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Rezumatul tezei

Capitolul 1. Introducere

Conservarea resurselor solului este critica pentru omenire ca urmare a cresterii cererii pentru
productia de alimente in contextul cresterii continue a populatiei si a schimbarilor climatice
(Nguyen et al, 2012). Prezentul studiu interdisciplinar se impune cu scopul aplicarii si
dezvoltarii tehnicilor nucleare pentru estimarea cantitativd a proceselor de eroziune si
sedimentare a solului pentru terenurile degradate din Romania.

Obiectivele studiului

Teza atinge atit aspecte ale aplicatiilor radiotrasorilor (**’Cs, *'°Pb., si 'Be) in estimarea
eroziunii si sedimentarii solurilor, cat si probleme specifice legate de principala tehnica
spectrometrica utilizatd la determinarea radionuclizilor in probele de sol.

Primul obiectiv major al lucrdrii 1l constituie testarea si Imbundtdtirea metodologiilor
radionuclizilor cu depunere pe suprafata solului (FRN) pentru estimarea redistributiei acestora pe
terenurile cultivate si necultivate din NV Romaniei. Obiectivele specifice ale cercetarii asupra
aplicarii radionuclizilor 1n studiul eroziunii solurilor pot fi rezumate astfel:

(i) utilizarea simultand a inventariilor "*’Cs si *1%Pb,, pentru estimarea ratelor de eroziune si
sedimentare a solului pentru terenurile cultivate din Romania si in scopul determinarii efectelor
schimbarilor proceselor de cultivare asupra magnitudinii eroziunii solurilor in tara noastra;

(ii) estimarea ratelor de eroziune si sedimentare care afecteazd pdasunile din Roménia,
utilizand metoda "’Cs si evidentierea impactului parametrilor de intrare (ex. inventarul de
referintd, contributia depunerilor de la Chernobyl, coeficientul de difuzie si viteza de convectie a
s, factorul de corectie pentru marimea particulelor) utilizati in cadrul Modelului Difuziei si al
Migratiei (DMM) pentru terenuri necultivate asupra estimarilor eroziunii solului;

(iii) verificarea uneia dintre presupunerile cheie pe care se bazeazi aplicarea tehnicii 'Be,
legata de uniformitatea depunerii radionuclidului in asociere cu evenimentul eroziv (ploi
abundente).

Al doilea obiectiv major al tezei face referire la problemele specifice tehnicii radiometrice
utilizate pentru determinarea radionuclizilor in probele de sol, si anume spectrometria gama.
Desi multe tehnici spectrometrice (spectrometria gama, spectrometria alfa si metoda
scintilatorului lichid) sunt disponibile pentru determinarea 21%py, si 2Ra total (necesar pentru
estimarea *'°Pb in exces), '*'Cs si 'Be sunt in general masurati in probe de mediu numai prin
spectrometrie gama. Unul dintre cele mai mari avantaje ale acestei tehnici este cd toti
radionuclizii de interes pot fi determinati cu ajutorul unui singur spectru, facand astfel posibila
determinarea rapida a radiotrasorilor pentru un numéar mare de probe necesare 1n studii de
eroziune. Totusi, certitudinea, acuratetea si precizia masuratorilor este de mare importanta in
cadrul comunitétii stiintifice, iar rezultate eronate ale activitatii radionuclizilor pot conduce la
discrepante majore ale ratelor de eroziune estimate. Din acest considerent, urmatoarele obiective

specifice sunt de mare relevanta pentru acest studiu:
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(i) verificarea internd si validarea externd a masurdtorilor gama efectuate n cadrul
laboratorului radiometric din cadrul Facultatii de Stiinta si Ingineria Mediului (FSIM) prin
intercompararea activitatii radionuclizilor determinati prin spectrometrie gama si/sau alte metode
alternative (spectrometrie alfa si beta) pentru aceleasi probe de sol, Intre 5 laboratoare
internationale;

(ii) calibrarea in eficientd a detectorilor gama cu cristal de germaniu hiperpur (HPGe) din
laboratorul facultatii si validarea ulterioard a rezultatelor prin participare la Testul de
Competentd organizat de Agentia Internationala pentru Energie Atomica (AIEA) de la Viena.

Teza este structuratd in 8 capitole: un capitol introductiv, doud capitole care prezintd date din
literaturd privind utilizarea radioizotopilor 1n studii de eroziune si principiile de bazd ale
spectrometriei gama, patru capitole care descriu contributiile originale ale tezei si un capitol care
sumarizeazd cele mai importante concluzii, prezentind totodatd aspecte ale unor viitoare
cercetari in domeniu. Analizele de spectrometrie alfa si beta si parte din masuratorile gama au
fost realizate de catre autoare intr-un stagiu de cercetare de 7 luni In cadrul Laboratoarelor AIEA

din Seibersdorf, Austria.

Capitolul 4. Efectul practicilor de cultivare asupra ratelor de eroziune si sedimentare
utilizand "'Cs si '°Pb,,

In urma schimbirii politicii de guvernare la inceputul anilor 1990, terenurile din Roméania au
fost redate vechilor proprietari, rezultind un numar mare de ferme mici cu teren agricol impartit
in parcele Tnguste si favorizand astfel cresterea extinderii si a magnitudinii eroziunii solurilor Tn
multe zone din tard. Obiectivele prezentei cercetari sunt: (i) estimarea eroziunii solurilor si a
ratelor de sedimentare pentru terenurile cultivate din Romaénia utilizdnd simultan inventariile
9Cs si 2'°Pbey (plumb in exces) din profile de sol, (ii) studierea efectelor practicilor agricole
asupra caracteristicilor redistributiei solului, si (iii) determinarea potentialului *'°Pbey ca si trasor
(complementar metodei '*’Cs) in estimarea magnitudinii redistributiei solului.

Zona agricola investigata este localizata 1n partea centrald a Campiei Transilvaniei, in bazinul
raului Mures (N46°36°, E24°06’). In aceastd zona solul este Cernoziom Cambic cu texturd
argiloasa-nisipoasa si o pantd medie de 10%. Conform informatiilor obtinute de la farmierii
locali, acest teren a fost cultivat de-a lungul pantei de catre proprietarii privati in perioada 1946 -
1959. Din 1959 péana in 1991, dupa instituirea Cooperativei Agricole Locale (CAP), toate
parcelele agricole au fost arate Tntr-un singur lot, de sus 1n jos, favorizind accelerarea proceselor
de eroziune.

Metoda radiotrasorului se bazeazd pe comparatia dintre inventariile radionuclidului 1n zona
studiatd si inventarul mediu dintr-o “zond de referintd” pland, neafectatd de procese de
redistributie a solului. Colectarea probelor de sol s-a efectuat la inceputul lunii octombrie 2011,
in doua campanii de colectare, urmarind traseul a doua linii transversale in zona cultivatd. Prima
zond de referintd a fost selectatd in curtea unei case abandonate, terenul fiind acoperit de
vegetatie abundenta si tufisuri, iar un al doilea teren de referinta s-a ales intr-o zonad relativ plana

a unui drum de cAmp inierbat, situat pe coama dealului. Activitatile '*’Cs si '°Pbe, in probele de
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sol s-au determinat prin spectrometrie gama nedistructiva, utilizdnd un detector Ortec HPGe de
tip N (eficienta relativa 34%). Factorul de corectie pentru absorbtia in proba s-a determinat
experimental si a fost aplicat pentru *'°Pb total, considerand energia joasi de masurare de la 46.5
keV. 210PbeX s-a determinat prin diferenta dintre activitatea 20py total si cea a 226Ra din sol.
Pentru caracterizarea fizico-chimica s-au colectat probe de sol suplimentare.

Profilele in adancime ale '*'Cs au relevat o caracteristica similard pentru cele doud zone de
referinta selectate. Inventarul '*’Cs pentru profilul de sol incremental din prima zona de referinti
a Tnsumat 6640 Bq m? (Figura 1a). Majoritatea continutului de YCs (92%) s-a gasit in primii 15
cm ai profilului de sol, fard ca acesta sa fie detectat sub adancimea de 30 cm. in a doua zona de
referinta, inventarul B7Cs a avut o valoare de 4560 Bq m? (Figura 1b). Inventarul mediu de
referinta pentru cele 10 profile de sol s-a determinat la 5460 + 880 Bq m™. Valorile inventariilor
profilelor de sol din zonele de referintd au fost cuprinse intre 4560 Bq m™ si 6950 Bq m?,
indicAnd un grad admisibil de variabilitate spatiald pentru B7Cs (coeficientul de variatie (CV):
16%). S-au efectuat analize si pentru determinarea activitatii 210Pbex in profilul de sol
incremental din prima zona de referinta, dar valorile *°Ra (prin care s-a estimat *10py, suportat)
au fost mai mari sau egale In comparatie cu 219pp, total, rezultdnd o valoare nesemnificativa a
219pp,,. Prezenta vegetatiei abundente, lipsa unui aport recent semnificativ a *'’Pbe, sau prezenta
unei activitati crescute a radiului in sol, si astfel a unor concentratii crescute a *1%pp suportat, pot
cu sigurantd sd limiteze utilizarea *%Pb,, in investigatii ale redistributiei solului daca valoarea
inventarului de referintd nu poate fi determinati. Inventarul *'°Pb,, mésurat pentru a doua zona

de referinta a fost 9640 Bq m~, 95% interval de incredere.

" Cs activity (Bq kg Radionuclide activity (Bq kg')
0 10 20 30 40 50 60 70 80 0 10 20 30 40 50 60 70 80
[1] 1 1 1 L 1 1 1 1 (' 1 1 1 1 1 1 1 1
.
) A
50 50 .
100 4 . 100 {— ——----j
E 150 E 150 a4
e Py
< . = |
= 200 = 200 ]
= = .
o (M) ;
= 250 = 250 4
2 . 4 .
g g ,
E 300 o304 | s
% ot : .
3 3501 S3s0+4 [ e
£ E .
g a0 4, Za004 |
< <
- 57 : 450 - pb_ inventory = 9640 Bq m*
“'Cs inventory = 6640 Bq m”~
S00 1 500 "'Cs inventory = 4560 Bqm”
a) ss0- b) J

Figura 1. a) Distributia cu adincimea a '*’Cs in prima zoni de referinti; b) Distributiile cu

adancimea a *'Cs si *1%Pb,, pentru a doua zoni de referinta.

Inventariile '*’Cs si *1%pp,, in zona de studiu evidentiaza valori diferite pentru cele douad linii
transversale (Figura 2), in mare masurd din cauza topografiei terenului si a diferitelor practici

agricole pentru parcelele de unde s-au colectat probele de sol; totusi acestea au avut o orientare



asemandtoare de-a lungul pantei. Majoritatea inventariilor B7Cs (cu exceptia celor mai inalte
puncte de colectare ale fiecarei transversale) sunt mai mari decat valoarea de referinta, reflectand
o potentiald sedimentare a solului si a '*’Cs asociat. Totusi, majoritatea inventariilor *'°Pb., sunt
mai mici decat valoarea de referinta (cu exceptia punctelor de prelevare situate la baza terenului),
relevand caracteristici temporale diferite ale redistributiei solului comparativ cu ¥7Cs. Nivelele
inventariilor '°Pbey si '*’Cs masurate in diferite puncte de prelevare din zona studiati au fost
influentate de schimbarea practicilor agricole asociate cu lichidarea CAP-ului local in 1991. In
ultimii 21 ani, terenul a fost cultivat In parcele inguste de-a lungul pantei (cu exceptia a doua

parcele situate Tn partea superioar si inferioara a terenului), reducand astfel pierderea solului.
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Figura 2. a) Inventariile B¢ si 2meex (kBq m'z) pentru Linia transversala 1; b) Inventariile

B¢ si szbex (kBq m'2) pentru Linia transversala 2;

Corelatii Pearson pozitive semnificative s-au gasit intre inventariile B si 21%p,, (r = 0.76,
p = 0.002), si intre continutul mediu de nisip (cu diametru intre 0.25 mm si 0.5 mm) si
inventariile *’Cs (r=0.71, p = 0.004) si 210PbeX (r = 0.62, p = 0.019), reflectdnd un inventar
crescut al radionuclizilor Tn zonele de acumulare, unde predomind textura grosiera.

Convertirea inventariilor 210Pbex si B7Cs in rate de redistributie a solului (t ha! an'l) s-a
realizat cu ajutorul a doud modele radiometrice pentru terenuri cultivate, si anume Mass Balance
Model 2 (MBM2) si Mass Balance Model 3 (MBM3) pentru *’Cs si pentru *'°Pb., Mass
Balance Model (MBM) and Mass Balance Model with Tillage (MBMT) (Zapata, 2002).

Tabelul 1. Parametrii utilizati In modelele radiometrice de conversie

Parametrii Linia 1 Linia 2
Densitatea (kg m™) 1570 1623
Factorul pentru mérimea particulei, P 1.258 - 2.108 0.737 - 2.391
Factorul pentru mérimea particulei, P' 0.366 - 0.854  0.469 - 0.832
Inventarul de referinti al "*’Cs (Bq m™) 5460 5460
Inventarul de referinta al >'’Pb,, (Bq m™) 9640 9640
Factorul de proportionalitate 0.7 0.7
Adancimea de relaxare (kg m?) 4 4
Anul prelevarii probelor (an) 2011 2011
Adancimea araturii (kg m?) 314 324.6
Constanta araturii (kg m~ yr'') 258.6 363.6




Metoda "*'Cs ne di o estimare a proceselor de redistributie a solului pentru ultimii 25 ani,
considerand contributia mare a depunerilor de la Chernobyl (~73%) 1n aceastd zond. Schimbarile
radicale in practicile agricole din Roménia, la inceputul anilor 1990, au facut ca parcelele din
zona de studiu sa fie arate de-a lungul pantei, rezultind in reducerea eroziunii. Rezultatele
obtinute prin aplicarea celor doud modele pentru ¥Cs sunt comparabile. Valorile mari ale
ratelor de eroziune determinate prin metoda 2'’Pb., reflectd bine practicile araturii de sus in jos
din perioada CAP-ului, Incepand cu sfarsitul anilor 1950. Ratele nete de eroziune rezultate din
masuratorile 210Pbex pentru ambele linii transversale demonstreaza un risc de eroziune in
suprafatd de la moderat la mare pentru ultimii ~ 60 ani.

Aplicarea combinatd a masurdtorilor de B si *1%p,, reprezintd prima Incercare de a
cuantifica schimbdrile in magnitudinea eroziunii solurilor in Romania. Estimérile pe termen lung
ale 210PbeX au relevat un risc de eroziune a solului de la moderat la mare, datorat in mare masura
practicilor improprii de cultivare a solului de sus n jos 1n timpul existentei CAP-ului, cuprinzand
o perioada totala de 30 ani (1959 - 1991). O datd cu schimbarile sistemului de cultivare (de-a
lungul pantei) la inceputul anilor 1990, riscul de eroziune a scazut si ratele de redistributie a
solului pe termen mediu furnizate de metoda cesiului aratd preponderenta unui proces de
sedimentare in teren. Studiul a evidentiat foarte bine influenta practicilor de cultivare asupra
proceselor de eroziune a solului prin utilizarea combinata a celor doi radiotrasori, avand origini
distincte si timpi de Injumatatire diferiti. Rezultatele demonstreaza o relatie strinsa intre
inventariile méasurate ale *’Cs si 2'°Pb., si ratele de redistributie ale solului derivate din ambele

metode radiometrice.

Capitolul 5. Incertitudinile legate de parametrii de intrare in modelul radiometric al
ratelor de redistributie a solului: Cazul solurilor nedisturbate

Desi radiotrasorii au fost utilizati la estimarea redistributiei solului Tncepand cu anii 1960,
existd incd nevoia de informatii i indrumare In determinarea cu precizie a unor parametrii de
intrare pentru modelele radiometrice ale redistributiei solului. Acesta este in special cazul cind o
eliberare nucleard accidentald are o contributie majora asupra inventarului total al *’Cs in sol,
conducind la surse de incertitudine demne de atentie in evaluarea radiometricd a eroziunii i
sedimentarii. Obiectivele prezentei cercetdri sunt:
(1) aplicarea ecuatiei difuziei si convectiei pentru profilul 7Cs in sol, intr-o zona de referinta,
utilizand metoda celor mai mici patrate pentru determinarea coeficientului de difuzie si a vitezei
de convectie a cesiului de la Chernobyl, precum si a cesiului provenit din testele nucleare;
(i) evidentierea impactului parametrilor de intrare (ex. inventarul mediu de referinta, contributia
depunerilor de la Chernobyl, coeficientul de difuzie, D si viteza de convectie, v pentru P7Cs in
sol, factorul de corectie pentru marimea particulelor) utilizati Tn aplicarea Modelului Difuziei si
Migratiei (DMM) pentru terenuri necultivate;
(iii) estimarea ratelor de eroziune si sedimentare pentru pasunile din Romania utilizand B7¢s.

Probele de sol au fost colectate dintr-o pasune degradatd din judetul Cluj, bazinul Somesului,

localizata la extremitatea vestica a Campiei Transilvaniei (N46°52', E23°45"). Acest teren nierbat
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are o topografie complexa, cu taluzuri proeminente si o panta medie de 10%. Doud campanii de
colectare a probelor au fost intreprinse in noiembrie 2010 si in iulie 2011. Doudsprezece profile
de sol au fost prelevate pana la adancimea de 40 cm, de-a lungul a doud linii transversale
paralele. Pentru stabilirea valorii medii de referinta a inventarului 1¥7Cs, s-au considerat aleator 5
puncte de prelevare (unul incremental si 4 in Intregime, fiecare insuménd 3 profile alaturate) intr-
o terasd inierbata neperturbatd, situata la aproximativ 500 m vest de zona de studiu. Doi detectori
Ortec HPGe, unul de tip ‘N’si unul de tip ‘P’, cu eficiente relative de 34% si respectiv 30%, au
fost utilizati pentru analizele gama. Cateva proprietati fizico-chimice ale solului s-au determinat
prin analiza unor probe suplimentare, corespunzatoare fiecarui profil, cum ar fi: textura, pH,
potential de oxido-reducere (ORP), conductivitate electrica (EC), total solide dizolvate (TDS),
continutul de apd (%), densitatea (g cm'3) si continutul de humus (%).

Modelul difuziei si convectiei s-a fitat pe datele experimentale pentru a descrie comportarea si
distributia 37Cs 1n sol ca urmare a celor doud contaminiri radioactive aparute mai 1ntéi In 1963,
iar apoi In 1986. Inventarul Ycs pentru zona investigatd s-a aproximat pe baza modelului lui
Sarmiento si Gwinn (1986). Un inventar de 766 Bq m? a rezultat pentru cesiul provenit din
testele nucleare, la momentul prelevarii probelor. Diferenta dintre continutul total masurat al
97Cs 1n profilul de sol incremental si cel provenit din testele nucleare reprezinti cesiul derivat in
urma accidentului de la Chernobyl, atingdnd 1823 Bq m?, Variatia acestor parametrii a fost
limitatd la un maxim de 5% in aplicarea procedurii celor mai mici patrate. In urma fitarii datelor
experimentale, valorile coeficientului de difuzie (D) si al vitezei de convectie (v), respectiv v, =
0.350 cm an™ §i D, = 0.321 cm” an™, s-au obtinut pentru migratia in adincime a cesiului provenit
din testele nucleare, iar v; = 0.097 cm an’ si Dy = 0.15 cm® an” pentru distributia in sol a
cesiului de la Chernobyl. Migratia verticald a B7Cs cu doua origini distincte apare a fi diferita.
Dupi cum s-a evidentiat in Figura 3, maximul inferior al profilului *’Cs care apare la 15-20 cm,
indica o dispersie longitudinald mai larga a radionuclidului provenit din testele nucleare, in timp

ce maximul asociat depunerii de la Chernobyl a fost identificat la 2.5-5 cm de suprafata solului.
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Figura 3. Distributia experimentala a 1¥Cs cu adéncimea in zona de referinta, curbele de fitare

ale cesiului de la Chernobyl si a celui provenit din testele nucleare
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Cele doua linii transversale (T1 si T2) din zona de studiu nu prezinta caracteristici similare ale
inventariilor cesiului pe lungimea pantei (Figura 4). Diferenta se datoreaza in mare masurd
topografiei terenului, cu taluzuri si povarnisuri evidente in partea de NE a terenului (T1).
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Figura 4. a) Inventariile *’Cs (kBq m™) pentru T1; b) Inventariile *’Cs (kBq m™) pentru T2.

Inventarul mediu de referinta al B7Cs, corespunzator celor 5 profile combinate de sol, s-a
determinat de catre lurian et al. (2012) 1a 3160 + 867 Bq m? (inventarul + deviatia standard, 2¢
interval de incredere), avand un coeficient de variatie (CV) de 27%.

Parametrii cheie necesari aplicarii modelului radiometric DMM sunt: (i) inventarul de
referinta (Bq m'z), (ii) viteza de convectie, v (kg m?> an’l) si coeficientul de difuzie, D (kg2 m™*
an’l), (iii) contributia cesiului de la Chernobyl (%) in totalul inventarului 37Cs 1n zona studiata,
(iv) factorii de corectie pentru marimea particulelor (P si P'), si (v) adancimea de relaxare (H),
pentru care, in cazul terenurilor neperturbate, se considerd o valoare de intrare de 5 kg m™
(Walling et al., 2002). Acesti parametrii s-au determinat utilizdnd date experimentale, cu
exceptia parametrului H, care este dificil de determinat experimental deoarece 1n prezent fluxul
Cs in atmosferd este neglijabil, fiind imposibil de reprodus conditiile perioadei ciderilor
radioactive maxime. Datoritd preponderentei >’Cs de la Chernobyl in zona studiati, relativ la
¥7Cs derivat in urma testelor nucleare (raportul dintre B7Cs de la Chernobyl si cel provenit in
urma testelor nucleare este aproximativ 4:1), se poate considera ca rezultatele obtinute in urma
modelirii *’Cs prezinti estimiri ale mediei anuale a ratelor de redistributie a solului pentru o

perioada cuprinsa intre 1986 si 2010 (2010 fiind anul prelevarii probelor).

Tabelul 2. Lista parametrilor utilizati in modelul radiometric de conversie (DMM)

Parametru Valoare
Inventariile '*’Cs (Bq m™?) 1157 - 4629
Factorul de corectie pentru marimea particulelor, P 1.01 - 1.67
Factorul de corectie pentru marimea particulelor, P’ 0.33 - 0.76

Inventarul de referinti al '*’Cs (Bq m™) 3160
Adancimea de relaxare, H (kg m?) 5
Anul prelevarii probelor (an) 2010
Contributia cesiului de la Chernobyl (%) 2%
Coeficientul de difuzie, D (kg’ m™ yr'") 28.2
Viteza de convectie, v (kg m? yr'') 2.012
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Tabelul 3. Estimarea ratelor de redistributie a solului

Estimarea ratelor de redistributie a solului Valoare
Rata bruti de eroziune (t ha” an™) -12.2
Rata medie de eroziune in zonele erodate (t ha™ an™") -16.2
Rata medie de sedimentare in zonele cu depunere (t ha' an™) 4.2
Rata neta de eroziune (t ha” an™) -6.6
Rata de transport a sedimentelor (%) 54%

Autoarea a demonstrat cd neglijand contributia unuia dintre acesti parametrii, rezultatele

finale pot fi supraestimate sau subestimate semnificativ (Figura 5).

*  DMM with P=1 ® DMM with Reference Inventory < 15%

A  DMM with 25% Chernobyl contribution O DMM with Reference Inventory > 15%

A DMM with 80% Chernobyl contribution O DMM optim (using paramer values

r  DMM with different D and v hased on experimental data and given in Table 5.1)
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Figura 5. Analiza de senzitivitate a parametrilor de intrare pentru modelul radiometric de
redistributie a solului DMM (valorile negative ale ratelor de redistributie a solului reprezinta

eroziunea netd si valorile pozitive sedimentarea neta)

Modelul romanesc pentru eroziunea solurilor, ROMSEM (Motoc et al., 1979) furnizeaza
estimari ale ratelor de eroziune hidric (t ha™ an™) pe baza: datelor de precipitatii, a informatiilor
despre utilizarea terenului, a observatiilor 1n teren si a datelor topografice. Valoarea ratei de
eroziune calculati de ROMSEM de -4.17 t ha” an este comparabila cu rata eroziunii nete pe
termen mediu obtinuta cu ajutorul modelului radiometric DMM.

In general solurile din zona investigatd au o textura find, dar s-a putut face si o diferentiere
intre cele douad linii transversale. Continutul de humus din probele de sol colectate din zona Jucu
a variat intre scazut (aproximativ 2%) si ridicat (aproximativ 5%), prezentand valori mai mici
pentru a doua line transversala, unde si procesele de eroziune sunt apreciabile. Coeficientii de
corelatie Pearson intre inventariile totale ale '*'Cs (0-40 cm) si diferiti parametrii fizico-chimici

masurati in 12 probe de sol s-au determinat utilizand programul statistic GraphPad Prism 6 si au
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artat ci inventarul '*'Cs este corelat pozitiv semnificativ (la un nivel de 0,05) cu continutul de
humus (r = 0.63) si cu ORP-ul (r = 0.59), dar corelat negativ (r = -0.60) cu pH-ul.

Prin aplicarea ecuatiei difuziei-convectiei pentru profilul vertical al *’Cs in zona de referintd,
rezultatele experimentale au fost bine fitate. Estimarea cantitatii de BT provenit din testele
nucleare s-a realizat in functie de regimul precipitatiilor si locatia geograficd a zonei de studiu.
Astfel, contributia cesiului de la Chernobyl 1n zona de referinta s-a determinat la 72% din totalul
inventarului '*'Cs. Coeficientul de difuzie si viteza de convectie a '>’Cs pentru solul neperturbat
au fost derivate statistic, atit pentru cesiul de la Chernobyl, cét si pentru cel provenit din testele
nucleare, utilizind ecuatia convectiei-difuziei. Estimarea ratei nete de eroziune a solului pentru
pasunea din Romania s-a obtinut utilizind modelul DMM pentru P7Cs si are o valoare de -6.6 t
ha™ an™, comparabila cu rata eroziunii solului derivata cu ajutorul ROMSEM.

Dupa cum s-a evidentiat Tn acest studiu, modelul radiometric DMM este foarte sensibil la
diferiti parametrii de intrare si o atentie speciald este necesard in estimarea acestora. Ratele de
eroziune estimate sunt corelate pozitiv cu D, v si contributia cesiului de la Chernobyl, dar invers
corelate cu factorii de corectie ai marimii particulelor. Dupa cum sugereaza rezultatele prezentei
cercetari, integrarea n cadrul modelelor de conversie a unei modalitati de estimare a impactului
incertitudinilor cauzate de parametrii modelului radiometric ar fi o realizare importantd. Ar
trebui stabilite intervale de Tncredere pentru o estimare fiabild a ratelor de redistributie a solului,

iar limitele superioare si inferioare integrate in modelele de conversie.

Capitolul 6. Distributia spatiala a "Be in soluri dupi ploi abundente

Intregul experiment si masurdtorile gama a probelor de sol s-au realizat de cétre autoare la
IAEA Soil and Water Management & Crop Nutrition Laboratory din Seibersdorf, Austria, pe
durata unui stagiu de cercetare de 4 luni, perioadd in care d-ra Andra-Rada Iurian a lucrat sub
supravegherea d-lui Long Nguyen, a d-lui Gerd Dercon si a d-lui Joseph Adu-Gyamfi

Distributia spatiald uniforma a "Be pre-existent si a celui asociat cu un interval de precipitatii
reprezintd presupuneri cheie in studiul eroziunii solurilor. Ca urmare a numarului limitat de
probe care trebuie masurate Intr-un timp relativ scurt datorita dezintegrarii rapide a beriliului-7,
aceste presupuneri nu sunt verificate pentru zona de referintd. Obiectivul prezentei cercetari il
constituie estimarea variabilitdtii spatiale a "Be dupi doud evenimente consecutive cu precipitatii
abundente pentru o parceld apartinand terenului experimental din Seibersdorf.

Terenul propus investigatiei si care urmeaza a fi validat ca si zond de referinta este localizat
intr-o zona plana, fard vegetatie si neperturbatd de la ultima ardturd din toamna anului 2011.
Zona de studiu este situata la 45 km sud de Viena (N47°58’; E16°30’), Austria Inferioara, pe
terenul experimental al Laboratoarelor AIEA din Seibersdorf. Dupa o perioada extinsa cu ploi de
mica intensitate, fara a avea o influentd eroziva evidentd asupra solului, la sfarsitul lunii iulie
2012 au aparut doua furtuni consecutive care au produs precipitatii totale de 81 mm in 6 zile.
Considerand caracteristicile regionale si sinoptice precizate de Seibert et al. (2007), care pot sa

conduca la aparitia unor ploi abundente in Austria, si stiind cd mari cantitati de precipitatii de



33.6 mm s-au acumulat In 12 ore in 20-21 iulie si respectiv 28.2 mm 1n 3 ore in 25 iulie, aceste

evenimente pot fi considerate precipitatii abundente.
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Figura 6. (a) Precipitatiile zilnice (mm zi'h) pentru zona studiata in perioada ianuarie 2010 —
iulie 2012, si (b) precipitatiile orale pentru perioada cu intentitati maxime ale precipitatiilor

Pentru a cuprinde tot ‘Be detectabil, profilele de sol s-au colectat pana la adancimea de 40
mm. Toate profilele s-au prelevat utilizind Fine Soil Increment Collector (FSIC), construit si
testat de catre Laboratoarele AIEA din Seibersdorf (Mabit et al., 2013).

Figura 7. Profil de sol in interiorul tubului de inox al FSIC: (a) in timpul prelevarii probei, si (b)

in timpul rdzuirii incrementale

Zece profile de sol au fost colectate din zona studiatd. Un profil incremental s-a razuit in
straturi de 2,5 mm, iar celelalte profile au fost sectionate in straturi de 20 mm pentru a evita
diluarea 'Be in intreaga masa de sol. Analizele gama-spectrometrice s-au realizat cu ajutorul
unui detector Ortec HPGe, cu eficientd relativd de 110%. Distributia verticald a "Be 1n solul din
Seibersdorf prezintd o descrestere exponentiald pana la adancimea de 25 mm (Figura 8), avand
activitatea maxima (13.7 Bq kg'l) in stratul de la suprafata (primii 2,5 mm). Adancimea masica
de relaxare (hy) pentru zona investigata s-a obtinut prin fitarea ecuatiei exponentiale din Figura 8
si are o valoare de 6,9 kg m™. Pentru cele 10 puncte distincte din zona selectati s-a determinat un

inventar mediu de 312 Bq m’. Aceasti valoare medie corespunde unei cantitati totale de
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precipitatii de 295 mm in ultimele 5 luni anterioare prelevarii probelor, reprezentand timpul
necesar activititii maxime a 'Be de la suprafata solului si se dezintegreze pand la valoarea

activitatii minime detectabile (MDA).
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Figura 8. Distributia verticali a 'Be in sol. Barele de eroare reprezinti incertitudinile relative

combinate, la un nivel de incredere de 95%.

Tabelul 4. Inventariile 'Be (Bq m?) pentru punctele de prelevare si statistica

Inventarul "Be Eroarea standard

Identificarea profilului de sol (Bq m?) combinata
4 (Bq m”)

P1 227 84
P2 302 45
P3 280 47
P4 329 51
P5 232 50
P6 332 70
P7 294 60
P8 392 81
P9 334 50
P10 401 73

Media aritmetica (Bq m™) 312

Deviatia standard (STD) 58

Coeficientul de variatie (CV %) 19%

Coeficientul de variatie rezultat are o valoare acceptabila de 19% pentru un teren plan
neperturbat, care nu prezintd semne ale redistributiei solului dupa aparitia ploilor abundente.
Astfel terenul experimental din Seibersdorf poate fi considerat a fi o zona de referintd potrivita
pentru noi investigatii in eroziunea solurilor cu ajutorul "Be.

Utilizarea 'Be in dinamica solurilor si a sedimentelor este incd in fazi incipientd, fiind

necesare cercetari viitoare pentru explorarea 1n intregime a acestui potential. Studiul de fata
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prezintd rezultate preliminarii asupra variabilitaatii spatiale a "Be in sol, in scopul validarii unei
caracteristici cheie privind comportarea radiotrasorului, si care trebuie luata In considerare cand
il utilizam ca si trasor al dinamicii solului. Coeficientul de variatie de 19% obtinut pentru o
parceld mica, aratd un grad de variabilitate acceptabil, demonstrind totodatd oportunitatea
selectdrii terenului experimental ca si zond de referintd pentru viitoare cercetari in redistributia
solului. Cu toate acestea, existd nevoia unei intelegeri mai aprofundate a fluxului depozitional al
"Be in zoni si al asigurdrii validarii tuturor presupunerilor corelate cu utilizarea 'Be in studii de

redistributie a solului pentru terenuri mai extinse.

Capitolul 7. Probleme specifice spectrometriei gama

Validarea masuratorilor prin intercomparare

Performanta analitici a procedurilor actuale implicate in masuritorile gama din cadrul
laboratorului facultatii nu a fost evaluatd extern prin participare la teste internationale de
competentd sau prin exercitii de intercomparare. Cu toate acestea, in 2007 s-au facut eforturi
pentru validarea metodologiilor incipiente aplicate in masurdtorile gama (Timar et al., 2007).
Astfel, autoarea -a initiat si condus un exercitiu de intercomparare intre laboratoare radiologice
internationale, cu un interes specific pentru cativa radionuclizi naturali si "*’Cs artificial in probe
de sol, In scopul validarii acuratetei masuratorilor gama realizate de laboratorul facultatii, ca si
procedura externd de validare. Doua laboratoare din Ungaria (Central Radiological Laboratory,
Hungarian Agricultural Authority, Budapest si Institute of Radiochemistry and Radioecology,
University of Pannonia, Veszprem) si un laborator radiometric din Austria (Division of Physics
and Biophysics, Department of Materials Research and Physics, University of Salzburg) au fost
implicate in aceasta intercomparare. In plus, probele au fost masurate si In cadrul International
Atomic Energy Agency (IAEA), Terrestrial Environment Laboratory from Seibersdorf in
perioada stagiului de cercetare efectuat de d-ra Andra-Rada Iurian. Trei tipuri de masuratori s-au
realizat n cadrul Laboratoarelor AIEA pentru acest exercitiu de intercomparare: (i) doud seturi
de masuratori gama in geometrii diferite (cilindrica, B87 si disc, BS), si (ii) analize alfa- si beta-
spectrometrice ca metode alternative pentru determinarea “*°Ra si *'°Pb.

Obiectivele acestui exercitiu de intercomparare sunt: (i) verificarea acuratetei rezultatelor
analitice prezentate de catre laboratorul FSIM din Cluj-Napoca si utilizate de cétre autoare la
estimarea ratelor de eroziune In Campia Transilvaniei, (ii) identificarea unor actiuni de remedire
pentru procedura gama utilizatd de catre laboratorul facultatii, acolo se vor detecta probleme 1n
performanta masurétorilor, (iii) verificarea comparativa a rezultatelor masuratorilor prezentate de
fiecare laborator participant, si (iv) identificarea celei mai potrivite tehnici analitice pentru
dterminarea radionuclizilor de interes in probe de sol.

Probele implicate in intercomparare au continut sol neperturbat din curtea unei case vechi din
zona Mures (Romaénia), si reprezintd un Intreg profil de sol, pana la 40 cm, cu straturi de 5 cm,
utilizat ca si profil de referintd intr-un studiu pentru estimarea eroziunii solului (urian et al.,
2013). Solul a fost uscat la aer si apoi in etuvad 24 ore la 105°C. Dupa ce s-a maruntit manual si

s-a trecut prin sita la 1 mm, probele au fost inchise in cutii de plastic (numite geometrii disc BS)
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cu diametrul extern de 72.9 mm, grosimea peretelui si a fundului cutiei de 1.16 mm si inaltime
de 14 mm, sigilate cu banda electrica si pastrate minim 3 saptdmani pentru atingerea echilibrului
intre **°Ra, ***Rn si urmasii acestora. Opt probe de sol au circulat intre laboratoarele participante
pentru determinarea activitatii 137Cs, 226Ra, 210Pb, K si 2BAc (Bq kg’l, sol uscat) utilizand
metodele folosite in analizele de rutina ale fiecarui laborator, in principal spectrometria gama.

Doi detectori Ortec HPGe sunt in prezent utilizati in cadrul Laboratorului de spectrometrie
alfa si gama din Cluj-Napoca: (i) un detector coaxial Ortec de tip "P” (GEM30P4) cu fereastra
de Al, eficienta relativa 30% si rezolutie de 1.85 keV pentru linia %Co la 1.33 MeV, si (i1) un
detector coaxial Ortec de tip "N” (GMX30P4-ST) cu fereastra de Be, eficientd relativd 34% si
rezolutie de 1.92 keV pentru linia “Co 1a 1.33 MeV. Instalatiile gama-spectrometrice
incorporeazd si o protectie pasiva pentru fond (turn din plumb vechi de 8 cm grosime, cu un scut
suplimentar de Cu 1n interiorul turnului, de 3 mm). Masurdtorile gama realizate in cadrul
laboratorului facultatii utilizeaza metoda calibrarii directe si materiale de referinta certificate cu
activitate cunoscutd (IAEA-375, IAEA-312, IAEA-447). Dezavantajul metodei este ca numai
radionuclizii prezenti in materialul de referinta pot fi masurati. Corectii s-au facut pentru fond si
pentru dezintegrare la data prelevarii probelor (1 octombrie 2011). O corectie suplimentara de
absorbtie in probi s-a realizat pentru *'°Pb utilizind o tehnici experimentali. Procedura internd
de validare a rezultatelor a utilizat doud abordari diferite: (1) masuratori repetate a unor probe de
sol, folosind aceeasi metoda de calibrare directd si aceeasi sursa de referintd, si (2) masuratori ale
unor materiale de referinta secundare, avand geometrie si compozitie similara.

Metoda experimentald utilizatd pentru corectia absorbtiei In proba a energiei gama joase a
*19pp se bazeazi pe procedura transmisiei propusi initial de Cutshall et al. (1983) si modificata
de Khater and Ebaid (2008). Factorul de absorbtie utilizat in determinarea activititii *'’Pb
raportat la materialul de referinta IAEA-447, este dat ca si raportul dintre rata transmisiei relative
pentru IAEA-447 si factorul relativ de transmisie pentru fiecare proba de sol. Neglijand efectul
absorbtiei in proba pentru energia gama joasd a 219pp, activitatea acestuia in probele de sol din
Zau ar fi subestimatd cu 16,5%.

Masuratorile gama pentru cele 8 probe de sol implicate in intercomparare s-au realizat de
citre autoare la JAEA Terrestrial Environment Laboratory din Seibersdorf, Austria, Tn perioada
unui stagiu de cercetare de 3 luni, 1n care d-ra Andra-Rada lurian a lucrat sub supravegherea d-
nei Dr. Alessia Ceccatelli. Activitatea radionuclizilor naturali (210Pb, 226Ra, 228Ac, 40K, 235 U)sia
B37¢g artificial in probele de sol s-a determinat utilizand doi detectori Canberra, anume BE5S030P
si BE2825, cu fereastra de carbon, ecranati cu 15 cm plumb. Ambii detectori au fost calibrati in
eficientd cu o sursa radioactiva volumetricd continind radionuclizi micsti In geometrie cilindrica,
B87 (diametru interior 55,91 mm, grosimea peretelui 1,34 mm, grosimea fundului 1.82 mm), cu
densitatea de 0.985 g cm™, certificati de Czech Metrology Institute. Pentru validarea internd a
masuratorilor s-a utilizat materialul de referinta [AEA-447.

Pentru a lua in considerare efectul geometriei in determinarea activitdtii probei pentru un
anumit radionuclid, probele de sol au fost masurate atat in geometria originald, BS5, cat si in

geometria B87. Comparand cele doua seturi de masuratori, diferente mari au fost evidentiate in
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cazul ***Ra datorita corectiel puternice pentru energia de interferenta a 2y si a incertitudinii
statistice mari care a insotit determinarea activititii *>U prin spectrometrie gama.

S-au raportat si activitatile radionuclizilor rezultate din utilizarea eficientelor derivate automat
cu ajutorul programului LabSOCS, in scopul evaluarii diferentelor intre determinarea automata
si manuald a eficientei la diferite energii. Diferenta relativd (%) dintre activitatea fiecarui
radionuclid calculatd cu ajutorul eficientei experimentale si activitatea obtinutd cu ajutorul
eficientei derivatid din aplicarea LabSOCS, s-a incadrat intre -14% (pentru *°K mdisurat cu
detectorul BE2825) si 12% (pentru 21%pp), pentru toate probele si pentru fiecare geometrie
selectatd (B87 si BS).

Corectii de dezintegrare s-au aplicat raportat la data de referintd din Certificat pentru solutia
standard multigama 1n cadrul procedurii de calibrare n eficientd, si pentru probele de sol cu data
prelevarii acestora (1 octombrie 2011). S-au considerat si corectii pentru geometrie si pentru
atenuare in proba, corectii pentru efectul de coincidenta, atat pentru solutia standard, cat si pentru
probe, corectii de fond si corectii ale radionuclizilor de interferenta.

Compozitia elementald si coeficientii de atenuare masicd ai solului utilizat pentru
intercomparare sunt necesare pentru calcularea factorilor de corectie aplicati In determinarea
activitatii radionuclizilor. Programul XCOM (Berger and Hubbell, 1987) s-a utilizat pentru
calcularea coeficientilor de atenuare pentru probele de sol din Zau. Evaluarea compozitiei
matricii de sol s-a realizat prin spectrometrie de fluorescenta cu raze-X, utilizand presa X-Press
3635 si spectrometrul EDXRF (Spectro XLab 2000) din cadrul IAEA Physics Section
Laboratory, NA Division of Physical and Chemical Sciences din Seibersdorf, n perioada
stagiului de cercetare efectuat de d-ra Andra-Rada Iurian.

Continutul de *10pp si *6Ra din probele de sol s-a evaluat si prin metoda scintilatorului lichid
(LSC) si prin spectrometrie alfa, ca tehnici alternative spectrometriei gama. Aceste masuratori s-
au realizat de catre autoare in cadrul IAEA Terrestrial Environment Laboratory din Seibersdorf,
in perioada unui stagiu de cercetare de trei luni, lucrand sub supravegherea d-lui Dr. Kis-
Benedek Gyula.

Metoda prezentatd aici este aplicatd 1n practica laboratorului de separdri radiochimice IAEA
Terrestrial Environmental Laboratory (Shakhashiro et al., 2012; IAEA, 2010) si se bazeaza pe o
simpld si eficientd separare simultand a Pb si Ra de Ba (Sill, 1987; Vajda et al. 1997). Dupa
finalizarea procedurii, *26Ra este determinat prin spectrometrie alfa si dilutie izotopica, iar 21%py,
prin metoda scintilatorului lichid. Rasina Sr Spec a fost selectatd pentru separarea simultand a
plumbului si a radiului. In cazul plumbului, factorul de recuperare s-a verificat gravimetric,
utilizand Pb** inactiv sub forma solutiei de Pb(NO3),, Tn timp ce pentru analiza *26Ra, s-a utilizat
*»Ra (fiica ***Th-ului). Determinarea procentului de recuperare chimicd a fost posibild prin
intermediul *'’At la energia de 7.07 MeV, utilizind ecuatiile dezintegrarii, deoarece *'’At nu
prezintd interferente cu alti radionuclizi cu emisii alfa (Jia et al., 2006, 2007).

Pentru fiecare dintre cele patru probe de sol implicate In determindrile radiochimice s-au
preparat cate doud subprobe, impreuna cu un material de referinta certificat de AIEA (IAEA-

447) in scopul asigurdrii calitdtii masurdtorilor, si o probd goald pentru verificarea fondului.
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Sistemul alfa-spectrometric (Ortec OCTETE, cu detectori PIPS) si programul Genie 2000 s-au

utilizat pentru determinarea activitatii radiului in probele de sol. Activitatea “*Ac a atins un

maxim dupd 17,4 zile, crescind la un maxim de 44% din activitatea initiala a trasorului 2BRa.
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Figura 9. Spectrul alfa al radiului intr-o proba de sol utilizand trasorul *’Ra si inregistrat: (a)

3,7-8 zile dupa separarea Ra/Th; (b) masurat din nou dupa aproximativ 17 zile de la separare

Analizele beta-spectrometrice ale surselor de *'°Pb s-au realizat cu ajutorul scintilatorului
lichid Wallac Quantulus 1220. Trei masuratori consecutive (200 minute / masuratoare) s-au

efectuat pentru probe si fond utilizand metoda ferestrei duble. Aceastd metoda permite corectarea

contributiei ?19Bj din intreaga regiune a *'°Pb (Figura 10).
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Figura 10. Spectrul beta al *'°Pb cu selectarea ferestrei duble

Rezultatele raportate de cele 5 laboratoare radiometrice internationale pentru activitatile B7Cs,

210pp, 22°Ra, K si 2BAc in opt probe de sol s-au evaluat pentru intercomparare. Fiecare

laborator participant a prezentat valori ale masuratorilor gama-spectrometrice pentru aceleasi
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probe de sol In geometria BS, dar utilizand metode diferite pentru calibrarea detectorilor gama 1n
eficientd. Datele tuturor participantilor au fost mai intai evaluate 1n functie de diferenta relativa
intre valoarea analistului si valoarea de referintd, exprimata ca si procent. Deoarece nu au existat
valori desemnate initial pentru activitatea radionuclizilor din probele implicate in acest exercitiu
de intercomparare, valorile de referinta s-au calculat pentru fiecare radionuclid in fiecare proba
de sol ca si media aritmetica a tuturor valorilor activitatilor raportate. Diferenta relativd maxima
acceptatd (MARB) s-a stabilit la 25% pentru toti radionuclizii in toate probele.

Figurile 11 prezinta rezultatele finale ale laboratoarelor ca si diferenta relativa (%) raportata la
valorile medii de referintd propuse pentru radionuclizii de interes in toate probele de sol.
Denumirea laboratoarelor s-a codificat cu numere arabe, iar diferitele tehnici de mdasurare
utilizate Tn cadrul AIEA au fost codificate suplimentar cu litere mari: codul 5A pentru rezultatele
gama in geometria disc (BS), codul 5B pentru datele gama 1n geometria cilindrica (B87) si codul
5C pentru determinarile alfa- si beta-spectrometrice. Laboratorul din Cluj-Napoca a primit codul
1. Dupd cum se poate observa, cele mai putin problematice determindri au fost acelea ale Ac si
K. In cazul 'Cs, valorile raportate au ardtat o diferentd relativd mai mare pentru probele cu
activitati mai mici. 1%p nu a fost atét de problematic pe cét se astepta datoritd dificultatilor
legate de corectia efectului de atenuare Tn proba la energii mici. Un singur laborator a prezentat o
discordanta sistematicd Tn comparatie cu valorile medii propuse, ca urmare a omiterii corectiei de
absorbtie in proba In determinarea activitatii.
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Figura 11. Rezultatele individuale pentru fiecare probd masurata de fiecare laborator, date ca si
diferenta relativa in raport cu valoarea medie de referinta pentru (a) B¢, (b) 210pp, (¢) *°Ra, (d)

YK, (e) *®Ac. MARB-ul stabilit este reprezentat cu linie punctati.

Cele mai problematice rezultate in urma intercompararii au fost in cazul determinarii *Ra.
Doar 68% dintre valorile raportate s-au Tncadrat in procentul MARB. Cu toate acestea, rezultate
de succes s-au obtinut de catre primele doua laboratoare si de citre AIEA pentru geometria B87.
Unul dintre laboratoare nu a raportat nici o valoare pentru radiu. Totusi, cele mai consistente
rezultate raportate pentru *'°Pb si *°Ra au fost cele derivate din spectrometria alfa si metoda
scintilatorului lichid.

Scorul-Z individual al laboratorului facultatii s-a calculat pentru fiecare radionuclid cu scopul
estimdrii performantei laboratorului din Cluj-Napoca in termeni de acuratete. Aceasta procedura
a fost acceptata ca si standard pentru ISO/IUPAC (ISO, 1997). Deviatia standard tinta s-a stabilit
la o valoare fixa de 10%. Performata scorului-Z a laboratorului este prezentatd n Figura 12,

pentru fiecare radionuclid considerat. Liniile punctate reprezintd limitele de performanta
acceptabile si Indoielnice.
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Figura 12. Evaluarea scorului-Z pentru laboratorul din Cluj-Napoca
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Masurétorile realizate de cétre laboratorul facultatii prezintd in general rezultate acceptabile
pentru acuratete. Dintre toate datele raportate, 34 rezultate (92%) au fost acceptabile (Z < 2), 2
rezultate au fost indoielnice si un rezultat neacceptabil. Rezultatele obtinute pentru *'Cs, *'°Pb si
2Ra valideaza masuritorile gama-spectrometrice ale probelor de sol, realizate cu scopul
modelarii radiometrice a eroziunii solului.

Cumuland toate datele, doar 13% din totalul de 206 rezultate evaluate s-au situat in afara
diferentei relative maxime acceptate de 25%. “°K si **Ac au prezentat diferente foarte mici
raportat la valoarea medie de referinta, Tn timp ce discrepante mai mari au fost identificate 1n
cazul **°Ra, datoritd numeroaselor incertitudini legate de determinarea cu acuratete a acestuia
prin spectrometrie gama. Cu toate acestea, rezultate satisfacatoare pot fi obtinute pentru toti
radionuclizii, cu conditia aplicarii tuturor masurilor de corectie in determinarea activitatii
acestora. In cazul cercetarilor privind redistributia solului, in care pot fi implicate chiar si sute de
probe, determinarea simultand a radiotrasorilor si procedurile rapide la costuri scdzute sunt
optime si pot fi asigurate doar prin tehnica spectrometriei gama. In aceasta consideratie,
procedurile pentru controlul calititii, participarea la testele de competente si exercitiile de
intercomparare sunt de o maxima importantd pentru validarea rezultatelor gama. Analiza
scorului-Z a rezultatelor raportate de catre laboratorul din Cluj-Napoca in cadrul acestei
intercomparari s-a aplicat pentru a evalua performanta laboratorului pentru acuratete, rezultand o

performantd analitica medie normalizata de 92%.

Implicarea laboratoarelor participante si a personalului tehnic care a luat parte la aceastd intercomparare intre

laboratoare si au contribuit cu timpul si echipamentele acestora la prezenta cercetare este mult apreciata.

Calibrarea detectorilor HPGe din cadrul laboratorului radiometric din Cluj-Napoca

Procedura de calibrare este prezentata cu scopul utilizarii acesteia pentru analiza
radionuclizilor din probe in cadrul laboratorului facultdtii: (i) masuratori ale activitatii
radionuclizilor emitatori gama in probe de mediu, avand o compozitie diferitd de cea a
materialului de referintd, sau (ii) masuratori ale radionuclizilor de viatd scurtd, care nu s-au putut
realiza prin metoda calibrarii directe. Aceasta reprezintd prima Incercare de a calibra
experimental acesti detectori n eficienta. Trebuie mentionat ca studii anterioare ale grupului de
cercetare au utilizat eficientele energiilor de interes determinate cu ajutorul unui cod Monte
Carlo, anume GES-Gamma Electron Efficiency Simulator, versiunea 2.7 (Fulea, 2009).

Deoarece ambii detectori au fost calibrati in energie anterior prezentului studiu, scopul nostru
a fost verificarea stabilitdtii calibrarii in energie a sistemelor gama si corectarea calibrarii
energetice, dacd este cazul. Verificarea calibrarii in energie s-a realizat utilizind o sursd
echivalent-apa de B (Sahagia and Grigorescu, 1992) si o sursd punctiforma de *Am. O
corelatie perfectd s-a gdsit intre energie si numarul canalului pentru ambii detectori la momentul
realizarii masuratorilor (aprilie 2013), nefiind necesare corectii. Variatia rezolutiei picului s-a
investigat prin masurdtori scurte ale surselor certificate de '"“Eu si **'Am si s-a gisit o
concordantd buna Intre rezolutia ambilor detectori si energia gama. Dupd cativa ani de utilizare
continud, rezolutia detectorilor se incadreaza incd in valorile garantate de producator.
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Calibrarea in eficientd a detectorilor HPGe s-a realizat cu ajutorul materialelor de referinta
RGU-1 si RGTh-1, certificate de citre AIEA si preparate din minereu natural de U si respectiv
Th, diluat cu pudra de siliciu. Mai mult, metoda de calibrare prezentatd a inclus si cristale pure
de KCI. Recipientele de aluminiu ale celor 3 surse au fost sigilate cu clei si banda electrica,
pentru a preveni pierderile de radon si toron. Pentru corectiile de fond s-a masurat o cutie goala
timp indelungat, in acelesi conditii ca si sursele. Valorile eficientelor s-au obtinut dupa
corectarea efectului de cascada (unde a fost necesar), utilizind codul EFFTRAN (Vidmar, 2005,
Vidmar et al., 2011). Curba de eficientd pentru detectorul GEM s-a prezentat ca si o functie

polinomiala de ordinul 4 prin fitarea logaritmului natural al eficientei cu cel al energiilor.
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Figura 13. Curba de eficienta a detectorului Ortec GEM (144 — 2447 keV)

S-a obtinut o fitare foarte buna (R2:0.9997) a curbei de eficientd, utilizdnd cele 3 surse
radioactive naturale 1n intervalul energetic de la 144 keV la 2447 keV. Pentru validarea internd a
curbei de eficientd, s-a utilizat un material de referinti, IAEA-375 sol, continind "*’Cs si “°K cu
activitate cunoscutd. Rezultatele obtinute pentru cei doi radionuclizi prezenti in materialul de
referintd [AEA-375, la energii gama diferite au aratat o buna concordanta cu valorile certificate,
validand astfel curba de eficientd experimentald pentru detectorul GEM.

Curba de eficienta fitatd pentru detectorul GMX este redatd in Figura 14, ca si functie
polinomiald de ordinul 4 la scard logaritmicd, cu ajutorul functiei Trendline din Excel. Doua
curbe de calibrare au fost fitate: una in intervalul energiilor mici (sub 250 keV) si a doua in
intervalul energiilor mari (peste 250 keV) ale spectrului, avind un punct comun fintre ele.
Aceastd variantd a permis obtinerea unei fitdri mai bune pentru ambele curbe de eficienta.
Validarea interna a curbei de calibrare In eficientd s-a realizat cu ajutorul a trei materiale de
referinta AIEA: TAEA-447 sol-muschi, IAEA-375 sol, TAEA-372 fan. Rezultatele obtinute
pentru materialele de referintd sunt satisficdtoare si valideazd astfel curbele de calibrare

experimentale atit pentru intreaga regiune spectrala, cit si pentru probe cu compozitie diferita.
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Figura 14. Curba de eficienta pentru detectorul Ortec GMX (25.5 — 1461 keV)

Pe langa validarea interna a laboratorului, procedura propusa pentru calibrarea in eficientd si
performanta laboratorului in mésuratori radioanalitice s-a verificat prin participare la Testul de
Competenta (IAEA-TEL-2012-03 worldwide open proficiency test on the determination of
radionuclides in water, hay and soil) organizat de catre Laboratoarele AIEA din Seibersdorf. D-
ra Andra-Rada lurian a fost implicata in toate masuratorile gama, analiza spectrelor si a datelor
raportate in cadrul acestui test de competentd. Pentru aceasta evaluare externd a performantelor
laboratorului, fiecare participant a primit 5 probe standard (3 sticle de apa, o cutie cu sol si o
cutie cu fan), insotite de o foaie informativd si un format de raportare. Performanta fiecarui
laborator participant a fost evaluatd pentru acuratete si precizie relativ la valorile tinta stabilite de
AIEA. Aceasta reprezintd prima participare a laboratorului din Cluj-Napoca la un test
international de competentd pentru madasuratori gama-spectrometrice a probelor de mediu cu
diferite compozitii (apa, fan, sol). Rezultatele raportate au fost in strinsa concordanta cu valorile
de referinta ale activitatilor date de AIEA, avand o performanta analiticd medie normalizatd de
92.9%, si prezentand o bund precizie, evaluatd ca incertitudine relativd standard. Aceasta
evaluare externd releva incd o datad faptul cd sistemul spectrometric GMX de tip ”N”, utilizat
pentru masuratorile gama a fost calibrat corect in energie si eficientd. Numai valoarea raportata
pentru 219pp o depasit MARB-ul dat de AIEA, Tncadrindu-se Tnsa intr-o diferenta relativa de sub
25%. Influenta compozitiei solului asupra factorilor de transfer de eficientd la energii mici poate
fi unul dintre motivele discrepantei rezultatului pentru *10pp,

S-a descris o metodd pentru calibrarea in eficientd a celor doi detectori HPGe din cadrul
laboratorului facultatii, ca si parte semnificativa a masuratorilor de radioactivitatea mediului. Din
motive practice §i economice, calibrarea s-a efectuat cu surse naturale certificate care contin

seriile radioactive ale U si Th in echilibru, si anume RGU-1, RGTh-1 si aditional, cristale de
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KCl. Prezentul studiu reprezintd prima incercare de calibrare experimentald in eficientd a
detectorilor gama din cadrul Laboratorului FSIM din Cluj-Napoca.

Rezultatele validarii interne obtinute prin masurdtori gama ale materialelor de referinta
(IAEA-447, IAEA-372 si IAEA-375) au fost in concordantd cu valorile de referintd pentru
materiale cu diferite compozitii. Mai mult, calibrarea a fost validata extern prin participare la
Testul de Competenta IAEA-TEL-2012-03, organizat de catre Laboratoarele AIEA din
Seibersdorf. in ansamblu, rezultatele laboratorului din Cluj-Napoca au avut o performanti

analitica medie de 92.9%.

Capitolul 8. Concluzii generale si directii viitoare
Potentialul radionuclizilor cu depunere in estimarea eroziunii solului a atras atentia

cercetatorilor Tn ultimii ani. Principalele concluzii ale tezei sunt prezentate mai jos.

(1) Prin aceastd tezd se doreste continuarea exploatdrii aplicatiilor incipiente ale Cs in
eroziunea solului pentru terenurile din Romania. Astfel, atat 13 7Cs, cat si 210Pbex au fost utilizati
pentru derivarea magnitudinii redistributiei solului pentru un teren intens cultivat, situat Tn
Campia Transilvaniei, judetul Mures. Combinand cei doi radiotrasori, s-a putut obtine o estimare
retrospectivd pe termen mediu si lung a ratelor de redistributie a solului, reflectand foarte bine
modificarile aparute in sistemul agricol din Roménia in anii 1991. In cadrul aplicatiei, s-a putut
identifica si o limitare a tehnicii szbeX pentru studii de eroziune, acesta nefiind prezent intr-una

dintre zonele de referintd, acoperitd cu vegetatie abundenta.

(2) O altd aplicatie a abordat tehnica ¥Cs la estimarea eroziunii solului pentru o pasune
degradatd din zona Jucu, judetul Cluj. Ecuatia difuziei-convectiei si metoda celor mai mici
patrate s-au aplicat pentru profilul vertical al '*'Cs in zona de referinti. Aceasti metoda
alternativa s-a utilizat la determinarea statistici a coeficientilor de difuzie si convectie, atat
pentru cesiul de la Chernobyl, cat si pentru cel provenit de la testele nucleare in atmosfera, acesti
parametrii fiind necesari pentru rularea Modelului radiometric al Difuziei si Migratiei. Rata neta
de eroziune a solului derivata din aplicarea acestui model este comparabild cu valoarea ratei
medii de eroziune obtinutd prin metoda conventionald (ecuatia ROMSEM). Analiza de
senzitivitate a parametrilor necesari modelului radiometric a aritat cd acesta poate fi foarte
sensibil la diferite valori ale parametrilor de intrare si estimarea acestora necesitd o atentie

sporitd, Tn special in zonele afectate de accidentul de la Chernobyl.

(3) Rezultate preliminare s-au obtinut si in cazul aplicarii "Be pentru estimarea pe termen
scurt a redistributiei solurilor. Una dintre cerintele cheie in orice modelare radiometrica este
distributia spatiald uniforma a radiotrasorului. In cazul beriliului-7, aceastd presupunere nu a fost
in general verificatd din cauza a timpului scurt de injumatatire al acestuia, precum si al
numarului mare de probe care trebuiau masurate ntr-un timp scurt. Coeficientul de variatie de
19%, obtinut pentru o parcela experimentala dupa aparitia a doud furtuni consecutive la sfarsitul
lunii iulie 2012, relevd un grad de variabilitate acceptabil pentru 'Be si totodatd reprezinti o
modalitate de exprimare a incertitudinii ratelor de eroziune derivate.
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(4) Mai mult, teza subliniazd importanta realizarii unor masuratori corecte $i precise pentru
modelarea radiometricd a eroziunii solurilor. Astfel, s-a organizat un exercitiu de intercomparare
intre 5 laboratoare internationale pentru determinarea radionuclizilor in probe de sol din zona de
referinta de la Zau (judetul Mures). Diferite proceduri s-au aplicat la evaluarea gama-
spectrometricd a probelor de sol de catre diferite laboratoare, dar s-au incercat si metode
alternative (spectrometrie alfa si metoda scintilatorului lichid). Integrand toate datele, **°Ra s-a
aratat a fi cel mai problematic radionuclid, dacd este determinat prin spectrometrie gama. O
performantd analiticd medie normalizatd de 92% a rezultat din evaluarea laboratorului din Cluj-

Napoca, confirménd veridicitatea masuratorilor gama pentru probele de sol.

(5) Masuratorile radionuclizilor de viatd scurtd (ex. "Be) din sol nu au fost posibile in
laboratorul facultitii, pe baza metodei calibririi directe aplicati in cazul *'Cs, *'°Pb si **°Ra.
Astfel, s-a propus o metoda de calibrare in eficientd pentru cei doi detectori gama HPGe, ca si
parte semnificativa a tuturor masurdtorilor de radioactivitatea mediului. Aceasta reprezinta prima
incercare pentru a calibra experimental in eficientd acesti detectori. Din considerente practice,
calibrarea a implicat surse naturale certificate care contin seriile radioactive ale U si Th in
echilibru, anume RGU-1 si RGTh-1, si utilizarea cristalelor de KCl. Metoda a fost validata intern
cu ajutorul materialelor de referintd (IAEA-447, IAEA-372 si IAEA-375) si extern prin
participare la Testul de Competenta IAEA-TEL-2012-03 cu rezultate foarte bune. Succesul
acestei calibrari reprezintd oportunitatea unor noi aplicatii a radiotrasorilor de viatd scurtd in

studii de redistributie a solului in Romania.

Desi tehnica radiotrasorilor pentru estimarea magnitudinii redistributiei solului a fost aplicata
la nivel global 1n ultimii ani, unul dintre obiectivele cercetarilor viitoare este validarea in
continuare a presupunerilor pe care se bazeaza aceastd tehnica pentru diferite medii si terenuri,
imbunatatirea modeldrii i a parametrilor de intrare si exploatarea continud a potentialului
acestuia (Guzmadn et al., 2013). Mai mult, incertitudinile ar trebui luate In considerare si integrate
intr-un interval de ncredere in cadrul programului de modelare, cu includerea variatiei

parametrilor de intrare.
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