o rzad
wielkosci, w celu uzyskania lepszej rozdzielczosci czestotliwo$ciowe;j.

» dyskretna transformacja Fouriera

Tak przygotowany szereg {x"',,},n € {0,1,...K — 1}, K » N poddano dyskretnej
transformacji Fouriera uzyskujgc szereg liczb zespolonych {Y,,} n € {0,1,...K —
1}. Modut liczby |Y,| odpowiadal amplitudzie A, sktadowej sygnatu o
czestotliwosci f,, = nf;/K, za$ argument arg(¥,) byl réwny przesunieciu
fazowemu ¢,, tej sktadowej. Obliczono amplitudy 4,, i sporzadzono ich wykres
A(f),f €0, fyyq) w dziedzinie czestotliwosci, gdzie fayq = fs/2 jest
czestotliwos$cig Nyquista.

» analiza widma amplitudowego w dziedzinie czestotliowsci
W uzyskanym widmie sygnatu poszukiwano skladowych dominujacych, tzn.
takich ktérych amplituda wyréznia sie z tta. Uzyto w tym celu funkcji findpeaks,
gdzie jako kryterium przyjeto wysoko$¢ wzgledng (ang. peak prominence) P >
0.6(Ajmax — Amin)- Dla znalezionych sktadowych wyznaczono A, f,, oraz ¢,.
Wyniki przedstawiono w tabelach oraz na wykresach w dziedzinie czestotliwosci
i dziedzinie czasu.

FAZA 5: interpretacja znalezionych zaleznosci

Omowienie oraz interpretacja wynikow analiz przeprowadzonych w ramach fazy 3 i 4 procesu
eksploracji danych przedstawiono w rozdziale 111, Dyskusja wynikéw, wnioskii podsumowanie”.

3. Wyniki pomiarow
3.1. Wyniki pomiarow gamma spektrometrycznych

Wyniki pomiaréw gamma spektrometrycznych prébek catkowitego opadu atmosferycznego

Wyniki pomiaréw dla miesiecznych probek catkowitego opadu atmosferycznego przedstawione
zostaly w postaci depozycji oraz stezenia aktywnosci wybranych izotopéw promieniotwdrczych.
Sposréd 134 probek, 130 prébek byto zbieranych przez okres 1 miesigca, 2 probki przez okres
dtuzszy od jednego miesigca (probka dwumiesieczna styczen+luty 2008 i trzymiesieczna
listopad+grudzien 2010 + styczen 2011), natomiast dla kwietnia 2011 zebrano 2 kolejne prébki
zamiast jednej. Z uwagi na niewiarygodne dane dotyczgce pomiaréw objetosci prébek pobranych
przed sierpniem 2008 roku, zdecydowano o wykorzystaniu wynikéw stezenia aktywnosci
rozwazanych radionuklidéw dla prébek zebranych w okresie od 2009 do 2016 roku (w
przypadku depozycji brany jest pod uwage caly okres pomiarowy, tj. 08.2005-12.2016). Dla
probek z okresu od 08.2005 do 07.2015 cze$¢ wynikow zostata juz opublikowana [39]. Tabela 18
przedstawia liczbe wszystkich wynikéw z wyszczeg6lnieniem liczby wynikéw, ktérych wartosci
znalazty sie ponizej limitu detekcji.
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Tabela 18. Liczba uzyskanych wynikow pomiarowych dla prébek catkowitego opadu atmosferycznego.

Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Depozycja Liczba wszystkich wynikow 134 133 134 134 134
aktywnoSci Liczba wynikéw ponizej limitu
[Bq/m?2] detekcji 1 0 21 85 28
Stezenie Liczba wszystkich wynikéw 96 95 96 96 96
aktywnoSci Liczba wynikéw ponizej limitu
[Bq/m3] detekcji 1 0 19 >5 19

Na wykresach 5-9 przedstawiono histogramy stworzone dla wynikéw pomiarowych (bedacych
powyzej limitu detekcji) stezenia i depozycji aktywnosci poszczegdlnych izotopdow.
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Wykres 5. Histogram czestos$ci wystepowania wynikow steZenia i depozycji aktywnosci Na-22 w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego.
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WyKkres 6. Histogram czestos$ci wystepowania wynikow stezenia i depozycji aktywnosci K-40 w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 7. Histogram czestos$ci wystepowania wynikow stezenia i depozycji aktywnos$ci Cs-137 w probkach
catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 8. Histogram czestos$ci wystepowania wynikow stezenia i depozycji aktywnos$ci Be-7 w préobkach
catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 9. Histogram czestosci wystepowania wynikow stezenia i depozycji aktywnosci Pb-210 w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wartosci dla wynikow pomiaréw bedacych ponizej limitu detekcji, przyjete na podstawie
algorytmu opisanego w punkcie 2.5.rozdziatu Il przedstawia tabela 19.

Tabela 19. Oszacowane wartos$ci wynikéw pomiarowych ponizej limitu detekcji dla pomiaréw gamma
spektrometrycznych prébek catkowitego opadu atmosferycznego.

Izotop Stezenie Depozycja
Na-22 MDC /N2 MDD /N2
K-40 MDC/2 MDD /N2
Cs-137 MDC/2 MDD /2
Be-7 - -
Pb-210 MDC /2 MDD /2

Nastepnie dla tak przygotowanych danych (tj. po modyfikacji wartosci dla wynikéw bedacych
ponizej limitu detekcji) wyznaczono wybrane elementy statystyki opisowej, ktérej wyniki
zestawiono w tabelach 201 21.

Tabela 20. Wyniki statystyki opisowej pomiaréw depozycji aktywnosci izotopé6w gamma promieniotwérczych
zawartych w probkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Depozycja Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
zi\ktywnoéci [Bq/m2]

Srednia 11 96 0,037 0,016 1,1
Blad standardowy 0,75 7,5 0,0029 0,0012 0,1
Mediana 8,90 70 0,027 0,013 0,9
Minimum 0,53 2,6 00054 0,00023 0,2
Maksimum 57 406 0,28 0,061 6,5
Srednia odcieta 11 94 0,034 0,017 1,0

Tabela 21.. Wyniki statystyki opisowej pomiaréw stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotworczych
zawartych w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Stezenie Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
z}ktywnoéci [Bq/m3]

Srednia 242 1605 0,83 0,45 28
Blad standardowy 19 88 0,09 0,04 31
Mediana 173 1353 0,56 0,37 22
Minimum 54 273 0,07 0,07 2,0
Maksimum 1290 3900 6,87 1,96 227
Srednia odcieta 231 1605 0,69 0,41 26

Najwyzsze wartosci stezenia i depozycji aktywnos$ci zanotowano dla Be-7, natomiast najnizsze dla
Na-22, przy czym réznica ta siegata 4 rzedéw wielko$ci. Dodatkowo sposrod wszystkich
rozwazanych izotopéw dla Na-22 zarejestrowano najwiecej wynikéw ponizej limitu detekcji
(63%). W celu uzyskania wstepnej informacji o sezonowej zmiennos$ci stezenia i depozycji
rozwazanych izotopéw gamma promieniotwérczych w prdébkach catkowitego opadu
atmosferycznego wyznaczono S$rednie miesieczne warto$ci w kazdym sezonie. Wyniki
przedstawiono w tabelach 22 i 23.
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Tabela 22.Srednie miesieczne sezonowe depozycje aktywnosci izotopéw gamma promieniotwérczych w
prébkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Izotop Srednia miesieczna dezpozycja aktywnosci w sezonie
Zima Wiosna Lato Jesien

_ [B __[B — [B —_[B _ [B __[B _ [B —_[B

) = Rl = ) = el = ) = N = ) =
Be-7 4,70E+01 5,56E+00 1,35E+02 1,81E+01 1,54E+02 2,29E+01 @ 3,50E+01 5,94E+00
Cs-137 3,19E-02 = 4,34E-03 = 4,50E-02 @ 598E-03  4,12E-02  6,63E-03 @ 2,32E-02  3,22E-03
K-40 575E-01 = 6,76E-02  1,20E+00 1,49E-01 1,08E+00 1,14E-01 @ 1,21E+00 1,64E-01
Na-22 1,52E-02 = 1,58E-03 @ 2,67E-02 @ 3,29E-03 = 2,27E-02 = 3,02E-03 1,36E-02 = 1,92E-03

Pb-210 9,36E+00 1,12E+00 1,26E+01 1,55E+00 1,25E+01 1,72E+00 @ 9,90E+00 2,19E+00

Tabela 23. Srednie miesieczne sezonowe stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwérczych w
probkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Izotop Srednie miesieczne stezenie aktywnosci w sezonie
Zima Wiosna Lato Jesien

_[B — [B _[B —_ [B — [B —_ [B _[B __[B
= Il i = IR = B = ] M = ]
Be-7 1,23E+03 = 9,52E+01 1,79E+03  1,42E+02 2,19E+03 2,11E+02 9,41E+02 9,64E+01
Cs-137 9,50E-01 = 1,62E-01 = 8,34E-01 1,54E-01 = 7,83E-01 1,85E-01 6,63E-01 = 9,36E-02
K-40 1,67E+01  2,60E+00 2,17E+01 3,72E+00 2,09E+01 3,31E+00 @ 5,05E+01 6,26E+00

Na-22 4,65E-01 = 6,23E-02 3,77E-01 2,77E-02 4,42E-01 9,68E-02 4,53E-01 7,22E-02
Pb-210 2,62E+02 3,16E+01 @ 1,99E+02 3,19E+01 2,18E+02 3,50E+01 2,53E+02 3,78E+01

W nastepnym kroku sporzadzono wykresy 10-19 przedstawiajace zmienno$¢ stezenia i depozycji
aktywno$ci rozwazanych izotopdw w czasie. Dla punktéw pomiarowych bedacych ponizej limitu
detekcji gérng i dolng granice niepewnos$ci pomiarowej wyznaczono na podstawie metody
opisanej w punkcie 2.5 rozdziatu II. Punkty te wyr6znia na wykresach sieganie odcinkéw
graficznie przedstawiajacych niepewnosci az do osi odcietych .
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Wykres 10. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnos$ci Pb-210 w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 11. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnos$ci Be-7 w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 12. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Cs-137 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 13. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Na-22 w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego.

79



300

200

Stezenie aktywnosci [Bq/m?]
g

sty 10

sty 11

sty 12

sty 13 sty 14 sty 15 sty 16 sty17
miesiace

Wykres 14. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci K-40 w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 15. Zmienno$¢ w czasie depozycji aktywnosci Pb-210 w prébkach catkowitego opadu
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Wykres 16. Zmiennos$¢ w czasie depozycji aktywnosci Be-7 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 17. Zmienno$¢ w czasie depozycji aktywnos$ci Na-22 w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 18. Zmiennos$¢ w czasie depozycji aktywnosci Cs-137 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego.
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Wykres 19. Zmienno$¢ w czasie depozycji aktywnosci K-40 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Z wykreséw 10-19 wynika, ze aktywno$¢ rozwazanych izotopéw gamma promieniotwdrczych w
calkowitym opadzie atmosferycznym jest zmienna w czasie oraz, ze wystepuja obserwacje
nietypowe, o wyjatkowo duzej warto$ci. Analize zmiennoS$ci oraz obserwacji odleglych
przedstawiono w kolejnych cze$ciach pracy.

Wyniki pomiaréw gamma spektrometrycznych prébek aerozoli atmosferycznych

Na podstawie pomiaré6w gamma spektrometrycznych aktywno$ci wybranych izotopow
promieniotwoérczych w przygruntowej warstwie powietrza igcznie uzyskano wyniki dla 601
tygodniowych prébek filtréw powietrza pochodzacych ze stacji MASS-500 oraz ASS-500. Filtry ze
stacji ASS-500 razem z filtrami z MASS-500 wykorzystano do pomiaréw w geometrii podwojnego
filtru powietrza dla wszystkich préobek z okresu od 2005 do 2006 oraz dla cze$ci probek z okresu
od 2010 do 2016 roku (facznie 235 probek). Czes¢ wynikdw pomiarowych dla lat 2005-2006
zostata juz opublikowana [72]. Pojedyncze filtry powietrza ze stacji ASS-500 wykorzystano dla
okresu od 1 do 19 tygodnia 2007 roku z uwagi na brak prébek o geometrii filtru powietrza ze
stacji MASS-500 oraz dla 42 tygodni z okresu od 2010 do 2016 roku.

Ponizsza tabela przedstawia liczbe wszystkich uzyskanych wynikéw pomiarowych wraz
informacja o liczbie wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji. Liczba wynikéow dla
poszczegdlnych izotopéw jest mniejsza niz liczba zmierzonych prébek, z uwagi na koniecznos$¢
odrzucenia wynikéw budzacych watpliwosci. Kazdy wynik pomiarowy byt analizowany pod
katem poprawnosci przebiegu pomiaru, poprawnosci danych pomiarowych oraz poprawnosci i
kompletnos$ci danych charakteryzujacych prébke.

Liczba uzyskanych wynikow dla poszczeg6lnych izotopéw wraz z informacjg o liczbie wynikéw
bedacych ponizej limitu detekcji przedstawiona jest w tabeli 24.

Tabela 24. Liczba uzyskanych wynikéw pomiarowych dla prébek aerozoli atmosferycznych.

Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40

Liczba wszystkich 600 600 600 600 599

wynikow
Liczba wynik6w ponizej

limitu detekji 7 0 o4 444 | 147

Nastepnie przeprowadzono procedure oszacowania warto$ci bedacych ponizej limitu detekcji. W
tym celu przygotowano histogramy dla wynikéw stezenia aktywnosci poszczegdlnych izotopow.
Przy tworzeniu histogramu dla Cs-137 pominieto wyniki, ktére zostaty zarejestrowane po awarii
elektrowni jadrowej w Fukuszimie (od 12 do 16 tygodnia 2011 roku) (wykresy 20-24).
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Wykres 20. Histogram czestosci wystepowania wynikéw stezenia aktywnosci Be-7 w probkach aerozoli
atmosferycznych.
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WyKkres 21. Histogram czestos$ci wystepowania wynikow stezenia aktywnos$ci Na-22 w prébkach aerozoli
atmosferycznych.
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WyKkres 22. Histogram czestosci wystepowania wynikéow stezenia aktywnosci K-40 w probkach aerozoli
atmosferycznych.
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Wykres 23. Histogram czestosci wystepowania wynikow stezenia aktywnosci Cs-137 w préobkach aerozoli
atmosferycznych.
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WyKkres 24. Histogram czestosci wystepowania wynikow stezenia aktywnosci Pb-210 w probkach aerozoli
atmosferycznych.

Wartosci dla wynikéw pomiaréw bedacych ponizej limitu detekcji, przyjete na podstawie oceny
struktury histograméw przedstawia tabela 25.

Tabela 25. Oszacowane wartos$ci wynikéw pomiarowych ponizej limitu detekcji dla pomiaré6w gamma
spektrometrycznych prébek aerozoli atmosferycznych.

Izotop StezZenie aktywnosci
Na-22 MDC /N2
K-40 MDC/V2
Cs-137 MDC /2
Be-7 -
Pb-210 MDC /2

Nastepnie dla otrzymanych danych wyznaczono wybrane elementy statystyki opisowej. Wyniki
zbiorcze przedstawione zostaly w tabeli 26.
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Tabela 26. Wyniki statystyki opisowej pomiaréw stezenia aktywno$ci izotopé6w gamma promieniotwérczych
zawartych w prébkach aerozoli atmosferycznych.

;:(Qtzrfnl:rlliéci (Bq/m:] PP210  Be7  Cs137 Naz2 K40
Srednia 564 3831 201 0,70 28,00
Blad standardowy 20 71 0,39 0,02 0,65
Mediana 437 3660 1,16 0,63 24,08
Minimum 20 574 0,14 0,04 412
Maksimum 4667 10100 22521 3,98 96,50
Srednia odcieta 505 3831 1,34 0,69 27,46

Tak jak w przypadku probek catkowitego opadu atmosferycznego najwyzsze warto$ci stezenia
aktywnosci zanotowano dla Be-7, natomiast najnizsze dla Na-22. RéwnieZ najwiecej wynikow
ponizej limitu detekcji zarejestrowano dla Na-22 (74%). Dodatkowo dla kazdego izotopu
wyznaczono Srednig sezonowg warto$¢ stezenia aktywnosci, a wyniki zamieszczono w tabeli 27.

Tabela 27. Srednie miesieczne sezonowe stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwérczych w
probkach aerozoli atmosferycznych.

Izotop Srednie miesieczne stezenie aktywno$ci w sezonie
Zima Wiosna Lato Jesien
~ [uBq ~ [Buq] =~ [#Bq ~ [#Bq] =~ [uBq ~ [4Bq]  ~ [#Bq ~ [4Bq
C[m3] u(C)[m3 C[m-"] u(C)[m3 C[m3] u(c)[m3] C[m3] u(C)[m3]

Be-7 2,91E+03  1,53E+02 @ 4,43E+03 1,57E+02 = 4,52E+03 1,75E+02 = 2,65E+03 1,26E+02
Cs-137 | 1,98E+00 2,95E-01 9,67E-01 8,16E-02 1,15E+00 2,64E-01 1,42E+00 1,14E-01
K-40 3,16E+01 1,61E+00 @ 2,73E+01 1,93E+00 @ 2,80E+01 @ 3,19E+00 @ 3,01E+01 1,98E+00
Na-22 6,77E-01 6,85E-02 7,08E-01 3,79E-02 6,13E-01 3,60E-02 7,29E-01 7,01E-02
Pb-210 6,86E+02 6,37E+01 3,93E+02  2,71E+01 582E+02  4,81E+01 7,57E+02  5,57E+01

Kolejnym etapem eksploracji danych pomiarowych byto przygotowanie wykresow 25-29
przedstawiajacych zmienno$¢ stezenia rozwazanych izotopéw zawartych w probkach aerozoli
atmosferycznych w czasie.
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WyKkres 25. Zmienno$¢ w czasie steZenia aktywnosci Be-7 w préobkach aerozoli atmosferycznych.
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Wykres 26. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci K-40 w probkach aerozoli atmosferycznych.
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WyKkres 27. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Na-22 w probkach aerozoli atmosferycznych.
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Wykres 28. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnos$ci Pb-210 w prébkach aerozoli atmosferycznych.
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Wykres 29. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Cs-137 w probkach aerozoli atmosferycznych. W 2011
roku wida¢ podwyzszone stezenia, w zwigzku z awaria EJ w Fukuszimie.

W wyniku wizualnej analizy wykresow 25-29 mozna zauwazy¢ nastepujace zjawiska:
wystepowanie okres6w o réznym poziomie badanej cechy (przyktadowo wykres dla Na-22 - 2007
rok), wystepowanie obserwacji nietypowych (np. wykres Pb-210 - 2011 rok) oraz wystepowanie

zmiennosci sezonowej (najlepiej widoczne dla Be-7). Kazde z tych zjawisk zostanie omoéwione w
kolejnych czesciach pracy.
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3.2. Wyniki pomiarow alfa spektrometrycznych

Wyniki pomiaréw alfa spektrometrycznych prébek catkowitego opadu atmosferycznego

Wyniki pomiaréw alfa spektrometrycznych uzyskano dla 81 probek catkowitego opadu
atmosferycznego pochodzacych z okresu 2010-2016, w tym jednej odpowiadajacej
trzymiesiecznemu poborowi opadéw (listopad, grudzien 2010 i styczen 2011) oraz dwodch
odpowiadajgcych jednomiesiecznemu poborowi (kwiecien 2011). Wartosci wynikéw bedace
ponizej limitu detekcji (tabela 28) wyznaczono tak jak w przypadku pozostatych pomiaréw,
korzystajac z metody histogramoéw. PoniZzej zamieszczono histogramy stezenia oraz depozycji
aktywnosci dla izotopéw Pu-238 oraz Pu-239+240 (wykresy 30,31).

Tabela 28. Liczba wynikéw pomiarowych uzyskana w pomiarach aktywnosci izotopéw plutonu w prébkach
calkowitego opadu atmosferycznego.

Pu-239+240 Pu-238

Liczba wszystkich wynikéw 81 81
Liczba wynikéw ponizej limitu detekcji 2 66
Pu-238 Pu-238
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Wykres 30. Histogramy czestosci wystepowania wynikéw pomiarowych stezenia i depozycji aktywnosci
Pu-238 w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 31. Histogramy czestos$ci wystepowania wynikow pomiarowych stezenia i depozycji aktywnosci
Pu-239+240 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Wartosci dla wynikow pomiaréw bedacych ponizej limitu detekcji, przyjete na podstawie oceny
struktury histogramoéw przedstawia tabela 29.

Tabela 29. Oszacowane wartosci wynikow pomiarowych ponizej limitu detekcji dla pomiarow alfa
spektrometrycznych préobek catkowitego opadu atmosferycznego.

Izotop Stezenie aktywnoSci Depozycja aktywnoSci
Pu-238 MDC/?2 MDD /2
Pu-239+Pu-240 MDC/2 MDD /2

Nastepnie dla tak przygotowanych danych policzono wybrane elementy statystki opisowej.
Wyniki zamieszczono w tabelach 30-33.

Tabela 30. WyniKi statystyki opisowej pomiaréow stezenia aktywnosci izotopéw plutonu zawartych w
probkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Stezenie aktywnosci [Bq/m3] Pu-239+240 Pu-238

Srednia 0,0151 0,00056
Blad standardowy 0,0046 0,00006
Mediana 0,0049 0,00035
Minimum 0,0005 0,00006
Maksimum 0,2889 0,00316
Srednia odcieta 0,0050 0,00049
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Tabela 31. Wyniki statystyki opisowej pomiaréw depozycji aktywnosci izotopéw plutonu zawartych w
prébkach catkowitego opadu atmosferycznego.

Depozycja aktywnosci [Bq/m2] Pu-239+240 Pu-238

Srednia 0,00058 0,0000296
Blad standardowy 0,00015 0,0000030
Mediana 0,00021 0,0000195
Minimum 0,00001 0,0000055
Maksimum 0,00988 0,0001947
Srednia odcieta 0,00024  0,0000204

Tabela 32. Srednie miesieczne sezonowe depozycje aktywnosci izotopé6w plutonu w prébkach catkowitego
opadu atmosferycznego.

Izotop Srednia miesieczna dezpozycja aktywnosci w sezonie
Zima Wiosna Lato Jesien

— [Bq —_[Bq — [Bq —_[Bq — [Bq —_[Bq — [Bq —_[Bq
b [m] u(D) [W] b [m] u(D) [W] b [m] u(D) [m] b [W] u(D) [m]
Pu-238 1,78E-05 8,24E-07 4,37E-05 1,01E-05 2,83E-05 4,03E-06 1,85E-05 1,27E-06
Pu-239+240 1,33E-04 1,85E-05 3,39E-04 5,85E-05 2,56E-04 4,97E-05 1,56E-04 3,03E-05

Tabela 33. Srednie miesieczne sezonowe stezenia aktywnosci izotopéw plutonu w prébkach catkowitego
opadu atmosferycznego.

Izotop Srednie miesieczne stezenie aktywnosci w sezonie
Zima Wiosna Lato Jesien

— [Bq — [Bq — [Bq — [Bq — [Bq —_ [Bq — [Bq — [Bq
¢ [ﬁ] u(©) [m] ¢ [m] u(©) [m] ¢ [m] u(©) [F] ¢ [W] u(©) [m]
Pu-238 6,40E-04 9,33E-05 6,15E-04 1,04E-04 5,27E-04 9,97E-05 7,88E-04 1,53E-04
Pu-239+240  4,29E-03 5,60E-04 4,91E-03 7,61E-04 4,45E-03 1,07E-03 4,76E-03 6,30E-04

W kolejnym kroku przygotowano wykresy 32-35 zmiennoSci stezenia i depozycji aktywnoSci
izotopéw plutonu w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego w czasie.

Pu-239-240
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Wykres 32. Zmiennos$¢ w czasie stezenia aktywnosci Pu-239+240 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego.
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Wykres 33. Zmienno$¢ w czasie depozycji aktywnosci Pu-239+240 w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego.
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Wykres 34. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnos$ci Pu-238 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego.
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Wykres 35. Zmienno$¢ w czasie depozycji aktywnosci Pu-238 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego.

Na podstawie analizy wizualnej wykreséw 32-35 mozna zauwazy¢, ze w przebiegu zmiennosci
stezenia i depozycji aktywno$ci izotopéw plutonu w okresie od sierpnia 2013 do maja 2014
zanotowano znacznie podwyzszone warto$ci w poréwnaniu do pozostatych okresow.
Szczegétowa analize zmiennoSci i obserwacji nietypowych przeprowadzono w kolejnych
czesciach pracy.

Wyniki pomiaréw alfa spektrometrycznych prébek aerozoli atmosferycznych

Wyniki pomiaréw alfa spektrometrycznych uzyskano dla 89 prébek aerozoli
atmosferycznych pochodzacych z okresu 2010-2016, w tym dla 83 probek czterotygodniowych,
1 dwutygodniowej, 4 trzytygodniowych oraz 1 pieciotygodniowej. Wyniki bedace ponizej limitu
detekcji (tabela 34) wyznaczono tak jak w przypadku pozostatych pomiaréw, korzystajac z

91



metody histogramoéw. Ponizej zamieszczono histogramy stezenia aktywnosci dla izotopéw Pu-
238 oraz Pu-239+240 (wykresy 36-37).

Tabela 34. Liczba wynikéw pomiarowych uzyskana w pomiarach stezenia aktywnosci izotopéw plutonu w
probkach aerozoli atmosferycznych.

Pu-239+240 Pu-238
Liczba wszystkich wynikow 89 89
Liczba wynikéw ponizej limitu detekcji 3 59
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Wykres 36. Histogramy czestosci wystepowania wynikéw pomiarowych stezenia aktywnosci Pu-238 w
probkach aerozoli atmosferycznych.
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Wykres 37. Histogramy czestosci wystepowania wynikow pomiarowych stezenia aktywnosci Pu-239+240 w
probkach aerozoli atmosferycznych.

Wartosci przyjete dla wynikéw pomiaréw bedacych ponizej limitu detekcji przedstawiono w
tabeli 35.
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Tabela 35. Oszacowane wartosci wynikow pomiarowych ponizej limitu detekcji dla pomiaréw alfa
spektrometrycznych prébek aerozoli atmosferycznych.

Izotop Stezenie aktywnoS$ci
Pu-238 MDC/2
Pu-239+Pu-240 MDC /2

Na podstawie tak przygotowanych danych wyznaczono wybrane parametry statystyki opisowej,
ktoérej wyniki zamieszczono w tabeli 36.

Tabela 36. WyniKi statystyki opisowej pomiaréw stezenia aktywnosci izotopéw plutonu zawartych w
probkach aerozoli atmosferycznych.

Stezenie aktywnosci  Pu-239+240 Pu-238

~ [Bq/m?]
Srednia 2,07E-09 1,52E-10
Blad standardowy 1,84E-10 1,86E-11
Mediana 1,70E-09 9,81E-11
Minimum 1,03E-10 4,41E-11
Maksimum 1,31E-08 1,27E-09
Srednia odcieta 1,95E-09 1,25E-10

Tabela 37. Srednie miesieczne sezonowe stezenia aktywnosci izotopéw plutonu w prébkach aerozoli

atmosferycznych.
Izotop Srednie miesieczne stezenie aktywnos$ci w sezonie
Zima Wiosna Lato Jesien
_ [Bq _ [Bq _ [Bq —_[Bq _ [Bq —. [Bq _ [Bq —.[Bq
e B I = 1 = i = IO =) M = RO 1 -

Pu-238 1,90E-10 2,95E-11 1,71E-10 3,50E-11 = 1,92E-10  2,22E-11  1,30E-10 = 1,00E-11
Pu-239+240 1,36E-09 1,97E-10 @ 2,45E-09 2,10E-10 | 3,02E-09 4,67E-10  1,39E-09 1,63E-10

Nastepnie przygotowano wykresy 38-39 zmiennos$ci w czasie stezenia aktywnos$ci izotopéw
plutonu w prébkach aerozoli atmosferycznych. W przypadku wynikéw pomiarowych Pu-238, z
ktérych ponad 60% znalazto sie ponizej limitu detekcji, punkty wyrdzniajace sie wysoka
wartoscig stezenia aktywnos$ci to w wiekszosci warto$ci powyzej limitu detekcji. W przypadku
Pu-239+240 zanotowano jedng obserwacje wyro6zniajgcg sie sposrod innych, wysoka wartos$cia.
Doktadng analize zmiennosci oraz punktéw odstajacych przeprowadzono w dalszych etapach

pracy.

Pu-239+240
1,6€-08
1,4E-08
1,26-08
1€-08
BE-09
6E-09

4E-09

Stezenie aktywnosci [Bg/m

2609
0
sty 10 sty 11 sty 12 sty 13 sty 14 sty 15 sty 16

miesigce

WyKkres 38. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosSci Pu-239+240 w prébkach aerozoli atmosferycznych.
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Wykres 39. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Pu-238 w probkach aerozoli atmosferycznych

4. WyniKki analiz i modelowania

4.1. Badanie wplywu rodzaju detektora oraz geometrii pomiarowej
na pomiary stezenia aktywnosci izotopow promieniotwdrczych
zawartych w tygodniowych probkach aerozoli atmosferycznych

Po wstepnej analizie wizualnej wykreséw przedstawiajgcych zmiany w czasie stezenia
aktywnosci radioizotopéw w tygodniowych prébkach aerozoli atmosferycznych zauwazono
oprécz sezonowosci i obserwacji odstajacych, wystepowanie okreséw o réznej Sredniej wartosci
stezenia aktywnosSci oraz o réznym poziomie limitu detekcji. Z uwagi na wieloletni okres
pomiarowy, pomiary wykonywane byly na kilku detektorach, w dwdéch geometriach
pomiarowych (pojedynczy i podwojny filtr powietrza) oraz dla dwdch rodzajéow czerpnii
powietrza (filtry ze stacji MASS oraz ASS-500). Przy pomocy analizy wariancji $rednich wartosci
stezenia aktywnosci € i minimalnego mierzalnego stezenia aktywnos$ci MDC badanych izotopow
podjeto probe zbadania wplywu rodzaju detektora oraz rodzaju konfiguracji filtrow
(sktadajacych sie na mierzona prébke) na wyniki pomiarowe. Analize wariancji przeprowadzono
przy pomocy testu Kruskala Wallisa [80] oraz testu post hoc Dunna [81]. Do analizy wariancji
zamiast jednoczynnikowej ANOVY wykorzystano testy nieparametryczne z uwagi na
niespelnienie przez dane pomiarowe warunku o réwnoliczno$ci grup, homogeniczno$ci wariancji
i rozktadzie normalnym. Test Kruskala Wallisa wykonano, aby wskazac czy istniejg, co najmnie;j
dwie grupy istotnie réznigce sie miedzy sobg rozktadem w zaleznosci od uzywanego detektora i
konfiguracji filtréw. Wyniki testu dla badanych przypadkéw zamieszczono w tabelach 38-43 (x?,
p oznaczaja odpowiednio warto$¢ i istotno$¢ statystyczna testu Chi-2). Nastepnie w celu analizy,
ktére z grup istotnie r6znig sie miedzy sobg wykonano test Dunna, ktérego wyniki pokazano na
wykresach od 40 do 50. Przedstawiajg one $rednig warto$¢ rangi C oraz MDC (0$ X) dla
poszczegdlnych detektoréw oraz konfiguracji filtrow powietrza (o$ Y). Na kazdym wykresie
wskazano jedng grupe (niebieski punkt), dla ktorej pokazano ktére z pozostatych grup istotnie
réznig sie od niej rozktadem (punkty czerwone). Wykresy (oryginalnie interaktywne)
wygenerowano w programie Matlab.

Detektory wykorzystywane do pomiaréw oznaczono numerami od 1 do 7 (opis w dodatku 6)
natomiast konfiguracje filtréw numerami od 1 do 3 (1- pojedynczy filtr MB ze stacji MASS, 2-
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pojedynczy filtr KR ze stacji ASS, 3- podwdjny filtr KRMB ze stacji MASS i ASS). Oprécz wykresow
obrazujgcych réznice miedzy srednimi rangami zdecydowano sie dodatkowo zamiesci¢ wykresy
przedstawiajace $rednie wartosci C oraz MDC, wykonane na postawie jednoczynnikowej ANOVY
i testu Tukeya (przedstawione razem z wynikami testu Dunna na wykresach 40-50). Dane te nie
zostaly wykorzystane do analizy istotnos$ci réznic miedzy Srednimi (z uwagi na brak spetnienia
zatozenn ANOVY) a jedynie do sprawdzenia, w jakich konfiguracjach $rednie stezenie aktywnosci i
$redni limit detekcji osiggaja warto$ci maksymalne i minimalne. Analizy wykonano z pominieciem
okresu bezposrednio po awarii elektrowni jadrowej w Fukuszimie, w ktérym zmierzono
wyjatkowo wysoka aktywno$¢ Cs-137.

Tabela 38. Wynik testu Kruskala Wallisa zaleznoS$ci rozkladow stezenia aktywnosci i minimalnego
mierzalnego stezenia aktywnosci Be-7 od rodzaju detektora i konfiguraciji filtréw powietrza.

Poréwnanie x? P

Be-7 C vs. Filtr 1,93 0,38
Be-7 C vs. Detektor 10,67 0,01
Be-7 MDC vs. Filtr 133,00 0,00

Be-7 MDC vs. Detektor 19,75 0,00

Be-7 vs. filtr Be-7 vs. detektor
3 ™
1 e :
ar —
2 E
3t
7t
3000 3200 3400 3600 3800 4000 4200 -2000  -1000 0 1000 2000 3000 4000 5000
No groups have means significantly different from Group 1 The means of groups 5 and 2 are significantly different
Be-7 vs. filtr Be-7 vs. detektor
: : 2 : 2
1 —_— z i
4
2} P
5 S
3t
7
220 240 260 280 300 320 340 -300 -200 -100 0 100 200 300 400
No groups have mean ranks significantly different from Group 1 No groups have mean ranks significantly different from Group 5

Wykres 40. Prezentacja wynikow testu Tukeya oraz Dunna zalezno$ci stezenia aktywnoS$ci Be-7 od rodzaju
detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).
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Wykres 41. Prezentacja wynikéw testu Tukeya oraz Dunna zalezno$ci minimalnego mierzalnego stezenia
aktywnosci Be-7 od rodzaju detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).

Be-7 vs. detektor bez detektora nr4

260 270 280 290 300 310 320 330 340
No groups have mean ranks significantly different from Group 7

WyKkres 42. Prezentacja wynikow testu Dunna zalezno$ci minimalnej mierzalnego stezenia aktywnosci Be-7
od rodzaju detektora z pominieciem wynikéw pomiarowych uzyskanych przy pomocy detektora nr 4.

Tabela 39. Wynik testu Kruskala Wallisa zalezno$ci rozkladow stezenia aktywnosci Be-7 od rodzaju
detektora z pominieciem wynikow dla detektora nr 4.

Poréwnanie x* p
Be-7 D vs. Detektor bez detektora4 5,29 0,07
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W wyniku rangowej analizy wariancji stezenia aktywnoS$ci Be-7 nie stwierdzono istotnej
zalezno$ci wynikow pomiarowych ani od rodzaju konfiguracji filtréw powietrza, ani od rodzaju
detektora. W przypadku badania rozktadéw dla poszczegdlnych detektoréw wynik testu Dunna
réznit sie od wyniku testu Kruskala Wallisa, dlatego zdecydowano o powtérzeniu obu testow po
usunieciu danych pomiarowych uzyskanych z detektora nr 4 (z uwagi na znacznie mniejszg
liczebnos$¢ grupy w poréwnaniu do pozostatych). Wynik powtérnego testu post hoc zgodzit sie z
wynikiem testu Kruskala Wallisa.

W wyniku rangowej analizy wariancji minimalnego mierzalnego stezenia aktywnos$ci Be-7
stwierdzono zalezno$¢ wynikéw pomiarowych zaréwno od rodzaju detektora jak i konfiguracji
filtrow powietrza.

Tabela 40. Wynik testu Kruskala Wallisa zalezno$ci rozkladow stezenia aktywnosci i minimalnego
mierzalnego stezenia aktywnos$ci Pb-210 od rodzaju detektora i konfiguracji filtréw powietrza.

Poréwnanie x? p

Pb-210 C vs. Filtr 15,88 0,00
Pb-210 C vs. Detektor 74,06 0,00
Pb-210 MDC vs. Filtr 97,44 0,00

Pb-210 MDC vs. Detektor 144,52 0,00

Pb-210 vs. filtr Pb-210 vs. detektor

400 450 500 550 600 650 700 750 800 -1000 -500 0 500 1000 1500 2000

No groups have means significantly different from Group 2 The means of groups 5 and 2 are significantly different
Pb-210 vs. filtr Pb-210 vs. detektor
1 Bt et

200 220 240 260 280 300 320 340 -200 -100 0 100 200 300 400 500 600 700
The mean ranks of groups 1 and 3 are significantly different 2 groups have mean ranks significantly different from Group 5

Wykres 43. Prezentacja wynikow testu Tukeya oraz Dunna zaleznosci stezenia aktywnosci Pb-210 od rodzaju
detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).
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Wykres 44. Prezentacja wynikéw testu Tukeya oraz Dunna zalezno$ci minimalnego mierzalnego stezenia
aktywnosci Pb-210 od rodzaju detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).

W wyniku rangowej analizy wariancji stezenia aktywno$ci i minimalnego stezenia aktywnosci Pb-
210 stwierdzono zalezno$¢ rozktadéw zaréwno od rodzaju detektora jak i rodzaju konfiguracji
filtrow powietrza. W przypadku geometrii pomiarowej rozktady zaréwno C jak i MDC nie r6znia
sie istotnie dla konfiguracji filtrow nr 11 nr 2, natomiast istotnie rozny jest rozktad dla konfiguracji
nr 3.

Tabela 41. Wynik testu Kruskala Wallisa zalezno$ci rozkladéw stezenia aktywnosci i minimalnego
mierzalnego stezenia aktywnoS$ci K-40 od rodzaju detektora i rodzaju konfiguracji filtréw powietrza.

Poréwnanie x? p

K-40 C vs. Filtr 2,45 0,29
K-40 Cvs. Detektor 11,55 0,01
K-40 MDC vs. Filtr 241,04 0,00

K-40 MDC vs. Detektor 68,65 0,00
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K-40 vs. filtr K-40 vs. detektor
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Wykres 45. Prezentacja wynikow testu Tukeya oraz Dunna zaleznoSci stezenia aktywnosci K-40 od rodzaju
detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtréw powietrza (‘filtr’).
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WyKres 46. Prezentacja wynikow testu Tukeya oraz Dunna zaleznos$ci minimalnego mierzalnego stezenia
aktywnosci K-40 od rodzaju detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtréw powietrza (‘filtr’).

W wyniku rangowej analizy wariancji stezenia aktywnos$ci K-40 nie stwierdzono zalezno$ci
rozktadu od rodzaju konfiguracji filtréw powietrza, zanotowano jednak zalezno$¢ od rodzaju
detektora. W przypadku rangowej analizy wariancji MDC K-40 stwierdzono zalezno$¢ rozktadu
zaréwno od rodzaju filtra jak i rodzaju detektora, przy czym ze wzgledu na rodzaj konfiguracji
filtrow powietrza rozktady wszystkich grup istotnie réznia sie miedzy sobg, natomiast ze wzgledu
na rodzaj detektora istotnie rézny od pozostatych jest rozktad dla detektora nr 2.

Tabela 42. Wynik testu Kruskala Wallisa zalezno$ci rozkladéw stezenia aktywnosci i minimalnego
mierzalnego stezenia aktywnosci Cs-137 od rodzaju detektora i rodzaju konfiguracji filtrow powietrza.

Poréwnanie x* p

Cs-137 Cyvs. Filtr 40,07 0,00
Cs-137 Cvs. Detektor 45,12 0,00
Cs-137 MDC vs. Filtr 348,14 0,00
Cs-137 MDC vs. Detektor 100,11 0,00
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Wykres 47. Prezentacja wynikow testu Tukeya oraz Dunna zaleznoSci stezenia aktywnosci Cs-137 od rodzaju
detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).
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Wykres 48. Prezentacja wynikéw testu Tukeya oraz Dunna zalezno$ci minimalnego mierzalnego stezenia
aktywnosci Cs-137 od rodzaju detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).

W wyniku rangowej analizy wariancji stezenia aktywnos$ci i minimalnego mierzalnego stezenia
aktywnosci Cs-137 stwierdzono zalezno$¢ rozktadéw zaréwno od rodzaju konfiguracji filtréw
powietrza jak i rodzaju detektora, przy czym rozktady stezenia Cs-137 ze wzgledu na rodzaj
konfiguracji filtrow powietrza nie r6znig sie istotnie pomiedzy konfiguracja nr 1 i konfiguracja nr
2.

Tabela 43. Wynik testu Kruskala Wallisa zalezno$ci rozkladéw stezenia aktywnosci i minimalnego
mierzalnego stezenia aktywnos$ci Na-22 od rodzaju detektora i rodzaju konfiguracji filtrow powietrza.

Poréwnanie x* p

Na-22 D vs. Filtr 88,21 0,00
Na-22 D vs. Detektor 64,55 0,00
Na-22 MDD vs. Filtr 220,58 0,00

Na-22 MDD vs. Detektor 94,87 0,00
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Wykres 49. Prezentacja wynikéw testu Tukeya oraz Dunna zaleznoSci steZenia aktywnosci Na-22 od rodzaju
detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).
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Wykres 50. Prezentacja wynikéw testu Tukeya oraz Dunna zaleZno$ci minimalnego mierzalnego stezenia
aktywnosci Na-22 od rodzaju detektora (‘detektor’) i konfiguracji filtrow powietrza (‘filtr’).

W wyniku rangowej analizy wariancji stezenia aktywno$ci oraz minimalnego mierzalnego
stezenia aktywnoSci Na-22 stwierdzono zalezno$¢ rozktadéw zaréwno od rodzaju konfiguracji
filtrow powietrza jak i rodzaju detektora (zalezno$¢ od detektora w duzej mierze wynika z réznej
czutosci detektoréw oraz duzej liczby wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji). W przypadku
podziatu na grupy ze wzgledu na rodzaj konfiguraciji filtréw powietrza dla stezenia aktywnoSci
Na-22 zaobserwowano istotnie rozny rozklad jedynie dla filtra nr 1 (wykres 49).

Podsumowujgc, w wyniku rangowej analizy wariancji stezenia aktywno$ci oraz minimalnego
mierzalnego stezenia aktywnosci stwierdzono:

1. Rozktad stezenia aktywnos$ci Be-7 i K-40 nie zalezy od konfiguracji filtrow powietrza

2. Rozktad stezenia aktywnosci Cs-137, Pb-210 i Na-22 zalezy od konfiguracji filtrow powietrza,
przy czym:

- dla Pb-2101 Cs-137 rozktad dla konfiguracji nr 3 jest istotnie rézny od pozostatych
- dla Na-22 rozktad dla konfiguracji nr 1 jest istotnie rézny od pozostatych

3. Rozktad stezenia aktywnoS$ci Be-7 nie zalezy od rodzaju detektora
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4. Rozktad stezenia aktywnosci pozostatych izotopow zalezy od rodzaju detektora, przy czym:

- dla Pb-210 rozktad dla detektora nr 5 istotnie rézni sie od rozktadu dla detektora nr 7 oraz od
rozktadu dla detektora nr 2

- dla K-40 istotnie r6znig sie rozktady dla detektora nr 2 i nr 5

- dla Cs-137 rozktad dla detektora nr 2 istotnie rézni sie od rozktadéw dla detektoréw nr 3inr 7,
dodatkowo rozktad dla detektora nr 3 istotnie rézni sie jeszcze od rozktadu dla detektora nr 5

- dla Na-22 nie liczagc mato liczebnej grupy dla detektora nr 4, istotnie rézny od pozostatych jest
jedynie rozktad dla detektora nr 7

5. Rozktad minimalnego mierzalnego stezenia aktywnosci (MDC) dla wszystkich rozwazanych
izotopow zalezy od konfiguracji filtrow powietrza, przy czym:

- dla Cs-137, Be-7, Na-22 i K-40 wszystkie trzy rozktady s3 istotnie rézne
- Pb-210 rozktad dla konfiguracji nr 3 jest istotnie ré6zny od pozostatych

6. Rozktad minimalnego mierzalnego stezenia aktywno$ci dla wszystkich rozwazanych izotopéw
zalezy od rodzaju detektora, przy czym:

- dla Be-7 i K-40 istotnie r6zny od pozostatych jest jedynie rozktad dla detektora nr 2

- dla Cs-137 rozktad dla detektora nr 5 jest istotnie réznych od wszystkich pozostatych grup,
dodatkowo istotnie rézny jest rozktad pomiedzy detektorem nr 3 i nr 2 oraz pomiedzy
detektorem nr 3 inr 7

- dla Pb-210 rozktady istotnie r6znig sie pomiedzy grupami odpowiadajgcymi detektorom nr 2,
nr5inr7

- dla Na-22 nie liczac mato liczebnej grupy dla detektora nr 4, istotnie rézny od pozostatych jest
jedynie rozktad dla detektora nr 7

Tak jak wspominano we wstepie tego rozdziatu, oprocz rangowej analizy wariancji
przeprowadzono réwniez analize Srednich warto$ci stezenia i minimalnego mierzalnego stezenia
w zalezno$ci od rodzaju detektora i konfiguracji filtrow powietrza. Przy pomiarach tak niskich
aktywnosci, jak te mierzone w ramach tej pracy, wysoko$¢ limitu detekcji, a w zwigzku z tym
liczba wynikéw pomiarowych bedacych ponizej limitu detekcji ma istotny wplyw na
wiarygodnos$¢ wynikoéw analiz statystycznych prowadzonych na rozwazanym zbiorze danych.

W wyniku analizy $rednich warto$ci minimalnego mierzalnego stezenia aktywnosci (biorac pod
uwage bardzo matg liczebnos¢ grup dla detektora nr 1 i nr 4) w zaleznosci od rodzaju detektora
wyciggnieto nastepujace wnioski:

1. Najwyzszy limit detekcji przy pomiarach aktywnos$ci Be-7, Na-22, K-40, Pb-210 zostat
zaobserwowany dla detektora nr 7 (dla Pb-210 réwnie wysoki limit detekcji zaobserwowano dla
detektora nr 2)
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2. Najwyzszy limit detekcji przy pomiarach aktywnos$ci Cs-137 zostal zaobserwowany dla
detektora nr 5

3. Najnizszy limit detekcji przy pomiarach aktywnosci Be-7 i Pb-210 zostat zaobserwowany dla
detektora nr 5

4. Najnizszy limit detekcji przy pomiarach aktywnosci Cs-137 zostal zaobserwowany dla
detektora nr 3

5. Najnizszy limit detekcji przy pomiarach aktywnos$ci Na-22 i K-40 zostat zaobserwowany dla
detektora nr 2 (dla Na-22 réwnie niski limit detekcji zaobserwowano dla detektora nr 5)

W wyniku analizy wariancji Srednich warto$ci minimalnego mierzalnego stezenia aktywnosci w
zaleznosci od konfiguracji filtrow powietrza dla wszystkich rozwazanych izotopéw oprécz Be-7,
najwyzszy limit detekcji zaobserwowano dla konfiguracji nr 1, a najnizszy dla konfiguracji nr 3.
Aby odpowiednio zinterpretowa¢ powyzszy wynik nalezy zbada¢ na jakich detektorach prébki
mierzone byty w danej konfiguracji. W tym celu sporzadzono wykresy 51-55 zmienno$ci steZzenia
aktywnosci izotopéw z naniesiong informacja o rodzaju detektora oraz konfiguracji filtrow
(uwzgledniono najbardziej liczne grupy).
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Wykres 51. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnos$ci Be-7 z zaznaczeniem rodzaju detektora oraz konfiguracji
filtrow powietrza wykorzystywanych w poszczegélnych okresach pomiarowych.
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WyKkres 52. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosSci Na-22 z zaznaczeniem rodzaju detektora oraz
konfiguracji filtrow powietrza wykorzystywanych w poszczegdélnych okresach pomiarowych.
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Wykres 53. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Pb-210 z zaznaczeniem rodzaju detektora oraz
konfiguracji filtrow powietrza wykorzystywanych w poszczegolnych okresach pomiarowych.
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WyKres 54. Zmiennos$¢ w czasie stezenia aktywnosci K-40 z zaznaczeniem rodzaju detektora oraz
konfiguracji filtrow powietrza wykorzystywanych w poszczegoélnych okresach pomiarowych.
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Wykres 55. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnoS$ci Cs-137 z zaznaczeniem rodzaju detektora oraz
konfiguracji filtrow powietrza wykorzystywanych w poszczegélnych okresach pomiarowych.

Na podstawie analizy wykreséw 51-55 (przedstawiajacych wszystkie wyniki) oraz rangowej
analizy wariancji (bez wynikéw dla okresu bezposrednio po katastrofie w Fukuszimie) mozna
stwierdzi¢, ze spos$rdod trzech rodzajow stosowanej konfiguracji filtrow, najlepsze wyniki
pomiarowe otrzymano dla konfiguracji nr 3, tj. dla geometrii podwoéjnego filtru powietrza. Nie
mozna natomiast wyciggna¢ wniosku o przewadze pomiaréw prowadzonych dla konfiguracji
filtréw nr 1 i nr 2 (tj. o przewadze poboru probek za pomoca stacji MASS i ASS) . Prawdopodobnie
najwyzszy limit detekcji dla konfiguracji filtrow nr 1 (filtry ze stacji MASS) wynika z faktu, ze duza
cze$¢ pomiaréow w tej konfiguracji byta prowadzona na detektorze nr 7, dla ktérego réwniez
zanotowano najwyzsze limity detekcji.

Podsumowujgc wykonane pomiary i przeprowadzone analizy, wyciagnieto wnioski, ze dla tego
typu pomiaréw w przypadku Be-7, ani rodzaj filtru (ze stacji MASS lub ASS), ani rodzaj geometrii
pomiaru (pojedynczy lub podwoéjny filtr powietrza), ani rodzaj detektora nie majg istotnego
wptywu na wyniki. W przypadku pomiaréw stezenia aktywnos$ci Pb-210 i K-40 najwazniejszy jest
wybdr detektora (najlepszy detektor nr 5), natomiast dla Cs-137 i Na-22 istotna jest zaréwno
geometria pomiaru jak i rodzaj detektora (najlepsza geometria podwoéjnego filtru powietrza tj. nr
3 i detektor nr 1, ktéry w 2018 roku zastgpit w pracy detektor nr 2). W przypadku minimalnego
mierzalnego stezania aktywnosci Cs-137, najnizszg Srednig warto$¢ (zaraz po detektorze nr 1)
uzyskano dla detektora nr 3, na ktorym wszystkie pomiary wykonane byly w geometrii
podwoéjnego filtru powietrza, co moze oznaczaé, ze wiekszy niz wybor detektora, wptyw na
obnizenie limitu detekcji ma zastosowanie geometrii podwdjnego filtru powietrza.
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4.2. Analiza obserwacji odlegltych

Jednym z najwazniejszych etapow wstepnej analizy zbioru danych jest zbadanie Zrédet
wystepowania obserwacji nietypowych. Pozwala to na wyeliminowanie z dalszych analiz
wynikéw blednych, moggcych zafatszowa¢ obraz badanego procesu. W przypadku danych
pomiarowych analizowanych w ramach tej pracy, proces ten byl szczegdlnie wazny z uwagi na
konieczno$¢ oddzielenia obserwacji odlegtych bedacych wynikiem nietypowych zdarzen (np.
awaria E] w Fukuszimie) od obserwacji bedacych wynikiem btedéw pomiarowych. Do wstepnej
identyfikacji obserwacji odlegtych uzyto metody rozstepu miedzykwartylowego Tukeya [82]. Po
usunieciu ze zbioru danych punktéw uznanych za btedne, powstate luki uzupetniono prz pomocy
interpolacji liniowej (wykresy 56-70).

Identyfikacja oraz analiza obserwacji odstajqcych dla pomiaréw gamma spektrometrycznych
tygodniowych prébek aerozoli atmosferycznych

W celu zaprezentowania wynikéw pomiarowych zakwalifikowanych przez algorytm jako
obserwacje odlegle przygotowano wykresy 56-59 zmienno$ci stezenia aktywno$ci oraz
aktywnos$ci catkowitej w prébkach z zaznaczeniem punktdw odstajacych oraz odciecia
stanowigcego granice powyzej, ktérej punkty zostaty uznane za odlegle. Nastepnie kazdy punkt
analizowano indywidualnie i podejmowano decyzje o jego ewentualnym usunieciu ze zbioru
danych.

K-40

odcigcie
1,4E+02

A punkty odstajace

1,2E402

1,0E+02 +

80E+01 J
6,0E+01 § §

4,0E+01 §§ ? *

*
2,0E+01 .$& MM
0,0E400 . f ”

sty 05 sty 06 sty 07 sty 08 sty 09 sty 10 sty 11 sty 12 sty 13 sty 14 sty 15 sty 16 sty 17
tygodnie

Stezenie aktywnosci [nBg/m?]

K-40

1,4E+07
odciecie

1,2E+07 A punkty odstajgce

1,0E+07

8,0E+06

6,0E406

Aktywnosé [uBq]

4,0E+06

:

2,0E+06 &8

0,0E400
sty 05

-2,0E+06

tygodnie

Wykres 56. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci i aktywno$ci catkowitej K-40 w préobkach aerozoli
atmosferycznych z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.
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Zidentyfikowane obserwacje odstajace stezenia aktywno$ci K-40 w tygodniowych prébkach
aerozoli atmosferycznych dotycza nastepujacych tygodni (identyfikator prébki oznaczony, jako
rok*100+nr tygodnia): 200506, 200544, 201239, 201513, 201515. Obserwacje odstajace
aktywnosci catkowitej K-40 zarejestrowano z kolei dla prébek o numerach: 201115, 201221,
201230, 201232, 201234, 201239, 201513, 201515. Po analizie wartosci odstajacych
zdecydowano o nieuwzglednieniu w dalszych obliczeniach wyniku dla préobki o numerze 201115
(pobdr od 2011-04-11 do 2011-04-18). Pomimo swojej wysokiej warto$ci wynik dla tej probki
jest ponizej limitu detekcji. Bardzo wysoki limit detekcji wynikat z czestszej niz tygodniowa
wymiany filtréw w bezposrednim okresie po awarii elektrowni jadrowej w Fukuszimie. W tym
przypadku na tygodniowa probke sktadaty sie dwie o okresie poboru 11-14.04.11 oraz 14-
18.04.11. Uznano, ze wynik ten moze prowadzi¢ do btednych wnioskéw ptynacych z kolejnych
analiz. Dla pozostatych wynikéw zakwalifikowanych przez algorytm do obserwacji odstajacych
nie byto podstaw do uznania ich za niewiarygodne. Punkty odstajace, ktore zostaly usuniete ze
zbioru danych zaznaczono na wykresach czerwonymi obwédkami.

Na-22
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Na-22
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WyKkres 57. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywno$ci i aktywnosci catkowitej Na-22 w probkach aerozoli
atmosferycznych z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Zidentyfikowane obserwacje odstajgce stezenia aktywnos$ci Na-22 w tygodniowych prébkach
aerozoli atmosferycznych dotycza nastepujacych tygodni: 201003, 201052, 201113, 201116.
Obserwacje odstajace aktywnosci catkowitej Na-22 zarejestrowano z kolei dla prébek o numerze:
201113. Wszystkie wyniki zakwalifikowane, jako obserwacje odstajgce dotycza wartosci
bedacych ponizej limitu detekcji. Wysoko$¢ limitu detekcji dla pomiaréw aktywnosci Na-22 w
préobkach tygodniowych w gtéwnej mierze zalezata od wykorzystywanego detektora. Najwyzsze
wartosci limitu detekcji zanotowano dla préobek mierzonych od potowy 2009 do korica 2011 roku,

110



kiedy pomiary wykonywane byly przy uzyciu detektora nr 7 (doktadng analize zalezno$ci
wynikéw od rodzaju detektora przedstawiono w punkcie 4.1 rozdziatu II). Dla probek z kwietnia
2011 dodatkowo wptyw na wysoki limit detekcji mial, tak jak w przypadku K-40 skrécony czas
poboru pojedynczej probki. Z uwagi na mozliwos¢ zafatszowania rezultatéw kolejnych analiz
zdecydowano usuna¢ wszystkie powyzsze obserwacje odstajace z dalszych obliczen.
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WyKkres 58. Zmiennos$¢ w czasie stezenia aktywno$ci i aktywnosci caltkowitej Pb-210 w probkach aerozoli
atmosferycznych z zaznaczeniem punktow zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Zidentyfikowane obserwacje odstajgce stezenia aktywnosci Pb-210 w tygodniowych prébkach
aerozoli atmosferycznych dotycza nastepujacych tygodni: 200540, 200604, 200842, 201003,
201108, 201116,201119, 201120, 201137, 201204, 201205, 201206, 201247, 201251, 201304,
201602. Obserwacje odstajace aktywnosci catkowitej Pb-210 zarejestrowano z kolei dla prébek o
numerach: 201116, 201117, 201119, 201120, 201137, 201449. Po analizie obsewracji
odstajgcych odrzucono wynik dla préobki o numerze 200604, ktéry uznano za niewiarygodny z
uwagi na budzaca watpliwo$ci warto$¢ zanotowanego przeptywu powietrza. Ponadto w dalszych
analizach nie uwzgledniono grupy wynikéw z 2011 roku, ktére uznano za niewiarygodne z uwagi
na problemy techniczne jakie wystapily podczas pomiaréw. Dla pozostatych punktéw
wytypowanych przez algorytm, jako warto$ci odlegte nie byto podstaw do uznania ich za btedy
grube.
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Wykres 59. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnoSci i aktywnosci caltkowitej Cs-137 w prébkach aerozoli
atmosferycznych z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace. Na
wykresie pominieto okres bezposrednio po awarii E] w Fukuszimie.

Zidentyfikowane obserwacje odstajace stezenia aktywnos$ci Cs-137 w tygodniowych prébkach
aerozoli atmosferycznych dotycza nastepujacych tygodni 200604, 200618, 200750, 200903,
201048,201108, 0d 201112 do 201118, 201205, 201528, 201531, 201533, 201534. Obserwacje
odstajgce aktywnosci catkowitej Cs-137 zarejestrowano z kolei dla préobek o numerach: 200538,
200540, 200618, 200817, 201108, od 201112 do 201119, 201205, 201404, 201513, 201528,
201531, 201533, 201534, 201541, 201638. Tak jak w przypadku Pb-210 zdecydowano usunac¢ z
dalszych analiz wynik stezenia aktywnos$ci Cs-137 w prébce o numerze 200604 z uwagi na
niewiarygodng warto$¢ zanotowanej objeto$ci powietrza. Pozostate wyniki uznano za
wiarygodne. Podwyzszone warto$ci stezenia i depozycji Cs-137 w probkach o numerach od
201112 do 201119 (od 2011-03-21 do 2011-05-17) wynikajg z uwolnien Cs-137 podczas awarii
elektrowni jadrowej w Fukuszimie.
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Identyfikacja oraz analiza obserwacji odstajqcych dla pomiaréw gamma spektrometrycznych
probek catkowitego opadu atmosferycznego
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Wykres 60. Zmienno$¢ w czasie stezenia i depozycji aktywnos$ci Pb-210 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego z zaznaczeniem punktow zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Identyfikacja obserwacji odstajgcej wartosci stezenia i depozycji aktywnosci Pb-210 w probce
catkowitego opadu atmosferycznego zebranej w styczniu 2009. Po powtornej analizie widma, z
uwagi na jego zlg jako$¢ (spowodowana problemami technicznymi z detektorem), uznano
uzyskany wynik za mato wiarygodny i usunieto go z dalszych analiz.
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Wykres 61. Zmienno$¢ w czasie stezenia i depozycji aktywnosci K-40 w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Identyfikacja obserwacji odstajgcej stezenia aktywnos$ci K-40 w probce catkowitego opadu
atmosferycznego zebranej w kwietniu 2009 roku oraz depozycji aktywnosci K-40 w prébce
pochodzacej z listopada 2015 roku. Uznano, ze wysokie stezenie aktywnosci K-40 w kwietniu
2009 roku (ze wzgledu na bardzo matg warto$¢ zanotowanej objetosci opaddéw) moze
wprowadza¢ znaczace zaburzenia w kolejnych analizach i usunieto ten wynik ze zbioru danych.
W przypadku wyniku depozycji aktywnosci K-40 w prébce pochodzacej z listopada 2015 roku nie
byto podstaw do jego usuniecia.
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WyKkres 62. Zmienno$¢ w czasie stezenia i depozycji aktywnosci Na-22 w prébkach catkowitego opadu

atmosferycznego z zaznaczeniem punktow zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Identyfikacja obserwacji odstajacych stezenia aktywno$ci Na-22 w proébkach zebranych w
kwietniu 2009 roku, wrze$niu 2011 roku i grudniu 2013 roku oraz depozycji aktywno$ci Na-22
w maju 2010 roku. Tak jak w przypadku K-40 warto$¢ stezenia Na-22 w kwietniu 2009 roku
zostata uznana za potencjalne Zrédto zaburzen i usunieto jg z dalszych analiz. Warto$¢ stezenia
aktywnos$ci Na-22 dla probki zebranej w grudniu 2013 réwniez zostata odrzucona w dalszych
analizach ze wzgledu na zidentyfikowanie btedu, ktéry wystapit podczas zapisu wyniku analizy
widma spektrometrycznego. Rzeczywista wartos¢ stezenia aktywnosci Na-22 w tej probce byta
ponizej limitu detekcji. W przypadku wynikéw stezenia aktywnosci Na-22 w préobce z wrze$nia
2011 oraz depozycji aktywnos$ci Na-22 w prébce z maja 2010 nie byto podstaw do uznania ich za

btedne.
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Wykres 63. Zmienno$¢ w czasie stezenia i depozycji aktywnos$ci Cs-137 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego z zaznaczeniem punktow zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Identyfikacja obserwacji odstajacych stezenia aktywnos$ci Cs-137 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego pochodzacych z: kwietnia 2009, marca 2011, maja 2011, wrze$nia 2011 oraz
depozycji aktywnos$ci Cs-137 w prdébkach z grudnia 2005 oraz maja 2011. Wynik stezenia
aktywnosci Cs-137 w kwietniu 2009 roku, podobnie jak dla K-40 i Na-22 zostal uznany za
potencjalne Zrédto zafatszowan i odrzucony w dalszych analizach. Pozostate wyniki uznano za
wiarygodne. Wysokie stezenie oraz depozycja aktywno$ci w marcu i maju 2011 zwigzane sg z

uwolnieniem Cs-137 do atmosfery podczas awarii elektrowni jadrowej w Fukuszimie
(11.03.2011).
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Wykres 64. Zmiennos$¢ w czasie stezenia i depozycji aktywnosci Be-7 w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

W przypadku Be-7 na podstawie analizy obserwacji odstajagcych wszystkie uzyskane wyniki
uznano za wiarygodne i uwzgledniono je w dalszych analizach.

Z uwagi na bardzo matlg objeto$¢ catkowitego opadu atmosferycznego zebranego w kwietniu
2009 roku, w dalszych analizach pominieto réwniez stezenia aktywnosci Pb-210 oraz Be-7 dla
tego okresu.
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Identyfikacja oraz analiza obserwacji odstajqgcych dla pomiaréw alfa spektrometrycznych probek
aerozoli atmosferycznych
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WyKkres 65. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci i aktywno$ci catkowitej Pu-238 w prébkach aerozoli
atmosferycznych z zaznaczeniem punktow zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.

Zidentyfikowane obserwacje odstajace stezenia aktywnosci Pu-238 w prébkach aerozoli
atmosferycznych dotycza okreséw poboru od 2010-09-13 do 2010-10-11, od 2012-01-30 do
2012-02-27 oraz od 2015-03-23 do 2015-04-20. Z kolei wartosci odstajgce aktywnosci catkowitej
Pu-238 zostaty zaobserwowane w okresach poboru od 2010-09-13 do 2010-10-11, od 2011-06-
20 do 2011-07-18, 0od 2015-03-23 do 2015-04-20 oraz od 2015-08-10 do 2015-09-07. Wszystkie
uzyskane wyniki uznano za wiarygodne. Najwyzsza zaobserwowana warto$¢ zaréwno steZenia
jak i depozycji aktywnosci dotyczy okresu na przetomie marca i kwietnia 2015 roku.
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WyKkres 66. Zmiennos$¢ w czasie stezenia aktywno$ci i aktywnoS$ci catkowitej Pu-239+240 w prébkach
aerozoli atmosferycznych z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje
odstajace.

Jedyna zidentyfikowana obserwacja odstajaca stezenia aktywnosci i aktywnosci catkowitej Pu-239+240 w
probkach aerozoli atmosferycznych dotyczy okresu poboru od 2015-08-10 do 2015-09-07. Nie byto podstaw
do uznania tego wyniku za niewiarygodny. W okresie na przetomie sierpnia i wrzesnia 2015 zanotowano
réwniez wyjatkowo wysokie stezenia aktywnosci Cs-137 w tygodniowych prébkach aerozoli
atmosferycznych. Omoéwienie tego przypadku znajduje sie w rozdziale ,,Dyskusja wynikéw i wnioski”.

Identyfikacja oraz analiza obserwacji odstajgcych dla pomiaréw alfa spektrometrycznych prébek catkowitego
opadu atmosferycznego
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Wykres 67. Zmienno$¢ w czasie stezenia i depozycji aktywnosci Pu-238 w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego z zaznaczeniem punktéw zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.
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WyKkres 68. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnos$ci Pu-238 w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego
po usunieciu danych z okresu 08.2013-05.2014.

Identyfikacja obserwacji odstajacych dla stezenia aktywnos$ci Pu-238 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego zebranych w pazdziernika 2011 roku oraz w sierpniu 2013 roku. Wyznaczone
stezenie aktywnosci Pu-238 w prébce z paZzdziernika 2011 roku znalazto sie ponizej limitu detekgji,
a jego warto$¢ przyjeto, jako MDC/2. W tym przypadku wysokie MDC zwigzane bylo z matg
objetoscia probki. W zwigzku z kontaminacjg pracowni radiochemicznej izotopami Pu-239+240 i Pu-
238 na przetomie 2013 i 2014, tjw okresie w ktéorym przygtotowywano prébki opadu
atmosferycznego do pomiaréw gamma spektrometrycznych, wyniki z tego okresu (08.2013-
05.2014) uznano za niewiarygodne i zdecydowano o ich usunieciu ze zbioru danych. W przypadku
pozostatych wynikéw nie byto podstaw do ich usuniecia.
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WyKres 69. Zmienno$¢ w czasie stezZenia i depozycji aktywnosci Pu-239+240 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego z zaznaczeniem punktow zakwalifikowanych przez algorytm, jako obserwacje odstajace.
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WyKkres 70. Zmienno$¢ w czasie stezenia aktywnosci Pu-239+240 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego po usunieciu danych z okresu 08.2013-05.2014.

Zidentyfikowane obserwacje odstajgce dotycza wynikow stezenia i depozycji aktywnosci Pu-
239+240 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego zbieranych w okresie od sierpnia 2013
roku do maja 2014 roku. W zwiazku z kontaminacjg pracowni radiochemicznej izotopami plutonu
na przetomie 2013 i 2014, otrzymane wyniki uznano za niewiarygodne i zdecydowano o ich
usunieciu ze zbioru danych.

4.3. Analiza korelacji wzajemnych miedzy izotopami gamma
promieniotworczymi w miesiecznych probkach catkowitego
opadu atmosferycznego

W celu zbadania wzajemnych zalezno$ci pomiedzy stezeniem i depozycja aktywnosci
izotopOw gamma promieniotwdrczych zawartych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego wyznaczono site korelacji za pomoca korelacji rang Spearmana. Kolorem
zielonym zaznaczono korelacje, dla ktorych wspétczynnik R byt wiekszy badz rowny 0,4. Warto$¢
te przyjeto, jako granice pomiedzy zalezno$cig stabg (|R|<0,4), a zalezno$cia umiarkowana
(JR|>=0,4) [73,74]. Do kazdej warto$ci R podano wspétczynnik istotnosci p. Wspdtczynniki
korelacji R uznawano za istotne statystycznie, je$li warto$¢ wspétczynnika p byta mniejsza niz
0,05. Jesli |R|>=0,6 (korelacja wysoka) dodatkowo sporzadzano wykres rozrzutu skorelowanych
danych.

Tabela 44. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwérczych w prébkach
calkowitego opadu atmosferycznego.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40 P Pb-210 Be-7 | Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,00 0,15 0,45 -0,12 © 0,40 Pb-210 0,00 0,15 0,00 0,25 0,00
Be-7 1,00 0,05 0,01  -0,11 Be-7 0,00 0,66 091 0,28
Cs-137 1,00 0,22 0,38 Cs-137 0,00 0,03 0,00
Na-22 1,00 0,07 Na-22 0,00 0,48
K-40 1,00 K-40 0,00
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Tabela 45. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopé6w gamma promieniotwoérczych w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego.

R Pb-210 Be-7 (Cs-137 Na-22 K-40 p Be-7 Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40
Pb-210 1,00 059 041 0,19 042 Pb-210 0,00 =~ 0,00 0,00 0,03 | 0,00
Be-7 1,00 = 050 059 035 Be-7 0,00 0,00 0,00 0,00
Cs-137 1,00 039 | 046 Cs-137 0,00 0,00 0,00
Na-22 1,00 | 0,30 Na-22 0,00 | 0,00
K-40 1,00 K-40 0,00

W tabelach 44 i 45 przedstawiono Kkorelacje wzajemne miedzy stezeniem i depozycjg aktywnoSci
izotop0w gamma promieniotworczych zawartych w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego. Sposrod korelacji, dla ktérych wspétczynnik R>=0,4 najwyzsza korelacje
zanotowano miedzy depozycja aktywnosci Be-7 i Na-22 oraz Pb-210 i Be-7.

W nastepnym kroku zbadano korelacje sezonowe miedzy stezeniem i depozycja aktywnosci
wybranych izotopéw. Jako sezony wybrano nastepujace okresy: zima (styczen-marzec), wiosna
(kwiecien-czerwiec), lato (lipiec-wrzesien) oraz jesien (paZdziernik-grudzien). Wyniki analiz
przedstawiono w kolejnym paragrafie.

Korelacje sezonowe stezenia aktywnosci izotopow gamma promieniotworczych w probkach
catkowitego opadu atmosferycznego

Tabela 46. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotop6w gamma promieniotwérczych w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego - WIOSNA.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40 p Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,00 0,33 0,60 -0,01 = 0,59 Pb-210 0,00 0,11 0,00 0,98 0,00
Be-7 1,00 0,20 0,13 0,21 Be-7 0,00 0,34 0,54 0,32
Cs-137 1,00 0,07 0,76 Cs-137 0,00 0,76 0,00
Na-22 1,00 0,20 Na-22 0,00 0,35
K-40 1,00 K-40 0,00
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Wykres 71. Wykres zaleznos$ci miedzy stezeniem aktywnosci Cs-137, a stezeniem aktywnosci K-40 z
uwzglednieniem obserwacji odstajacej (z lewej strony) i po jej odrzuceniu (z prawej strony) - WIOSNA.
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Dla sezonu wiosennego (tabele 46,47) znaleziono korelacje miedzy stezeniem aktywnosci Cs-137
i K-40,Cs-137 i Pb-210 oraz K-40 i Pb-210. Po wykonaniu wykresu 71 rozrzutu dla pary izotopéw
Cs-137 i K-40 zauwazono punkt odstajacy o wyjatkowo wysokim stezeniu aktywnosci Cs-137.
Pomiar ten dotyczyt prébki zebranej w maju 2011 roku (a wiec zawierajacej prawdopodobnie
$lady katastrofy w Fukuszimie). Po usunieciu tej obserwacji jeszcze raz wykonano wykres
rozrzutu (wykres 71) oraz policzono korelacje Spearmana (tabela 47). Z analizy obu wykreséw
oraz obu wynikéw korelacji Spearmana, mozna zauwazy¢, ze po usunieciu ze zbioru danych
obserwacji odlegtej, znaczgco wzrést wspétczynnik Pearsona (o 28%), natomiast wspdtczynnik
Spearmana prawie sie nie zmienit (wzrost o 2%). Wynika to z faktu, ze korelacja rang Spearmana
jest duzo bardziej odporna na wystepowanie punktéw odstajacych.

Tabela 47. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopé6w gamma promieniotwérczych w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego bez 05.2011 - WIOSNA.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40 p Pb-210 Be-7 | Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,00 0,38 0,56 0,09 0,58 Pb-210 0,00 0,08 0,01 0,69 0,00
Be-7 1,00 0,26 0,09 0,23 Be-7 0,00 0,23 0,67 0,28
Cs-137 1,00 0,20 0,77 Cs-137 0,00 0,36 0,00
Na-22 1,00 0,25 Na-22 0,00 0,25
K-40 1,00 K-40 0,00

Tabela 48. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotop6w gamma promieniotwérczych w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego - LATO.

R Pb-210 Be-7 (Cs-137 Na-22 K-40 p Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,000 0,343 0371 -0,177 0,648 Pb-210 0,00 0,10 0,07 0,41 0,00
Be-7 1,000 0,205 @ 0,013 0,101 Be-7 0,00 0,33 0,95 0,64
Cs-137 1,000 0,095 0,585 Cs-137 0,00 0,66 0,00
Na-22 1,000 0,078 Na-22 0,00 072
K-40 1,000 K-40 0,00

W sezonie letnim (tabela 48) znaleziono korelacje pomiedzy stezeniem aktywno$ci Pb-210 i K-40
oraz pomiedzy Cs-137 i K-40 (wykres 72).
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Wykres 72. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywno$ci Pb-210, a stezeniem aktywnosci K-40 - LATO.
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Tabela 49. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwérczych w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego - JESIEN.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40 p Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pb-210 1,00 0,21 0,49 0,30 Pb-210 0,00 0,32 0,01 0,15
Be-7 1,00 0,30 0,05 Be-7 0,00 0,15 0,81
Cs-137 1,00 0,39 Cs-137 0,00 0,06
K-40 1,00 K-40 0,00

Tabela 50. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopow gamma promieniotwdrczych w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego - ZIMA.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40 p Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pb-210 1,00 0,49 0,31 0,02 Pb-210 0,00 0,02 0,15 091
Be-7 1,00 -0,12 0,16 Be-7 0,00 0,59 0,48
Cs-137 1,00 0,11 Cs-137 0,00 0,63
K-40 1,00 K-40 0,00

W sezonie jesiennym i zimowym (tabele 49,50) nie zaobserwowano zadnych wysokich korelacji
miedzy stezeniem aktywnoSci poszczegdélnych izotopdw. Korelacje o Sredniej sile wystapity
jedynie dla pary izotopéw Cs-137 i Pb-210 (jesien) oraz Pb-210 i Be-7 (zima). W analizie korelacji
rang Spearmana w sezonie jesiennym i zimowym pominieto wyniki pomiarowe dla izotopu Na-
22,z uwagi na bardzo duza liczbe wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji (w sezonie jesiennym
83%, w sezonie zimowym 70%).

Korelacje sezonowe depozycji aktywnosci izotopow gamma promieniotwdrczych w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego

Tabela 51. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSsci izotopéw gamma promieniotwdrczych w prébkach
calkowitego opadu atmosferycznego - WIOSNA.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40 p Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,00 0,55 0,36 0,34 = 0,41 Pb-210 0,00 0,00 0,04 0,05 0,02
Be-7 1,00 0,49 0,86 0,38 Be-7 0,00 0,00 0,00 0,03
Cs-137 1,00 0,30 0,70 Cs-137 0,00 0,09 0,00
Na-22 1,00 0,34 Na-22 0,00 0,05
K-40 1,00 K-40 0,00

124



Cs-137/K-40 Cs-137/K-40
R?=0,2951
R?=0,4736

® Wiosna bez
05.2011

® Wiosna

Wykres 73. Wykres zaleznosci miedzy depozycja aktywnosci Cs-137, a stezeniem aktywnosci K-40 z
uwzglednieniem obserwacji odstajacej (z lewej strony) i po jej odrzuceniu (z prawej strony) - WIOSNA.

W sezonie wiosennym (tabele 51,52) zaobserwowano korelacje pomiedzy depozycja aktywno$ci
nastepujacych par izotopow: Be-7 i Pb-210, Pb-210i K-40, Be-7 i Cs-137, Be-7 i Na-22 oraz Cs-137
i K-40. Najwyzszy wspotczynnik korelacji zanotowano dla pary Be-7 i Na-22 oraz Cs-137 i K-40.
W przypadku pary Cs-137 i K-40 rownie wysoka korelacje zaobserwowano dla analizy sezonu
wiosennego stezenia aktywnoS$ci, natomiast w przypadku pary Be-7 i Na-22 istotna korelacja
wystgpita jedynie dla depozycji aktywnosci.

Tabela 52. Korelacje Spearmana depozycji aktywnos$ci izotopow gamma promieniotworczych w prébkach
calkowitego opadu atmosferycznego bez 05.2011 - WIOSNA.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40 p Pb-210 Be-7 | Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,00 0,57 0,32 0,40 0,38 Pb-210 0,00 0,00 0,08 0,02 0,03
Be-7 1,00 0,48 0,87 0,37 Be-7 0,00 0,01 0,00 0,04
Cs-137 1,00 0,36 0,67 Cs-137 0,00 0,05 0,00
Na-22 1,00 0,38 Na-22 0,00 0,03
K-40 1,00 K-40 0,00

Z uwagi na duza liczbe wynikéw ponizej limitu detekcji dla Na-22 (33%) sprawdzono jak zmieni
sie wspétczynnik korelacji pomiedzy Be-7 i Na-22 je$li wyniki ponizej limitu detekcji nie zostang
uwzglednione w analizie. Po usunieciu 12 punktéw wspétczynnik korelacji Spearmana wyniost
R=0,74 (p=0,00) (wykres 74).
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Wykres 74. Wykres zaleznosci miedzy depozycja aktywnosci Na-22, a depozycja aktywnosci Be-7 z
uwzglednieniem wynikéw ponizej limitu detekcji(z lewej strony) i po ich odrzuceniu (z prawej strony) -
WIOSNA.
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W sezonie letnim (tabela 53) najwyzszg Kkorelacje zaobserwowano pomiedzy depozycja
aktywnosci Pb-210 i Be-7. Dla zadnej pary izotopéw wspotczynnik korelacji nie przekroczyt
jednak wartosci 0,6.

Tabela 53. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotop6w gamma promieniotwoérczych w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego - LATO.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40 p Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pb-210 1,00 0,55 0,32 0,02 0,54 Pb-210 0,00 0,00 0,06 0,93 0,00
Be-7 1,00 0,50 0,40 0,35 Be-7 0,00 0,00 0,02 0,04
Cs-137 1,00 0,16 0,47 Cs-137 0,00 0,37 0,01
Na-22 1,00 0,02 Na-22 0,00 0,93
K-40 1,00 K-40 0,00

Tabela 54. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopé6w gamma promieniotworczych w probkach
calkowitego opadu atmosferycznego - JESIEN.

R Pb-210 Be-7 C(Cs-137 K-40 p Pb-210 Be-7 C(Cs-137  K-40
Pb-210 1,00 0,73 0,50 0,39 Pb-210 0,00 0,00 0,00 0,02
Be-7 1,00 0,36 0,19 Be-7 0,00 0,03 0,27
Cs-137 1,00 0,36 Cs-137 0,00 0,03
K-40 1,00 K-40 0,00
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Wykres 75. Wykres zaleznos$ci miedzy depozycja aktywnosci Pb-210, a depozycja aktywnosci Be-7 - JESIEN .

W sezonie jesiennym (tabela 54) najwyzsza korelacja ré6wniez zostata zaobserwowana dla pary
Pb-210i Be-7, co zobrazowano na wykresie rozrzutu 75. Poza tym jedyna umiarkowana korelacja
wystapita pomiedzy depozycjg aktywnosci Pb-210i Cs-137.

Tabela 55. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopé6w gamma promieniotwoérczych w préobkach
calkowitego opadu atmosferycznego - ZIMA.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40 p Pb-210 Be-7 | Cs-137 K-40
Pb-210 1,00 0,39 0,41 0,24 Pb-210 0,00 0,02 0,02 0,18
Be-7 1,00 0,38 0,49 Be-7 0,00 0,03 0,00
Cs-137 1,00 0,22 Cs-137 0,00 0,22
K-40 1,00 K-40 0,00

126



W sezonie zimowym (tabela 55) nie zanotowano zadnych wspotczynnikéw Kkorelacji
przekraczajgcych wartos$¢ 0,6. Korelacje o wspétczynniku R>=0,4 dotyczyty par Cs-137 i Pb-210
oraz Be-7 i K-40.

4.4. Analiza Kkorelacji wzajemnych miedzy izotopami gamma
promieniotworczymi w tygodniowych probkach aerozoli
atmosferycznych

Tak jak w przypadku prébek catkowitego opadu atmosferycznego, w celu zbadania
wzajemnych zalezno$ci pomiedzy stezeniem i depozycja aktywnosci izotopdw gamma
promieniotwoérczych zawartych w prébkach aerozoli atmosferycznych zastosowano metode
korelacji rang Spearmana. W tabeli 56 przedstawiono wyniki analizy korelacji uwzgledniajacej
wszystkie wyniki (bez podziatu na sezony). Istotne wspétczynniki korelacji zanotowano jedynie
dla par Cs-137 i K-40 oraz Pb-210 i K-40.

Tabela 56.Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopow gamma promieniotwdrczych w tygodniowych
probkach aerozoli atmosferycznych.

R Be-7 Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40 p Be-7 Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40
Be-7 1,00 -0,05 0,27 0,12 0,16 Be-7 0,00 0,17 0,00 0,00 0,00
Cs-137 1,00 0,18 0,30 0,49 Cs-137 0,00 0,00 0,00 0,00
Na-22 1,00 0,07 0,22 Na-22 0,00 0,07 0,00
Pb-210 1,00 0,44 Pb-210 0,00 0,00
K-40 1,00 K-40 0,00

Nastepnym krokiem analizy korelacji byto wyznaczenie sezonowych zaleznosci pomiedzy
stezeniem aktywno$ci izotopéw gamma promieniotwdrczych zawartych w tygodniowych
prébkach aerozoli atmosferycznych. Wyniki tej analizy przedstawiono w kolejnych paragrafach
(tabele 57-60).

Korelacje sezonowe stezenia aktywnosci izotopdw gamma promieniotwdrczych w tygodniowych
probkach aerozoli atmosferycznych

Tabela 57. Korelacje Spearmana stezenia aktywnoS$ci izotopéw gamma promieniotwdrczych w tygodniowych
probkach aerozoli atmosferycznych - WIOSNA.

R Be-7 (Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40 p Be-7 (Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40
Be-7 1,00 0,38 0,34 0,32 0,36 Be-7 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
Cs-137 1,00 0,17 0,15 0,40 Cs-137 0,00 0,04 0,07 0,00
Na-22 1,00 0,07 0,24 Na-22 0,00 0,42 0,00
Pb-210 1,00 0,39 Pb-210 0,00 0,00
K-40 1,00 K-40 0,00

127



Tabela 58. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw gamma promieniotworczych w tygodniowych
prébkach aerozoli atmosferycznych - LATO.

R Be-7 (Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40 p Be-7 (Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40
Be-7 1,00 0,22 0,47 0,38 0,37 Be-7 0,00 0,01 0,00 0,00 0,00
Cs-137 1,00 0,19 0,31 0,51 Cs-137 0,00 0,02 0,00 0,00
Na-22 1,00 0,07 0,21 Na-22 0,00 0,41 0,01
Pb-210 1,00 0,47 Pb-210 0,00 0,00
K-40 1,00 K-40 0,00

Tabela 59. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw gamma promieniotwoérczych w tygodniowych
probkach aerozoli atmosferycznych - JESIEN.

R Be-7 (Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40 p Be-7 Cs-137 Na-22 Pb-210 K-40
Be-7 1,00 0,13 0,19 0,31 0,28 Be-7 0,00 0,10 0,02 0,00 0,00
Cs-137 1,00 0,36 0,33 0,56 Cs-137 0,00 0,00 0,00 0,00
Na-22 1,00 0,06 0,23 Na-22 0,00 0,44 0,00
Pb-210 1,00 0,51 Pb-210 0,00 0,00
K-40 1,00 K-40 0,00

Tabela 60. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw gamma promieniotwdérczych w tygodniowych
prébkach aerozoli atmosferycznych - ZIMA.

R Be-7  Cs-137 Pb-210 K-40 p Be-7 Cs-137 Pb-210 K-40
Be-7 1,00 0,26 0,14 0,40 Be-7 0,00 0,00 0,08 0,00
Cs-137 1,00 0,42 0,44 Cs-137 0,00 0,00 0,00
Pb-210 1,00 0,30 Pb-210 0,00 0,00
K-40 1,00 K-40 0,00

Dla sezonu jesiennego i zimowego (tabele 59,60) pominieto analize korelacji dla izotopu Na-22 z
uwagi na bardzo duzg liczbe wynikéw ponizej limitu detekcji (odpowiednio 90% i 88%).

Nie zanotowano zadnych wysokich korelacji pomiedzy izotopami gamma promieniotwo6rczymi w
tygodniowych prébkach aerozoli atmosferycznych. W zwigzku z tym postanowiono zagregowac
wyniki pomiarowe do okres6éw miesiecznych i powtdrzy¢ proces wyznaczania korelacji. Wyniki
zamieszczono w punkcie 4.5 rozdziatu II.
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4.5. Analiza Kkorelacji
promieniotworczymi

atmosferycznych

w  miesiecznych

wzajemnych miedzy

izotopami

probkach

gamma
aerozoli

Tabela 61 przedstawia catkowite korelacje stezenia aktywnoSci izotopéw gamma
promieniotwdérczych w miesiecznych probkach aerozoli atmosferycznych. Istotne zaleznosci
zostaty zaobserwowane pomiedzy: Cs-137 i K-40, K-40 i Pb-210, K-40 i Be-7 oraz Be-7 i Na-22.

Tabela 61. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotop6w gamma promieniotwoérczych w miesiecznych
probkach aerozoli atmosferycznych .

R K-40
K-40 1,00
Na-22

Cs-137

Pb-210

Be-7

Nastepnym etapem analizy bylo wyznaczenie korelacji

Na-22
0,33
1,00

Cs-137
0,54
0,12
1,00

Pb-210
0,59
0,20
0,31
1,00

przedstawiono ponizej (tabele 62-65).

Be-7
0,57
0,61
0,21
0,36
1,00

p

K-40
Na-22
Cs-137
Pb-210
Be-7

K-40
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00

Na-22
0,00
0,00
0,14
0,02
0,00

Cs-137 Pb-210 Be-7
0,00 0,00 0,00
0,14 0,02 = 0,00
0,00 0,00 0,01
0,00 0,00 0,00
0,01 0,00 0,00

sezonowych, ktérych wyniki

Korelacje sezonowe stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwdrczych w miesiecznych
probkach aerozoli atmosferycznych

Tabela 62. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw gamma promieniotwoérczych w miesiecznych
probkach aerozoli atmosferycznych - WIOSNA.

R K-40
K-40
Na-22
Cs-137
Pb-210
Be-7

1,00

Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7

0,26
1,00

0,48
0,15
1,00

0,47
0,01
0,06
1,00

0,24
0,54
0,40
0,06
1,00

p

K-40
Na-22
Cs-137
Pb-210
Be-7

K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210

0,00

0,12
0,00

Be-7

0,00 0,00 0,116
0,39 0,96 | 0,00
0,00 0,72 | 0,02
0,00 0,71

0,00

Tabela 63. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotop6w gamma promieniotworczych w miesiecznych
probkach aerozoli atmosferycznych - LATO.

R K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7
K40 100 013 056 032 034
Na-22 1,00 010  -0,15 0,50
LLsT 1,00 .~ 041 023
Pb-210 1,00 0,17
Be-7 1,00

p

K-40
Na-22
Cs-137
Pb-210
Be-7
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K-40

0,00

Na-22

0,46
0,00

Cs-137 Pb-210 Be-7
0,00 0,06 0,05
0,58 0,38 = 0,00
0,00 0,01 0,17

0,00 0,31
0,00



Tabela 64. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw gamma promieniotwdrczych w miesiecznych

prébkach aerozoli atmosferycznych - JESIEN.

R K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7 p K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7
K-40 1,00 | 0,52 054 037 K-40 0,00 0,00 0,00 0,03
Cs-137 100 028 021 Cs-137 000 010 021
Pb-210 1,00 ~ 0,40 Pb-210 0,00 0,02
Be-7 1,00 Be-7 0,00

Tabela 65. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwoérczych w miesiecznych

probkach aerozoli atmosferycznych - ZIMA.

R K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7 p K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7
K-40 | 450 S 028 = 045 K-40 0,00 0,00 0,10 = 0,01
Cs-137 1,00 | 041 0,39 Cs-137 0,00 = 001 002
Pb-210 1,00 0,01 Pb-210 0,00 0,96
Be-7 1,00 Be-7 0,00

W wyniku analizy sezonowych korelacji rang Spearmana steZzenia aktywnoSci izotopow gamma
promieniotwoérczych w miesiecznych prébkach aerozoli atmosferycznych najwyzsze korelacje
zaobserwowano pomiedzy Cs-137 i K-40 oraz pomiedzy Be-7 i Na-22. W przypadku pary
izotopéw kosmogenicznych korelacje wystgpily jedynie dla sezonu wiosennego i letniego,
natomiast korelacje pomiedzy stezeniem aktywnos$ci Cs-137 i K-40 byly istotne w kazdym
sezonie, przy czym najwieksza site korelacji zanotowano dla sezonu letniego.

4.6. Analiza korelacji wzajemnych miedzy izotopami plutonu i

izotopami gamma promieniotworczymi w probkach
catkowitego opadu atmosferycznego

Ponizej przedstawiono analize korelacji pomiedzy stezeniem i depozycja aktywnos$ci Pu-
239+240, a stezeniem i depozycja aktywnosci izotopéw gamma promieniotwdrczych zawartych
w probkach catkowitego opadu atmosferycznego. Analizy nie przeprowadzono dla Pu-238 z
uwagi na bardzo duza liczbe wynikéw ponizej limitu detekcji (po usunieciu obserwacji odlegtych
zwigzanych z kontaminacja laboratorium, liczba wynikow <MDC wyniosta 86%).
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Korelacje stezenia aktywnosci izotopow plutonu z izotopami gamma promieniotworczymi w
probkach catkowitego opadu atmosferycznego

Tabela 66. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopow plutonu i izotopé6w gamma
promieniotworczych w miesiecznych préobkach catkowitego opadu atmosferycznego .

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 | Na-22  K-40
Pu-2391240 1,00 038 013 046 010 036
P Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137  Na-22  K-40
Pu-239+240 0,00 0,00 026 000 040 0,00

Z tabeli 66 wynika, Ze nie ma silnych korelacji catkowitych pomiedzy stezeniem aktywnosci Pu-
239+240, a stezeniem aktywnoSci izotopéw gamma promieniotworczych w miesiecznych
prébkach catkowitego opadu atmosferycznego. Najwyzsza korelacje zaobserwowano z Cs-137
(R=0,46).

W nastepnym kroku zbadano zaleznoS$ci sezonowe pomiedzy stezeniem Pu-239+240 oraz
izotopow gamma promieniotwérczych w prébkach catkowitego opadu atmosferyczngo. Wyniki
tej analizy przedstawiono w tabelach 67 - 70.

Tabela 67. Korelacje Spearmana stezenia aktywnoSci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego - WIOSNA.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 1,00 0,45 0,09 0,66 0,16 = 0,73
p Pu-239+240 Pb-210 Be-7 C(Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 0,00 0,04 0,69 0,00 0,49 0,00

W sezonie wiosennym Pu-239+240 najsilniej korelowat z Cs-137, K-40 i Pb-210. Na wykresie 76.
przedstawiono zalezno$¢ stezenia aktywnosci Pu-239+240 od stezenia aktywnosci Cs-137 i K-40.

R® =0,4692 R?=0,456
Pu-239+240/Cs-137 Pu-239+240/K-40

0,016 0,016

0,014 0,014

. + 0,012 +

0,008

Pu-239+240
Pu-239+240

0,006

0,006 e
0001 é@ ? . 0,001 §%%
0,002 L L 0002 @ e
o -
0 0
0 0,5 1 15 2 2,5 3 3,5 ! 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Cs-137 K-40

Wykres 76. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci Pu-239+240 i Cs-137 (po lewej) oraz Pu-
239+240 i K-40 (po prawej) .

131



Dla pozostatych sezonéw nie zaobserwowano zadnych silnych korelacji miedzy stezeniem
aktywnosci Pu-239+240, a stezeniem aktywno$ci izotopéw gamma promieniotwérczych.

Tabela 68. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopow plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego - LATO.

R Pu-239+240 Pu-238 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 1,00 0,35 0,39 0,27 0,20 0,00 0,27
p Pu-239+240 Pu-238 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 0,00 0,12 0,08 0,23 0,37 0,99 0,24

Tabela 69. Korelacje Spearmana stezenia aktywnos$ci Pu-239+240 i izotopé6w gamma promieniotwérczych w
miesiecznych probkach catkowitego opadu atmosferycznego - JESIEN.

R Pu-239+240 Pu-238 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 1,00 0,33 0,11 0,37 0,43 0,34
p Pu-239+240 Pu-238 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 0,00 0,14 0,64 0,10 0,05 0,13

Tabela 70 . Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci Pu-239+240 i izotop6w gamma promieniotworczych w
miesiecznych probkach calkowitego opadu atmosferycznego - ZIMA.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 1,00 0,13 -0,11 0,14 0,04
p Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 0,00 0,59 0,64 0,53 0,87

Korelacje depozycji aktywnosci Pu-239+240 z izotopami gamma promieniotwdérczymi w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego

W wyniku analizy nie stwierdzono zadnych silnych korelacji miedzy depozycja aktywnosci Pu-
239+240, a depozycja izotopoéw gamma promieniotwdrczych. Najwyzszy wspotczynnik korelacji
zanotowano dla pary Pu-239+240 i K-40 (R=0,53) w sezonie jesiennym (tabele 71-75).

Tabela 71. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w miesiecznych préobkach calkowitego opadu atmosferycznego.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 1,00 0,29 0,39 0,35 0,12 0,36
p Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 0,00 0,01 0,00 0,00 0,27 0,00
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Tabela 72. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego -WIOSNA.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 1,00 0,13 0,16 0,39 0,06 0,43

p Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 0,00 0,59 0,48 0,08 0,78 0,05

Tabela 73. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego - LATO.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 1,00 0,22 0,28 0,29 -0,16 = 0,20

p Pu-239+240 Pb-210 Be-7 C(Cs-137 Na-22 K-40
Pu-239+240 0,00 0,35 0,22 0,20 0,48 0,38

Tabela 74. Korelacje Spearmana depozycji aktywno$ci izotopu Pu-239+240 i izotopéw gamma
promieniotworczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego - JESIEN.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 1,00 0,35 0,43 0,50 0,53

P Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 0,00 0,12 0,05 0,02 0,01

Tabela 75. Korelacje Spearmana depozycji aktywnoSci izotopu Pu-239+240 i izotopéw gamma
promieniotwdrczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego - ZIMA.

R Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 1,00 0,20 0,02 -0,03  -0,12

P Pu-239+240 Pb-210 Be-7 Cs-137 K-40
Pu-239+240 0,00 0,39 0,92 0,90 0,60

4.7. Analiza Kkorelacji wzajemnych miedzy izotopami plutonu i
izotopami gamma promieniotworczymi w probkach aerozoli
atmosferycznych

Kolejnym etapem analiz byto sprawdzenie korelacji miedzy stezeniem izotopéw plutonu, a
stezeniem izotopéw gamma promieniotworczych w prébkach aerozoli atmosferycznych. W
sezonie jesiennym i zimowym dla Pu-238 nie wykonano analizy korelacji z uwagi na bardzo duza
liczbe wynikoéw ponizej limitu detekcji (odpowiednio 90% i 86% wynikow) (tabele 76-80).
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Korelacje stezenia aktywnosci izotopow plutonu z izotopami gamma promieniotworczymi w
probkach aerozoli atmosferycznych

Tabela 76. Korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopow plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w prébkach aerozoli atmosferycznych.

R K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238
Pu-239+240 0,12 -0,06 -0,06 -0,05 0,58 1,00 0,33
Pu-238 0,26 0,36 0,19 -0,01 0,21 0,33 1,00

p K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238
Pu-239+240 0,26 0,56 0,59 0,66 0,00 0,00 0,00
Pu-238 0,02 0,00 0,09 0,91 0,05 0,00 0,00

W przypadku catkowitych korelacji stezenia aktywnosci, istotny wspoétczynnik Kkorelacji
zaobserwowano jedynie dla pary izotopéw Pu-239+240 i Be-7. Po podzieleniu okresu
pomiarowego na sezony otrzymano wiecej znaczacych korelacji.

W sezonie wiosennym najsilniej korelowaty ze sobg stezenia aktywnos$ci Pu-239+240 i Pu-238
oraz Pu-239+240 i K-40. W przypadku Pu-238 zaobserwowano jedng warto$¢ odstajgcy (dla
prébki zebranej w czerwcu 2012), co pokazano na wykresie rozrzutu 77.

W sezonie letnim najwyzszy wspotczynnik korelacji zanotowano pomiedzy Pu-239+240 a Pb-210,
natomiast w sezonie jesiennym i zimowym pomiedzy Pu-239+240 a Be-7.

Tabela 77. Korelacje Spearmana stezenia aktywnoSci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotwoérczych w préobkach aerozoli atmosferycznych- WIOSNA.

R K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238
Pu-239+240 0,66 0,17 0,41 0,04 0,22 1,00 0,70
Pu-238 0,31 0,05 0,22 -0,20 -0,11 0,70 1,00
p K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238
Pu-239+240 0,00 047 N 0588 0,34 0,00 0,00
Pu-238 0,18 0,84 0,35 0,37 0,64 0,00 0,00
Pu-239+240/K-40 R? = 0,4017

v w
-]
2 3

1E-09
[} 10 20 30 40 50 60

K-40

Wykres 77. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci Pu-239+240 i K-40 - WIOSNA.
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Wykres 78. Wykres zaleznos$ci miedzy stezeniem aktywnosci Pu-239+240 i Pu-238 z uwzglednieniem
wszystkich obserwacji (po lewej) i po odrzuceniu obserwacji odstajacej (po prawej) - WIOSNA.

Tabela 78. Korelacje Spearmana stezenia aktywnoSci izotopow plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w prébkach aerozoli atmosferycznych- LATO.

R K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238

Pu-239+240 036 009 | 045 070 024 1,00 0,29
Pu-238 042 | 043 014 0,05 0,14 0,29 1,00

P K-40 Na-22 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238
Pu-239+240 0,11 069 | 004 000 028 0,00 0,20
Pu-238 006 | 005 053 0,81 0,55 0,20 0,00

Pu-239+240/Pb-210 0,356
1,26-08
1E-08
3 8E-09
2E-09
0D 200 400 600 800 1000 1200

Pb-210

Wykres 79. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci Pu-239+240 i Pb-210 - LATO.

Tabela 79. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w prébkach aerozoli atmosferycznych- JESIEN.

R K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240
Pu-239+240 | 000 011 | 043 049 100
p K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240

Pu-239+240 1,00 063 | 005 003 0,00

Tabela 80. Korelacje Spearmana stezenia aktywno$ci izotopéw plutonu i izotopéw gamma
promieniotworczych w probkach aerozoli atmosferycznych- ZIMA.

R K-40  Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240
Pu-239+240 0,27 0,26 009 | 065 1,00

P K-40 Cs-137  Pb-210 Be-7 Pu-239+240
Pu-239+240 0,24 0,26 071 000 0,00
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Pu-239+240/Be-7 Rt =03616

Wykres 80. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci Pu-239+240 i Be-7 - ZIMA.

4.8. Analiza korelacji miedzy izotopami gamma promieniotworczymi w
tygodniowych i miesiecznych probkach aerozoli atmosferycznych, a
stezeniem pylu zawieszonego w powietrzu

Jednym z zadan realizowanych w ramach rozprawy byto zbadanie zaleznos$ci stezenia
aktywnosci izotopéw promieniotworczych zawartych w prébkach aerozoli atmosferycznych od
stezenia pytu zawieszonego w powietrzu. Stezenie pytu zawieszonego w powietrzu (zwane dalej
zapyleniem powietrza) wyznacza sie, jako iloraz masy pytu zgromadzonego na filtrze i objetosci
powietrza, ktére przeptyneto przez filtr podczas tygodniowej ekspozycji. Zapylenie powietrza
zwykle podaje sie [ug/m3]. Analize korelacji Spearmana wykonano dla prébek zbieranych w
okresach tygodniowych oraz dla probek zagregowanych do okreséw miesiecznych. W tabeli 80
przedstawiono uzyskane wspotczynniki korelacji wraz z poziomem istotno$ci. Znaczace korelacje
z zapyleniem powietrza zaobserwowano dla stezenia aktywno$ci izotopéw Cs-137 i K-40, przy
czym zagregowanie probek do okreséw miesiecznych podniosto nieznacznie wspotczynnik
korelacji.

Z uwagi na znaczaca ilo$¢ wynikéw pomiarowych K-40 bedacych ponizej limitu detekcji (25%),
wykonano dodatkowa analize korelacji uwzgledniajac tylko wyniki o wartos$ci powyzej limitu
detekcji. Po odrzuceniu obserwacji ponizej limitu detekcji uzyskano znacznie wyzszy
wsp6tczynnik korelacji (R=0,77).

Na wykresach 81 i 82 przedstawiono zaleznos$¢ stezenia aktywnosci Cs-137 i K-40 od zapylenia
powietrza. Na wykresie 81 wida¢ trzy punkty odstajgce. Wszystkie zwigzane s3 z wysokim
stezeniem aktywnosci Cs-137 zmierzonym po awarii elektrowni jadrowej w Fukuszimie.
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Tabela 81. Korelacje Spearmana stezenia aktywnoSci izotopéw promieniotwoérczych z zapyleniem w
tygodniowych prébkach aerozoli atmosferycznych (po lewej) i w préobkach miesiecznych (po prawej).

Zapylenie [pg/m3] Zapylenie [pg/m3]
Stezenie aktywnosci [uBq/m3] Stezenie aktywnosci [uBq/m3]
R p R p
Be-7 -0,07 0,19 Be-7 -0,28 0,01
Cs-137 0,63 0,00 Cs-137 0,65 0,00
Na-22 0,40 0,00 Na-22 0,50 0,00
Pb-210 0,31 0,00 Pb-210 0,27 0,00
K-40 0,62 0,00 K-40 0,66 0,00
K-40>MDC 0,77 0,00 Pu-238+240 0,01 0,9
Pu-238 0,39 0,00
Cs-137/zapylenie o Cs-137/zapylenie ® bez tygodni 20111320115
. @ 14 1 o
% 150 § " T ;
5 100 5 N . -+ ==
8 L +
. o ® ) LA
0 0 pemmmetnen e el o o tee— 2

zapylenie [pg/m?] o 20 40 60 80 100 120 140 160 180
zapylenie [ug/m?]

Wykres 81. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci Cs-137 a zapyleniem z uwzglednieniem
wszystkich punktéw (po lewej) i po odrzuceniu obserwacji odlegltych (po prawej).

. R =0,3797 . R?=0,5375
K-40/zapylenie K-40/zapylenie
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K-40 [uBg/m?]
z
K-40 [uBg/m?]

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 o
zapylenie [ug/m?] 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
zapylenie [pg/m?]

WyKkres 82. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci K-40 a zapyleniem z uwzglednieniem wszystkich

punktow (po lewej) i po odrzuceniu wynikow K-40 ponizej MDC (po prawej).
Kolejnym krokiem analizy byto sprawdzenie wystepowania korelacji sezonowych, ktére zbadano
juz tylko dla prébek mierzonych w okresach tygodniowych. Réwniez z tej analizy wynika, ze
najwieksza zaleznos¢ pomiedzy zapyleniem powietrza, a stezeniem aktywnos$ci zachodzi dla Cs-
137 i K-40. W przypadku Cs-137 wyzsze wspoétczynniki korelacji zaobserwowano w sezonie
jesiennym i zimowym, natomiast w przypadku K-40 w sezonie wiosennym i letnim. Tak jak w
poprzednich analizach, w sezonie jesiennym i zimowym pominieto analize korelacji zapylenia ze
stezeniem aktywno$ci Na-22 z uwagi na znaczacg liczbe wynikéw pomiarowych ponizej limitu
detekgji.
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Tabela 82. Sezonowe korelacje Spearmana stezenia aktywnosci izotopow promieniotworczych z zapyleniem
w tygodniowych prébkach aerozoli atmosferycznych.

Wiosna Lato Jesien Zima
Stezenie aktywnosci [uBq/m3]
R p R p R p R P
Be-7 0,33 0,00 0,33 0,00 011 027 0,27 0,01
Cs-137 0,52 0,00 0,39 0,00 0,74 0,00 0,64 0,00
Na-22 031 000 033 000 ) ) )
Pb-210 0,20 0,06 0,30 0,00 0,29 0,00 0,38 0,00
K-40 0,62 0,00 70,69° 000 56 000 | 049 0,00

Ponizej przedstawiono wykresy 83-85 zalezno$ci stezenia aktywnosci K-40 i Cs-137 od zapylenia
powietrza w sezonach, dla ktérych zaobserwowano najwiekszg korelacje. Na wykresie 85
widoczne sg dwa punkty odstajace, ze wzgledu na wysokie stezenie aktywnosci Cs-137. S3 to
obserwacje zanotowane po awarii elektrowni jadrowej w Fukuszimie.

¥ =0,3018 R =0,7988
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Wykres 83. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci K-40 a zapyleniem - WIOSNA (po lewej) i LATO
(po prawej).

R =0,4712
Cs-137/zapylenie

zapylenie [ug/m?]

Wykres 84. Wykres zalezno$ci miedzy stezeniem aktywnosci Cs-137 a zapyleniem - JESIEN.
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Wykres 85. Wykres zaleznosci miedzy stezeniem aktywnosci Cs-137 a zapyleniem z uwzglednieniem
wszystkich punktéw (po lewej) i po odrzuceniu obserwacji odlegtych (po prawej) - ZIMA.

4.9. Analiza korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci
izotopow alfa i gamma promieniotworczych zawartych w probkach
aerozoli atmosferycznych i w probkach -calkowitego opadu
atmosferycznego

W celu sprawdzenia zalezno$ci pomiedzy stezeniem aktywnos$ci izotopow
promieniotwoérczych zawartych w przygruntowej warstwie powietrza, a stezeniem i depozycja
aktywnos$ci izotopow w catkowitym opadzie atmosferycznym wykonano analize korelacji
krzyzowych. Szeregi czasowe przygotowano dla okresu od 01.2010 do 12.2016, a jako okres
prébkowania (At) ustalono jeden miesigc. Wyniki analizy zaprezentowano na wykresach 86-93.
Na osi X wykresOw zaznaczono przesuniecie czasowe miedzy szeregiem stezenia aktywnosci
danego izotopu w powietrzu, a stezeniem/depozycjg aktywnosci tego izotopu w catkowitym
opadzie atmosferycznym. Na osi Y zaznaczono z kolei warto$¢ wspotczynnika korelacji Pearsona.
Poziome, niebieskie linie oznaczajg granice, ponizej ktorej wspoétczynniki korelacji sg nieistotne
statystycznie. Z uwagi na bardzo wysokie aktywnosci Cs-137 zarejestrowane po awarii E] w
Fukuszimie, zdecydowano o przeprowadzeniu analizy korelacji dla okresu 2012-2016. W
przypadku Pu-239+240, z uwagi na kontaminacje laboratorium na przetomie 2013 /2014 roku,
analize korelacji wykonano dla dwéch okreséw: 2010.01-07-2013 oraz 06.2014-2016. Z uwagi na
znaczgca liczbe wynikow ponizej limitu detekcji dla Pu-238 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego, dla tego izotopu nie przeprowadzono analizy korelacji krzyzowych.
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Wykres 86. Wykres korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci Be-7 w powietrzu i w catkowitym
opadzie atmosferycznym.
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Wykres 87. Wykres Kkorelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci Na-22 w powietrzu i w catkowitym
opadzie atmosferycznym.
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Wykres 88. Wykres korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci K-40 w powietrzu i w catkowitym

opadzie atmosferycznym.
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Wykres 89. Wykres korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci Pb-210 w powietrzu i w catkowitym
opadzie atmosferycznym.
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Wykres 90. Wykres korelacji krzyZowych stezenia i depozycji aktywnosci Cs-137 w powietrzu i w catkowitym
opadzie atmosferycznym w okrsie 2012-2016.
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Wykres 91. Wykres korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci Pu-239+240 w powietrzui w
calkowitym opadzie atmosferycznym dla okresu 01.2010-07.2013.
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Wykres 92. Wykres korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci Pu-239+240 w powietrzu i w
catkowitym opadzie atmosferycznym dla okresu 06.2014-12.2016.
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Wykres 93. Wykres korelacji krzyzowych stezenia i depozycji aktywnosci Pu-239+240 w powietrzu i w
catkowitym opadzie atmosferycznym dla okresu 06.2014-12.2016 bez obserwacji odlegtej.

143



Z analizy powyzszych wykreséw wynika, ze znaczace zaleznosci (R>0,4) pomiedzy stezeniem
aktywnosci izotopow promieniotworczych w powietrzu i stezeniem oraz depozcyja aktywnosci w
catkowitym opadzie atmosferycznym wystepuja dla Be-7, Cs-137 i Pu-239+240. Dla izotopéw Be-
7 1 Cs-137 najwyzszy wspotczynnik korelacji zaobserwowano dla At = 0 i At = +1, co sugeruje,
ze zawarto$¢ izotopu w catkowitym opadzie atmosferycznym w danym miesigcu zalezy od
zawartosci tego izotopu w przygruntowej warstwie powietrza zmierzonej w tym samym miesigcu
oraz w miesigcu poprzednim.

W przypadku izotopu Pu-239+240, w zwigzku z wystapieniem w okresie pomiarowym 06.2014-
12.2016 jednej obserwacji odlegtej (prébka aerozoli atmosferycznych z sierpnia 2015),
zdecydowano o przeprowadzeniu analizy korelacji op6znionych z uwzglednieniem wszystkich
obserwacji (wykres 92) oraz po odrzuceniu obserwacji odstajacej (wykres 93). Z analizy
wykres6w wynika, Ze obserwacja odlegta miata znaczacy wptyw na strukture korelogramow
(odrzucenie spowodowato pojawienie sie wiekszej liczby opdZznien o istotnych statystycznie
wspotczynnikach korelacji). Dodatkowo, w okresie 06.2014-12.2016 zaobserwowano
wystepowanie znaczacych (R>0,4) korelacji dla opdZnien ujemnych, sugerujacych rejestracje
podwyzszonego poziomu Pu-239+240 najpierw w catkowitym opadzie atmosferycznym, a
dopiero p6zniej w przygruntowej warstwie powietrza. Tego typu zjawisko moze by¢ zwigzane z
procesem wymycia wraz z opadami izotopow plutonu z gérnych warstw atmosfery i szybszym niz
depozycja sucha, transportem na powierzchnie Ziemi. Opézniona rejestracja obecnosci plutonu w
przygruntowej warstwie powietrza moze réwniez wynika¢ z procesu resuspensji aerozoli
plutonu, przetransportowanych na powierzchnie Ziemi przez opady atmosferyczne.

4.10. Badanie Zrodel izotopow plutonu w probkach aerozoli
atmosferycznych oraz w  probkach calkowitego opadu
atmosferycznego

Celem tej czesci pracy byto zbadanie zrédet pochodzenia izotopéw plutonu w prébkach
aerozoli atmosferycznych oraz w probkach catkowitego opadu atmosferycznego na podstawie
wartosci stosunkéw izotopowych omoéwionych w punkcie 6.1 rozdziatu I. Dla obu rodzaju prébek
wykonano po 6 wykresow prezentujagcych zmienno$¢ stosunkéw izotopowych w czasie z
uwzglednieniem wszystkich obserwacji oraz tylko obserwacji bedacych powyzej limitu detekc;ji.

Analiza Zrédet skazenia izotopami plutonu w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego

Z analizy wykresow 94-96 przedstawiajgcych zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnosci
Pu-238/Pu-239+240 wynika, ze dla wiekszosci probek Zzrédto pochodzenia izotopéw plutonu jest
mieszane. Najwyzszym stosunkiem $wiadczacym o pochodzeniu z wypalonego paliwa jadrowego
(w szczegolnosci np. z miejsc o wysokim opadzie czarnobylskim) charakteryzuja sie probki z
czerwca (0,59 +0,09) i lipca (0,52 +0,14) 2010, natomiast najnizszy stosunek zostat
zaobserowany dla probki zebranej w lipcu 2015 (0,037 + 0,019). Uwzgledniajac niepewnosci
pomiarowe, w kazdej badanej prébce stosunek aktywnosci izotopéw plutonu byt wyzszy badz
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réwny warto$ci charakterystycznej dla opadu globalnego. Réwniez stosunki aktywnosci
Cs-137/Pu-239+240 (wykresy 97-99) $wiadcza o mieszanym pochodzeniu izotopéw plutonu.
Wartos$¢ stosunku charakterystyczng dla awarii E] w Czarnobylu przedstawia jedynie prébka
zebrana w lutym 2013 roku (1643 + 516). Z kolei najnizszg warto$¢ stosunku aktywnosci Cs-
137/Pu-239+240 zaobserowano dla probki zebranej w czerwcu 2014 (37 + 11). Wynik ten,
uwzgledniajgc niepewno$¢ pomiarowa, Swiadczy o pochodzeniu plutonu z globalnego opadu

atmosferycznego.
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Wykres 94. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnos$ci Pu-238/Pu-239+240 w probkach catkowitego opadu

atmosferycznego z uwzglednieniem wszystkich obserwacji.
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Zmiennos¢ w czasie stosunku aktywnosci Pu-238/Pu-239+240 w probkach catkowitego opadu

atmosferycznego po odrzuceniu punktow, dla ktérych aktywnos¢ Pu-238 i aktywno$¢ Pu-239+240 byla
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Wykres 96. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnos$ci Pu-238/Pu-239+240 w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego po odrzuceniu punktow, dla ktérych aktywnos$¢ Pu-239+240 lub Pu-238 byla ponizej limitu

detekcji.
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Wykres 97. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywno$ci Cs-137 /Pu-239+240 w préobkach catkowitego opadu
atmosferycznego z uwzglednieniem wszystkich obserwacji.
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Wykres 98. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 w prébkach calkowitego opadu
atmosferycznego po odrzuceniu punktéw, dla ktérych aktywnos¢ Cs-137 i aktywno$¢ Pu-239+240 byta
poniZej limitu detekcji.
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WyKkres 99. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywno$ci Cs-137/Pu-239+240 w prébkach calkowitego opadu
atmosferycznego po odrzuceniu punktéw, dla ktérych aktywnos¢ Pu-239+240 lub Cs-137 byla ponizej limitu
detekcji.
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Analiza Zrédet skazenia izotopami plutonu w prébkach aerozoli atmosferycznych

W celu wyznaczenia stosunkéw aktywno$ci rozwazanych izotopdw najpierw zagregowano
wyniki pomiarowe stezenia aktywnos$ci Cs-137 zawartego w tygodniowych prébkach aerozoli
atmosferycznych do okreséw, w jakich mierzone byty izotopy plutonu. Nastepnie wyznaczono
stosunki stezenia aktywnosSci Pu-238/Pu-239+240 i Cs-137/Pu-239+240. Bioragc pod uwage
warto$ci niepewno$ci pomiarowej mozna przyjaé, Ze ze wzgledu na warto$¢ stosunku
Pu-238/Pu-239+240 jedynie dwie prdbki charakteryzuja sie jednoznacznie stosunkiem
odpowiadajacym wypalonemu paliwu jagdrowemu: luty 2012 (0,59 + 0,18) i luty 2015 (0,68 £
0,19). Pozostate probki wykazuja mieszane pochodzenie, przy czym wiekszy wktad niz wypalone
paliwo jadrowe wydaje sie mie¢ globalny opad promieniotwdérczy. Narzucajacg sie interpretacja
konkretnego Zrédta wypalonego paliwa jadrowego jest opad po kastrofie czarnobylskiej. Wykresy
zmienno$ci w czasie stosunku aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 réwniez sugerujg mieszane Zrodta
izotopow plutonu obecnych w prébkach aerozoli atmosferycznych, jednak wieksza (niz w
przypadku stosunku Pu-238/Pu-239+240) liczba prébek wskazuje na Zrédto ,czarnobylskie”.
Najwyzsze warto$ci stosunku stezenia aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 (>4000) zanotowano dla
prébek zebranych w styczniu i lutym 2010, grudniu 2010 i grudniu 2016. W granicach
niepewno$ci pomiarowej, zaréwno w przypadku stosunku aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 jak i
Pu-238/Pu-239+240, dla wszystkich zbadanych prébek stosunek aktywnosci jest wyzszy badz
réwny wartosSci charakterystycznej dla globalnego opadu promieniotwdérczego (wykresy 100-
105).
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Wykres 100. Zmiennos$¢ w czasie stosunku aktywnosci Pu-238/Pu-239+240 w prébkach aerozoli
atmosferycznych z uwzglednieniem wszystkich obserwacji.
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Wykres 101. Zmiennos$¢ w czasie stosunku aktywnosci Pu-238/Pu-239+240 w prébkach aerozoli
atmosferycznych po odrzuceniu punktéw, dla ktérych aktywno$¢ Pu-238 i aktywno$¢ Pu-239+240 byta
ponizZej limitu detekcji.
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Wykres 102. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnosci Pu-238/Pu-239+240 w prébkach aerozoli
atmosferycznych po odrzuceniu punktéw, dla ktérych aktywnos$¢ Pu-239+240 lub Pu-238 byla ponizej limitu
detekcji.
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Wykres 103. Zmiennos¢ w czasie stosunku aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 w probkach aerozoli
atmosferycznych z uwzglednieniem wszystkich obserwacji.
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Wykres 104. Zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnosci Cs-137 /Pu-239+240 w probkach aerozoli
atmosferycznych po odrzuceniu punktéow, dla ktorych aktywnos¢ Pu-239+240 byla ponizej limitu detekcji z
zaznaczeniem warto$ci stosunku odpowiadajacego awarii w Czarnobylu.
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Wykres 105. Zmiennos$¢ w czasie stosunku aktywnosci Cs-137 /Pu-239+240 w probkach aerozoli
atmosferycznych po odrzuceniu punktéow, dla ktorych aktywnosc Pu-239+240 byla ponizej limitu detekcji z
zaznaczeniem wartosci stosunku odpowiadajacego globalnemu opadowi promieniotwérczemu.

4.11. Analiza zaleznosSci stezenia oraz depozycji aktywnosci izotopow
promieniotworczych w badanych probkach od wybranych wskaznikow
meteorologicznych

W celu sprawdzenia zalezno$ci dynamiki zmian stezenia i depozycji aktywnosci
wybranych izotopéw promieniotworczych zawartych w przyziemnej warstwie atmosfery oraz w
catkowitym opadzie atmosferycznym od wskaznikow meteorologicznych, wykonano model
regresji wielokrotnej krokowej wstecznej oraz analize korelacji wzajemnych. Analizy nie
przeprowadzono dla Pu-238 w catkowitym opadzie atmosferycznym z uwagi na przewazajaca
liczbe wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji. Dane meteorologiczne pochodzity z zasobow
krakowskiego oddziatu Instytutu Meteorologii i Gospodarki Wodnej i dotyczyty stacji pomiarowej
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w Balicach. Model regresji wielokrotnej wykonano dla nastepujacych wskaznikow
meteorologicznych: $rednie zachmurzenie ogélne, temperatura termometru suchego, wilgotnos$¢
wzgledna, ci$nienie atmosferyczne na poziomie morza, suma opadu atmosferycznego, rodzaj
opadu atmosferycznego oraz kierunek wiatru. RozwaZono nastepujace rodzaje opadu
atmosferycznego:

» opady ciekte przynajmniej z jednego ze zjawisk: deszcz, mzawka

» opady $niegowe przynajmniej z jednego ze zjawisk: deszcz ze Sniegiem, $nieg, krupa
$niezna, $nieg ziarnisty, pyt diamentowy lub opady ciekte + $niegowe w ciggu 6 godz.

» opady lodowe przynajmniej z jednego ze zjawisk: grad, ziarna lodowe, krupy lodowe

» opady $niegowe + lodowe lub opady ciekte + $niegowe + lodowe

Opady $niegowe i lodowe zsumowano i rozpatrywano razem, natomiast kierunek wiatru
podzielono na 8 kategorii zgodnie z r6za wiatréw (W, E, N, S, NW, NE, SE, SW). Proces agregacji
wskaznikéw meteorologicznych dla temperatury termometru suchego, wilgotnosci wzgledne;j,
ci$nienia atmosferycznego oraz Sredniego zachmurzenia ogélnego polegal na wyznaczeniu
$redniej warto$ci odpowiednio dla okresu tygodniowego i miesiecznego. W przypadku opadu
catkowitego, opaddw ciektych oraz opadéw $niegowych i lodowych proces agregacji polegat na
wyznaczeniu sumy, natomiast w przypadku sity wiatru na wyznaczeniu dtugosci wypadkowego
wektora predkosci dla kazdego z 8 kierunkéw rézy wiatrow.

Finalnie uzyskano 15 predyktoréw (tj. Srednie zachmurzenie og6lne, temperatura termometru
suchego, wilgotno$¢ wzgledna, ci$nienie atmosferyczne na poziomie morza, suma opadu
atmosferycznego, suma opadow ciektych, suma opaddéw $niegowych i lodowych, sita wiatru dla
kazdego z 8 kierunkéw), ktore uwzgledniono w pierwszym kroku modelu regresji wielokrotne;.
Nastepnie w zalezno$ci od istotnosci statystycznej poszczegdlnych predyktoréw, istotnosci
statystycznej catego modelu i warto$ci dopasowanego wspoétczynnika R?, usuwano kolejne
zmienne objasniajace, az do momentu otrzymania modelu, w ktéorym wszystkie zmienne
objasniajace byly istotne statystycznie. W tabelach 84-86 przedstawiono zestawienie
predyktoréw, ktére w wyniku modelowania zostaty uznane za znaczgce statycznie, tzn. takie,
ktérych warto$ci majg wptyw na dynamike zmian stezenia i depozycji rozwazanych izotopéw w
badanych prébkach. Szczegétowe wyniki regresji wielokrotnej dla poszczegdélnych izotopow
zamieszczono w dodatku nr 1. Dodatkowo dla kazdego izotopu wykonano analize korelacji
Pearsona z rozwazanymi wskaznikami meteorologicznymi. Wyniki istotne statystycznie
zamieszczono w tabelach 87-89, natomiast komplet wszystkich wynikéw zamieszczono w
dodatku nr 1. W celu wykonania bardziej kompleksowej analizy z uzyskanych danych
meteorologicznych sporzadzono dodatkowo roéze wiatrow (wykres 106) oraz zestawienie
$rednich sezonowych wskaznikw meteorologicznych (tabela 83). Szczegétowa dyskusje
wynikéw wykonanych analiz dla kazdego izotopu przeprowadzono w rozdziale III.
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Wykres 106. R6za wiatréw dla Krakowa [%)].

Tabela 83. Srednie sezonowe warto$ci wielko$ci meteorologicznych dla Krakowa.

Stopien Tem Suma Suma
p Wilgotno$¢ Suma opadu p- Cisnienie . opadéw . 2
zachmu- . term. opadéw . Wietrznos¢
. wzgledna calkowitego atm. na b $niegowych
rzenia suchego ciekltych [m/s]
. [%] [mm] o p.m. [hPa] ilodowych?
[j- bezw.] [°C] [mm]
[mm]
zima 6 83 115 0 1017 60 55 3,47
wiosna 5 72 209 14 1015 198 11 2,90
lato 4 76 2 17 1016 — : 2,61
jesien 6 87 123 4 1019 92 32 2,92

W sezonie letnim np. grad

W przypadku aerozoli atmosferycznych najwieszy wspotczynnik dopasowania modelu regresji
wielokrotnej krokowej wstecznej (R? = 0,48) uzyskano dla zaleznosci stezenia aktywnosci Be-7
w przygruntowej warstwie powietrza od zachmurzenia ogélnego, temperatury powietrza,
wilgotnosci wzglednej oraz sity wiatru wiejacego z kierunku SW i NW. Analiza korelacji
wzajemnych rowniez wskazata na zaleznos$¢ stezenia aktywno$ci Be-7 od wilgotno$ci wzgledne;j,
zachmurzenia i temperatury, nie zanotowano jednak znaczacej korelacji z sitg wiatru. Drugim w
kolejnosci modelem o najwyzszym wspdtczynniku dopasowania byt model uzyskany dla Pu-
239+240 (R? =0,36), w ktérym statystycznie istotnymi zmiennymi objasniajgcymi byly
wilgotnos¢ wzgledna oraz zachmurzenie. Podobnie jak w przypadku Be-7 stezenie aktywno$ci
Pu-239+240 najbardziej korelowato z temepraturg powietrza, wilgotnoscia wzgledng oraz
zachmurzeniem. Dodatkowo zanotowano umiarkowang ujemng korelacje z opadami $niegowymi
i lodowymi. Dla wszystkich rozwazanych izotopéw zaobserwowano ujemne korelacje z opadami
atmosferycznymi ( zaréwno z opadem catkowitym jak i z opadami ciektymi i statymi), natomiast
dla Be-7 i Pu-239+240 dodatkowo zanotowano podobny charakter zaleznosci od temperatury
(dodatnia umiarkowana korelacja), od wilgotno$ci wzglednej oraz zachmurzenia (ujemne
umiarkowane korelacje).

W przypadku catkowitego opadu atmosferycznego réwniez najlepszy model zaleznosci od
warunkéw meteorologicznych znaleziono dla Be-7. Zaréwno dla stezenia jak i depozycji
aktywnosci Be-7 w catkowitym opadzie atmosferycznym wspétczynnik dopasowania modelu byt
najwyzszy (odpowiednio R? = 0,41 i R? = 0,73).
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W przypadku depozycji nastepnym pod wzgledem najlepszego dopasowania byt model dla
drugiego izotopu kosmogenicznego Na-22 (R? = 0,47). Dla obu izotopéw zmiennymi
objasniajacymi byly m.in. suma opadu catkowitego oraz temperatura powietrza. Analiza korelacji
wzajemnych pokazata dodatkowo, Ze depozycja aktywnosci Be-7 i Na-22 koreluje z suma opadéw
cieklych, natomiast nie koreluje z sumg opadéw statych. Dla wszystkich izotopéw oproécz K-40
suma opadow byta istotng statystycznie zmienng obja$niajacg, a wspétczynnik korelacji Pearsona
byt dodatni. Dla wszystkich izotopéw dodatnie korelacje zaobserwowano réwniez z temperaturg
powietrza i silg wiatru z kierunku N, natomiast ujemne korelacje zaobserwowano z wilgotno$cia
wzgledna i ciSnieniem atmosferycznym n.p.m..

W przypadku stezenia aktywnosci rozwazanych izotopéow w catkowitym opadzie
atmosferycznym dodatnig korelacje z suma catkowitego opadu zaobserwowano jedynie dla Be-7,
dla pozostatych izotopéw korelacja ta byta ujemna (zaré6wno dla sumy opadu catkowitego jak i
sumy opaddéw ciektych).

Tabela 84. Zmienne objasniajgce dynamike zmian steZenia aktywnosci wybranych radioizotopéw zawartych
w przygruntowej warstwie powietrza wraz z informacja o warto$ci wspétczynnikéw ustandaryzowanych.

Izotop R? P Zmienne objasniajace

zachmurzenie og6lne (-0,13), temperatura termometru suchego (0,25),

i) il s wilgotno$¢ wzgledna (-0,4), SW (-0,11), NW (-0,08)

Pb-210 030 0,00 wilgotno$¢ wzgledna (0,1), ci$nienie na p.m.(0,2), NE (0,34), E (-0,18), W (-0,21),
NW (-0,12)

K-40 0,09 0,00 =zachmurzenie ogdlne (-0,2), temperatura termometru suchego (-0,26) , W (-0,16)

Cs-137 025 0,00 temperatura termometru suchego (-0,53), wilgotnos¢ wzgledna (-0,27),

ci$nienie na p.m. (0,1), E (0,21), SW (-0,11), NW (-0,53)
Na-22 = = Brak
Pu-239+240 0,36 0,00 zachmurzenie ogélne (-0,36), wilgotnos¢ wzgledna (-0,3)

zachmurzenie ogélne (-0,42), temperatura termometru suchego (-0,38) , NW

Pu-238 0,19 0,00 (0,28)

Tabela 85. Zmienne objasniajace dynamike zmian depozycji aktywnosci wybranych radioizotopéw zawartych
w calkowitym opadzie atmosferycznym wraz z informacja o wartosci wspétczynnikéw ustandaryzowanych.

Izotop R? P Zmienne objasniajace

Be-7 0,73 000 temperatura termometru suchego (0,33), suma opadu catkowitego (0,71), E
’ (0,16), SE (-0,18), S (0,13)

Pb-210 0,08 0,00 suma opadu catkowitego (0,27)

K-40 0,16 0,00 temperaturatermometru suchego (0,33), N (0,23), NE (0,24), SW (0,34)

Cs-137 0,17 0,00 wilgotno$¢ wzgledna (-0,25), suma opadu catkowitego (0,33)

Na-22 0,47 0.00 temperatura termometru suchego (0,21), suma opadu catkowitego (0,47), N
’ (0,19), NE (0,18), S (0,18)

Pu-239+240 - - Brak

152



Tabela 86. Zmienne objasniajace dynamike zmian stezenia aktywnos$ci wybranych radioizotopéw zawartych
w catkowitym opadzie atmosferycznym wraz z informacjg o wartosci wspotczynnikéw ustandaryzowanych.

Izotop R? P Zmienne objasniajace

Be-7 041 00 wilgotno$¢ wzgledna (-0,51), suma opadu catkowitego (0,45), NW (-0,26)
Pb-210 0,12 0,00 @ temperatura termometru suchego (0,26), W (0,24)

K-40 0,15 0,00 ci$nienie na p.m. (0,29), NW (-0,23)

Cs-137 0,08 o0 @ sumaopadu catkowitego (-0,3)

Na-22 0,08 00 @ sumaopadu catkowitego (0,27)

Pu-239+240 - - Brak

Tabela 87. Istotne statystycznie korelacje wzajemne stezenia aktywnosci rozwazanych izotopow
promieniotworczych zawartych w przygruntowej warstwie powietrza i wybranych wskaznikow

meteorologicznych.

R K-40 Cs-137 Pb-210 Be-7 Pu-239+240 Pu-238
Zachmurzenie ogélne -0,11 -0,55 -0,56
Temp. termometru suchego -0,15 -0,36 -0,24 | 0,56 0,51
Wilgotnos$¢ wzgledna 0,21 -0,63 -0,54
Ci$nienie na p.m. 0,14 0,22 0,25
Suma opadu catkowitego -0,19 -0,21 -0,19
Opady ciekte -0,20 -0,24 -0,19
Opady $niegowe i lodowe -0,22 -0,45
N
NE 0,17 0,28 0,42
E 0,18 0,19
SE -0,08 0,23 0,33
S -0,15 -0,09 0,08
sw -0,15 -0,19 -0,25 -0,28 0,22
w -0,19 -0,13 -0,35  -0,10
NW -0,15 -0,10 -0,23
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Tabela 88. Istotne statystycznie korelacje wzajemne depozycji aktywnoS$ci rozwazanych izotopow
promieniotworczych zawartych w calkowitym opadzie atmosferycznym i wybranych wskaznikéw

meteorologicznych.

R Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22
Zachmurzenie ogélne
Temp. termometru suchego 0,57 0,24 0,42
Wilgotnos$¢ wzgledna -0,27 -0,24 -0,25
Ci$nienie na p.m. -0,36 -0,23 -0,32
Suma opadu catkowitego 0,27 = 0,79 0,30 0,58
Opady ciekte 0,24 @ 0,81 0,26 0,58
Opady $niegowe i lodowe
N 0,25 0,29 0,40
NE -0,19
E
SE 0,30 0,21 0,36
S 0,24
Sw -0,21 -0,18
w
NW 0,24 0,29

K-40 Pu-239+240

0,17 0,40
-0,43

0,25
0,19 0,30

0,26 0,26

0,36

Tabela 89. Istotne statystycznie Korelacje wzajemne stezenia aktywnos$ci rozwazanych izotopow
promieniotwoérczych zawartych w calkowitym opadzie atmosferycznym i wybranych wskaznikéw

R
Zachmurzenie og6lne
Temp. termometru suchego
Wilgotnos$¢ wzgledna
Ci$nienie na p.m.

Suma opadu catkowitego
Opady ciekte

Opady $niegowe i lodowe
N

NE

E

SE

S

SwW

w

NW

meteorologicznych.

Pb-210 Be-7 Cs-137 Na-22

-0,25

-0,29
-0,31

0,22

-0,24
-0,21

-0,38
0,55
-0,47
-0,24
0,40
0,44

0,28
0,34

-0,32
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-0,30
-0,28

-0,27
-0,25

K-40 Pu-239+240

-0,27
0,30
-0,31 -0,24
-0,27
-0,24



4.12. Analiza struktury szeregéw czasowych

W ramach analizy struktury szeregéw czasowych stezenia i depozycji aktywnosci
izotopow w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego oraz stezenia aktywnosci izotopow w
prébkach aerozoli atmosferycznych sporzadzono wykresy poréwnawcze szeregu czasowego
wraz ze skladowa liniowg i sktadowymi okresowymi. Analize wykonano za pomoca
oprogramowania Matlab, a napisane skrypty zamieszczono w dodatku 2. W celu uzyskania widma
amplitudowego w dziedzinie czestotliwo$ci przeprowadzono szybka dyskretng transformate
Fouriera fft z oknem Hanninga, natomiast w celu znalezienia trendu liniowego wykorzystano
funkcje detrend (obie funkcje wbudowane w oprogramowaniu Matlab). Doktady opis
zastosowanych algorytméw przedstawiono w punkcie 2.5 paragrafu ,Materiaty i metody”. W
tabelach 90-111 zaprezentowano wyniki przeprowadzonej analizy. W przypadku trendu
liniowego sa to wspotczynniki kierunkowe prostej a i b oraz parametr A, D informujacy jaki jest
roczny bezwzgledney spadek badanej wielkos$ci, natomiast w przypadku sygnatu okresowego sg
to amplituda 4, czestotliwo$¢ f, przesuniecie fazowe ¢ oraz okres T.

Analiza struktury szeregéw czasowych stezenia aktywnosci izotopéw gamma promieniotwdrczych
w tygodniowych prébkach aerozoli atmosferycznych

1600 Be-7 stezenie aktywnosci - dziedzina czgstotliwosci
T T T T

.
X 3.18e-08
Y 1415

1000 - || .

1Al

500

f [Hz] x107

Be-7 stezenie aktywnosci - dziedzina czasu
T

12000 T T - T T T

Sygnal oryginalny
- — Skiadowa liniowa: [a=-1.761e-06 b=4.158e+03]
10000 - Skiadowa okresowa: [A=1.415e+03 =3.180e-08 ¢=-3.135e+00] ||

8000 |
6000 -+

4000 [+

stezenie aktywnosci [/:Bq/ma]

2000

0 | | 1 1 1 1 )
0 0.5 1 15 2 25 3 35 4

t[s] <108

Wykres 107. Stezenie aktywnoS$ci Be-7 w prébkach aerozoli atmosferycznych, przedstawione w dziedzinie
czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa.
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Tabela 90. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréow

stezenie aktywnosci [.qu,’rnsl

stezenie aktywnosci [.qu,’rnsl

stezenia aktywnosci Be-7 w prébkach aerozoli atmosferycznych.

L.p. Typ Parametry Trend
uBq qu qu
3 rokD
s m
0 Liniowa -1,761e-06 4,158e+03 -5,557e+01
[IlB q f[Hz]  ¢@[rad] T[d]
1 okresowa 1,415e+03 3,180e-08 -3,135 364
Be-7 2005-2008 stezenie aktywnosci - dziedzina czasu
12000 T T T T T
Sygnal oryginalny
Skladowa liniowa: [a=4.773e-06 b=3.816e+03]
10000 — — — — — Skladowa okresowa: [A=1.234e+03 {=6.338e-09 ©=9.500e-01] |—
Skladowa okresowa: [A=1.354e+03 f=3.282e-08 ¢=2.998e+00]
— —— — Suma skladowych
8000 =
8000 [~ A B
4000 | AY Nl Ry b et LR S S o 0 22 VL I N [ 4
A - 1 4
2000 - -
0 | 1 1 | | |
0 2 4 6 8 10 12 14
t[s] x107
Be-7 2009-2014 stezenie aktywnosci - dziedzina czasu
10000 T T T T T T T 1
Sygnal oryginalny
9000 — Skiadowa liniowa: [a=-2.784e-06 b=3.954e+03] u
| - — — — Skladowa okresowa: [A=1.282e+03 {=3.157e-08 »=-2.926e+00]
8000 1 =
[
7000 L1 | 4
6000 | 1
5000 - 1" [ | o \ -
| Hl L i |
4000 [ -4 —fm o S ALE S WANL L AV ‘;, -
3000 - ‘ K W /! AN .
2000 | —
1000 - I I | =
0 I 1 I I | 1 L | I
0 02 04 06 08 1 1.2 14 16 18 2
t[s] x10®

Wykres 108. Stezenie aktywnosci Be-7 w probkach aerozoli atmosferycznych w latach 2005-2008 (cykl
stoneczny nr 23) i 2009-2014 (cykl stoneczny nr 24), przedstawione w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa

liniowa i okresowa.
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Wykres 109. Stezenie aktywnos$ci Cs-137 w probkach aerozoli atmosferycznych, przedstawiona w dziedzinie
czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa..

Tabela 91. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Cs-137 w préobkach aerozoli atmosferycznych.

L.p. Typ Parametry Trend
uBq uBq uBq
= I o B
0 Liniowa -1,627e-09 1,615 -5,134e-02
[qu flHz] @[rad] T[d]

1 Okresowa 5,764e-01 @ 3,135e-08 4,953e-02 369
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K-40 stezenie aktywnosci - dziedzina czgstotliwosci
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Wykres 110. Stezenie aktywnosci K-40 w probkach aerozoli atmosferycznych w latach 2012-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa.

Tabela 92. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci K-40 w probkach aerozoli atmosferycznych z lat 2012-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
uBq uBq uBq
@ [s . m3] b m?3 ] BrokD [ m?3 ]
0 Liniowa -1,095e-07 3,860e+01 -3,456E+00
a [qu f[Hz] p[rad] T[d]
m3

1 Okresowa 8,021e+00 @ 9,280e-09 -4,783e-01 1247
2 Okresowa 6,380e+00 2,954e-08 9,181e-01 392
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Na-22 stezenie aktywnosci 2005-2006 - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 111. Stezenie aktywnosci Na-22 w probkach aerozoli atmosferycznych z lat 2005-2006,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowq i okresowa.

Tabela 93. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci N-22 w probkach aerozoli atmosferycznych z lat 2005-2006.

L.p. Typ Parametry Trend
uBq uBq ulq
@ [s . m3] b m3 ] A”"D[m3 ]
0 Liniowa -7,060e-09 @ 6,203e-01 -2,228E-01
P qu] f[Hz]  @[rad] T[d]
m3

1 okresowa 2,300e-01 @ 3,203e-08 -2,982 361
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Na-22 stezenie aktywnosci - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 112. Stezenie aktywnosci Na-22 w probkach aerozoli atmosferycznych z lat 2008-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowq i okresowa.

Tabela 94. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Na-22 w probkach aerozoli atmosferycznych w okresie 2008-2016.

L.p.

0 Liniowa

1 okresowa

Parametry Trend
uBq uBq uBq
[s . m3] b [m3 ] AroxD [ m3 ]
2,453e-09 7,908e-01 7,741E-02
a UBq f[Hz]  @[rad] T[d]
m3

2,612e-01  2,852e-08 1,387 406
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280 Pb-210 stezenie aktywnosci - dziedzina czgstotliwosci
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Wykres 113. Stezenie aktywnos$ci Pb-210 w prébkach aerozoli atmosferycznych w latach 2012-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa.

Tabela 95. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Pb-210 w prébkach aerozoli atmosferycznych z lat 2012-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
uBq uBq uBq
[s . m3] b m3 ] AroxD [ m3
0 Liniowa -8,782e-07 = 7,308e+02 -2,771E+01
a [qu f[Hz] ¢[rad] T[d]
m3

1 Okresowa 2,259e+02 3,418e-08 -4,126e-01 339
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Analiza struktury szeregéw czasowych stezenia aktywnosci izotopow alfa promieniotwdrczych w

miesiecznych probkach aerozoli atmosferycznych
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Wykres 114. Stezenie aktywnosci Pu-238 w prébkach aerozoli atmosferycznych, przedstawione w dziedzinie
czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniow3a i okresowa.

Tabela 96. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnos$ci Pu-238 w prébkach aerozoli atmosferycznych.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
@ 5] b [ ok [
0 Liniowa -4,309e-19 | 2,177e-10 -1,360E-11
4 [ﬂ] flHz]  glrad] T(d]
m3
1 Okresowa 6,528e-11  1,006e-08 2,071 1151

2 Okresowa 4,769e-11 6,197e-08 -7,601e-01 187
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<107 Pu-239+240 stezenie akty Sci - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 115. Stezenie aktywnosci Pu-239+240 w préobkach aerozoli atmosferycznych, przedstawione w
dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa.

Tabela 97. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Pu-239+240 w probkach aerozoli atmosferycznych.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
@[5t b [ros] Bi0kD [
0 Liniowa -6,862e-19  2,044e-09 -2,165E-11
A f[Hz]  @[rad] T[d]
m3

1 okresowa 1,024e-09 3,127e-08 -2,818 370,133
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Analiza struktury szeregéw czasowych stezenia i depozycji aktywnosci izotopow alfa i gamma
promieniotwdrczych w miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego
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Wykres 116. Depozycja aktywnoS$ci Be-7 w préobkach opadéw atmosferycznych w latach 2005-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwo$ci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniow3a i okresowa.

Tabela 98. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci Be-7 w probkach opadéw atmosferycznych z lat 2005-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
a 5o b [ Bk [
0 Liniowa -3,474E-08  1,020e+02 -1,096E+00
4[B4 f[Hz] ¢[rad] T[d]
m?

1 Okresowa 8,749e+01 3,185E-08 5,441e-01 363
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Be-7 stezenie aktywnosci - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 117. Stezenie aktywnoS$ci Be-7 w préobkach opadéw atmosferycznych w latach 2010-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowq i okresowa.

Tabela 99. Parametry sktadowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Be-7 w prébkach opadéw atmosferycznych z lat 2010-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
a5l b [ Bk [
0 Liniowa | 1,293e-07 1,520e+03 4,080E+00

A [B_q] flHz]  ¢[rad] T[d]
m3

1 okresowa 5,942e+02 3,075e-08 -2,339 376
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Wykres 118. Depozycja aktywnos$ci Cs-137 w probkach opadéw atmosferycznych w latach 2005-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowq i okresowa.

Tabela 100. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci Cs-137 w probkach opadéw atmosferycznych z lat 2005-2016.

L.p.

Typ

0 Liniowa

1 okresowa

2 okresowa

Parametry Trend
Bq Bq Bq
a 5o g Bk oz
2,426E-11 @ 2,657e-02 7,656E-04

AT | T oed] | T
m2

8,168e-03 3,206E-08 1,008 361
5870e-03 6,168E-08 -2,729 @ 188
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WyKkres 119. Stezenie aktywnos$ci Cs-137 w probkach opadéw atmosferycznych w latach 2010-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa.

Tabela 101. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Cs-137 w probkach opadéw atmosferycznych z lat 2010-2016.

L.p. Typ
0 Liniowa
okresowa
okresowa

3 okresowa

[soe]
a s-m3
3,606E-10

Bq
4 [W]
1,680e-01

2,147e-01
1,648e-01

Parametry
Bq

a=
5,777e-01
flHz] ¢[rad]
2,956E-08 @ 4,061e-01
9,015E-08 -1,326
1,783E-07 -9,307e-01
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Trend

Bq
AroxD [ﬁ]

1,138E-02
T[d]

392
128
65



K-40 2005-2016 depozycja aktywnosci - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 120. Depozycja aktywnos$ci K-40 w probkach opadow atmosferycznychw latach 2005-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa.

Tabela 102. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci K-40 w probkach opadéw atmosferycznych z lat 2005-2016.

L.p. Typ
0 Liniowa
okresowa
okresowa

3 okresowa

o[

s-m?
3,229E-09

Bq
4 [m]
2,928e-01

4,036e-01
2,601e-01

Parametry
Bq

g
4,814e-01
flHz] ¢[rad]
4,422E-08 -1,017e-01
6,501E-08 @ 5,302e-01
1,563E-07  -2,122
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Trend

Bq
AroxD [m]
1,019E-01
T[d]

262
178
74
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Wykres 121. Stezenie aktywnosci K-40 w probkach opadow atmosferycznychw latach 2010-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa

Tabela 103. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci K-40 w probkach opadow atmosferycznych 2010-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
= b [ oD 5]
0 Liniowa 7,273e-08 | 1,951+01 2,295E+00
4 [ﬂ] flHz]  glrad]  T[d]
m3
1 okresowa 1,790e+01 3,310e-08 2,949e-01 350

N

okresowa 1,534e+01 6,429e-08 1,774 180
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001 Na-22 2005-2016 depozycja aktywnosci - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 122. Depozycja aktywnosci Na-22 w probkach opadéw atmosferycznych w latach 2005-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowq i okresowa.

Tabela 104. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci Na-22 w probkach opadéw atmosferycznych 2005-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
ool of o]
0 Liniowa 2,190E-11 @ 1,331e-02 6,911E-04
A[ L
m2
1 okresowa 6,922e-03 9,109E-09 -2,126 1271

2  okresowa 9,332e-03 3,170E-08 9,893e-01 365
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Wykres 123. Stezenie aktywnosci Na-22 w probkach opadéw atmosferycznych w latach 2010-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowq i okresowa.

Tabela 105. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréow
stezenia aktywnosci Na-22 w probkach opadéw atmosferycznych 2010-2016.

L.p. Typ Parametry
Bq Bq
= b [
0 Liniowa -1,068e-09 5,509e-01
A [B q ] f[Hz] @[rad]
m3
m
1 Okresowa 1,445e-01 @ 1,905e-08 -2,065e-01
2 Okresowa 1,790e-01 @ 5,201e-08 1,078
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Trend

Bq
AroxD [ﬁ]
-3,370E-02
T[d]

608
223



Pb-210 2005-2016 depozycja aktywnosci - dziedzina czestotliwosci
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Wykres 124. Depozycja aktywnos$ci Pb-210 w préobkach opadow atmosferycznych w latach 2005-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowa i okresowa.

Tabela 106. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci Pb-210 w prébkach opadéw atmosferycznych 2005-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
5 I I
0 Liniowa 1,048E-08  9,313e+00 3,307E-01
4 [ﬂ] flHz]  @lrad]  T[d]
m2
1 okresowa 4,656e+00 8,458E-09 @ 7,849e-01 1368
2 okresowa 4,541e+00 2,418E-08 -2,918 479
3 okresowa 3,031e+00 6,371E-08 1,178 182
4 okresowa 3,021e+00 1,373E-07 1,559 84
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WyKkres 125. Stezenie aktywnosci Pb-210 w prébkach opadéw atmosferycznychw latach 2010-2016,
przedstawiona w dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze skladowa liniowq i okresowa.

Tabela 107. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Pb-210 w préobkach opadéw atmosferycznych 2010-2016.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
a |5l b [ Bk [
0 Liniowa 3,802e-07 @ 1,916e+02 1,200E+01
A4 f[Hz]  @[rad] T[d]
m3

1 okresowa 1,138e+02 9,407e-09 1,474 1230
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Wykres 126. Depozycja aktywnos$ci Pu-238 w probkach opadow atmosferycznych, przedstawiona w
dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowq liniowa i okresowa z okresu czerwiec

2010 - lipiec 2013.

Tabela 108. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci Pu-238 w préobkach opadéw atmosferycznych z okresu 2010 - lipiec 2013.

L.p. Typ Parametry Trend
ol el swof
0 Liniowa @ -1,738e-13  3,947e-05 -5,485E-06
A[ 9 S elrad T
m2
1 okresowa 2,315e-05 @ 3,023e-08 -2,278 383
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Wykres 127. Stezenie aktywnos$ci Pu-238 w probkach opadow atmosferycznych, przedstawiona w dziedzinie
czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa z okresu czerwiec 2010 - lipiec

2013.

Tabela 109. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnosci Pu-238 w probkach opadéw atmosferycznych z okresu 2010 - lipiec 2013.

L.p. Typ Parametry
Bq Bq
= b [l
0 Liniowa -2,525e-12  8,694e-04
A [B q ] f[Hz] @[rad]
m2
m
1 Okresowa 5,114e-04 @ 9,108e-08 -7,596e-01
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Trend
Bq
AroxD [m
-7,968E-05
T(d]
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Wykres 128. Depozycja aktywnos$ci Pu-239+240 w prébkach opadéw atmosferycznych, przedstawiona w
dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowg liniowa i okresowa z okresu czerwiec
2010 - lipiec 2013.

Tabela 110. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
depozycji aktywnosci Pu-239+240 w probkach opadéw atmosferycznych z okresu 2010 - lipiec 2013.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
a [s-mz] b [W "’kD[ ]

0 liniowa 7,179e-13  1,324e-04 2,266E-05

A[E | elred] T
m2

1 okresowa 1,302e-04 3,237e-08 -2,354 358
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Wykres 129. Stezenie aktywnosci Pu-239+240 w préobkach opadéw atmosferycznych, przedstawiona w
dziedzinie czestotliwosci oraz w dziedzinie czasu wraz ze sktadowa liniowa i okresowa z okresu czerwiec
2010 - lipiec 2013.

Tabela 111. Parametry skladowych liniowych i okresowych wykrytych w szeregu czasowym pomiaréw
stezenia aktywnos$ci Pu-239+240 w préobkach opadéw atmosferycznych z okresu 2010 - lipiec 2013.

L.p. Typ Parametry Trend
Bq Bq Bq
a5 b [ Bk [
0 liniowa 6,072e-12 | 3,288e-03 1,916E-04

A[Eq | FEE[elred] [T
m2

1 okresowa 1,894e-03 6,554e-08 1,116 177
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W wyniku analizy struktury szeregdéw czasowych stezenia aktywno$ci wybranych
izotopow w préobkach aerozoli atmosferycznych oraz stezenia i depozycji aktywno$ci w probkach
catkowitego opadu atmosferycznego zaobserwowano nastepujace trendy sezonowe:

v' w prébkach aerozoli atmosferycznych

» wystepowanie rocznej okresowo$ci w zmiennosci stezenia aktywnos$ci wszystkich
izotopéw oprocz Pu-238 (dla ktérego zanotowano zmiennos$¢ pétroczng); dla Be-
7, Cs-137, Pu-239+240 i Na-22 (lata 2005-2006) jest to jedyna zaobserwowana
okresowo$¢, natomiast dla K-40 i Pu-238 zaobserwowano dodatkowo okresowosé
3 letnia

v" w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego

» wystepowanie rocznej okresowosci w zmienno$ci stezenia aktywnosci Be-7, K-40
i Cs-137; dla K-40 i Cs-137 zanotowano dodatkowo sezonowo$¢ péiroczng, ktora
pojawila sie rdwniez w zmienno$ci stezenia izotopdw plutonu; w przypadku Cs-
137 zaobserwowano ponadto sezonowo$¢ Kwartalng, natomiast sezonowo$¢
kilkuletnig zanotowano dla Na-22 (1,5 roku) jak i Pb-210 (3 lata); dla Na-22
zaobserwowano réwniez okresowo$¢ wynoszaca w przybliZzeniu 2/3 roku

» wystepowanie rocznej okresowosci w zmienno$ci depozycji aktywnoSci
wszystkich izotopéw oprécz K-40, dla ktérego zaobserwowano zmienno$¢
kwartalng, p6troczng oraz wynoszacg 2/3 roku; zmienno$¢ kwartalng i péroczng
zanotowano rowniez dla Pb-210; dla Pb-210 i Na-22 zaobserwowano tez
okresowos¢ 3 letnig

Zaréwno w przypadku szeregéw czasowych stezenia aktywno$ci izotopéw w préobkach aerozoli
atmosferycznych jak i szeregdw czasowych stezenia i depozycji aktywnosci izotopéw w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego zaobserwowano wystepowanie trendu liniowego. Na
podstawie uzyskanej funkcji liniowej wyznaczono roczng zmiane mierzonej wielkosci Ao D i
poréwnano j3 z roczng warto$cig Srednig mierzonej wielko$ci. Dla wszystkich rozwazanych
izotopow, oszacowany spadek lub wzrost, wynikajgcy z istnienia trendu liniowego nie przekraczat
1,5%. Na podstawie otrzymanych informacji trudno jednak wyciaggna¢ jednocznaczne wnioski o
zrédle zaobserwowanych wzrostéow i spadkéw, z uwagi na wystepujace niespoéjnosci zbioru
danych (rézne detektory, rézne konfiguracje filtrow), ktéry wprowadza pewne zaburzenie (by¢
moze odpowiada za roznice w charakterystyce trendéw liniowych w zaleznosci od ditugosci
analizowanego szeregu).
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4.13. Proba oszacowania dawek pochodzacych od ekspozycji
zewnetrznej i wewnetrznej na promieniowanie jonizujace emitowane
przez wybrane izotopy zawarte w powietrzu

Oszacowanie rocznej dawki réwnowaznej pochodzgcej od narazZenia zewnetrznego na
promieniowanie gamma emitowane przez izotopy Be-7, Na-22, K-40, Pb-210 i Cs-137 zawarte w
powietrzu

W celu wyznaczenia rocznej dawki réwnowaznej pochodzacej od promieniowania gamma
emitowanego przez wybrane izotopy gamma promieniotwoOrcze zawarte w powietrzu
wykorzystano algorytm opisany w punkcie 2.5 rozdziatu II.

W ponizszej tabeli przedstawiono wartosci C i E dla poszczegoélnych izotopdw wykorzystane do

obliczen oraz wyznaczone roczne dawki réwnowazne. Jako C przyjeto Srednie stezenie
aktywnos$ci rozwazanych izotopdw w powietrzu (Srednia uzyskana na podstawie prébek
miesiecznych), a jako E $rednig energie kwanéw gamma emitowana podczas pojedynczego
rozpadu.

Tabela 112. Roczne dawki rownowazne uzyskane dla poszczegdlnych izotopéw gamma promieniotwoérczych.

Izotop  E,[MeV] C[Bq/m3] H [Sv/rok|

Be-7 0,048 3,63E-03  8,61E-10
Na-22 2,283 6,98E-07  7,91E-12
Cs-137 0,566 2,25E-06  6,32E-12
K-40 0,146 2,93E-05  2,12E-11
Pb-210 0,002 6,04E-04  5,87E-12

Sumaryczna dawka réwnowazna 0,9E-09

Catkowita roczna dawka ré6wnowazna pochodzaca od ekspozycji zewnetrznej na promieniowanie
gamma emitowane przez rozwazane izotopy wynosi 0,9 nSv.

Oszacowanie rocznej efektywnej dawki obciqzajqgcej pochodzqcej od narazenia wewnetrznego
zwigzanego z inhalacjq wybranych izotopéw alfa i gamma promieniotwdrczych

W celu wyznaczenia rocznej efektywnej dawki obcigzajacej skorzystano z algorytmu
zamieszczonego w punkcie 2.5 rozdziatu II. Wartos$ci jednostkowych dawek obcigzajacych
przyjeto Korzystajac z tabeli 13 zamieszczonej w punkcie 7 rozdziatu I, natomiast objetosci
wdychanego powietrza (usrednione dla obojga pici), przedstawiono w ponizszej tabeli.

Tabela 113. Srednia dobowa i miesieczna objeto$é¢ wdychanego powietrza z podzialem na grupy wiekowe
[75].

Vpowietrza [m3] <1rok 1-2lat 2-7lat 7-121lat 12-17lat >17lat
dzienna 2,6 53 8,4 15,4 20,2 23,8
miesieczna 78 159 252 462 606 714
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Wyniki rocznych dawek obcigzajacych pochodzacych od inhalacji rozwazanych izotopéw oraz
sumaryczng roczng efektywng dawke obcigzajaca przedstawiono w tabeli 114.

Tabela 114. Roczne efektywne dawki obciazajace od inhalacji poszczegoélnych izotopoéw z podzialem na grupy

Izotop

K-40

Na-22
Cs-137
Pb-210

Be-7
Pu-238+240
Pu-238+240

Sumaryczna roczna dawka
obciazajaca [Sv]

1,4E-06
1,2E-06
1,0E-06
8,0E-07
6,0E-07
4,0E-07

2,0E-07

Miesieczna dawka obigzajgca [Sv]

0,0E+00
styczen 10 styczen 11

Wiek

g< 1rok
6,6E-10
6,3E-12
1,9E-11
2,7E-06
8,5E-10
4,0E-10
3,2E-11

2,7E-06

wiekowe.

1-2 lat 2-7 lat
9,5E-10 6,6E-09
9,7E-12 8,0E-12
2,3E-11 2,4E-11
3,3E-06 2,7E-06
1,5E-09 1,3E-09
7,8E-10 9,3E-10
6,2E-11 7,2E-11
3,3E-06 2,8E-06

7-12 lat 12-17lat  >17lat
7,3E-10 5,3E-10 5,3E-10
9,3E-12 7,6E-12 7,8E-12
4,6E-11 7,2E-11 8,9E-11
4,7E-06 5,7E-06 4,7E-06
1,7E-09 1,6E-09 1,6E-09
1,4E-09 1,6E-09 2,1E-09
1,0E-10 1,2E-10 1,6E-10
4,7E-06 5,7E-06 4,7E-06

Sumaryczna miesieczna dawka obigzajgca dla réznych grup wiekowych

styczen 12 styczeri 13 styczen 14

miesigce

styczen 15 styczeri 16

styczen 17

—@— wiek<1 rok

——1-2 lat
—e—27 lat

—8—7-121at

—8—12-17 lat

—0— wiek>17lat

Wykres 130. Zmienno$¢ w czasie sumarycznej miesiecznej efektywnej dawki obciazajacej pochodzacej od
rozwazanych izotopdéw z podziatem na grupy wiekowe.

1,4E-06

1,26-06

1,0E-06

80E-07

6,0E-07

4,0E-07

Miesigczna dawka obigzajgca [Sv]

2,0E-07

0,0E+00
styczen 10 styczen 11

Miesieczna dawka obigzajgca od Pb-210 dla grupy wiekowej 12-17 lat

styczeri 12

styczeri 13 styczeri 14

miesigce

—@— Dawka obciazajaca dlagrupy 2-17 lat

—@— Pb-210 stezenie aktywnosci

styczeri 15

styczeri 16

1600
1400
1200
1000
800
600
400

200

styczen 17

Wykres 131. Zmiennos$¢ w czasie miesiecznej efektywnej dawki obciazajacej pochodzacej od inhalacji
wszystkich rozwazanych izotopéw dla grupy wiekowej 12-17 lat wraz ze zmiennoS$cia stezenia aktywnoSci

Pb-210.

Z przeprowadzonej analizy wynika, ze najwyzsze dawki obciazajace pochodza od inhalacji Pb-
210, natomiast najbardziej narazong grupg sa osoby miedzy 12 i 17 rokiem zycia. Na wykresach
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przedstawiono zmienno$¢ w czasie sumarycznej dawki obcigzajacej pochodzacej od wszystkich
rozwazanych izotopdw z podziatem na grupy wiekowe, a takze przebieg zmiennosci catkowitej
miesiecznej dawki obciazajacej dla najbardziej narazonej grupy wraz z przebiegiem zmiennosci
stezenia aktywno$ci Pb-210. Z wykreséw 130-131 oraz tabeli 114 wynika, Ze catkowita
obcigzajaca dawka skuteczna pochodzi jedynie od inhalacji Pb-210 (wptyw pozostatych izotopéw
jest pomijalnie maty), w zwigzku z tym zmienno$¢ w czasie poziomu sumarycznej dawki
obcigzajacej jest zdeterminowana przez dynamike zmian stezenia aktywnosci Pb-210 w
powietrzu.

[II. Dyskusja wynikow, wniosKi i
podsumowanie

Wyniki pomiarowe stezenia aktywnosci wybranych izotopéw promieniotwérczych w proébkach
aerozoli atmosferycznych. Dyskusja i wnioski.

W ramach niniejszej pracy uzyskano wyniki pomiarowe stezenia aktywnos$ci izotopéw
gamma promieniotworczych: Na-22, Be-7, Cs-137, K-40 oraz Pb-210 w tygodniowych prébkach
aerozoli atmosferycznych zebranych w latach 2005-2016 oraz wyniki pomiarowe stezania
aktywnosci izotopéw alfa promieniotwoérczych Pu-238 oraz Pu-239+240 w miesiecznych
prébkach aerozoli atmosferycznych (gtéwnie probki 4 tygodniowe) zebranych w latach 2010-
2016. Dla otrzymanego zbioru danych wyznaczono nastepnie wybrane elementy statystyki
opisowej, ktorej wyniki zamieszczono w tabelach nr 26 i 27.

Zaobserwowane stezenie aktywnos$ci Be-7 w badanych prébkach wahato sie od 0,6 do 10,1
mBq/m3 uzyskujac S$rednig warto$¢ 3,8 mBq/m3. Podobny zakres zmienno$ci zostat
zaobserwowany dla innych miejsc poboru prébek takich jak Malaga w Hiszpanii (2,5-14,9
mBq/m3) [87], Monaco (0,93-13,1 mBq/m?3) [88], Thessaloniki w Grecji (0,47-12,7 mBq/m?)
[89], Bratystawa na Stowacji (0,2-5,5 mBq/m3) [90], czy p6éinoc Szwecji (0,5-9 mBq/m3) [91]. Na
podstawie badan wtasnych, najwyzsze warto$ci stezenia aktywnosSci Be-7 w przygruntowej
warstwie powietrza w Krakowie zaobserwowano w sezonie wiosennym i letnim, w ktérych
poziom stezenia aktywnoSci byl $rednio ok. 1,5 krotnie wyZszy niZ w sezonie jesiennym i
zimowym (tabela 27). Tego typu zmienno$¢ sezonowa jest skutkiem proceséw zachodzacych w
gérnych warstwach atmosfery.Wiosng i latem, w wyniku wzrostu temperatury dochodzi do
poszerzenia tropopauzy i intensywnego mieszania sie mas powietrza miedzy troposferg i
stratosferg, w wyniku czego wraz z pionowym transportem mas powietrza, nastepuja tzw.
~wstrzykniecia” izotopéw kosmogenicznych do stratosfery [72,90]. Zmienno$¢ sezonowa, w
postaci rocznej okresowosci zostata tez pokazana przy pomocy dyskretnej transformaty Fouriera,
ktérej wyniki zamieszczono w tabeli 90. Oprocz okresowosci, wynikiem analizy struktury szeregu
czasowego bylo zidentyfikowanie ujemnego trendu liniowego (wykres 107), ktéry poddano
dalszej analizie. Na dtugookresowa zmiennos$¢ stezenia aktywnosci Be-7 w powietrzu wptywa
cykliczna aktywno$¢ Stonca, ktorej podstawowy okres wynosi ok. 11 lat [92]. Wzrost aktywnosci
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stonecznej powoduje zmniejszenie iloSci promieniowania kosmicznego docierajgcego do
atmosfery ziemskiej (efekt Forbusha)[116], co powoduje zmniejszenie produkcji izotopéw
kosmogenicznych w gérnych partiach atmosfery i w zwigzku z tym mniejsze stezenia aktywnosci
rejestrowane w przygruntowej warstwie powietrza. Okres pomiarowy 2005-2016 obejmowat
czeSciowo dwa cykle stoneczne: nr 23 i 24. Zmiana cyklu nastgpita w grudniu 2008 roku. W
okresie od 2005 do 2009 roku aktywno$¢ stonca systematycznie malata, nastepnie od 2009 roku
do 2015 roku rosta, po czym zaczeta znéw male¢ [94]. Aby sprawdzi¢ czy ta tendencja jest
widoczna dla otrzymanego zbioru danych stezenia aktywnos$ci Be-7 w przygruntowej warstwie
powietrza, wykonano powtérng analize trendu dla szeregéw czasowych z okreséw 2005-2008
oraz 2009-2014. Wyniki zamieszczono na zbiorczym wykresie 108. Z analizy wykresu wynika, Ze
po rozbiciu szeregu na dwa okresy trend linowy dla kazdego z nich ma inng charakterystyke. W
okresie 2005-2009 zaobserwowany trend liniowy jest dodatni, co Swiadczy o wzroscie stezenia
aktywnosci Be-7 w mierzonych prébkach, natomiast dla okresu 2009-2014 jest ujemny. Wyniki
te potwierdzaja dtugookresowa zmienno$¢ stezenia aktywnosci Be-7 w przygruntowej warstwie
powietrza zwiagzang z cykliczng zmiennoscig Storica. Badanie zaleznoS$ci stezenia aktywnosci Be-
7 od aktywnosci stonecznej przy uzyciu analizy Fouriera wykonane zostato rowniez przez innych
badaczy dla probek aerozoli atmosferycznych zebranych w latach 1995-2015 w Belgradzie, w
Serbii [93]. Analiza Fouriera wykazata obecno$¢ dwéch okresowosci rocznej oraz 22-letniej,
zwigzanej ze zmienno$cig pola magnetycznego Stofica. Z uwagi na znacznie krotszy okres
pomiarowy badany w ramach tej pracy, za pomocg przeprowadzonej transformaty Fouriera nie
udato sie zaobserwowac okresu 22 letniego. Pomimo to, dzieki analizie trendéw liniowych
zaobserwowano zalezno$¢ stezenia Be-7 od cyklu stonecznego.

W celu zbadania zalezno$ci stezenia aktywnoSci Be-7 w przygruntowej warstwie powietrza
od warunkéw meteorologicznych przeprowadzono analize korelacji Pearsona oraz wykonano
model regresji wielokrotnej. Z obu analiz wynika, ze najwiekszy wptyw na zmiennos¢ stezenia
aktywnosci Be-7 w powietrzu ma temperatura, wilgotno$¢ wzgledna oraz zachmurzenie ogdlne,
przy czym Kkorelacja z temperaturg jest dodatnia (R=0,56), natomiast korelacje z wilgotnoscia
wzgledng i zachmurzeniem s3 ujemne (odpowiednio R=-0,63, R=-0,55). Nie zanotowano
znaczgcych korelacji stezenia aktywnos$ci Be-7 z innymi czynnikami meteorologicznymi. Préoby
zbadania zalezno$ci stezenia aktywnosci Be-7 od czynnikéw meteorologicznych za pomoca
modelu regresji wielokrotnej i korelacji Pearsona zostaty podjete przez wielu autoréw [88,89,95].
Wszystkie z nich wskazujg na dodatnig zalezno$¢ stezenia aktywnosci Be-7 w powietrzu od
temperatury, natomiast roéznig sie w otrzymanych wynikach zaleznosci od innych czynnikéw
meteorologicznych. Dla przyktadu badanie korelacji pomiedzy stezeniem aktywno$ci Be-7 w
powietrzu, a iloScia opadéw atmosferycznych przeprowadzone dla prébek zebranych na
potudniowo zachodnim wybrzezu Indii, wykazato bardzo silng ujemna korelacje (R=-0,81) [95],
co wskazuje na intensywne wymywanie Be-7 przez opady atmosferyczne. Zaleznos$ci takiej nie
zaobserwowano dla analizowanego w pracy zbioru danych. By¢ moze, wynika to z faktu, ze sezon
deszczowy w Polsce przypada na okres wiosenny i letni (tabela 83), co pokrywa sie z okresem, w
ktorym obserwowane sg najwyzsze zawartoSci Be-7 w przygruntowej warstwie powietrza.
Ponadto w przeprowadzonej analizie uwzgledniana jest suma catkowitego opadu
atmosferycznego dla danego okresu probkowania, bez podziatu na depozycje suchg i mokra. By¢
moze efekt zmniejszenia stezenia aktywnos$ci Be-7 w przygruntowej warstwie powietrza w
wyniku wymycia przez opady atmosferyczne bytby widoczny gdyby czestotliwo$¢ pobierania
probek aerozoli atmosferycznych byta dopasowana do czestotliwo$ci wystepowania opadéw
atmosferycznych. Na podstawie dostepnych prébek, efekt przechodzenia Be-7 z powietrza do
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opadow atmosferycznych, zbadano wykonujac analize korelacji opdZznionych szeregéw
czasowych stezenia aktywnosci Be-7 w prébkach aerozoli atmosferycznych z szeregami
czasowymi stezenia i depozycji aktywno$ci Be-7 w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego. Najwyzsze wspotczynniki korelacji zaobserwowano dla szeregéw czasowych
nieprzesunietych wzgledem siebie w czasie oraz dla 1 miesiecznego opdZnienia szeregu
czasowego zawarto$ci Be-7 w opadzie, w stosunku do szeregu czasowego zawartosci Be-7 w
powietrzu (wykres 86). Wynik ten wskazuje, ze zawarto$¢ Be-7 w catkowitym opadzie
atmosferycznym w danym miesigcu zalezy zaréwno od zawarto$ci Be-7 w przygruntowe;j
warstwie powietrza w tym samym miesigcu, jak i w miesigcu poprzednim.

Drugim badanym w pracy izotopem kosmogenicznym byt Na-22. Bioragc pod uwage wszystkie
wyniki (zaré6wno ponizej jak i powyzej limitu detekcji) zaobserwowane stezenia aktywnosci
wahaty sie od warto$ci <MDC do 4 uBq/m3 osiagajac $rednig warto$¢ 0,7 uBq/m3 oraz mediane
0,6 uBq/m3 (tabela 26). Podobne wartoéci mediany uzyskano réwniez w innych badaniach
[72,96,97].

Nie zaobserwowano (charakterystycznego dla Be-7) statystycznie istotnego Sredniego
wzrostu stezenia aktywnosci Na-22 w sezonie wiosennym i letnim (tabela 27), pomimo Ze liczba
wynikéw powyzej limitu detekcji zarejestrowana w sezonie wiosennym i letnim byta 4-krotnie
wyzsza niz liczba wynikdw powyzej limitu detekcji zarejestrowana w sezonie jesiennym i
zimowym. Prawdopodobnie brak widocznej tendencji wzrostowej stezenia aktywnosci w sezonie
wiosennym i letnim spowodowany byt duza liczbg wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji
(facznie 75%) oraz wysokimi limitami detekcji, ktére wptynety na warto$¢ Sredniej (analiza
zaleznosci limitu detekcji od warunkéw pomiaru omoéwiona w punkcie 4.1 rozdziatu II). Pomimo
braku widocznego wzrostu stezenia aktywnosci Na-22 w sezonie letnim i wiosennym, dodatnie
korelacje wzajemne pomiedzy Na-22 i Be-7 zaobserwowane w tych sezonach (tabela 62, 63),
wskazuja na podobne procesy transportu obu izotopéw kosmogenicznych w atmosferze

Prawdopodobnie duza liczba wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji znaczaco wptyneta na
wyniki innych analiz przeprowadzonych dla Na-22, tj brak zaleznoS$ci stezenia aktywnos$ci Na-22
od warunkoéw meteorologicznych (tabela 84, 87) czy trudna w interpretacji zalezno$¢ stezenia
aktywnos$ci Na-22 w powietrzu od stezenia i depozycji aktywno$ci w catkowitym opadzie
atmosferycznym (wykres 87). Analize struktury szeregu czasowego stezenia Na-22 w powietrzu,
z uwagi na niespdjnos¢ zbioru danych, przeprowadzono dla dwéch roztacznych okreséw: 2005-
2006 oraz 2008-2016. Analiza Fouriera obu szeregdw wskazuje na roczng zmiennos$¢ stezenia
aktywnos$ci Na-22 (wykresy 111, 112 oraz tabele 93, 94), przy czym doktadniejszy wynik
otrzymano dla szeregu utworzonego z danych pochodzacych z lat 2005-2006. Uzyskane trendy
liniowe w obu szeregach wykazujg inng charakterystyke niz szeregi stezenia aktywnosci Be-7, a
tym samym inng niz wynikataby z wptywu cyklu stonecznego. Taki wynik w przypadku szeregu
dla okresu 2005-2006 moze by¢ skutkiem zbyt matego zbioru danych uzytego do analizy,
natomiast w przypadku szeregu 2008-2016 moze wynika¢ z niespo6jnosci zbioru danych
(zalezno$¢ wynikéw pomiarowych od uzytego detektora i konfiguracji mierzonych probek). Z
uwagi na bardzo niskie mierzone aktywno$ci Na-22 w tygodniowych prébkach aerozoli
atmosferycznych (4 rzedy wielkos$ci nizsze niz w przypadku Be-7), kluczowym jest zadbanie o
jako$¢ prowadzonych pomiaréw spektrometrycznych. Chcgc prowadzi¢ analizy dla kompletnego,
dtugoletniego zbioru danych (tj. uwzgledniajac réwniez wyniki o matej wartosci), pomiary
powinny by¢ prowadzone przy pomocy detektoréw o duzej wydajnosci, a poziom limitu detekcji
dla catego zbioru (w idealnym przypadku) powinien by¢ staty.
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Kolejnym analizowanym w pracy izotopem promieniotwdrczym byt Pb-210, ktérego Srednie
stezenie aktywnosci wynosito 0,56 mBq/m?3, przy zakresie zmienno$ci wynoszacym 0,02 - 4,7
mBq/m3. Uzyskane wyniki sg zgodne z wynikami otrzymanymi w innych miejscach pomiaru
takich jak, Monaco (0,22-2,82 mBq/m3) [88], poludniowo zachodnie wybrzeze pétwyspu
Iberyjskiego (0,06-2,27 mBq/m3) [99], Thessaloniki w Grecji (0,01-1,98 mBq/m3) [89], czy
Detroit w USA (0,3-4,2 mBq/m3) [98]. W przeciwienstwie do Be-7, wyzsze $rednie stezenia
aktywnosci Pb-210 zaobserwowano w sezonie jesiennym i zimowym, natomiast nizsze w sezonie
wiosennym i letnim. Sezonowa zmiennos¢ stezenia aktywnos$ci Pb-210 zostata rowniez zbadana
przy uzyciu transformaty Fouriera, ktérej wynikiem byla obserwacja wystepowania rocznej
okresowosci (wykres 113, tabela 95). Prawdopodobnie niZsze wartos$ci stezenia aktywnosci Pb-
210 w przygruntowej warstwie powietrza w sezonie wiosennym i letnim wynikajg z
wystepowania w tych sezonach obfitych opadéw atmosferycznych (tabela 83), ktére powoduja
zwiekszenie wilgotnosci gleby, a tym samym mniejszg emisje radonu do atmosfery (co skutkuje
mniejsza produkcjg Pb-210)[89]. Oprocz wilgotnosci gleby wptyw na zmniejszenie emanacji
radonu do atmosfery ma zamarzanie gruntu zwigzane z wystepowaniem na powierzchni Ziemi w
okresie zimowym pokrywy $niegowej i lodowej. Jednocze$nie w sezonie zimowym nastepuje
wzrost stezenia aktywnosci Pb-210 w powietrzu w zwiazku z niska emisja z palenisk domowych
oraz w wyniku wystepowania zjawiska inwersji temperatury [102] (wystepujacego w Krakowie
przede wszystkim w sezonie zimowym [103]), ktérego efektem jest kumulacja zanieczyszczen
pylowych w przygruntowej warstwie atmosfery.

Na podstawie dostepnego zbioru danych proces wymycia Pb-210 przez opady atmosferyczne
zostat zbadany za pomoca analizy korelacji krzyZowych miedzy stezeniem aktywnosci Pb-210 w
powietrzu, a stezeniem i depozycja aktywnosci w catkowitym opadzie atmosferycznym. Z analizy
korelogramoéw wynika, ze najwyzszy wspotczynnik korelacji wystepuje dla nieprzesunietych w
czasie szeregow stezenia aktywnos$ci Pb-210 w powietrzu i w calkowitym opadzie
atmosferycznym. Brak korelacji stezenia aktywnosci Pb-210 w powietrzu z depozycja aktywnos$ci
w catkowitym opadzie atmosferycznym, mozna wyttumaczy¢ inng zalezno$cig obu wielkosci od
ilosci opadow atmosferycznych: depozycja aktywnos$ci Pb-210 nieznacznie rosnie wraz z ilo$cia
opadow (zalezno$¢ bezposrednia) (tabela 88), natomiast stezenie aktywno$ci Pb-210 w
powietrzu nieznacznie maleje wraz ilo$cia opaddéw (zalezno$¢ posrednia poprzez wzrost
wilgotnosci gleby) (tabela 87).

Przeprowadzona analiza korelacji sezonowych miedzy Be-7, a Pb-210 wskazuje na brak
znaczgcej zalezno$ci miedzy stezeniem aktywnos$ci obu izotopow (najwyzszy wspotczynnik
korelacji R=0,4 zaobserwowano dla sezonu jesiennego). Niskie sezonowe korelacje wzajemne,
prawdopodobnie wynikaja z réznych zrédet emisji obu izotopéw do atmosfery. Pb-210
produkowany jest w przyziemnej warstwie atmosfery, natomiast Be-7 powstaje w gérnych
warstwach atmosfery. Brak wysokiej sezonowej korelacji miedzy rozwazanymi izotopami, dla
badanej lokalizacji geograficznej pozwala traktowa¢ je jako samodzielne markery procesow
transportu mas powietrza w atmosferze. Przyktadowo analiza stosunku Be-7/Pb-210 moze
wskaza¢ czy pochodzenie badanych mas powietrza w wiekszej mierze ma charakter
kontynentalny (niski stosunek), czy stratosferyczny (wysoki stosunek) [99]. Dla badanej
lokalizacji geograficznej uzyskane stosunki Be-7/Pb-210 osiagaja wyzsze warto$ci w sezonie
wiosennym i letnim, a niZsze w sezonie jesiennym i zimowym (tabela 27). Takg samg zalezno$¢
uzyskano réwniez w badaniach prowadzonych w Bratystawie [90], ktdérej klimat i potozenie
geograficzne sg zblizone do Krakowa. Dominacja Be-7 w podanym stosunku wiosng i latem
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wskazuje na przewage pionowego transportu mas powietrza w tych sezonach, natomiast niski
stosunek w sezonie jesiennym i zimowym sugeruje wiekszy wptyw poziomego transportu mas
powietrza. Bardziej znaczacy poziomy transport mas powietrza w sezonie zimowym wyraza sie
takze przez najwyzszg Srednig predkos¢ wiatru zarejestrowang w tym sezonie (tabela 83). Z kolei
fakt, Ze najwyzsza zaobserwowana warto$¢ Pb-210 zarejestrowana zostata w sezonie jesiennym
(w ktérym warto$¢ wietrznosci nie odbiega znaczaco od innych sezonéw), moze Swiadczy¢, ze
wiekszy, niz poziomy transport mas powietrza, wptyw na wzrost stezenia Pb-210 w tym sezonie
ma zmniejszenie intensywnoS$ci pionowego mieszania sie mas powietrza, ktére prowadzi do
gromadzenia sie radonu w przygruntowej warstwie powietrza [90].

Wplyw sily wiatru oraz innych czynnikéw meteorologicznych na stezenie aktywnos$ci Pb-210
zostat zbadany poprzez analize korelacji oraz model regresji wielokrotnej. Z przeprowadzonych
analiz wynika, Ze najwiekszy wplyw sposréd rozwazanych wskaznikéw meteorologicznych na
stezenie aktywnosci Pb-210 w przygruntowej warstwie powietrza ma sita wiatru wiejacego z
kierunku NE (R=0,42) oraz W (R=-0,35). Dodatkowo zanotowano niska (ale istotng statystycznie)
ujemng korelacje z temperaturg powietrza (R=-0,24) oraz catkowitym opadem atmosferycznym
(R=-0,19), a jednoczesnie dodatnig korelacje z wilgotno$cig powietrza (R=0,21) oraz z ci$nieniem
atmosferycznym (R=0,25) (tabele 84 i 87). Ujemna korelacja stezenia aktywno$ci Pb-210 z
temperaturg powietrza oraz z sumg opadu atmosferycznego (ktérych najwyzsze wartosci
wystepuja wiosng i latem), potwierdza zjawisko zmniejszenia zawarto$ci Pb-210 w
przygruntowej warstwie powietrza zwigzane z intensywnym pionowym mieszaniem mas
powietrza oraz ze wzrostem wilgotnosci gleby. Trudniejsza w interpretacji jest dodatnia korelacja
z wilgotno$cia wzgledng oraz ciSnieniem atmosferycznym (ktérych najwyzsze wartosci
zanotowano jesienig i zimg). By¢ moze sa one wynikiem podobnej sezonowej zmiennoSci
korelowanych wielkosci. Z kolei dodatnig korelacje z sita wiatru z kierunku NE, mozna powigza¢
z polarno-kontynentalnymi masami powietrza, ktére naptywajg do Polski z odlegtych terenow
Eurazji [100]. Tak jak wspomniano w rozdziale [ w punkcie 6.4, ponad 99% Pb-210 emitowane
jest do atmosfery z obszaréw ladowych, a tylko niecaty 1% znad obszaréw wodnych, w zwigzku z
czym izotop ten doskonale nadaje sie do $ledzenia transportu kontynentalnych mas powietrza.
Zgodnie z tg zalezno$cia, na podstawie ujemnej korelacji Pb-210 z sitg wiatru wiejacego z
kierunku W, mozna bytoby przypuszcza¢ Ze masy powietrza docierajace z tego kierunku do
Krakowa sa w wiekszej mierze pochodzenia morskiego niz kontynentalnego. Trudno jednak o
jednoznaczng konkluzje, poniewaz efekt ujemnej korelacji z sitg wiatru z kierunku W zanotowano
réwniez dla pozostatych badanych izotopéw (tabela 87). Z uwagi na to, ze w Krakowie wiatry z
tego kierunku sg najczestsze i najsilniejsze (rysunek 11, wykres 106), by¢ moze powodujg one
efekt tzw. ,przewietrzania”, zmniejszajac ilo$¢ pytu w przygruntowej warstwie powietrza.

Nastepnym badanym w pracy izotopem pochodzenia ziemskiego w tygodniowych prébkach
aerozoli atmosferycznych byt K-40. Srednie zarejestrowane stezenie aktywnosci tego izotopu
wynosito 28 uBq/m3 i zawierato sie w zakresie od 4 do 97 uBq/m3. Badania zawartos$ci tego
izotopu w latach 2003-2006 wykazaly nieco nizsza $rednig wynoszaca 20 uBq/m?3 (zakres 3-41
uBq/m3) [72]. Nizsza $rednig warto$¢ wynoszacg 10 uBq/m3 w latach 1998-2003
zaobserwowano réwniez w Brunszwiku (2,6-50 uBq/m3) [101] oraz w Bratystawie (0,1-13
uBq/m3) [90]. By¢ moze znaczace réznice w poziomie stezenia aktywno$ci K-40 w mierzonych
probkach wynikaja z potozenia oraz lokalnych warunkéw panujacych wokét stacji pomiarowe;j.

Tak jak w przypadku pozostatych badanych izotopdw stezenie aktywnosci K-40 w
przygruntowej warstwie powietrza wykazuje zmienno$¢ sezonowa. Wyzsze wartoSci
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obserwowane sg w sezonie jesiennym i zimowym, natomiast nizsze w sezonie wiosennym i letnim
(tabela 27). Zmienno$¢ sezonowa w postaci rocznej okresowos$ci pokazata tez analiza Fouriera,
ktérej wynikiem oprécz sezonowosci rocznej byta réwniez obserwacja trudnej do wyjasnienia
sezonowo$ci wieloletniej (ok. 3 letniej) (tabela 92, wykres 110). Prawdopodobnie wzrost stezenia
aktywnosci jesienig i zima oprécz wystepowania proces6w resuspensji (ktére w sezonie
zimowym ulegajg ostabieniu) wynika z bardziej intensywnego spalania paliw kopalnych oraz
drewna (zwigzanego z wystepowaniem okresu grzewczego) [72, 102]. Dodatkowym czynnikiem
wplywajacym na zwiekszenie stezenia aktywnosci K-40 w miesigcach zimowych moze by¢
zjawisko inwersji temperatury. Na wzrost i utrzymywanie sie zanieczyszczen pytowych w
powietrzu w Krakowie wptywa tez polozenie topograficzne miasta oraz wysokie, zwigzane z
dziatalnoscig cztowieka, emisje pytow do atmosfery. Z kolei w sezonie wiosennym i letnim, na
stezenie pylu zawieszonego w powietrzu oprécz smogu wpltywaja tez naturalne procesy pylenia
roslin oraz wzmozona dziatalno$¢ agrarna (poprzez wykorzystywane na szeroka skale bogate w
potas nawozy sztuczne).

Zalezno$¢ stezenia aktywnosci K-40 w przygruntowej warstwie powietrza od stezenia pytu
zawieszonego w powietrzu potwierdzona zostata na podstawie badania korelacji wzajemnych
(punkt 4.8 rozdziatu II). Z analizy korelacji wynika, Ze w kazdym sezonie wspotczynnik korelacji
jest wyzszy niz R=0,4, osiagajac najwyzsza warto$¢ latem (R=0,69), a najnizsza zima (R=0,49).
Taka charakterystyka moze wskazywaé, ze wiosng i latem, kiedy stezenie pytu zwieszonego w
powietrzu jest nizsze, w wiekszym stopniu kontroluje ono stezenie aktywnosci K-40. Pomimo, Ze
zar6wno stezenie pytu zawieszonego w powietrzu, jak i stezenie aktywnos$ci K-40 osiagaja
najwyzsze wartosci w sezonie zimowym, wspotczynnik korelacji Spearmana dla tego sezonu jest
najnizszy. Mozliwym wyja$nieniem tego zjawiska wydaje sie by¢ rézne pochodzenie K-40 w
przygruntowej warstwie powietrza w zaleznosci od badanego sezonu. W sezonie wiosennym i
letnim (kiedy nie wystepuje sezon grzewczy) sa to gtdbwnie procesy resuspensji, natomiast w
sezonie jesiennym i zimowym istotnym Zrédlem staje sie rowniez spalanie paliw kopalnych. Przy
zatozeniu, ze w calym sezonie grzewczym proces spalania utrzymuje sie na podobnym poziomie,
przy jednoczesnym zwiekszeniu ilo$ci K-40 w przygruntowej warstwie atmosfery, moZze on
zaburzy¢ korelacje stezenia aktywnosci K-40 z catkowitym zapyleniem powietrza.

Badanie zaleznoS$ci stezenia aktywnosci K-40 od warunkéw meteorologicznych nie wskazato
na zadne znaczace korelacje. Z analizy modelu regresji wielokrotnej wynika, ze zmiennos$¢
temperatury powietrza, zachmurzenia oraz sity wiatru wiejgcego z kierunku W wyjasnita w 9%
zmienno$¢ stezenia aktywnos$ci K-40 w powietrzu. Chociaz korelacje z poszczegdélnymi
wskaznikami meteorologicznymi dla zadnego wskaznika nie przekroczyly wartosci R=0,4, to
zmienno$¢ sezonowa stezenia aktywnos$ci K-40 uwidoczniona zostata poprzez znak
wspoétczynnika korelacji: ujemny dla korelacji z temperaturg powietrza i opadami oraz dodatni
dla korelacji z zachmurzeniem i ciSnieniem powietrza. Najwyzszy wspétczynnik korelacji z sitg
wiatru zanotowany zostatl dla kierunku W, ktéry tak jak w przypadku Pb-210 byt ujemny (tabela
87).

Kolejnym badanym w ramach rozprawy izotopem promieniotwérczym byt antropogeniczny
Cs-137. Zaobserwowany zakres zmiennosci stezenia aktywnosci tego izotopu wynosit od 0,14
uBq/m3 do 225 uBq/m3, przy czym wartoé¢ $redniej, $redniej odcietej i mediany wynosity
odpowiednio 2,01 uBq/m3,1,34 uBq/m3 i1,16 uBq/m3. Tak jak w przypadku K-40, kilkukrotnie
nizsze wartosci Sredniej dla pomiaréw prowadzonych w latach 1998-2003 otrzymano w
Brunszwiku (0,54 uBq/m3) [101] oraz dla pomiaréw prowadzonych w latach 2007-2010 w
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Bratystawie (0,3 uBq/m3) [90]. Najwyzsza warto$¢ stezenia aktywnosci Cs-137 w przygruntowej
warstwie powietrza w badanym zbiorze danych zmierzono w marcu 2011 roku w oKkresie
bezposrednio po awarii w elektrowni jadrowej w prefekturze Fukuszima. Innymi
zarejestrowanymi w zwigzku z tym wydarzeniem izotopami cezu byty m.in. Cs-134i Cs-136 [104].
Kolejnym okresem o znaczgco podniesionych stezeniach aktywnosci Cs-137 byt lipiec i sierpien
2015 roku. Najwyzsze warto$ci w tamtym okresie wynoszace ok. 12 uBq/m3,7 uBq/m3i6 uBq/
m3 zanotowano odpowiednio w 28 tygodniu (6.07.-13.07), 31 tygodniu (27.07-03.08) oraz w 34
tygodniu (17.08-24.08) (wykres 29). Z kolei pomiary stezenia aktywnosci Pu-239+240 wykazaty
znaczaco podwyzszong warto$¢ w okresie poboru od 10.08 do 07.09 (wykres 38) Jedynym
zidentyfikowanym potencjalnym Zrédiem wzrostu stezenia aktywno$ci obu rozwazanych
izotopow antropogenicznych w badanym okresie sg pozary laséw, jakie wystgpity 08.08.2015 i
09.08.2015 w okolicach elektrowni jadrowej w Czarnobylu [105]. Z drugiej strony stosunki
izotopowe Cs-137/Pu-239+240 oraz Pu-238/Pu-239+240 dla prdébek pochodzacych z tego
okresu nie wskazuja na pochodzenie Pu-329+240 z wypalonego paliwa jagdrowego (wykres 101).
Dodatkowo zastanowiajgce jest maksimum stezenia aktywnosci Cs-137 przypadajace na miesiac
przed datg zarejestrowania pozaru. Taka zmienno$¢ w czasie moze oznaczac, ze wzrost stezenia
aktywnosci obu izotopow zwiagzany byt ze wzmozZonymi procesami resuspensji zwigzanymi np. z
okresem suszy poprzedzajgcym wystepowanie samoistnych pozaréw. Na podstawie posiadanych
danych pomiarowych trudno jednak wyciggna¢ jednoznaczne wnioski. Aby wskaza¢ najbardziej
prawdopodobne Zrdédta zaobserwowanych wzrostéw nalezy wykona¢ bardziej dogtebng analize,
np. z uzyciem trajektorii wstecznych, ktére umozliwiajg Sledzenie poziomego transportu mas
powietrza [48,75].

Tak jak w przypadku pozostalych izotopow stezenie aktywnosci Cs-137 podlega sezonowym
wahaniom uzyskujac, podobnie jak Pb-210 i K-40, wyzsze warto$ci w sezonie jesiennym i
zimowym oraz nizsze w sezonie wiosennym i letnim (tabela 27). Przeprowadzona analiza
Fouriera rowniez wykazata wystepowanie w szeregu czasowym zmienno$ci rocznej (wykres 108,
tabela 91). Poza okresowoscig w szeregu czasowym zidentyfikowano wieloletni ujemny trend
liniowy. Dla okresu 2005-2010 (tj. przed awarig E] w Fukuszimie) przewidywany roczny spadek
stezenia aktywno$ci wynikajacy z prawa rozpadu wyniést 2,5%, natomiast spadek wyznaczony
na podstawie dopasowanego trendu liniowego 2,9%.

Tak jak wspomniano w punkcie 6.2 rozdziatu I, obecno$¢ Cs-137 w atmosferze jest wynikiem
uwolnien, do ktéorych dochodzi podczas eksploatacji obiektéw jadrowych, awarii obiektow
jadrowych oraz testéw z bronig jadrowa. Obecnie najwazniejszym Zrédiem Cs-137 w powietrzu
jest globalny opad promieniotwoérczy, a wzrost jego zawarto$ci w powietrzu wynika gtownie z
zachodzacych proceséw resuspensji [38]. Z uwagi na podobne procesy transportu i podobne
wlasnosci chemiczne cezu i potasu zmienno$¢ stezenia aktywnoSci izotopow tych pierwiastkow
czesto rozpatruje sie razem [102]. Wykonane analizy korelacji wzajemnej wykazaty umiarkowanag
korelacje (R>=0,4) pomiedzy K-40 i Cs-137 w kazdym rozpatrywanym sezonie, Z czego najwyzszy
wspotczynnik korelacji zostat zaobserwowany dla sezonu letniego (R=0,58) (tabela 63). Tak jak
w przypadku K-40, stezenie aktywnos$ci Cs-137 koreluje ze stezeniem pytu zawieszonego w
powietrzu, jednak inaczej niz w przypadku K-40, najwyzsze wspdtczynniki korelacji zanotowano
dla sezonu jesiennego i zimowego (tabela 87). Dodatkowo w celu zbadania pochodzenia Cs-137
w przygruntowej warstwie powietrza dla kazdego sezonu wyznaczono stosunek aktywnosci Cs-
137 /K-40. Uzyskane wartosci dla zimy, wiosny, lata i jesieni wyniosty odpowiednio 0,06, 0,04,
0,041 0,05, co potwierdza, ze gtbwnym zréditem Cs-137 w przygruntowej warstwie powietrza sg
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procesy resuspensji (stosunek aktywnosci Cs-137/K-40 w glebie dla Polski waha sie od 0,03 do
0,05 [39]). Z drugiej strony umiarkowana korelacja Cs-137 i Be-7 zaobserwowana w sezonie
wiosennym (R=0,4), moze wskazywac¢, Ze z uwagi na intensywne procesy pionowego transportu
mas powietrza, w tym okresie dochodzi réwniez do transportu Cs-137 z gérnych warstw
atmosfery.

Przeprowadzona analiza regresji wielokrotnej zaleznos$ci stezenia aktywnosci Cs-137 od
czynnikéw meteorologicznych wykazata istotny statystycznie wplyw na stezenie aktywnosci Cs-
137: temperatury powietrza, ciSnienia atmosferycznego, wilgotnosci wzglednej oraz sity wiatru z
kierunkéow E, SW i NW (tabela 84), z ktérych najbardziej istotnym czynnikiem, byta temperatura
powietrza (najwyzsza warto$¢ wspotczynnika ustandaryzowanego i jednocze$nie najmniejszy
btad standardowy). Czynniki te w 25% wyjasnily zmienno$¢ stezenia Cs-137 w przygruntowej
warstwie powietrza w badanym zbiorze danych. Z kolei analiza korelacji Spearmana stezenia
aktywnosci Cs-137 z warunkami meteorologicznymi, nie wskazata Zzadnych istotnych zalezno$ci
(zaden wspotczynnik korelacji nie przekroczyt wartosci R=0,4 $wiadczacej o umiarkowanej
korelacji) (tabela 87). Pomimo to, w pewnym stopniu, charakter zalezno$ci mozna oceni¢ na
podstawie znaku wyznaczonego wspotczynnika korelacji. Podobnie jak w przypadku K-40,
wskazuje on na ujemna zalezno$¢ stezenia aktywnosci od temperatury (R=-0,36) oraz sumy
opadu catkowitego (R=-0,21), a jednoczes$nie dodatnig zalezno$¢ od cisnienia atmosferycznego na
poziomie morza (R=0,22).

Na podstawie dostepnych probek, efekt wymycia Cs-137 z powietrza przez opady
atmosferyczne, zbadano wykonujac analize korelacji op6znionych szeregéw czasowych stezenia
aktywnosci Cs-137 w prébkach aerozoli atmosferycznych z szeregami czasowymi stezenia i
depozycji aktywno$ci Cs-137 w probkach catkowitego opadu atmosferycznego. Najwyzsze
wspo6tczynniki korelacji zaobserwowano dla szeregéw czasowych nieprzesunietych wzgledem
siebie w czasie oraz dla 1 miesiecznego op6znienia szeregu czasowego zawartosci Cs-137 w
opadzie, w stosunku do szeregu czasowego zawarto$ci Cs-137 w powietrzu (wykres 90). Wynik
ten wskazuje, ze zawarto$¢ Cs-137 (tak samo jak Be-7) w catkowitym opadzie atmosferycznym
w danym miesigcu zalezy zar6wno od zawartosci Cs-137 w przygruntowej warstwie powietrza w
tym samym miesigcu, jak i w miesigcu poprzednim.

Kolejnymi analizowanymi w ramach rozprawy izotopami antropogenicznymi zawartymi w
przygruntowej warstwie powietrza byty Pu-238 oraz Pu-239+240. Zmierzone warto$ci steZenia
aktywno$ci rozwazanych izotopdw zawieraty sie w przedziatach od 1,03 - 1071°Bg/m3 do 1,31 -
1078Bqg/m3 ze $rednig 2,07 -107°Bq/m3 dla Pu-239+240 i od 4,41-10"'1Bq/m3 do 1,27
107°Bq/m3 ze $rednig 1,52 - 10~1°Bg/m3 dla Pu-238. Podobne warto$ci zarejestrowane zostaty
w innych miejscach poboru proébek. Przyktadowo w okresie pomiarowym 1990-1998 w
Brunszwiku (Srednie stezenie aktywnosSci Pu-239+240 i Pu-238 w prdébkach kwartalnych
wyniosty odpowiednio 1,89-107°Bq/m3i 2,17 -1071°Bq/m3)[106], w latach 2001-2002 w
Sewilli ($rednie stezenie aktywnoS$ci Pu-239+240 w probkach miesiecznych wyniosto 6,15 -
107°Bq/m3) [107] oraz w latach 1997-2006 w Pradze (stezenie aktywno$ci Pu-239+240 i Pu-238
w prébkach kwartalnych zawierato sie w zakresie 0,53 — 5,06+ 10"°Bq/m?3 oraz < 0,16 — 1,10 -
107°Bq/m3) [108]. Poprzednie badania prowadzone w latach 1990-2007 w Krakowie dla prébek
kwartalnych wykazaty Srednig warto$¢ stezenia aktywnos$ci Pu-239+240 i Pu-238 wynoszaca
odpowiednio 4 - 107°Bq/m3 oraz 2,4 - 10~°Bq/m3[75].
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Analiza zmiennosSci stezenia aktywnosci Pu-239+240 w badanych prébkach wyraznie
pokazata, ze zawarto$¢ Pu-239+240 w przygruntowej warstwie powietrza podlega wahaniom
sezonowym, przy czym zmienno$¢ ta ma podobny charakter do zmiennosci stezenia aktywnosci
Be-7, tj. ok. 2-krotnie wyZsze steZenia obserwowane w sezonie wiosennym i letnim w stosunku
do sezonu jesiennego i zimowego (tabela 37). Wynik analizy Fouriera szeregu czasowego stezenia
aktywnosci Pu-239+240 w postaci rocznej okresowosci rowniez wskazuje, ze stezenie aktywnosci
Pu-239+240 podlega wahaniom sezonowym (wykres 115, tabela 97). Istotnie réznych srednich
wartosci sezonowych nie zanotowano z kolei dla Pu-238, ktérego stezenie aktywnosci, tak jak w
przypadku Na-22, bardzo czesto znajdowato sie ponizej limitu detekcji. Podobnie jak dla Na-22,
zmienno$¢ sezonowyq stezenia aktywnos$ci Pu-238 mozna oceni¢ jedynie poprzez analize liczby
wynikéw bedacych powyzej limitu detekcji zarejestrowanych w poszczegélnych sezonach.
Wynika z niej, Ze w sezonie wiosennym i letnim zarejestrowano ok. 4 Krotnie wyzsza liczbe
wynikéw powyzej limitu detekcji w poréwnaniu do sezonu jesiennego i zimowego. Wskazuje to
na podobne mechanizmy transportu obu izotopéw plutonu w atmosferze. Analiza Fouriera
szeregu czasowego stezenia aktywnosci Pu-238 wskazata na istnienie dwdéch okresowosci:
potrocznej i trzyletniej. Mozna przypuszczac, ze brak spodziewanej okresowosci rocznej réwniez
jest rezultatem znaczacej liczby wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji. Prawdopodobnie
wplynely one takze na wynik analizy zalezno$ci stezenia aktywnos$ci Pu-238 od warunkow
meteorologicznych, ktéra nie wykazata zadnych istotnych korelacji oraz Zadnych istotnych
statystycznie czynnikéw w modelu regresji wielokrotnej. Z kolei badanie zaleznosci stezenia
aktywnos$ci Pu-239+240 od warunkéw meteorologicznych wykazato, Ze istotnymi statystycznie
czynnikami w modelu regresji wielokrotnej byty zachmurzenie ogélne oraz wilgotnos$¢ wzgledna,
dla ktorych odnotowano rowniez najwyzsze wspotczynniki korelacji (odpowiednio R=-0,56 oraz
R=-0,54) (tabela 84 i 87). Ponadto stezenie aktywnosci Pu-239+240 dodatnio korelowato z
temperaturg powietrza (R=0,51) oraz ujemnie z sumg opadéw lodowych i $niegowych (R=-0,45).
Znalezione zalezno$ci stezenia aktywnos$ci Pu-239+240 od wybranych wskaznikéw
meteorologicznych maja bardzo zblizony charakter do zaleznoSci zaobserwowanych dla Be-7.
Badanie sezonowych korelacji wzajemnych miedzy stezeniem aktywnos$ci Pu-239+240, a
stezeniem aktywnos$ci Be-7 wykazato w sezonie zimowym podobng dynamike zmian stezenia
aktywnosci obu izotopéw w czasie (R=0,65), oraz w mniejszym stopniu w sezonie jesiennym
(R=0,49). Nie zaobserwowano znaczacych korelacji w sezonie wiosennym i letnim. Z kolei w
sezonie wiosennym zaobserwowano silng korelacje z K-40 (R=0,66) i Pu-238 (R=0,70) oraz
umiarkowang z Cs-137 (R=0,41, p=0,07), natomiast w sezonie letnim umiarkowana korelacje z
Cs-137 (R=0,45) oraz silng z Pb-210 (R=0,70). Wysoka korelacja miedzy Pu-239+240 i Pb-210 nie
znalazta jednak odzwierciedlenia na wykresie rozrzutu Pu-239+240 od Pb-210, na ktérym wida¢
kilka punktow, ktore znaczaco wptywaja na charakter zaleznosci. Wydaje sie, wiec ze uzyskana
wysoka korelacja miedzy dwoma rozwazanym izotopami moze by¢ przypadkowa.

Analiza korelacji Pu-239+240 z Cs-137 oraz Be-7 jak réwniez korelacji ze wskaznikami
meteorologicznymi wskazuje, Zze z jednej strony dynamika zmian stezenia aktywnosSci Pu-
239+240 w sezonie wiosennym i letnim w pewnym stopniu zbliZona jest do dynamiki zmian Cs-
137, a z drugiej strony zalezy od wybranych czynnikéw meteorologicznych w taki sam sposéb co
Be-7 i tak samo jak Be-7 osiaga wyZsze warto$ci w sezonie wiosennym i letnim, a nizsze w sezonie
jesiennym i zimowym. Z uwagi na ztozono$¢ procesoéw transportu aerozoli w atmosferze trudno
jednak na podstawie przeprowadzonych analiz wyciagnaé¢ jednoznaczne wnioski. By¢ moze
wplyw na stezenie aktywnos$ci Pu-239+240 w przygruntowej warstwie powietrza, opréocz
proceséw resuspensji, ma réwniez skltadowa stratosferyczna. Swiadczytby o tym wzrost
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zawarto$ci Pu-239+240 wiosng i latem, kiedy wystepuja intensywne procesy pionowego
transportu mas powietrza. Korelacja z Cs-137 i jednocze$nie brak korelacji z Be-7 w tych sezonach
sugerowataby, podobne mechanizmy rzadzgce procesami transportu z gérnych warstw
atmosfery izotopéw antropogenicznych oraz rézne mechanizmy transportu izotopéw
kosmogenicznych. Z kolei korelacja Pu-239+240 z Be-7 i jednocze$nie brak korelacji z Cs-137
zaobserwowane w sezonie jesiennym i zimowym prawdopodobnie wynikajg, z faktu ze w sezonie
zimowym dominujacym Zrédiem Cs-137 w przygruntowej warstwie powietrza jest spalanie
drewna. Na inne Zrédta pochodzenia obu rozwazanych izotopéw antropogenicznych w tych
sezonach, wskazuje réwniez brak zaleznoSci stezenia aktywno$ci Pu-239+240 od zapylenia
powietrza (ktore zaobserwowano dla Cs-137).

Badanie wymywania Pu-239+240 z powietrza przez opady atmosferyczne przeprowadzone
zostato przy pomocy analizy korelacji krzyZzowych miedzy stezeniem aktywnos$ci Pu-239+240 w
przygruntowej warstwie powietrza, a stezeniem i depozycja aktywnosci w catkowitym opadzie
atmosferycznym. Wykazata ona wystepowanie umiarkowanych (R>0,4) korelacji dla op6znien
ujemnych, sugerujacych rejestracje podwyzszonego poziomu Pu-239+240 najpierw w
catkowitym opadzie atmosferycznym, a dopiero p6zniej w przygruntowej warstwie powietrza.
Tego typu zjawisko moze by¢ zwigzane z procesem wymycia wraz z opadami izotopéw plutonu z
gérnych warstw atmosfery i szybszym niz depozycja sucha, transportem na powierzchnie Ziemi.
Opodzniona rejestracja obecnosci plutonu w przygruntowej warstwie powietrza moze rowniez
wynika¢ z procesu resuspensji aerozoli plutonu, przetransportowanych na powierzchnie Ziemi
przez opady atmosferyczne.

Kolejng analiza wykonana dla szeregéw czasowych stezenia aktywnosci Pu-238i Pu-239+240
w przygruntowej warstwie powietrza byto zbadanie Zrddet ich pochodzenia w atmosferze, na
podstawie stosunkéw aktywno$ci Pu-238/Pu-239+240 oraz Cs-137/Pu-239+240. Z
przeprowadzonej analizy wynika, Ze ze wzgledu na warto$¢ stosunku Pu-238/Pu-239+240
jedynie dwie prébki charakteryzujg sie jednoznacznie stosunkiem odpowiadajacym wypalonemu
paliwu jadrowemu: luty 2012 (0,59 + 0,18) i luty 2015 (0,68 + 0,19), natomiast pozostate prébki
wykazuja mieszane pochodzenie, przy czym wiekszy wktad niz wypalone paliwo jagdrowe wydaje
sie mie¢ globalny opad promieniotwdrczy. Wykresy zmiennosci w czasie stosunku aktywnosci Cs-
137/Pu-239+240 rowniez sugerujg mieszane Zrédia izotopow plutonu obecnych w probkach
aerozoli atmosferycznych, jednak wieksza (niz w przypadku stosunku Pu-238/Pu-239+240)
liczba préobek wskazuje na wypalone paliwo jadrowe (pochodzgce np. z awarii E] w Czarnobylu).
Taka charakterystyka moze wskazywaé na rézne zrédia pochodzenia Pu-239+240 i Pu-238 w
badanych prébkach. Najwyzsze wartosci stosunku aktywnosci Cs-137/Pu-239+240 (wynoszace
ponad 4000) zanotowano dla prébek zebranych w styczniu i lutym 2010, grudniu 2010 i grudniu
2016. W granicach niepewnosci pomiarowej, zaré6wno w przypadku stosunku aktywnosci Cs-
137/Pu-239+240 jak i Pu-238/Pu-239+240, dla wszystkich zbadanych prébek stosunek
aktywnos$ci byt wyzszy badz réwny wartoSci charakterystycznej dla globalnego opadu
promieniotwdrczego.

Wyniki oszacowania dawek pochodzqcych od ekspozycji zewnetrznej i wewnetrznej na
promieniowanie jonizujgce emitowane przez wybrane izotopy zawarte w powietrzu

W ramach tej analizy podjeto prébe oszacowania dawki réwnowaznej pochodzacej od
ekspozycji zewnetrznej na promieniowanie jonizujace emitowane przez izotopy gamma
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promieniotwércze K-40, Pb-210, Cs-137, Na-22 i Be-7 oraz efektywnej dawki obcigzajacej dla
réznych grup wiekowych pochodzacej od inhalacji izotopéw alfa i gamma promieniotworczych.

Wyznaczona roczna dawka rownowazna wyniosta 0,9 nSv, tj. ok. milion razy mniej niz $Srednia
$Swiatowa dawka efektywna pochodzaca od naturalnego tta promieniotworczego (2,4 mSv) [25].
Z kolei uzyskana efektywna roczna dawka obcigzajaca wynikajaca z inhalacji aerozoli
promieniotwérczych byta rzedu uSv. Z przeprowadzonej analizy wynika, Zze wyznaczona atkowita
obcigzajaca dawka skuteczna pochodzi gléwnie od inhalacji Pb-210 (wptyw pozostatych
rozwazanych izotopéw jest pomijalnie maty), w zwigzku, z czym zmienno$¢ w czasie poziomu
sumarycznej dawki obcigzajgcej jest zdeterminowana przez dynamike zmian stezenia aktywnosci
Pb-210 w powietrzu.

Wyniki analizy dynamiki zmian stezenia oraz depozycji aktywnosci wybranych izotopéw
promieniotwdrczych w préobkach catkowitego opadu atmosferycznego. Dyskusja i wnioski.

W ramach pracy doktorskiej uzyskano wyniki pomiarowe stezenia oraz depozycji aktywnosci
izotopOw gamma promieniotworczych: Na-22, Be-7, Cs-137, K-40 i Pb-210 zawartych w
miesiecznych prébkach catkowitego opadu atmosferycznego zebranych w latach 2005-2016 oraz
izotopow alfa promieniotworczych Pu-238 oraz Pu-239+240 zawartych w probkach zebranych w
latach 2010-2016. Dla otrzymanego zbioru danych wyznaczono nastepnie wybrane elementy
statystyki opisowej, ktorej wyniki zamieszczono w tabelach 20 i 21.

Analiza zawarto$ci Be-7 w badanych préobkach wykazata, ze Srednie miesieczne stezenie
aktywno$ci w catkowitym opadzie atmosferycznym wynosi 1605 Bq/m3 (przy zakresie 273-3900
Bq/m?), natomiast $rednia miesieczna depozycja aktywnos$ci wynosi 96 Bq/m? (przy zakresie
2,6-406 Bq/m?). Podobne zakresy warto$ci uzyskano réwniez w innych miejscach pomiaru,
takich jak Malaga (2-1284 Bq/(m?miesiac))[109], Thessaloniki (477-113 3Bq/(m?rok))[110],
Onagawa w Japonii (26-486 Bq/(m?miesiac))[111], Nowy Jork (67-395 Bq/(m?miesiac) oraz
1300-4600 Bq/(m?miesiac)) [112] oraz Monaco (2-660 Bq/(m?miesiagc) oraz 400-8600 Bq/
(m?miesiac))[113]. Zaréwno zmienno$¢ stezenia jak i depozycji aktywnos$ci Be-7 w badanych
prébkach wykazata wahania sezonowe, przy czym wyzsze wartosci (ok. 2-3 krotnie) wystepowaty
w sezonie wiosennym i letnim, natomiast nizsze w sezonie jesiennym i zimowym (tabela 22,23).
Sezonowos$¢ w postaci rocznej okresowosci byta réwniez wynikiem przeprowadzonej analizy
Fouriera (wykresy 116,117, tabele 98,99).

Analiza zaleznoSci stezenia i depozycji aktywnosci Be-7 od warunkéw meteorologicznych
wykazata, Ze w modelu regresji wielokrotnej depozycja aktywnosci gtéwnie kontrolowana jest
przez sume opadu catkowitego (przy czym wspotczynnik korelacji wzajemnej wynosi R=0,79),
natomiast stezenie aktywno$ci przez wilgotno$¢ wzgledng (przy czym wspotczynnik korelacji
wzajemnej wynosi R=-0,47) (tabele 85,86). Analiza korelacji wzajemnych depozycji aktywnosci z
warunkami meteorologicznymi wykazata dodatkowo umiarkowang zalezno$¢ od temperatury
(R=0,57), oraz silng zalezno$¢ od sumy opadéw ciektych (R=0,81) (tabela 88). W przypadku
stezenia aktywno$ci rowniez zaobserwowano dodatnig korelacje z temperaturg (R=0,55), sumg
opadu catkowitego (R=0,4) oraz sumg opadéw ciektych (R=0,44) (tabela 89). Zaréwno w
przypadku depozycji jak i stezenia aktywnos$ci Be-7 w prébkach catkowitego opadu
atmosferycznego zanotowano wyzszg Kkorelacje z suma opadéw cieklych niz z sumg opadu
catkowitego oraz brak istotnej statystycznie korelacji z suma opadéw $niegowych i lodowych.
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Wynik ten wskazuje, Ze proces wymycia Be-7 z atmosfery, nastepuje w wyniku wystepowania
ciektych opadéw atmosferycznych (tj. deszcz, mzawka), nie zalezy natomiast od wystepowania
opadow $niegowych i lodowych (tj. $nieg, grad, krupy lodowe, deszcz ze $niegiem).

Drugim analizowanym w probkach catkowitego opadu atmosferycznego izotopem
kosmogenicznym byt Na-22. Stezenie aktywnosci tego izotopu wahato sie od 0,1 do 2 Bq/m3
osiggajac $rednig warto$¢ 0,5 Bq/m3, natomiast depozycja aktywnos$ci wahata sie od warto$ci
<MDC do 0,06 Bq/m? osiggajac $rednig warto$¢ 0,02 Bg/m?. Z uwagi na brak danych
literaturowych nie udato sie poréwnaé¢ otrzymanych wynikow z innymi lokalizacjami
pomiarowymi.

Tak jak w przypadku Be-7, wyzsze warto$ci depozycji aktywnosci Na-22 zarejestrowano w
sezonie wiosennym i letnim, natomiast niZsze w sezonie jesiennym i zimowym (tabela 22).
Podobnie jak w przypadku aerozoli atmosferycznych, efekt ten nie zostat jednak zaobserwowany
dla stezenia aktywno$ci, co prawdopodobnie wptyneto réwniez na brak znaczacych sezonowych
korelacji wzajemnych miedzy stezeniem aktywnoSci obu izotopéw. W przypadku depozycji
aktywno$ci najwyzsze wspétczynniki korelacji wzajemnych rozwazanych izotopow
kosmogenicznych zaobserwowano w sezonie wiosennym (R=0,86) i letnim (R=0,40), co jest
wynikiem ztozenia dwoch zjawisk: wzrostu zawartosci izotopéw kosmogenicznych w
przygruntowej warstwie powietrza w sezonie wiosennym i letnim (w zwigzku z intensywnym
pionowym mieszaniem mas powietrza) oraz wzrostu iloSci ciektych opadéw atmosferycznych w
tych sezonach.

Analiza Fouriera szeregdw czasowych stezenia i depozycji aktywnos$ci Na-22 rowniez nie data
jednoznacznych rezultatow. Wydaje sie, Ze zaobserwowane dwie okresowosci (ok. 2/3 roku i ok.
2 lata) oraz brak spodziewanej obserwacji okresowosci rocznej w szeregu czasowym stezenia
aktywnosci Na-22 moga wynika¢ z duzej liczby wynikéw bedacych ponizej limitu detekcji. Roczna
okresowos$¢ wyrazniej zaobserwowana zostala w szeregu czasowym depozycji aktywnoSci, w
ktérym znaleziono dodatkowo trudng w interpretacji okresowos¢ 3 letnia.

Analiza zalezno$ci stezenia i depozycji aktywnosci Na-22 od wybranych wskaZnikéw
meteorologicznych wykazata, Ze w modelu regresji wielokrotnej zmienno$¢ zaréwno depozycji
jak i stezenia aktywnos$ci gléwnie wyjasniona jest przez sume opadu catkowitego (wyjasnienie
odpowiednio 47% i 8% zmiennoSci), przy czym w przypadku depozycji aktywno$ci zalezno$¢ ta
jest dodatnia (R=0,58), natomiast w przypadku stezenia aktywnos$ci jest ujemna (R=-0,27).
Analiza korelacji wzajemnych wykazata dodatkowo dodatnia umiarkowang korelacje miedzy
depozycja aktywno$ci, a temperaturg powietrza (R=0,42). Podobny charakter uzyskanych
zaleznos$ci depozycji aktywnosci obu izotopéw kosmogenicznych od opadéw atmosferycznych
$wiadczy o podobnych mechanizmach wymywania tych izotop6ow z atmosfery.

Kolejnym analizowanym izotopem w proébkach catkowitego opadu atmosferycznego byt Pb-
210. Srednie miesieczne stezenie aktywnosci tego izotopu wyniosto 231 Bq/m3 (po odrzuceniu
jednej obserwacji odlegtej), natomiast $rednia miesieczna depozycja aktywno$ci wyniosta
11 Bq/m? (tabela 20 i 21). Zawarto$¢ Pb-210 w prébkach catkowitego opadu atmosferycznego
badana byta réwniez w innych lokalizacjach geograficznych takich jak Malaga (gdzie $rednia
depozycja aktywnosci wyniosta 12 Bq/(m?miesigc) na podstawie [109], Szwajcaria (gdzie
$rednia depozycja aktywnos$ci wyniosta 12,5 Bq/(m?miesiac) na podstawie [114], Nowy Jork
(gdzie $rednia depozycja aktywno$ci wyniosta 12,2 Bq/(m?miesiac) na podstawie [111], Monaco
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(gdzie zakres stezenia i depozycji aktywno$ci wynosit odpowiednio 220-1900 Bq/(m?miesiac)
oraz 0,3-109 Bq/(m?miesigc)[112].

Zarowno stezenie jak i depozycja aktywnos$ci Pb-210 w catkowitym opadzie atmosferycznym
wykazata zmiennos$¢ sezonowa, przy czym w przypadku depozycji aktywnosci wyzsze wartosci
obserwowano w sezonie wiosennym i letnim (podobnie jak dla izotopéw kosmogenicznych),
natomiast w przypadku stezenia aktywno$ci wyzsze warto$ci obserwowano w sezonie jesiennym
i zimowym (przeciwnie do izotopéw kosmogenicznych). Charakter otrzymanej zmiennoSci
wynika z jednej strony z wyzszych stezen aktywno$ci Pb-210 w przygruntowej warstwie
powietrza w sezonie jesiennym i zimowym (co skutkuje w tych sezonach wyzszym stezeniem
aktywnos$ci w opadach) oraz z drugiej strony z bardziej intensywnych opaddéw atmosferycznych
rejestrowanych w sezonie wiosennym i letnim (co wptywa na wzrost rejestrowanej w catkowitym
opadzie atmosferycznym depozycji aktywnosci). Ciekawym i jednocze$nie trudnym do
wyjasnienia wynikiem badania sezonowos$ci byto zaobserwowanie za pomocg transformaty
Fouriera ok. 3 letniej okresowos$ci zar6wno w szeregach czasowych stezenia jak i depozycji
aktywnosci Pb-210 (wykresy 124,125, tabele 106,107).

Analiza zaleznosci depozycji aktywnosci Pb-210 od warunkéw meteorologicznych wykazata
Ze jedynymi istotnymi statystycznie czynnikami meteorologicznymi wptywajacymi na wielkos$¢
depozycji sa suma opadu catkowitego (R=0,27) oraz suma opaddédw ciektych (R=0,24). W
przypadku stezenia aktywno$ci, wykazano zalezno$¢ od sumy opadu atmosferycznego (R=-0,29),
sumy opadéw ciektych (R=-0,31), temperatury powietrza (R=-0,25), oraz sity wiatru z kierunkéw
NE (R=0,22), W (R=-0,24) i NW (R=-0,21). Z wymienionych czynnikéw tylko temperatura
powietrza oraz sita wiatru z kierunku W uznane zostaty za istotne statystycznie wspotczynniki w
modelu regresji wielokrotnej, i pozwolity wyjasni¢ 12% zmiennoSci steZenia aktywnosci Pb-210.

Analiza korelacji wzajemnych miedzy stezeniem aktywnos$ci Pb-210 i Be-7, wykazala
podobnie jak w przypadku aerozoli atmosferycznych, brak znaczacych korelacji sezonowych
(najwyzszy wspotczynnik korelacji wyniost R=0,49 w sezonie zimowym, w pozostatych sezonach
wspotczynnik nie przekroczyt wartosci R=0,38). Wyzsze wspoétczynniki korelacji uzyskano z
analizy korelacji wzajemnych miedzy depozycja aktywno$ci obu izotopow, tj. R=0,55 w sezonie
wiosennym i letnim, R=0,73 w sezonie jesiennym i R=0,39 w sezonie zimowym. Uzyskane wyniki
sugeruja, ze pomimo iz Zrédta obecnosci w atmosferze obu izotopéw s3a rézne (i rézna jest tez
dynamika zmian ich stezenia aktywnosci), to mechanizm wymywania przez opady atmosferyczne
jest zblizony. Podobne wnioski uzyskano réwniez w innych pracach [108,113]. Najwyzszy
wsp6tczynnik korelacji depozycji aktywno$ci rozwazanych izotopéw zaobserwowany w sezonie
jesiennym, prawdopodobnie zwigzany jest ze stabilnymi warunkami meteorologicznymi
wystepujacymi w tym sezonie tj. mato intensywnymi procesami pionowego i poziomego
transportu mas powietrza.

Kolejnym izotopem bedacym przedmiotem badan w proébkach catkowitego opadu
atmosferycznego byt K-40. Uzyskane Srednie miesieczne stezenie aktywnos$ci tego izotopu
wyniosto 26 Bq/m3 (po odrzuceniu jednej obserwacji odlegtej), natomiast $rednia miesieczna
depozycja aktywno$ci wyniosta 1 Bq/m?. Poza Krakowem badania zawarto$ci K-40 w opadach
atmosferycznych prowadzono réwniez w Maladze (gdzie Srednie stezenie aktywno$ci wyniosto 6
Bq/(m?miesiac)) na podstawie [108]. W przeciwienstwie do poprzednio oméwionych izotopéw
(tj. Be-7, Na-22 i Pb-210) depozycja aktywnosci K-40 nie wykazala wyraznej zmiennos$ci
sezonowej: jedynie w sezonie zimowym zaobserwowano znaczgco nizsze wartosci (ok. 2-krotnie
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nizsze niz w pozostatych sezonach). Z kolei stezenie aktywnosci K-40 nie wykazato zmiennosci
zaobserwowanej dla stezenia aktywno$ci w aerozolach atmosferycznych (uzyskujac najwyzsze
warto$ci w sezonie jesiennym, a najnizsze w sezonie zimowym). Badanie zmienno$ci sezonowej
przy pomocy transformaty Fouriera réwniez nie przyniosto jednoznacznych rezultatéw. W
przypadku stezenia aktywnoSci zaobserwowano okresowo$¢ roczng i péiroczng, natomiast w
przypadku depozycji aktywnosci okresowos¢ kwartalng, potroczna i wynoszaca ok. 2/3 roku.
Analizujgc widmo amplitudy sygnatu depozycji aktywno$ci w dziedzinie czestotliwosci (wykres
120) mozna jednak zauwazy¢, ze znaczaco sposrdéd tta wyrdznia sie tylko czestotliwosé
odpowiadajaca okresowi pétrocznemu. Oprécz sezonowosSci w szeregach czasowych stezenia i
depozycji aktywno$ci zaobserwowano réwniez wystepowanie dodatniego trendu liniowego,
ktérego zrddia nie udato sie jednak zidentyfikowac.

Analiza zaleZnosci stezenia aktywnos$ci K-40 od warunkéw meteorologicznych nie wskazata
zadnych istotnych korelacji. Z analizy korelacji wzajemnych mozna jedynie zauwazy¢, ze sposrod
wszystkich rozwazanych izotopéw, depozycja aktywnos$ci K-40 najstabiej koreluje z suma
ciektych opadéw atmosferycznych, co sugeruje brak istotnego wptywu ilosci ciektych opadéw na
proces wymywania K-40 z atmosfery (w przeciwienstwie do izotopéw kosmogenicznych).

Nastepnym badanym izotopem w probkach catkowitego opadu atmosferycznego byt Cs-137.
Stezenie aktywno$ci tego izotopu wahato sie od 0,08 do 6,87 Bq/m? osiagajac $rednig warto$¢ 0,7
Bq/m3 (po odrzuceniu obserwacji odleglej), natomiast depozycja aktywnos$ci wahata sie od 0,005
do 0,28 Bq/m? osiagajac $rednig warto$¢ 0,04 Bq/m?. Wieloletnia dynamika zmian aktywno$ci
Cs-137 w catkowitym opadzie atmosferycznym badana byta réwniez w Thessalonikach (gdzie
roczna depozycja aktywnoéci wahata sie od 135,5 Bq/m? w 1987 roku do 12,3 Bq/m? w 1992
roku)[109] oraz na Kubie (gdzie $rednia roczna depozycja aktywnos$ci w latach 1994-2002
wyniosta 0,24 Bq/m?)[115]. Podobnie jak w przypadku Pb-210, Be-7 i Na-22 najwyzsze warto$ci
depozycji aktywnos$ci Cs-137 zaobserwowane zostaly w sezonie wiosennym i letnim. Z kolei
stezenie aktywnoSci nie wykazato sezonowosci charakterystycznej dla aerozoli atmosferycznych
(osiagajac najwyzsze wartosci zima, a najnizsze jesienia). Analiza Fouriera szeregéw czasowych
stezenia i depozycji aktywno$ci wykazata w obu szeregach wystepowanie (w przyblizeniu)
okresowosci rocznej i potrocznej.

Analiza zaleznoSci stezenia i depozycji aktywnoSci Cs-137 od warunkéw meteorologicznych
nie wykazata, zadnych znaczacych korelacji. Mozna jedynie zauwazy¢, ze charakter korelacji
depozycji i stezenia aktywno$ci z sumg catkowitego opadu atmosferycznego i z suma opadéw
cieklych jest odwrotny: podczas gdy depozycja aktywnosci Cs-137 koreluje dodatnio z opadami,
stezenie aktywnoSci koreluje ujemnie (tabela 88 i 89). Taki sam wynik uzyskano réwniez dla
izotopow pochodzenia ziemskiego Pb-210 i K-40.

Sredni stosunek aktywnoéci Cs-137/K-40 w catkowitym opadzie atmosferycznym wynoszacy
0,04 wskazuje, tak jak w przypadku proébek filtrow powietrza, ze Zrédtem obu izotopéw w
atmosferze sg gtdéwnie procesy resuspens;ji.

Kolejnymi izotopami antropogenicznymi badanymi w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego byty Pu-238 i Pu-239+240. Mozliwo$¢ dtugookresowej analizy dynamiki zmian
aktywnos$ci obu izotopéw alfa promieniotwoérczych zostata znacznie ograniczona w wyniku
kontaminacji laboratorium radiochemicznego izotopami plutonu, ktére wystapito na przetomie
2013/2014. Po odrzuceniu obserwacji odleglych zwigzanych z wystapieniem kontaminacji
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$rednie stezenie i depozycja aktywnos$ci Pu-239+240 wyniosty odpowiednio 5 mBq/m? i 0,24
mBq/m?, natomiast steZenie i depozycja aktywnosci Pu-238 wyniosty odpowiednio 0,5 Bq/m? i
0,02 Bq/m?. Podobne wyniki otrzymano w badaniach poprzednio prowadzonych w Krakowie w
latach 2005-2007 (depozycja aktywnosci Pu-239+240 i Pu-238 wyniosta odpowiednio 0,301 0,07
Bg/m?). Podobnie jak dla pozostatych badanych izotopéw (oprécz K-40) wyzsze wartoSci
depozycji aktywnosci zaobserwowano w sezonie wiosennym i letnim, natomiast nizsze w sezonie
jesiennym i zimowym. Z kolei w przypadku stezenia aktywno$ci nie zaobserwowano zmiennosci
sezonowej charakterystycznej dla aerozoli atmosferycznych. Ciekawe rezultaty przyniosto
badanie zmienno$ci sezonowej przy pomocy transformaty Fouriera. W szeregach czasowych
przygotowanych dla okresu 01.2010-07.2013 zaobserwowano podobng okresowos$¢ dla obu
izotopoéw plutonu: w przypadku depozycji aktywnos$ci byta to okresowo$¢ roczna, natomiast w
przypadKku stezenia aktywnos$ci okresowos$¢ potroczna (wykresy 126-129, tabele 108-111).

Analiza korelacji wzajemnych miedzy Pu-239+240, a izotopami gamma promieniotwdrczymi
wykazata najwyzsze korelacje Pu-239+240 z Cs-137 i K-40, przy czym w przypadku stezenia
aktywnosci najwyzsze korelacje zaobserwowano w sezonie wiosennym, natomiast w przypadku
depozycji aktywnos$ci w sezonie jesiennym. Dodatkowo w sezonie jesiennym zaobserwowano
dodatniag korelacje depozycji aktywnos$ci Pu-239+240 z depozycja aktywnosci Be-7 (R=0,43).
Wyzsze korelacje depozycji aktywno$ci wystepujace w sezonie jesiennym (kiedy opady ciekte s3
mniej intensywne) i jednocze$nie brak znaczacych korelacji w sezonie wiosennym i letnim (kiedy
suma opadow ciektych jest najwyzsza) wskazujg na inny wptyw ilo$ci opadéw ciektych na proces
wymywania rozwazanych izotopdw z atmosfery. Aby moc jednak wyciggna¢ bardziej
jednoznaczne wnioski, w analizie oprdécz sumy cieklych opadéw atmosferycznych nalezatoby
uwzgledni¢ réwniez czas wystepowania opaddw cieklych oraz ich intensywnos¢.

Tak jak w przypadku prébek aerozoli atmosferycznych, w probkach catkowitego opadu
atmosferycznego réwniez podjeto prébe wskazania zrédet pochodzenia izotopéw plutonu. Z
analizy wykreséw 94-96 przedstawiajgcych zmienno$¢ w czasie stosunku aktywnosci Pu-238/Pu-
239+240 wynika, ze dla wiekszosci prébek zrédto pochodzenia izotopéw plutonu jest mieszane.
Najwyzszym stosunkiem $wiadczacym o pochodzeniu z wypalonego paliwa jadrowego (w
szczegO6lnosci np. z miejsc o wysokim opadzie czarnobylskim) charakteryzuja sie probki z czerwca
(0,59 £+ 0,09)ilipca (0,52 + 0,14) 2010, natomiast najnizszy stosunek zostat zaobserwowany dla
probki zebranej w lipcu 2015 (0,037 + 0,019). Uwzgledniajgc niepewnoSci pomiarowe, w kazdej
badanej prébce stosunek aktywnos$ci izotopow plutonu byt wyzszy badz réwny wartosci
charakterystycznej dla opadu globalnego (tabela 9). Réwniez stosunki aktywnosci Cs-137/Pu-
239+240 wskazuja na mieszane pochodzenie izotopéw plutonu. Warto$¢ stosunku
charakterystyczng dla awarii E] w Czarnobylu przedstawia jedynie prébka zebrana w lutym 2013
roku (1643 +516). Z kolei najnizszg warto$¢ stosunku aktywnos$ci Cs-137/Pu-239+240
zaobserwowano dla probki zebranej w czerwcu 2014 (37 + 11). Wynik ten, uwzgledniajac
niepewno$¢ pomiarowa, §wiadczy o pochodzeniu plutonu z globalnego opadu atmosferycznego
(tabela 9).
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Podsumowanie

Celem rozprawy doktorskiej byto zbadanie dynamiki zmian stezenia i depozycji aktywnosci
wybranych izotopéw promieniotwdrczych w atmosferze (Be-7, Na-22, K-40, Pb-210, Cs-137, Pu-
238 oraz Pu-239+240) na podstawie 12-letniego zestawu probek aerozoli atmosferycznych z
przyziemnej warstwy powietrza oraz probek catkowitego opadu atmosferycznego zebranych w
IF] PAN w Krakowie. Ze wzgledu na Zrodta emisji do atmosfery, izotopy te reprezentujg wszystkie
najwazniejsze grupy (tj. izotopy kosmogeniczne, ziemskie oraz antropogeniczne) i w zwigzku z
tym moga by¢ wykorzystywane jako markery réznorodnych proceséw transportu aerozoli w
atmosferze.

Z uwagi na bardzo duzy i ré6znorodny zestaw danych pomiarowych (ok. 1000 pomiaréw, z
koérych otrzymano ok. 3800 wynikéw pomiarowych) wszystkie analizy wykonano w oparciu o
model eksploracji danych CRISP-DM. Potraktowanie analizy danych jako procesu, a nie jako
zbioru niezaleznych metod zmniejszyto prawdopodobienstwo uzyskania btednych wynikéw i w
zwigzku z tym wyciagniecia fatszych wnioskéw. W badaniach prowadzonych w ramach niniejszej
pracy zastosowanie kompleksowego, usystematyzowanego podejscia umozliwito analize
otrzymanego zbioru danych, ktéry jak kazdy zbiér danych rzeczywistych, zawierat pewne braki,
btedy i niespo6jnosci.

W ramach niniejszej pracy zgromadzono i opracowano tgcznie ok. 1000 widm emisyjnych
promieniowania gamma i alfa. W tym dla 170 prébek przeprowadzono procedure
radiochemicznego wydzielenia izotopow plutonu w celu przygotowania ich do pomiaréw z
uzyciem spektrometrii promieniowania alfa. Na podstawie przeprowadzonych pomiaréw
uzyskano wyniki stezenia aktywno$ci rozwazanych izotopéw w prébkach aerozoli
atmosferycznych oraz wyniki stezenia i depozycji aktywnosci tych izotopoéw w prébkach
catkowitego opadu atmosferycznego. Nastepnie w celu przygotowania danych do dalszych analiz
zgodnie z wybranym algorytmem oszacowano warto$ci dla wynikéw bedgcych ponizej limitu
detekcji. Dla tak przygotowanych danych wyznaczono wybrane elementy statystyki opisowej.
Nastepnie przeanalizowano otrzymany zbiér danych pod katem brakéw, niespojnosci i btedow
grubych przeprowadzajac m.in. analize obserwacji odleglych oraz analize zalezno$ci wynikéw
pomiarowych od rodzaju detektora oraz konfiguracji mierzonych prébek (analiza wykonana dla
wynikéw gamma spektrometrycznych tygodniowych probek aerozoli atmosferycznych). W tym
samym etapie, po zrozumieniu otrzymanego zbioru danych zidentyfikowano ograniczenia, jakimi
oprocz problemoéw technicznych byto: pochodzenie danych tylko z jednego punktu pomiarowego,
dtugie okresy probkowania oraz inna rozdzielczo$¢ czasowa poboru prébek aerozoli i opadu
catkowitego. Nastepnie na zbiorze danych wykonano proces czyszczenia z btedéw grubych,
uzupelnienia brakéw oraz przygotowania danych w réznych rozdzielczosciach czasowych, tak by
otrzymac¢ kompletne szeregi czasowe zmienno$ci stezenia i depozycji aktywnosci rozwazanych
izotopow. Biorgc pod uwage zidentyfikowane ograniczenia oraz mozliwosci zrealizowano
nastepujace cele badawcze:

v" Wyznaczono zawarto$ci izotopow 238Pu, 239+240Py, 210Pb, 7Be, 137Cs, 22Na, 4K w badanych
probkach

v’ Zbadano korelacje wzajemne pomiedzy stezeniem i depozycja aktywno$ci rozwazanych
izotopoéw w badanych prébkach

v' Zbadano zalezno$ci stezenia aktywno$ci rozwaznych izotopéw zawartych w
przygruntowej warstwie powietrza od stezenia pytu zawieszonego w powietrzu
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v' Zbadano zalezno$ci pomiedzy zawarto$cig rozwazanych izotopéw w powietrzu i w
catkowitym opadzie atmosferycznym

v’ Zbadano Zrédta izotopéw plutonu w badanych prébkach

v' Zbadano strukture szeregéw czasowych stezenia i depozycji aktywnosci rozwazanych
izotopéw w badanych prébkach

v' Oszacowano dawki pochodzgce od ekspozycji zewnetrznej i wewnetrznej na
promieniowanie jozniujace emitowane przez rozwazane izotopy promieniotworcze
zawarte w przygruntowej warstwie powietrza

Badania przeprowadzone w ramach tej pracy pozwolily na analize dynamiki zmian
stezenia i depozycji aktywnoS$ci izotopoéw 238Pu, 239+240Py, 210Pb, 7Be, 137Cs, 22Na, 40K w
przygruntowej warstwie powietrza oraz w catkowitym opadzie atmosferycznym. Kompleksowe
zbadanie wzajemnych korelacji miedzy rozwazanymi izotopami wraz z analizg zaleznosci od
wybranych wskaznikéw meteorologicznych byto podstawa do wskazania Zrédet pochodzenia
tych izotopo6w w mierzonych prébkach oraz oceny ich mozliwego wykorzystania jako
wskaznikéw proceséw transportu aerozoli w atmosferze. Autorka pracy wyraza nadzieje, ze
uzyskany dtugoletni zestaw danych pomiarowych zaré6wno w powietrzu jak i w catkowitym
opadzie atmosferycznym wraz z wynikami przeprowadzonych analiz moze stanowi¢ cenny wktad
w badania radioaktywnoSci atmosfery w tej czesci Europy.
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