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1. UvVOD

U medijima nas ¢esto upozoravaju o posljedicama umjetnog zracenja, proizvedenog ljudskom
greskom, no rijetko se govori o prirodnom zracenju koje je dio naseg okruzenja. Kako ljudi,
tako 1 ostala ziva bi¢a na Zemlji izlozeni su utjecaju prirodnog zracenja. U prirodne izvore
zracenja spada i radon koji ¢ini 51% udjela u godisnjoj efektivnoj dozi koju svaki pojedinac

primi od razli¢itih izvora zraenja.

Radon je plemeniti, radioaktivni plin bez boje okusa i mirisa. Radon pronalazimo u tlu, vodi i
zraku oko nas, a na njegovu prisutnost uvelike utjece sastav tla. Tlo bogato radijem i uranijem
je najces¢e bogato i radonom jer radon nastaje radioaktivnim raspadom radija. Radon
predstavlja opasnost za ljudsko zdravlje kad ga inhalacijom ili ingestijom unosimo u organizam.
Jezgra radona tijekom transmutacije u drugu jezgru emitira alfa Cesticu koja moze ionizirati
tkivo do razine DNA 1 oStetiti je. Prvi zabiljezeni slucaj utjecaja izloZenosti radonu jest
misteriozno obolijevanje (od karcinoma pluc¢a, kako se danas vjeruje) i pove¢ana smrtnost
rudara u rudnicima diljem Srednje Europe u 16. stoljec¢u. Nadalje, neka istrazivanja su pokazala
da postoji poveznica izmedu gastroenteroloskih i nefroloSkih oboljenja, no ta veza nije posve

jasna [1] [2] [3].

Koncentracija radona u gradevinama uvelike ovisi o koncentraciji radona u tlu na kojemu se
nalazi gradevina jer on kroz pukotine u tlu i zidovima dospijeva unutar gradevine. Osim toga,
koncentracija radona u gradevinama ovisi o brojnim prirodnim i tehni¢kim parametrima koji su
detaljnije opisani u diplomskom radu, a donekle ju moZzemo smanjiti ¢estim provjetravanjem

prostorija [2].

Podzemne vode smatramo glavnim izvorom slatke vode na Zemlji, a znac¢ajno povecanje
upotrebe podzemnih voda uzrokovale su klimatske promjene i razdoblja susa u pojedinim
podru¢jima [4]. U Republici Hrvatskoj gotovo 90% vode za potrebe vodoopskrbe se crpi iz
zahvata podzemnih voda na crpiliStima 1 izvoriStima. Osim toga, mnoga kucanstva i dalje
koriste bunare i buSotine u tlu za vodoopskrbu [5]. Ako voda prolazi kroz tlo bogato radonom,

on ¢e se otopiti u vodi i koristenjem te vode dolazimo u direktan doticaj s radonom [6].

Kao jedan od nadina smanjivanja koncentracije radona autori navode provjetravanje i sustav
filtriranja vode pomoc¢u granula aktivnog ugljena. Iako su uc¢inkovite, ove metode imaju neke

nedostatke. Nedostatak prve metode jest povecanje koncentracije radona u zraku, dok je



nedostatak druge metode taloZenje radona na filteru koji se zatim raspada na jezgre s dugim

vremenom poluraspada, odnosno postoji opasnost od radioaktivnog otpada [7] [8] [9].

U ovom diplomskom radu istrazit ¢emo adsorpciju radona iz vode na zeljezovom oksidu —

magnetitu te kako ona ovisi 0 pH vrijednosti vodenih otopina radona.

2. RADIOAKTIVNOST

Radioaktivnost je naziv za spontanu pretvorbu jezgre nekog kemijskog elementa u drugu jezgru
uz emitiranje &estica ili zra¢enja. Cesto tu pojavu zovemo radioaktivnim raspadom, no to nije
sasvim to¢an naziv jer raspad podrazumijeva nestajanje jezgre dok ona zapravo ne nestaje vec¢

se jezgra atoma s viSkom energije pretvori u stabilniju jezgru [10] [11].

Kako bi jezgra ostala stabilna, mora imati uravnotezeni broj protona i neutrona. Ukoliko je
njihov omjer velik, jezgra je nestabilna te se pocinje spontano raspadati kako bi presla u
stabilnije stanje. Atome s nestabilnim jezgrama zovemo radionuklidima. Takvu jezgru zovemo
jo$ jezgra roditelj (jezgra majke) i oznacavamo ju s X, a novonastalu jezgru zovemo jezgra
potomak 1ili jezgra kceri 1 oznacavamo ju s Y. Vecina radionuklida se samo jednom raspadne
prije nego postanu stabilni. Postoje i oni radionuklidi koji se raspadaju nekoliko puta prije nego
postignu stabilno stanje te njih zovemo serijskim radionuklidima, dok se niz produkata raspada

zove lancem radioaktivnih raspada.

2.1. Otkriée radioaktivnosti

Faradayevo istrazivanje prolaska elektricne struje u plinovima potaknulo je mnoge
znanstvenike na daljnja istrazivanja vodenja elektriciteta u plinovima. Tako je Julius Pliicker
1859. godine otkrio nevidljive zrake koje su izlazile iz katode koje ako padnu na stijenku
staklene cijevi, izazivaju svjetlucanje i postaju vidljive. Njegov ucenik Hittorf ih je opisao kao
zrake koje se Sire pravocrtno, a da se pod utjecajem magnetskog polja njihova putanja moze
zakrenuti. Eugen Goldstein je 1876. godine te zrake nazvao katodnima. Njemacki fizi¢ar H.

Hertz je otkrio da katodne zrake mogu prolaziti kroz tanke zlatne i aluminijske ploc¢e. Hertzov



asistent P. Lenard je tijekom istrazivanja katodnih zraka konstruirao posebnu cijev za njihovo
proucavanje. Wilhelm Conrad Rontgen je 8. studenog 1895. godine, proucavajuéi prolaz
katodnih zraka kroz katodnu cijev koju je konstruirao upravo Philipp Lenard, primijetio da

fluorescentni zaslon na kraju eksperimentalnog postava svjetluca [12].

Slika 1. Wilhelm Conrad Rontgen®

Tako je, sasvim slu¢ajno, dosao do otkri¢a nove vrste zraka. Buduéi da su te zrake do tada bile
potpuno nepoznate, nazvao ih je X — zrakama, no njemu u ¢ast zovemo ih jo§ i rendgenskim
zrakama. Zanimljivo je §to su se pojavljivale tijekom istrazivanja Hertza i Lenarda, no nisu ih
uocili. Nizom pokusa je otkriveno da X — zrake mogu pro¢i kroz brojne tvari, ali ne i kroz
odredeni sloj olova. Izmedu ostalog mogu prolaziti kroz ljudsko tkivo i kosti koje ga apsorbiraju
na drugaciji na¢in te prolaskom kroz kosti na fotografskoj plo¢i mogu ostaviti trag. Rontgen je
1901. godine dobio prvu Nobelovu nagradu za fiziku [12] [13] [14].

! https://hr.wikipedia.org/wiki/Wilhelm _Conrad R%C3%B6ntgen (preuzeto 2.1.2023.)
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Slika 2. Rendgenska slika $ake Réntgenove supruge?

U sijecnju 1896. godine je Poincaré na zasjedanju PariSke akademije govorio o otkricu X —
zraka. Pretpostavio je da su rendgenske zrake povezane sa fluorescencijom?® te da nastaju pri
luminiscenciji tvari §to bi znacilo da za njihov nastanak nije potrebna katodna cijev. To je
potaklo H. A. Becquerelea na dodatna istrazivanja za koja je koristio dvosol kalijeva i uranijeva

sulfata (K,U0,(50,),,H,0) koju je pronasao u zbirci svoga oca [12] [14].

- 1“
Slika 3. H.A. Becquerel®.

2 https://radiologykey.com/radiology-a-historic-perspective/ (preuzeto 2.1.2023.)

% Pojava emisije svjetlosti kad se elektron vraéa iz pobudenog u osnovno stanje.

4 https://www. bridgemanimages.com/en-US/noartistknown/antoine-henri-becquerel-1852-1908-french-physicist-
physics-nobel-prize-in-1903-here-c-1908/nomedium/asset/1718357 (preuzeto 2.1.2023.)
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Becquerel je zapocCeo istrazivanje tako Sto je fotografsku plo¢u omotao u crni, nepropusni papir
te je zatim izveo pokus sa fluorescencijom. Mineral je stavio na fotografsku plocu te ga izlozio
Suncevoj svjetlosti na nekoliko sati. Razvivsi fotografsku plocu, primijetio je otisak minerala.
Pretpostavio je da mineral, dok fluorescira, emitira zrake koje mogu pro¢i kroz crni, nepropusni
papir. Becquerel je htio na sljede¢oj Pariskoj akademiji izvijestiti o svom otkricu pa je odlucio
za svaki slucaj ponoviti pokus. Buduéi da je tijekom velja¢e bilo nekoliko dana obla¢no,
Becquerel nije bio u moguénosti ponovo napraviti pokus pa je zamotanu fotografsku plocu
skupa s mineralom spremio u ladicu radnog stola. U nedjelju 1. ozujka 1896.godine, dan prije
zasjedanja Pariske akademije, odlucio je razviti fotografsku plocu na kojoj je opet primijetio
trag minerala, no sada bez prethodnog osvjetljenja ¢ime je potvrdio Poincaréovu pretpostavku.
Daljnjim je istrazivanjem ustanovio da uranijeve soli ispustaju nevidljive zrake tzv. ,,uranijeve
zrake koje su u Cast Becquerelu nazvane ,,Becquerelovim zrakama®. Kasnije je Becquerel

izvodio pokuse sa raznim predmetima kako bi provjerio domet zraka [12].
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Slika 4. Malteski metalni kriz izmedu minerala i fotografske ploce [15].

Becquerelovo otkri¢e je potaknulo mnoge znanstvenike medu kojima su najistaknutiji bra¢ni
par Curie. Maria Sklodowska-Curie zapocela je istraZivanje radioaktivnih pojava proucavajuci
uranij i uranijev smolinac. U svojim istrazivanjima je otkrila da: ,,Uranij, torij i njihovi spojevi
ispustaju Becquerelove zrake. Tvari, koje posjeduju to svojstvo, nazvala sam radioaktivnim. *
Marie i Pierre Curie zasluzni su za otkri¢e novih kemijskih elemenata, radija i polonija o kojima
su pisali u radu O novoj radioaktivnoj tvari sadrzanoj u rudi smolinca. Tijekom istrazivanja
otkrili su da neki uzorci zrace viSe, a neki manje. To ih je vodilo ka pretpostavci o postojanju
novih kemijskih elemenata. Kako bi potvrdili pretpostavku, kemijskim procesima su razdvajali

pojedine elemente iz uzoraka. Tako su otkrili tvar ¢ija je aktivnost bila 400 puta veca od



aktivnosti uranija, a to je upravo kemijski element polonij koji je dobio naziv po Poljskoj, drzavi
iz koje je Marie dosla. Za radij su otkrili da je to tvar ¢ija je aktivnost 900 puta veca od aktivnosti
uranija. Osim toga, Marie je pridonijela znanosti i tako Sto je povezala radioaktivnost sa
svojstvom atoma. Becquerel, Marie i Pierre Curie su zbog svojih velikih otkricéa dobili
Nobelovu nagradu za fiziku 1903. godine, a Marie je dobila i Nobelovu nagradu za kemiju
1911. godine [12] [13].

Slika 5. Marie i Pierre Curie®.

2.2. Grada atoma

Iako se pocetkom 20. st. znalo da su tvari gradene od atoma, nije se znalo ba$ puno o njegovoj
gradi, osim da sadrzi elektrone. Buduci da je atom neutralna Cestica, a elektron je negativan,
znanstvenici su pretpostavili da u atomu mora biti pozitivno nabijena tvar kako bi on bio

neutralan [12].

J. J. Thomson je 1904. godine gradu atoma pokusao objasniti pomoc¢u modela kolaca s
grozdicama. Rekao je da je pozitivni naboj razmazan u kugli u kojoj su usadeni elektroni.
Elektroni u atomu titraju oko svog ravnoteZznog poloZaja, a atom je neutralan ako su elektroni
u ravnotezi. Takav model atoma zovemo statickim modelom, a nastao je na temelju tvrdnje W.

Thomsona koji je rekao da se elektroni nalaze u atomu [12] [13] [15].

5 https://voxfeminae.net/strasne-zene/maria-sklodowska-zena-koja-je-pomicala-granice/ (preuzeto 2.1.2023.)
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Slika 6. Thomsonov (stati¢ki) model atoma [13].

Eksperimentalnu provjeru Thomsonovog modela atoma su 1911. godine pod vodstvom E.
Rutherforda izveli Hans Geiger i Ernest Marsden istrazujuci prolazak a — Cestica kroz tvari.
Usmjeravali su snop o — Cestica na tanki listi¢ zlata koji se nalazili u sredistu fluorescentnog
zaslona napravljenog od cinkovog sulfida. Vecina a — Cestica je proSlo neometano kroz listi¢
dok se mali broj otklonio pod kutom manjim od 90° ili su se odbile pod kutom ve¢im od 90°,

tj. vratile su se unatrag [12].

Radioactive sample emits
beam of alpha particles

Lead block shield

Zinc sulfide
screen

Some alpha particles

Most alpha particles are deflected

hit here
Slika 7. Pokus sa o — ¢esticama®

Prema Thomsonovom modelu atoma, sve alfa Cestice bi trebale nesmetano proci kroz listi¢ zlata
jer nema nikakve pozitivno nabijene Cestice o koju bi se alfa ¢estica mogla odbiti, a elektroni
zbog svoje male mase ne predstavljaju prepreku. Buduci da je pokus pokazao da su se neke alfa

Cestice ipak odbile, Rutherford je zaklju¢io da je vedina atoma prazan prostor te da se u

& https://thefactfactor.com/tag/alpha-particles/ (preuzeto 4.1.2023.)


https://thefactfactor.com/tag/alpha-particles/

njegovom srediStu nalazi mala jezgra koja je pozitivno nabijena te da ona nosi ve¢inu mase

atoma [12] [14].

THOMSON MODEL RUTHERFORD MODEL
»
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Slika 8. Thomsonov i Rutherfordov model atoma’.

Japanski fizi€ar H. Nagaoka je zamislio model atoma slican Sun¢evom sustavu. U sredistu
atoma se nalazi pozitivno nabijena tvar dok elektroni kruZze oko srediSta. Brojni drugi fizicari
su razmiSljali na slican nacin, no takav model atoma, kojeg zovemo planetarnim modelom je
naiSao na teSkoce unutar klasi¢ne teorije elektromagnetizma koje znanstvenici nisu mogli
otkloniti. Budu¢i da je takav model zamiSljen na naCin da se elektroni gibaju, zovemo ga jos i

kinematicki model atoma [12].

Planetarni model atoma je zagovarao i danski fizicar Niels Bohr koji je 1913. godine rekao da
se atom sastoji od pozitivno nabijene jezgre koja nosi gotovo cijelu masu atoma, a oko jezgre
kruZe negativno nabijeni elektroni po to¢no odredenim putanjama koje zovemo stacionarnim
stazama. Kada elektron prelazi s viSe stacionarne staze na nizu, emitira to¢no odredeni iznos
energije, a kada prelazi s niZe na visu stacionarnu stazu apsorbira energiju. Vec¢ sljedece 1914.
godine, James Franck i Gustav Hertz su izveli eksperimente ¢iji su rezultati bili u suglasju s
idejama Bohrovog modela atoma. Proucavali su sudare elektrona s atomima para i plinova te
su kod neelasti¢nog sudara uocili da elektron predaje to¢no odredenu koli¢inu energije atomu s
kojim se sudario, a atom se pri tome pobudi ili ionizira. Budu¢i da su u svojim pokusima koristili
Zivu, prenesena energija je odgovarala to€no onom iznosu energije koji je potreban elektronu
zive da prijede iz osnovnog u pobudeno stanje. Time su dokazali da je apsorbirana energija

kvantizirana, a za svoj rad su 1925. dobili Nobelovu nagradu [12].

7 https://historyoftheatomictheory.wordpress.com/thomson-and-rutherford/ (preuzeto 4.1.2023.)
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Tijekom pokusa u kojemu je izlagao jezgre atoma dusika alfa cesticama, E. Rutherford je 1920.
godine pretpostavio da u atomu postoji nenabijena Cestica te je time pokusao objasniti ukupnu
masu atoma. Budu¢i da je ¢estica nenabijena, bilo ju je vrlo tesko otkriti, no to je 1932. godine
poslo za rukom britanskom fiziaru Jamesu Chadwicku koji je objavio svoja istrazivanja o

postojanju neutralne subatomske ¢estice — neutrona [12].

Slika 9. Bohrov (planetarni) model atoma®.

Danas znamo da se atom sastoji od jezgre koju Cine protoni i neutroni i elektronskog omotaca
u kojemu se nalaze elektroni. Promjer jezgre atoma iznosi oko 1075 m te je 100000 puta manji
od promjera atoma koji je oko 1071° m. U atomskoj jezgri djeluju &etiri osnovne sile: jaka
nuklearna sila, elektromagnetska sila, slaba nuklearna sila i gravitacijska sila. Jaka nuklearna
sila je odgovorna za privla¢enje nukleona. Protone i neutrone zajednicki zovemo nukleoni. Taj
naziv dolazi od grcke rije¢i nucleus sto znaci jezgra, Od iste rijeci potjece i nuklid Sto je drugi
naziv za atom. Iako je najsnaznija sila u prirodi, kratkog je dosega. Atom nekog kemijskog
elementa je odreden atomskim i masenim brojem. Maseni broj oznacavamo s A te on
predstavlja ukupan broj protona i neutrona u jezgri. Atomski broj Z predstavlja broj protona u
jezgri. Budu¢i da je atom neutralna Cestica, mora u sebi imati jednak broj protona i elektrona

pa Z predstavlja i broj elektrona u atomu. Zbog toga kemijski element prikazujemo na sljedeci
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na¢in: 4X gdje je X oznaka kemijskog elementa. N predstavlja broj neutrona i moze se odrediti

iz masenog i atomskog broja na sljede¢i nac¢in: N = A — Z [16].

Dok svi atomi nekog kemijskog elementa imaju jednak atomski broj, to ne znac¢i da imaju
jednak maseni broj. Atome jednakog atomskog broja, a razli¢itog masenog broja zovemo

izotopima [16].

2.3. Vrste radioaktivnog zracenja

E. Rutherfordu mozemo pripisati otkri¢e razli¢itih vrsta zraenja. Provodio je eksperimente s
uranijem te je otkrio da uranijeve zrake sadrZe barem dvije razli¢ite vrste zracenja. Jedne se
jace apsorbiraju i njih je nazvao B — zrakama i druge koje se slabije apsorbiraju i njih je nazvao

o — zrakama.

2.2.1. Alfa zracenje

Alfa zracenje se dogada kod atoma ¢iji je maseni broj ve¢i od 150 te imaju mnogo protona u
jezgri. Alfa Cestica izgledom podsjeca na jezgru helija koja se sastoji od dva protona i dva
neutrona. Prilikom emitiranja alfa Cestice, nestabilna jezgra izgubi dva protona i dva neutrona
te transmutira u drugu atomsku jezgru pri cemu joj se atomski broj smanji za dva, a maseni za
cetiri. Novonastali kemijski element je u periodnom sustavu pomaknut za dva mjesta u lijevo.

Alfa raspad prikazujemo sljedecom jednadzbom:
4X > 423Y + 3He

Alfa Cesticu je otkrio E. Rutherford tijekom jednog od svojih pokusa. Pokazao je da se alfa
zrake mogu zakrenuti pod utjecajem jakog elektricnog i magnetskog polja. Daljnjim
istrazivanjem je ustanovio da su to masivne, pozitivno nabijene Cestice velikih brzina.
Sakupljao je alfa zrake u cijev te nakon nekoliko dana shvatio da je nakupina zraka helij i tako
je dosao do zakljucka da je alfa Cestica zapravo Cestica helija. Tako su alfa Cestice izbacene

brzinom od oko 1,52 - 107 %, zbog svoje velike mase brzo potrose energiju pa su kratkog

dometa. On u zraku iznosi svega nekoliko centimetara [10] [11] [15].
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SLIKA 10. Prikaz pretvorbe nestabilne jezgre prilikom alfa zracenja [15].

Zbog njihovog kratkog dosega alfa C¢estice ne mogu prodrijeti kroz kozu pa mozZe se od njih
zastiti 1 obi¢nim papirom, no uspiju li do¢i u tijelo hranom 1/ili pi¢em ili udisanjem, mogu

ionizirati tkivo te prouzrokovati ostecenje stanica i DNA [10] [11] [15].

2.2.2. Beta zracenje

Svaki kemijski element sastoji se od niza izotopa. 1zotopi koji su bogati neutronima postaju
stabilniji emisijom elektrona, dok izotopi koji su siromas$ni neutronima postaju stabilniji
emisijom pozitrona ili hvatanjem elektrona. Razlikujemo beta minus (87), beta plus (8%)
zraCenje i elektronski uhvat [10] [11] [15].

Beta minus zracenje se dogada pod utjecajem slabe nuklearne sile. Nestabilna jezgra s viskom
neutrona se raspada na nacin da se jedan neutron transformira u proton koji ostaje u jezgri
potomka, a iz jezgre se emitira tzv. beta Cestica koja je po svojstvima jednaka elektronu te

antineutrino. Beta minus zracenje mozemo prikazati na sljede¢i nacin:
72X = 2 4Y + B+ 0,
Dok beta Cesticu prikazujemo kao B, antineutrino ozna¢avamo @, [10] [11] [15].
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Slika 11. Prikaz pretvorbe nestabilne jezgre prilikom beta minus zradenja [15].
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Beta plus zracenje se dogada se spontano kod izotopa s manjkom neutrona. Proton u nestabilnoj
jezgri roditelja se raspada na neutron koji ostaje u stabilnoj jezgri potomka, a osim toga jezgra
roditelja emitira pozitron i neutrino. Novonastala jezgra ima atomski broj za jedan manji od
atomskog broja jezgre roditelja, a maseni broj je ostao nepromijenjen. Beta plus zracenje

prikazujemo na sljedec¢i nacin:
72X > 24V + Je + v,
gdje je e™ (%) oznaka za pozitron, dok v, za neutrino [10] [11] [15].

Kod nekih jezgara beta plus zracenje nije moguce zbog manjka energije pa tada govorimo o
uhvatu elektrona. Kad se elektron iz elektronskog omotaca dovoljno priblizi nestabilnoj jezgri,
ona ga moze uhvatiti te se elektron 1 proton spoje pa nastane neutron koji ostaje u jezgri dok

jezgra emitira neutrino.

Iako je beta Cestica ve¢eg dosega od alfa Cestice, zbog svoje manje mase djeluje manje razorno
nego li alfa Cestica. Beta Cestica moze prodrijeti kroz kozu te ju ostetiti 1 uzrokovati opekline.

Unese li se u organizam ingestijom ili inhalacijom, moze biti vrlo opasna po organizam [10]

[11] [15].

YO /_ N
:jth Hg]—ri }ggg + @ + 4B
N4 Ny

A"

L

Slika 12. Prikaz pretvorbe nestabilne jezgre prilikom beta plus zracenja [15].

2.2.3. Gama zracenje

Nakon alfa ili beta zracenja jezgra moze i dalje ostati u pobudenom stanju stoga kako bi postala
stabilna, oslobada energiju u obliku gama zracenja. Pri njegovoj emisiji ne dolazi do promjene
niti atomskog, niti masenog broja, no jezgra potomka ¢e formirati drugacije energetsko stanje.
Atome s jednakim masenim brojem i brojem protona, a razli¢itim energetskim stanjima zovemo

nuklearnim izomerima. Gama zracenje mozemo prikazati jednadzbom:
Am A 0
zX = ZY + oy
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Gama zracenje je vrsta elektromagnetskih valova. Gama fotoni se kre¢u brzinom svjetlosti, no
prodornije su od nje te imaju vecu energiju (10 keV — 5 MeV"). Zbog svoje prodornosti najbolje
nas mogu zastiti tvari velikog atomskog broja (npr. olovo) i velike gusto¢e. Budu¢i da s
lako¢om prolaze kroz ljudsko tijelo, mogu uzorkovati znacajne biokemijske promjene. Zbog
tog svojstva se Cesto koriste u medicini za tretiranje kancerogenih stanica, sterilizaciju

medicinskog pribora, a u farmaciji za proizvodnju antibiotika [10] [11] [15].

Slika 13. Nakon beta raspada, jezgra kéeri je i dalje u pobudenom stanju. Prilikom povratka u osnovno stanje,
emitira foton gama zracenja [15].

2.4. Utjecaj zracenja na ljude

Ionizacija je pojava u kojem se neutralnom atomu vanjskim utjecajem moze izbaciti elektron iz
elektronskog omotaca pri ¢emu atom postane pozitivan ion. Zracenje koje uzrokuje ionizaciju
nazivamo ioniziraju¢im zraéenjem. Dok ionizirajuce zracenje prolazi kroz materiju, prenosi dio
svoje energije na atome s kojima se sudara te tako dolazi do ionizacije. Zracenje koje nema

dovoljno veliku energiju da uzorkuje ionizaciju zovemo neioniziraju¢im zracenjem.

Stanica je osnovna gradevna jedinica naSeg tijela. Ve¢inu volumena tijela, pa time i stanice ¢ini
voda. Ako stanicu izloZimo zraCenju, vjerojatnost interakcije ionizirajuceg zracenja s DNA je
vrlo mala jer ona ¢ini mali dio stanice, no moze reagirati s vodom §to uzorkuje bioloske

promjene stanice koje dovode do poremecaja u funkciji organa. lonizirajuée zracenje moze
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prekinuti kovalentne i vodikove veze medu atomima u molekuli vode i stvoriti fragmente kao
Sto su vodik i hidroksid. Oni se mogu rekombinirati ili spojiti s drugim fragmentima ili ionima
stvarajuéi spojeve poput vode kako ne bi doslo do oStecenja stanice, no nerijetko mogu tvoriti
Stetne tvari koje zovemo slobodnim radikalima poput vodikovog peroksida koji moze unistiti
stanicu. Buduéi da stanice ljudskog tijela imaju sposobnost obnavljanja, u mnogim slu¢ajevima
mogu popraviti nastalo ostecenje i zatim normalno funkcionirati. Nadalje, u nekim slucajevima
stanica je iako oStecena, sposobna za reprodukciju Sto moze uzrokovati ili smrt ili ostecenja
stanica — kceri. Takva oStecenja uzorkuju mutaciju stanice koja ¢e svojim daljnjim mnozenjem
prouzrokovati maligna oboljenja ili se mutacija moZe nasljedivati. Tre¢a mogucnost je da se

stanica ne moze regenerirati i tada nastupa nekroza ili smrt stanice [17].

Osjetljivost razli¢itih organa ovisi o osjetljivosti stanica od kojih su organi izgradeni. Tako su
najosjetljivije stanice koje se brzo dijele, a to su krvotvorne stanice u kosStanoj srzi, stanice u
sluzi probavnog sustava i reproduktivne stanice. Osim toga, stanice malignog tumora su takoder

vrlo osjetljive pa se za njihovo uniStavanje koristi ionizirajuce zracenje.
Ucinci ioniziraju¢eg zracenja ovise o:
e Dometu pojedine vrste zraCenja
e Energiji pojedinacnih fotona ili Cestica
e Broj fotona ili Cestica koje pogode odredeno podrucje u jedinici vremena
e Kemijskim svojstvima tvari izlozene zracenju

Uzimajuci u obzir navedene Cimbenike, alfa Cestice imaju snaznu interakciju s materijom zbog
svog velikog naboja i mase, ali zbog kratkog dometa, ne prodiru duboko u nju i moze ih
zaustaviti odjeca, koza ili komad papira. Beta Cestice vrlo lako prodiru kroz koZu, no moze ih
zaustaviti komad drveta ili tanka plo¢a metala. Gama fotoni iako nemaju masu i naboj pa
nemaju interakciju s materijom, velikog su dometa i prodiru kroz gotovo sve materije. Za
potpuno zaustavljanje gama fotona potrebna je kombinacija olova i baritnog betona debljine
nekoliko desetaka centimetara. Baritni beton se dodaje olovu kako bi se sprijecila reakcija olova
i gama zraCenja koja je poznata kao GDR (Giant Dipole Resonance) reakcija u kojoj nastaju

neutroni [17].
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Slika 14. Domet pojedinih vrsta zradenja®

2.5. Zakon radioaktivnog raspada

Budu¢i da je radioaktivni raspad spontani proces, ne moZemo sa sigurnos¢u predvidjeti kad ¢e
se pojedina jezgra raspasti, niti mozemo utjecati na proces raspada. Usprkos tome, moZemo
izraCunati broj raspadnutih jezgara nakon vremena t, a o tome nam govori zakon radioaktivnog
raspada. Broj neraspadnutih jezgri u uzorku na pocetku je proporcionalan broju raspadnutih

jezgri u nekom vremenu:

N _ o
—=1N (1)

A (,,Jambda*) oznaCava konstantu radioaktivnog raspada, a ona kaZe da je vjerojatnost po
jedinici vremena da Ce se jezgra raspasti konstantna, tj. neovisna o vremenu. Mjerna jedinica

konstante radioaktivnog raspada je s~1. Karakteristi¢na je veli¢ina za svaki radionuklid [10].

Iz (1) mozemo izvesti zakon radioaktivnog raspada:

® file:///C:/Users/Korisnik/Downloads/675812.Diplomski_rad Velagic Final 2013.pdf (preuzeto 8.1.2023.)

15


file:///C:/Users/Korisnik/Downloads/675812.Diplomski_rad_Velagic_Final_2013.pdf

dN

7=—A'dt (2)

Ako integriramo obje strane u izrazu (2), dobijemo:

flévo = dt (3)
InN —InNy = —A(t — 0) (4)
In Nl(]: —At (5)
Nlo — oAt (6)

Preoblikujemo 1i (6) dobit ¢emo eksponencijalni izraz zakona radioaktivnog raspada:

N(t) = Ny -e ™ (7)

N, predstavlja broj jezgara u poc¢etnom trenutku, dok je N broj neraspadnutih jezgara u vremenu
t. Brzinu nuklearnog raspada mozemo mjeriti viemenom poluraspada. To je vrijeme potrebno

radionuklidu da izgubi polovicu svoje radioaktivnosti [10].

N(1)
Ny

No[2

N(J/4
Nyf8 _
Nol16 I | 1 |
0 Tllz 2T1/2 3T1/2 4T1/2

Slika 15. Ovisnost broja jezgara radionuklida o vremenu [16].
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Pogledamo li Sliku 15. vidimo da je t = t;,, pa je tada :

N(tyy) =2 ®

Primijenimo li to na jednadzbu (3), mozemo odrediti odnos izmedu konstante radioaktivnog

raspada A i vremena poluraspada ¢, , :

N(ty;) = Ny - e s ©
N, —At1 4

70=N0'e 2/'N_0 (lo)
~=e M (11)
In(3)=-2-ty, (12)
In(27Y) = -1-ty, (13)
—In(2) = =1+ t; (14)

1
t1/2 = % (16)

Osim vremena poluraspada, postoji fizikalna veli¢ina vrijeme poluZivota koje oznacavamo sa

7, a mozemo ga dobiti na sljedeci nacin:
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T=—["tANdt =~ (17)

_N_O 2

Broj jezgri u ovisnosti o vremenu poluzivota tada mozemo dobiti pomocu izraza:

N(&) =Ny-e!=037-N, (18)

2.6. Aktivnost radionuklida

Aktivnost radionuklida predstavlja broj Cestica ili fotona koje radioaktivni uzorak emitira u
vremenu, odnosno brzinu kojom se raspada jezgra. Ona ne ovisi 0 vrsti radioaktivnog raspada,
energiji proizvoda raspada ili bioloskim ucincima zracenja, ve¢ samo o vrsti raspada. MoZemo

je izraCunati na sljede¢i nacin:

A) = -2 (19)
A(t) = A1-N(t) (20)
A(t) = ANy e (21)
At) = Ay e ™ (22)

A, predstavlja aktivnost u po¢etnom trenutku, dok je A aktivnost u vremenu t. Osnovna mjerna
jedinica za aktivnost radionuklida je [Bq], a 1 Bq = 1s~1. Osim u bekerelima, aktivnost
moZzemo mijeriti u kirima (Ci), a definira se kao 1 Ci = 3,7 - 10'° raspada u sekundi kao i u
rutherfordima (Rd) koja se definira kao aktivnost koli¢ine radioaktivne tvari u kojoj se milijun

jezgri raspada u sekundi [10].

Osim aktivnosti postoji fizikalna veli¢ina koncentracija aktivnosti kojom se zeli izmjeriti

aktivnost tvari koja se sastoji od stabilnih izotopa i radionuklida. Zovemo ju jos i aktivnost po

e o e T Bq Bq Bq
Jjedinici velicine, a najéesée ju izrazavamo u mjernim jedinicama R

kg' m3’
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2.7. Raspad jezgre roditelja i jezgre kéeri

Cesto se mozemo susresti sa situacijom gdje pocetna nestabilna jezgra transmutira u drugu
nestabilnu jezgru koja opet moze transmutirati u nestabilnu jezgru i tako sve dok ne dode do
prve stabilne jezgre. U takvim slucajevima govorimo o lancu radioaktivnih raspada. Lanac
radioaktivnih raspada je opisan Batemanovom jednadzbom koja za drugi nuklid u nizu raspada

glasi:

N2=

L (oMt Aot — M N (1 — oAt
i N,(0) - (et —e 2)—,12_,11 Ny« (1 — e~ h=22)t) (23)

Uzmemo li u obzir razliku izmedu konstante radioaktivnog raspada jezgre majke 1 jezgre kéeri,
moguce je da nakon nekog vremena njithove aktivnosti budu u ravnotezi. S obzirom na to, jezgre

mogu biti u sekularnoj ravnotezi, prijelaznoj ravnotezi ili mogu biti bez ravnoteze [17].

2.6.1. Sekularna ravnoteza

Ako je vrijeme poluzivota majke puno vece od vremena poluzivota kéeri, aktivnost kéeri ¢e
tijekom vremena dosegnuti aktivnost majke i one ¢e biti jednake. Takvo stanje zovemo

sekularnom ravnotezom. Sekularnu ravnoteZzu mozemo matematicki pokazati [17].

Uvjet za sekularnu ravnotezu je 7, > t,, ako pogledamo izraz (17) vidimo da su vrijeme
poluZzivota i konstanta radioaktivnog raspada obrnuto proporcionalne veli¢ine Sto znaci da za

konstante raspada kod sekularne ravnoteze vrijedi 1; < A,. U tom slu€aju izraz (23) mozZemo

zapisati kao:
1 _
Ny =32 Ni(1 - e7f) (24)
Odnosno:
NZ - A‘Z == Nl - A‘l (25)
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Slika 16. Graficki prikaz sekularne ravnoteZe jezgre roditelja (*°Ra) i jezgre kéeri (?2Rn) [17]

2.6.2. Prijelazna ravnoteza

Jezgra majke 1 jezgra kéeri se nalaze u prijelaznoj ravnotezi kad je vrijeme poluzivota kceri

jednakog reda kao i vrijeme poluzivota majke, no i dalje krace. Iz uvjeta da je t; > 7, slijedi

daje 1, > 1, [17].

Nakon nekog vremena ( t > t,) pa se drugi eksponencijalni ¢lan u jednadzbi (23) zanemaruje

1 jednadzbu tada piSemo na sljedeci nacin:

(26)

12 '11
Ny, =—22 . N
27 dpr(h—2) R
10" 4
transient equilibrium:
I f t and daughte
fotal activity amostoqul o
I
E /\
Q
> ~ growth and decay
% P \\\\ of daughter '“La
@ / - ~ (1.68d)
\“‘\
10" - / \\\_
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Slika 17. Grafi¢ki prikaz prijelazne ravnoteze izmedu jezgre roditelja (°Ba) i jezgre kéeri (*4°La) [17],
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2.6.3. Bez ravnoteze

Kad je vrijeme poluzivota jezgre roditelja manje od vremena poluzivota jezgre kéeri (7; < T,),
tada aktivnost jezgre kéeri dosegne odredeni maksimum, a zatim se jezgra krene raspadati s

vlastitim karakteristicnim vremenom poluraspada [17].
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“. \ /
r A \
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Slika 18. Graficki prikaz kad su jezgra roditelja (}46Ce) i jezgra kéeri (*46Pr) bez ravnoteze [17].

3. RADON

Krajem 16. stolje¢a u rudnicima srebra Srednje Europe uocena je velika smrtnost rudara.
Postojale su brojne pretpostavke o uzrocima smrtnosti, no tek krajem 19. stoljeca je rak pluc¢a
proglasen glavnim razlogom smrti rudara. Kasnije je otkriveno da je uzro¢nik raka pluca plin
radon. Radon je 1900. godine otkrio njemacki kemicar Friedrich Ernst Dorn tijekom
proucavanja raspada radija gdje je otkrio da njegovim raspadom nastaje plin koji se §iri u zraku
i ¢ini ga radioaktivnim. Prvotno je novootkriveni plin nazvan niton ( lat. nitére = sjajiti), no

kasnije, 1923. dobiva naziv radon u Cast elementa od kojeg nastaje - radija.

Radon, kemijski element rednog broja 86, je jednoatomni radioaktivni plin bez boje, okusa i
mirisa stoga su za njegovu detekciju 1 mjerenje potrebni posebni uredaji. Njegovo je vreliSte na
61,8 °C, a taliste na -71°C. Velike je gustoce, oko 9,73 % pri sobnoj temperaturi, a to ga ¢ini

Cak sedam puta gus¢im od zraka i smatra se najgus¢im plinom. Zbog svoje elektronske

konfiguracije pripada 18. skupini periodnog sustava elemenata koju ¢ine plemeniti plinovi.
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Nalazi se ispod ksenona, a tu ga je smjestio Skotski kemicar Sir William Ramsay odredivsi

atomsku masu radona [18].

Elektronska konfiguracija plemenitih plinova je vrlo stabilna zato $to imaju popunjene valentne
orbitale. Takva konfiguracija ograniCava sposobnost spajanja plemenitih plinova s drugim
kemijskim elementima. Znanstvenici su plemenite plinove smatrali kemijski inertnima sve do
60-ih godina proslog stolje¢a kad su izvedeni pokusi spajanja plemenitih plinova s vrlo
aktivnim kemijskim elementima, odnosno onima koji imaju veliku elektronegativnost. Tako je
1962. pokusima dokazano da ksenon moze stupati u kemijske reakcije s fluorom ( *8F). Osim
spojeva elemenata sa ksenonom, dobiveni su spojevi radona i fluora ( radon fluorid, RnF ).
Nadalje, otkriveno je da radon moze stupati u kemijske reakcije i s kisikom tako $to su 1989.

ruski znanstvenici ispitivali svojstva radonovog oksida u vodenoj otopini [13].

Radon je posljednje otkriveni plemeniti plin, a peti otkriveni radioaktivni element. Nastaje
radioaktivnim raspadom radija (najc¢esce alfa raspadom) te ga nalazimo posvuda u Zemljinoj
kori. Koli¢ina nastalog radona u stijenama 1 tlu ovisi o sadrzaju uranija i radija u njima. Otapa
se u vodi, a mjehuri¢enjem vode moze izaci iz nje i vezati se za Cestice zraka. Danas poznajemo

oko 20 izotopa radona, no postoje samo tri prirodna:

e Radon (**Rn), ¢lan radioaktivnog niza *®U, &ije je vrijeme poluraspada t;,, =

3,8235 dana. Ovo je najstabilniji izotop radona, a njegov potomak je 2'8Po.

e Toron (?*°Rn), ¢lan radioaktivnog niza 2*2Th, &ije je vrijeme poluraspada t; /2 =

55 sekundi.

e Aktinon (**°Rn), ¢lan radioaktivnog niza **U, €ije je vrijeme poluraspada t;,, =

3,96 sekundi
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dok se vrijednosti torona i aktinona uglavnom zanemaruju. Raspadom radona stvaraju se

njegovi potomci, takoder radionuklidi, koji emitiraju alfa, beta i gama zracenje [18].

Koncentracija radona nije svugdje jednaka i ovisi o sastavu tla. Tlo koje je bogato uranijevim
rudama bogato je i radonom pa to uzorkuje vece koncentracije radioaktivnog plina u zraku u
blizini tog tla, no na otvorenom prostoru su koncentracije radioaktivnog plina opcenito niske

pa ne predstavljaju opasnost [19].

Nasuprot tome, opasnost za ljudsko zdravlje predstavlja radon u zatvorenim prostorima u
kojima ljudi borave. On u nase kuce, stanove i urede ulazi razli¢itim mehanizmima, a glavni
izvor radona je tlo ispod gradevine (85 - 90%), znatno manji udio dolazi od gradevinskog
materijala ( 5 — 10%), kao i iz podzemnih zaliha voda (oko 5%), dok gotovo neznatan udio
potjece od zemnog plina (1%). Koncentracija radona unutar gradevine ovisi o parametrima koje

dijelimo na tehnicke i prirodne. Tehnicki parametri su:

veli¢ina povrSine gradevine koja je u dodiru sa tlom
e nacin gradnje
e broj katova i etaza

e (ne)propusnost gradevine $to podrazumijeva pukotine u zidovima, prostor oko cijevi i

instalacija, odvoda i sl.

10 https://geothermal-energy-journal.springeropen.com/articles/10.1186/s40517-020-00179-4 (preuzeto
12.1.2023.)
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Prirodni parametri:
e sastav tla
e koncentracija radona u tlu

e razlika tlaka unutar i izvan gradevine te razlika tlaka izmedu tla i donjih prostorija
gradevine ( zbog razlike tlakova moze do¢i do stvaranja blagog vakuuma ispod

gradevine koji ,,povlaci® radon iz tla)

e meteoroloski 1 sezonski parametri, a to su uglavnom razlike izmedu vanjske temperature

1 temperature u unutrasnjosti gradevine.

Koncentracije radona su najvec¢e u podrumima i prostorijama koje su u dodiru s tlom, no
nerijetko se visoke koncentracije mogu naci 1 u prostorijama na viS§im etazama. Cestim

provjetravanjem prostorija mozemo ih donekle smanjiti.

Radon predstavlja opasnost za ljudsko zdravlje zato §to se njegovi potomci vezu za aerosole u
zraku. Novonastale Cestice inhalacijom unosimo u diSni sustav gdje se taloze, a zatim raspadaju
alfa raspadom 1 pri tome emitiraju alfa Cestice koje ioniziraju tkivo do razine DNA, a takva
oSte¢enja mogu uzrokovati rak pluca. Razornost alfa Cestice ovisi o viSe ¢imbenika. Jedan od
njih je talozenje Cestica koje opet ovisi o veli¢ini Cestice, volumenu pluca, frekvenciji disanja i
sl. Osim toga, debljina zastitnog sloja stanice uvelike utjece na zastitu od prolaska ionizirajuce
Sestice. Sto je sloj deblji, estica ¢e imati manje $anse za prolazak i interakciju sa stanicom.
Nadalje, ovisi 1 0 vremenu poluraspada radioaktivne tvari jer ono utjece na vjerojatnost hoce li
se radioaktivna tvar raspasti i emitirati alfa Cesticu izvan ili unutar tijela. Ne trebamo zanemariti
ni energiju alfa Cestice jer $to su vece energije, to e biti vece osteCenje tkiva. Na kraju imamo

1 vjerojatnost hoce li alfa Cestica pogoditi osjetljivo tkivo i razoriti ga ili nece.

3.1. Mjerenje koncentracije aktivnosti radona u vodi

Postoji nekoliko metoda mjerenja koncentracije aktivnosti radona u vodi koje se razlikuju po
principu rada, dok je svima zajedni¢ko potreba za pazljivim rukovanjem uzorcima. Sam proces

uzorkovanja je zapravo najveci izvor pogresaka pri mjerenju. Pri uzimanju uzorka je pozeljno
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Sto manje muckati uzorak jer time riskiramo izlazak radona iz uzorka u zrak S$to uzrokuje

nevaljale rezultate mjerenja. Metode mjerenja radona koje se koriste su:
. AlphaGUARD mjerni sustav

. Alfa spektrometar DURRIDGE RAD 7

. HPGe Gama spektrometar

. Scintilacijski detektor

4.1.4. Scintilacijski detektori
Za mjerenje koncentracije radona koristili smo scintilacijski detektor.

Scintilacijski detektori se koriste za detekciju svih vrsta Cestica zracenja, a rade na principu
scintilacije. Kad tvar biva ionizirana ioniziraju¢im zracenjem, njezini elektroni apsorbiraju dio
energije i prelaze u pobudena stanja. Tijekom povratka iz pobudenog, u osnovno stanje
elektroni emitiraju energiju, odnosno fotone vidljive svjetlosti. Prilikom emisije fotona vidimo
bljeskove koje zovemo scintilacijama, a tvari s tim svojstvom scintilatorima. Remisiju koja se
dogodi u vremenskom intervalu manjem od 1078 s zovemo fluorescencijom, a onu koja se

dogodi u vremenskom intervalu veéem od 10~8 s zovemo fosforescencijom.

Kako bismo mogli napraviti mjerenja pomocu scintilacijskog detektora, potrebno je pomijesati

uzorak sa scintilacijskim koktelom. Scintilacijski koktel se sastoji od scintilatora i otapala.

Scintilatori mogu biti organskog ili anorganskog podrijetla te u krutom, teku¢em ili plinovitom
stanju. Ono na §to moramo obratiti paznju jest prozirnost scintilatora. On mora biti dovoljno
proziran da kroz njega mogu prolaziti fotoni vidljive svjetlosti. Kad produ kroz scintilator,
fotoni putuju ka fotomultiplikatorskoj cijevi koju jo§ nazivamo fotomultiplikatorom. Ako
fotomultiplikator nije neposredno povezan sa scintilatorom, povezan je svjetlovodima.
Fotomultiplikator je staklena vakuumirana cijev na ¢ijem se jednom kraju (onom blize
scintilatoru) nalazi katoda koja je napravljena od materijala osjetljivog na svjetlost. Prilikom
dolaska fotona na katodu, dolazi do fotoelektricnog efekta. To je pojava kod koje foton
elektromagnetskog zraCenja pri interakciji s elektronom u metalu preda svu svoju energiju samo
tom elektronu. Elektron dio dobivene energije potrosi na izlazni rad, a ostatak energije prelazi
u kineticku energiju kad elektron napusti povrSinu metala. Na katodu se nastavlja sustav za

skupljanje elektrona koji ih vodi do sustava dioda koje sluze za multiplikaciju elektrona. Sustav

25



dinoda zavrsava s anodom s koje se uzima nastali elektri¢ni puls. Elektroni bivaju ubrzani
visokim naponom koji postoji izmedu katode, dinoda i anode. Prilikom udara elektrona na
svaku od dinoda, stvaraju se sekundarni elektroni koji uzrokuju pojacani elektri¢ni puls na anodi

(Ahmed, 2007.).

photocathode

EW window

focusing input optics

electrode o
accelerating Z

electrode

‘ L
first dynode \ \
envelope

NNV
S S S S S

multiplier
/ last dynode
anode T I?
I foot
\ pumping stem
g w base
key

Slika 20. Shematski prikaz fotomultiplikatoral®.

Otopinu koktela preko 60 % cini otapalo stoga prilikom radioaktivnog raspada postoji velika
vjerojatnost da ¢e Cestice nai¢i na molekule otapala pa su glavni zadaci otapala Sto uspjeSnije
sakupiti energiju nastalu radioaktivnim raspadom, zatim tu istu energiju predati molekulama
scintilatora, sprijeCiti nastanak prigusenja scintilacija (tzv. quench-a) te mora biti dobro otapalo
za scintilator. Najéesca otapala koja se koriste su derivati benzena: pseudokumen, PXE, i
toluen. Otapala koja se koriste sadrze tzv. aromati¢ne prstene koji lako apsorbiraju energiju
nastalog zracenja. Potrebno je biti oprezan pri rukovanju s otapalima jer su to lako zapaljive

tvari i opasne ukoliko ih se udiSe ili dodu u dodir s kozom.

1 http://www.phy.pmf.unizg.hr/~bosnar/pfec/scintilator.pdf (preuzeto 20.1.2023.)
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Slika 21. Strukturna formula pseudokumena?2.

CHj

Slika 22. Strukturna formula toluena®®.

CH,

CH.

CH.

2

Slika 23. Strukturna formula PXE (Phenyl Xylyl Ethane)*4.

Tekuci scintilacijski detektor TriCarb 2900

TriCarb 2900 je teku¢inski scintilacijski detektor koji sluzi za detektiranje alfa i beta Cestica.
To je neprenosivi uredaj kojeg je potrebno drZati u zatamnjenoj prostoriji, izvan dosega izvora

zracenja (osim onih u uzorku) jer u suprotnom riskiramo nastajanje laznih signala, tj.

12

https://www.sigmaaldrich.com/HR/en/product/sigma/314358°?fbclid=IwAR1n0ykl5 HIaO6K7JLCIGrIvwM6Jslv
71sUgKA2 PyRH7jklkdAPWopMOo (preuzeto 20.1.2023.)
13

https://www.sigmaaldrich.com/HR/en/product/mm/814505?fbclid=IwAR10yYgZJCpOLIgyG LiepltuupzlldnKb
xIv-MjsYwvSOTsAQcT2F]Pt8Q (preuzeto 20.1.2023.)
14 https://www.haz-map.com/Agents/16556 (preuzeto 20.1.2023.)
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scintilacija. Nadalje, kako bi sprijecili moguce zagrijavanje uredaja tijekom rada, potrebno ga
je odmaknuti od zida ili neke druge povrSine barem 15 cm. Za dodatnu zastitu od pozadinskog
zracenja (atmosferski radon ili kozmicko zracenje) koristi se olovni oklop debljine manje od 5

cm.

P
>

Slia 24. Scintilacijski detektor TriCarb2900.

Detektor uredaja se sastoji od dva fotomultiplikatora koji su postavljeni jedan nasuprot drugome
u reflektiraju¢oj opti¢koj komori, a signal koji se detektira na oba fotomultiplikatora se broji
kao jedan dogadaj. Broj dogadaja tijekom vremena mozemo razvrstati prema energiji i time
dobijemo 2D uzorak spektra u odredenom trenutku. Svakih 6 sekundi se obnavljaju podaci u

spektru.

Kako bi mogli vrSiti mjerenja, potrebno je uzorak, zajedno sa scintilacijskim koktelom
pomijeSati u malenim, prozirnim, staklenim bocicama — vijalama, a zatim vijale staviti u

plasti¢ni drzac za vijale — kazetu.
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Slika 25. Kazeta s vijalama

Uredaj moze drzati najviSe 408 vijala od 20 ml koje su rasporedene u kazete u koje stane najvise
14 vijala. Ukoliko su vijale volumena 4 ili 7 ml, tada stane ukupno 720 vijala, a u svaku kazetu
stane 18 vijala. Prije analize uzorka, na kazetu se postavlja zastavica s lijeve strane. Uredaj tako
prepoznaje da se u drzacu nalaze uzorci koji su spremni za analizu, a sama za pojedinacni
uzorak. Osim zastavice, svaki drza¢ ima svoj jedinstveni broj koji se nalazi na kraju drzaca.
Jedinstveni broj drzaca i zastavica koja oznaCava protokol automatski se oCitavaju i slazu u

programu u listu zadataka koji se treba provesti.

Protocol Flag PROTOCOL 3

in Reset
Position

Sample Vials
/ Y

T

Sample
Cassette

Slika 26. Shema kazete [20].
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Uzorci u drzacima se automatski $alju na analizu. Obi¢no se drzaci pokre¢u u smjeru obrnutom
od kazaljke na satu, no ukoliko npr. dode do nestanka struje, prilikom ponovnog pokretanja
uredaja, drzaci se mogu pokretati u obrnutom smjeru, tj. u smjeru kazaljke na satu, kako bi se
vratili u pocetni polozaj i zapoceli novi ciklus. Kad jedan ciklus analize bude zavr$en, bocice
sa analiziranim uzorcima se vracaju nazad u drza¢ i na njihovo mjesto dolaze novi uzorci

spremni za analizu.

Procesom analize se upravlja pomocu racunalnog softera QuantaSmart. On omogucava 2D
prikaz spektra uzorka koji se analizira u stvarnom vremenu. Spektar se obnavlja svakih 6
sekundi, a moguce ga je prikazati u linearnoj ili logaritamskoj skali te nam daje informacije o

broju dogada zabiljezeni u uzorku i podrucju energije (keV) na kojoj su zabiljezeni [20].

4. ADSORPCIJA

Adsorpcija (lat. adsorptio) je spontani proces povecanja koncentracije jedne tvari na povrsini
neke druge tvari. Adsorbensom zovemo tvar na kojoj se odvija adsorpcija, a adsorbatom tvar
koja adsorbira. Budu¢i da veze izmedu adsorbensa i adsorbata mogu biti kemijske ili fizikalne,
razlikujemo kemijske i fizikalne adsorpcije. Ako je veza kemijske prirode, govorimo o
kemijskoj adsorpciji — kemisorpciji gdje entalpije adsorpcije dosezu i 800 % Ukoliko se radi
o fizikalnim vezama govorimo o fizikalnoj adsorpciji — fizisorpciji gdje izmedu Cestica djeluju
slabe VVan der Waals-ove sile, a molarne entalpije adsorpcije nisu vece od 40 % [21].

Van der Waalsove sile su slabe elektriéne sile koje djeluju izmedu dipolnih molekula u
plinovitom stanju, no djeluju i kod vecine organskih tekucih i krutih tvari. Dobile su naziv po
nizozemskom fizicaru J. Diderik van der Waalsu koji ih je otkrio 1873. godine istrazujuéi
svojstva realnih plinova. To su sile kojima dipolne molekule privlac¢e druge dipolne molekule
(dipol — dipolno priviacenje). Takvi spojevi su obi¢no teze taljivi i hlapljivi od onih bez dipolnih
molekula. Osim S§to se dipolne molekule medusobno privlace, one privlace i pozitivne i
negativne ione ( ion — dipolno priviacenje) te mogu s njima tvoriti ion — dipolnu vezu. Budu¢i

da visoko pozitivno ili negativno nabijeni ioni mogu kod nepolarnih molekula izazvati dipol
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(inducirani dipol) deformacijom elektronske strukture, oni se takoder mogu privlaciti pa tada

govorimo o ion — inducirano dipolno priviacenje [22].

Adsorpcije su ve¢inom reverzibilni procesi gdje se dva suprotna procesa odvijaju priblizno
jednakim brzinama tako da se u promatranom sustavu ne primjecuje promjena tijekom duzeg
vremena. Odnosno, u odredenom trenutku dolazi do dinamicke ravnoteze izmedu adsorbiranih
i neadsorbiranih Cestica, tj. izmedu brzine adsorpcije i desorpcije (pojava oslobadanja Cestica s

povrsine adsorbensa).
Mnozina adsorbirane tvari ovisi o slijede¢im ¢imbenicima:

e O relativnoj povrsini i prirodi adsorbensa — potrebno je da cestice adsorbensa budu §to
sitnije kako bi im aktivna povrSina bila veca, te da po prirodi budu amorfne jer ¢e se

uvijek vise tvari adsorbirati nego li na kristalnim adsorbensima jednake povrSine.

e O koncentraciji adsorbata (ako je u otopini) — $to je veca koncentracija adsorbata, vise

se tvari adsorbira do postizanja ravnoteze

e O tlaku adsorbata (ako je plin) — $to je veéi tlak adsorbata, viSe ¢e se tvari adsorbirati

do postizanja ravnoteze

e O temperaturi — adsorpcije su veinom egzotermni procesi pa se pri viSim

temperaturama manje tvari adsorbira

Prilikom mjerenja, adsorpcija se najceSCe izrazava adsorpcijskim molalitetom gq,, S$to
predstavlja mnozinu adsorbirane tvari ng po masi adsorbensa m, (gdje je povrsina razmjerna

masi) u ravnotezi pri stalnoj temperaturi:

— n_B — (CP_CT)VS (27)

r ma ma

gdje cp predstavlja pocetnu koncentraciju adsorbata (koncentraciju prije adsorpcije), a c,

koncentraciju dijela adsorbata koji se nije adsorbirao, odnosno koncentraciju adsorbata u

l .
™2~ Volumen V; predstavlja volumen
dm3

ravnotezi. Koncentraciju izraZavamo u mjernoj jedinici

sustava, tj. volumen otopine.
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Pratimo |i tijekom adsorpcije pri stalnoj temperaturi ovisnost mnozine adsorbirane tvari po
jedinici mase adsorbensa o koncentraciji otopine (ili tlaku ako je plin), dobit ¢emo krivulju —

adsorpcijska izoterma.

Postoji niz adsorpcijskih izoterma, a neke od njih su Langmuirova izoterma i Freundlichova

izoterma.

Langmuirova izoterma je dobila naziv po Irwingu Langmuiru koji je 1916. prvi fizikalno i
matematicki objasnio adsorpcije 1 izoterme koje opisuju takve procese. Langmuirovom
izotermom je opisao adsorpciju plina na ¢vrstim tvarima u kojoj molekule plina zauzimaju
jednaku povrSinu tvari, ali interakcije medu njima su zanemarive, postoji jednaka vjerojatnost
za mogucnost adsorpcije na ¢itavoj povrSini adsorbensa, te je ona isklju¢ivo jednoslojna. U
takvom slucaju adsorpcija prestaje kad je zauzeta sva povrSina adsorbensa. Kod takve izoterme

imamo ,,plato* §to predstavlja tocku zasi¢enja nakon koje viSe nema adsorpcije [23].

Vrijednost adsorpcijskog molaliteta kod opisane adsorpcije se dobije na sljede¢i nacin:

q, = dmaxKcr (28)

1+Kcy

gdje je gmax Oznaka za maksimalnu vrijednost adsorpcijskog molaliteta nakon nastajanja

monosloja, a K konstanta ravnoteze za adsorpciju koju dobijemo pomoc¢u formule:

K = fads (29)

kges

Koeficijent brzine adsorpcije oznacavamo sa k 4, dok koeficijent brzine desorpcije sa kgs.

Preoblikujemo li (28), dobivamo linearnu ovisnost:

-1t 1., Ko (30)

dr Amax'K cr qmaxK-cr

1 L (31)
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Langmuirovu izotermu mozemo opisati bezdimenzijskim konstantnim faktorom razdvajanja

R; . Faktor raCunamo pomocu izraza:

R, = — (32)

- 1+K'C0

Gdje je ¢, pocetna koncentracija. Ovisno o iznosu faktora, moZemo opisati adsorpciju t;.

izotermu na sljedece nacine:
e R, > 1 -> Zatakve vrijednosti adsorpcija je nefavorizirana,;
e 0 <R, <1-> Ako je vrijednost faktora izmedu 0 i 1, adsorpcija je favorizirana;

e R; =0 > U sluéaju da je vrijednost faktora jednak nuli, kazemo za adsorpciju da je

nepovratni proces;

e R, =1 - Kod ovakvog slu¢aja govorimo o linearnoj adsorpciji [24].

Freundlichova adsorpcijska izoterma je najranije poznati model koji opisuje neidealnu i
reverzibilnu adsorpciju. Predlozio ju je njemacki kemicar Herbert Freundlich 1909. godine.
Empirijska je te se primjenjuje pri viSeslojnim procesima kada vjerojatnost adsorpcije nije
jednaka za sva mjesta na povrSini adsorbensa. Najc¢eSce se koristi za opisivanje adsorpcija iz

otopina:

R

qr =Kp-c (33)
Sa K oznatavamo konstantu koja je priblizni indikator adsorpcijskog kapaciteta te ima mjernu
jedinicu 72—;, dok sa % oznacavamo faktor koji govori o intenzitetu adsorpcije (adsorpcijski
eksponent). Ipak, postoje tri vrijednosti kod kojih primje¢ujemo odredena svojstva:

. %: 1 - raspodjela adsorbata izmedu Cvrstog i tekuceg stanja neovisna je o

koncentraciji;
° % > 1 -> ovakve vrijednosti su rijetke i tipicne za sluc¢ajeve kada su sile koje dovode do
stvaranja monosloja slabije;
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° %< 1 - ovakve vrijednosti koeficijenta imamo kod normalne adsorpcije, a on tada

ukazuje na heterogenost povrsine ($to je manji koeficijent, veéa je heterogenost).

Osim $to opisuje heterogenost povrsine, faktor % ukazuje i na vrstu adsorpcije. Ako ima
vrijednost manju od 1, adsorpcija je kemijska, a ako ima vrijednost vecu od 1, adsorpcija je

fizikalna [23].

Ukoliko logaritmiramo izraz (33) dobit ¢emo jednadzbu pravca:

logq, =logKp + %logcr (34)

4.1. Adsorpcija radona u vodi

Adsorpcijom radona iz vode su se pozabavili ve¢ mnogi drugi znanstvenici. Metoda koja se

pokazala vrlo u¢inkovitom jest adsorpcija pomocu aktivnog ugljena u granulama (GAC).
Tijekom 80-tih godina proslog stolje¢a u podzemnim vodama na podru¢ju SAD — a izmjerene

su velike koncentracije aktivnosti radona od oko 5,6 - 10* %. USEPA, americka agencija za

zastitu okolisa, je ulozila mnogo truda kako bi ta koncentracija radona u pitkoj vodi pala na

Bq
dm3’

maksimalnu dozvoljenu vrijednost od 11,1 Istovremeno, u mnogim europskim zemljama

su takoder izmjerene velike koncentracije radona jer se na podru¢ju europskog kontinenta
ve¢inom koriste podzemni izvori pitke vode. Tako je pokrenut TENAWA projekt, u kojemu su
testirane tehnike uklanjanja prirodnih radionuklida iz pitke vode. Tijekom istrazivanja metoda
filtriranja vode pomocu aktivnog ugljena u granulama pokazala se vrlo uspjesnom jer aktivni
ugljen adsorbira Cestice radona. Osim §to je ta metoda vrlo u€inkovita, jeftina je 1 lako se moze
postaviti. Medutim, veliki nedostatak ove metode jest taloZenje radona na filteru koji se zatim
raspada na potomke s velikim vremenom poluraspada koji emitiraju gama zracenje. Nadalje, ta
je metoda bila u¢inkovita za velike koncentracije aktivnosti radona pa se postavilo pitanje
koliko je ona uc¢inkovita za srednje i male koncentracije aktivnosti radona u vodi. Kako bi se to
utvrdilo, provedeno je novo istrazivanje. Prilikom istraZivanja koriStene su tri razli¢ite vrste
aktivnog ugljena F — 300, F — 400 i HD —4000. Granule svih triju vrsta aktivnog ugljena su bile

podjednake veli¢ine. Kao uzorak je koriStena voda iz podzemnih izvora aktivnosti
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Bq . e . . . .. . ,
(96 +11) — Ovo istrazivanje je pokazalo da je metoda adsorpcije radona iz vode pomo¢

aktivnog ugljena ucinkovita i kod srednjih vrijednosti koncentracije aktivnosti radona [7].

Smanjivanje koncentracije aktivnosti radona u bunarskoj vodi neophodno zbog o¢uvanja naseg
zdravlja stoga su mnogi drugi autori izvjestavali o GAC metodi. Neki tvrde da se efektivnost
GAC —asmanjuje s vremenom, dok drugi i dalje upozoravaju na radioaktivni otpad koji nastane
na filteru GAC — a jer je u nekim slu¢ajevima uzrokovao znacajan porast doze zracenja. Zbog

toga se ne preporucuje primjena GAC — a u kuéanstvima [7].

Pitanje koje se postavlja jest koji su optimalni uvjeti za aktivaciju GAC metode. Vodeni tom
mislju, tim znanstvenika je proucavao kako aktivacija GAC — a ovisi 0 temperaturi i vremenu.
Prvo su testirali aktivaciju GAC — a na razli¢itim temperaturama. 5 grama aktivnog ugljena u
granulama aktivirali zagrijavanjem na 110 °C, 150 °C, 180°C i 200°C. Oba uzorka su stavljena
na hladenje tijekom no¢i, a zatim je u njih dodano 500 ml vode obogacene radonom poznate
koncentracije. Tijekom vremenskog intervala od 1 sata, najviSe radona se adsorbiralo u uzorku
gdje su granule bile zagrijavane na 110 °C, 150 °C, 180°C i 200°C. [7].

CONSTANTS: Water Volume = 500 ml, Mass of GAC =5
307 gms, Activation time = 2 hours, Contact time = 1 hour

204
15

104

Adsorption Capacity (%)

110 150 180
200

Activation Temeperature (C)

Slika 27. Ovisnost adsorpcije radona iz vode o temperaturi [7].

Kad je otkrivena optimalna temperatura, granule aktivnog ugljena su zagrijavane na 150 °C
odredeni broj sati (1 h, 1,5 h, 2 h, 3 h, 5 h) kako bi otkrili optimalno vrijeme aktivacije. Zatim
su preko noci ostavljene da se ohlade iu svaki uzorak GAC — a je stavljeno 500 ml vode u kojoj
se nalazio radon poznate koncentracije. Nakon jednog sata, rezultati su pokazali da se najvise

Cestica adsorbiralo u uzorku u kojemu su granule bile zagrijavane 3 h [7].
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CONSTANTS: Water Volume = 500 ml, Mass of GAC = 5

30 gms, Activation Temp. = 150 C, Contact time = 1 hour

254

204

151

104

Adsorption Capacity (%)

15
2 3

Activation Time (hours)

SLIKA 28. Ovisnost adsorpcije radona iz vode o vremenu zagrijavanja [7].

Nadalje, proucavani su ¢imbenici koji utjecu na adsorpciju radona iz vode pomocéu GAC — @, a

to su:
e Koli¢ina GAC-a koja se koristi
e Vrijeme kontakta GAC-a i uzorka vode
e Volumen uzorka vode

Pri stalnom volumenu uzorka, pove¢avana je masa GAC-a. Nakon odredenog vremena kontakta
(0,5h, 1 h,2h, 6 h, 12 hi24 h) zabiljezene su koli¢ine radona koje su preostale u uzorku.
Rezultati su pokazali da se u uzorcima sa ve¢om masom GAC-a, odmakom vremena,
smanjivala koli¢ina radona. Sto zna¢i da veca koli¢ina GAC-a u uzorku pospjesuje adsorpciju
radona iz vode. Isto tako, iz rezultata je vidljivo da porast vremena kontakta GAC-a sa uzorkom
takoder pridonosi adsorpciji radona. Nakon samo 12 sati kontakta u uzorcima volumena 250
ml, 500 ml i 2000 ml gdje je dodano 5 grama GAC-a ostalo je 13%, 42% i43% pocetne koli¢ine
radona, a nakon kontakta u vremenu od 24 sata u istim uzorcima ostalo je 8%, 19% i 25%
pocetne koli¢ine radona. Nakon $to je uzet u obzir raspad radona, te su vrijednosti pove¢ane na
23%, 33% 1 40%. Usporedivanjem postotka preostalog radona u uzorcima sa razli€itim
volumenima, a istim masama GAC-a vidljivo je da se smanjuje ucinkovitost GAC-a
povecanjem volumena uzorka. Odnosno, povecanjem volumena uzorka, mora se povecati i

masa koristenih granula [8].
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Tablica 1. Rezultati uklanjanja radona iz vode GAC metodom [8].

GAC Mass , 0 050 1 2 6 12 24
Contact Time (hr) : :
(2) Relative Radon Remainder (%)
0 100 100 99 98 95 92 84
1 Water Volume 100 85 77 57 41 21 17
2 250 ml 100 78 63 45 35 13 11
5 100 62 54 42 26 11 8
0 100 100 99 99 97 93 86
1 Water Volume 100 88 76 68 55 44 35
2 500 ml 100 85 73 65 54 42 31
5 100 52 70 61 46 33 19
0 100 100 99 98 98 94 85
1 Water Volume 100 89 84 70 62 47 39
2 1000 ml 100 87 83 70 59 43 28
5 100 83 71 65 50 38 25

Rezultati su takoder pokazali da se efektivnost granula aktivnog ugljena nije previse smanjivala
ponovnim koriStenjem. Na kraju autori upozoravaju da je i dalje glavni problem kod GAC
metode filter na kojemu se taloZe Cestice radona koje se raspadaju na potomke s dugim
vremenom poluraspada (?'°Pb sa vremenom poluraspada 22,3 godine) koje emitiraju gama

zraCenje [8].

5. MJERENJA | REZULTATI
5.1. Postupak mjerenja
Kako bi se moglo provjeriti je 1i moguca adsorpcija radona u vodi na magnetitu (Fe3Os), bilo

je potrebno pripremiti uzorke.

Magnetit je pripravljen sukladno [25].
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Rendgensko difrakcijsko mjerenje (XRD) koje je izvedeno uredajem Philips 3710 s 40 mA, 40
kV i monokromatiziranim Cu — Ka zracenjem. Pri tome je koristen program X'Pert, a uzorak

je snimljen pri temperaturi 293 K u podru¢ju 26 od 5 do 70° brzinom 0,02 °/s.

2 Theta / degree
Slika 29. Rendgenski difraktogram sintetiziranog magnetita.

Slika 29. prikazuje maksimume pri 18°, 30°, 35°, 43°, 54°, 57°163°, s pripadaju¢im Millerovim
indeksima (111), (220), (311), (400), (422), (511) 1 (440), a to znaci da uzorak sadrzi Ciste i

kristalne FesO4 nanodestice.

Magneti¢no svojstvo magnetita omogucuje jednostavno razdvajanje Cvrste od tekuce faze na

kraju adsorpcije pomoc¢u magneta.

Budu¢i da ??2Rn nastaje raspadom 2%°Ra, razrjedivanjem standarda radija destiliranom vodom,
dobiveni su uzorci razli¢itih koncentracija aktivnosti. U tu svrhu koriSten je standard radija
aktivnosti A (?°Ra) =(3731 + 26) Bq, proizvodaé Institut za meteorologiju, Ceska Republika.
Isti standard koristen je i za kalibraciju LSC uredaja. Nakon 28 dana postignuta je sekularna

ravnoteza gdje je jezgra kéeri, odnosno radona postigla aktivnost jezgre majke, odnosno radija.

Buduci da su uzorci niskih pH vrijednosti (oko 2), odnosno vrlo kiseli, postavlja se pitanje kako
adsorpcija ovisi 0 pH vrijednosti. U svrhu toga, uzorci su titrirani sa NaOH (natrijevom
luzinom) poznatih koncentracija te je tako za svaku koncentraciju aktivnosti dobiven po jedan
kiseli, neutralni i luznati uzorak. Tijekom titracije, pH vrijednost uzoraka je pra¢ena pH-metrom

HandiLab 100, SI Analytics (XYLEM Analytics, Njemacka). Dobivanje neutralne vrijednosti
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je bio pravi izazov. Tijekom titriranja sa NaOH, pH vrijednost bi vrlo brzo skocila te bi uzorak
postao luznat pa se pri tome za titraciju koristila i HNO3 (dusi¢na kiselina) kako bi neutralizirali

otopinu.

Slika 30. pH-metar HandiLab 100, SI Analytics (XYLEM Analytics, Njemacka).

Bilo je potrebno pripremiti vijale s koktelima. 10 ml koktela je pipetirano u vijale u koje je

kasnije dodano 10 ml uzorka. Za ovo istraZivanje koristen je koktel Ultima Gold F.
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U svaku vijalu s 20 ml vode bogatom radonom dodano je 0,03 g adsorbensa. Zatim su
pripremljene vijale stavljene u mijesalicu tijekom vremenskog intervala od 10 min. Budu¢i da
su se na magnetit vezale Cestice radona, bilo je potrebno magnetskim razdavanjem odvojiti
magnetit od prozirnog dijela uzorka u kojemu se nalaze Cestice radona koje se nisu vezale za
magnetit. Buduc¢i da magnetit ima magnetska svojstva odvojen je pomocu neodimijskih
magneta. Vijala je postavljena na neodimijski magnet te su Cestice magnetita ,,oborene* na dno
posude. Neodimijski magnet je vrsta permanentnog (trajnog) magneta, a nac¢injen od neodimija

(Nd), zeljeza (Fe) 1 bora (Br).

Slika 32. Uzorak prije magnetskog razdvajanja s neodimijskim magnetom.

 ——
W’ > R -

Slika 33. Uzorak nakon magnetskog razdvajanja s neodimijskim magnetom.

Na kraju je 10 ml prozirnog dijela uzorka (nastalog nakon magnetskog razdvajanja) pipetirano

u vijale s koktelima jer je za mjerenje aktivnosti radona koristen scintilacijski detektor TriCarb
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2900 ¢ija su svojstva i na¢in rada opisani ranije. Vijale je bilo potrebno promuckati na trenutak
kako bi se koktel i uzorak sjedinili, a zatim su poslagane u kazetu. Kazeta je stavljena u uredaj
TriCarb2900 koji je mjerio aktivnost radona preostalog u uzorku nakon adsorpcije. Cestice

magnetita koje su oborene na dno su adsorbirane ¢estice radona u vodi.

Slika 34. Kazeta sa vijalama.

5.2. Rezultati mjerenja

Uredaj je poCetnu koncentraciju adsorbata i koncentraciju u ravnotezi izmjerio u mjernoj

jedinici % stoga je rezultate potrebno prebaciti u mjernu jedinicu Zl—n(:i zbog daljnjih izracuna.

Za potrebe izvoda, ozna¢imo koncentraciju aktivnosti sa A. Koncentraciju aktivnosti adsorbata

dobivamo kao omyjer aktivnosti po jedinici veli€ine, a to je u ovome sluc¢aju volumen:

a=? (35)

Nadalje, uvrstimo li za aktivnost A" izraz (20) dobijemo:

N-A

A="N2 (36)

Broj ¢estica N, moZemo izraziti pomocu izraza za koli¢inu tvari na sljede¢i nacin:
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n=-r (37)

gdje je N, oznaka za Avogadrovu konstantu koja iznosi 6,022 - 1023mol~1. 1z (37) slijedi da

je:

N=Tl'NA (38)

Uvrstimo li to u (36) dobijemo:

Ny- A (39)

Uocimo li s desne strane jednadzbe (39) omjer koli¢ine tvari 1 volumena, mozemo zakljuciti da

. . .. . P . . POTI l
se tu radi 0 molarnoj (mnozinskoj) koncentraciji c, koju izrazavamo mjernom jedinicom 2 a
am3

ona je upravo jednaka koncentraciji adsorbata prije adsorpcije i koncentracije adsorbata u

ravnotezi. Prilagode li se tome oznake, dobijemo sljedece:

A=c-Ny- 2 (40)

=1 (41)

Ako konstantu radioaktivnog raspada zapiSemo pomocu izraza (16), uz poznavanje vremena
poluraspada radioaktivnog adsorbata (koje za radon iznosi 3,8 dana), lako mozemo iz

koncentracije aktivnosti dobiti molarnu koncentraciju:

A
C=—""Tz (42)
NA'E
_ Aty
T Npln2 (43)
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Tablica 2. Rezultati mjerenja pH vrijednosti uzorka, mase adsorbensa i koncentracije radona u otopini prije i

nakon adsorpcije na magnetitu u kiseloj otopini.

pH pH my 4p “p Ar s

ma | PRIJE | POSLIE | | | [Bq m_Ol] [ﬂ mol

A dm® dm’ dm’
L | 1563 | 1593 1003146764 | 5 00 q0-16 | 24509 | oot 016
2.| 1970 | 1966 |003[17018| (0 oo | 10400 | oo 00 o
3. | 2,158 2101 100311527 | o105, 1g-17 | 8509 | 54441017
4. 2461 | 2491 1003|8491 |\ oo00 4oy | 3382 |, o0 o
5. | 2,767 2,820 |0,03| 27,27 21553 - 10-17 15,27 1,2069 - 1017

Tablica 3. Rezultati mjerenja pH vrijednosti uzorka, mase adsorbensa i koncentracije radona u otopini prije i
nakon adsorpcije na magnetitu u kiseloj otopini (nastavak Tablice 2.).

et logc, q, g ! log g,
dm 7, 2]
o g mol
L) 516241015 | P8 190610716 | g5281-1015 | 30
2| 12166- 101 | 160851 | o eco 1017 | 2g679. 1016 | 164576
3. -16,288 16,
1,9439- 1016 ! 2,6640-10"17 | 3,7821-10%6 16,5777
4 3,7411- 10 -16,5730 1,1113-10-17 | 8,9985-1016 -16,9542
> 8,2857 - 1016 -16,9183 6,3227 1018 | 15816107 -17,1991




Tablica 4. Rezultati mjerenja pH vrijednosti uzorka, mase adsorbensa i koncentracije radona u otopini prije i
nakon adsorpcije na magnetitu u neutralnoj otopini.

PH | m, | 4, Cp A, cr
PRIJE [ [ Bq mol ﬂ] it
dm® dm® dm’ dm’
L] 656 100324436 | o150 5016 | 10836 | gopya g7
3. | 665 |0.08]18982| | o100 i | 6836 | o000 0w
4o 022 10031 882 1 ¢ aepg.10-17 | P29 | 181071017
S| 650 10.03) 4218 | 5537 1017 | 1091 | geaag. 1010

Tablica 5. Rezultati mjerenja pH vrijednosti uzorka, mase adsorbensa i koncentracije radona u otopini prije i
nakon adsorpcije na magnetitu u neutralnoj otopini (nastavak Tablice 4.).

o logc, q, g log g,
dm. mol 2]
el g mol
L 1,1676- 106 -16,0673 7,1658 - 10-17 1,3955 - 1016 -16,1447
2 1,1081 - 106 -16,0446 9,7718 - 10~17 1,0234 - 1016 -16,0100
3. -16 -
1,8509- 101 | 0% | 40011017 | 156251016 | 1019
4 5,5227 - 101 -16,7422 3,3147-10"17 |3,0169- 106 -16,4796
> 1,1597 - 1017 -17’0644 1,6476 - 10~17 6,0694 - 1016 '16,7831
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Tablica 6. Rezultati mjerenja pH vrijednosti uzorka, mase adsorbensa i koncentracije radona u otopini prije i
nakon adsorpcije na magnetitu u luznatoj otopini.

pH pH my Ap Cp 4 ‘r
PRIJE | POSLIE | | | [Bq mol] [ﬂ mol
A dm® dm’ dm’
1| 10999 | 887 [003] 2800 | ., 00 4017 | 1164 | o000 0-s
2. | 11125 | 1046 | 003 | 56,73 | | joan qo-17 | 2400 | agig.1g-17
3. | 11,042 | 854 100318218 | o00 j016 | 1055 | cooonqo-17
4. 10,966 7,97 0103 224)00 1,7704 . 10—16 80’73 6,3806 . 10_17
5. 10878 | 7.80 | 003]30509| , 1o 4016 | 13600 | 040 0-t6

Tablica 7. Rezultati mjerenja pH vrijednosti uzorka, mase adsorbensa i koncentracije radona u otopini prije i
nakon adsorpcije na magnetitu u luznatoj otopini (nastavak Tablice 6.).

Cr_l log CT qT q;l lOg qr

dm ok 2]

o g mol
1,0870- 1017 | 110302 1 g 690010718 | 1,1601-1017 | 1110040
527181016 | 07220 |4 7945.10-17 | 570881010 | 10:7033
1,7034- 101 | "10%37 | 58820.10-17 | 170011026 | 1823
156731016 | 0P g cug9. 10717 | 132471010 | 101221
9,3032-1015 | 1988 | 9003, 10-17 | 112241016 | 100502
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Slika 35. Ovisnost reciproéne vrijednosti adsorpcijskog molaliteta o recipro¢noj vrijednosti ravnotezne
koncentracije (Langmuirova izoterma).

1.4 -
—o— Kiselo
1 —+— Neutralno
: —a— |_uZnato
1.0 4
0.8
o |
14
0.6
0.4
0.2 4
0.0 ¥ T ¥y T ¥ T T 1
0.0 1.0x107'¢ 2.0x10°' 3.0x107° 4.0x10°

Co (mol dm®)

Slika 36. Ovisnost ravnoteznog parametra R; o poCetnoj koncentraciji.
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log g,

-15.8
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m  Neutralno ®
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-17.0 H
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T T T T T J T R T T T T
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log c,

1
-15.6

Slika 37. Ovisnost logaritma adsorpcijskog molaliteta o logaritmu ravnoteZne koncentracije (Freundlichova

izoterma).

Tablica 8. Parametri Freundlichove i Langmuirove izoterme.

IZOTER .
MA PARAMETRI KISELO NEUTRALNO LUZNATO
mol
Tmax [ ] 2,5000-10716 | 1,4286-107%6 | —1,1111-10715
Langmuir K lmol 2,0863 - 101° 1,5201- 101 —8,3263 - 1014
ova 0,9570 0,6637
| R  0.5646 _o02174 | L0188—12512
R 0,9816 0,9940 0,9980
R 0,9908 0,9970 0,9990
1 1,0499 0,6786 1,0167
. n
Freundlic
mol
) K, [ ] 3,2100 6.7952 - 10-6 1,8310
ova
AR R 0,9825 0,9703 0,9820
R 0,9912 0,9850 0,9910
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Langmuirova izoterma sluzi za prikazivanje monoslojne adsorpcije na povrsini s ogranicenim
brojem mjesta. Prema ranije izvedenom izrazu Langmuirove jednadzbe (31), prikazana je
linearna ovisnost reciproéne vrijednosti adsorpcijskog molaliteta (g;!) o recipro¢noj
vrijednosti koncentracije adsorbata u ravnotezi (c;!) (Slika 35.) te su iz nagiba pravca i

odsjecka izraCunati parametri izoterme.

16 mol

U kiselom maksimalni adsorpcijski molalitet g,,,4, iznosi 2,5000- 10~ 5 dok konstanta

3
ravnoteZe za adsorpciju K, iznosi 2,0863 - 1015 %. Nadalje, u neutralnom q,,,4, 1,4286 -

16 mol 6 dm3

10~ a K, 1,5201-10?

5 o+ U Kiselom i neutralnom okruZenju oba parametra imaju
podjednake vrijednosti, no K; je ipak ve¢i u neutralnom. Buduéi da u oba slu¢aja konstanta ima

veliku vrijednost, to nam govori da je adsorpcija u takvim okruzenjima favorizirana.

U luznatom, zbog negativnog sjecista y-0Si, g, iZNOSi —1,1111-1071° mTOl, a K, —
14 dm3 . . v .

8,3263-10 o7 t€ oninemaju realno znacenje.

Ravnotezni parametar R; mozemo izracunati prema izrazu (32). Iz tablice vidimo da u kiselom
okruzenju iznosi 0,9570 — 0,5646, a u neutralnom 0,6637 — 0,2174, odnosno ima vrijednost
izmedu 0 i 1 §to govori da je u tim okruZenjima adsorpcija radona u vodi na magnetitu
favorizirana. U luznatom ravnotezni parametar iznosi 1,0188 — 1,2512, §to je ve¢e od 1, a to
nam govori da je adsorpcija radona u luznatom okruZenju na magnetitu nefavorizirana.

Uzimajuci u obzir prethodne parametre, mozemo reci da su u skladu s ravnoteznim parametrom.

Usporedimo li dobivene koeficijente determinacije (R?) kod Langmuirove izoterme, vidimo da
je on najveci za luznate (0,9980), zatim za neutralne otopine (0,9940), a najmanji je za kisele
otopine (0,9816). Unato¢ velikoj vrijednosti koeficijenta u luznatoj otopini, izoterma ima
negativno sjeciSte y-osi §to se moze objasniti desorpcijom pri nizim koncentracijama radona

[26].

Koeficijent korelacije R moZzemo dobiti korjenovanjem koeficijenta determinacije (R?). Kod
Langmuirove izoterme za Kisele otopine on iznosi 0,9908, za neutralne otopine 0,9970, a za
luznate 0,9980. MoZemo vidjeti da je za svako podruc¢je pH vrijednosti koeficijent korelacije
izmedu 0,8 < R < 1 §to nam govori da je korelacija izmedu ¢, 1 i g, ! pozitivna i vrlo jaka. U

programu SPSS analizirana je znacajnost na razini 1% za koeficijente korelacije u svim
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podru¢jima pH vrijednosti. Rezultati analize (Tablice 9. - 11.) su pokazali da na razini 1%

znalajnosti postoji veza izmedu gyt i ¢y 1.

Correlations

cr_1 qr_1

¢r 1 Pearson Correlation 1 a9’

Sig. (2-tailed) 001

N 5 5
gr_1  Pearson Correlation 991" 1

Sig. (2-tailed) 001

N 5 ]

** Correlation is significant atthe 0.01 level (2-

tailed).
Tablica 9. Rezultati testa znacajnosti za korelacijski koeficijent u kiselom okruzenju na razini 1% znacajnosti.

Tablica 10. Rezultati testa znacajnosti za korelacijski koeficijent u neutralnom okruzenju na razini 1%
znacajnosti.

Correlations
cr_1 aqr_1

cr_1 Pearson Correlation 1 ,QQT"

Sig. (2-tailed) 000

N 5 5
qr_1  Pearson Correlation 947" 1

Sig. (2-tailed) ,000

N 5 5

** Correlation is significant at the 0.01 level (2-

tailed).

Tablica 11. Rezultati testa znacajnosti za korelacijski koeficijent u luznatom okruZenju na razini 1% znacajnosti.

Correlations

cr_1 qr_1

cr_1 Pearson Correlation 1 ,999"

Sig. (2-tailed) ,000

N 5 5
gr_1  Pearson Correlation 999" 1

Sig. (2-tailed) ,000

N 5 5

**_ Correlation is significant atthe 0.01 level (2-

tailed).
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Freundlichova adsorpcijska izoterma se koristi za prikaz viSeslojnih adsorpcija kod heterogenih
povrSina. Parametri Freundlichove izoterme dobivaju se iz nagiba pravca i odsjecka grafickog

prikaza ovisnosti log q,- 0 log ¢, (Slika 36.) ¢ija jednadzba pravca dana izrazom (34).

Rezultati pokazuju da je faktor % za kisela i luznata podrucja veci od 1 §to nam govori da je u

takvim podru¢jima ukazuje na to da se odvija fizisorpcija, dok u neutralnom kemisorpcija jer

je faktor manji od 1.

mol

Nadalje, koeficijent K u kiselim otopinama iznosi 3,21007, u neutralnim otopinama

6,7952-107° mTOl, dok u luznatim otopinama 1,8310 m701 stoga mozemo zakljuciti da se najvise

radona vezalo za magnetit u Kiselim otopinama. Buduc¢i da Freundlichova izoterma nema
maksimume, velike vrijednosti koeficijenta u kiselom i luznatom okruZenju nisu iznenadenje
[27].

Usporedimo |i koeficijent K sa koeficijentom K, mozemo reé¢i da je adsorpcija radona
viSeslojna u svim podru¢jima pH vrijednosti bez obzira §to u neutralnom Kp ima znacajno

manju, ali realniju vrijednost.

Koeficijent korelacije kod Freundlichove izoterme je najveci u kiselom (0,9912), nesto manji u
luznatom (0,9910), a najmanji u neutralnim otopinama (0,9850). Mozemo vidjeti da je za svako
podrucje pH vrijednosti koeficijent korelacije izmedu 0,8 < R <1 §to nam govori da je
korelacija izmedu logc, i logq, pozitivna i vrlo jaka. U programu SPSS analizirana je
znacajnost na razini 1% za koeficijente korelacije u svim podruc¢jima pH vrijednosti. Rezultati
analize (Tablice 12. - 14.) su pokazali da na razini 1% znacajnosti postoji veza izmedu log q,- i

logc,.

Tablica 12. Rezultati testa znacajnosti za korelacijski koeficijent u kiselom okruzenju na razini 1% znacajnosti.

Correlations
log_ct log_qr

log_cr  Pearson Correlation 1 891"

Sig. (2-tailed) 001

N 5 ]
log_qr  Pearson Correlation 891" 1

Sig. (2-tailed) 001

N 5 ]

** Correlation is significant atthe 0.01 level (2-

tailed).
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Tablica 13. Rezultati testa znacajnosti za korelacijski koeficijent u neutralnom okruZenju na razini 1% znacajnosti.

Correlations
log_cr log_gr

log_cr  Pearson Correlation 1 985

Sig. (2-tailed) 002

N 5 ]
log_gqr  Pearson Correlation 985 1

Sig. (2-tailed) 002

M 5 5

** Correlation is significant atthe 0.01 level (2-

tailed).

Tablica 14. Rezultati testa znacajnosti za korelacijski koeficijent u luznatom okruzenju na razini 1% znacéajnosti.

Correlations
log_cr log_ar

log_cr  Pearson Correlation 1 091"

Sig. (2-tailed) 001

N 5 5
log_qr  Pearson Correlation 991" 1

Sig. (2-tailed) 001

M 5 5

** Correlation is significant atthe 0.01 level (2-

tailed).

Usporedimo 1i koeficijent korelacije Langmuirove i Freundlichove izoterme za podrucja
razli¢itih pH vrijednosti, vidimo da je u kiselom on veci kod Freundlichove izoterme. U

neutralnom i luznatom okruzenju je ve¢i kod Langmuirove izoterme nego li kod Freundlichove.

S obzirom da nanocestice Zeljezovih oksida mijenjaju naboj pod utjecajem pH vrijednosti, tesko
je pretpostaviti kakva je priroda veza izmedu magnetita i radona u vodi. Magnetit ima
povrSinske —OH grupe koje mogu postati pozitivno ili negativno nabijene. U kiselom okruZenju

odvija se vezivanje protona (protoniranje), a te grupe postaju pozitivno nabijene kao —OH
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dok u neutralnom i luznatom okruzenju —OH grupe ionizacijom odbacuju H™* ione i postaju

negativno nabijene kao —0~ [28].

Radon moze, kao i magnetit, biti u ionskom obliku u vodi ovisno o pH vrijednosti otopine jer

pri pH > 5 mogu nastati pozitivni i negativni ioni kao $to su [HRnOs]* i [HRnO5]~ [29].

Porast pH vrijednosti na kraju adsorpcije u kiselom je u rasponu od 0,01 do 0,05 pH jedinica
Sto nam govori da H* ioni ne sudjeluju u adsorpciji radona na magnetitu u ovim uvjetima jer
mu se koncentracija neznatno smanjuje. Slicno je opazeno 1 pri adsorpciji boje metilensko

modrilo na magneti¢ne nanocestice oksida zeljeza [30].

S druge strane, na kraju adsorpcije u luznatom imamo pad pH vrijednosti u rasponu od 0,67 do
3,08 pH jedinice pa se moze zakljuc¢iti da OH~ ioni sudjeluju u adsorpciji pri ovakvim uvjetima,

a posebice pri viSim koncentracijama kada im se koncentracija znacajnije Smanjuje.

6. ZAKLJUCAK

U ovome diplomskom radu je prou¢avana adsorpcija 22?Rn iz vode na magnetitu. 1z standarda
226Ra ,¢ijim raspadom nastaje 2?’Rn, pomocu destilirane vode dobiveni su uzorci razli¢itih
koncentracija aktivnosti. Nakon 28 dana postignuta je sekularna ravnoteza izmedu jezgre
potomka (radona) i jezgre majke (radija). Od svake koncentracije je napravljen po jedan Kiseli,

neutralni 1 luznati uzorak.

Buduci da su parametri Langmuirove izoterme (g4, 1 K;) pozitivni i vrlo veliki za kisela i
neutralna okruzenja, mozemo re¢i da je u njima adsorpcija favorizirana. Nasuprot tome,
vrijednosti parametara u luznatom okruzZenju su negativne pa nemaju realno znacenje. Osim
toga, vrijednost ravnoteznog parametra R; je za neutralna i kisela okruzenja izmedu 0 i 1 §to
potvrduje da je u tim otopinama adsorpcija favorizirana, dok je u luZznatom okruZenju on veci

od 1 $to ukazuje na nefavoriziranost adsorpcije.

Budu¢i da je Freundlichov parametar koeficijent K najve¢i u kiselom, mozemo zakljuciti da
se najviSe radona vezalo za magnetit u kiselom okruzenju, zatim u luZznatom okruZenju i na

kraju u neutralnom. Faktor 1/n ukiselom i luznatom je veéiod 1 §to nam govori da se u takvim
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podruc¢jima pH vrijednosti odvija fizisorpcija, a kod neutralnih otopina je manji od 1 sto ukazuje

na kemisorpciju.

Osim toga, mozemo primijetiti da je sudjelovanje OH~ iona znacajno, osobito kod velikih

koncentracija, dok H* ioni neznatno sudjeluju u adsorpciji.

Analiziranjem podataka mozemo zaklju€iti da se magnetit moze koristiti kao adsorbens za
adsorpciju radona iz vode te da je adsorpcija radona u vodi na magnetitu bila viSeslojna
usporedujuci parametre Langmuirove (qm,q4.) | Freundlichove (Kz), a tome u prilog idu i

koeficijenti korelacije za oba modela koji su vec¢i od 0,8.
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