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SADRZAJ

Specificna aktivnost prirodnih radionuklida “°U, U, **°Ra, *'°Pb, *°Th i *K i
proizvedenog 'Cs je merena u uzorcima liséa dve vrste listopadnog drveéa, kestena
(Aesculus hippocastanum) i lipe (Tilia spp) koji poticu iz tri gradska parka na uzem
podrucju Beograda. Uzorci su sakupljani u vreme prolecne (n=7), letnje (n=2) i jesenje
(n=38) sezone u periodu od 2002-2012. godine. Iz svake pojedinacne sezone uzorci lis¢a
su spojeni po vrstama pri cemu je dobijen jedan integralni (sezonski) uzorak za svaki
ispitivani park cime je postignuta veca efikasnost detekcije niskog nivoa gama zracenja.
Za odredivanje aktivnosti primenjen je metod spektrometrije gama emitera. U svim
pojedinacnim uzorcima suve materije lis¢a detekcija radionuklida *"’Pb i *K je bila
moguca i njihova specificna aktivnost se nalazila intervalu 15-52 Bq/kg i 310-650
By/kg, respektivno. lako je aktivnost “°Ra bila veoma niska, u intervalu 0,5-5,6 Bq/kg,
ovaj radionuklid je bio izmeren u svim uzorcima (osim u dva) i svim sezonama.
Aktivnost *!°Pb i ?°Ra se povecavala tokom godine, pri ¢emu su njihove najveée
vrednosti izmerene u liséu kestena u letnjoj sezoni. Suprotno, aktivnost K u liséu lipe i
kestena je opadala tokom godine. Za razliku od prethodno navedenih, radionuklidi **°U,
Ui 72Th su retko detektovani samo u letnjem i/ili jesenjem periodu i po Cetiri uzorka
liséa su sadrzali *°U (2,7-11,7 Bq/kg) i U (0,13-1,0 Bg/kg), a tri *°Th (1,8-3,3
Bq/kg). Proizvedeni radionuklid "’ Cs detektovan je u svim uzorcima liséa (osim u dva),
a bez jasnog trenda ponasanja po sezonama i nalazio se u intervalu 0,3-1,2 Bq/kg. Cilj
rada bio je ispitivanje akumulacije prirodnih radionuklida i njihovog potencijalnog
variranja tokom godine u lis¢u listopadnog drveca.

1. UVOD

Aktivnosti ¢oveka u urbanim podru¢jima u vidu industrijskih emisija, saobraéajnog
zagadenja, sagorevanja fosilnih goriva, odlaganja otpada i upotrebe fosfatnih dubriva
mogu inicirati promene nivoa prirodne radioaktivnosti. Zbog toga je neophodno
poznavanje sadrzaja i distribucije prirodnih i proizvedenih radionuklida od znacaja, kao i
njihovog transfera izmedu pojedinih segmenata koji ¢ine ekoloski sistem urbane sredine.
Radionuklidi od interesa ¢iji se periodi poluraspada mogu smatrati dugim sa stanovista
zastite zivotne sredine od jonizujuceg zracenja su prirodni B8y, 29y, 2°Ra, 2'%Pb, #*Th,
*K i proizvedeni *’Cs. U zavisnosti od svojih biologkih osobina, razli¢ite biljne vrste
imaju sposobnost da apsorbuju radionuklide (neesencijalne elemente) koristeci
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mehanizam ,,mimikrije* odnosno hemijske slicnosti sa drugim (esencijalnim)
elementima neophodnim za ishranu, rast i razvoj. Biljka usvaja radionuklide iz zemljista
putem korenovog sistema ukoliko se oni nalaze u zemlji$tu u svom dostupnom obliku ili
iz vazduha putem folijarne depozicije [1,2]. Uranijum i torijum, ¢lanovi grupe aktinida,
koji se u prirodi pojavljuju kao ¢etvorovalentni joni ¢iji su radijusi slicnih dimenzija,
ponasaju se slicno u redukcionim uslovima u zemljistu. Medutim, u oksidacionim
uslovima uranijum je ¢eSc¢e Sestovalentni (uranil) jon ¢ime se njegova mobilnost u odnosu
na torijum poveéava. Radijum se u prirodi pojavljuje samo kao dvovalentni (Ra*") jon i
ponasa se sli¢no ostalim ¢lanovima grupe alkalnih elemenata Ba, Sr, Mg i Ca, Sto znaci da
je lakse dostupan i usvojen od strane biljaka putem korenovog sistema i ¢esc¢e detektovan
u visim, nadzemnim delovima biljke. Olovo kao metal iz [Va grupe periodnog sistema
pojavljuje se pretezno kao Pb”" jon, ali se u zemljistu ponasa sli¢nije elementima grupe
zemnoalkalnih metala. Navedeni neesencijalni elementi imaju veoma ogranic¢enu
akumulaciju od strane korenovog sistema i to u nizu Ra>U>Th>>Pb [1,2]. Sa druge
strane, kalijum kao esencijalni element u metabolickim procesima biljaka je usvojen iz
zemljista zajedno sa svojim radioaktivnim izotopom *’K. Proizvedeni radionuklid *’Cs
ponasa se u zemljiStu konkurentski u odnosu na kalijum i biva usvojen od strane biljke
koja ga ne razlikuje od svog hemijskog analoga [1,2].

Moze se dodati da se smatra da je aktivnost U, *Ra, **Th u vazduhu van industrijskih
podrugja reda uBq/m’® [2], a viegodi$nja merenja radionuklida u vazduhu Beograda
pokazala su da je *’Cs najéeée ispod granice detekcije, dok aktivnost *'°Pb priblizno
iznosi 500 uBg/m’ [3].

U ranijem istrazivanju, u periodu od 2002-2009. godine na uZzem podruc¢ju Beograda, tri
gradska parka (Botanicka basta — BB, Studentski park — SP, Karadordev park — KP) bila
su mesto sakupljanja uzoraka lis¢a kestena i lipe (desculus hippocastanum i Tilia spp.),
aerosola i zemljista u kojima je odredena koncentracija aktivnosti radionuklida *’Cs, *K,
2% i 'Be u cilju ispitivanja dva glavna mehanizma akumulacije radionuklida u
listovima - atmosferske depozicije i usvajanja korenom [3]. Sadasnje istrazivanje se
nastavlja na prethodno i u ovom radu predstavljeni su rezultati merenja specificnih
aktivnosti radionuklida koji se odnose na uzorke lis¢a kestena i lipe sa istog podrucja
sakupljenih u periodu od 2002-2012. godine u vreme prole¢ne (n=7), letnje (n=2) i
jesenje (n=8) sezone. Da bi se u uzorcima lis¢a detektovali i drugi potencijalno prisutni
radionuklidi kao $to su Z*U, #°U, **Ra i ***Th, iz svake pojedinagne sezone uzorci su
spajani po vrstama pri ¢emu je dobijen po jedan integralni (sezonski) uzorak za svaki
ispitivani park, a ¢ime je postignuta veca efikasnost detekcije niskog nivoa gama
zraCenja. U toku vegetativnog perioda, ¢elije bogate hranljivim materijama i drugim
elementima bivaju iskoriS¢ene ishranjujuéi tkiva koje se aktivno razvijaju kao $to su
listovi, a one same ostaju da formiraju tkivo stabla drveta. Prema tome, moze se ispitati
kakav je potencijal lis¢a listopadnog drveca da odrazava specificne aktivnosti
radionuklida detektovanih u zemljiStu urbane sredine kao i trend njihovih sezonskih
varijacija.

2. MATERIJALI I METODE

Uzoreci lis¢a dve vrste listopadnog drveca, kestena (Aesculus hippocastanum) i lipe (Tilia
spp.) sakupljani su u periodu od 2002-2012. godine u vreme proleéne (n=7), letnje (samo
u toku 2003-2004. godine; n=2) i jesenje (n=8) sezone. Svaki uzorak lis¢a susen je na
temperaturi 105°C, a zatim mineralizovan na 450°C. U prvoj fazi merenja, pojedinacni
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uzorci su mereni koriste¢i metod spektrometrije gama emitera, a nacin pripreme uzoraka i
kalibracije detektora opisan je u prethodno pomenutom radu [3]. U drugoj fazi merenja, iz
svake ispitivane sezone (prolece, leto, jesen) pojedinacni uzorci lis¢a su spajani po
vrstama (kesten i lipa). Na taj nacin je dobijen po jedan integralni uzorak veée mase za
svaki ispitivani park, sezonu i vrstu. Ukupne mase spojenih mineralizovanih uzoraka
lis¢a su se kretale u intervalu 16-24 g, zatim 32-45 g i 27-104 g za sezonu prolece, leto i
jesen, respektivno. Spojeni uzorci su pakovani u cilindri¢ne plasticne boce zapremine
125 cm’. Zatim je u tako pripremljenim uzorcima uspostavljena radioaktivna ravnoteza.
Spektrometrija gama emitera integralnih uzoraka izvrSena je koriS¢enjem HPGe
detektora relativne efikasnosti 20%. Za kalibraciju detektora koriS¢en je sekundarni
referentni radioaktivni materijal u geometriji plasti¢ne boce od 125 cm’ matriksa trave
koji je pripremljen na isti nacin na koji se pripremaju i uzorci za merenje. Matriks je
nakapan primarnim referentnim radioaktivnim materijalom (**'Am, 'Cd, *°Ce, *’Co,
0Co, 203Hg, 88y, 3sn, %S, 7Cs, 210Pb) proizvidaca Czech Metrological Institute,
Praha, 9031-OL-427/12, type ERX, ukupne aktivnosti 72.40 kBq na dan 31.08.2012.
godine. Vreme merenja uzoraka je 60 ks.

Aktivnost suve materije liS¢a integralnih uzoraka odredena je pomocu tzv. faktora
koncentrisanja F. koji je bio izraCunat na osnovu poznate specifiéne aktivnosti
dugoziveéeg radionukilda *°K (t;,=1,28-10° godina) pre i posle spajanja uzoraka li¢a:

A -m!
_ int int
E' - n
Z Al -m:’
P (1)
Ai’m ) m.'l oy . 40 . ) . )
gde su i ™ specificna aktivnost TK i masa mineralizovanog integralnog
. - A° . m’ . . . . .
(izmeSanog) uzorka, a i i ™ vrednost specifiéne aktivnosti **K i masa svih

pojedina¢nih uzoraka suve materije liS¢a od kojih se sastojao integralni uzorak. U
zavisnosti od sezone, broj n je imao vrednost 2, 7 ili 8.

3. REZULTATI I DISKUSIJA

Statistika koja opisuje vrednosti specifiénih aktivnosti prirodnih radionuklida i
proizvedenog '*’Cs predstavljena je u tabeli 1., pri ¢emu sve grupe podataka (specifiénih
aktivnosti) prate normalnu distribuciju. Kombinovana standardna merna nesigurnost
specifi¢ne aktivnosti radionuklida iznosila je 7% za **K, 20% za ***Ra, ?'°Pb i *'Cs i 30%
7a 2¥U, 25U § P2Th,

Iz tabele 1. moze se videti da je koeficijent varijacije pojedina¢nih radionuklida veéi od
pomenutih vrednosti mernih nesigurnosti, pa se moze zakljuciti da vrednosti specificnih
aktivnosti nisu uniformne ve¢ da je njihova promena tokom godine znacajna. Anova test
(na nivou poverenja 95%) je koriS¢en da bi se odredilo da li postoje razlike izmedu
aktivnosti uzoraka lis¢a lipe i kestena u okviru iste sezone, pri ¢emu je utvrdeno da razlika
nema osim za vrednosti **°Ra u leto (p < 0,05). Takode, sude¢i prema Anova testu,
specifi¢ne aktivnosti se nisu razlikovale po sezonama za radionuklide **K i '*’Cs, ali jesu
u sluéaju *°Ra (p < 0,001) i '°Pb (p < 0,001) za vrednosti u proleée u odnosu na leto i
jesen. Utvrdeno je i da je vrednost *°K u uzorcima ligéa na mestu KP bila minimalna i da
se uvek bitno razlikovala (p < 0,0001) od vrednosti nadenim na SP i BB. Aktivnosti
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pojedina¢nih radionuklida izmerenih u leto i jesen statisticki se nisu razlikovale, $to znaci
da mogu biti grupisane i posmatrane zajedno.

Tabela 1. Statisticka obrada rezultata specificnih aktivnosti prirodnih radionuklida

. . 1 . . . ow # T
i proizvedenog ¥Cs izmerenih u uzorcima suvog liS¢a kestena i lipe

Radionukid 2385 2355 26pa 210p 221p WK 1375
(Bq kg’ suve materije)
Min 2,7 0,13 0,5 15 1,8 310 0,3
Max 11,7 1,0 5,6 52 3,3 650 1,2
Mean 6,8 0,45 2,66 29,7 24 501 0,61
St.dev. 4,3 0,40 1,52 11,84 0,79 97,5 0,26
CV (%) 63 90 57 40 33 20 43
Stnd.Skewness 0,23 1,04 0,45 0,64 1,03 -0,825 1,34
Stnd.Kurtosis -1,59 0,36 -0,61 -0,98 - -0,416 | 0,135
n 4 4 16 18 3 18 16

Promene specifi¢nih aktivnosti radionuklida 226Ra, 21%pp, K i ¥Cs po sezonama i
parkovima ilustrovane su na slici 1. Na ovoj slici, u svakom od parkova (BB, SP, KP) se
moze videti da se nivoi **°Ra i *'°Pb u ligéu kestena i lipe poveéavaju tokom vegetativnog
perioda, a snizavaju u sluaju *°K, dok "*’Cs nema jasnog trenda ponasanja. U svim
pojedina¢nim uzorcima suve materije liséa (n=18), detekcija radionuklida *'°Pb i *)K je
bila moguca i njihova specifi¢na aktivnost se nalazila intervalu 15-52 Bqg/kg i 310-650
Bg/kg, respektivno. Usvajanje kalijuma iz zemljista, a time i njegovog izotopa *’K je
neminovno. Medutim, u sluéaju izotopa olova *'°Pb, dodatni izvor u atmosferi predstavlja
njegova produkcija putem raspada radionuklida ***Rn koji emanira iz zemljista ili
potencijalni izvor antropogenog porekla, pa zbog toga koncentracije *'°Pb u biljnom
materijalu ne mogu biti u direktnoj vezi sa koncentracijama u zemljiStu jer se naknadno
deponovanje *'°Pb o&ekuje iz atmosfere [1-3] i &¢ime se moZe tumaditi porast *'’Pb tokom
sezona (slika 1).

Tako je specifi¢na aktivnost *°Ra bila niska, u intervalu 0,5-5,6 Bq/kg, ovaj radionuklid je
bio izmeren u svim uzorcima (osim u dva; n=16) i svim sezonama. Radionuklid **°Ra
(analog esencijalnom Ca) biljka ¢esto usvaja iz zemlji$nih rastvora, pri cemu se on moze
detektovati u biljnom tkivu samo ukoliko je dovoljno mineralizovanog materijala
dostupno za analizu. Za ovaj radionuklid je utvrdeno da ostaje inkorporiran u onom delu
biljnog tkiva u koje je dospeo, Sto znaci da se dalje ne distribuira u druge biljne organe
[4], a Sto objasnjava njegovu akumulacju u uzorcima lis¢a tokom vremena.

Za razliku od prethodno navedenih, radionuklidi ***U, **U i ***Th su u veéini uzoraka bili
ispod minimalne detektabilne aktivnosti i samo su u letnjem i/ili jesenjem periodu po
Getiri uzorka liéa sadrzali **U (2,7-11,7 Bg/kg) i *°U (0,13-1,0 Bq/kg), a tri 2*Th
(1,8-3,3 Bg/kg). U sli¢nom intervalu aktivnosti su registrovani >*U (9-11 Bg/kg) i 2**Th
(9-16 Bg/kg) u lis¢u drveca tropskih predela i tada su istovremeno oba radionuklida
detektovana i u uzorcima kore drveta, mada u uzem intervalu aktivnosti (9-10 Bg/kg) [5].
Taj rezultat ukazuje da se >*U i *Th usvajaju putem korenovog sistema, a da zatim
bivaju translocirani i akumulirani u drugim organima drveta kao $to su listovi ili kora
drveta. Poredenje se moze izvrSiti i sa aktivnostima prirodnih radionuklida uzoraka lis¢a
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drveéa i 7bunja Sumskih predela Potugalije (umereni pojas): 1,68-13 Bq/kg za ***U;
0,08-0,58 Bg/kg za *°U; 4,9-37,3 Bq/kg za **°Ra; 10,3-20,3 Bq/kg za *'°Pb i 0,08-1,10

232 C . . . . . . .
Bq/kg za ~“Th, pri ¢emu se ove aktivnosti nisu razlikovale medu zimzelenim i
listopadnim vrstama [6].
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Slika 1. Sezonske promene specifi¢nih aktivnosti radionuklida **Ra, *'°Pb, ’K i
37Cs u uzorcima li¥¢a lipe i kestena u parkovima Beograda

Sa slike 1. se vidi da je proizvedeni radionuklid *’Cs detektovan u veéini uzoraka lis¢a
(osim u dva; n=16), nalaze¢i se u intervalu 0,3-1,2 Bg/kg, ali bez jasnog trenda ponaSanja
po sezonama. Za nadzemne delove listopadnog drveta hrasta (iz planinskog predela
Bugarske) utvrdeno je da se kontaminacija radiocezijumom kretala u nizu:
kora>grancice>lis¢e>grane>stablo, dok su vredosti aktivnosti li§¢a bile u intervalu
3,2-4,6 Bq/kg [7]. Prisustvo "*’Cs u uzorcima li§¢a iz parkova posledica je Cernobiljskog
akcidenta [3]. Ukoliko je radiocezijum u zemljistu dospeo u oblast rizosfere, stepen
kontaminiranosti viSih delova drveta zavisi¢e od njegove moguénosti usvajanja korenom
[2]. Rezultat ovog ispitivanja pokazuje da u tom smislu nema razlike izmedu vrsta
kestena i lipe.
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4. ZAKLJUCAK

Ispitivanje prirodnih radionuklida >**U, **°U, **°Ra, *'°Pb, ***Th, **K i proizvedenog *'Cs
u uzorcima lis¢a listopadnog drvecéa sakupljenim u tri gradska parka pokazalo je da je
njihova detekcija moguca ukoliko je dovoljno mineralizovanog materijala dostupno za
analizu. Za sve radionuklide, utvrdeno je da ne postoje razlike specificnih aktivnosti
izmedu lis¢a kestena i lipe u okviru iste sezone. U toku vegetacionog perioda, vrednosti
za *°K i ¥7Cs u sezonama prolece, leto 1 jesen se nisu razlikovale, dok su vrednosti 226Ra
i *'%Pb bile znatajno manje u prole¢e u odnosu na leto i jesen. Takode, kod svih
radionuklida, specifi¢ne aktivnosti dobijene u letnjoj sezoni statisticki se nisu razlikovale
od onih dobijenih u jesenjoj. S’obzirom da su svi radionuklidi (osim *'°Pb) usvojeni
putem korena, a zatim translocirani u vise delove drveca neophodno je ispitati povezanost
izmerenih specifi¢nih aktivnosti u uzorcima liS¢a sa onim u detektovanim zemljistu.
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ABSTRACT

The specific activity of naturally occurring radionuclides **U, U, *°Ra, *!°Pb, *°Th,
and *’K and fallout 7’ Cs was measured in the samples of leaves of two deciduous tree
species, chestnut (Aesculus hippocastanum) and linden (Tilia spp.) common for the
Belgrade urban area. Samples were collected in the spring (n = 7), summer (n = 2) and
autumn (n = 8) during the vegetation period from 2002 to 2012. From each season,
samples of leaves were combined according to two species and one single integral
(seasonal) sample was obtained in order to improve detection efficiency of low gamma
radiation level. Specific activities were determined using the gamma-ray spectrometry
method. *'°Pb and *’K radionuclides were detected in all the samples of leaves and their
specific activity was in the range (Bq/kg dry weight): 15 - 52 and 310 - 650,
respectively. Although the *°Ra level was very low and in the range from 0.5 - 5.6
Bq/kg, this radionuclide has been measured in all samples (except in the two) and each
season. '’Pb and “°Ra activity increased during the vegetation period and their
highest values were found in the leaves of chestnut trees in the summer season. In
contrast, the activity of “’K in the leaves of linden and chestnut has decreased.
Detection **U, U and *’Th radionuclides was scarce and only in the summer and/or
autumn. Four samples of leaves contained *°U (2.7 - 11.7 Bq/kg dry wt) and **’U (0,13
- 1.0 Bg/kg dry wt) and three of them “*Th (1.8 - 3.3 Bq/kg dry wt). Man-made
radionuclide " Cs (0.3-1.2 Bq/kg dry wt) was detected in all samples of leaves (except
in two) and no clear trend according to seasons was found. The aim was to investigate
the accumulation of naturally occurring radionuclides and fallout *’Cs in the leaves of
deciduous trees and their potential variations during the vegetation period.
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