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MeToje feTeKliMje U MEPHA UHCTPYMEHTAllMja

KONTROLA KVALITETA GAMA SPEKTROMETRIJSKE
METODE ODREDPIVANJA SADRZAJA RADIONUKLIDA U
UZORCIMA ZEMLJISTA I SEDIMENATA

Jovana ILIC, Vesna ARSIC, Suzana BOGOJEVIC i Irena TANASKOVIC
Institut za medicinu rada Srbije ,, Dr Dragomir Karajovi¢*, Beograd, Srbija,
Jjovana.ilic@institutkarajovic.rs

SADRZAJ

Mnogi prirodni i vestacki radionuklidi koji se mogu naci u zemljistu i sedimentima
mogu imati uticaj na zivotnu sredinu i javno zdravlje te je njihova aktivnost faktor koji
treba pratiti. Danas, jedna od najcesce koriscenih tehnika za odredivanje aktivnosti
radionuklida, gama emitera, je tehnika visokorezolucione gama spektrometrije pomocu
poluprovodnickog HPGe detektora. Medunarodni standard ISO/IEC 17025:2005
obavezuje laboratorije za ispitivanje da osiguraju sledljivost i da procenjuju mernu
nesigurnost, Sto je preduslov za pouzdanost rezultata laboratorijskih ispitivanja.
Laboratorija mora sprovoditi kontrole kvaliteta rezultata svojih ispitivanja koje mogu
biti interne i eksterne. U ovom radu prikazana je interna kontrola kvaliteta ispitivanja
koja se odnosi na metodu za odredivanje koncentracija aktivnosti prirodnih, vestackih i
radionuklida kosmogenog porekla, koji emituju gama zracenje u energetskom opsegu
od 60 keV do 2 MeV (gamaspektrometrijsko ispitivanje) u uzorcima zemljista i sedi-
menta. U tu svrhu kontrolisani su parametri preciznost i tacnost te je vrseno njihovo
poredenje sa unapred definisanim kriterijumima prihvatljivosti. Za potrebe interne kon-
trole kvaliteta koriséen je uzorak sedimenta poznatih aktivnosti radionuklida (labo-
ratorijski kontrolni uzorak) dobijen u okviru medunarodne interkomparacije ALMERA
IAEA-TEL-2014-04. Gama spektrometrija je izvedena koristec¢i poluprovodnicki HPGe
detektor proizvodaca Ortec, a dobijeni spektri obradeni koriséenjem softvera
GammaVision 32.

1. UVOD

Mnogi prirodni i vestacki radionuklidi koji se mogu naéi u zemljistu i sedimentima mogu
imati uticaj na zivotnu sredinu i javno zdravlje te je njihova aktivnost faktor koji treba
pratiti. Danas, jedna od najcesce koriS¢enih tehnika za odredivanje aktivnosti
radionuklida, gama emitera, je tehnika visokorezolucione gama spektrometrije pomocu
poluprovodni¢kog HPGe detektora. Medunarodni standard ISO/IEC 17025:2005 [1]
obavezuje laboratorije za ispitivanje da osiguraju sledljivost i da procenjuju mernu
nesigurnost, $to je preduslov za pouzdanost rezultata laboratorijskih ispitivanja.
Laboratorija mora sprovoditi kontrole kvaliteta rezultata svojih ispitivanja koje mogu biti
interne i eksterne. U radu je prikazano sprovodenje interne kontrole kvaliteta, standardne
metode [2] gamaspektrometrijskog odredivanja prirodnih radionuklida i vesStackog
radionuklida, "*’Cs u uzorcima zemljista i sedimenta. Za internu kontrolu kvaliteta su
iskoriS¢ena 2 identi¢na uzorka sedimenta masa od po 250 g dobijena u okviru interkom-
paracije IAEA, od kojih je napravljen jedan uzorak ukupne mase 500 g. Koris¢enjem
ovog uzorka izvrSena je kontrola kvaliteta metode merenjem u marineli posudi od 0,5 1
koja se u laboratoriji koristi za merenje uzoraka sedimenta i zemljista.
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2. METODA

Uzorak sedimenta poznatih aktivnosti radionuklida gama emitera iz interkomparacije
ALMERA TAEA-TEL-2014-04, mase 500 g je presut u marineli posudu zapremine 0,5 1 1
posuda je hermeticki zatvorena. Nakon 40 dana §to je dovoljno vremena da se uspostavi
radioaktivna ravnoteza izmedu **°Ra i njegovih potomaka ***Rn, *'*Bi i *'*Pb, uzorak je
meren uzastopno pet puta na poluprovodni¢kom HPGe detektoru proizvodaca ORTEC,
relativne efikasnosti 25% 1 rezolucije 1,95 keV na liniji 1332,5 keV Co-60, a za obradu
dobijenih spektara koriS¢en je softver GammaVision 32. Vreme merenja uzorka bilo je
60000 s, a fona 250000 s. Kalibracija efikasnosti kao i energetska kalibracija detektora je
izvrSena sertifikovanim referentnim materijalom-meSavina radionuklida, homogeno
rasporedena u zapremini 450 cm’, mase 443,25 g, gustine 0,985g/cm® Ceskog metro-
loskog instituta Cert.No. 931-OL-422/12. Interna kontrola kvaliteta metode sprovedena
je tako $to su ispitani parametri preciznost u uslovima ponovljivosti i tacnost za vise
radionuklida kako bi se pokrio Sto Siri opseg energija. U tabeli 1 dati su radionuklidi ¢ije
su koncentracije aktivnosti odredivane kao i energije linija koje su koriS¢ene za
izraCunavanje i odgovarajuéi prinosi.

Tabela 1. Izabrani radionuklidi i koriS¢ene gama linije

Odredivani | Mereni Energija E, | Prinos Pg
radionuklid | radionuklid | (keV) (%)
24Th 63,28 4.1
B8y 24Th 92,37 2,42
2Th 92,79 2,39
*2Ra “*°Ra 186,10 3,51
2apy, i;‘Pb 295,22 18,15
Pb 351,93 35,10
214 609,31 44.6
2144 214 1120,29 14,70
2144 1764,49 15,10
“BAc 338,32 11,27
A BAc 911,20 25,80
“BAc 968,97 15,8
22y, isz 238,63 43,30
Pb 300,09 3,28
20871 2087 583,19 30,4
YK UK 1460,83 10,67
Bcs Bcs 661,65 84,99

Provera preciznosti

Proveravana je preciznost u uslovima ponovljivosti odnosno parametar koji treba da
ukaze na stepen slaganja rezultata uzastopnih merenja mezuranda, minimum pet merenja,
izvedenih pod istim uslovima-isti analitiCar, isti merni instrument, u kratkom
vremenskom periodu [3]. Preciznost u uslovima ponovljivosti se izrazava kao relativna
standardna devijacija dobijenih rezultata merenja odnosno kao odnos standardne
devijacije i srednje vrednosti rezultata. Kriterijum prihvatljivosti je definisan tako da je
preciznost zadovoljavajuca ukoliko je dobijena relativna standardna devijacija < 20%.
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Provera tacnosti

Tacnost je parametar koji opisuje koliko je rezultat merenja blizak tacnoj vrednosti [3].
Da bi procenila tacnost rezultata svojih ispitivanja laboratorija moze vrSiti poredenje
rezultata sa rezultatima druge validovane ili standardne metode, ucestvovati u
medulaboratorijskim poredenjima ili izvrSiti analizu sertifikovanog ili sekundarnog
referentnog materijala. Ovaj parametar je ispitan poredenjem dobijenih rezultata sa
poznatim vrednostima za analizirane radionuklide datim u okviru kona¢nog izvestaja
interkomparacije.

Organizator interkomparacije je za vestacki radionuklid *’Cs dao referentnu vrednost
koncentracije aktivnosti i njoj pridruzenu kombinovanu mernu nesigurnost. Da bi bio
zadovoljen kriterijum prihvatljivosti za tac¢nost koji je preuzet od IAEA [4] relativho
odstupanje (BIAS,;) mora biti manje ili jednako od maksimalno dozvoljenog relativnog
odstupanja (MARB) koje iznosi 20%. Relativno odstupanje (bias rezultata) se racuna po
formuli:

. Value,,, —Value,,
Blasrcluliw = X ] 00%
Value,,

(1)
gde su:

Valuejp-srednja vrednost koncentracije aktivnosti za dati radionuklid dobijena iz 5
merenja u laboratoriji (Bq/kg)

Value, referentna vrednost koncentracije aktivnosti za dati radionuklid (Bq/kg);
Kriterijum prihvatljivosti: BIAS;;< MARB, MARB (Cs-137) =20%;

Za proveru tatnosti rezultata za radionuklid '*’Cs primenjen je i uies kriterijum prema
preporukama IAEA [4].

B ’Valuerd - Value,u,,‘

test 2 >
\/urc‘f + ululy

u

@)
gde su:
U~ merna nesigurnost koncentracije aktivnosti data u kona¢nom izveStaju
interkomparacjie
ujp-merna nesigurnost koncentracije aktivnosti izracunata u laboratoriji
Vrednost uesta je uporedena sa kriticnom vrednosu koju je dala IAEA, a koja iznosi 2,58
za nivo poverenja 99%. Kriterijum prihvatljivosti je st < 2,58 [4]
Za ostale, prirodne radionuklide, referentna vrednost je data kao srednja vrednost
rezultata merenja svih laboratorija koje su ucestvovale u interkomparaciji. Date su i
odgovarajuce standardne devijacije.
Poredenje izmerenih vrednosti sa referentnom srednjom vrednosti izvr§eno je na sledeci
nadin:

Value,,, —Value,,

@ )

< score

gde je:

o-referentna standardna devijacija
Kriterijum prihvatljivosti: Zscore < 2
3. REZULTATI

U tabeli 2 prikazane su izraCunate srednje vrednosti koncentracije aktivnosti za svaki
radionuklid - Agy(Bg/kg), standardne devijacije-STDEV i relativne standardne
devijacije-RSD (%), koje su uporedivane sa zadatim kriterijumom prihvatljivosti.
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Tabela 2. Rezultati provere preciznosti u uslovima ponovljivosti

Radionuklid Aq (Bg/kg) STDEV | RSD (%)
Cs-137 11,9 0,2 2
Ac-228 12,4 0,3 2
Bi-214 15,6 0,4 3

K-40 276 4,6 2
Pb-212 11,3 0,5 4
Pb-214 16,0 0,4 3
Ra-226 16,2 1,3 8
T1-208 3,9 0,2 5
U-238 15,6 1,4 9

U tabeli 3 date su referentna vrednost koncentracije aktivnosti radionukilida B1Cs-Aver
(Bg/kg) 1 odgovaraju¢a merna nesigurnost-Unc..(Bqg/kg), srednje vrednosti koncentra-
cije aktivnosti za ostale radionuklide uzete kao referentne-Aqy.r (Bq/kg) i odgovarajuce
standardne devijacije-crr, srednje vrednosti koncentracije aktivnosti dobijene iz pet
uzastopnih merenja za svaki od analiziranih radionuklida sa standardnom devijacijom
Awb(Bq/kg) i 61ab. Za radionuklid *’Cs data je koncentracija aktivnosti Ajp(Bg/kg) kao i
merna nesigurnost Uncpn(Bg/kg). Merna nesigurnost je procenjena uzimajuéi u obzir
nesigurnost odbroja, kalibracije efikasnosti, fizickih konstanti, kao i merenja mase
uzorka i izraZena je kao prosrena merna nesigurnost za faktor k=1, koji za normalnu
raspodelu odgovara nivou poverenja od 68%. Prikazano je i relativno odstupanje
rezultata odnosno bias za svaki radionuklid izrazen u procentima-BIAS (%), kao 1 Uges 1
Zscore KOJ1 su su uporedivani sa zadatim kriterijumom prihvatljivosti.

Tabela 3. Rezultati provere ta¢nosti

Radionuklid TAEA Laboratorija
BIAS
Aref Uncref Alab Unclab (% ) Utest
(Ba/kg) (Bg/kg) (Bg/kg) (Bg/kg)
Cs-137 12,0 0,4 11,7 0,4 2,5 0,6
Radionuklid Asgrret Ay BIAS
(By/kg) ot (By/kg) ot (%) | =
Ac-228 12,1 1,5 12,4 0,3 3 0,2
Bi-214 15,9 2,4 15,6 0,4 2 0,1
K-40 270 27 276 4.6 2 0,2
Pb-212 12,2 1,5 11,3 0,5 7 0,6
Pb-214 16,8 2,0 16,0 0,4 5 0,4
Ra-226 19,0 4.8 16,2 1,3 15 0,6
TI1-208 4,1 0,7 3,9 0,2 4 0,2
U-238 16,0 3,8 15,6 1,4 2 0,1

Kako su za sve analizirane radionuklide vrednosti relativne standardne devijacije bile u
opsegu 2-9%, unapred zadati kriterijum prihvatlljivosti od maksimalno 20% je
zadovoljen. Rezultati provere tatnosti dati u tabeli 3 pokazuju da je za '*’Cs dobijena

470



MeToje feTeKliMje U MEPHA UHCTPYMEHTAllMja

vrednost uest od 0,6 Sto je daleko ispod zadatog kriterijuma prihvatljivosti od 2,58
Takode, Zscore j€ za sve analizirane prirodne radionuklide bio manji od 2.

4. ZAKLJUCAK

Interna kontrola kvaliteta metode gamaspektrometrijskog odredivanja prirodnih
radionuklida i vestatkog radionuklida, '*’Cs pokazala je da su rezultati laboratorije
zadovoljavaju¢i u pogledu tacnosti i preciznosti te da je primenjena kalibracija
efikasnosti adekvatna za analizu sadrzaja radionuklida u uzorcima zemljista i sedimenta.
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QUALITY CONTROL OF GAMMA SPECTROMETRY METHOD
FOR DETERMINATION OF RADIONUCLIDES ACTIVITY
CONCENTRATION IN SOIL AND SEDIMENT SAMPLES

Jovana ILIC, Vesna ARSIC, Suzana BOGOJEVIC i Irena TANASKOVIC
Serbian Institute of Occupational Health " Dr Dragomir Karajovic", Belgrade, Serbia,
Jjovana.ilic@institutkarajovic.rs

ABSTRACT

Many natural and artificial radionuclides which can be found in soil and sediments can
have an impact on the environment and public health so their activity concentration is a
factor that needs to be monitored. Today, one of the most commonly used techniques for
determination of the activity concentration of gamma emitters is high resolution gamma
ray spectrometry using HPGe detectors. According to the international standard
ISO/IEC 17025:2005 testing laboratories have to ensure traceability and evaluate the
measurement uncertainty, which is a prerequisite for the reliability of the laboratory
tests results. The laboratory shall have quality control procedures for monitoring the
validity of tests undertaken. The quality controls can be internal and external. This
paper describes an in-house quality control of gamma spectrometry method for
determination of radionuclides emitting gamma radiation in the energy range of 60 keV’
to 2 MeV in soil and sediment samples. The evaluated parameters precision and
accuracy were compared with pre-defined criteria. Sediment sample used for this
purpose  was  obtained  through  the IAEA-ALMERA  proficiency  test
(IAEA-TEL-2014-04). Gamma spectrometry was performed using the Ortec HPGe
detector and the spectra were analyzed using the software GammaVision 32.
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