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1 Uvod

Predkladana praca zameriava svoju pozornost’ na atmosféru, ktord je jednou z najvacsich
a najdynamickejsich zloziek zivotného prostredia. Polutanty, ktoré sa dostani do at-
mosféry, sa v nej Siria vel'mi rychlo a na vel'ké vzdialenosti bez toho, ze by sme mohli
ovplyvnit’ ich pohyb. Preto je potrebna neustala kontrola kvality ovzdusia, ktora vcas
upozorni na pripadné uniky neziadicich latok. Popri chemickych ukazovatel'och je ra-
dioaktivita atmosféry v sticasnosti jednym zo zakladnych parametrov, ktoré je potrebné
sledovat’. 'V minulosti dochadzalo k ¢astému znecist’'ovaniu atmosféry antropogénnymi
radionuklidmi a to skuskami jadrovych zbrani a pocas havarii jadrovo-energetickych za-
riadeni. Najvyznamnejsimi st havaria vo Windscale - Anglicko (1957), v Three Mile
Island - USA (1979) a Cernobyl'skd havéria - ZSSR (1986). Doslo pri nich k velkym
tnikom radioaktivity do Zivotného prostredia, napriklad ¢ernobyl'ské 3"Cs mozno este aj
dnes merat’ v atmosférickych aeroséloch. V sicasnosti uz prisne bezpecnostné opatrenia
znizuju pravdepodobnost’ havarie takéhoto rozsahu na minimum, avsak aj dnes jadrové
elektrarne a prepracovatel'ské zavody vypust’aju malé mnozstva radioaktivity do prostre-
dia. Taktiez vyuzivanie radionuklidov v priemysle, medicine a vyskume ma nepatrny vplyv
na hladinu radioaktivity vo vzduchu. Pravidelné monitorovanie radioaktivity v zivotnom
prostredi umoznuje hodnotit’ jej troven a dopad prirodnych i umelych radioizotopov na
zivot a zdravie I'udi.

Nielen rozvoj civilizacie ale aj jej trvalé udrzanie je mozné len za splnenia podmienky
maximalneho mozného znizenia zat’aze zivotného prostredia zo strany cloveka. K rieseniu
tohto komplexného problému si potrebné detailné vedomosti o procesoch prebiehajicich
v prirode a prave environmentalna fyzika je uzito¢nym prostriedkom na poznavanie tychto
javov na lokalnej ako aj na globdlnej irovni. Radioaktivne latky, prirodné i antropogénne,
mozno vyuzit’ ako indikatory mnohych prirodnych pochodov. Mozno tymto sposobom ob-
jasniovat’ dynamiku a vlastnosti zékladnych zloziek zivotného prostredia: atmosféry, hy-
drosféry, litosféry alebo biosféry. Dobrym prikladom je radionuklid *C, pomocou ktorého
je mozné studovat’ sklenikovy plyn CO,.

Kozmogénne radionuklidy, ktoré st produkované vo vyssich vrstvach atmosféry, sa
¢asto vyuzivaju ako stopovace roznych atmosférickych polutantov. Prdave "Be je na-
jcastejsie pouzivané v §tudidch atmosférickej dynamiky vd’aka primeranej dobe polpre-
meny (53.5 dnf), vhodnej energii gama-kvanta (477.5 keV) emitovaného pri radioaktivnej
premene a dobre zndmemu zdroju. Pouziva sa na studium vertikalnych a horizontalnych
transferov vzdusnych més [Raisbeck81], transportu aerosélov v ramci troposféry a najma
na sledovanie vymennych procesov medzi troposférou a stratosférou. “Be spolocne s
19Be sa vyuzivaji na stidium atmosférickej cirkuldcie [Bhandari66], [Koch98]. "Be nie

je aplikované iba v atmosférickom vyskume, ale aj v d’alsich environmentalnych studiach.
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Obrazok 1: Varidcie objemovej aktivity "Be v prizemnej atmosfére Bratislavy v rokoch
1981 - 1994 [Durana96].

Pouziva sa napriklad na odhad rychlosti podnej erdzie [Blake99], [Wilson03]. Young a
Silker pomocou koncentracii "Be stanovili rychlost’ depozicie, ktori potom pouzili na
vypocet koncentracii inych polutantov, ako napr. olovo alebo med’ [Young80].

Dalsim radionuklidom, ktory sa ¢asto vyuziva v atmosférickych studidch, je 2'°Pb.
Nakol'ko je 2'Pb dcérskym produktom plynného 2?2Rn, pouziva sa ako stopovaé po-
lutantov, ktoré maji povod v roznych plynnych zlozkach atmosféry. Su to napriklad
sfrany [Turekian89], [Graustein83], alebo ortut’ [Lamborg00]. 2!°Pb je tiez vyuzivané v
geofyzikdlnych vyskumoch [El-Daoushy88].

Jednou z najpouzivanejsich metéd na stanovenie prvkového zlozenia atmosférickych
aerosolov je neutrénové aktivacnd analyza [Frontasyeva06]. Vedomosti o zlozeni aerosélov
st potrebné jednak z dovodu hodnotenia ich vplyvu na zdravie obyvatel'stva, ale aj pre
odhad dopadu na zivotné prostredie, nakol'ko aerosély ovplyvinuji mnohé atmosférické
procesy. Su to napriklad vznik oblakov alebo odraz slneéného ziarenia.

Na Katedre jadrovej fyziky a biofyziky UK Bratislava je dlha tradicia v merani ra-
dioaktivity aerosdlovej zlozky atmosféry. Tato praca je pokracovanim predchadzajicich
studif [Povinec88], [Durana96]. Na obrazku 1 st prezentované varidcie atmosférickych

koncentracii kozmogénneho radionuklidu "Be v Bratislave z obdobia rokov 1981 - 1994,



1.1

Ciele dizertacnej prace

e Zaklad tejto dizertacnej prace spociva v merani casovych variacii radioaktivity aero-

solov v prizemnej vrstve atmosféry a v zrazkach. Konkrétne sa jednd o radionuklidy
"Be, 20Pb, B7Cs a K. Cielom je ziskat’ doveryhodné experimentalne tdaje z
¢o najdlhsieho obdobia, najlepsie niekol’kych rokov. To kladie vysoké naroky na
odberové ako aj na detekéné zariadenie. Pre d’alSie spracovanie a vyuzitie tych-
to dat je dolezité aby pokryvali ¢asovy interval rovnomerne a kontinudlne. Pre
zabezpecenie stability a optimalizaciu podmienok odberu a merania radioaktivity v

aeroséloch a v dazd’ovej vode je potrebnd detailnd analyza jednotlivych vplyvov.

Ziskané data objemovych koncentracii jednotlivych radionuklidov vo vzduchu a
v zrazkach, korigované prislusnymi korekénymi faktormi, mozno d’alej spracovat’
roznymi Statistickymi analyzami. Medzi najdolezitejsie a najvyznacnejsie patri ko-
reldcia koncentracii radionuklidov s meteorologickymi faktormi, ako teplota vzduchu,
barometricky tlak, atd’. Korela¢né koeficienty nam umoznia ohodnotit’ c¢inok a
vyznam jednotlivych javov vplyvajucich na varidcie koncentracii rdadionuklidov v
aerosolovej zlozke ovzdusia. Periodogram vytvoreny Fourierovou analyzou moze
odhalit’ a objasnit’ d’alsie suvislosti. Mapuje spektralne zlozky ¢asového priebehu

koncentracie radionuklidu a indikuje vplyv pripadnych cyklickych javov.

Praca sa d’alej zaobera problematikou transportnych procesov v ramci troposféry a
nizsej stratosféry. Prostrednictvom merania zmien koncentracie kozmogénneho ra-
dionuklidu “Be v prizemnej atmosfére a v zrdzkach je mozné studovat’ atmosférické
pochody ako su diftizia aerosolov vo vzduchu a ich vymyvanie zrazkami. Ciel'om je
vytvorit’ model, ktory by popisoval vertikadlny transport "Be.

Rozborom vzoriek filtrov pomocou neutrénovej aktivacnej analyzy mozno stanovit’
prvkové zlozenie atmosférickych aerosélov. Tieto tidaje poskytuju dolezité informa-
cie o kvalite ovzdusSia a zdrojoch znecistenia v Bratislave, ako aj o ich vplyve na
I'udské zdravie.



2 Experimentalne metody

2.1 Odber vzoriek atmosférickych aerosélov a dazd’ovej vody

Aerosoly st zachytavané na Specidlne nitro-celulézové filtre s vel'kost’ou pérov 0.85 pm.
Uéinnost’ zachytu tychto filtrov je takmer 100%. Vzduch je precerpavany priemernou
rychlost’ou 80 m® hod™! vo vyske 2.85 m nad zemou v aredli meteorologickej stanice
FMFI UK Bratislava. Jeden odber trva 7 dni a v priemere sa za tito dobu precerpa
13 000 m? vzduchu.

Na odber dazd’ovej vody sa pouziva vzorkovac atmosférického spadu. Jeho odberova
nadoba je skonstruovand v tvare obrateného ihlanového lievika s plochou odberu 1 m?.
Spodné cast’ nddoby je ukoncéena vytokovou riurou, cez ktori odobrata vzorka vyteka do
25 1 zasobnej nadoby. Do vzorky sa pridava HNOj s cielom zabranit’ zachytu castic na

stenach nadoby. Mesacna vzorka sa potom odpari do sucha a spali.

2.2 Gamaspektrometrické meranie

Vzorky aerosolovych filtrov a spracovanych zrazok sa meraju pouzitim standardnej gama-
spektrometrie. Polovodicové HPGe detektory si ulozené v nizkopozad’'ovych tieniacich
krytoch. Na obrazku 2 je priklad gamaspektra vzorky aerosélovych filtrov.
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Obrézok 2: Gamaspektrum vzorky aerosélovych filtrov merané priamo po odbere (Cer-
vené) s pikmi od krdtkozijucich deérskych produktov premeny #*Rn a ?°Rn. V spektre
nameranom po 9 diioch od odberu (zelené) su pritomné iba piky od radionuklidov s dlhsimi
dobami polpremeny a anihila¢ny pik.
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Obrazok 3: Uéinnosti v piku tuplnej absorpcie pre HPGe(Be) detektor vypocitané mode-
lom (¢iary) a experimentédlne stanovené (body) pre bodové zdroje vo vzdialenosti 3 cm
(Cervené) a 25.5 cm (modré) od detektora.

Ucinnost’ detekcie v piku tplnej absorpcie sme hodnotili pomocou Monte Carlo modelu
s vyuzitim programového baltka GEANT. Na obrazku 3 si porovnané uc¢innosti stanovené
modelom s G¢innost’ami stanovenymi experimentalne pomocou bodovych ziari¢ov pre dve
geometrie, 3 cm a 25.5 cm od detektora. Ucinnosti a detekéné limity uvedené v tabul'ke
1 st vypocitané pre objem precerpaného vzduchu 14 000 m3, dobu merania pozadia
6 000 minut a dobu merania vzorky 3 000 mintt.

Koncentracie radionuklidov su korigované na radioaktivnu premenu pocas doby odberu,
medzi odberom a meranim a pocas merania vzorky. Korigovany je aj objem precerpaného

vzduchu vzhl'adom na podmienky odberu, ako si teplota vzduchu a atmosféricky tlak.

Tabulka 1: Uinnost’ v piku uplnej absorpcie a minimalna detekovatelna objemova ak-
tivita (MDA) pre vzorky aerosélovych filtrov

Réadionuklid Ucinnost’ MDA [Bq m 3]

20ph(HPGe(Be))  13.9% 0.15
"Be(HPGe(Be)) 2.8% 1.5
TBe(HPGe(270))  7.0% 0.6

1370s(HPGe(270))  5.3% 0.09
OK(HPGe(270))  3.0% 0.13




2.3 Neutronova aktivacna analyza

16 vzoriek aerosélovych filtrov bolo vybranych na prvkovi analyzu pomocou neutrénove;
aktivacnej analyzy. Vzorky boli oziarené a merané na oddeleni Aktivacnej analyzy a ra-
diacného vyskumu v Spojenom tustave jadrovych vyskumov v Dubne, Ruskd federacia. V
tabul’ke 2 st uvedené zakladné charakteristiky neutrénového pol'a v ozarovacich kanaloch.
Kombinéaciou konvencnej a epitermélnej neutréonovej aktivacie v experimentalnom reak-
tore IBR-2, doplnenej atémovou absorpcnou spektrometriou, je mozné stanovit’ az 45

prvkov sicasne [Frontasyeva97].

Tabul'ka 2: Hustota toku neutrénov, teplota T vo vnutri kandlov, priemer a dizka
ozarovacich kandlov Chl - Ch2 [Frontasyeva00]

Hustota toku neutrénov T [°C] Ch Ch
Kanél [em™2 s71] vo vnuitri  priemer dlzka
termalne epitermalne  rychle Ch [mm|  [mm]
Chl  absorbované Cd  3.31x10'*  4.32x10'? 70 28 260
Ch2 1.23x10%? 2.96x10"  4.10x10" 60 28 260

Pred kratkodobym oziarenim boli filtre stlacené do tabliet s priemerom 10 mm a
zabalené do polyetylénového vrecka. Po 10 minutach ozarovania v kanali Ch2 sa vzor-
ka dvakrat gamaspektrometricky premerala. Po stanoveni kratko zijucich izotopov boli
vzorky premiestnené do hlinikovych kontajnerov a ozarované po dobu 1 hodiny v kanali
Chl. Kanal Chl je tieneny vrstvou kadmia, ktoré pohlcuje termélne neutréony. Nésledne
boli merané po 4-5 dnoch a po 20 dioch po ozarovani. V tabulke 3 je prehl'ad prvkov,
spolu s charakteristikami radionuklidov pouzitych na ich stanovenie. Koncentracie jed-
notlivych prvkov si stanovené na zéklade certifikovanych referencnych materialov.



Tabul'ka 3: Prehl'ad prvkov meranych vo vzorkach aerosélovych filtrov pomocou INAA

Prvok Rédionuklid Doba Energia Meranie* Neistota

polpremeny  [keV] (%]

Na 2Na 14.91 h 1368.5 B 10
Al BAL 2.241 m 1778.9 A 6
Cl 381 37.24 m 2167.7 B 29
K 2K 12.36 h 1524.7 B 19

Ca 9(Ca 8.718 m 3084 A 14
Sc 468 83.83 d 889 D 32
Ti ST 5.76 m 320 A 34
A% Y 3.743 m 1434.4 A 18
Cr S1Cr 27.7d 320 D 36
Mn 5Mn 2.578 h 1810.7 B 5
Fe MFe 44.5 d 1099.1 D 23
Ga 2Ga 14.1 h 629.9 C 14
As 6As 1.097 d 559.1 C 5}
Se Se 119.8 d 264.1 D 58
Br 80Br 17.7m 617 B 13
Rb 86Rb 18.66 d 1076.6 D 59
In 16mTy 54.1 m 1294 B 25
Sb 12281 2.7d 564.2 C 51
I 1281 24.99 m 442.7 A 7

Cs 134Cs 2.062 y 795.8 D 65
Ba 139Ba 83.1 m 165.8 B 45
La 1407 5 1.678 d 1596.2 C 52
Sm 153Sm 46.7 h 103.2 C 40
Dy 165y 23340 94T B 40
Tm 170 m 128.6 d 84.3 D 79
W% 18T\ 23.9 h 685.7 C 60
Au 198 Ay 2.694 d 411.8 C 49
Hg 203} 46.6 d 279 D 64
Th 233Pg 27 d 312 D 40
U 29U 23.5 m 4.7 B 27

standardnda NAA, kratke oziarenie, prvé meranie
: Standardna NAA, kratke oziarenie, druhé meranie
: epitermalna NAA | dlhé oziarenie, prvé meranie

. epitermalna NAA, dlhé oziarenie, druhé meranie

gQw>



3 Dosiahnuté vysledky

3.1 Radioaktivita atmosférickych aerosélov

V predkladanej praci su prezentované vysledky merani koncentrécii prirodnych rddionukli-
dov "Be, 21°Pb a %K a antropogénneho radionuklidu *"Cs v prizemnej vrstve atmosféry.
V obdobi od marca 2001 do septembra 2007 bolo odobratych 245 sad vzoriek aerosélovych
filtrov. Statisticky prehl'ad ziskanych vysledkov je v tabulke 4.

Tabul'ka 4: Pocet analyzovanych vzoriek (PV), rozsah, priemer, medidn a Standardna
odchylka (SD) objemovych aktivit "Be, 2!°Pb [mBq m ™3], v prizemnej vrstve atmosféry
v obdobi od marca 2001 do septembra 2007, a '37Cs, *°K [uBq m—3] v obdobf{ od oktébra
2003 do aprila 2007

PV Rozsah Priemer Median SD

™Be 245 0.2-5.1 25+£0.1 24 1.0
20pp 245 0.13-3.07 0.77+£0.04 0.64 0.45
87Cs 56 0.10-1.25 0.5240.10 050  0.29

WK 56 1.2-13.0 52409 4.8 2.8

Objemové aktivity “Be sa pohybovali od 0.2 do 5.1 mBq m™2, pricom priemernd
hodnota bola 2.5 mBq m~3. Rozpiitie objemovych aktivit 2'°Pb sa pohybovalo od 0.1 do
3.1 mBq m~3, s priemerom 0.77 mBq m™3,

Objemové aktivity "Be a 2!9Pb vykazuji sezénne varidcie (obrdzok 4). Koncentracie
"Be su vyssie v jarnom a letnom obdobi. Je to vysledok intenzivnej vymeny vzdusnych
mas medzi stratosférou a troposférou v tomto rocnom obdobi, pricom stratosféra a vyssia
troposféra su rezervoarmi kozmogénnych radionuklidov. Préve na jar a v lete su tieto
procesy provokované vzdusnymi pridmi, ktoré stipaji od zohriateho zemského povrchu.
Naopak v zime st tieto vymenné procesy potlacené. Koncentricie 21°Pb dosahuji vyssie
hodnoty na jesen a v zime. Tento jav je spojeny s najmé s inverziou, ktord je pomerne
castym javom v tychto obdobiach roka. Pocas inverzie je vertikalne premiesavanie vel-
mi malé a tak 2'°Pb vznikajice z plynného ??Rn sa hromad{ v prizemnych vrstvdch
atmosféry.

Korelacna analyza medzi koncentraciami rddionuklidov v atmosfére a zakladnymi me-
teorologickymi parametrami poukézala na teplotu vzduchu ako jediny faktor vyznamnejsie
vplyvajici na troven "Be v prizemnom vzduchu. Dalsie korelacné faktory s insignifikant-
né.

Objemové aktivity ¥7Cs a K v atmosfére sa pohybuji na vel'mi nizkych hod-
notach. Z tohto dovodu bolo pri ich stanovovani potrebné spédjat’ dokopy niekol'ko (4-5)
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Obrézok 4: Priemerné mesacné koncentracie "Be a 2!°Pb v prizemnej vrstve atmosféry
Bratislavy od oktébra 2003 do septembra 2007.

tyzdiiovych vzoriek. Priemerné hodnoty 37Cs a “°K za sledované obdobie boli stanovené
na 0.52 a 5.2 Bq m3.

3.2 Radioaktivita v zrazkach

Od roku 2004 bola na KJFB UK vyvijana metodika odberu atmosférickych zrazok. Ob-
jemové koncentricie v zrdzkach a mesacné depozicie radionuklidov "Be, ?'°Pb, 37Cs a
40K boli stanovované od jila 2005. Statisticky prehlad stanovenych depozicii je v tabul’ke
5. Na obrazku 5 su depozicie jednotlivych rddionuklidov a mesa¢né zrazkové uhrny.

Tabul'ka 5: Pocet analyzovanych vzoriek (PV), rozsah, priemer, medidn a standardnd
odchylka (SD) mesa¢nych depozici "Be, 21°Pb [Bq m~2], 137Cs, a “°K [mBq m 2] v obdobi
od jula 2005 do septembra 2007 v Bratislave

PV Rozsah Priemer Medidan SD

Be 27 2.75-279.8 794+ 1.7 62.6 619
20pp 27 0.93-178 7924030 7.17  4.58
87Cs 24 2.54-101.0 3814115 264 275
OK 26 328-1987 794 + 204 667 399
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Obrazok 5: Mesacné depozicie "Be, 219Pb, 137Cs, a °K a mesaéné thrny zrazok v
Bratislave v obdobi od jula 2005 do septembra 2007.

Priemerné objemové aktivity "Be a 2°Pb v dazd’ovej vode boli pocas sledovaného
obdobia 1.66 a 0.29 kBq m—3. Koncentracie ¥"Cs a “°K dosahovali nizsie hodnoty
1.64 a 61.5 Bq m—3. Medzi objemovymi koncentrdciami rddionuklidov a ihrnom zrazok
nebola pozorovand signifikantna korelacia. Vysoka korelacia vSak bola najdend medzi
objemovymi aktivitami jednotlivych radionuklidov, ¢o naznacuje podobné procesy vymy-
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vania aerosélov charakteristickych pre tieto radionuklidy.

Priemerné mesaéné depozicie "Be a 21°Pb boli 79.4 a 8.47 Bq m~2. Za predpok-
ladu, Ze suchd depozicia aerosélov nestcich radionuklidy “Be a 2'Pb predstavuje 10% z
celkovej depozicie [Rosner96], [loannidou06], mozno celkovi depoziciu za rok 2006 ohod-
notit’ na 888 a 89.9 Bq m~2. Sucasne boli stanovené depozicie 1¥7Cs a “°K rovné 38.1 a
794 mBq m~2

Na rozdiel od objemovych aktivit, depoziéné rychlosti radionuklidov "Be a 2'°Pb ko-
reluji s mesaénym uhrnom zrazok (0.91, 0.68). Korelaéné koeficienty pre depozicie
137Cs a %K st nizsie (0.31, 0.33) ¢o naznacuje mensiu zavislost’ depoziénych procesov na
mnozstve zrazok. Podl'a viacerych prac [Ueno03], [Ioannidou06], je pre ¢astice s vA¢Sim
priemerom dominantnd suchd depozicia, a prave ¥7Cs a °K st viazané na tento typ

aerosolov.
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Obrézok 6: Varidcie objemovej aktivity “Be merané v prizemnej vrstve atmosféry, var-
iacie koeficientu turbulentnej diftizie K a koeficientu vymyvania o stanovené modelom, a
mesacné uhrnny zrazok v roku 2006.
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3.3 Vertikdlny profil koncentricie ‘Be

Bol vytvoreny teoreticky model vertikdlneho profilu koncenrdcie "Be v atmosfére do
vysky 30 km a bol pouzity na vypocet koeficientov turbulentnej difizie a vymyvania
aerosolov. Pouzitie takéhoto modelu poskutuje informéacie o vertikdlnom transporte v
nizsej stratosfére a v troposfére, ako aj o procesoch vymyvania aerosélov zrazkami.

Bol aplikovany staticky jednorozmerny model vertikdlneho turbulentného pohybu at-
mosféry. Tento model zahina vertikdlne premiesavanie v ramci troposféry a stratosfé-
ry, radioaktivnu premenu nuklidov, depoziciu zrazkami ako aj gravitacni sedimentaciu
aerosélov. Koeficienty turbulentnej difizie K a vymyvania aerosélov ¢ si vypocitané
pomocou experimentalnych hodnét objemovej aktivity "Be v prizemnej atmosfére a
mesacnych depozicii "Be.

Na obrazku 6 su prezentované vysledné hodnoty stanovovanychh koeficientov. Kon-
centracia "Be v prizemnej atmosfére vzrasté s rasticim koeficientom turbulentnej diftizie
a s klesajucim koeficientom vymyvania.

Koeficienty turbulentnej diftizie K a vymyvania aerosélov ¢ boli nasledne pouzité na
stanovenie koncentricii “Be v réznych nadmorskych vyskach. Na obrdzku 7 s prezento-
vané vertidlne profily do nadmorskej vysky 30 km. Nad troviou tropopauzy (9-12 km),
ktora oddel'uje troposféru od stratosféry, st koncentracie viacmenej stabilné v priebehu

roka. Pod tropopauzou st sezénne varidcie "Be vyrazné.
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Obrézok 7: Vertikalne profily koncentricie "Be v atmosfére od 0 do 30 km nadmorske;j
vysky pre kazdy mesiac roku 2006.
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3.4 Prvkové zlozenie atmosférickych aerosolov

Z celkového poctu 36 vzoriek aerosélovych filtrov z roku 2004 bolo 16 vybranych na
prvkovi analyzu. Pomocou neutrénovej aktivacnej analyzy na reaktore IBR-2 v Dubne
(Ruskd federacia) boli stanovené koncentracie 30 prvkov. Dodatocne bolo atémovou ab-
sorpcnou analyzou stanovenych d’alsich 6 prvkov (Cr bol stanoveny oboma metédami).
V tabulke 6 si uvedené zakladné statistické parametre stanovenych koncentrécii prvkov.

Od roku 1981 sa v Bratislave pozoruje klesajici trend znecistenia atmosféry t’azkymi
kovmi ako vidno z obréazku 8. Tento jav je dosledkom poklesu priemyselnych aktivit na
Slovensku po roku 1989. V sucasnosti je tiez tento trend vysledkom prisnejsich legis-

lativnych opatreni a modernizacii priemyselnych technoldgii.

10
: cd o
* . mi ; Pb
§§ ¢ A i
14 ¢ s & ¥ =2 100 4 é‘
4 ;évx v = ;g
I;: l.v: éé .lv’il
X3 éié:
- v
0.1 . .... "
10 4 -

T T T T T T T T T T
80 1985 1990 1995 2000 2005 1980 1985 1990 1995 2000 2005

=
[(e]

t Zn 100,§ Cu
#ﬁ .. : f.} -

100 A ='_ ¢ % -.-

Koncentracia [ng m |

Bratislava (nase data)

Bratislava [Brezna89] *
Bratislava [SHMU] 10
Praha [CHMU] .4
Brno [CHMU]

4Epoe

10 T T T T T T T T T T
1980 1985 1990 1995 2000 2005 1980 1985 1990 1995 2000 2005

Obrazok 8: Koncentracie Cd, Pb, Zn a Cu v atmosfére Bratislavy od roku 1981, cervené -
[Brezna89], modré - [SHMU], Cierne - naSe ddta. Pre porovnanie st uvedené tiez prvkové
koncentracie v Prahe (zelené) a v Brne (fialové) [CHMU].

Na hodnoty koncentracii prvkov v atmosfére bol aplikovany koncept faktorov podneho
obohatenia. Ak je faktor obohatenia nizsi ako 7, potom mozno dany prvok zaradit’ do
skupiny prvkov podneho povodu. Ak je faktor vicsi ako 10, potom ho mozno povazovat’

za antropogénny. Hodnoty faktorov pre prvky Ba, La, Th a U blizke jednotke indikuju
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Tabul'ka 6: Koncentracie prvkov v atmosférickych aeroséloch [ng m™?]

Element Pocet Min Max Medign Priemer Standardng
vzoriek odchylka
Na 16 59 308 104 129 72
Al 16 40 912 189 261 223
Cl 16 32 102 49 56 20
K 16 72 290 195 184 67
Ca 16 54 312 179 175 91
Sc 7 0.007 0.04 0.032 0.03 0.011
Ti 15 3.2 14.1 7.8 7.5 3.6
\Y% 16 0.28 1.62 0.83 0.92 0.43
Cr 9 0.3 8.1 1.1 1.7 2.5
Mn 16 1.9 8.6 4.9 4.9 2
Fe 5 85 285 252 204 85
Ni 6 0.39 0.9 0.45 0.51 0.19
Cu 15 4 27 8 10 7
7Zn 15 20 45 28 30 8
Ga 4 0.018 0.024 0.02 0.02 0.003
As 7 0.11 0.71 0.3 0.39 0.21
Se 7 0.13 1.01 0.42 0.45 0.31
Br 16 1.7 8.6 3.5 3.6 1.7
Rb 3 0.0001 0.0003 0.0001  0.0002 0.0001
Cd 14 0.02 0.4 0.11 0.14 0.1
In 14 0.0004 0.0149 0.001 0.0036 0.0045
Sb 7 0.5 1.9 1 1.1 0.5
I 16 0.28 1.65 0.66 0.78 0.36
Cs 6 0.03 0.072 0.045 0.048 0.018
Ba 15 0.7 3.8 2.1 2.1 0.9
La 6 0.038  0.166 0.085 0.089 0.049
Sm 7 0.002 0.016 0.012 0.011 0.005
Dy 14 0.002 0.016 0.01 0.01 0.004
Tm 6 0.025 0.144 0.098 0.09 0.054
W 7 0.05 0.82 0.22 0.27 0.26
Au 7 0.0001 0.0007 0.0002  0.0003 0.0002
Hg 6 0.01 0.56 0.06 0.19 0.24
Pb 15 10 81 22 28 20
Th 5 0.005 0.08 0.042 0.039 0.028
U 16 0.005 0.019 0.012 0.012 0.004

ich podny povod. Prvky Zn, As, Se, Cd, Sb, Hg a Pb vzhl'adom na tieto kritéria mozno

povazovat’ za antropogénne.
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Obrazok 9: Sezonne priemerné koncentracie Cu, Al, Mn, Ba, U a Ca v atmosférickom
aerosoéle v Bratislave pocas roka 2004 normalizované na celoroéni priemerni koncentraciu.

Koncentracie niektorych prvkov vykazuju sezéonne variacie s hodnotami vyssimi v let-
nych mesiacoch. Vé&csina tychto prvkov je pdédneho povodu (Ca, Ti, Mn, Ba, U). Ich
atmosférické koncentracie koreluji s teplotou vzduchu, ¢o naznacuje suvis s cirkulaciou
atmosféry. Nérast koncentracii niektorych prvkov moze byt’ ndsledkom intenzivnej resus-
penzie zo zemského povrchu. Avsak na potvrdenie tychto pozorovani by bolo potrebné
sledovat’ iroven koncentracie prvkov po dobu dlhsiu ako jeden rok.
pozorovanie koreSponduje s faktom, ze v chladnych mesiacoch si emisie tychto prvkov
vyssie vzhl'adom na vyssiu spotrebu uhlia a d’alsich fosilnych paliv v tomto obdobi.

Vysledky atmosférickych koncentracii prvkov v Bratislave boli porovnavané so Sies-
timi eurépskymi mestami. Koncentracie vacsiny prvkov v Bratislave su najnizsie alebo
st porovnatelné s trovinami v malo znecistenych oblastiach ako si Ponzone a Ispra v
Taliansku (obrazok 10). Nizke hodnoty znecistenia ovzdusia v Bratislave st vysledkom
relativne malého poc¢tu zdrojov polutantov. Treba tiez podotknut’, ze Bratislava sa vyz-
nacuje veternym podnebim. Pozorovana antikoreldcia koncentracii prvkov s rychlost’ou

vetra, indikuje Cistiaci efekt vetra.
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Obrazok 10: Atmosférické koncentracie prvkov [ng m™] v siedmich mestach Eurdpy.
Udaje st prebraté z [EleftheriadisO1], [Wrébel00], [Salma02], [Rizzio01], [Rizzio99],
[Gallorini99].
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4 Zaver

Od marca 2001 st pomocou standardnej gamaspektrometrie periodicky stanovované varia-
cie objemovych aktivit rddionuklidov "Be, 2!°Pb, ¥7Csa 4°K v atmosférickych aeroséloch.
Priemernd hodnota aktivity kozmogénneho “Be bola 2.5 mBq m™3. 21%Pb je dlhozijuci
dcérsky produkt ??Rn  a jeho priemernd objemova aktivita bola 0.77 mBq m—3. Kon-
centracie 'Be a 2'Pb vykazuju typické sezénne varidcie. Pre "Be pozorujeme vyssie
koncentracie na jar a v lete. Naopak, zvySené koncentracie 2I°Pb st pozorované v zime.
Priemerné hodnoty objemovych koncentracii 137Cs a *°K dosahovali 0.52 a 5.2 u Bq m=3.
Stanovené objemové aktivity rddionuklidov si porovnatelné s hodnotami meranymi v
nasom geografickom regiéne.

V praci su taktiez prezentované vysledky merani radioaktivity zrazok z obdobia jil
2005 az september 2007. Priemerné mesaéné depozicie “Be a 2!°Pb boli 79.4 a 8.47 Bqm™2.
Depozicie 137Cs a 4°K boli stanovené na 38.1 a 794 mBq m~2. Depozicie rddionuklidov
"Be a 2Pb signifikantne korelujii s mesaénymi tthrnmi zrazok. Depozicie ¥"Cs a
0K vykazuji nizsiu zévislost’ na mnozstve zrazok.

Bol vytvoreny diftizny model vertikdlneho profilu objemovej aktivity “Be od nulovej
po 30 km nadmorskd vysku. Experimentdlne hodnoty objemovej aktivity a mesacnych
depozicii rddionuklidu “Be boli pouzité na ohodnotenie koeficientu turbulentnej difizie a
koeficientu vymyvania aerosélov zrazkami.

Sestnést’ vzoriek aerosélovych filtrov z roku 2004 bolo podrobenych prvkovej analyze.
Pomocou neutrénovej aktivacnej analyzy na experimentalnom reaktore IBR-2 v SUJV
v Dubne boli stanovené atmosférické koncentracie 30 chemickych prvkov (Na, Al, CI,
K, Ca, Sc, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ga, As, Se, Br, Rb, In, Sb, I, Cs, Ba, La, Sm, Dy,
Tm, W, Au, Hg, Th, U). Dalsich Sest’ prvkov (Cr, Ni, Cu, Zn, Cd, Pb) bolo meranych
pomocou atomovej absorpénej spektrometrie. ZvysSené koncentricie niektorych prvkov
boli pozorované v letnom obdobi. Véacsina tychto prvkov je podneho povodu. Vysledky
studie boli porovnavané s koncentraciami prvkov v d’alsich eurépskych mestach. Vacsina
prvkov dosahuje najnizsie hodnoty prave v Bratislave.
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5 Summary

Temporal variations of “Be, 2!°Pb, ¥7Cs, and *°K activity concentrations in atmospheric
aerosols were periodically investigated using standard gammaspectrometry since March
2001. The average value of cosmogenic "Be concentration within the observed period
was 2.5 mBq m™2. 21°Pb is a long-lived daughter product of ?2Rn and its average value
was 0.77 mBq m™3. Activity concentrations of “Be and 2'°Pb showed typical seasonal
variations with mutually inverse trends. The concentrations were observed to be higher in
spring and early summer for “Be and opposite to that in winter months there were higher
for 219Pb. The activity concentrations of anthropogenic *"Cs and primordial *°K were
determined based on measurements of cumulated monthly samples. Values of 137Cs and
10K reached the averages of 0.52 and 5.2 u Bq m™3, respectively. The observed average
values may be considered as representative at the ground level air in our geographical
region.

Also the results of precipitation measurements since July 2005 are presented. Ave-

2 respectively.

rage monthly depositions of "Be and 2'°Pb were 79.4 and 8.47 Bq m~
137Cs and “°K depositions were 38.1 and 794 mBq m~2, respectively. Monthly depositions
of "Be and ?'°Pb radionuclides are relatively highly correlated with the total monthly
precipitation, meanwhile the depositions of *"Cs and 4°K have a lower dependency on
the rainwater amount.

A diffusion model for vertical profile of "Be activity concentration up to 30 km in the
atmosphere was developed. The atmospheric activity concentrations and monthly depo-
sitions of “Be were used for evaluation of turbulent diffusion coefficient and scavenging
coefficient.

Sixteen filter samples from the year 2004 were designated for elemental analysis. As a
result of two irradiations and four gamma-spectrometric measurements the concentrations
of 30 chemical elements (Na, Al, Cl, K, Ca, Sc, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ga, As, Se, Br, Rb, In,
Sb, I, Cs, Ba, La, Sm, Dy, Tm, W, Au, Hg, Th, U) were determined using instrumental
neutron activation analysis (INAA). Additionally the concentrations of other 6 elements
(Cr, Ni, Cu, Zn, Cd, Pb) were measured by atomic absorption spectrometry (AAS). For
some elements, mainly of soil origin, elevated concentrations in the summer season were
observed. In comparison to other European cities elemental contents in air are lower for

Bratislava.
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