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ISTRAZIVANJE KORELACIJA SADRZAJA RADIONUKLIDA I
GEOHEMIJSKIH KARAKTERISTIKA ZEMLJISTA VOJVODINE

Sofija FORKAPIC', Jovica VASIN?, Iitvan BIKIT', Dusan MRPA', Kristina
BIKIT', Stanko MILIC?
1) Univerzitet u Novom Sadu, Prirodno-matematicki fakultet, Novi Sad, Srbija,
sofija@df.uns.ac.rs
2) Univerzitet u Novom Sadu, Institut za ratarstvo i povrtarstvo, Novi Sad, Srbija,
Jjovica.vasin@ifvcns.ns.ac.rs

SADRZAJ

U ovom radu prikazani su rezultati istraZivanja moguce korelacije geohemijskih
karakteristika zemljista i sadrzaja prirodnih radionuklida *°U, *°Ra, “°Th i *’K, kao i
radionuklida antropogenog porekla *’Cs u svim geomorfoloskim jedinicama zemljista
na podrucju Vojvodine. Tokom 2001. godine izvrsen je detaljan monitoring
radioaktivnosti zemljista na 50 odabranih lokacija prema tipu zemljista sa analizom
mehanickog sastava zemljista i sadrzaja humusa i pristupacnog fosfora i kalijuma.
Kako bi se ispitao potencijalni uticaj obrade poljoprivrednog zemljista i viemenskih
uslova na migraciju i distribuciju radionuklida prisutnih u zemljistu, monitoring
zemljista je na istim lokacijama ponovljen 2010. godine. Glavni zakljucak ovih
istrazivanja je da izmerene maksimalne koncentracije aktivnosti radionuklida: *°U (87
Bq/kg), **°Ra (44,7 Bq/kg), **Th (55,5 Bq/kg) i *’Cs (29 Bq/kg) u profilu zemljista
dubine 30 cm ne ugrozavaju bezbednost proizvodnje hrane na ovom zemljistu. Utvrdena
je najveca zavisnost koncentracije aktivnosti kalijuma 'K od sadriaja gline u
poljoprivrednom zemljistu.

1. UVOD

ZemljiSte predstavlja kompleksan materijal koji se sastoji od mineralne i organske
komponente, vode i vazduha. Prirodna radioaktivnost zemljiSta poti¢e od raspada
radionuklida, dominantno ¢lanova uranijumovog i torijumovog niza ali i kalijuma *’K,
nastalih tokom geneze zemljiSta iz nosecih stena. Koncentracije uranijuma i torijuma u
Zemljinoj kori se nalaze u opsegu od 1,1 — 10 ppm za uranijum [1] 1 10 ppm za torijum
[2], $to odgovara opsegu koncentracija aktivnosti 13,5123 Bg/kg za **U i 39,4 Bg/kg
za “°Th. Pored toga, proizvedeni radionuklidi dospevaju u zemljite taloZenjem iz
atmosfere i1 disperzijom, gde postaju izvor potencijalnog spoljasnjeg izlaganja stanov-
niStva, ali i unutrasnjeg izlaganja putem inhalacije ili ingestije. Najzastupljeniji fisioni
produkt u zemljistu, cezijum ~'Cs, se ravhomerno rasirio i adsorbovao u povrSinskom
sloju zemljista za vreme proba nuklearnog oruzja (1950 — 1960) i nakon nuklearnog
akcidenta u Cernobilju 1986. godine. Problem vertikalne distribucije i migracije *’Cs u
slojevima zemljiSta je Siroko proucavan u literaturi [3-4]. PoSto su radionuklidi u
zemljiStu dominantno adsorbovani na organskoj materiji, glini ili karbonatima [5]
karakteristike zemljiSta razliito uticu na procese sorpcije/desorpcije, migracije i
translokacije, kao i bioloske fiksacije radionuklida u terestrijalnom ekosistemu [6-7]. U
ovom radu prikazani su rezultati detaljne analize poljoprivrednog zemljista na 50
lokacija u Vojvodini sa ciljem da se istraze moguce korelacije izmedu geohemijskih
karakteristika zemljiSta 1 sadrzaja radionuklida. Gama-spektrometrijskom metodom
odredene su koncentracije aktivnosti prirodnih radionuklida 28, 2°Ra, 2*Th i *K, kao
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i proizvedenog radionuklida *’Cs u svim tipovima zemljista koji su se formirali na
istom nose¢em materijalu — lesu. Kako bi se ispitao uticaj mehanicke obrade zemljista i
vremenskih uslova na migraciju i distribuciju prisutnih radionuklida u zemljistu,
uzorkovanja i analize zemljiSta sa istih lokacija su ponovljena u vremenskom rasponu
od 9 godina (2001. [8] 1 2010. godine). Zemljiste je uzorkovano iz povrSinskog sloja i sa
dubine od 30 cm Sto zajedno sa ispitivanjem mehanickog sastava i hemijskih karakteris-
tika zemljiSta daje bogatu bazu podataka za poredenje i utvrdivanje moguéih korelacija.
Nedavna istrazivanja poljoprivrednog zemljista Vojvodine ukazuju na tendenciju
opadanja organske komponente — humusa koji predstavlja znafajni regulator svih
hemijskih, fizickih i bioloskih karakteristika zemljista. Kao posledica ove pojave doslo
je do znacajne promene u sadrzaju fosfora i kalijuma u zemljiStu pristupacnih za biljke.
Detaljan monitoring poljoprivrednog zemljiSta je bio neophodan i nakon bombardo-
vanja Srbije 1999. godine kako bi se ispitala kontaminacija zemljiSta osiromasenim
uranijumom i produktima sagorevanja nafte i derivata (PAH-ovi).

2. METODOLOGIJA UZORKOVANJA I MERENJA

Ispitivanja plodnosti zemljiSta i sadrzaja opasnih i Stetnih materija neorganskog i
organskog porekla izvrSena su u Laboratoriji za agroekologiju, Nau¢nog instituta za
ratarstvo 1 povrtarstvo u Novom Sadu dok su ispitivanja radiokativnosti obavljena u
Laboratoriji za nuklearnu fiziku, Prirodno matematickog fakulteta u Novom Sadu. Izbor
lokaliteta za uzorkovanje zemljiSta je bio po kriterijumima zastupljenosti povrsina pod
pojedinim geomorfoloskim celinama [9] i pojedinim tipovima zemljista [10-11].
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Slika 1. Mapa Vojvodine sa 50 lokacija na kojima je uzorkovano zemljiste (levo) i
raspodelom geomorfoloskih jedinica (desno): HorgoSka peScara (1), Backa lesna
zaravan (2), aluvijalne ravni (3), Ba¢ka lesna terasa (4), Banatska lesna terasa (5),
TamiSka lesna zaravan (6), Deliblatska lesna zaravan (7), Vr$acke planine (8),
Deliblatska peséara(9), Fruska Gora (10), Fruskogorska lesna zaravan (11) i
Sremska lesna terasa (12)

Tipovi zemljista kojim pripadaju ispitivani uzorci zemljista su: ¢ernozem, humoglej,
fluvisol, pseudoglej, solonjec, kambisol, soloncak i arenosol. Sadrzaj gline i humusa je
varirao unutar Sirokih opsega u zavisnosti od tipa zemljiSta. Nosec¢i materijal (geoloski
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substrat) za sve analizirane tipove zemljiSta je les — lakoporozna sedimentna stena
natalozena radom vetra u pleistocenu za vreme meduledenih doba [12]. U slucaju kada
su razli€iti tipovi zemljista prisutni na istom substratu, razlike u procesima koji dovode
do formiranja svakog tipa zemljiSta imaju veliki uticaj na povecanje ili smanjenje
sadrzaja radionuklida [5]. Koncentracije aktivnosti radionuklida gama emitera odredene
su metodom niskofonske gama spektrometrije na dva HPGe detektora visoke rezolucije
u pasivnoj zastiti. Prvi detektor proizvodaca CANBERRA nominalne efikasnosti 36% i
rezolucije 1,79 keV za liniju ®*Co na 1,33 MeV je radio u olovnoj zastiti debljine 12 cm
sa unutrasnjim slojem Cu debljine 3 mm. Drugi germanijumski detektor proizvodaca
ORTEC je tipa GMX sa prosirenim opsegom u niskoenergetskom delu (10 keV-3 MeV)
nominalne efikasnosti 32% i rezolucije 1,9 keV za liniju ®®Co na 1,33 MeV i smeten je
u cilindri¢nu olovnu zastitu debljine 12 cm. Kroz sistem predpojacavaca i pojacavaca
spektri su kanalisani do multikanalnog analizatora MCA sa dva analogno-digitalna
konvertora od 8192 kanala ukupne memorije. MCA je direktno povezan sa raunarom u
kojem se spektri snimaju i analiziraju. Za prikupljane i analizu gama spektara koris¢en
je softver Genie 2000. Sve merne nesigurnosti su izrazene kao proSirene na nivou
poverenja od 95% (k=2). Statisticke i sve sistemske greske (dominantno greska
efikasnosti detekcije i korekcije na geometriju uzorka) su uklju¢ene u kombinovanu
standardnu nesigurnost. Aktivnosti uranijuma ***U su odredene posebnim metodom
razvijenim u Laboratoriji za nuklearnu fiziku u Novom Sadu (iz gama linija prvog
potomka ***Th) [13]. Sa svake odabrane lokacije uzeto je 10 mikro uzoraka zemljista sa
povrsine od 10 x 10 m, a zatim napravljen jedan kompozitni uzorak meSanjem. Za
ispitivanje radioaktivnosti uzorci zemljiSta su uzeti sa dve dubine: iz povrSinskog sloja
(0—10 cm) i sa dubine do 30 cm agrohemijskom sondom. Hemijske analize zemljista su
izvr§ene samo na uzorcima sa dubine od 30 cm. Uzorci zemlji$ta su suSeni na 105°C do
konstantne mase. Nakon uklanjanja mehanickih necisto¢a (sitnog kamenja i biljnog
materijala), zemljiSte je usitnjeno, homogenizovano i prosejano kroz sito otvora 2 mm.
Pripremljeni uzorci su pakovani u cilindri¢ne posude (visine 62 mm, pre¢nika 67 mm) i
mereni na kapi detektora. Tipi¢na masa uzoraka je iznosila od 200 g-300 g, a vreme
merenja 80 ks. Minimalne detektabilne aktivnosti (MDA) izracunate na osnovu tipi¢nog
vremena merenja uzoraka za pojedine radionuklide su iznosile: 9 Bg/kg za *°U,
2,5Bq/kg za “*°Ra, 1,3 Bq/kg za *’Th, 13,3 Bg/kg za K i 1,2 Bq/kg za "'Cs,
pH-vrednost odredena je u suspenziji zemljista sa vodom (10 g: 25 cm’) i suspenziji
zemljista sa kalijum hloridom, potenciometrijski, pH metar PHM62 standard- Radiometar
Copenhagen. Sadrzaj humusa odreden je metodom Tjurin-a; ukupan sadrzaj azota po
Kjldahlu na sistemu za digestiju i titraciju Tacator; lakopristupacni fosfor i lakopristupacni
kalijum (ekstrakcijom sa amonijum laktatom) - AL metodom. Za odredivanje mehanickog
sastava zemljiSta kori§¢ene su metode: frakcionisanje pomocu serije sita i pipet metoda. U
cilju ostvarivanja peptizacije mehani¢kih elemenata uzorci zemljiSta se tretiraju natri-
jum-pirofosfatom. Na osnovu veli¢ine Cestica prema IUSS klasifikaciji mogu se odrediti
sledece frakcije: krupan pesak (0,2-2 mm), sitan pesak (0,02-0,2 mm), fini prah
(0,002-0,02 mm) i glina (<0,002 mm) [10].

3. REZULTATI I DISKUSIJA

Koncentracije aktivnosti detektovanih radionuklida u uzorcima zemljista sa iste lokacije
u razli¢itim godinama uzorkovanja i sa razli€itih dubina su uporedene graficki (slika 2),
a u tabeli 1 su dati dobijeni opsezi sa opisom lokacija a kojima su izmerene maksimalne
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i minimalne vrednosti. MoZe se uogiti da je narusena tipi¢na vertikalna distribucija *’Cs
po dubini zemljista usled dugogodisnje aktivne obrade zemljista i meSanja slojeva.

-
&3

Ra-226 2010. (30 cm) [Ba/kg]
oasaBREBs88E2

K-40 2010. (30 cm) [Ba/kg]

200
"6 °m) g 700 »
v &

U-238 2010. (30 cm) [Ba/kg]
Cs-137 2010. (30 cm) [Bq/kg]

1
(5 60
) 0 9
[Bq’kg/ 70

Slika 2. 3-D povrsinski grafici uporedenih koncentracija aktivnosti *’Ra, 'K, **U i
B37Cs u uzorcima zemljita sa iste lokacije u razli¢itim godinama uzorkovanja (2001.
i2010) i sa razlicitih dubina (5i 30 cm)

Na osnovu analize 3-D povrsinskih grafika uporedenih koncentracija moze se zakljuditi
da prirodni radionuklidi **°Ra i “’K pokazuju sliéno ponasanje u razliéitim tipovima
zemljiSta formiranih na istom geoloSkom substratu — slabu pokretljivost i konstantnu
raspodelu po vertikalnom profilu §to je u dobrom slaganju sa zaklju¢cima drugih autora
[14, 15]. Za razliku od njih *®U moze da formira kompleksne jone u kre¢njadkom
zemljiStu 1 da migrira u dublje slojeve zemljiSta [5] ¢ime je naruSena uniformna
distribucija po slojevima. Na nekoliko lokacija sa poviSenim sadrzajem humusa je
uoceno vece prisustvo uranijuma u povrSinskom sloju zemljista, §to se moze objasniti
poreklom iz fosfatnih dubriva [7]. Fizicke 1 hemijske karakteristike uzoraka zemljista su
date u tabeli 2. pH vrednosti se kre¢u u opsegu 6,64 - 8,41 za 2010. i u opsegu 6,03 -
9,37 za 2001.godinu, §to znaci da su zemljista pretezno alkalna. CaCO; je prisutan u
skoro svim uzorcima zemljiSta, a sadrzaj humusa je nizak i krece se u granicama (1,13%
—5,89%) u 2010. 1 (0,45% — 4,2%) u 2001. godini.
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Tabela 1. Opsezi sadrZaja radionuklida u zemljiStu za ralicite godine i dubine

uzorkovanja
A [Bq/kg] Opis lokacije sa Opis lokacije sa
minimalnom maksimalnom
radio 2001 2010 2010 vrednos$cu vrednos$éu
nuklid 0_5 cm 0_5 cm 30 cm (geomorf.jedinica, (geomorf.jedinica,
tip zemljiSta, usev) | tip zemljiSta, usev)
Backa lesna zaravan Banatska lesna
2y 24-72 9,4-80 11,5 - 87 N J“ 1 terasa, humoglej,
¢ernozem, oranice .
oranice
26p4 19,1 - 51 0.7-49.1 12,4 - 447 Bvacka lesna zaravan, Aluv.ualna rvav.an,
¢ernozem, oranice) fluvisol, pasnjak
Backa lesna zaravan Banatska lesna
2Th 22-62 11,7-70,5 22-555 N J9% 1 terasa, Cernozem,
¢ernozem, oranice )
oranice
Backa lesna zaravan Backa lesna
R 238-730 | 238-1000 | 312-783 Ny "% | zaravan, Gernozem,
¢ernozem, oranice X
oranice
Aluviialna ravan Banatska lesna
$cs | 5,7-55 3,0-42,6 3,1-29 Y an, terasa, humoglej,
fluvisol, oranice i
oranice

Tabela 2. Opsezi hemijskih karakteristika za 50 uzoraka zemljiSta iz 2001. i 2010.

(geomorf.jedinica,
tip zemljisSta, usev)

Opis lokacije sa
minimalnom
vredno$éu

Opis lokacije sa
maksimalnom
vrednoScu

(geomorf.jedinica,
tip zemljista, usev)

Horgoska pescara,
arenosol, vinograd

Backa lesna zaravan,

¢ernozem, oranice

Horgoska pescara,
arenosol, vinograd

Aluvijalna ravan,
humoglej, oranice

Sremska lesna
terasa, humoglej,
oranice

Backa lesna zaravan,

humoglej, oranice

Aluvijalna ravan,
humoglej, oranice

Horgoska pescara,
arenosol, vinograd

Horgoska pescara,
arenosol, vinograd

Aluvijalna ravan,
pseudoglej, Suma

Deliblatska lesna
zaravan, ¢ernozem,
oranice

Banatska lesna terasa,

solonjec, pasnjak

Aluvijalna ravan,
pseudoglej, Suma

Horgoska pescara,
arenosol, vinograd

Banatska lesna
terasa, solonjec,
pasnjak

Banatska lesna terasa,

¢ernozem, oranice

Godina Godina
uzorkovanja | uzorkovanja
2001. 2010.
Humus
e 045-42 | 1,13-589
Glina
[%] - 4,44 — 54,36
Krupan
pesak - 0,27 -18,73
[%]
Sitan pesak
[%] - 14,31 - 91,06
Prah
[%] - 1,76 — 44,64
Ukupan N1 551 027 | 0,097 0378
[%]
pH H,O 6,03 — 9,37 6,64 — 8,41
P,0s
[me/100g] 2,5-135,6 3,8-116,0
K,0O
[mg/100¢] 9-70 10,9 - 68,0

Horgoska pescara,

arenosol, vinograd

Aluvijalna ravan,
fluvisol, pasnjak
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Slika 3. Korelacije izmedu sadrZaja humusa i koncentracije aktivnosti 2**U, ***Ra,

232Th, 40K i 137C
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Slika 4. Korelacija izmedu sadrZaja praha i koncentracije aktivnosti *’Cs
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Slika 5. Korelacije izmedu sadrZaja gline i koncentracije aktivnosti *°Ra, 'K i

137
Cs

0 -

140 r=0.02641

120 4
= .
€
<L 100 4
S 100
<
£

-
= 80
.
N
v 604
2 .
‘c
& 404 7 . .
£} . .
o = - [ L []
5 201 = gt T a"® B b
. u* . 5 .;‘ & L i
-n .
0 -

T T T T T T T T T

10 20 30 40 50 60 70 80 90

koncentracije aktivnosti U-238 [Bg/kg]

Slika 6. Korelacije izmedu sadrzaja pristupa¢nog fosfora i koncentracije aktivnosti
238
U

Rezultati istrazivanja pokazuju da procesi pedogeneze zemljista i nacin koris¢enja imaju
dominantnu ulogu u obrazovanju njegovih osobina. Nadmorska visina, odnosno uticaj

visine podzemne vode i uopste vodnog rezima uticao je da globalno, na podrucju backe
lesne zaravni imamo visi sadrzaj humusa i pristupacnog fosfora u ¢ernozemu, nego na
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istom tipu zemljiSta formiranom na lesnoj terasi. Obrazovanje ¢ernozema na banatskoj
terasi pokazuje sliGan sadrzaj humusa, kao na bac¢koj terasi. Cernozemi obrazovani na
pesku, odlikuju se smanjenim sadrzajem fosfora i organske materije (tabela 2). Uticaj
lesne zaravni Fruske Gore ogleda se u smanjenom sadrzaju pristupa¢nog fosfora u
odnosu na cernozem obrazovan na sremskoj lesnoj terasi. Efekat sadrzaja organske
materije u zemljiStu na sadrzaj radionuklida je analiziran kroz linearne korelacije (slika
3) i utvrdeno je da je humus pozitivno koreliran sa koncentracijama aktivnosti >’Cs
(koeficijent korelacije r = 0,26309) §to se slaze sa slicnim istrazivanjima u regionu [16].
Dalje analize potvrdile su da prisustvo gline daje najveci doprinos sadrzaju radionuklida
u zemljiStu (slika 5) Sto se objasnjava vezivanjem radionuklida na povrSini gline ili
unutar same reSetke [5]. Najbolje korelacije su dobijene izmedu sadrzaja gline i
koncentracije aktivnosti *’K (r = 0,65346). U nekim analiziranim uzorcima zemljiita
sadrzaj gline je bio nedovoljan (oko 10%) da bi doveo do znacajnih korelacija sa
sadrzajem radionuklida. Uogeno je da koncentracija cezijuma *’Cs bolje korelira sa
komponentom praha u uzorcima zemljiSta (slika 4). Velike razlike u sadrzaju
pristupac¢nih oblika fosfora i kalijuma su rezultat antropogenog uticaja, odnosno preko-
merne primene prvenstveno NPK mineralnih dubriva. Medutim, arenosoli obrazovani u
horgoskoj pescari odlikuju se prirodno veoma niskim sadrzajem pristupa¢nog fosfora i
kalijuma, bez obzira Sto predstavljaju veoma pogodna zemljista za vocarsko vinogra-
darsku proizvodnju. Vrednosti pristupacnog fosfora su ravnomerno rasute oko srednje
vrednosti 20 mg/100mg za bilo koju vrednost aktivnosti ~°U, §to se ogleda i u
koeficijentu 1=0,02641 (slika 6).

4. ZAKLJUCAK

Glavni zakljucak ovih istrazivanja je da izmerene maksimalne koncentracije aktivnosti
radionuklida: 2**U (87 Bq/kg), **°Ra (44,7 Bg/kg), ***Th (55,5 Bg/kg) i *’Cs (29 Bg/kg)
u profilu zemljista dubine 30 cm ne ugrozavaju bezbednost proizvodnje hrane na ovom
zemljistu. Utvrdena je najveéa zavisnost koncentracije aktivnosti kalijuma **K od
sadrzaja gline u poljoprivrednom zemljistu. Skoro uniformna raspodela "*’Cs po dubini
za poljoprivredna zemljiSta je potvrdena ovim istrazivanjem i objaSnjena mehani¢kom
obradom. Antropogeni uticaj se ogleda u ¢injenici da isti tipovi zemljista sadrze razlicite
koncentracije radionuklida i sadrzaje pristupa¢nog oblika fosfora Sto se moze objasniti
neadekvatnom upotrebom fosfatnih dubriva Sto potvrduje i dobijena dobra korelacija
izmedu pristupacnog fosfora i koncentracije aktivnosti uranijuma u zemljiStu. Ovi
rezultati na poljoprivrednom vojvodanskom zemljistu pokazuju neophodnost primene
sistema kontrole plodnosti zemljista sa ciljem ocuvanja zemljista, racionalnog dubrenja
i poveéanja profitabilnosti proizvodnje. Posto se odnos ***U i ***Ra ne menja bitno u
ispitivanim uzorcima zemljiSta, moze se zakljuciti da nema indikacije za prisustvo
osiromasenog uranijuma.
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ABSTRACT

In this paper, we performed, for the first time, detailed study of Vojvodina’s soil in
order to explore possible correlations of soil geochemical characteristics and
radionuclide activity concentrations. The aim of this study is to analyze the content of
natural radioisotopes *°U, *Ra, **’Th and *’K, as well as artificial radioisotope "’Cs
in all soil types originated from the same parent material — loess. The sampling
locations were selected so that they are proportionately represented all
geomorphological units: two mountains, four loess plateaus, three loess terraces, four
alluvial plains, two sandstone terrains. The process of genesis of soil and cultivation
mode plays a dominant role on the characteristics of the soil. However intensive
agricultural production and the use of high mineral fertilizers have caused that the
same type of soil contains different concentrations of available phosphorus and
radionuclides. Comparison of activity concentrations between different types of soil
confirmed that the presence of clay mostly contributes to radionuclides content in the
soil. The main conclusion is that measured maximal activity concentrations for **°U (87
Bq/kg), “°Ra (44.7 Bq/kg), “’Th (55.5 Bq/kg) and 7’Cs (29 Bq/kg) at 30 cm depth
could not endanger the safety of food production.
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