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1. UVOD

Ljudi su konstantno izloZeni zracenju iz vanjskih 1 unutarnjih izvora inhalacijom 1 oralnim
unosom hrane i vode. Prirodni radionuklidi prisutni su u zemljinoj kori i procesom ispiranja

vodom dospijevaju u podzemne i povrsinske vode (Rozmari¢ i sur., 2012).

226Ra je dugozivuéi radionuklid koji pripada skupini radionuklida koji se prirodno pojavljuju u
okolisu (L'Annunziata, 2012). Najveéi potencijal za unos ??°Ra u organizam ovjeka je putem
vode (Scott, 2014). Kako bi se utvrdilo predstavlja li razina radionuklida u okoliSu opasnost po
zdravlje, u primjeni je njihovo kontinuirano praéenje. Izlozenost radionuklidima iz okoli$a prati
se odredivanjem radionuklida u zemlji, zraku, vodi i u razli¢itoj hrani poput mlijeka i mesa
(Fesenko i sur., 2014). Mjera izlozenosti pozadinskom zracenju pretezito ovisi o geografskoj
lokaciji odnosno o geologiji regije (Scott, 2014). Kvaliteta i sigurnost vode koja je namijenjena
za ljudsku potros$nju osigurava se pracenjem razine radionuklida u vodi (Rozmari¢ i sur., 2012).
Propisane su maksimalne dopustene granice za razli¢ite kontaminante u pitkoj vodi ukljucujuci
2%Ra (Locey, 2005). Odredivanje prirodne radioaktivnosti pitke vode je vazno s aspekta
o¢uvanja ljudskog zdravlja. ?°Ra kao zemnoalkalijski metal ima sli¢na kemijska svojstva kao
kalcij i ugraduje se u kostur ¢ovjeka (Vasile i sur., 2015). Bioloski odgovor na ionizirajuce
zracenje ovisi o vrsti zracenja, izlozenom tkivu i organu, ukupnoj primljenoj dozi i ucestalosti

doze (Ray, 2017).

U ovom radu odredit ¢e se koncentracija aktivnosti 22°Ra u uzorcima vodovodne vode, vode iz
cisterna, rijeka, mineralnih i termalnih voda. Pritom ¢e se koristiti metoda radiokemijske

separacije *°Ra talozenjem s BaSQ4, a za mjerenje aktivnosti koristiti ée se alfa brojanje.

Iako se ne o&ekuju povisene koncentracije aktivnosti °Ra u odnosu na oéekivane, praéenje
stanja radioaktivnosti u okoliSu, a time i vodama, nuzno je kako bismo imali referentne

vrijednosti u slu¢aju eventualnih povisenih koncentracija.

Izracunat ¢e se indikativna doza temeljem koje ¢e se odrediti u kojim uzorcima je povisena
koncentracija aktivnosti 2°Ra. Doza zradenja koju ¢ovjek primi konzumacijom pitke vode

utvrditi ¢e se racunanjem ukupne efektivne doze za pojedine uzorke.



2. TEORIJSKI DIO

2.1. 1ZVORI ZRACENJA

Radionuklidi su nestabilni atomi Ciji raspad prati emitiranje energije u obliku ionizirajuceg
zrac¢enja. Radionuklidi koji se prirodno pojavljuju na Zemlji podijeljeni su u dvije kategorije:
kozmogeni i primordijalni (Fesenko i sur., 2014). Kozmogeni radionuklidi kontinuirano nastaju
u Zemljinoj atmosferi interakcijom kozmickih zraka i atoma prisutnih u atmosferi. Kozmicke
zrake djeluju na jezgru atoma prisutnih plinova (dusik, kisik, argon i dr.) uslijed ¢ega dolazi do
njene fragmentacije i nastanka radionuklida poput H, "Be, °Be, 2°Al i %Cl (L'Annunziata,
2012).

Primordijalni radionuklidi prisutni su od nastanka planeta te ih je danas jo$ uvijek moguce
detektirati zbog njihovog dugog vremena poluraspada. Izuzev 23U, K i 8’Rb, primordijalni

radionuklidi nisu znacajni jer je njihova zastupljenost u okolisu niska (Fesenko i sur., 2014).

Oko nas su prisutni i radionuklidi koji su nastali uslijed djelovanja ¢ovjeka tzv. antropogeni
radionuklidi. Antropogenim djelovanjem nastaju radionuklidi iz stabilnih izotopa koji se
primjenjuju u nuklearnoj medicini, nuklearnim elektranama, istrazivackim laboratorijima i sl.

(Fesenko i sur., 2014).

Glavnina detektiranog prirodnog zracenja koje je prisutno na Zemlji potjece od radionuklida

koji nastaju jednim od triju prirodnih niza raspada (Fesenko i sur., 2014).

Lanac radioaktivnog raspada ¢ini niz radionuklida koji nastaju alfa ili beta raspadom. Prvi
radionuklid u lancu je roditeljski, a svaki sljedeé¢i u lancu je potomak prethodnog radionuklida
(Fesenko i sur., 2014). Tri prirodna niza radioaktivnog raspada su: torijev niz (*2Th), uranijev
niz (38V) i aktinijev niz (*®U). U svakom nizu nastaju radionuklidi s razli¢itim vremenom
poluraspada, a konacan produkt sva tri niza radioaktivnih raspada je stabilan izotop olova
(?%8Pb, 2%Ph i 2°’Pp redom). lako neki od njih imaju vrijeme poluraspada u trajnosti od nekoliko
sekundi ili minuta, danas su prisutni na Zemlji uslijed postignute ravnoteze izmedu
dugozivuéeg roditeljskog radionuklida i kratkozivuéeg potomka radionuklida (L'Annunziata,
2012).

U usporedbi s roditeljskim, primordijalnim radionuklidima radionuklidi koji nastaju u nizu
radioaktivnog raspada imaju krace vrijeme poluraspada stoga znacajno doprinose dozi zra¢enja

kojoj su ljudi izloZeni. ?*°Ra je jedan od takvih radionuklida, a pripada uranijevom nizu raspada



koji je prikazan na slici 1. Njegova prisutnost je povezana s razliitim tipovima stijena i

geoloskim formacijama kao §to su uranijeve rude (Fesenko i sur., 2014).
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Slika 1. Uranijev niz raspada (prema L'Annunziata, 2012).

Vise od 80 % zracenja kojem je izlozena prosjecna osoba prirodnog je podrijetla. To zracenje
nazivamo pozadinsko zracenje. Procijenjena vrijednost primljene efektivne doze zracenja
uslijed pozadinskog zraCenja je na godiSnjoj razini oko 3 mSv. Glavnina doze zracenja je
primljena udisajem radionuklida (2 mSv), a ostatak primljene doze zra¢enje potjece od raspada
radionuklida prisutnih u tijelu (0,4 mSv), zra¢enja kojeg emitira Zemlja (0,28 mSv) te zracenja
koje dolazi iz svemira (0,27 mSv). Ostalih 20 % zracenja koju prosje¢na osoba primi,

antropogenog je podrijetla (Scott, 2014).

2.2. TEORIJA RADIOAKTIVNOG RASPADA

Radioaktivnost je emisija zracenja koje potjece od spontanog raspada nestabilne jezgre atoma
ili uslijed nuklearne reakcije. Pritom dolazi do emisije elementarnih Cestica (alfa Cestice, beta
Cestice) i Cesto je pra¢eno emisijom gama elektromagnetskih valova — fotona (L'Annunziata,

2012; Hrvatska enciklopedija, 2020).

Kljuéni dogadaj za radioaktivan nuklid je transformacija jezgre nuklida u jezgru razli¢itu od

pocetne §to je definirano kao radioaktivan raspad (Scott, 2014).



Aktivnost je broj nuklearnih transformacija (transformacija jezgre) u odredenom vremenu.
Stara mjerna jedinica aktivnosti je Curie (Ci) koja je jednaka 3,7-10° nuklearnih transformacija
po sekundi. Sl jedinica je Becquerel (Bq) koji je ekvivalentan jednoj nuklearnoj transformaciji
po sekundi (Scott, 2014).

Zakon radioaktivnoga raspada statistiCki opisuje koliko ¢e se radioaktivnih atomskih jezgara
raspasti u nekom uzorku radioaktivne tvari u odredenom vremenskom intervalu. Broj
raspadnutih jezgri ovisi o pocetnom broju radioaktivnih jezgara No, promatranom vremenu
raspadanja t i vremenu poluraspada T: tako da je N = No2(YD. Moze se izraziti i s pomocéu
konstante raspada A = (In2)/T kao N = Noe™. Nestabilna atomska jezgra (nastala prirodno ili
proizvedena) moze emitirati gama-zraCenje i/ili Cestice: elektrone ili pozitrone (beta-zracenje)

praéene neutrinima i jezgre helija (alfa-zracenje).

Alfa raspad je proces radioaktivnog raspada roditeljskog atoma prilikom kojeg jezgra atoma
emitira alfa Cesticu. Alfa Cestica je strukturno istovjetna jezgri atoma helija odnosno sastoji se
od dva protona i dva neutrona (L'Annunziata, 2012; Scott, 2014). Alfa Cestice su produkti
raspada radionuklida poput radija, torija, uranija i plutonija (Scott, 2014). Energija alfa Cestica
moze biti od 4 do 10 MeV ovisno o radionuklidu. Vrijeme poluraspada radionuklida moze biti
od nekoliko mikro sekunde do 10 godina. Radionuklidi koji emitiraju alfa Gestice s niskom
energijom imaju dugo vrijeme poluraspada, dok oni radionuklidi koji emitiraju alfa Cestice s

visokom energijom karakterizira kratko vrijeme poluraspada (L'Annunziata, 2012).

Beta raspad oznacava radioaktivni raspad pri kojem dolazi do promjene u atomskom broju (Z)
dok maseni broj (A) ostaje nepromijenjen. Postoje tri tipa beta raspada: emisija negatrona (8
emisija negativne beta Cestice ili elektrona iz jezgre), emisija pozitrona (B*; emisija pozitivne
beta Cestice ili pozitrona iz jezgre) te elektronski uhvat (jezgra apsorbira jedan elektron K

elektronske ljuske) (L'Annunziata, 2012).

Gama zrake ili fotoni visoke energije nastaju iz jezgre atoma kad jezgra atoma iz pobudenog
stanja prelazi u nize, stabilnije energijsko stanje. Oslobadanjem alfa Cestice iz nestabilne jezgre
atoma moze nastati nestabilan potomak u pobudenom stanju. Povratak u osnovno stanje prati

emisija energije u obliku elektromagnetskog gama zracenja (L'Annunziata, 2012).



2.3. DJELOVANJE IONIZIRAJUCEG ZRACENJA

Energija koja je povezana sa zraCenjem moze biti prenijeta na tvar. Prijenos energije moze
uzrokovati gubitak elektrona iz orbitale atoma $to rezultira nastankom iona. Takav tip zracenja
koji rezultira nastankom iona naziva se ioniziraju¢e zraCenje (Scott, 2014). Dva su tipa
ionizirajuéeg zradenja: elektromagnetsko (fotonsko) i &estiéno (korpuskulno). Cestice
ionizirajuéeg zracenja ukljucuju alfa Cestice i beta Cestice dok ionizirajuce elektromagnetsko
zraenje Cine X 1 gama zrake (Scott, 2014). Ionizirajue zraCenje sastoji se od
elektromagnetskih valova (gama zrake) ili Cestica (alfa i beta) koje imaju sposobnost izbaciti

elektron iz elektronskog oblaka atoma $to rezultira nastankom iona (Harley, 2009; Ray, 2017).

Cestica ionizirajuéeg zradenja, prolaze¢i kroz tvar, predaje energiju na nasumitan i
neuniforman nacin. Predana energija uzrokuje nastanak pozitivho i negativno nabijenih
molekula 1 atoma (ionski parovi) na putu prolaska Cestice ioniziraju¢eg zracenja. Gustoca
nastalih ionskih parova proporcionalna je prosjecnoj predanoj energiji po jedinici duzine puta
kojeg prijede Cestica zraenja. Ona ovisi o vrsti Cestice koja ima sposobnost ionizacije i 0
mediju kroz koji &estice ionizirajuéeg zradenja prolazi. Alfa Sestice nastale raspadom 2?°Ra

prolaze¢i kroz medij uzrokuju nastanak 3700 iona po pm (Scott, 2014).

Alfa ¢estice mogu predati energiju atomu putem dva mehanizma: ionizacijom ili elektronskom
eksikacijom (L'Annunziata, 2012). Zbog dvostrukog naboja imaju veliku mo¢ ionizacije, ali
zbog njihove velike mase sposobnost prodora kroz tvari im je mala (L'Annunziata, 2012; Scott,
2014).

Zarazliku od ¢vrstih 1 tekuéih tvari, kroz plinovitu tvar alfa ¢estice putuju na vecoj udaljenosti,
no istovremeno je manji broj mogucih sudara sa ¢esticama plina. Procijenjena udaljenost koju
moze prijeci alfa Cestica koja sadrzi 5,5 MeV kroz zrak je 4 cm (L'Annunziata, 2012). U
vodenom mediju doseg alfa estica je 20-100 pm dok je u krutim tvarima 25-40 pm (EPA,
1990). Kod ¢vrstih i tekucih tvari gustoca Cestica je veca i posljedi¢no je udaljenost koju alfa

Cestice prijedu manja, no veci je broj ostvarenih sudara (L'Annunziata, 2012).

2.3.1 Utjecaj ionizirajuceg zrafenja na organizam
Radiotoksikologija je poddisciplina toksikologije koja opisuje vezu izmedu izloZenosti zracenju

i u¢inka primljene doze zracenja na biolosku jedinku (Scott, 2014).

,Radium dial painters“ je jedan od cetiri slu¢aja iz kojih se ocjenjuju ucinci ionizirajuceg

zraCenja na ljudsko zdravlje. Rije¢ je o grupi radnika medu kojima su vec¢inom bile Zene (od



kuda potjeée naziv ,,Radium girls*) koje su premazivale kazaljke instrumenata koriste¢i boju
koja je sadrzavala ??°Ra (zbog efekta luminiscencije). Tijekom rada, oralnim putem unosila se
velika koli¢ina ?*°Ra &ija je direktna posljedica bila razvoj karcinoma. Preostali slucajevi
ukljucuju zrtve napada atomskih bombi, rudare u rudnicima urana i pojedince koji su bili
izloZzeni X-zrakama u sklopu terapije lijecCenja gljivicnih infekcija koze i vlasista (Harley, 2009).
U novije vrijeme prate se i posljedice po zdravlje stanovnika iz okolice nuklearne elektrane u
Cernobilu nakon 1986. godine (Ray, 2017).

Kad se govori o riziku od izlozenosti zraenju ili uinku zraenja na zdravlje misli se na rizik
od nastanka karcinoma u nekom organu ili tkivu (Harley, 2009). Kvantitativna procjena rizika
obuhvaca procjenu rizika za vanjsku i unutarnju izlozenost radionuklidima (Harley, 2009).
Unutarnja izlozenost odnosi se na primljenu dozu prirodnih radionuklida udisajem radionuklida

iz zraka i oralnim unosom radionuklida putem hrane i vode (Scott, 2014).

Zracenje ima razli¢ite ucinke na organizam te trenutni ili odgodeni toksi¢ni uc€inci ovise o vrsti

zragenja, izlozenom tkivu, primljenoj dozi i ucestalosti doze (dose rate) (Ray, 2017).

Doza zradenja i udestalost primljene doze su bitni parametri. Sto je veca doza veca koli¢ina
energije se prenosi u tkiva §to dovodi do oste¢enja funkcija stanica 1 stani¢ne smrti. Znacajno
oSte¢enje moze biti letalno ili dovesti do oboljenja (Scott, 2014). Ucestalost doze je znacajan
parametar jer ukoliko je rijeC o izloZenosti velikoj dozi zra¢enja u kratkom periodu mehanizmi
popravka stanica i organa postaju zasiceni i ne mogu popraviti oStecenje tkiva (Priest, 2019).
Najefikasniji oporavak dogada se kada je doza zrafenja niska i koli¢ina tkiva s kojim zracenje

dolazi u interakciju mala (Scott, 2014).

Zarazliku od beta zracenja, alfa zraCenje ne uzrokuje opekline na kozi ni pojavu Cireva. Takoder
alfa zraCenje ne prodire duboko kroz povrSinu kao §to je tipi¢no za zraenje gama i X-zraka

koje lako prodire kroz tkiva (Scott, 2014).

Naknadni somatski toksi¢ni ucinci su oni do kojih dolazi nakon odredenog vremena od
inicijalne izloZenosti, primjerice razvoj karcinoma. 1zloZenost radiju povezana je s nastankom
osteosarkoma, malignog tumora kosti. Razvoj karcinoma uzrokovan zracenjem objasnjen je
mehanizmima: indukcija mutacija, aktivacija onkogena, inaktivacija tumor supresor gena i

indukcija virusa koji uzrokuju karcinom (Scott, 2014).



2.3.2 Utjecaj ionizirajuceg zrafenja na stanice

Bioloski ué¢inak zracenja ukljucuje izmjene u genima i proteinima, kromosomske lomove,
mutacije, onkogenu aktivnost, inaktivaciju supresor gena, promjene u stani¢nom ciklusu
(nekontrolirano umnozavanje stanice), promjene u metabolickim funkcijama i promjene u
medustani¢noj signalizaciji (Scott, 2014). Takoder dolazi do apoptoze i nekroze te gubitka

normalnih funkcija tkiva i organa (Harley, 2009).

Mehanizmi bioloskih ucinaka koji nastupaju uslijed izloZenosti ionizirajuéem zracenju
proucavani su na razini stanica i na molekularnoj razini, a opisani su na razini tkiva ili organa.
Zracenje djeluje na molekule bioloskog sustava na dva nacina: direktno i indirektno (Scott,

2014).

Kada alfa zraka prode direktno kroz molekulu ili dovoljno blizu molekule da alfa cestice

medudjeluju s molekulom, rije¢ je 0 direktnom uc¢inku zracenja (Scott, 2014).

Najveci udio veéine bioloskih sustava ¢ini voda (70-80 % za tipi¢nu stanicu) stoga ¢e najéesca
inicijalna interakcija zraCenja biti s molekulama vode. Pritom nastaju radikali iona i slobodni

radikali. Molekule vode ioniziraju se u dva koraka:
H20 + zradenje > HO" + &
e+ H,O 2 H.O

Nastale nabijene molekule vode vrlo su nestabilne i Zivotni vijek im je 10 — 15 s i gotovo

istovremeno disociraju u stabilniji ion i slobodni radikal:
H.0* > H* + OH"
H20" - H* + OH"

Slobodni radikali su vrlo reaktivni i prolaze¢i kroz sustav otapala stupaju u interakciju s drugim
slobodnim radikalima, molekulama koje su prethodno oSte¢ene zraCenjem ili s netaknutim
molekulama. Posljedi¢no nastaju manje ili viSe reaktivne cCestice poput vodika, vode i
vodikovog peroksida. Takoder mogu reagirati s kisikom ¢ime povecavaju uc¢inak zracenja ili

stupajuci u interakciju s organskim molekulama stvaraju radikale organskih molekula:

H,O + RH =2 R* + H20>



RH + HO2® > RO + H20

Ukoliko je RH znacajna organska molekula (DNA ili RNA) onda takva interakcija moze
dovesti do promjene stani¢ne funkcije. Nastanak i reaktivnost slobodnih radikala opisuje

indirektan uc¢inak zraCenja (Scott, 2014).

Nastali slobodni radikali povecavaju razinu oksidativnog stresa u stanicama i tkivu. Posljedi¢no
dolazi do znacajnog oStec¢enja stani¢nih makromolekula ukljucujuéi jezgrinu DNA. Oksidativni
status stanice prije i nakon izloZenosti igra znac¢ajnu ulogu. Zracenje moze uzrokovati nastanak

slobodnih radikala nekoliko minuta ili nekoliko sati nakon izlozenosti (Ray, 2017).

Stetni uinci ovise o apsorbiranoj dozi (energiji). LET, linearni prijenos energije (linear energy
transfer) je mjera predaje energije od nabijenog izvora zracenja prema mediju koji ga apsorbira
po jedinici puta kojeg zraCenje prode (Scott, 2014; Ray, 2017). Ovisno o koli¢ini predane
energije na danom putu razlikuju se visoko-LET zracenje i nisko-LET zracenje. Visoko-LET
zraenje kao §to je alfa zraCenje prenijeti ¢e na medij vecu koli¢inu energije na danom putu od
niskog-LET zrac¢enja kao §to su gama i X-zrake (Ray, 2017; Vo i sur., 2017). Gama zrake i X-
zrake ne sadrze nabijene Cestice pa je prijenos energije povezan sa sekundarnim nabijenim
Cesticama koje nastaju prolaskom gama i X-zraka kroz medij (Scott, 2014). LET za alfa Cestice

iznosi 260 keV um™. LET znacajno utjece na ostvarivanje bioloskog u¢inka (Scott, 2014).

Kada je tkivo izloZeno zraCenju prenijeta energija uzrokuje ionizaciju atoma okolnog medija i
rezultira nastankom slobodnih radikala koji uzrokuju makromolekularna oStecenja. Visoko-
LET zrafenje moze biti u vecoj mjeri destruktivno u bioloSkom materijalu nego nisko-LET
zraCenje uz pretpostavku da jednako prodiru kroz tkivo (Vo i sur., 2017). Pri jednakoj dozi
zrac¢enja nisko-LET zraCenje producira isti broj radikala rasprSenih unutar stanice dok visoko-
LET zraCenje prenosi vecinu svoje energije na manju regiju stanice. Zbog svojstva prijenosa
vece koli¢ine energije na malu povr§inu medija visoko-LET ne prodire duboko kroz medij.
Primjerice ukoliko je povrSina koze izlozena alfa zra¢enju ono nece moci prodrijeti duboko u
tkivo. Kako bi alfa Cestice imale Stetno djelovanje one se trebaju unijeti u organizam

inhalacijom ili oralnim putem (Scott, 2014).

Stetno djelovanje ionizirajuéeg zraenja na DNA proizlazi iz ionizacije atoma koji ¢ine DNA.
Ukoliko je dovoljno atoma DNA ionizirano, DNA viSe ne moZe obavljati normalne funkcije
(Harley, 2009). Ovisno o energiji zracenja, zracenje moze uzrokovati nestabilnost genoma

(Ray, 2017).



Alfa Cestica moze uzrokovati dovoljnu ionizaciju te dovesti do kidanja dvostruke uzvojnice
DNA $to se otezano popravlja. Za odrzavanje integriteta genoma Stetnije je pucanje dvostruke
uzvojnice nego jednostruke DNA. Lokalizirano osSte¢enje DNA koje uzrokuje visoko-LET
zracenje se teze popravlja nego rasprseno ostecenje DNA uzrokovano niskim-LET zra¢enjem
(Ray, 2017).

»Bystander effect” je naziv za ucinak na stanicama koje nisu izravno pogodene zra¢enjem, a
na njima su uoCene promjene poput mutacija, neoplasticnih transformacija i lomova
kromosoma. Te promjene uzrokuju reaktivne kisikove vrste i tvari koje oslobadaju stanice

direktno pogodene zracenjem (Scott, 2014).

Najrasirenija teorija uzroka nastanka karcinoma nakon odredene izloZenosti ioniziraju¢em
zracenju je nasumicno oStecenje DNA uslijed ionizacije i djelovanje nastalih slobodnih
radikala. Visoko-LET zragenje poput alfa zracenja sadrzava veliku koli¢inu energije, ima mali
doseg u tkivu i uzrokuje potencijalnu letalnu ionizaciju u tkivu i slobodne radikale na svojoj
linearnoj putanji. Doseg alfa ¢estice moze biti nekoliko desetaka um od izvora radioaktivnog
raspada radionuklida. Zbog visoke energije alfa Cestica i malog dosega manji broj stanica ¢e

primiti visoku dozu zracenja (Priest, 2019).

S druge strane karcinogeneza je povezana s ne-mutagenim procesima poput stani¢ne smrti,
upalnim procesima, popravkom tkiva fibrozom i nastankom reaktivnih kisikovih vrsta.
PredloZena teorija mehanizma karcinogeneze koja slijedi izloZenost alfa zracenju dopuna je
prethodne, a ukljucuje kroni¢ne upalne procese i oStecenje tkiva. Prema toj teoriji izlozenost
niskim dozama alfa zracenja ne bi uzrokovalo dovoljno ostecenje tkiva koje je preduvjet za
kroni¢ne upalne procese i posljedic¢no ne bi doslo do razvoja karcinoma. Time bi se objasnio
izostanak karcinoma kod ,,dial painters“ radnica koje su bile izloZzene najmanjoj dozi **°Ra

(Priest, 2019).

2.4. RADIJ U ORGANIZMU COVJEKA

2.4.1 Metabolizam radija

Radjij je kemijski sli¢an kalciju stoga se slino ponaSa u organizmu (Harley, 2009; Brugge 1
Buchner, 2012; Scott, 2014). Iako slijedi metabolicki put kalcija, brzina izmjene kalcija i radija
izmedu plazme, kosti i mekih tkiva je drukcija kao i brzina ekskrecije putem urina i fecesa
(Bronzovi¢ i Marovié¢, 2005). Njegov ulazak u krvotok mogu¢ je kroz probavni trakt ili kroz
plu¢a. Samo dio unesenog radija se zadrzava u tijelu. 1z krvi radij moZe biti izlucen u fecesu i
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urinu (Priest, 2019). Znacajan dio radija iz plazme prelazi u crijeva gdje se ve¢im dijelom
izluCuje iz organizma putem fecesa (Bronzovi¢ i Marovi¢, 2005). Organizam u kojemu je
dugorocno prisutan radij, 98 % radija izluCuje kroz feces. Oko 20 % unesenog radija akumulirati
¢e se u tijelu (Priest, 2019). Meki organi obi¢no brze gube radij od kostiju. Vecina radija koji
preostaje u tijelu je prisutan u kostima (Brugge i Buchner, 2012). Uslijed dugog vremena

poluraspada njegovo zadrzavanje u organizmu je dugotrajno (Scott, 2014).

Ukupno vrijeme retencije radija u organizmu je krac¢e nego ono za kalcij Sto znaci da se radij s
vecom efikasnoSc¢u uklanja iz tijela nego kalcij. Ukoliko je dovoljno kalcija u tijelu u periodu
ubrzanog rasta moZe se pretpostaviti da se radij ne¢e u povecanoj mjeri taloziti u kostima.
Drugim rije¢ima radij ne moze sudjelovati u rastu i restrukturiranju kosti kao kalcij (Bronzovié¢
i sur., 2007). Hallden i Harley (1964) u svom istrazivanju pokazuju utjecaj udjela kalcija u
prehrani na razinu radija akumuliranog u kostima. Analizirane su kosti osoba iz Puerto Rico-a
gdje je uocena prehrana deficitarna kalcijem te kosti osoba iz odabranih gradova SAD-a kao
uzorak tipi¢ne zapadnjacke prehrane kod koje nema deficita kalcija u prehrani. Usporeden je
omjer koncentracija radij/kalcij te je uoceno da je omjer isti i kod osoba kod kojih je prehrana
bila deficitarna kalcijem (populacija Puerto Rico-a) i kod osoba kod kojih nema deficita kalcija

u prehrani (populacija SAD-a, model zapadnjacke prehrane) (Hallden i Harley, 1964).

2.4.2 Radij u kostima

Radij je promatran u kostima na dva nacina: na povrSini 1 u unutra$njosti kosti (Brugge 1
Buchner, 2012). Roendgenske snimke pokazuju dva oblika prisutnosti radija u kostima: guste
tocke (hot spots) radija vidljive na povrsSini kostiju te u ve¢oj mjeri ravnomjerna raspodjela

radija unutar kostiju (Brugge i Buchner, 2012).

Radij se prvo inkorporira na povrsinu kosti te potom u mineralizirani dio kosti. Dugo vrijeme
poluraspada omogucava cjelozivotnu distribuciju kroz mineralni matriks kosti (Harley, 2009).
Na povrsini kostiju radij se zadrzava relativno kratko u usporedbi s unutarnjim volumenom
kosti gdje se duze zadrzava (Brugge i Buchner, 2012). No, neprestano se uklanja iz tijela i

otprilike 1 % preostaje u kosturu nakon godinu dana od unosa (Harley, 2009).

IstraZivanja na psima koji su intravenski primili radij pokazala su da od udjela radija koji
dospije u krvotok 37-45 % zadrzava se u kostima. Takoder je pracena brzina uklanjanja radija
iz organizma i pokazano je da se 2/3 radija uklonilo iz kostiju nakon 4500 dana. Kao

obrazloZenje dugog zadrzavanja u organizmu naveden je spori prijelaz radija iz kostiju u
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krvotok te djelomi¢no uklanjanje radija iz krvi putem bubrega i intestinalnog trakta (Brugge i

Buchner, 2012).

2.4.3 Qvisnost starosti organizma i akumulacije *°Ra

Starost organizma odredit ée vrijeme zadrzavanja (retencije) 2°Ra u organizmu covjeka.
Podloznost akumulaciji °Ra u organizmu veéa je kod djece nego kod odraslih. Analizirane su
kosti osoba iz srediSnje Azije razli¢ite dobi te su uzorci grupirani s obzirom na izvor vode
(rijeke, podzemne vode) koji je koristen za ljudsku konzumaciju. Usporedujuci izvore vode
namijenjene za ljudsku konzumaciju uodena je veéa koncentracija aktivnosti ?*Ra u
podzemnim vodama nego u rijekama. Usporedujuéi kosti odraslih osoba nema znacajne razlike
u razini #°Ra izmedu dviju grupa. S druge strane razina *Ra u kostima djece &iji je primarni

izvor pitke vode bila podzemna voda je znacajno veca nego u kostima djece kod kojih je

primarni izvor vode rijeka (Marey i sur., 1967).

Apsorpcija radija iz gastrointestinalnog (GI) trakta u krv, koja u konacnici utjece na dospijece
radija u kosti, ovisna je o starosti organizma. Kod dojenc¢adi apsorpcija radija iz GI trakta u krv
je najveca (60 %) dok sa starosti organizma opada (30 % za djecu i adolescente, 20 % za
odrasle) (Fesenko i sur., 2014). f1 vrijednost oznacava frakcijsku apsorpciju radija u GI traktu
1 za odrasle 1znosi 0,2 dok za druge dobne skupine nije strogo definirana (Bronzovi¢ 1 sur.,
2007).

Razina radija u kostima u ovisnosti o dobi osobe prikazana je slikom 2. Analizirano je 955
uzoraka ljudskih kortikalnih kosti, od toga svaka tocka predstavlja aritmeticku sredinu 18-29
uzoraka (Muth i Globel, 1983). Kortikalna kost ¢ini oko 80 % skeleta, daje ¢vrsto¢u kostima i
¢ini vanjski, tvrdi dio kosti (Vrga, 2016). Uogena su dva maksimuma u razini °Ra u kostima,
izmedu nulte i prve godine Zivota te izmedu 10 1 16 godine Zivota. U tom periodu ljudski kostur

prolazi prvu i drugu ubrzanu fazu rasta (Muth i Globel, 1983).
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Slika 2. Ovisnost aktivnosti radija u kostima o starosti ljudskog organizma (prema Muth i
Globel, 1983).

Prilikom rasta kostura povecana je potreba za kalcijem. Zbog kemijske sli¢nosti radija i kalcija
najveca akumulacija radija o¢ekuje se tijekom djetinjstva i adolescencije. Mineralizacija kostiju
znaCi 1 vecu retenciju kalcija u tijelu, a proces je potaknut poveéanom sekrecijom spolnih

hormona u prvoj godini Zivota i u pubertetu (13-17 god.) (Bronzovi¢ i Marovi¢, 2005).

Spolni hormoni (testosteron i estrogen) neophodni su za odrZavanje koStane mase za oba spola
u odrasloj dobi (Bronzovi¢ i Marovi¢, 2005). Kosti neprestano prolaze proces razgradnje i
pregradnje (Vrga, 2016). Tijekom stacionarnog rasta kosti u odrasloj zivotnoj dobi 2°Ra lakse
se uklanja od kalcija (Muth i Globel, 1983). Starenjem organizma tjelesne funkcije postupno
propadaju i smanjuje se razina spolnih hormona. Posljedi¢no gusto¢a kosti i obnova kostanog
tkiva je smanjena. Takoder odrasle i osobe starije zivotne dobi zbog smanjene sposobnosti
metabolizma manje su podlozni negativnom ucinku ?*Ra u usporedbi s djecom (Bronzovié i
Marovi¢, 2005).

2.4.4 Razvoj karcinoma kao posljedica izloZenosti radiju

IzloZenost radiju oralnim putem moze dovesti do razvoja karcinoma pluca, kostiju, glave,
nazalnih kanala (Brugge i Buchner, 2012; EPA, 2016), oka, dojke i jetre (Vo i sur., 2017). Prvi
zabiljezeni slu¢ajevi razvoja karcinoma uslijed izlozenosti radiju su bile ,,Radium girls*“u SAD-
u (Shayne, 2005). S otkri¢em radija 1898. od strane Curie bracnog para, radij je od kraja 19. i
polovice 20. stolje¢a bio u Sirokoj primjeni (L'Annunziata, 2012). Kombinacija ??°Ra i ?®Ra
koristila se u luminiscentnim bojama za bojanja kazaljki razli¢itih instrumenata te rucnih i

zidnih satova. Pretezito su Zenske osobe bile zaduzene za premazivanje kazaljki instrumenata
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od kuda potje¢e naziv ,,Radium girls* (Harley, 2009). Velike koli¢ine radija unijele su osobe
koje su bile u direktnom kontaktu s radioaktivnim materijalom. Glavni put unosa radija u
organizam bio je oralnim putem zbog nac¢ina rada. Kako bi izravnale kist, vrhove bi stavljale u
usta izmedu nanosa sloja boje na kazaljke (Harley, 2009). Procjenjuje se da se pritom oralnim
putem unijelo izmedu desetak i par tisu¢a pg 2?Ra (Shayne, 2005). Takoder ?*°Ra bio je
prisutan u razli¢itim proizvodima poput Zileta, cigareta, krema za lice te kao dodatak u vodi za
pice pod trgovackim nazivom Radithor (L'Annunziata, 2012).

226Ra koristio se i za lijeenje razli¢itih oboljenja ukljuéujuéi reumatizam, mentalne poremecaje
(Shayne, 2005) i pri lijeCenju karcinoma koze, cerviksa maternice i jezika (L'Annunziata,
2012). Mild radiation therapy era ukljucivala je intravensko i oralno unosenje radija (Harley,
2009; L'Annunziata, 2012). Radioterapija za lijecenje karcinoma pokazala se §tetnom u smislu
utjecaja na reproduktivne sposobnosti pacijenata nakon primljene terapije (Ray, 2017). Danas
se istrazuje rizik od nastanka karcinoma pri niskim dozama kojima su ljudi izloZeni tijekom

cijelog zivota (Brugge i Buchner, 2012).

Radij moze uzrokovati razvoj nekoliko vrsta karcinoma kostiju u razli¢itim dijelovima tijela
(Brugge i Buchner, 2012). Martland i sur. su 1931. godine prvi istrazili ostesarkom koji je
nastupio uslijed izloZzenosti ??°Ra (Harley, 2009). Od 2403 bivsih radnica koje su bile izloZzene
znacajnim dozama radija putem boje koju su koristile za premazivanje kazaljki instrumenata,
64 je potvrdena slucaja povezanosti izloZenosti radiju 1 razvijenog karcinoma kostiju. Na
zivotinjskim modelima uocen je razvoj karcinoma u kostima razli¢itim od onih uocenih kod
covjeka Sto se objasnjava razli¢itom fiziologijom organizama. Karcinom je u najve¢em broju
slucajeva razvijen u bedrenoj kosti (22 slucaja) potom u zdjelici (10 slucaja) i fibuli (8 slucaja)

(Brugge i Buchner, 2012).

Sarkomi, karcinomi vezivnog tkiva uzrokovani zracenjem klasificiraju se prema tipu oste¢enih

stanica iz kojih je razvijen karcinom:

a) osteosarkomi (iz stanica koje sudjeluju u razvoju kostiju)
b) sarkomi hrskavice (iz stanica koje formiraju hrskavicu)

c¢) fibrosarkomi (iz stanica koje formiraju kolagen) (Brugge i Buchner, 2012).

Vecina dijagnosticiranih karcinoma do ¢ijeg je razvoja doslo uslijed izloZenosti radiju su
osteosarkomi (Harley, 2009; Brugge i Buchner, 2012). Ciljne stanice osteosarkoma prisutne su

u koStanoj srzi na povrSini endosteuma otprilike 10 um od povrsine kosti (Harley, 2009).
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2.5. MODELI DOZA-ODGOVOR

Svakodnevni unos hrane ukljuéuje i unos prirodnih radionuklida ukljuéujuéi i ?*°Ra.
Procijenjena unutarnja doza odnosno doza zracenja primljena radioaktivnim raspadom
radionuklida prisutnih u organizmu je oko 0,2 mSv god™. Nema uocenih §tetnih ué¢inaka po

zdravlje od uobicajenog pozadinskog zracenja (Harley, 2009).

ZraCenje se precizno moze kvantificirati stoga je cilj kreirati modele kojima se moze predvidjeti
ucinak zracenja na zdravlje pri razli¢itim dozama. Danas su prisutna dva modela kojima se
objasnjava povezanost doze zraCenja sa odgovorom organizma. Pritom odgovor organizma
oznacava razvoj karcinoma. Grafi¢ki su dva modela prikazana slikom 3. Prema linearnom
modelu sa pragom (linear with-threshold) zracenje ispod odredene doze nema negativne
posljedice po zdravlje Covjeka. Radij je pritom jedini radionuklid kojeg karakterizira postojanje
granice primljene doze zracenja prije nego dolazi do razvoja karcinoma (Harley, 2009). Drugi
model poznatiji pod nazivom linearni model bez praga (linear no-threshold) tumaci da svaka
doza zraCenja predstavlja rizik po zdravlje te da je ovisnost rizika i doze linearna (Majer i sur.,
2013). Drugim rije¢ima sa povecanjem doze zracenja rizik od razvoja karcinoma se povecava.
Prema tom modelu rizik od negativnog utjecaja zracenja je jednak nuli tek onda kada je odsutna

izloZzenost zraCenju (Brugge i Buchner, 2012).
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Slika 3. Dva modela ovisnosti doza-odgovor za ??°Ra: a) linearna ovisnost doza-odgovor pri
kojoj svaka doza predstavlja rizik od razvoja karcinoma, b) linearna ovisnost doza-odgovor pri

kojoj ispod odredene doze zracenja ne postoji rizik od razvoja karcinoma (prema Brugge i

Buchner, 2012).

Najmanja koli¢ina radija u kostima koja nije pokazivala Stetno djelovanje je prema odredenoj
literaturi 1-3 ug (Harley, 2009). U periodu Siroke primjene radija smatralo se da do 0,1 pg radija
u kostima ne nastupaju Stetni ucinci od radioaktivnog raspada. Ovo tumacenje vise nije u
primjeni jer je poznato da je vjerojatnost nastanka karcinoma pri odredenoj dozi funkcija
mnogih bioloskih i genetickih faktora (Harley, 2009). Danas se ne koristi izraz ,,sigurno* kada
je u pitanju doza zracenja (Harley, 2009). No, iz istrazivanja o zdravstvenom stanju stotinjak
ljudi koji su bili izloZeni povisenoj razini radionuklida zbog prirode posla ili iz medicinskih
razloga odredene su prihvatljive razine izlozenosti 2Ra. Prihvatljiva razina ®Ra u kostima je

0,1 pg (2,66-10%* Bq) po 7 kg tjelesne mase, a ucestalost doze 0,6 mSv tjedan™. Do razvoja
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tumora dolazi tek iznad 0,5 pg ?°Ra odnosno aktivnosti od 1,33-10'° Bq (Bronzovié i sur.,

2007).

Vecina istrazivanja vezana uz djelovanje radija pri odredenoj dozi na organizam Covjeka
usmjerena je na odrasle ljude iako postoje razlike u osjetljivosti na ucinke zracenja medu
dobnim skupinama. Primjerice uoceno je da adolescentne muske osobe zadrzavaju duplo vise
radija u organizmu od odraslih muskih osoba. Razlike u fiziologiji, primjerice razvijenosti
probavnog trakta rezultirat ¢e razliCitoj osjetljivosti odredenog dijela populacije (djeca u

usporedbi s odraslima) prema unosu radija (Brugge i Buchner, 2012).

Doza zraéenja koju je primilo tkivo opisuje se kao apsorbirana energija po jedinici mase tkiva.
SI jedinica doze zradenja je Sievert (Sv) koji je jednak 1 J kg (Scott, 2014). Za apsorbiranu
dozu zraéenja koristi se jedinica Gray (Gy) koja je istovjetna 1 J kg™ (Ray, 2017). Naime, 1 Gy

alfa zraCenja 20 je puta opasniji od 1 Gy gama zracenja. Stoga se koristi ekvivalentna doza.

Ekvivalentna doza, Htr je doza koju apsorbira tkivo ili organ i ovisna je o vrsti zracenja:
Hrp = Wg - Drr
gdje su Dt r apsorbirana doza ioniziraju¢eg zracenja vrste R u tkivu ili organu T, a Wr tezinski

koeficijent za pojedinu vrstu ioniziraju¢eg zracenja. Za alfa ¢estice Wr iznosi 20 (Zakon, 2018).

Efektivna doza je zbroj tezinskih ekvivalentnih doza u svim tkivima i organima tijela kao

posljedica unutarnjeg i vanjskog zracenja:

EZZWT'HT,R:ZWT'ZWRDT,R
T T R

gdje su Wr tezinski koeficijent tkiva ili organa T, a Hrr suma umnoska tezinskog koeficijenta
za pojedinu vrstu ionizirajuéeg zracenja R i apsorbirane doze odredene vrste ionizirajuceg
zraCenja. Wt razlikuje se ovisno o vrsti tkiva 1 organa tako primjerice za koStanu srZ iznosi

0,12, spolne Zlijezde 0,8 dok za povrsinu kosti i kozu 0,01 (Zakon, 2018).

2.6. RAZLIKE U EFEKTIVNOJ DOZI ??5RA PO DOBNIM SKUPINAMA

Konstantan unos vodovodne vode u teoriji znaci konstantno poveéanje aktivnosti 22°Ra u tijelu.
Na slici 4 prikazana je ukupna efektivna doza koju organizam primi unosom vodovodne vode
iz razli¢itih gradova u Hrvatskoj ovisna o starosti organizma. Dojencad je izrazito osjetljiva na
zraCenje u prvih nekoliko mjeseci Zivota. Nakon toga bez obzira na kontinuirano povecanje

226Ra aktivnosti u tijelu (kontinuiranim unosom vode) efektivna doza sa starenjem organizma
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opada (Bronzovi¢ i sur., 2007). Pad u ukupnoj efektivnoj dozi sa starenjem ljudskog organizma

prikazana je i na slici 5.

x10°

226Ra efektivna doza (mSv)

0 05 1 1.5 2

Starost organizma - vrijeme (dan) X ]04
Slika 4. Utjecaj starosti organizma na ukupnu efektivnu dozu koju ljudsku organizam primi
unosom vodovodne vode iz razli¢itih gradova u Hrvatskoj: a. Dubrovnik, b. Zadar, c. Rijeka,

d. Osijek, e. Split, f. Zagreb (prema Bronzovi¢ i sur., 2007).

40
354
30 +
251
20 T

15+ & |

. o™

Ukupna efekiivna doza (uSvigodina)

Dojencad (1-2) Djeca(7-12) Odrasli (=17)

Slika 5. Ukupna efektivna doza (uSv god.™?) za dojenéad (1-2 god.), djecu (7-12 god.) i odrasle

(>17 god.) unosom vodovodne vode (prema Rozmari¢ i sur., 2014).

U pubertetu, kad tijelo prolazi period intenzivnog rasta, stanice su osjetljivije na zracenje Sto
uzrokuje maksimalne vrijednosti efektivne doze (16 god.). Zaostala aktivnost u tijelu ne
predstavlja isti rizik za odrasle $to je vidljivo iz pada efektivne doze sa starosti organizma.

Aktivnost ?2°Ra u organizmu nije jedina mjera za procjenu rizika od pojave negativnih u¢inaka
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zraenja. Najbitniji faktor je starost organizma kad je u pitanju izloZenost zratenju. Za **°Ra
prati se godisnja ili tjedna izloZenost, ali ne i cjeloZivotna izloZenost. Razlog je taj $to je **°Ra
dugozivuéi radionuklid (t12.=1600 god.) i vjerojatnost njegovog raspada tijekom oc¢ekivanog
zivotnog vijeka je znacajno mala. Posljedi¢no, ako se fizi¢ki raspad dogodi, starost organizma
odreduje rizik od nastupa negativnog u¢inka *?°Ra. Najveéim rizikom se smatra kad je prisutan
izrazen rast stanica §to se dogada kod dojencadi i u pubertetu S maksimumom pri 16 godina.
Kod odraslih, rizik koji prati izlozenost 2°Ra znaéajno je manji nego kod djece i adolescenata,
te utjecaj prethodne izlozenosti ima mali utjecaj na idu¢e doze. Uz dob organizma ucestalost
doze je najvazniji parametar kada je u pitanju izloZenost 2°Ra putem vode (Bronzovié i sur.,
2007).

Kod odraslih osoba manja efektivna doza kombinacija je smanjene apsorpcije 2°Ra u Gl traktu
1 smanjene razine spolnih hormona koji utje€u na modeliranje kosti (Bronzovi¢ i Marovic,

2005).

2.7. DOSPIJECE 2RA U VODU

Izvori pitke vode glavninom su podzemne ili povrsinske vode (Vasile i sur., 2015). Primjerice,
podzemne vode znacajan su izvor vode namijenjene za ljudsku konzumaciju u Madarskoj

(Csondor i sur., 2020) i Njemackoj (Beyermann i sur., 2010).

Prisutnost prirodnih radionuklida poput ?*Ra je posljedica procesa ispiranja stijena (Vasile i
sur., 2015). Podzemna voda u doticaju je s okoliSem kroz kojeg prolazi te posljedi¢no dolazi do

transporta i nakupljanja tvari u vodi §to ukljucuje i radionuklide (Csondor i sur., 2020).

Koncentracija aktivnosti radija u vodi ovisi o fizikalno-kemijskim uvjetima i sastavu stijena
pripadajuce regije (Krmpoti¢ i sur., 2018). Razina radija u podzemnoj vodi vise ovisi 0
kemijskom sastavu podzemnih voda nego o udjelu radija u stijeni vodonosnika (Beyermann i
sur., 2010). Vodonosnik je porozni medij koji prima, prenosi i otpusta podzemnu vodu. Nizi
pH pogoduje boljoj topljivosti 2°Ra (Csondor i sur., 2020).

Visoki udio minerala u vodi je karakteristika podzemnih voda zbog transporta vode kroz
geoloske slojeve bogate mineralima (Radenkovi¢ i sur., 2014). Povecanjem udjela ukupnih
otopljenih krutih tvari (TDS, total dissolved solids) u vodi uo¢ena je veéa razina 2?°Ra. Na slici
6 prikazana je povezanost koncentracije kalcija, stroncija i barija s razinom ??°Ra u analiziranoj
vodi. Uocena je bolja povezanost rasta koncentracije kalcija i stroncija s rastom razine ??°Ra

nego s porastom koncentracije barija (Sturchio i sur., 2001).
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Slika 6. Ovisnost log koncentracije kalcija, stroncija i barija (mol kg?) o log ?°Ra (Bq kg™) u

razli¢itim uzorcima vode (prema Sturchio i sur., 2001).

2.7.1 Antropoloski utjecaj dospijeéa *Ra u vodu

Uz geologiju regije ljudski faktor takoder doprinosi pove¢anom riziku od izloZenosti poviSenoj
koncentraciji ?°Ra. Djelovanje ¢ovjeka moze dovesti do pove¢ane koncentracije 22°Ra u vodi,
sedimentu i zemlji (Fesenko i sur., 2014). Danas su naselja u blizini rudnika zlata (Danjou i
sur., 2019), podrucja nekadasnjih vojnih baza (McGuire i sur., 2020) i nezbrinuti otpad
(Hoffmann i sur., 1993) potencijalni izvori kontaminacije radijem i mjesta njegovog ulaska u
biosferu. Juzna Afrika ima dugu povijest kopanja zlata. Nezeljena posljedica te aktivnosti je
kontaminacija okoliSa s visokim razinama uranija i njegovim potomcima medu kojima je i
226Ra. Na podruéju lokalnih naselja u zemlji, prasini i podzemnoj vodi koja se koristi kao izvor
vode za pice izmjerena je 50 do 100 puta veca koncentracija prirodnih radionuklida u usporedbi

s analiziranom zemljom, prasinom i vodom u udaljenijim naseljima (Danjou i sur., 2019).

U krugu od 5 km od nekadasnje tvornice prerade uranija zabiljezen je veéi broj slucajeva
karcinoma nego Sto je prosjek za cijelu Njemacku. Kroz regiju tece rijeka Steinaubach u kojoj
je nizvodno od nekada$nje tvornice izmjerena veca alfa aktivnost nego uzvodno od tvornice.
Rijeka Nahe u koju se ulijeva Steinaubach koristi se za vodoopskrbu lokalnog stanovnistva te
se zakljuéilo da je poveéana izlozenost *®Ra odrazila na zdravlje lokalnog stanovnistva

(Hoffmann i sur., 1993).
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2.8. METODE ODREDIVANJA RADIONUKLIDA U VODI

Na svjetskoj razini izdane su smjernice WHO (World Health Organization) o parametrima
kvalitete vode namijenjene za ljudsku potro$nju. Za drzave ¢lanice Europske Unije izdane su
direktive temeljem kojih su na nacionalnoj razini izradeni propisi (Vasile i sur., 2015). Na
nacionalnoj razini postavljene su grani¢ne razine za ukupnu alfa i beta aktivnost i grani¢ne

razine specifi¢nih radionuklida (Radenkovi¢ i sur., 2014).

Screening metode razvijene su za odredivanja ukupne alfa i beta aktivnosti s ciljem procjene
vrijednosti godisnje efektivne doze. Odredivanjem ukupne beta aktivnosti dobije se uvid o
prisutnosti antropogenih radionuklida dok ukupna alfa aktivnost daje uvid o prisutnosti alfa

emitera (izuzev plinova) (Beyermann i sur., 2010).

Odredivanje #?°Ra u tekuéim uzorcima ukljucuje kemijsku separaciju 2?°Ra iz uzorka i potom
koristenje jedne od metoda mjerenja aktivnosti 2Ra. Metode kemijske separacije temelje se
na talozenju, ionskoj izmjeni, ekstrakciji, adsorpciji ili kombinaciji tehnika (Salonen i sur.,
2012). Najcesée koristene metode mjerenja 2?°Ra su alfa spektrometrija, tekuéinsko
scintilacijsko brojanje (LSC, liquid scintillation counting), sorption-emanation tehnika i gama
spektrometrija (Benedik i sur., 2010; Rozmari¢ i sur., 2012).

Radiokemijska separacija u kombinaciji s alfa spektrometrijom omogucuje odredivanje vrlo
niskih koncentracija aktivnosti 2®Ra. Uzorci vode zakiseljavaju se (pH < 2) netom nakon
uzorkovanja kako bi se sprijeCio gubitak analita (radionuklida) uslijed adsorpcije na povrsinu
materijala spremnika (Engelbrecht, 2012). Radiokemijska izolacija ?**Ra iz uzorka ukljucuje
veci broj koraka. Svaki korak kemijske izolacije moze rezultirati gubitkom analita stoga se esto
koriste tracer-i poznate koli¢ine kako bi se dobio uvid o iskoriStenju. Najéesce koriSten tracer
je 1¥Ba. Za pripremu uzoraka ¢&ija je debljina izrazito mala najéesée se Koristi elektrodepozicija
i mikro-koprecipitacija (Benedik i sur., 2010).
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3. EKSPERIMENTALNI DIO

3.1. MATERIJALI

Uzorke vode razli¢itog podrijetla (rijeke, termalni i mineralni izvori, vodovod, cisterne) za
potrebe eksperimentalnog dijela ovog rada omogucila je Jedinica za zaStitu od zracenja,
Instituta za medicinska istrazivanja i medicinu rada u Zagrebu. Lokacije uzorkovanja

analiziranih uzoraka prikazane su na slici 7. Opis i 0znake uzoraka prikazane su u tablici 1.

2 T N I
—_ T L‘k-
i M \Wl\,--
\\ R b v
h V6
N —~ T¥1a.1vip DN
T VS5
~ V2 ’
- R3-deMla A%
s N R3b VIb R o 2
& - . T4
- Lo .5 7 R2 3% —
1 | - MVWIH‘I/'I“"-'«\B?’ c v
\ - MV2 b R1cC
: V3 / ~y “MY2 3 pys o
4 Jr B
- 5 [‘ ]:I oA |'\*-\ )
. N ) .
y «C2 (IR \ LJ’:}. \ ( P .
v { - i L’
3.7 / | )
\ HI{ ::’ -J"
! ; /
- : = ":
f“ ‘l’. ‘I\". -
\ L \
., [ N—
| ] .
h \".\ ."\_ -
—— ?
y " \
J 0~ A o
¢\ P
B ~ —— /
. N (
AT\ / ) .
H\-_WD N \ IR
- il VS
— :, i -
= : AN | .
— AU \ -
R NN —
_ . !
¢ = "';:Ei\\ \! ‘J
60 km _*‘\\ (
e ] .
™~
40mi “‘\,;,:gﬁ
3

Slika 7. Prikaz lokacija analiziranih uzoraka termalnih (TV1a, TV1b, TV2, TV3, TV4, TV5i
TV6) i mineralnih voda (MV1, MV2 a, MV2 b, MV2 c), rijeka (R1 a, R1 b, R1c, R2 a, R2 b,
R3 a, R3 b, R3¢, R3d, R4), cisterni (C1, C2 a, C2 b, C3, C4 i C5) i vodovodne vode (V1ai
V1b).
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Tablica 1. Oznake i opis analiziranih uzoraka termalnih i mineralnih voda, rijeka, cisterna,

vodovodne vode i destilirane vode

Tip uzorka Oznaka uzorka Uzorak

MV1 Jamnica (izvor) — mineralna voda

M2 a Lipik B7 — mineralna voda

M2 b Lipik B8 — mineralna voda

M2 c Lipik B8 — mineralna voda

) TV1a Krapinske toplice

;?::gl::]i Ivode TV1b Krapinske toplice

TV2 Stubicke toplice

TV3 Istarske toplice

TV4 Bizovacke toplice — izvor Bizovka

TV5 Tuheljske toplice

TV6 Varazdinske toplice

Rla Dunav Vukovar

R1b Dunav Batina

Rlc Dunav Vukovar

R2 a Drava Osijek
Rijeke R2b DravavVaraZ.din

R3 a Sava Zupanja

R3b Sava Zagreb

R3c Sava Sisak

R3d Sava Zagreb

R4 Neretva Opuzen

Cl Cisterna Doli

C2a Cisterna Bale
Cisterne C2b C?sterna Bale

C3 Cisterna Pag

C4 Cisterna Marina

C5 Cisterna Pag

V1a Vodovodna voda Zagreb
Vodovod

V1b Vodovodna voda Zagreb
Destilirana voda DV Destilirana voda
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3.2. KEMIKALIJE

Prilikom rada u laboratoriju koristene su sljede¢e kemikalije:

CH3COONHj4 (amonij-acetat pufer) (pH 4.6), Kemika, Zagreb, Hrvatska
(NH4)2S04 (amonij-sulfat), Kemika, Zagreb, Hrvatska

Ba(NOz3) (barij-nitrat), Kemika, Zagreb, Hrvatska

C10H16N20g (EDTA — etilenediamintetraoctena kiselina), p.a., min. 99 %, Kemika,
Zagreb, Hrvatska

Na>COs (natrij-karbonat), anhidridni p.a., barem 99,5 %, Kemika, Zagreb, Hrvatska
H2S04 (sumporna kiselina) (2M), 96 %, Kemika, Zagreb, Hrvatska

CgHsF302S (2-TTA - tenol-3-fluoro-acetat), Sigma-Aldrich, SAD

CeHs (benzen), p.a., 99,7 %, Kemika, Zagreb, Hrvatska

(C2H40)x (PVA - polivinil alkohol)

CH30H (metanol), p.a., 99,8 %, Kemika, Zagreb, Hrvatska

HNO:s (nitratna kiselina) konc. (16 M), p.a., min. 65 %, Kemika, Zagreb, Hrvatska
tehnicki pufer WTW (pH 4,01 i pH 7,00)

NHs (amonijak), p.a., barem 25 %, Kemika, Zagreb, Hrvatska

3.3. APARATURA

Prilikom rada u laboratoriju koriSteni su sljede¢i instrumenti i1 laboratorijsko posude:

alfa spektrometar Alpha Analyst TM, Canberra, SAD sa PIPS (Passivated Implanted
Planar Silicon) detektorom, Canberra, SAD

analiticka vaga Mettler B6, Svicarska

pH-metar SenTix 41, Weilheim, Njemacka

centrifuga LC-320, Server Mark, Zagreb, Hrvatska

infracrvena lampa

filtar papir - crna vrpca (110 mm), Schleicher & Schuell MicroScience Gmbit, Dassel,
Njemacka

staklena pipeta 1 mL

trbuSasta staklena pipeta 2 mL

automatska pipeta 0,5 - 5 mL, Hirschmann labopette, Eberstadt, Njemacka

pinceta
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e plamenik

e mrezica

e tronozac

e stakleni Stapici

e staklene kivete

e laboratorijske ¢ase 400 mL, 600 mL
e menzura 250 mL, 50 mL

e lijevak za odjeljivanje 150 mL

e metalne planSete

3.4. METODA RADA

Odredivanje ?°Ra u vodi temelji se na metodi precipitacije radija putem barijevog sulfata,
akreditiranoj prema HRN EN ISO/IEC 17025 (HAA potvrda br. 1288).

Radij se talozi iz otopine dodatkom barijevog nosaca (Ba(NOs)2) i etilendiaminotetraacetata
(EDTA). Dodatkom karbonata nastaje talog barij-radij-karbonat koji se otapa dodatkom
kiseline. Ekstrakcijom s 2-TTA potomci radija se ekstrahiraju iz otopine. Dodatkom sumporne
kiseline stvara se tesko topljiv barij-radij-sulfat (Ba(Ra)SOa).

TaloZeni radij u obliku Ba(Ra)SO4 odreduje se koristeé¢i alfa spektrometar koji je za potrebe

ove metode kalibriran kao alfa-brojac.

Kontrola kvalitete provodi se redovitim koristenjem certificiranog standarda ?*°Ra (Ceskog
metroloskog instituta — Eurostandard CZ), sudjelovanjem u medulaboratorijskim ispitivanjima

te koriStenjem referentnih materijala.

3.4.1 Priprema uzorka

Uzorci vode prikupljeni su s razlicitih lokacija diljem Hrvatske, a uklju¢uju uzorke termalne i
mineralne vode, vode iz rijeka, vodovoda i cisterna. Neposredno nakon uzorkovanja, uzorci
vode zakiseljeni su koncentriranom nitratnom kiselinom kako bi se sprijecilo zaostajanje uzorka

na stjenkama posude.
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3.4.2 Priprema otopina

U tablici 2. sazeto je prikazan postupak pripreme otopina koriStenih za potrebe analize.

Tablica 2. Postupak pripreme otopina zadanog sastava

Kemikalija Postupak pripreme otopine

amonij-acetat pufer (pH 4.6) | 462 g otopiti u dH20O i nadopuniti do 1000 mL

amonij-sulfat (50 % w/v) 250 g otopiti u dH20 i nadopuniti do 500 mL

Ba-nosa¢ (20 mg mL™t) 3,81 g Ba(NOs); u 90 mL dH.O, par kapi HNOs konc. i
nadopuniti vodom do 100 mL

EDTA (10 % wi/v) 100 g i nadopuniti dH>O do 1000 mL

Na.CO3z (3 M) 159 g i nadopuniti dH>O do 1000 mL

H2SO4 (2 M) 55,6 mL dodati vodi i nadopuniti dH20 do 1000 mL

2-TTA (10 % wiv) 100 g u benzenu i nadopuniti do 1000 mL

PVA 500 mg PVA u 100 mL H2O

3.4.3 Postupak

Postupak radiokemijske separacije 2°Ra prikazan je na slici 8. U ¢asu od 400 mL dodati 250
mL uzorka vode, 2 mL 50 % amonij-sulfata i 20 mL 10 % EDTA. U ¢asu s otopinom dodati 1
mL Ba-nosac¢a i pomoc¢u pH-metra (prethodno kalibriranog tehni¢kim puferima pH4,01 i
pH7,00) namjestiti pH na 4,6 (koriste¢ci HNO3 (1:2) odnosno NHs (1:1)) te mijesati 5 minuta.
Uzorak razdijeliti u 2 kivete i centrifugirati 10 minuta (2200 o min™). Dekantirati supernatante,
a talog pomocu 40 mL destilirane vode prenijeti u jednu staklenu kivetu. Ponoviti
centrifugiranje (10 min/2200 o min). Dekantirati supernatant i dodati 25 mL NaxCOs. Zagrijati
na vodenoj kupelji 10 minuta uz povremeno mijeSanje i potom ohladiti sadrzaj te ponovno
centrifugirati (10 min/2200 o mint). Dekantirati supernatant. Otopiti talog u nekoliko kapi 16
M HNOs i dodati 30 mL amonij-acetat pufera. Sadrzaj prenijeti u lijevak za odjeljivanje i dodati
5 mL 2-TTA te muckati sadrzaj 5 minuta. Potom filtrirati sadrzaj preko filtar papira — crna
vrpce u Cistu staklenu kivetu i dodati filtratu nekoliko kapi 2M H>SOas. Centrifugirati (10
min/2200 o min) i dekantirati supernatant. Talog isprati s 40 mL destilirane vode. Ponoviti
centrifugiranje (10 min, 2200 o min?), dekantirati supernatant. Talog otopiti u minimalnoj
koli¢ini metanola 1 prenijeti na prethodno izvaganu metalnu planSetu. Centrifugirati (10 min,

2200 o min?) i dekantirati supernatant. Metalnu plansetu s talogom kratko osusiti pod
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infracrvenom lampom. Izvagati metalnu plansetu s talogom te nakapati (1-2 kapi) PVA. Potom

slijedi analiza na alfa spektrometru.

2 mL 50% 20 mL 10% | mLB Ny
(NH,),S0, EDTA mL Ba-nosac
= Centrifugiranje :
250 mL k . S Vod kupel
. MLUZORA L o pH4,6 [ (10 min/2200 o/min) i [—> 25 mLNa,CO, [ o e XUPEY
vode .. (10 min)
dekantiranje
Centrifugiranje . = R
. L. Otapanje taloga 30 mL amonij- Muckanje i
(10 11‘11{]/22-00 o/min) i (16M HNOy) acetata ] Smb2TTA - 1= filtriranje
dekantiranje
~ Centrifugiranje Centrifugiranje -
| Dodati filtratu 25 | 55000 o/min) i [ 40 mLdELO | > (10 min/2200 o/min) i |+ Otapanie taloga
kapi 2M H,SO, 7 S (CH,OH)
dekantiranje dekantiranje
Centrifugiranje
* (10 min/2200 o/min) i —* SuSenje s IR-lampom [ Vaganje + kap PVA —  Alfa broja¢
dekantiranje

Slika 8. Shematski prikaz postupka radiokemijske separacije *°Ra iz vode

3.4.4 Alfa spektrometar

Alfa spektrometar u ovoj analizi kalibriran je kao brojac te se sastoji od: neprekidnog napajanja
(UPS) preko kojeg su prikljucene sve komponente sustava za slucaj nestanka napona, rotacijske
vakuum pumpe, brojaca Alpha Analyst (Canberra, SAD), dva PIPS detektora (Canberra, SAD)
i raCunala sa programom za upravljanje alfa spektrometrom (Genie 2000).

Kalibracija efikasnosti pojedinog detektora nacinjena je uz pomocu &istog standarda 2?°Ra.
Kalibracija efikasnosti provodi se na nacin da se standard poznate aktivnosti nakapa na metalnu
plansetu i analizira u alfa spektrometru. Iz kalibracijskog pravca rac¢una se efikasnost brojaca
koja ulazi u proraun koncentracije aktivnosti ??°Ra. Stabilnost kalibracije provjerava se
najmanje jednom godisnje, a provodi se koristenjem referentnih materijala, tj. uzoraka poznate
aktivnosti koji su preostali od interkomparacija organiziranih od Medunarodne agencije za

atomsku energiju (IAEA — International Atomic Energy Agency).

Metalna planseta s talogom 1 PV A stavlja se u komoricu uredaja. Putem racunalnog programa
(Genie 2000) pokrece se analiza. Broj impulsa odreduje se u energijskom rasponu 1,3 —
5,5 MeV koji omogucuje detekciju radija i njegovih potomaka. Vrijeme trajanja analize je 24

sata (86 400 sekundi).
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Unutar komorice postize se vakuum kroz koji nastale alfa ¢estice putuju s povrsine taloga do

detektora. Kako ne bi doslo do kontaminacije detektora, komorica je podesena da odmah uz

PIPS detektor prolazi vrlo malo zraka (dakle, vakuum nije potpun). Na PIPS detektoru nastaje

signal koji se detektira u obliku impulsa.

3.5. 1ZRACUN PARAMETARA

3.5.1 Izraéun koncentracije aktivnosti ?°Ra

Koncentracija aktivnosti °Ra (Bq m?) izra¢unava se prema jednadzbi:

A t, 1t

Val *Eisk " Cet - fatt(z_e

—Arnlty ) =W (rg - rO)

gdje je:

ng - broj impulsa u brojanju s uzorkom;

No - broj impulsa u brojanju pozadinskog zracenja;
ty - vrijeme brojanja s uzorkom (s);

to - vrijeme brojanja pozadinskog zracenja (s);

Val - volumen alikvota (m®);

eisk - faktor kemijskog iskoristenja;

eef - efikasnost brojanja;

| - korekcijski faktor prirasta potomaka 2%°Ra;

fatt - faktor atenuacije;

Jrn - In2 / T12(Rn) = konstanta raspada 22?Rn (s™);
Iy - Ng/ty - ucestalost impulsa u brojanju s uzorkom (s™);

o - Nolto - udestalost impulsa u brojanju pozadinskog zracenja (s2).

Na slici 9. prikazan je primjer obrasca za izra¢un koncentracije aktivnosti °Ra.
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Mjesto/l okacija Sava Zagreb

Opis uzorka Rijeka
Oznaka uzorka
Datum uzorkovanja
Datum analize
Kolizina uzorka (L) 0250
ng 36
Uzorak tg (s) 86400
rg () 417E-04
ng 12
Background to (s) 86400
ro s 1.39E-04
my (g) 0.59330
0.61455
Masa taloga m: (9)
Am (g) 0.02125
Eisk 0.7589
Detektor A
Korekcijski faktor za Rn i 1.00
Aktivnost uzorkal HT ‘ A0 ‘
| u(A) | 7.90E-03 |
Detection limit DL (Bg/) 215E-02 3.03E-01
Decision treshold DT (Bg/L) 9.16E-03 1.51E-01
- - A< (Bg/L) 1.17E-02
Podrucje pouzdanosti A> (BaiL) 4.27E-02

Slika 9. Primjer izra¢una koncentracije aktivnosti *°Ra.

3.5.2 Procjena mjerne nesigurnosti

Mjerna nesigurnost predstavlja skup svih mogucih pogresaka tijekom postupka odredivanja
koncentracije aktivnosti, od pripreme uzorka i mjerenja do rezultata. lzvori nesigurnosti se
prema podrijetlu mogu podijeliti u kategorije: kalibracija efikasnosti, priprema uzorka,

mjerenje broja impulsa i podaci vezani uz nuklearne karakteristike i radioaktivnost.

Izvor nesigurnosti kod postupka kalibracije efikasnosti moZe biti nesigurnost kalibracije
efikasnosti mjernog sustava. Kod pripreme uzorka izvori nesigurnosti su: nesigurnost mase,
nesigurnost volumena alikvota i nesigurnost kemijskog iskoriStenja. Brojanjem impulsa moguci
izvori nesigurnosti su nesigurnost zbog brojanja impulsa u mjerenju s uzorkom i nesigurnost
zbog brojanja impulsa pozadinskog zracenja.

Izvori nesigurnosti u vezi s nuklearnim karakteristikama 1 radioaktivno$¢u obuhvacaju

nesigurnost zbog atenuacije alfa Cestica i1 nesigurnost zbog vremena poluraspada.

Slozena mjerna nesigurnost koncentracije aktivnosti, u(A) racuna se iz izraza:
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2 U% (W)

r, r
u(A)=_[w?| 2+2 1+ A
t,t w

gdje prvi ¢lan pod korijenom predstavlja nesigurnost brojanja, a drugi ¢lan nesigurnost ostalih

komponenata. Pritom vrijedi:

u*(w) _ UZ(Va|) n uz(gisk) n uz(gef) n (uz(fatt)J

w’ Vi E & f i
gdje je u(Va) mjerna nesigurnost volumena alikvota, a dobiva se iz umjernice za menzuru,
U(eisk) mjerna nesigurnost kemijskog iskoriStenja, U(gef) mjerna nesigurnost efikasnosti brojaca,
u(fat) mjerna nesigurnost atenuacijskog faktora, a dobiva se iz analize atenuacijskog faktora.
Nesigurnost odredivanja efikanost detektora, g racuna se kao nesigurnost koeficijenta smjera
u linearnoj ovisnosti mjerene aktivnosti standarda i njegove stvarne aktivnosti. Ona tipi¢no
iznosi 2-4 %. Nesigurnost u masi uzorka povezana je s nesigurno$éu vaganja uzorka.
Proizvoda¢ vage navodi nesigurnost u mjerenju u iznosu od +0.00005 g. Za mjerni opseg od 0
do 100 g navodi se mjerna nesigurnost u uz faktor pokrivenosti k= 2,05.
Nesigurnost zbog volumena alikvota izracunata je temeljem dostupnih podataka iz umjernice
za menzuru. Pritom proizvoda¢ navodi nesigurnost u mjerenju u iznosu od +0,5 mL. Iz
kalibracijskog certifikata menzure kojom se uzima alikvot od 250 mL uzorka vode za
odredivanje *®Ra za mjerne vrijednosti od 50 i 100 mL navodi se prosirena mjerna nesigurnost

U(V), u mL uz faktor pokrivenosti k=2. Slijedi iz umjernice:

U(V1oomL) = 0,14 mL
U(VsomL) = 0,09 mL.

Mjerna nesigurnost za volumen alikvota od 250 mL racuna se prema:

U(V,) =22 +U!

Vl[)QTIL VSOmL

Mjerna nesigurnost za volumen alikvota tipi¢no iznosi 0,09 %.

Nesigurnost kemijskog iskoristenja ra¢una se iz:

2 2
misk

uzorak

2 2
u-(m u-(m;
u(gisk) = &g \/ ( uzorak) + ( |sk)
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gdje je muzorak Masa taloga uzorka (g), misk masa taloga barij-nosaca (g), a eisk faktor kemijskog

iskoriStenja koji se racuna iz izraza:

Eisk =

Interval nesigurnosti za faktor kemijskog iskoristenja kreée se od 0,3 do 0,5 %.
Ukoliko je izmjerena masa taloga uzorka < 0,015 g smatra se da je far=1. U slucaju da je masa

taloga uzorka > 0,015 g atenuacijski faktor racuna se prema:

b 0,042051255

f, =a-eMow =0,062549423.¢ Muwrat

gdje su a i b koeficijenti u jednadzbi krivulje.

Nesigurnost atenuacijskog faktora racuna se prema:

2 2
(o2 (o
u(fatt):fatt' (?a) +£m b j .
uzorak

Interval nesigurnosti za atenuacijski faktor je izmedu 101 12 %.

Nesigurnost zbog efekta vremena raspada (vrijeme mjerenja, vrijeme raspada i brojanja) moze

biti zanemarena jer je to vrijeme poznato s velikom preciznoscu.

ProSirena mjerna nesigurnost, U predstavlja umnozak sloZene nesigurnosti U(A) i faktora

pokrivanja k:

U(A) =k-u(d)
U ovom radu uzeto je da je k=1 ¢ime proSirena nesigurnost odgovara vjerojatnosti pokrivanja
od priblizno 75 %.

3.5.3 Procjena ukupne efektivne doze za ¢ovjeka
Ukupna efektivna doza, Eq (uSv) izracunava se iz:
Ed = AC ) q ) Cf

gdje je Ac koncentracija aktivnosti radionuklida iz uzorka vode (Bq L™), q je unos pitke vode
(L), a Ct je dozni koeficijent (uSv Bg?) (WHO, 2017; Krmpotié i sur., 2018).
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Unos vode reprezentativne osobe u periodu od godine dana iznosi 350 L (Pravilnik, 2018). Ta
vrijednost uzeta je za uzorke mineralnih voda, voda iz cisterna i vodovodne vode. Za uzorke
termalnih voda uzet je period od 4 tjedana (28 L) jer je njihova konzumacija ograni¢ena i

dostupna u sklopu termalnih lje¢ilista (Bituh i sur., 2009).

Dozni koeficijent za 2°Ra prema Direktivi vijeéa Europske unije br. 2013/59/EURATOM o
osnovnim sigurnosnim standardima za zaStitu od opasnosti koje potjeCu od izlozenosti

ionizirajuéem zraéenju iznosi 0,28 pSv Bg! (EU, 2013b).
3.5.4 Izra¢un parametra za procjenu indikativne doze

Indikativna doza izradunava se iz izraza:

n_Ci(obs)

=1c.(der) —
gdje je n broj otkrivenih radionuklida, Ci (obs) koncentracija aktivnosti radionuklida u uzorku,
a Ci(der) izvedena koncentracija radionuklida. lako je pritom potrebno analizirati sve
radionuklide, u radu je uzet u obzir samo ??°Ra, stoga je izra¢unata procjena indikativne doze
koja se isklju¢ivo odnosi na ??°Ra. Za ??°Ra izvedena koncentracija iznosi 0,5 Bq L™ (Pravilnik,
2017). 1zvedena koncentracija za ?*°Ra izra¢unata je za dozu od 0,1 mSv, godisnji unos od 730
litara i koriStenjem koeficijenata doza utvrdenih u posebnom propisu kojim se propisuju granice
ozraCenja (Pravilnik, 2017). Kada je navedeni izraz zadovoljen pretpostavlja se da je
indikativna doza niza od vrijednosti parametara od 0,1 mSv te u tom slucaju nije potrebno

daljnje ispitivanje (Pravilnik, 2017).
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4. REZULTATI I RASPRAVA

U ovom radu razmotreni su toksikologki aspekti ??°Ra, prirodnog radionuklida koji je prisutan
u vodi. S obzirom na toksi¢no djelovanje alfa Cestica koje nastaju radioaktivnim raspadom
jezgre ??°Ra na organizam, cilj ovoga rada je izmjeriti razinu ?°Ra u prirodnim vodama i
izratunati dozu zradenja koju ¢ovjek prima unosom pitke vode. Razina ?°Ra u prirodnim
vodama mijeri se odredivanjem koncentracije aktivnosti °Ra u uzorcima vode. Koristena
metoda za odredivanje koncentracije aktivnosti >*°Ra je talozenje 2°Ra s BaSOa i mjerenje na
alfa spektrometru. Alfa spektrometar, u metodi koristenoj u ovom radu, imao je postavke alfa
brojaca. Dakle, prilikom mjerenja nije dobivan spektar nego su alfa Cestice koje emitira uzorak

detektirane u obliku broja impulsa tijekom mjerenja u trajanju od 86 400 sekundi.

Koncentracija aktivnosti ?°Ra prikazana je grafickim prikazom u razli¢itim uzorcima

vodovodne vode, vode iz cisterna, rijeka i s izvora mineralnih i termalnih voda.

Izra¢unata je indikativna doza temeljem koje se istaknulo u kojim uzorcima je poviSena
koncentracija aktivnosti 2°Ra. Doza zra¢enja koju ¢ovjek primi unosom pitke vode izrazena je

putem izracunate ukupne efektivne doze.
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Hrvatska je bogata izvorima prirodne 1 mineralne vode (Rozmari¢ i sur., 2012) te je na njenom

podrucju prisutan i veéi broj izvora termalne vode (Bituh i sur., 2009).

Odredivanje koncentracije aktivnosti radionuklida u pitkoj vodi daje uvid o prisutnosti
prirodnog zracenja u vodi (Bituh i sur., 2009). Prisutnost prirodnih radionuklida u vodi
posljedica je fizikalnih i kemijskih procesa koji rezultiraju otapanjem i prijenosom tvari iz
stijena u tekucu, vodenu fazu. Sastav stijena odredene regije utjecat ¢e na prisutnost

radionuklida u vodi (Radenkovic i sur., 2014).

226Ra je alfa emiter i jedan od prirodno prisutnih radionuklida u vodi &ija se koncentracija

aktivnosti u pitkoj vodi kontinuirano prati (Krmpoti¢ i sur., 2018).

S ciljem =zastite zdravlja populacije nadzor radionuklida u vodi namijenjenoj ljudskoj
konzumaciji je propisan od strane regulatornih tijela na nacionalnoj i internacionalnoj razini
(Krmpoti¢ i sur., 2018).

Svjetska zdravstvena organizacija (WHO, World Health Organization) izdala je smjernice o
parametrima kvalitete za vodu koja je namijenjena ljudskoj konzumaciji. Navedene su
preporucene granice pojedinacnih radionuklida u vodi. Preporucena granica za koncentraciju

aktivnosti 2°Ra iznosi 1000 Bq m= (WHO, 2017).

Nacionalni propisi u skladu su s Direktivom Europske unije br. 2013/51/EURATOM koja se
odnosi na radioaktivne tvari u vodi namijenjenoj za ljudsku potrosnju (EU, 2013). Pravilnik o
parametrima sukladnosti, metodama analize, monitoringu i planovima sigurnosti vode za
ljudsku potroSnju te nainu vodenja registra pravnih osoba koje obavljaju djelatnost javne
vodoopskrbe definira maksimalno dopustenu razinu radona, tricija i definira maksimalnu

vrijednost indikativne doze (Pravilnik, 2017).

Indikativna doza, ID oznacuje predvidenu efektivnu dozu u periodu od godine dana kojoj je
covjek izlozen, a proizlazi iz svih radionuklida (prirodnih ili umjetnih uz izuzetak tricija, kalija-
40, radona 1 potomaka radona) ¢ija je prisutnost utvrdena u vodi namijenjenoj za ljudsku

potros$nju (EU, 2013a).

Maksimalna vrijednosti indikativne doze (ID) iznosi 0,1 mSv. Praéenje indikativne doze u vodi
namijenjenoj za ljudsku potrosnju provodi se kad je prisutan izvor umjetne ili poviSene prirodne
radioaktivnosti te kad se temeljem drugih reprezentativnih programa pracenja ili drugih

ispitivanja ne moze dokazati da je vrijednost ID-a manja od propisane. Za pracenje ID-a zbog
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razine prirodnih radionuklida u vodi odreduje se ukupna alfa aktivnost, ukupna beta aktivnost

ili pojedinacni prirodni radionuklidi (Pravilnik, 2017).

Maksimalna propisana vrijednost ukupne alfa aktivnosti iznosi 0,1 Bq L™, dok za ukupnu beta
aktivnost iznosi 1,0 Bg L. Ako su dobivene vrijednosti niZze od propisanih pretpostavlja se da
je ID nizi od vrijednosti parametara od 0,1 mSv i u tom slucaju nije potrebno daljnje ispitivanje
osim ako je poznato iz drugih izvora podataka da su u vodi prisutni pojedini radionuklidi koji
mogu uzrokovati da ID premasi vrijednost od 0,1 mSv (Pravilnik, 2017).

Ukoliko vrijednosti ukupne alfa ili ukupne beta aktivnosti premasuju propisane, potrebna je
analiza pojedinih radionuklida kako bi se utvrdilo koji radionuklid doprinosi poveéanju
radioaktivnosti (Pravilnik, 2017). Direktiva ne uklju¢uje mineralne i termalne vode iako su
dostupne za konzumaciju (Krmpotic¢ i sur., 2018).

Prilikom provjere prisutnosti odredenog ili pojedinacnog radionuklida, ukoliko jedna od
koncentracija aktivnosti premasuje 20 % odgovarajuce izvedene vrijednosti ili koncentracija
tricija premaSuje svoju maksimalnu propisanu vrijednost potrebna je analiza dodatnih

radionuklida (Pravilnik, 2017).

Indikativna doza izracunava se iz sume omjera koncentracije aktivnosti pojedinog radionuklida
u uzorku (C; (obs)) i njegove izvedene koncentracije radionuklida (Ci (der)) (Pravilnik, 2017).
U sklopu rada izra¢unata ID odnosi se isklju¢ivo na ??°Ra, iako se u praksi ona raduna na temelju

svih prisutnih radionuklida (prirodnih i umjetnih) pronadenih u pojedinom uzorku vode.

Maksimalna koncentracija aktivnosti 2Ra u vodi namijenjenoj za ljudsku potrosnju indirektno
je propisana izrazom za izra¢un ID-a putem izvedene koncentracije ?°Ra koja iznosi 500 Bq
m=.

Izvedene koncentracije izracunate su za dozu od 0,1 mSv, godis$nji unos od 730 L pitke vode i
koristenjem propisanih koeficijenata doza. Kad je omjer koncentracija manji od 1 smatra se da

je zadovoljena grani¢na vrijednost indikativne doze od 0,1 mSv godina? (Pravilnik, 2017).

4.1. KONCENTRACIJA AKTIVNOSTI #°RA U VODOVODNOJ VODI | VODI 1Z
CISTERNA

Vodovodna voda glavni je izvor pitke vode u Hrvatskoj (Rozmari¢ i sur., 2014). Kvaliteta
vodovodne vode u Hrvatskoj generalno se smatra vrlo visokom (RoZmari¢ 1 sur., 2014).
Uzimajuci u obzir znacaj vode za organizam covjeka potrebno je osigurati kvalitetu i sigurnost

vodovodne vode u skladu s nacionalnim propisima (Benedik i Jeran, 2012).
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Izmjerena koncentracija aktivnosti 2Ra u vodovodnoj vodi iznosila je 13 Bq m= (V1 a)
odnosno 37 Bg m® (V1 b) (slika 10). Dobivene vrijednosti znadajno su nize od granica
navedenih u WHO smijernicama (1000 Bg m=) te su u skladu s nacionalnim propisima
(Pravilnik, 2017).

Rezultati se mogu usporediti s rezultatima iz istrazivanja Bronzovic i suradnika (2007) koji su
analizirali vodovodnu vodu u razli¢itim gradovima na podru¢ju Hrvatske. Izmjerena
koncentracija aktivnosti ?°Ra u vodovodnoj vodi bila je u rasponu od 8,42 do 40,57 Bq m=.
Takoder, prosje¢na koncentracija aktivnosti °Ra u vodovodnoj vodi analiziranoj u $est ve¢ih

gradova Hrvatske iznosila je 21,86 + 7,51 Bq m (Bituh i sur., 2009).

Niske razine ?*°Ra u vodovodnoj vodi tipiéne su za europske gradove (Benedik i Jeran, 2012).
U odabranim gradovima u Sloveniji izmjerene koncentracije aktivnosti 2?°Ra kretale su se od
0,3 do 15 Bg m™ (Benedik i Jeran, 2012) dok su se u vodovodnoj vodi u Turskoj vrijednosti
kretale od 11 do 36 Bq m™, a u Poljskoj od 0,37 do 8,3 Bq m™ (Bronzovi¢ i sur., 2007). U 205
uzoraka vodovodne vode u Austriji koncentracija aktivnost 2°Ra kretala se od 37 do 550 Bq
m= (Gruber i sur., 2009).

Koncentracija aktivnosti 2Ra u vodovodnoj vodi ovisit ¢e o prirodi lokacije koju koristi sustav
vodoopskrbe. Takoder uoceno je da procesom obrade vode za vodoopskrbu dolazi do smanjenja

koncentracije aktivnosti >°Ra u vodi (Beyermann i sur., 2010).

Na slici 10 prikazana je usporedba koncentracije aktivnosti °Ra u uzorcima vode iz cisterna,
vodovodne vode, te destilirane vode za usporedbu. Cisternska voda koristi se u odredenim
dijelovima Hrvatske. U ovom radu izmjerene su koncentracija aktivnosti 2?°Ra u cisternama iz
gradova Bale, Marina, Doli i s otoka Paga, a kretale su se od 3 do 63 Bq m™. Vrijednosti su u

skladu s nacionalnim propisima i WHO smjernicama.
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Slika 10. Koncentracije aktivnosti ??°Ra u uzorcima vode iz cisterna (C1, C2 a, C2 b, C3, C4 i

C5), vodovodne vode (V1 ai V1b) i destilirane vode (DV).

4.2. KONCENTRACIJA AKTIVNOSTI ?2RA U RIJEKAMA

Kontinuirani nadzor rijeka je potreban zbog prisutnosti prirodnih radionuklida poput ?*°Ra.
Rijeke poput Save, Drave i Dunava Klasificirane su i kao izvori vode za potrebe industrije i
agrokulture (navodnjavanje usjeva) stoga je potreban nadzor 2?°Ra u rijekama jer je to jedan od
puteva ulaska ??°Ra u krajnje prehrambene proizvode. Takoder prisutna biota izloZena je
koncentraciji aktivnosti 2°Ra u vodi putem ingestije same vode ili hrane (Fesenko i sur., 2014).
Kontinuirani nadzor omogucuje sprjeCavanje nepotrebne izloZenosti radionuklidima te u

slu¢aju 2®Ra, nezeljeno taloZenje radionuklida u kostima (Bituh i sur., 2008).

Izmjerena koncentracija aktivnosti 2°Ra u rijekama na podruéju Hrvatske prikazana je na slici
11 i kretala se od 8 do 51 Bg m. Najvisa vrijednost izmjerena je u uzorku vode iz Dunava na
podrucju Vukovara (R1 ¢) (slika 11). Dobiveni rezultati u skladu su s rezultatima iz istrazivanja
Bituh i suradnika (2008) gdje su se u uzorcima vode iz razli¢itih rijeka na podru¢ju Hrvatske
izmjerene koncentracije aktivnosti 2°Ra kretale od 6,54 do 59,44 Bq m= (Bituh i sur., 2008).
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Slika 11. Izmjerene koncentracije aktivnosti °Ra u rijekama na podruéju Hrvatske (R1 a, R1
b,R1c,R2a, R2b,R33a R3b, R3¢, R3d, R4).

4.3. KONCENTRACIJA AKTIVNOSTI ?°RA U MINERALNIM VODAMA

U posljednje vrijeme povecana je konzumacija komercijalno dostupne flasirane vode u
usporedbi s vodom iz slavine (Bituh i sur., 2009). Izvori mineralnih voda koriste se kao
punionice za odredene proizvode stoga je potrebno izmjeriti razinu prirodnih radionuklida u
tim vodama (Benedik i Jeran, 2012). Izvori mineralnih voda takoder su dostupni lokalnom

stanovniStvu 1 njihova konzumacija se potice zbog pripisanih ljekovitih svojstava (Bituh i sur.,
2009).

U uzorcima mineralnih voda izmjerena koncentracija aktivnosti 2°Ra kretala se od 34 do 928
Bg m? (slika 12). Usporedujuéi uzorke mineralne vode s uzorcima vode iz rijeka vidljiva je
znadajna razlika u dobivenim koncentracijama aktivnosti 2°Ra. Mnogi autori navode prirodu
izvora vode kao razlog razlici u mjerenoj koncentraciji aktivnosti radionuklida. Mineralne vode
koje se nalaze na ve¢im dubinama u usporedbi s rijekama sadrzavaju vecu koncentraciju

aktivnosti radionuklida uklju¢ujuéi i ?°Ra (Rozmarié i sur., 2012).

Izmjerene koncentracije aktivnosti 2Ra u uzorcima s podruéja Lipika kretale su se od 200 do
928 Bq m (slika 12) te su u skladu s vrijednostima dobivenih u istrazivanju Bituha i suradnika
(2009) gdje su se vrijednosti kretale od 277 do 704 Bq m=. MV 2 ¢ je uzorak mineralne vode s
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podrugja Lipika u kojemu je izmjerena najvisa koncentracija aktivnosti 2°Ra u usporedbi s
drugim uzorcima mineralne vode i iznosila je 928 Bq m™ (slika 12). Razlike u dobivenim
vrijednostima koncentracija aktivnosti >°Ra za razlicite uzorke sa podruéja Lipika proizlaze iz
razli¢itih mjesta uzorkovanja vode. Mineralne vode koje se crpe s ve¢ih dubina obi¢no pokazuju
veci udio radionuklida u usporedbi s povrSinskim vodama i voda s manjih dubina (Rozmari¢ i

sur., 2012).

U istrazivanju Benedika i Jerana (2012) izmjerene su koncentracije aktivnosti >°Ra u uzorcima
mineralne vode na podru¢ju Slovenije. Izmjerene vrijednosti koncentracije aktivnosti 2°Ra
kretale su se od 2,4 do 17 Bq m sto je u usporedbi s uzorcima mineralne vode iz Hrvatske vrlo

niska razina %*®Ra.
4.4, KONCENTRACIJA AKTIVNOSTI 225RA U TERMALNIM VODAMA

Termalne vode se pojavljuju kada je zadovoljena kombinacija litostratografskih i tektonskih
uvjeta. Sjeverni 1 isto¢ni dijelovi Hrvatske bogati su geotermalnim izvorima. Vecina je
smjestena na sjeveru uzduz tektonske pukotine koja se proteze od Varazdinskih Toplica do
Terma Catez u Sloveniji (Krmpoti¢ i sur., 2018). U toj regiji nalazi se veéi broj termalnih izvora
(Markovi¢ i sur., 2015).

Uz mineralne vode, termalne vode su primjer izvora prirodne radioaktivnosti kojoj su ljudi
izlozeni (Bituh 1 sur.,, 2009). Radionuklidi poput izotopa radija prisutni su u poviSenim
koncentracijama u termalnim vodama u usporedbi s drugim izvorima pitke vode (Krmpoti¢ 1
sur., 2018). Razina radija u termalnim vodama odredena je geoloSkom formacijom kroz koju
voda protjece, geokemijskim svojstvima roditeljskog nuklida i interakcijama podzemnih

vodonosnika i tvari koje sadrZe radij (Bituh i sur., 2009).

U uzorcima termalnih voda izmjerene su najvise koncentracije aktivnosti 2°Ra (slika 12).
Vrijednosti koncentracije aktivnosti *Ra u termalnim vodama kretale su se od 103 do 8990
Bg m=. Najvise izmjerene koncentracije aktivnosti 2Ra su u uzorcima termalnih voda: TV3 i
TV4. U termalnoj vodi iz izvora Bizovke (TV4) izmjerena koncentracija aktivnosti ?°Ra
iznosila je 8990 Bq m™, a u uzorku iz Istarskih toplica (TV3) izmjerena koncentracija aktivnosti
2%5Ra iznosila je 7790 Bq m™ (slika 12).
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Slika 12. 1zmjerene koncentracije aktivnosti 22Ra u uzorcima termalnih (TV1 a, TV1 b, TV2,
TV3, TV4, TV5i TV6) i mineralnih voda (MV1, MV2 a, MV2 b i MV2 c).

PoviSena razina prirodnih radionuklida u termalnim vodama na podruc¢ju Hrvatske uoc€ena je i
u drugih istrazivanjima. U istrazivanju Bituha i suradnika (2009) izmjerena je koncentracija
aktivnosti ??°Ra iznosila od 87 do 5860 Bq m™ u uzorcima razli¢itih termalnih voda. Termalna
voda iz Bizovke je takoder sadrzavala najvecu izmjerenu koncentraciju aktivnosti ??°Ra i to od
2620 do 5860 Bq m™. Iza Bizovke slijedi termalna voda iz Istarskih toplica u kojoj je izmjerena
koncentracija aktivnosti ?°Ra iznosila od 3051 do 6200 Bq m™ (Bituh i sur., 2009).

Krmpoti¢ i suradnici (2018) takoder su izmjerili najvisu koncentraciju aktivnosti **Ra u
termalnoj vodi iz Bizovke (3624 + 332 Bq L™). Povisena razina ?*Ra objasnjena je sastavom
termalne vode kod koje je rije¢ o prirodnoj hipotermalnoj slanoj vodi bogatoj mineralima
(Krmpotié i sur., 2018). Povezanost TDS (total dissolved solids) i razine ?®Ra uocena je vise
puta (Sturchio i sur., 2001; Krmpoti¢ 1 sur., 2018).

Termalne vode TV3 i TV4 koriste se u sklopu lokalnih toplica dok se konzumacija vode TV1 i
TVS5 preporucuje zbog ,,ljekovitih* svojstva (Bituh i sur., 2009). Zbog posljedi¢ne izlozenosti
zraCenju prirodnog podrijetla termalne vode predstavljaju potencijalnu opasnost po zdravlje

(Krmpoti¢ i sur., 2018).
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Povisene koncentracije aktivnosti °Ra u termalnim vodama navedene su i u istrazivanju
Condomines i suradnika (2010). U termalnim vodama na podrucju juzne Francuske izmjerena

je koncentracija aktivnosti ?®Ra od 530 do 2240 Bq m™ (Condomines i sur., 2010).

4.5. PROCJENA IZLOZENOSTI ?°RA PUTEM PITKE VODE

Procjena izloZenosti ioniziraju¢em zraCenju proizlazi iz podataka o primljenoj dozi u
odredenom vremenu (Bituh i sur., 2009). U Hrvatskoj nije propisana maksimalna dopustena
razina za pojedinacne radionuklide (Rozmari¢ i sur., 2012), ali maksimalna primljena godi$nja

doza konzumacijom vode za piée postavljena je na 0,1 mSv (Pravilnik, 2017).

Indikativna doza izra¢unata je iz omjera koncentracije aktivnosti 2Ra u uzorku (Ci (obs)) i
izvedene koncentracije 2?°Ra (C; (der)). lzvedena koncentracija izradunata je za dozu od 0,1
mSv, godisnji unos od 730 L pitke vode i koriStenjem propisanih koeficijenata doza. Kada je
omjer koncentracija manji od 1 smatra se da je zadovoljena grani¢na vrijednost indikativne
doze od 0,1 mSv godina? (Pravilnik, 2017).

Vrijednosti izratunate indikativne doze koja se odnosi isklju¢ivo na ??°Ra u uzorcima

vodovodne vode, vode iz cisterna i mineralnih voda prikazana je u tablici 3.

Tablica 3. Indikativna doza (ID) za %?°Ra u uzorcima pitke vode

Oznaka uzorka ID = Ci (obs)/Ci (der)
MV1 0.07
MV2 a 0.40
MV2 b 0.93
MV2c 1.86
C1 0.02
C2a 0.09
C2b 0.13
C3 0.01
C4 0.02
C5 0.07
V1a 0.03
V1b 0.07
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Indikativna doza nije odredena za uzorke termalnih voda jer se iz izraza za izracun ID-a
pretpostavlja godisnji unos 730 L vode Sto nije stvarnost kada je u pitanju unos termalnih voda.
lako prosje¢na osoba dnevno ne konzumira 1-2 L mineralne vode, zbog krajnjih slucajeva ID

je odreden u mineralnim vodama.

Zadovoljen je izraz za provjeru indikativne doze za uzorke vodovodne vode (V1aiV1b), vode
iz cisterna (C1, C2a, C2 b, C3, C4i C5) i mineralne vode (MV1, MV2 ai MV2 b) (tablica 3).
Uzorak MV2 ¢ ne zadovoljava izraz za provjeru indikativne doze. lako se na temelju dobivene
vrijednosti (1,86) moZe pretpostaviti da ID za uzorak MV2 ¢ je veéi od 0,1 mSv godina®,
potrebno je uzeti u obzir vrstu vode te posljedicno ucestalost i volumen konzumacije vode. 1z
razloga $to se mineralna voda ne konzumira svakodnevno u koli¢ini koju pretpostavljaju
parametri ID-a, osim u krajnjim slu¢ajevima, rizik od izlozenosti dozi vecoj od 0,1 mSv godina”

! je mali.

Jednom unesen u organizam, radij se neometeno inkorporira u kosti uslijed njegove kemijske i
bioloske sli¢nosti s alkalijskim metalima poput kalcija, barija i stroncija (Bituh i sur., 2008).
Zbog radiotoksi¢nosti alfa zraCenja potrebno je procijeniti ukupnu efektivhu dozu koju
pojedinac primi konzumacijom pitke vode (Rozmari¢ i sur., 2014). Procjena ukupne efektivne
doze koju ljudski organizam primi konzumacijom pitke vode prikazana je na slici 13 i 14. Iz
slike 13 vidljivo je da su vrijednosti ukupne efektivne doze ??*Ra za uzorke vodovodne vode,
vode iz cisterna i mineralnih voda u skladu s Pravilnikom o parametrima sukladnosti, metodama
analize, monitoringu i1 planovima sigurnosti vode za ljudsku potroS$nju te nacinu vodenja

registra pravnih osoba koje obavljaju djelatnost javne vodoopskrbe (Pravilnik, 2017).
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Slika 13. Procjena ukupne efektivne doze ??°Ra koju primi odrasla osoba unosom 1 L pitke
vode dnevno u periodu od godine dana (mineralne - MV1, MV2 a, MV2 b, MV 2 ¢, vodovodne
—V1a, V1bivode iz cisterne — C1, C2 a, C2 b, C3, C4i C5).

lako iz parametara za izrac¢un ID-a u uzorku mineralne vode MV2c ukazuje na povisenu
koncentraciju aktivnosti 2°Ra (tablica 3), ukupna efektivna doza je manja od maksimalno
dopustene (0,1 mSv godina™) i iznosi 90,94 uSv godina™. Izvori mineralne vode &esto su
punionice za komercijalno dostupne flasirane mineralne vode. Pristup odredenim izvorima
mineralne vode dostupan je lokalnom i Sirem stanovni$tvu i1 smatra se ,,prirodnim lijekom®. Iz

tih razloga potreban je nadzor razine prirodnog zrac¢enja u mineralnim vodama (Bituh i sur.,
2009).

Na slici 14 prikazana je izradunata ukupna efektivna doza 2?°Ra za termalne vode za period od
4 tjedana. Izvori termalnih i mineralnih voda koriste se u sklopu ljecilista za medicinske
terapije, rehabilitaciju, kupanje i rekreaciju (Bituh i sur., 2009). Mineralna voda iz izvora u
Lipiku, te termalne vode u sklopu Varazdinskih, Krapinskih, Tuheljskih i Stubic¢kih toplica
preporucene su za konzumaciju zbog ljekovitih svojstava (Krmpoti¢ i sur., 2018). Osim
potencijalnih prednosti konzumacije termalne i mineralne vode, glavna mana i posljedica
njihove konzumacije je povecana izlozZenost prirodnom zracenju. Unos vode je ograni¢en za
posjetitelje u sklopu ljeciliSta, no izvan njega pristup vodi je dostupan lokalnom i Sirem

stanovnistvu (Bituh i sur., 2009).
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Slika 14. Procjena ukupne efektivne doze 2?Ra koju primi odrasla osoba u periodu od 4 tjedana
unosom 1 L termalne vode (TV1a, TV1bh, TV2, TV3, TV4, TV5i TV6) dnevno.

Vrijednosti ukupne efektivne doze ??°Ra za termalne vode kretale su se od 0,81 do 70,48 uSv
kroz 4 tjedna (slika 14). Dobiveni rezultati usporedivi su s rezultatima istrazivanja Krmpoti¢ i
suradnika (2018). Ukupna efektivna doza ?*Ra u termalnoj vodi s podru¢ja Varazdinskih,
Krapinskih, Tuheljskih i Stubickih toplica iznosila je od 2,3 do 6,5 uSv unutar 4 tjedna
(Krmpoti¢ i sur., 2018).

Madarska je takoder primjer zemlje na ¢ijem prostoru su brojni izvori termalnih voda u sklopu
kojih su smjestena ljecilista. Ljeciliste Heviz smjeSteno je na izvoru termalne vode gdje je
izmjerena poviSena koncentracija aktivnosti *Ra od 763 Bg m=. Vrijeme boravka i
konzumacija termalne vode u ljeciliStu ograni¢ena je za posjetitelje. Izmjerena ukupna
efektivna doza 2*’Ra iznosila je 1,38 uSv godina sto je u skladu s Direktivnom vijeé¢a Europske
unije br. 2013/51/EURATOM (Somlai i sur., 2007).

Termalne vode iz izvora Bizovka (Bizovacke toplice) (TV4) i iz Istarskih toplica (TV3) koriste
se za kupanije, a sadrze povisenu razinu ??°Ra (slika 12). Prilikom procjene doze zratenja kojom
je pojedinac izloZen mora se uzeti u obzir ucestalost konzumiranja vode. Izvori termalne i

mineralne vode nisu glavni izvor vode za pic¢e koju pojedinac svakodnevno konzumira. Kad je
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rije¢ o konzumaciji vode U terapeutske svrhe, uobicajeno se radi o dnevnoj dozi od 0,2 do 2 L

I ona traje u periodu od nekoliko tjedana (Bituh i sur., 2009).

Ukupna efektivna doza ??°Ra koju pojedinac primi konzumirajuéi termalnu vodu TV1 b ili TV2
u periodu od &etiri tjedna (slika 14) jednaka je ukupnoj efektivnoj dozi ?°Ra koju pojedinac
primi konzumiraju¢i vodovodnu vodu V1 b u periodu od godine dana (slika 13). S druge strane
vodovodna voda je glavni izvor pitke vode u Hrvatskoj dok se izvori termalne i mineralne vode
pretezito koriste u medicinske svrhe. Pritom je oralna konzumacija tih voda vremenski i

koliCinski ogranic¢ena (Bituh i sur., 2009).

Povremena konzumacija termalnih i mineralnih voda u kojima je povisena razina ??°Ra rezultira
povisenoj izlozenosti prirodnom zracenju, no zbog neucestale konzumacije tih voda one ne
predstavljaju znacajnu opasnost za ljudsko zdravlje (Krmpotic i sur., 2018).

Do istog zakljucka dosli su 1 brojni drugi autori (Somlai i sur., 2007; Bituh 1 sur., 2009). Bez
obzira na povi$ene razine 2°Ra u uzorcima termalnih i mineralnih voda vode su prikladne za
konzumaciju jer je rije¢ o konzumaciji u trajanju od nekoliko tjedana u manjim koli¢inama
(Bituh 1 sur., 2009). Jedna od pretpostavki Direktive vijeca Europske unije br.
2013/51/EURATOM i WHO smijernica (2017) je svakodnevna konzumacija 2 L vode na

temelju kojih je odredena maksimalna godiSnja doza od 0,1 mSv.

Nedostatak izracuna procijene ukupne efektivne doze je pretpostavka konzumacije jednog tipa

vode §to ve¢inom nije to¢no pogotovo kada je u pitanju mineralna voda (Benedik i Jeran, 2012).

Ukupna efektivna doza izracunata je koriste¢i dozni koeficijent za odrasle osobe (0,28 uSv Bq
1) koji se razlikuje od vrijednosti doznog koeficijenta za druge dobne skupine, prvenstveno
djecu (2-7 godina: 0,62 uSv Bat; 7-12 godina: 0,8 pSv Bg?) i dojencad (1-2 godina: 0,96 uSv
Bqg1) (EU, 2013a). Retencija (zadrzavanje) 2°Ra u tijelu ovisi o GI apsorpciji 2°Ra (Bronzovié
i Marovi¢, 2005). Djeca i dojencad pripadaju osjetljivim dobnim skupinama kod kojih je
apsorpcija 2°Ra u GI traktu veéa nego za odrasle (Fesenko i sur., 2014). Istovremeno iako je
njihova dnevna konzumacija pitke vode manja nego kod odraslih (Benedik i Jeran, 2012),
znacajna je s obzirom na njihovu tjelesnu masu (Bronzovi¢ i Marovié, 2005). No, djeca i
dojencad rijetko konzumiraju termalnu i mineralnu vodu u ve¢im koli¢inama stoga se rizik od
izlozenosti povec¢anoj razini 2°Ra za te dobne skupine smatra malim (Benedik i Jeran, 2012).
IzloZenost izrazito visokim razinama ??°Ra rezultirala bi izrazito visokom ukupnom efektivnom

dozom 1 mogué¢im nastupom negativnih ucinaka po zdravlje pojedinca ukljucujuéi razvoj
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karcinoma. S druge strane, epidemioloSkim istrazivanjima je statisticki nemoguce povezati
2%5Ra, u razinama u kojima je prisutan u okoli$u, S razvojem karcinoma. Takoder izloZenost
povisenoj razini 2Ra u djetinjstvu nije direktno povezana s moguéim posljedicama po zdravlja

u kasnijoj, odrasloj Zivotnoj dobi (Bronzovi¢ i sur., 2007).

U ovom radu na temelju istraZivanja razine *?°Ra u prirodnim vodama uoéeno je da su
koncentracije aktivnosti ?°Ra u analiziranim prirodnim vodama na podruéju Hrvatske preteZito
niske. U analiziranim uzorcima termalnih voda koncentracije aktivnosti 2Ra su povisene u
usporedbi s drugim uzorcima. No, uzimajuéi u obzir koli¢inu unesene vode i ucestalost
konzumacije razli¢itih voda iz izracunatih ukupnih efektivnih doza unos analizirane pitke vode

ne predstavlja opasnost za zdravlje Covjeka.
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5. ZAKLJUCCI

1. Koncentracija aktivnosti 2°Ra u analiziranoj vodovodnoj vodi i vodi iz cisterna bila je
u skladu s nacionalnim propisima. Temeljem izra¢unate ukupne efektivne doze kojoj je
¢ovjek izlozen konzumirajuci ove tipove vode ona je prikladna za ljudsku konzumaciju.
Budu¢i da mineralne vode nisu primaran izvor pitke vode, njihova konzumacija s

obzirom na razinu ?*Ra smatra se sigurnom.

2. Koncentracija aktivnosti 2®Ra u analiziranim izvorima termalne vode je poviena, no
uzimajuci u obzir uéestalost i ograni¢enu koli¢inu unosa termalne vode termalna voda

se smatra sigurnom za povremenu i ograni¢enu konzumaciju.

3. ?Ra je dugozivuéi radionuklid kojeg karakterizira metaboli¢ki put sli¢an kalciju i
nakuplja se u kostima. Starost organizma i doza u trenutku povisene izloZenosti *?°Ra
organizam je najvise podlozan akumulaciji ?®Ra u kostima. Posljedi¢no, ljudski
organizam je u tom periodu izlozen poveéanom riziku od pojave negativnih uc¢inaka

uslijed izloZenosti povisenoj razini ?°Ra.
4. U odrasloj zivotnoj dobi zbog smanjene sposobnosti metabolizma 2?°Ra pri uobic¢ajenim

razinama 2?°Ra u vodi namijenjenoj za ljudsku potrosnju ne predstavlja znacajan rizik

za zdravlje.
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IZJAVA O IZVORNOSTI

Izjavljujem da je ovaj diplomski rad izvorni rezultat mojeg rada te da se u njegovoj izradi

nisam koristio/la drugim izvorima, osim onih koji su u njemu navedeni.
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