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Streszczenie

Izotop 2'°Pb, element naturalnego szeregu promieniotwoérczego **U, jak dotad nie byt uwzgledniany przy ocenie ryzyka zagrozenia radia-
cyjnego, szczegolnie w odniesieniu do systemu ochrony radiologicznej w podziemnych zaktadach gorniczych (Rozporzadzenie 2002) czy
kontroli narazenia radiacyjnego zwiazanego z wydobyciem oraz przetworstwem ropy i gazu (Radiation... 1999). Okazuje si¢ jednak, ze ze
wzgledu na swoje wlasciwosci fizykochemiczne nuklid ten moze zachowywac si¢ zupetnie niezaleznie od pozostatych elementow szere-
gu, w ktorym wystepuje. Wyniki badan prowadzonych w ramach rutynowej kontroli zagrozenia radiacyjnego w podziemnych zaktadach
gorniczych $wiadcza o tym, ze dla wigkszosci osadéw dotowych, powstajacych na skutek wspotstracenia radu i baru w postaci siarczanu
radowo-barowego, obserwuje si¢ znacznie wyzsze jego stezenia, niz wynikaloby to z samego tylko rozpadu ***Ra. Implikuje to koniecz-
no$é monitorowania stezenia 2'’Pb w tych osadach, co jest zwiazane z wieloma trudno§ciami analitycznymi i pomiarowymi. Niniejszy
artykut poswigcony jest wyznaczaniu wspotczynnika poprawkowego zwiazanego ze zjawiskiem samoabsorpcji w probkach statych pod-
czas oznaczania *'’Pb metoda spektrometrii promieniowania gamma. Uzyskane wsp6tczynniki wahaty si¢ w granicach 0,51-6,96 cm?/g,
co dowodzi, ze nieuwzglednienie poprawki na samoabsorpcj¢, moze prowadzi¢ do powaznych btedéw i niedoszacowan w ocenie zagro-

zenia radiacyjnego.
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1. WPROWADZENIE

Otéw *'°Pb jest naturalnie wystepujacym nuklidem pro-
mieniotwérczym, elementem uranowego (**U) szeregu pro-
mieniotworczego. Powstaje w wyniku rozpadu tzw. krotko-
zyciowych pochodnych **’Rn, bezposrednio z rozpadu *'*Po
(99,98%) oraz *'*Bi przez *"’T1 (0,02%). *'°Pb ulega rozpa-
dowi typu beta do *'°Bi. Przemianie tej towarzyszy emisja
kwantu promieniowania gamma o energii 46,5 keV. *'’Bi
ulega rowniez rozpadowi typu beta, w rezultacie ktorego
powstaje 2'°Po, ten za$ ulega rozpadowi typu alfa do stabil-
nego izotopu “"°Pb. Przemianie tej towarzyszy emisja tylko
promieniowania alfa. W zwiazku z tym analiza stezenia *'°Po
wymaga dos¢ skomplikowanych metod pomiarowych, bazu-
jacych na jego chemicznej separacji (Clayton, Bradley 1995).
Z drugiej strony *'°Po, jako nuklid alfapromieniotworczy, jest
niezwykle niebezpieczny w przypadku wniknigcia do organi-
zmu czlowieka. Warto$ci jednostkowych dawek obcigzaja-
cych dla kilku wybranych nuklidow szeregu uranowego
przedstawiono w tabeli 1.

Tabela 1. Jednostkowe dawki obcigzajace e(g) dla pracownikéw, zwigzane z wni-
knieciem wybranych nuklidéw do ich organizméw droga oddechowa, i pokarmowa,

Droga oddechowa Droga pokarmowa
Nuklid e(g) 1um e(g) 5um e(9)
Sv/Bq Sv/Bq Sv/Bg
210Ph 8,9-07 1,1-10% 6,9-107
210Bj 1,1-10° 1,4-10° 1,9-10°
210Pg 6,0-107 7,1-107 2,4-107

Wzajemny stosunek okreséw polowicznego rozpadu *'°Pb,
2198i i ?'%Po powoduje, ze nuklidy te stosunkowo szybko
osiagaja stan wiekowej rownowagi promieniotworczej (rys.
1). Fakt ten powinien by¢ uwzgledniany w kazdym przypad-

ku oceny zagrozenia radiacyjnego czy tez oceny oddziatywa-
nia na srodowisko oraz moze by¢ wykorzystywany (lub sta-
nowi¢ ograniczenie) w metodach pomiaru *'°Pb.
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Rys. 1. Zmiany stezenia w czasie 2'%Pb i 219Po w uktadzie izolowanym (stan wiekowe;]
réwnowagi promieniotwérczej miedzy 210Pb i 210Bj jest osiagany po okoto 50 dniach)

Ze wzgledu na stosunkowo dtugi okres potowicznego roz-
padu (22,3 roku) *'°Pb jest jedynym naturalnym promienio-
tworczym izotopem otowiu, ktorego wystepowanie w §rodo-
wisku nie jest bezposrednio zwigzane z obecno$cig jego izo-
topu macierzystego. Jego stgzenie moze ulega¢ zmianom pod
wplywem naturalnych procesow $Srodowiskowych (atmosfe-
rycznych, hydrologicznych) lub antropogenicznych.

Do najistotniejszych czynnikow zagrozenia radiacyjnego
w kopalniach naleza promieniotworcze wody dotowe oraz
powstajace z nich osady zawierajace podwyzszone stgzenia
izotopow radu (“*°Ra i “**Ra). Powstajg one przez wspolstra-
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cenie radu z siarczanem baru i pozniejszg sedymentacje.
Poniewaz obserwowane w wodach dotowych stezenie *'’Pb
jest na ogot bardzo niskie, zaklada si¢, Ze nie uczestniczy on
W procesie tworzenia osadow, w zwigzku z czym nie powi-
nien wystepowaé w tych osadach w chwili ich powstawania.
Jego akumulacja zwigzana jest z rozpadem radu, zgodnie
z prawem rozpadu promieniotworczego (Michalik 2011).

Na podstawie pomiaréw stgzenia nuklidow promienio-
tworczych w osadach, prowadzonych w ramach rutynowej
kontroli zagrozenia radiacyjnego w kopalniach, mozna
stwierdzi¢, ze obserwowane stezenie otowiu rzadko odpo-
wiada wartosci wynikajacej tylko z rozpadu radu. Wsrod
osadow badanych w Laboratorium Radiometrii GIG (obec-
nie: Slaskie Centrum Radiometrii Srodowiskowej GIG)
w ciggu ostatnich 20 lat zauwazono, ze w okoto 70% przy-
padkéw stezenie promieniotwércze *'°Pb znacznie przekra-
czato warto$¢ wynikajaca z samego tylko rozpadu **°Ra. Dla
okoto 22% badanych osadéw stwierdzono zgodno$é stezenia
olowiu z ta warto$cia, natomiast w blisko 8% przypadkow
stezenie *'’Pb okazato si¢ byé znacznie nizsze od wartosci
spodziewanej. Oznacza to, ze dla wigkszosci powstajacych
osadow akumulacja *'°Pb nastepuje nie tylko na skutek roz-
padu **°Ra, ale rowniez w wyniku dotad blizej nierozpozna-
nych procesé6w geochemicznych. Zaobserwowane stgzenia
29pp w osadach wytracajacych sie z wod dotowych siegaja
nawet kilkunastu kilobekereli na kilogram masy osadu.
Dla poréwnania, typowe wartosci stezenia 2'°Pb w glebie na
terenie Polski wynoszg $rednio kilkadziesiat bekereli na kilo-
gram (od 7,9 do 91,2 Bg/kg) (Radiologiczny... 1997). Tak
wysoka aktywno$¢ otowiu stanowi znaczacy wktad do dawki
skutecznej otrzymywanej przez pracownikow kopaln zatrud-
nionych w bezposrednim sasiedztwie takich osadow (gtownie
w  wyniku przypadkowego wniknigcia do organizmu).
Z drugiej strony, wysoka liczba probek, w ktorych stezenie
olowiu jest znacznie nizsze od warto$ci spodziewanych na
podstawie rozpadu radu, wskazuje na istotng mobilno$¢ tego
nuklidu. W zwiazku z tym istnieje niebezpieczenstwo jego
przedostania si¢ do srodowiska z miejsca deponowania osa-
dow (sktadowisk) badZz wprost z osadnikow znajdujacych si¢
na powierzchni, najczgéciej nie do$¢ skutecznie odizolowa-
nych od otoczenia. Istotne staje si¢ ryzyko migracji tego
izotopu, na przyktad do wod podziemnych, czego konse-
kwencja moze by¢ skazenie wod pitnych. Ze wzgledu na
swoje wlasciwosci chemiczne otéw nie jest usuwany z orga-
nizmu czlowieka. Po jego wniknigciu do organizmu cztowie-
ka nalezy si¢ spodziewa¢ stosunkowo szybkiego narastania
29po, ktory charakteryzuje si¢ rowniez duza wartoscia
jednostkowej dawki obcigzajacej. W rezultacie wniknigcie
kazdego bekerela izotopu *'°Pb droga pokarmowa (lub odde-
chowa), na przyklad na skutek konsumpcji, moze prowadzi¢
do istotnego, ze wzgledu na wymagania ochrony radiologicz-
nej, wzrostu narazenia na promieniowanie. W zwigzku
z powyzszym konieczne staje si¢ dokladne oznaczanie *'Pb
w roznych probkach srodowiskowych.

Wiasciwosci fizykochemiczne otowiu oraz parametry roz-
padu izotopu *'°Pb sa powodem trudnosci w precyzyjnym
oznaczaniu tego nuklidu, w szczegdlnosci w probkach, ktore
znacznie r6znig si¢ gestoscig i sktadem chemicznym, co jest
znamienne w przypadku osadéw powstajacych z wdod doto-
wych. Ponizej omoéwiono trzy metody analitycznego ozna-
czania stezenia *'’Pb w probkach.

2. PRZEGLAD METOD BADAWCZYCH

W czasie rozpadu atomu otowiu 210 emitowane jest pro-
mieniowanie beta i gamma. Jak wspomniano, stosunkowo
szybko ustala si¢ stan wiekowej rownowagi promieniotwor-
czej olowiu i polonu, ktory jest emiterem promieniowania
alfa. Zatem do pomiaru stezenia *'’Pb moga by¢ zastosowane
metody pomiarowe oparte na detekcji kazdego z rodzajow
promieniowania jonizujacego.

Spektrometria promieniowania gamma jest mozliwa do
stosowania, gdy w badanych materiatach wystgpuje wzgled-
nie wysoka aktywno$¢ *'°Pb. Typowy limit detekcji dla tej
metody wynosi okoto 0,4 Bq/kg. Zastosowanie niskottowych
oston z olowiu pozbawionego izotopu *'’Pb pozwala nieco
obnizy¢ tto i tym samym poprawi¢ limit detekcji. Jednak
rozwigzania takie sg niezwykle kosztowne. Dodatkowe
utrudnienia przy pomiarach metoda spektrometrii promie-
niowania gamma sg zwigzane z niska energia promieniowa-
nia emitowanego przez *'°Pb. Wymusza to konieczno$é
stosowania odpowiednich poprawek zwigzanych nie tylko
z gestoscia, ale rowniez ze skladem chemicznym matrycy.
Jedng z metod oszacowania wielkoséci poprawki jest zastoso-
wanie symulacji Monte Carlo, bazujacej na znajomosci skta-
du chemicznego (Jodtowski 2006). Glowna wada tego roz-
wigzania jest konieczno$¢ znajomosci sktadu chemicznego,
co zwigksza koszty i czas badania. Alternatywa dla tego
rozwigzania (réwniez wymagajacg uprzedniej znajomosci
sktadu chemicznego) jest stosowanie probek wzorcowych
o sktadzie chemicznym i gestosci podobnych do tych z bada-
nej probki. Odmiennym rozwigzaniem, szeroko stosowanym
w laboratoriach, jest oszacowanie wielkosci samopochtania-
nia za pomocg eksperymentu transmisyjnego (Cutshall,
Larsen, Olsen 1983). Po pomiarze i wstgpnym oznaczeniu
aktywnosci 2'°Pb nad badana probka znajdujaca sie na detek-
torze promieniowania umieszcza si¢ punktowe zrédto *'°Pb
o znanej aktywnosci. W celu ograniczenia rozpraszania
i uzyskania spojnej wiazki promieniowania prostopadiej do
powierzchni probki stosuje si¢ kolimator. Nastgpnie wyzna-
cza si¢ intensywno$¢ pochtaniania w piku odpowiadajacym
energii 46,5 keV i za pomocg odpowiednich wzoréw oblicza
si¢ poprawke. Glowna zaletg tego rozwigzania jest brak ko-
niecznosci wyznaczenia sktadu chemicznego badanej probki.
Sposrod wad tej metody nalezy wymieni¢ ograniczenia
W stosowanej geometrii pomiarowej oraz bardzo uproszczony
matematyczny opis zjawiska pochtaniania w probce, na pod-
stawie ktorego utworzono wzor pozwalajacy na obliczenie
koncowej poprawki. Zaletg stosowania w ogoéle spektrometrii
promieniowania gamma jest brak koniecznosci chemicznej
preparatyki probek poddawanych pomiarowi oraz stosunko-
wo krotki czas niezbedny do uzyskania wynikéw badan.
Zazwyczaj nie przekracza on 24 godzin.

Spektrometria ciektoscyntylacyjna (LSC) umozliwia de-
tekcje promieniowania beta, emitowanego przez izotopy
promieniotwdrcze zawarte w analizowanym materiale,
z duza, praktycznie bliskg 100%, wydajnoscia. Metoda ta
jednoczesnie umozliwia rozroznianie energii promieniowa-
nia, co w rezultacie pozwala na identyfikacj¢ izotopow, be-
dacych zrédlem rejestrowanego promieniowania. Warunkiem
koniecznym do przeprowadzenia pomiaru metoda spektrome-
trii ciekloscyntylacyjnej jest wprowadzenie analizowanego
materiatu do roztworu. Roztwor ten, po zmieszaniu z ciektym
scyntylatorem, stanowi probke bezposrednio mierzong na
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liczniku scyntylacyjnym. Typowy limit detekcji dla tej meto-
dy ksztalttuje si¢ na poziomie kilkudziesigciu milibekereli na
probke. Zastosowanie preparatyki chemicznej pozwalajacej
na ekstrakcje otowiu i jego zatezenie, umozliwia uzyskanie
jeszcze nizszych limitow detekcji. Sprowadza si¢ to jednak
do konieczno$ci opracowania konkretnej procedury prepara-
tyki chemicznej dla kazdej matrycy. Z uwagi na fakt, ze do-
stepne obecnie spektrometry ciekloscyntylacyjne nie sa
w stanie calkowicie rozdzieli¢ sygnatu pochodzacego od
rejestracji promieniowania beta *'°Pb i *'°Bi, optymalny
poziom sygnatu w stosunku do tta mozna uzyskac po ustale-
niu si¢ wiekowej réwnowagi promieniotworczej mig¢dzy
izotopem *'°Pb i *'°Bi. Powoduje to, Ze czas oczekiwania na
wyniki pomiaru wydiuza si¢ do prawie miesiagca od zakon-
czenia preparatyki chemicznej. Pomiar mozna oczywiscie
wykona¢ wczedniej, ale w takiej sytuacji nalezy zastosowac
identyczny rezim czasowy dla badanych prébek i probek
wzorcowych wykorzystanych do kalibracji, co w znacznym
stopniu komplikuje cykl pomiarowy, a w rezultacie nie za-
pewnia optymalnego limitu detekcji. Mala rozdzielczosé
energetyczna spektrometrow ciektoscyntylacyjnych wymusza
réwniez stosowanie preparatyki chemicznej, ktéra gwarantuje
usuni¢cie z probki innych nuklidéw promieniotworczych,
bedacych emiterami promieniowania beta, ktorych wystepo-
wanie w analizowanej probce nie jest w zaden sposob powia-
zane z wystepowaniem izotopu *'°Pb. Dotyczy to glownie
izotopow radu i toru, a takze ich pochodnych, w szczegdlno-
$ci tych, ktore wystepuja w szeregu torowym.

Pomiar stezenia *'’Pb mozna wykona¢ rowniez za pomoca
spektrometrii promieniowania alfa, wykorzystujac fakt usta-
lenia sie rownowagi promieniotworczej migdzy *'°Pb i *'°Po
(Vajda i in. 1997). Metoda ta, uzupetniona o odpowiednig
preparatyke chemiczng, pozwala oznaczaé stgzenie ofowiu na
nizszym poziomie niz metoda cieklych scyntylatorow. Jej
wada jest koniecznos$¢ znajomosci aktualnego stosunku
izotopu *'’Pb do *'°Po w badanej probce, poniewaz nie zaw-
sze, a w szczegolnosci w materiatach pochodzenia biologicz-
nego, mozna zalozy¢ istnienie stanu trwalej rownowagi pro-
mieniotworczej miedzy tymi nuklidami. Najbezpieczniej-
szym rozwigzaniem jest przeprowadzenie ekstrakcji polonu
z badanej probki po uplywie pieciu okresdOw potowicznego
rozpadu izotopu *'°Po od jej pobrania, co daje prawie dwa
lata. Tak dtugi czas oczekiwania na wynik badania jest nie do
przyjecia z wielu wzgledow.

3. METODA ZASTOSOWANA W SLASKIM
CENTRUM RADIOMETRII SRODOWISKOWEJ
GLOWNEGO INSTYTUTU GORNICTWA

W Slaskim Centrum Radiometrii Srodowiskowej *'°Pb ru-
tynowo oznacza si¢ w materiatach statych metoda spektrome-
trii promieniowania gamma. Jak zaznaczono wecze$niej,
gldéwnym ograniczeniem stosowania tej metody jest zjawisko
samopochfaniania  niskoenergetycznego promieniowania
gamma w materiale probki. Zjawisko to wywolane jest gtow-
nie absorpcja fotoelektryczng oraz rozpraszaniem Comptona.
Intensywno$¢ samopochlaniania wzrasta proporcjonalnie
do gestosci probki oraz zawarto$ci pierwiastkow ciezkich
(a wigc wraz z efektywng liczba atomowa). W rezultacie
promieniowanie gamma, emitowane przez zawarte w probce
nuklidy otowiu, ulega ostabieniu w stopniu zaleznym od

rodzaju materiatu, z ktorego zostata pobrana badana probka.
Fakt ten uniemozliwia poprawne oznaczenie st¢zenia pro-
mieniotworczego tego nuklidu na podstawie krzywej wydaj-
nosci detektora, przygotowanej na podstawie wzorca o innym
sktadzie chemicznym niz badana probka. W zwiazku z po-
wyzszym konieczne staje si¢ wyznaczenie poprawki na
samopochtanianie dla kazdej badanej probki. W SCRS
wyznacza si¢ jg, korzystajac z tzw. metody transmisyjnej,
polegajacej na pomiarze catkowitego masowego wspotczyn-
nika absorpcji. Nastgpnie oblicza si¢ poprawke, ktorg wyko-
rzystuje sie do skorygowania wyniku aktywnosci *'°Pb
w badanej probcee, uzyskanego w ramach rutynowego pomia-
ru. W literaturze mozna znalez¢ kilka wariantéw odpowied-
niej formuty obliczeniowej (Cutshall, Larsen, Olsen 1980;
Khater, Ebaid 2008; Jodlowski 2006). Ze wzgledu na wat-
pliwosci, jakie budzi poprawno$¢ obliczen przeprowadzo-
nych w przywotanych pracach, ponizej przedstawiono
doktadne wyprowadzenie wzoru na poprawke C.

Do badan wzieto probke materiatu zawierajacego 2'°Pb
w ksztalcie ptaskiego walca (rys. 2), lezaca bezposrednio
na plaskim detektorze. Zatozono, ze nuklidy otowiu sg rozto-
zone rownomiernie w calej objgtosci probki.

Rys. 2. Prébka w geometrii cylindrycznej (szalka) o wysoko$ci H

Cala objetos¢ probki podzielono ptaszczyzna réwnolegla
do podstawy na i nieskonczenie matych warstw o wysokosci
dx. Dla kazdej tak wyodrebnionej warstwy mozna zatozy¢, ze
generowana w niej, w wyniku rozpadu nuklidow otowiu,
liczba kwantéw promieniowania gamma (z ktérych czgsc
ulegnie samoabsorpcji) bedzie rowna

I R
I dx 1
gdzie:

I — rzeczywista liczba kwantéw promieniowania gamma,
generowana w calej objetosci probki (liczba ta wynika wprost
z aktywnosci probki),

H — wysoko$¢ probki,

dx — grubos¢ i-tej warstwy.

Klasycznie ostabienie wigzki kwantow promieniowania
gamma w materii mozna opisa¢ za pomoca (zmodyfikowane-
go) prawa Lamberta-Beera

I=1e™ 2)
gdzie:

I — natgzenie wiazki po przejsciu przez osrodek o gestosci
p [g-em™] i grubosci x [cm],

Iy — natezenie wigzki kwantdw promieniowania gamma
padajacej na dany osrodek,

1 — masowy wspotezynnik ostabienia [cm”g'].

Zgodnie z wzorem (2) liczba kwantéw promieniowania

gamma (/,;) zarejestrowanych w detektorze od i-tej warstwy
probki znajdujacej si¢ w odleglosci x od detektora rowna sig
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ps

I —
1, = dve™ 3)

Sumujac obliczone w ten sposob liczby kwantéw promie-
niowania gamma dla wszystkich i warstw, otrzymuje si¢

H
Iy
I,= J-ERe W dx (4)
0
Rozwigzaniem catki (4) jest
1—e!
IP = IR Llp—H (5)
Stad
1 H
C — R _ MP (6)

Z 1— e—HpH

Wyznaczong na podstawie powyzszego wzoru wielkos¢ C
nazywa si¢ poprawka na samoabsorpcje.

W eksperymencie transmisyjnym (przeprowadzanym wg
metody Cutshalla) bezposrednio na probcee kladzie si¢ zrodio
promieniowania gamma o energii odpowiadajacej energii, dla
ktorej nalezy wyznaczy¢ poprawke, i mierzy sie liczbe im-
pulséw zarejestrowanych w detektorze (/zp). Nastepnie po-
wtarza si¢ eksperyment po usuni¢ciu probki tak, aby zrodlo
pozostalo w tej samej odleglosci od detektora, rejestrujac
liczbe impulséw (I). Korzystajac powtornie z prawa Lam-
berta-Beera (2), otrzymuje si¢

—upH
Lp=1,e" (7)
lub
]ﬂ = efupH (8)
I7,
Logarytmujac formalnie rownania (7) i (8) uzyskuje si¢
—1n| Lz0

upH =1n ©)

IZP

Podstawiajac (8) i (9) do (6), otrzymuje si¢
C= WwH 1yp
= 1_e_“pH - 1 IZP (10)
Iz,
lub bezposrednio dla pomiarow wzgledem wzorca
1
ln([WJ
_ P

C=—77 (1)

1=t~

Iy

gdzie Iy, Ip to liczby zliczen rejestrowanych w detektorze
przy przeswietlaniu odpowiednio wzorca i probki.

Wynik oznaczenia uzyskany bezposrednio z rutynowego
pomiaru nalezy pomnozy¢ przez obliczong warto$¢ poprawki
C. W realizacji tej metody w celu wyznaczenia poprawki dla
?1%p kluczowym elementem jest zastosowanie silnie skoli-
mowanej wiagzki promieniowania o energii 46,5 keV. W tym
celu w SCRS wykorzystano punktowe zrodto *'°Pb o aktyw-
nosci 208 (+4%) kBq. Zrédlo ma ksztatt ptaskiego dysku
(o wymiarach: 25 mm — $rednica, 3 mm — wysoko$¢) wyko-
nanego z pleksiglasu, z umieszczonym centralnie materiatem
promieniotwdrczym (ok. 1x1 mm). Zamknigte w otowianym
kolimatorze, umieszczone zostalo bezposrednio nad probka

(rys. 3).

Rys. 3. Uktad pomiarowy zawierajacy zrédto 21°Pb w kolimatorze (1), badang probke
w cylindrycznym naczyniu pomiarowym (2) oraz detektor germanowy (3)

Badana probka znajdowata si¢ w cylindrycznym pojemni-
ku pomiarowym o wymiarach: 10 mm — wysoko$¢, 90 mm
— $rednica, rutynowo stosowanym do pomiaréw metoda
spektrometrii promieniowania gamma. Wykorzystana do
analizy iloSciowej krzywa wydajnos$ci detektora zostata wy-
znaczona na podstawie wzorca pomiarowego zawierajacego
certyfikowany materiat odniesienia RGU-1, wytwarzany
przez Miedzynarodowa Agencje Energii Atomowej (IAEA)
w Wiedniu, zawierajagcy nuklidy uranowego szeregu pro-
mieniotworczego znajdujace si¢ w wieckowej rownowadze
promieniotworczej. Gesto$¢ materialu wzorcowego wynosi
1,15 g/em’.

W eksperymentach uzywano detektora germanowego typu
BEGe (broad energy) produkcji firmy Canberra. Detektor ma
ksztalt plaskiego walca o $rednicy 81 mm i wysokosci
31 mm. Powierzchnia aktywna detektora to okoto 5000 mm?®.
Rozdzielczos¢ pikow (FWHM) dla zrédta kobaltu “Co wy-
nosi: 0,75 keV — dla linii 122 keV oraz 2,2 keV — dla linii
1332,5 keV. Rozdzielczo$é dla linii 46,5 keV (*'°Pb) wynosi-
fa typowo 0,60 keV.

4. WYNIKI BADAN

Wykonano pomiary liniowego wspolczynnika absorpcji
oraz na jego podstawie obliczono poprawke C dla 60 ré6znych
probek osadow kopalnianych. Badane probki charakteryzo-
waly si¢ szerokim zakresem stgzenia promieniotwdrczego
izotopow radu i otowiu:

e Ra: 41,7-62 230 Bg/kg,

e *Ra: 16,7-22 250 Bg/kg,

e ?'Pb 56,2-6040 (bez korekcji) lub 42,2—11 700 (z korek-
cja) Bg/kg.

Ggestos$¢ badanych probek wahata si¢ w granicach: 0,45-
1,40 g/em’. Szczegélowe wyniki uzyskanych pomiarow
przedstawiono w tabeli 2.
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Tabela 2. Wyniki pomiaréw wspétczynnika poprawkowego

Lp 6Ra BRa py Hipp* Ge;stoic’ c CZ*
: Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg g/cm cm’/g
1 17190 +440 72,9 £9.9 6040 £320 8330 £610 0,99 1,38 1,10
2 2755 £72 44 +12 2110 +120 1920 +£150 0,96 0,91 0,74
3 1531 £39 56,9 +4,4 1249 £58 1199 +82 0,98 0,96 0,77
4 850 +26 44,3 +8,8 896 +69 725 +67 0,86 0,81 0,74
5 616 £19 36,7 £8,7 607 £59 491 £54 0,89 0,81 0,71
6 443 £12 38,9423 35517 273 £19 0,96 0,77 0,63
7 950 +28 48,2443 758 +42 598 +45 0,82 0,79 0,76
8 2018 +19 40,9 £5,1 1621 77 1590 110 1,08 0,98 0,72
9 348 £9 31,9+22 327 19 297 £23 1,21 0,91 0,59
10 230 £8 34,1427 249 £16 209 £18 0,86 0,84 0,77
11 2692 +69 39,2 +6,3 1520 £80 1380 +110 0,97 0,91 0,74
12 1497 £37 32 £3.4 1015 +47 954 +66 1,06 0,94 0,70
13 747 £20 26,4 +4,1 502 £34 416 £36 1,07 0,83 0,61
14 5530 £150 47,9 £5,6 3230 £150 3130 £210 0,94 0,97 0,81
15 12800 +300 89 +22 4640 +220 5710 £390 1,13 1,23 0,85
16 301 £8 19,5 £1,7 214 £13 192 £16 1,38 0,90 0,51
17 664 £21 33,945,9 719 +46 560 +46 0,75 0,78 0,82
18 557 16 40,2 £3,2 642 +£22 526 £32 0,84 0,82 0,77
19 91,5 +3,1 29,4429 133 £11 102 £10 0,71 0,77 0,85
20 41,7 1,7 27,1 £2,8 56,2 £5,7 42 5 0,56 0,75 1,06
21 172 £7 179 £12 84 £15 64 +£12 0,67 0,77 0,90
22 1476 £26 602 £27 186 £29 206 £34 1,40 1,11 0,62
23 23950 £640 7680 £380 1410 £110 3250 £300 0,90 2,31 2,01
24 2137 +83 1028 +£67 675 +83 614 £82 0,55 0,91 1,30
25 4590 £120 1173 £60 860 +81 808 +87 0,75 0,94 0,99
26 429 +17 123 £9 258 £22 201 £20 0,50 0,78 1,22
27 2631 £85 888 +50 312 +£38 283 £38 0,68 0,91 1,05
28 7010 £190 2150 £110 661 +55 978 £95 0,72 1,48 1,61
29 9610 £280 3280 £170 880 +83 1360 150 0,66 1,55 1,86
30 1178 41 432 £26 176 £22 168 £23 0,56 0,96 1,36
31 3660 £100 39,8 49,1 2900 +150 2690 +£190 0,89 0,93 0,82
32 62200 +2800 10590 +£750 1640 +£230 6460 £950 0,45 3,95 6,96
33 3720 £120 1520 +£80 886 +48 770 £57 0,73 0,87 0,93
34 716 17 495 23 185 +21 148 +£19 0,90 0,80 0,70
35 583 £21 384 £24 227 £21 199 £22 0,62 0,88 1,11
36 35770 +£820 7280 £330 2013 +£94 11720 +810 0,85 5,82 5,36
37 2044 +58 377 £21 562 +36 764 £63 0,85 1,36 1,27
38 755 +28 222 +15 612 +39 501 +41 0,60 0,82 1,07
39 1779 +63 1112 +69 912 +85 784 +85 0,64 0,86 1,06
40 597 £20 205 £14 410 £37 364 £37 0,79 0,88 0,87
41 8030 +270 2893 £170 720 £160 1040 £240 0,65 1,45 1,77
42 1208 +46 377 £24 215 +21 283 +32 0,54 1,32 1,92
43 956 £31 227 £15 375 +£40 363 £43 0,74 0,97 1,03
44 939 +£25 382 £21 431 +42 387 +43 1,09 0,90 0,65
45 368 £10 152 £8 216 £14 198 £17 1,10 0,92 0,66
46 58,4 1,5 16,7 £0,8 56,7+2,9 48,8 +4,1 0,80 0,86 0,85
47 1921 £72 840 £55 829 £90 688 +83 0,58 0,83 1,13
48 6060 £260 2840 £200 2220 £180 1820 £180 0,49 0,82 1,31
49 3246 + 100 695 +40 516 +62 1000 +130 0,74 1,93 2,06
50 213 +6 144 7 75,5 +8.,3 84 £11 1,30 1,12 0,68
51 8390 £250 4770 £250 927 +69 1056 £95 0,79 1,14 1,13
52 25460 £590 15000 +£700 1048 £50 3370 £240 1,18 3,22 2,14
53 44000 £1100 27300 +1300 3540 £370 8100 £940 1,09 2,29 1,66
54 6800 +300 3170 £220 2720 £200 2250 +£200 0,50 0,83 1,31
55 494 £27 202 £14 489 £33 386 £33 0,50 0,79 1,25
56 6510 £160 2580 +£130 131 +£30 317475 1,14 2,42 1,67
57 29000 +660 3490 £160 1190 £54 5560 £380 1,23 4,67 2,99
58 48100 £110 9080 +420 498 +59 3120 £400 1,26 6,26 3,90
59 9760 £310 780 +50 3320 £190 3750 £290 0,70 1,13 1,27
60 54200 +£1300 24300 +£1200 1593 493 7440 £580 1,23 4,67 2,99

Warto$é¢ stezenia 2'°Pb skorygowana przez wyznaczony wspotczynnik C, = Warto$¢ wspdtczynnika C znormalizowana do jednostkowej

gestosci powierzchniowe;.

Obliczone na podstawie wynikow eksperymentu transmi-
syjnego wartosci wspolczynnika poprawkowego C** obejmu-
ja zakres 0,51-6,96 cm?/g (wartosci wspotczynnika C zostaly
znormalizowane do jednostkowej gestosci, aby mogly by¢

porownywane z wszystkimi badanymi probkami). Wartosci
wspotczynnika poprawkowego mniejsze od 1 oznaczaja, ze
zjawisko samopochtaniania w probce odbywa si¢ z mniej-
szym natgzeniem w pordéwnaniu do uzywanego wzorca.
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W wigkszosci przypadkow (ok. 85%) wspotczynnik popraw-
kowy wahat si¢ w granicach 0,5-1,5 cm?/g, w pozostatych
przypadkach jego warto$¢ =znacznie przewyzszata 1,0.
Ze wzgledu na wynik oceny zagrozenia radiacyjnego wyzna-
czona poprawka ma szczeg6lne znaczenie dla probek zawie-
rajacych duze stezenia ofowiu. Jej uwzglednienie moze
prowadzi¢ w rezultacie do zmiany kategorii zagrozenia radia-
cyjnego danego wyrobiska (stanowiska pracy).

Rysunek 4 obrazuje zalezno$é¢, taczacg wartos¢ wspot-
czynnika poprawkowego i gestos¢ probki. Trudno odszukaé
jednoznaczng relacj¢ migdzy tymi wielko$ciami, co oznacza,
ze wielko§¢ wspolczynnika C nie zalezy wprost od gestosci,
a przynajmniej nie tylko od niej. Poszukiwano rowniez
zaleznosci migdzy wielkoscig wspotczynnika poprawkowego
a stezeniem nuklidow promieniotworczych w probce.
Na rysunku 5a-b przedstawiono relacj¢ miedzy stgzeniem
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*6Ra a wartoécig wspolczynnika C. Dla poprawienia czytel-
nosci rysunku zakres danych podzielono na dwie grupy:
0—10 000 oraz powyzej 10 000 Bq/kg **°Ra.
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Rys. 4. Zaleznos¢ wielkosci wspdtczynnika C (nieznormalizowanego) od gestosci probki
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Rys. 5. Zalezno$¢ wielkosci wspdtczynnika C od stezenia 26Ra: a — w zakresie do 10 kBg/kg, b — w zakresie od 10 do 70 kBqg/kg

Z przedstawionych wykresow (rys. Sa—b) wynika, ze wraz
ze wzrostem stezenia “*°Ra roénie rowniez warto$¢ wspot-
czynnika poprawkowego C. Fakt ten mozna thumaczy¢ me-
chanizmem powstawania osadow wod dotowych. Otoz wigk-
szo§¢ osadow powstaje jako skutek wspolstracenia radu
i baru w postaci siarczanu barowo-radowego. Powinna zatem
istnie¢ korelacja miedzy stezeniem “*°Ra a zawarto$cig baru
(Ba). W tym samym procesie rowniez moga by¢ stracane
inne metale, co w rezultacie przekltada si¢ na intensyfikacje
zjawiska samopochtaniania w materiale probki.

5. WNIOSKI

21%Ph oraz jego pochodne sa emiterami trzech rodzajow
promieniowania jonizujacego: o,  oraz y. Wzajemny stosu-
nek okresow potowicznego rozpadu *'°Pb, *'°Bi i *'°Po, two-
rzacych podszereg promieniotworczego szeregu > U, powo-
duje, ze nuklidy te stosunkowo szybko osiagaja stan wieko-
wej rownowagi promieniotworczej. Wihasciwosci fizyczne
i geochemiczne otowiu sprawiaja, ze w warunkach, w kto-
rych istnieje mozliwo$¢ wymiany materii z otoczeniem, jego
stezenia w réznych mediach nie musza zaleze¢ od st¢zenia
izotopéw macierzystych. *'°Pb stanowi wigc niezalezny ele-
ment wsrod czynnikéw narazenia radiacyjnego. Uzasadniona
staje si¢ konieczno$¢ doktadnego monitorowania jego steze-
nia, szczegolnie w aspekcie osadow powstajacych z wod
dotowych.

Zbadano 60 probek osadéw wod dotowych pod katem
zjawiska samopochfaniania dla energii 46,5 keV (*'°Pb). Na

podstawie przeprowadzonych pomiaré6w sformutowano na-

stepujace wnioski:

e zjawisko samopochtaniania w badanych probkach osadow
jest istotne 1 w sposob znaczacy wptywa na wynik ozna-
czenia otowiu 2'°Pb w tych prébkach,

e obliczone wspotczynniki poprawkowe C wahajg sie
w granicach 0,51-6,96 cm?/g,

e na podstawie zalezno$ci migdzy warto$cig wspolczynnika
C a stezeniem “*’Ra w probee, mozna stwierdzié, ze istot-
ny wplyw na wielko$¢ samopochtaniania w probce ma
obecnos¢ baru i prawdopodobnie innych metali.

Duza rozpictos¢ wartosci wspdtczynnika poprawkowego
C wskazuje na konieczno$¢ uwzglednienia jego stosowania
w rutynowych pomiarach'. Tym bardziej, ze najistotniejsze
(z punktu widzenia ochrony radiologicznej) osady, cechujace
si¢ duzymi stgzeniami nuklidow promieniotworczych, cha-
rakteryzujg si¢ jednoczesnie znacznie wigksza od jednosci
warto$cig wspotczynnika poprawkowego C. Dla tych wlasnie
osadow istnieje najwigksze ryzyko popehienia biedu
w oznaczaniu stezenia >'’Pb. Po wprowadzeniu zmian do
systemu kontroli zagrozenia radiacyjnego gornikow, polega-
jacych na uwzglednieniu stezenia *'’Pb w osadach kopalnia-
nych, brak analizy zjawiska samopochtaniania w probce
moze prowadzi¢ do istotnych bledéw w jego ocenie.

"W roku 2012 pomiar stezenia 2'°Pb metoda spektrometrii promie-
niowania gamma z uwzglednieniem poprawki wyznaczanej metoda
transmisyjna zostal wlaczony w zakres akredytacji Slaskiego Cen-
trum Radiometrii Srodowiskowej (Zespotu Laboratoriow Badaw-
czych i Wzorcujacych GIG).
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