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REZIME — SAZETAK

Alkalno aktivirana veziva su neorganski cementi koji mogu zameniti Portland cement u nizu
primena. Kada se fini aluminosilikatni prah aktivira jakom bazom, dolazi do delimi¢nog rastvaranja
aluminosilikata, formiranja gela, unakrsnog povezivanja i o¢vrS¢avanja matrice. Dodavanjem peska
i krupnijeg agregata u sveZu pastu dobijaju se malteri i betoni. Alkalno aktivirana veziva se mogu
proizvoditi od sekundarnih industrijskih sirovina, poput elektrofilterskog pepela termoelektrana i
troske visokih peci, dajuci doprinos cirkularnoj ekonomiji. Proizvodnja alkalno aktiviranih veziva
emituje manju koli¢inu gasova staklene baste, u odnosu na proizvodnju Portland cementa, i zahteva
manji utroSak fosilnih goriva. Alkalno aktivirana veziva odlikuje velika CvrstoCa, otpornost na
hemikalije i visoke temperature. Zahvaljuju¢i tome, nalaze primenu u procesima kondicioniranja,
oCvrscavanja, pakovanja i odlaganja nisko do srednje radioaktivnog otpada.

Razumevanje uticaja jonizujuceg zraCenja na svojstva alkalno aktiviranih veziva je znacajno za
optimizaciju postojec¢ih i razvoj novih veziva za ovu namenu. Pripremljene su paste od mehanicki
aktiviranog elektrofilterskog pepela termoelektrane, troske visoke peci, i njihove meSavine. Alkalna
aktivacija izvrSena je vodenim staklom — rastvorom natrijum silikata u natrijum hidroksidu. Sveze
pripremljene paste izlagane su jonizuju¢em zracenju u u polju Co-60, odredivano je pocCetno i zavrSno
vreme oCvrS¢avanja paste.

Razvijena je aparatura i prilagoden proces odredivanja vremena oCvrs¢avanja u polju jonizujuceg
zraCenja, da bi se postigla Zeljena vremenska rezolucija merenja. Recepture optimizovane u procesu
istraZivanja, pri izlaganju jonizujucem zracCenju u toku ocvrS¢avanja, nisu pokazale neZeljena

svojstva: prebrzo, ili presporo oc¢vrScavanje.

Kljucne reci: alkalno aktivirano vezivo, geopolimer, jonizujuce zraCenje, vreme ocvrS¢avanja, troska,

elektrofilterski pepeo
Naucna oblast: TehnoloSko inZenjerstvo

UZa naucna oblast: InZenjerstvo zaStite Zivotne sredine



ABSTRACT

Alkali-activated binders are inorganic cements that can replace Portland cement in a number of
applications. When a fine aluminosilicate powder is activated with a strong base, partial dissolution
of the aluminosilicate occurs, followed by gel formation, cross-linking and hardening of the matrix.
By adding sand and coarse aggregate to the fresh paste, mortars and concretes are obtained. Alkali-
activated binders can be produced from secondary industrial raw materials, such as fly ash from
thermal power plants and blast furnace slag, thus contributing to the circular economy. The production
of alkali-activated binders emits a smaller amount of greenhouse gases, compared to the production
of Portland cement, and consumes less fossil fuels. Alkali-activated binders are characterized by high
strength, resistance to chemicals and high temperatures. Thanks to this, they find applications in the
processes of conditioning, solidifying, packaging and disposal of low to intermediate level radioactive
waste.

Understanding the effects of ionizing radiation on the properties of alkali-activated binders is
important for the optimization of existing and the development of new binders for this purpose. Pastes
were prepared from mechanically activated fly ash from a thermal power plant, blast furnace slag,
and their mixtures. Alkaline activation was performed with water glass - a solution of sodium silicate
in sodium hydroxide. Freshly prepared pastes were irradiated in a Co-60 field, and the initial and final
set times of the pastes were determined.

Apparatus was developed and the process of determining set times in a field of ionizing radiation
was adapted to achieve the desired time resolution of the measurement. The mixtures optimized in
the research process, when exposed to ionizing radiation during set, did not show undesirable

properties: flash or delayed set.

Key words: alcali activated binder, geopolymer, ionizing radiation, set time, blast furnace slag, fly

ash
Academic Expertise: Technological engineering

Major in: Environmental protection engineering
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Skracenica

Znacenje

FA (Fly Ash)

Elektrofilterski, lete¢i pepeo

BFS (Blast Furnace Slag)

Troska visoke peci

GGBFS (Ground Granulated Blast Furnace Slag)

Mlevena granulisana troska visoke peci

PC

Portland cement

LET (Linear Energy Transfer)

Linearni prenos energije

EPR Etilensko-propilenska guma
EPDM Etilen-propilen-dien monomer
XLPE Unakrsno povezani polietilen
PVC Polivinil hlorid
PEG Polietilen glikol
AAM Alkalno aktivirani materijali
N-A-S-(H) Natrijum aluminijum silicijum hidrat gel
NMR Nuklearna magnetna rezonanca
XRD Difrakcija X zraka
FTIR Infracrvena spektroskopija sa Furijeovom
transformacijom
SEM Skening elektronska mikroskopija
C-A-S-H Kalcijum aluminijum silicijum hidrat gel
C-S-H Kalcijum silicijum hidrat gel
IAEA Medunarodna agencija za atomsku energiju
ICRP Medunarodna komisija za zastitu od zracenja
WHO Svetska zdravstvena organizacija
Naucni komitet Ujedinjenih nacija za efekte
UNSCEAR atomskih zracenja
Direktorat za radijacionu i nuklearnu sigurnost
SRBATOM i bezbednost Srbije
UPV Brzina ultrazvucnog pulsa
PWR Reaktor sa lakom vodom pod pritiskom
CVN Sarpijevo klatno sa ,, V* zarezom
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1. UVOD

Razvoj ljudske civilizacije neraskidivo je povezan sa potragom za izvorima energije i njihovim
iskoriS¢enjem, i proizvodnjom otpada. Jednostavni druStveni sistemi sa skromnim tehnoloSkim
dostignu¢ima, i manjim brojem sprega/veza kako unutar zajednice, tako i u odnosu zajednica —
Zivotna sredina i odnosu zajednica — druge ljudske zajednice, imali su manji kapacitet za naruSavanje
postojecih prirodnih/ekosistemskih ravnoteza. UsloZnjavanje druStvenih odnosa i tehnoloski
napredak drasti¢no su povecali sposobnost coveka da utice na ekoloSku ravnoteZu planete Zemlje, i
doveli do niza posledica usled naruSavanja te ravnoteZe. Nesporno je da je druStveni i tehnoloski
razvoj doveo do povecanja broja ljudi na planeti, produZenja Zivotnog veka, smanjene smrtnosti dece,
poboljSanja zdravstvene nege i kvaliteta Zivota, i pristupa obrazovanju — objektivnih i merljivih
pokazatelja napretka stanja coveka. Sa druge strane, objektivno su merljive, prepoznate i sagledane
negativne posledice ljudskog progresa: lokalno i globalno zagadenje Zivotne sredine, gubitak
biodiverziteta (na genskom, specijskom i ekosistemskom nivou), emisija gasova staklene baste (usled
eksploatacije fosilnih goriva i drugih aktivnosti ¢oveka) i njihov uticaj na klimu. Takode, ne uZivaju
svi podjednako u plodovima razvoja — najvecu cenu placaju, i najmanju zastitu ostvaruju siromasni
ljudi iz siromaSnih zemalja.

Postoji univerzalno razumevanje da su prirodni i ljudski resursi na Zemlji ograniceni i tesno
povezani, ali ne postoji konsenzus kako tim resursima dugorocno upravljati, a da to ne dovede do
ekoloSkog i drustvenog kolapsa. Napravljeni su vazni koraci u pravcu postizanja i formalizovanja
takvog konsenzusa, iako mnoga pitanja ostaju otvorena i sa naucno-tehnoloskog, i sa druStveno-
politicko-ekonomskog aspekta. Ujedinjene nacije organizovale su niz konferencija na kojima su
suverene zemlje uCesnici nacelno usaglasile pojam odrZivog razvoja i prepoznale osnovne smernice
za njegovo ostvarivanje. Od znacaja su Konferencija Ujedinjenih nacija o covekovom okruZenju u
Stokholmu 1972, Konferencija Ujedinjenih nacija o Zivotnoj sredini i razvoju u Rio de Zaneiru 1992,
i Milenijumski samit u Nju Jorku 2000, kao i prihvatanje Ciljeva odrZivog razvoja 2015-2030. od
strane Generalne skupstine Ujedinjenih nacija. U Rio de Zaneiru 1992. prihvacena je Okvirna
konvencija Ujedinjenih nacija o klimatskim promenama, koja prepoznaje duznost drZava da ogranice
emisije gasova staklene basSte. Nakon usvajanja Protokola iz Kjota 1997, i njegovog stupanja na snagu
2005. godine, ova duZnost postaje obavezujuca za razvijene zemlje koje su ratifikovale sporazum.
Sporazumom prihvacenim na Konferenciji Ujedinjenih nacija o klimatskim promenama u Parizu
2015. usvaja se obaveza smanjenja emisija gasova staklene baSte i za zemlje u razvoju, bez ¢vrstog
definisanja ogranicenja.

Dvadeseti vek su obeleZila epohalna otkrica iz oblasti teorijske i eksperimentalne fizike i hemije,
koja su iz osnova izmenila naSe razumevanje materije i energije. Krajem devetnaestog veka dolazi do
otkrica prodiruc¢ih zraka (Rentgen, 1895), prirodne radioaktivnosti (Bekerel, 1896) i elektrona
(Tomson, 1897). Plank postavlja hipotezu o kvantu 1900, a AjnStajn definiSe vezu izmedu mase i
energije  1905. (univerzalno prepoznatljiva formula E=mc’) Kompton 1923. zapaza da
visokoenergetski fotoni prilikom interakcije sa elektronima bivaju rasejani uz predaju dela energije
elektronima, i opisuje moment fotona — CestiCni aspekt elektromagnetnog zracCenja. Razumevanju
dualne prirode materije doprinose radovi De Brolja (talasna duZina Cestice materije, 1924),
Sredingera (talasna jednacina, 1926) i Hajzenberga (relacija neodredenosti, 1927).

Na osnovu eksperimenata Gajgera i Marsdena, Raderford postavlja hipotezu o pozitivno
naelektrisanom jezgru atoma 1911. Bor 1913. godine predlaZze model nuklearnog atoma sa masivnim,
pozitivno naelektrisanim jezgrom oko koga orbitiraju elektroni u diskretnim (kvantovanim)
energetskim nivoima. Marija i Pijer Kiri 1898. otkrivaju polonijum i radijum na osnovu razlika u



izmerenoj radioaktivnosti rude uraninita i oCekivane radioaktivnosti usled udela uranijuma u rudi.
Sodi i Raderford 1901. otkrivaju da torijum radioaktivnim raspadom daje radijum. Blaket i Raderford
1919. pokazuju da usled bombardovanja o Cesticama dolazi do transmutacije azota u kiseonik. Iste
godine Aston primenom masenog spektrografa pokazuje da su mase izotopa hemijskih elemenata
umnosci celih brojeva. Jori (Urey) otkriva deuterijum, izotop vodonika, 1931. Kokroft i Volton izvode
prvu vesStacku nuklearnu reakciju 1932: deluju na litijum ubrzanim protonima, ,,cepajuci“ ga na dve
alfa Cestice. Iste godine Cadvik otkriva neutron, a Anderson pozitron. Fredrik i Irena Zolio-Kiri
otkrivaju indukovanu radioaktivnost 1934.

Dalja istraZivanja u oblasti indukovane radioaktivnosti sprovode Zolio-Kiri i saradnici, uz vazan
doprinos Pavla Savica, Raderfordovi saradnici iz Kevendis laboratorije, Fermi i saradnici u Rimu...
Silard, inspirisan Raderfordovim eksperimentima sa litijumom, predlaZe nuklearnu lanc¢anu reakciju
posredovanu neutronima kao put dobijanja korisne energije, i 1934. podnosi patent koji je odobren
1936, pre otkrica nuklearne fisije. Han i Strasman objavljuju otkrie nuklearne fisije 1939,
objasnjenju fenomena znacajno doprinose Lise Meitner i Oto Robert FriS. Uspon faSizma i rastuca
politicka kriza u Evropi tokom tridesetih kulminiraju globalnim oruzanim sukobom — 2. svetskim
ratom. SuocCeni sa pretnjom ratom, i progonom na nacionalnoj i politickoj osnovi, mnogi naucnici
napustaju kontinentalnu Evropu i nastavljaju svoja istraZivanja u Velikoj Britaniji i SAD. Flerov i
PetrZak 1940. otkrivaju spontanu fisiju. Zaracene strane (SAD, Velika Britanija, nacistiCka Nemacka
i SSSR) tajno otpocinju svoje nuklearne programe, sa primarnim ciljem proizvodnje nuklearnog
oruzja (atomskih bombi). Prvi nuklearni reaktor, CP-1 (Chicago Pile-1) pusten je u rad 1942. pod
rukovodstvom Fermija.

Americki nuklearni program (,,Menhetn®“) uz podrsku britanskog (,,Tube Alloys“) reSava sve
izazove na putu do dva tipa bombe, zahvaljuju¢i radu ogromnog broja naucnika i strucnjaka
ukljuCenih u projekat, i pokazanoj sposobnosti brzog razvoja tehnologije od teorijskog koncepta do
industrijskog postrojenja. Prva proba nuklearnog oruzja izvrSena je 16. jula 1945. pod rukovodstvom
Openhajmera. Neposredno nakon uspele probe, i uprkos pozivu dela naucnika da se nuklearno oruzje
ne upotrebi bez prethodne najave i pregovora (Silardova peticija), SAD bombarduju japanske gradove
HiroSimu (6. avgust 1945) i Nagasaki (9. avgust 1945) atomskim bombama. Nakon sloma faSisticke
osovine, bivSi saveznici SAD i SSSR ulaze u period izuzetno zategnutih odnosa bez otvorenog
oruzanog sukoba — ,hladni rat“, pracen nizom lokalnih i regionalnih oruZanih sukoba. Sovijetski
nuklearni program, pod rukovodstvom Aleksandrova i Kurcatova, ostvaruje prvu probu nuklearnog
oruzja 29. avgusta 1949.

Sa ciljem sprecavanja buducih globalnih oruZanih sukoba i Zeljom da se medunarodni odnosi
ureduju sporazumno, delegati 50 saveznickih drZava sastaju se u San Francisku na Konferenciji
Ujedinjenih nacija o medunarodnoj organizaciji (april-jun 1945), i usvajaju Povelju Ujedinjenih
nacija (stupa na snagu 24. oktobra 1945). Poveljom je utemeljena Organizacija Ujedinjenih nacija,
Generalna skupstina i Savet bezbednosti. Prva rezolucija Generalne skupstine Ujedinjenih nacija, od
24. januara 1946. naslovljena je ,,Uspostavljanje komisije koja e se baviti problemima nastalim usled
otkrica atomske energije®“. Rezolucija prepoznaje, i Komisiji Ujedinjenih nacija za atomsku energiju
(UNAEC) daje u nadleZnost Cetiri cilja: razmenu osnovnih naucnih informacija medu drZavama za
mirnodopske potrebe, kontrolu atomske energije do nivoa potrebnog da osigura iskljucivo
mirnodopsku upotrebu, eliminaciju atomskog i drugog oruZja masovnog uniStenja iz nacionalnih
arsenala, efektivhe mere zastite putem inspekcije i drugih mera za zaStitu drZava od opasnosti
prekrSaja i izbegavanja.

Komisija nije ostvarila svoj mandat, i raspuStena je od strane Generalne skupstine 1952. Nova
inicijativa za medunarodnu saradnju u mirnodopskoj upotrebi nuklearne energije ishoduje



osnivanjem Medunarodne agencije za atomsku energiju (IAEA) 1957. godine. Misije IAEA su
promocija mirnodopske upotrebe nuklearne energije, primena zastitnih mera (,,safeguards*) protiv
primene nuklearne energije u vojne svrhe, i promocija nuklearne bezbednosti i sigurnosti.

Tehnologije na bazi nuklearne fisije naSle su mirnodopske primene u nuklearnoj energetici,
medicini, razliCitim industrijskim procesima, i nau¢nom razvoju — kao predmet razvoja, i kao niz
naucnih sredstava. Mali broj civilnih brodova, i znacajan broj vojnih brodova i podmornica koristi
nuklearne reaktore za pogon. Mirnodopska primena fisije za proizvodnju elektri¢ne energije, odnosno
planiranje, projektovanje, finansiranje, dobijanje dozvola i puStanje u rad nuklearnih elektrana, njihov
redovan rad i odrZzavanje, moguce vanredne situacije i havarije, dobijanje dozvola i primena tehnickih
reSenja za produZenje njihovog bezbednog rada, prestanak rada i dekomisija — sva ova pitanja su bila
i ostala predmet politiCke rasprave. Odnos prema nuklearnoj energiji menjao se, i pratio stanje
medunarodnih odnosa i razumevanje uticaja coveka na globalne procese na Zemlji, posebno na klimu.
Grubo neobaziranje na Zivote i zdravlje ljudi, kao i na stanje Zivotne sredine i posledice njenog
zagadena, obeleZilo je ranu fazu razvoja nuklearne energetike, u doba kada se taj razvoj odvijao u
okviru tajnih, drZzavnih programa sa realnom ili potencijalnom dvojnom namenom (proizvodnjom
materijala za nuklearno oruzje). PoboljSanje medunarodne saradnje i uvodenje preporuka i standarda
putem [AEA i drugih organizacija doveo je do velikog napretka u nuklearnoj bezbednosti i sigurnosti.
Sistemski pristup povecanju bezbednosti i zaStite na radu, kao i zaStite Zivotne sredine, ucinio je
bezbednim rad zaposlenih, profesionalno izloZenih lica, i Zivot ljudi naseljenih u blizini nuklearnih
objekata. Otpori primeni nuklearne energetike razvijaju se uporedo sa mirovnim pokretima,
pokretima za nuklearno razoruzavanje, i pokretima za zaStitu Zivotne sredine. Nakon katastrofe u
Cernobilju 1986. dolazi do velikog zastoja u izgradnji i pustanju u rad nuklearnih elektrana (u SFR
Jugoslaviji je zakonom uveden moratorijum, koji je u Republici Srbiji stavljen van snage krajem
2024. godine). Krajem dvadesetog, i pocetkom dvadesetprvog veka zagovornici nuklearne energetike
ukazuju na to da su nuklearne elektrane gotovo, dostupno reSenje koje je dobra zamena za
termoelektrane na fosilna goriva u postojecim elektromreZama, sa minimalnom emisijom gasova
staklene basSte. Istovremeno, veliki broj postojecih elektrana bliZi se kraju svog planiranog Zivotnog
veka, i suocava svoje operatere i/ili drZave u kojima se nalaze sa pravnim, tehnoloSkim i finansijskim
izazovima dekomisije.

Nuklearna katastrofa u FukuSimi 2011. nije imala presudan uticaj na svetske trendove u
nuklearnoj energetici, iako je predstavljala neposredan povod za odustajanje Nemacke od primene
nuklearnih elektrana (poslednji reaktori prestaju sa radom 2023). Medunarodni forum za Cetvrtu
generaciju reaktora (Generation VI International forum) osnovan je 2001. godine sa ciljem olakSanja
generacije ve¢ su u primeni (HTR-PM u Kini, BN-600 i BN-800 u Rusiji). Na Konferenciji
Ujedinjenih nacija o klimatskim promenama 2023. (COP28) u Dubaiju, na predlog SAD, preko
dvadeset zemalja uCesnica potpisuje Deklaraciju za utrostrucenje nuklearne energije (,,Declaration to
triple nuclear energy®), u kojoj izraZzavaju nameru da utrostruce svoje kapacitete do 2050. godine.
Istovremeno, kompanije iz sektora nuklearne energetike prihvataju ,,Net Zero Nuclear Industry
Pledge“, pokazujuci visok nivo kooperativnosti uprkos tenzijama u medunarodnim odnosima.

Razvoj nuklearnih tehnologija pracen je neminovnim stvaranjem/generisanjem radioaktivnog (i
nuklearnog, terminoloSka napomena) otpada. Nastali otpad predstavlja pretnju po ljudsko zdravlje i
Zivotnu sredinu, stoga odgovorno upravljanje radioaktivnim otpadom predstavlja jedan od klju¢nih
izazova u odrzivoj primeni nuklearnih tehnologija. Radioaktivni otpad je svaki otpad cija je
radioaktivnost veca od nivoa propisanog od strane nadleznog regulatornog tela, i Cija se dalja upotreba
ne planira. Radioaktivni otpad se veoma razlikuje kako po svojoj radioaktivnosti, sadrZaju
radionuklida i njihovim vremenima poluraspada, tako i po mnogim drugim fizickim i hemijskim



osobinama (agregatno stanje, hemotoksi¢nost, hemijska reaktivnost, zapaljivost, biorazgradivost...).
Radioaktivni otpad nastaje tokom rudarenja rude uranijuma, prerade rude i obogacivanja uranijuma,
i tokom redovnog rada nuklearnih elektrana, kao i prilikom njihove planirane dekomisije. IskoriS¢eno
nuklearno gorivo se mora ili odloZiti u formi u kojoj je iskoriS¢eno u reaktoru (otvoreni ciklus
nuklearnog goriva), ili se moZe reprocesirati u novo gorivo uz proizvodnju odredene koli¢ine otpada
(zatvoreni ciklus nuklearnog goriva). Pored nuklearne energetike, do nastanka radioaktivnog otpada
dolazi i usled medicinskih primena, primena u industriji i naucnih istraZivanja. Znacajna kolicina
radioaktivnog otpada je i zaostali, stari otpad iz vremena kada se takvim otpadom nije upravljalo, ili
se nije upravljalo na odrZiv nacin, najceSce vezanih za brzi razvoj vojnih nuklearnih programa i proba
nuklearnog oruzja. Radioaktivni otpad nastaje i usled havarija na civilnim ili vojnim nuklearnim
objektima, i posledi¢nim aktivnostima dekontaminacije i sanacije. Odredene aktivnosti i procesi koji
nisu neposredno motivisani dobijanjem radioaktivnih materijala takode generisu radioaktivni otpad —
moZe nastati prilikom eksploatacije fosilnih goriva, ili prerade fosfatne rude za potrebe dobijanja
vestackih dubriva.

Optimalna strategija upravljanja radioaktivnim otpadom zavisi od njegovih svojstava. Prema
aktivnosti, uobicajena je podela otpada na niskoradioaktivni (radioaktivnost otpada ne zahteva
posebno ekraniranje / zaStitu od spoljasnjeg zraCenja za bezbedno rukovanje), srednjeradioaktivni
(potrebno je obezbediti ekraniranje / zaStitu od spoljaSnjeg zraCenja za bezbedno rukovanje i
skladiStenje), i visokoradiokativni (potrebno je obezbediti i ekraniranje, i hladenje otpadnog
materijala tokom rukovanja i skladiStenja). Priroda procesa u kojima nastaje radioaktivni otpad je
takva da je zapremina nastalog otpada obrnuto proporcionalna njegovoj aktivnosti: nastaju velike
zapremine niskoradioaktivnog otpada, i male zapremine visokoradioaktivnog otpada. Radioaktivnost
(broj raspada po jedinici vremena) i vreme poluZivota (vreme potrebno da kroz raspad prode polovina
jezgara posmatranog radionuklida) su obrnuto proporcionalni — zbog toga neki radionuklidi mogu
biti veoma jaki izvori zraCenja, ali se raspadaju relativho brzo pa je problem upravnjanja takvim
otpadom jasno vremenski ogranicen (nakon deset vremena poluZivota radioaktivnost opada na 1/1024
pocetne aktivnosti). Otpad koji sadrZi kratkoZivece radionuklide se moZe skladistiti dok aktivnost ne
padne ispod propisanog minimuma, a onda tretirati kao neradioaktivni otpad. Za otpad koji sadrzi
srednje i dugoZivece radionuklide, strategija upravljanja je kondicioniranje otpada u pogodnu formu,
dugorocno skladiStenje i odlaganje.

Cement i materijali sa cementnim vezivom, prvenstveno beton, nalaze Siroku primenu u svim
vrstama gradnje, ukljucujuci i gradnju nuklearnih objekata. Beton od Portland cementa i Celik su
gradevinski materijali dvadesetog veka, dominantni i u prvoj polovini dvadesetprvog veka. Razvoj
alternativnih veziva motivisan je prvenstveno potrebom da se umanji emisija gasova staklene baste
koji se oslobadaju u energetski intenzivnom procesu proizvodnje Portland cementa. Procenjuje se da
proizvodnja Portland cementa doprinosi oko 8% globalnim godiSnjim emisijama gasova staklene
basSte, dok globalna proizvodnja Celika uzrokuje oko 11% ukupnih emisija gasova staklene baste.
Svako iskoriScenje sekundarnih sirovina istovremeno vodi umanjenju ukupne emisije gasova staklene
baSte i smanjenju ukupne kolic¢ine deponovanog otpada. Pored toga, alternativna veziva mogu imati
i druga poZeljna svojstva: imaju povoljnija mehanicka ili hemijska svojstva, a cena im je manja, ili
uporediva sa cenom Portland cementa.

Armirani betoni od Protland cementa su materijali izbora za izgradnju nuklearnih objekata:
zastitnih struktura oko reaktora nuklearnih centrala (containment), samih objekata u kojima se nalaze
reaktori, turbine i procesna oprema, tornjevi za hladenje procesne vode i bazeni za hladenje
iskoriScenog nuklearnog goriva, objekti (,kanjoni“) za reprocesiranje goriva, postrojenja za
kondicioniranje radioaktivnog otpada, magacini za skladiStenje i odlagaliSta... Pored gradevinskih
primena, beton se koristi i za izradu posuda poput kontejnera za suvo skladiStenje iskoriS¢enog goriva



(,,dry cask®) i drugih posuda za radioaktivni otpad. Malteri i tecljive cementne mase (,,grout) koriste
se za oCvrScavanje tecnog, muljevitog ili rasutog radioaktivhog otpada, direktnim meSanjem sa
otpadom i izlivanjem u Celi¢nu burad ili betonske posude. Pored Portland cementa, za kondicioniranje
radioaktivnog otpada i druge primene u nuklearnim tehnologijama razvijaju se neorganska veziva
drugacijeg hemijskog sastava, koja su pogodnija za odredene vrste radioaktivnog otpada, prvenstveno
usled hemijske uskladenosti.

Alkalno aktivirana veziva su vrsta neorganskih cementa u kojima se ocCvrScavanje postiZe
meSanjem finog praha aluminosilikata i rastvora jake baze. Aluminosilikatni prah moZe biti
metakaolin, ili sekundarne industrijske sirovine poput elektrofilterskog pepela uglja iz termoelektrana
(,fly ash®, FA) i troske visoke peci Celicane (,,ground granulated blast furnace slag”, GGBFS, BFS).
Jaka baza moZe biti rastvor natrijum ili kalijum hidroksida, ili natrijum silikata u natrijum hidroksidu
(,vodeno staklo“). Alkalno aktivirana veziva sa niskim sadrZajem kalcijuma nazivaju se i
geopolimeri. Dobro optimizovane matrice geopolimera po Cvrstini prevazilaze matrice Portland
cementa, imaju bolju toplotnu i hemijsku otpornost, i bolje zadrZavaju vezane radionuklide.
Zahvaljujuc¢i ovome, alkalno aktivirana veziva su predmet intenzivnih naucnih istraZivanja i ve¢ ulaze
u primenu u kondicioniranju radioaktivnog otpada.

Direktno meSanje sa cementnim vezivom pogodno je prvenstveno za niskoradioaktivni otpad.
Radioliza vode i razvoj gasovitog vodonika postaju izraZzen problem kako radioaktivnost otpada raste,
pa Portland cement nije pogodan materijal za direktno meSanje sa srednje i visokoradioaktivnim
otpadom. Usled radiolize vode, moguce i usled direktne jonizacije sastojaka cementa, u ocvrsloj
matrici mogu se javiti nove kristalne faze — peroksidi. Navedeni procesi mogu bitno uticati na svojstva
ocCvrslih veziva, i na svojstva formi otpada za dugorocno skladiStenje i odlaganje. Kod alkalno
aktiviranih veziva voda je prisutna kao rastvarac u fazi ocvrS¢avanja matrice, i moZe se ukloniti iz
ocvrslog i sazrelog materijala, Sto dalje poboljSava otpornost na toplotu i reSava problem radiolize
vode.

Predmet ove disertacije je proucavanje uticaja gama zracenja izvora Co-60 na svojstva (vreme
vezivanja) alkalno aktivirane cementne paste elektrofilterskog pepela (FA), troske visoke pec¢i (BFS)
i njihove meSavine.



2.TEORIJSKI DEO

2.1. Jonizujuée zracdenje

Jonizujuca zracenja su elektomagnetska ili Cesti¢na zrac¢enja koja imaju dovoljno visoku energiju
da mogu da jonizuju materiju i da izazovu oStecenja Celija Zivih organizama. Jonizacija je proces u
kome, usljed energetske pobude, jedan ili viSe elektrona napustaju elektronski omota¢ atoma. Tako
nastaju jonski parovi koji se sastoje iz negativno naelektrisanog elektrona i pozitivno naelektrisanog
ostatka atoma. U jonizujuca zraCenja spadaju elektromagnetni talasi, kao Sto su gama (y)zraci, koje
emituju radioaktivne supstance ili X zraci, poznati i kao rendgenska zracenja. Tu su i alfa(a) 1 beta ([3)
Cestice koje nastaju raspadom radioaktivnih nuklida, kao 1 naelektrisane Cestice (elektroni, protoni,
joni tezih elemenata), koje energiju dobijaju ubrzavanjem u akceleratorima. Interakcija zracenja i
sredine kroz koju zrac¢enje prolazi dovodi do promena i zracenja 1 sredine. Energija upadnog zraka se
degradira a ozracena sredina se menja i fizi¢ki 1 hemijski, a u Zivoj materiji 1 bioloski. U zavisnosti
od energije fotona koji interaguju sa materijalom razlikuju se tri tipa neelasti¢nih apsorpcionih
procesa:

1. Fotoelektri¢ni efekat;

2. Komptonov efekat;
3. Efekat stvaranja parova.

Fotoelektricni efekat predstavlja proces interakcije fotona niZih energija sa elektronom iz
unutrasnje ljuske atoma. Sastoji se u potpunoj predaji energije upadnog fotona elektronu iz omotaca
atoma, pri ¢emu foton nestaje a elektron napusSta atom. Verovatnoca ovog efekta je najveca kada je
energija upadnog fotona jednaka ili samo veca od energije vezivanja elektrona u njegovom omotacu
i kada je elektron ¢vrsto vezan. Elektron koji se ukloni tada se naziva fotoelektron i upadni foton se
potpuno apsorbuje u procesu. Dakle, fotoelektri¢ni efekat doprinosi slabljenju snopa rendgenskih
zraka dok on prolazi kroz materiju. Da bi se atom stabilizovao, elektron spoljaSnjeg omotaca
popunjava prazno mesto u unutrasnjoj ljusci. Energija koju ovaj elektron izgubi kada padne na
unutrasnju ljusku se emituje kao karakteristicno zracenje (rendgenski foton) ili kao OZeov elektron,
slika 2.1, [1].
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Slika 2.1. Fotoelektricni efekat

Komptonov efekat ili Komptonovo rasejanje nastaje usled interakcije fotona sa elektronima iz
spoljasnje ljuske atoma. Upadni foton se rasprSuje, taCnije menja smer i predaje deo energije



elektronu, pri Cemu on napusta atom jonizujuci ga. Foton koji nastaje kao rezultat rasejanja ima manju
energiju, odnosno vecu talasnu duZinu. Na slici 2.2. je prikazana ilustracija Komptonovog rasejanja.
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Slika 2.2. Komptonovo rasejanje

Pri prolasku fotona visokih energija u polju jezgra atoma (ili polju elektrona iz omotaca) dolazi
do stvaranja parova Cestica, pri Cemu primarni foton nestaje, a nastaju elektron i pozitron koji se kre¢u
suprotnim smerovima, normalno na pravac upadnog fotona. Posle usporavanja, pozitron se spaja sa
jednim elektronom iz otomaca atoma sredine kroz koju prolazi i nestaje (anihilacija), pri ¢emu nastaju
dva fotona gama zracenja koji odlaze u suprotnim smerovima. Opisani proces se naziva efekat
stvaranja parova i prikazan je na slici 2.3.
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Slika 2.3. Efekat stvaranja parova

Prilikom navedenih jonizacionih procesa dolazi do stvaranja slobodnih elektrona i parova elektron
— Supljina, a elektroni iz elektron — jon para imaju sposobnost da samostalno jonizuju atome.
Slobodni elektroni nastali nakon relaksacije iz jonizovanog atoma, mogu da se ekscituju iz valentne
zone i preko zabranjene zone zauzimaju energetske nivoe u provodnoj zoni, stvarajuci parove
elektron — Supljina. Razlika energija elektrona se trosi na formiranje novih parova elektron — Supljina,
sve dok ne dode do gubitka energije do tog nivoa da elektron moZe da zauzme energetska stanja malo
ispod donje granice valentne zone. Broj stvorenih parova elektron — Supljina po upadnom zracenju
apsorbovanom u materijalu je konstantan i nezavisan je od promene temperature.
U izolatorima viSak stvorenih parova elektron — Supljina pod dejstvom jonizujuceg zracenja bivaju
driftovani usled unutrasnjeg elektricnog polja. Dejstvo jonizujuc¢eg zracenja dovodi do povecanja
provodnosti, ali nema znacajan uticaj na nivo rekonbinacije naelektrisanja koja su zahvacena u
materijalu izolatora. U slucaju dielektrika sa malim tangensom ugla gubitaka nosioci bivaju zahvaceni
u stanje kompleks defekata koji dovodi do pogorSanja karakteristika izolatora i promena hemijske
strukture materijala.



2.2. Interakcija zradenja sa materijalom

Materija koja nas okruZuje, naizgled beskrajna i sloZena, moZe da se svede na ograni¢en broj
osnovnih sastojaka, na hemijske elemente. Hemijski elementi su supstance koje hemijskim procesima
ne mogu da se razloZe na joS jednostavnije sastojke. Najmanji deo hemijskog elementa koji je zadrZao
svoje osobine je atom. Svi atomi jednog istog hemijskog elementa imaju istu gradu i sastoje se iz
atomskog jezgra i elektronskog omotaca. Atomsko jezgro ili nukleus se nalazi u centralnom delu
atoma i sastoji se od pozitivho naelektrisanih Cestica protona i nenaelektrisanih neutrona koji se
privlace najjacom silom u prirodi, nuklearnom silom. Elektronski omotac se sastoji od negativno
nalektrisanih elektrona koji su rasporedeni elektronskom konfiguraciom i njihov raspored u omotacu
definiSe hemijsko ponaSanje atoma. Masa atoma je koncentrisana u jezgru Cija je gustina oko 1015
puta veca od gustine materije.

Radioaktivnost je prirodni fenomen i predstavlja svojstvo nekih jezgara da se sama od sebe,
spontano, menjaju prelazeci u jezgra drugih atoma. Za ovakva jezgra se kaZze da su nestabilna ili
radioaktivna, za razliku od onih koja nemaju to svojstvo i nazivaju se stabilnim jezgrima. Stabilnost
jezgra se odnosi na jezgro koje se nalazi u osnovnom stanju, u kome se uvek normalno nalazi u prirodi
i ima ih oko 300. Ostala su nestabilna ili radioaktivna i podloZna su nekoj vrsti spontanog raspada i
poznato ih je nekoliko hiljada. Pri raspadu radioaktivnih jezgara, radionuklida, dolazi do emisije
zraCenja, Cestica i elektromagnetnih talasa. Posledice dejstva ovih zracenja na materiji su promene u
elektronskom omotacu atoma i molekula sredine kroz koju zraCenje prolazi i tada dolazi do procesa
ekscitacije i jonizacije atoma i molekula, zato se govori o jonizuju¢em zraCenju. Jonizujuca zracenja
su elektromagnetna ili korpuskularna (Cesticna) zracenja koja imaju dovoljno visoku energiju da
mogu da jonizuju materiju kroz koju prolaze, pri ¢emu njihova energija mora biti vec¢a od 12,4 eV.
Elektromagnetna zracCenja imaju istu prirodu i karakteristike, samo se razlikuju u energiji, dok kod
CestiCnog zracCenja postoje razlike u masi mirovanja i kineticke energije. Priroda interakcije obe vrste
zraCenja se znacajno razlikuju. Interakcija zracenja i sredine kroz koju zracenje prolazi dovodi do
promena i zraCenja i sredine. Energija upadnog zraka se degradira a ozracena sredina menja fizicka i
hemijska svojstva, a ukoliko je u pitanju prodiranje zraCenja kroz Zivu materiju, pored pomenutih
promena dolazi i do bioloSkih promena.

Bioloske promene koje zracenje izaziva na Zivim tkivima uzrokuju fizi¢ko-hemijske promene u
Celijama, organima ili celom telu. Bioloski efekti se mogu pojaviti na ozra¢enom pojedincu (somatski
efekti) i u potomstvu ozraCenog pojedinca ako je oStetio nasledni mehanizam (genetski efekti). Isto
zraCenje ne uzrokuje isto delovanje kod svih Celija, zbog toga se razlikuje osetljivost pojedinih vrsta
Celija na zraCenje, ali i individualna osetljivost pojedinih celija.

2.2.1. Zakon radioaktivnog raspada

Radioaktivnost je osobina stanja jezgra i na proces radioaktivnog raspada se ne moZe uticati bez
promene stanja jezgra. Shodno tome, verovatnoca raspada jezgra u jedinici vremena je odredena
konstantom raspada radioaktivnog jezgra koja je specificna za svako jezgro u datom energetskom
stanju, A. Broj radioaktivog raspada (dN) u vremenu je odreden samo brojem radioaktivnih jezgara
(N) u datom vremenu (t) definiSe polazni izraz za izvodenje zakona radioaktivnog raspada:

dN = —ANdt (1)

Znak ,,-“ pokazuje da kolicina opada s vremenom.



ReSavajudi izraz (1) dobija se zakon promene broja radioaktivnih jezgara sa vremenom, odnosno
oblik zakona radioaktivnog raspada (jednacina 2):

N, = Nje™ )

gde je:

N, — broj radioaktivnih jezgara u vreme pocetka posmatranja, odnosno u trenutku t = 0,

N, - broj radioaktivnih jezgara u datom trenutku t.

Takode moZe se definiosati i fizicka veli¢ina aktivnost koja je predstavljena jednaCinom 3.
Aktivnost izvora opada po eksponencijalnom zakonu i predstavlja velic¢inu koja opisuje brzinu
raspada radioaktivnog izvora:

A, = Age ™ (3)
gde je:
Ay — pocCetna aktivnost izvora, odnosno u trenutku ¢t = 0,

A, — aktivnost izvora po isteku vremena t.

Ako se vreme t izrazi preko vremena poluraspada (T1/2) koje predstavlja meru brzine
radioaktivnog raspada, odnosno vreme potrebno da se raspadne polovina od ukupnog broja prisutnih
atoma radioaktivnog elementa, dobija se konstanta radioaktivnog raspada prikazana jednac¢inom 4:

_In2 _ 0693
" Tyn T (4)

Vrednost konstante radioaktivnog raspada i vremena poluraspada zavise samo od vrste
radioizotopa, a ne zavise od njegovog fizickog i hemijskog sastava.

2.2.2. Vrste interakcija zracenja sa materijalom

Pri prolasku zraCenja kroz materiju dolazi do uzajamnog dejstva zraCenja na materiju i dejstva
materije na snop zracenja. Efekti koji se mogu javiti usled dejstva zracenja na materiju se mogu
podeliti na:

¢ FiziCke efekte: jonizacija i ekscitacija atoma sredine;
¢ Hemijske efekte: radijaciono-hemijske reakcije;
¢ Bioloske efekte.

Kada je rec o dejstvu materije na snop zracenja tu se misli na slabljenje primarnog snopa zracenja
i promene njegovih osnovnih karakteristika.



Uzajamno dejstvo zraCenja na materiju i dejstva materije na snop zracenja naziva se interakcija.
Interakcije se prema mehanizmu prenosa energije na Cestice mogu svrstati u tri velike grupe:

1. Interakcija naelektrisanih Cestica u koje spadaju alfa i beta Cestice, protoni, elektronski zraci i
razliciti teski joni;

2. Elektromagnetno zraCenje u koje spada gama (y) i zakocno (X) zraCenje;
3. Interakcija nenaelektrisanih Cestica, odnosno neutrona.

Bez obzira na to koji je tip zraCenja u pitanju, opsti princip interakcije se zasniva na delovanju na
sredinu putem elasti¢nih i neelasti¢nih sudara. Prilikom elasti¢nih sudara dolazi do transfera dela
kineticke energije upadne Cestice na sudarnog partnera, pri cemu dolazi do menjanja pravca i brzine
sudarnih partnera. Prenos energije sa radioaktivne Cestice na jezgra je relativno mali jer je velika
razlika u masama.

U neelasticnim sudarima deo kineticke energije sudara prelazi u potencijalnu energiju sudarnog
partnera, pri Cemu zracenje izaziva unutrasSnje promene u atomima ili molekulima koje se svode na
jonizaciju sredine, a rede na hemijske ili neke druge promene.

2.2.3. Veli¢ine koje karakteriSu prolaz cestica kroz materijalnu sredinu

Zaustavna mo¢ materijala predstavlja koliko se energije izgubi (dE) pri prolazu zracenja kroz
materijal debljine (dx):
dE [f]

S=-% I 6]

I

Vrednost zaustavne moc¢i materijala zavisi od tipa i energije naelektrisanih Cestica na koje se
odnosi.

Linearni prenos energije (eng. Linear Energy Transfer - LET) predstavlja deo energije zracenja
apsorbovan (dE,) po jedinici puta kroz datu sredinu (dx):

LET = BEaps [i} (6)

dx m

Masena zaustavna moc se izraZzava kao odnos linearnog prenosa energije i gustine:

S  1dE [MeV cm?
Z_ - (7)
p pdx

g

Relativna zaustavna mo¢ je broj koji definiSe odnos zaustavne moc¢i u nekom materijalu prema
zaustavnoj moci u standardnoj sredini:

_dE/dx,, dx,

' dE/dx, dx ®)

™m
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gde su dxo i dx, duZine puta u standardnoj sredini i u razmatranom materijalu za istu vrednost
dubitka energije dE.

Specifi¢na jonizacija predstavlja broj jonskih parova (parova elektron - Supljina ili Supljina -
elektron, u zavisnosti od agregatnog stanja materijala) koje stvori naelektrisana Cestica po jedinici
predenog puta u datom materijalu:

_ dN; [HHpDBHjDHH] ©)

dx

m

Domet predstavlja put koji Cestica zraCenja date poCetne vrednosti energije (EO) prede u datom
materijalu duZ odredenog pravca do potpunog zaustavljanja. Odnosno, to je debljina sloja datog
materijala koja je neophodna da potpuno zaustavi Cesticu zraCenja poznate vrednosti poCetne energije,
u slucaju kada ona upada na sloj pod pravim uglom:

wr o o
dE dE
U=de=—J - [ (10)
o

mg

Jedinice za domet su jedinice duZine [mm, cm] ili [c:n:] i vrednost dometa direktno zavisi od energije
Cestice zraCenja [2].

2.2.4. Interakcija naelektrisanih €estica sa materijalnom sredinom

Cestice se mogu podeliti na dve grupe prema njihovoj masi i naelektrisanju. U odnosu na masu
dele se na teSke (to su one Cestice koje imaju vecu masu od elektrona) i lake. Prema tipu naelektrisanja
se dele na pozitivno i negativno naelektrisane Cestice.

Uzajamno dejstvo naelektrisane Cestice i atoma sredine se odvija kroz neelasticne sudare sa
elektronima iz elektronskog omotaca atoma. Ovakva vrsta sudara je elektrostaticke prirode sa
velikom verovatnoc¢om, Sto za posledicu ima to da zracenja koja se sastoje od naelektrisanih cestica
imaju malu prodornost kroz sredinu. Prilikom radioaktivhog zraCenja dolazi do promena u
elektronskom omotacu, odnosno do jonizacije i ekscitacije atoma prikazano na slici 2.4.

&)

Slika 2.4. Sematski prikaz a) procesa jonizacije atoma, b) procesa ekscitacije atoma
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Jonizacija je proces pri kojem dolazi do otkidanja elektrona iz perifernih ljuski elektronske
konfiguracije atoma. Energija koja je predata elektronu je u ovom slucaju velika jer je neophodno
savladati privlacne sile jezgra i elektronskog omotaca. Jonizacijom atoma stvaraju se jonski parovi
koji Cine elektrone na jednoj strani i pozitivno naelektrisane jone na drugoj strani.

Ekscitacija atoma predstavlja prelazak elektrona sa niZeg nivoa energije na visSi nivo energije pri
C¢emu atom dolazi u pobudeno stanje. Do ekscitacije dolazi kada je energija koja je predata elektronu
relativno mala, a ekscitovani atom moZe da se relaksira emituju¢i u okolinu primljenu energiju u
obliku kvanta elektromagnetnog zracenja.

Prilikom ekscitacije i jonizacije dolazi do gubitka energije Cestice koji se nazivaju jonizacioni
gubici, i u skladu sa tim, zracenje koje se sastoji od brzih naelektrisanih Cestica spada u jonizujuce
zraCenje.

2.2.5. Interakcija teSkih naelektrisanih ¢estica sa materijalnom sredinom

U ovu grupu Cestica spada alfa Cestica. U periodnom sistemu, alfa radioaktivna jezgra imaju
atomski broj koji je ve¢i od 82 i energija alfa Cestica raste sa njegovim porastom. Energija alfa Cestica
je mnogo manja za elemente retkih zemalja, a njihova vremena poluZivota su mnogo duZa nego za
teSke elemente.

Alfa raspad predstavlja sponatnu transformaciju jezgra, pri kojem jezgro izbacuje alfa Cesticu,

strukturno ekvivalentnu jezgru atoma helijuma He ™,
iX—- 4% +a (11)
gde je:
Ay
A jezgro - roditelj,

A4y
z2¥ _ jezgro - potomak,
a - alfa Cestica.

Sematski prikaz opisanog alfa raspada je prikazan na slici 2.5.
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Slika 2.5. Sematski prikaz alfa raspada
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Tokom procesa nuklearnog raspada, oslobodena energija (energija raspada) se deli izmedu jezgra
potomka i alfa Cestice. Dva neutrona alfa Cestice daju joj dodatnu masu koja olakSava jonizaciju
kulombickom interakcijom ili ¢ak direktnim sudarom alfa Cestice sa atomskim elektronima. Alfa
Cestice rasipaju svoju energiju tokom ovih sudara uglavnom pomocu dva mehanizma: jonizacije i
pobudivanja elektrona.

Velika masa i naelektrisanje alfa cestice, u odnosu na druge oblike nuklearnog zracenja, daju joj
vecu jonizacionu moc, ali loSiju sposobnost da prodre u materiju.

Do pobudivanja elektrona dolazi kada alfa cestica ne uspe da preda dovoljno energije atomskom
elektronu da bi on bio izbacen iz atoma. Umesto toga, atomi ili molekuli datog materijala apsorbuju
deo energije alfa Cestica i podiZu se u stanje viSe energije. U zavisnosti od materijala koji apsorbuje,
pobudeni atomi ili molekuli materijala odmah se vrac¢aju u niZe energetsko stanje ili osnovno stanje
rasipajuci apsorbovanu energiju kao fotoni vidljive svetlosti.

Alfa Cestica je jedina Cestica koja se pri raspadu emituje iz jezgra pa zato uvek ima tacno
definisanu energiju. To znaci da je spektar alfa Cestica diskretan ili linijski. Alfa raspad pri kojem se
emituje viSe grupa Cestica sa diskretnim energijama dovodi do stvaranje potomaka cija su jezgra na
razliCitim nivoima pobudenosti, Sto dalje dovodi do emisije gama zracenja.

Slika 2.6. Sematski prikaz procesa tunelovanja

Alfa raspad je kvantni proces tunelovanja. Tunel efekat ili tunelovanje je pojava pri kojoj
atomska Cestica moZe da savlada konacnu potencijalnu barijeru ¢ak i kada je njena energija niza od
visine (energije) barijere. Prema klasi¢noj fizici to bi bilo nemoguce, medutim prema zakonima
kvantne mehanike je moguce. Da bi bila emitovana, alfa Cestica mora da prodre kroz potencijalnu
barijeru gde vladaju jake inerakcije nuklearnih sila. Ali upravo zbog efekta tuneliranja, postoji vrlo
mala ali konacna verovatnoca da se alfa Cestica nade sa druge strane barijere, dakle van domasaja
nuklearnih sila. Na slici 2.6. predstavljen je Sematski prikaz procesa tunelovanja [3].

U odsustvu nuklearnih sila, Kulonova sila postaje dominantna (pozitivno jezgro odbija pozitivhu
alfa Cesticu) i alfa Cestica ogromnom brzinom napusta okolinu jezgra — roditelja. Dakle, i kada je
potencijalna energija barijere ve¢a od ukupne energije Cestice, verovatnoca za prolazak cestice kroz
barijeru je konacna (najceSce malo veca od nule). Verovatnoca tunelovanja zavisi od visine i Sirine
potencijalne barijere i od kineticke energije alfa Cestice unutar jezgra [4].
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Na primeru hemijskog elementa americijuma prikazane su karakteristike i potencijalo ponaSanje
jednog alfa emitera u sucaju kontakta sa sredinom sa kojom ineraguje.

Americijum predstavlja veStaCki radioaktivni element koji se dobija kao nusproizvod u
nuklearnim reaktorima. U prirodi ne postoje stabilni izotopi americijuma, a Cist americijum je
srebrno-sjajni metal.

Americijum moZe imati valentna stanja 0, IIl, IV, V, VI, ali u obi¢nim redoks uslovima
preovladuje III stanje. Americijum ima slicna hemijska svojstva sa lantanidima zbog njegove
elektronske konfiguracije Am [Rn] 5f7 7s2 Eu [Xe] 4f7 6s2 i jonskog radijusa Am3+ : 98 nm Eu3+ :
94,7 nm koji su uporedivi. Prilicno slicno ponasanje Am (III) i lantanida predstavlja glavnu prepreku
u odvajanju americijuma od lantanida.

Vazno svojstvo americijuma je formiranje kompleksnih jona sa neorganskim jonima ili
organskim jedinjenjima u vodenim rastvorima. Karakteristike americijuma su prikazane u tabeli 2. 1,

[5].

Tabela 2.1. Karakteristike americijuma

Specifikacija Aktinidni metal

Boja Srebrno-bela
Atomska masa 243 g/mol

Agregatno stanje Cvrsto

Gustina 13,67 g/cm® na 20°C
Tacka topljenja 994 °C

Tacka kljucanja 2607 °C

Elektronska konfiguracija [Rn] 5f"7s>

Broj izotopa 8, bez stabilnih izotopa
Najzastupljeniji izotopi *“Am, **Am

Energija jonizacije 578 kJ/mol
Pronalazac G.T. Seaborg, 1945. godine
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Vreme poluraspada ovog radioaktivnog izotopa je 432 godine, a aktivnost izvora se nalazi u
opsegu od 37 do 2664 kBq. Americijum je alfa emiter sa energijama alfa Cestica koje mogu biti (Ex
= 5,388 MeV, 1,7 %; Ea = 5,468 MeV, 85,2 %; Ea 5,443 MeV, 12,8 %) i gama emisijom koja ima
vrednost (Ey = 59,6 keV, 35,9 %) [6].

Zaustavna je veoma visoka za Cestice sa velikim naelektrisanjem, a ove Cestice imaju veoma
kratke domete. Na primer, opseg alfa Cestice od 5 MeV je pribliZzno samo 0,002 cm u leguri
aluminijuma. Vecina alfa Cestica moZe se zaustaviti obi¢nim listom papira ili Zivim tkivom. Zbog
toga zastita od alfa Cestica ne predstavlja teZzak problem.

S druge strane, alfa radioaktivni nuklidi mogu dovesti do ozbiljnih zdravstvenih opasnosti kada
se progutaju ili udiSu (unutrasnja kontaminacija).

Americijum moZe dospeti u Covekov organizam iz vazduha, hrane, vode i preko kontakta sa
koZom. MozZe jako dugo da ostane u atmosferi pre nego Sto se veZe za Cestice vazduha i istaloZi
direktno na zemljino tlo. Takode, moZe doci do taloZenja na tlo usled atmosferskih padavina.

Obzirom da se ne nalazi u prirodi, u podzemnim vodama se moZe pojaviti jer se vezuje za koloide.
Tako vezan za koloide migrira kroz sistem podzemnih voda, ali ne viSe od par desetina metara.

MozZe se naci u korenu biljaka u zavisnosti od vrste zemljiSta i njegove kiselosti. Razlicita valentna
stanja americijuma povecavaju njegovu tendenciju da se vezuje za suspendovane Cestice u vazduhu.
Zbog njegovih pomenutih karakteristika, vrlo lako se moZe naci u lancu ishrane. Ako se nade u
organizmu, najviSe se deponuje u jetri i kostima. Americijum se akumulira u ljudskim kostima i ostaje
tamo dugo vremena. Americijum emituje radioaktivne alfa Cestice u kosti koje mogu izazvati
oStecenje okolnog tkiva, Sto za posledicu moZe imati rak kostiju.

Ukoliko Covek udahne vazduh koji je kontaminiran americijumom, neki njegovi oblici se
rastvaraju u plucnoj tecnosti, usled Cega ostaju u pluc¢ima satima ili danima. Drugi oblici koji se ne
rastvaraju lako u plu¢noj tecnosti mogu ostati u plu¢ima mesecima ili godinama. Odredena koliCina
americijuma koji dospe u plu¢a, moZe uci i u krv. Prilikom ingestije americijuma, vrlo mala koli¢ina
koja dospe u digestivni trakt isto tako moZe uc¢i u krv. Od male koliCine koja ostaje u organizmu
deponuje se u kosti, gde moZe da ostane mnogo decenija; manja kolic¢ina odlazi u jetru i druge organe,
gde moZe ostati nekoliko godina dok je telo Cisti.

2.2.6. Interakcija alfa Cestica sa materijalnom sredinom

Alfa cestice imaju relativno velike energije (vece od 1 MeV) i veliku masu zahvaljuju¢i kojoj
imaju pravolinijsku putanju. Alfa Cestice snazno jonizuju materiju i brzo gube svoju kineticku
energiju. Zbog toga alfa Cestice imaju veoma kratke domete (koji iznosi od 3 do 4 cm). S druge strane,
svu svoju energiju deponuju duZ svojih kratkih puteva. Zbog intenzivne interakcije pri prolasku kroz
materijalnu sredinu bivaju vrlo lako zaustavljene. Ovako efikasno zaustavljanje je posledica
intenzivne elektrostaticke interakcije pozitivno naelektrisanih Cestica sa negativno naelektrisanim
elektronima iz elektronskog omotacCa atoma. Pri tome moZe doc¢i do jonizacije atoma ili molekula, ili
pobudivanja, tj. prelaska iz stanja niZe u stanje viSe energije, Sto predstavlja mehanizam gubitka
energije alfa Cestica.

Broj jonskih parova stvorenih po jedinici duZine putovanja naziva se specificna jonizacija.

Specifi¢na jonizacija alfa Cestica je vrlo velika zbog njihovog naelektrisanja i mase. Za jonizaciju
gasa kao Sto je vazduh potrebno je priblizno 34 eV energije.
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Tipicna alfa Cestica koja ima energiju 5 MeV moZe izazvati veliki koliCinu jonizacije i na osnovu
toga se moZe reCi da alfa Cestice imaju visoku specifi¢nu jonizaciju (specifi¢na jonizacija mozZe
iznosisti pribliZno 10 000 jonskih parova po centimetru i viSe).

Bregova kriva karakteriSe specifi¢nu jonizaciju i domet cestica (dubine prodiranja) i prikazana je

na slici 2.7. Bregova kriva opisuje gubitak energije jonizujuceg zraCenja tokom prolaska kroz
materiju. Specifi¢na jonizacija na pocetku puta je manja, jer dok cestice imaju veliku energiju,
verovatnoca transfera energije u interakciji koja je elektrostaticka je manja. Sa daljim gubitkom
energije, specificna jonizacija sve brZe raste i kriva dobija strmiji oblik. Specifi¢na jonizacija potom
dostiZe svoj maksimum usled gubitka najveceg dela energije Cestice. Nakon toga, mali preostali iznos
energije, (uz istovremeno poveCanu moc¢ jonizacije), Cestica brzo potroSi, gde nakon nekoliko
milimetara duZine puta dolazi do potpunog zaustavljanja i kriva pada na nulu, dakle, Cestica dobija
dva elektrona i postaje neutralni atom [7].
Trag alfa Cestice je uglavnom pravolinijski jer je njena masa 7500 puta veca od mase elektrona koju
izbija prilikom interakcije, i usled toga ima vecu inerciju. Do neznatnog krivudanja traga alfa Cestice
moZe dodi pri ve¢im energijama koje je izazvano pribliZavanjem jezgrima atomima sredine na kojima
dolazi do rasejanja u skladu sa zakonima Kulonove odbojne sile.

[MeV/em]

[cm]

Slika 2.7. Bregova kriva za alfa cesticu u vazduhu

2.2.7. Interakcije €esti¢nog i fotonskog zracenja sa atomom

Interakcija jonizujuCeg zraCenja i materije zavisi od prirode upadnog zraCenja, i proucava se
posebno za zrake naelektrisanih Cestica (a i § zraci), posebno za visokoenergetske fotone (X iy zraci),
i posebno za druge vrste zraCenja (neutroni, teski joni, protoni...) Naelektrisana Cestica moZe stupiti
u interakciju ili sa elektronskim oblakom atoma, ili direktno sa jezgrom. Razlike u veliini, masi i
energiji vezivanja jezgra i elektrona odreduju vrstu interakcije sa upadnom cCesticom. Prilikom
interakcije dolazi do razmene energije, ali ukupna energija pre i posle interakcije/sudara mora biti
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oCuvana, prema zakonu o odrZanju energije. Postoje dve vrste sudara: elasticno i neelasticno
rasejanje, koje se razlikuju po raspodeli energije nakon sudara. Upadna Cestica dovodi kineticku
energiju u sistem i rasejanje je elasticno ukoliko ne dode do prenosa ove energije na metu. Ukoliko
deo kinetiCke energije upadne Cestice bude prenet na atom mete, rasejanje je neelasticno [8].

2.2.7.1. Elasti¢no rasejanje naelektrisanih ¢estica

Kada naelektrisana cestica prolazi kroz materiju postoji znacajna verovatnoca da ¢e doci do
elasticnog rasejanja. ElastiCno rasejanje razmatra se na nivou celog atoma, jer vezani elektroni
prenose energiju jezgru Cija masa i naelektrisanje dominiraju ovim tipom interakcije. Ukoliko
naelektrisana Cestica prode veoma blizu jezgra, raspored elektronskog oblaka je gotovo simetrican u
odnosu na upadnu Cesticu, pa se Kulonove sile potiru. Ukoliko Cestica prode kroz elektronski oblak
dalje od jezgra, ovaj efekat je umanjen, odnosno dolazi do zaklanjanja (skrininga) jezgra, pa Cestica
biva izloZena efektivnoj SarZi (Z.«) neSto manjoj od SarZe jezgra (Z). U elasticnim sudarima, odnosno
Raderfordovom rasejanju, moZe do¢i do promene smera i energije upadne naelektrisane Cestice. Ova
interakcija naziva se i Kulonovo rasejanje, zbog zavisnosti od Kulonovih sila.

2.2.7.2. Neelasti¢no rasejanje naelektrisanih ¢estica na elektronima

Pri neelasticnom rasejanju, upadna cestica moZe preneti deo ili ukupnu kinetiCku energiju
elektronima atoma. Energija preneta elektronima moZe dovesti do ekscitacije elektrona (elektron
prelazi na visi energetski nivo, ali ostaje vezan za atom) ili jonizacije atoma (elektron prima dovoljnu
energiju da se oslobodi iz elektronskog oblaka). Ukoliko je energija upadne naelektrisane Cestice veca
od energije vezivanja elektrona, sudar je sli¢an elastiCnom rasejanju — verovatno¢a promene smera
proporcionalna je kvadratu naelektrisanja mete. Prilikom sudara sa elektronom, upadna cCestica se
odbija pod uglom koji je za faktor 1/Z* manji nego u direknom sudaru sa jezgrom Sarze Z.

2.2.7.3. Neelasti¢no rasejanje naelektrisanih ¢estica na jezgru

Prilikom prolaska blizu jezgra, naelektrisane Cestice su privucene ili odbijene dejstvom
Kulonove sile. Ubrzanje cestice proporcionalno je naelektrisanju (SarZi) jezgra i naelektrisanju
Cestice. Ovo ubzranje skrece Cesticu sa prvobitne putanje: [3- Cesticu (elektron) ka jezgru, a o i f+
(pozitron) od jezgra. Prema klasi¢noj elektrodinamici, svaka naelektrisana cestica koja ubrzava
emituje elektromagnetno zracenje intenziteta proporcionalnog kvadratu ubrzanja. Stoga je intenzitet
elektromagnetnog zraCenja manji za teZe Cestice (milion puta manji za a Cestice, u odnosu na ), i
veci za jezgra sa vecom SarZom (atomski broj, Z). Ova vrsta elektromagnetnog zraCenja naziva se
zakoc¢no zracenje (nemacki: bremsstrahlung), radijacioni gubitak ili kontunualno X zracenje. Zakoc¢ni
fotoni imaju kontinuiranu raspodelu energije koja seZe od nule, do teoretskog maksimuma jednakog
kineti¢koj energiji upadne [} Cestice. Spektar emitovane energije je u opsegu X zraka i veci je za
materijale sa ve¢im atomskim brojem Z [9].

Mehanizmi kojima naelektrisane Cestice predaju energiju materiji u neelasticnim sudarima

izraZeni su u slede¢im formama: zaustavna mod¢, relativna zaustavna mo¢, specifi¢ne jonizacije i
gubitak energije po jonizaciji.
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Zaustavna moc je koliCina energije, dE, koju naelektrisana Cestica gubi duz svoje putanje kroz
materiju, dx. Ova veli¢ina uvek predstavlja prosecni gubitak energije za Cestice u interakciji.
Proporcionalna je kvadratu naelektrisanja upadne Cestice Z,?, i obrnuto je proporcionalna njenoj
brzini — zaustavna moc raste sa smanjenjem brzine upadne Cestice. Vrednost -dE/dx duZ putanje
Cestice naziva se i specificni gubitak energije, S, stopa gubitka energije ili linearni prenos energije
(engleski: linear energy transfer — LET). Bete — Blokova forula opisuje specifi¢ni gubitak energije, i
primenljiva je za sve vrste masivnih naelektrisanih Cestica sa brzinama znacajno ve¢im od orbitalnih
brzina vezanih elektrona. Bete — Blokova formula ima razlicite forme za teSke i lake naelektrisane
Cestice:

e Za teSke naelektrisane Cestice (a Cestice i protoni):

dE _4nZ’e*
—=2T2 - NB
dx  m,0’
2m U2 UZ UZ (11)
B=Z 1[1 ¢ -lIl ]_-—2 -
c| c

v: brzina naelektrisane Cestice

Ze: naelektrisanje Cestice

N: brojcana gustina mete

m.: masa mirovanja elektrona

I: eksperimentalno ocenjena prosecna ekscitacija i jonizacioni potencijal
B: zaustavni broj

e Za lake naelektrisane Cestice (elektroni i pozitroni):

dE  2me’

T meUZ NB

B={1n 2 C{1n|(V1- - 147+ 1- g+ L1 1B (12
21%(1-B 8

B=v/c

Za naelektrisane Cestice sa v<<c (nerelativisticke Cestice) samo prvi deo (?) u formuli
zaustavnog broja (B) je neophodan. Navedene jednacine pokazuju da se B polako menja sa promenom
energije Cestice, i da je proporcionalan atomskom broju (Z) materijala. Stoga zaustavna mo¢ varira
kao 1/v*, odnosno obrnuto proporcionalno energiji Cestice. Bete — Blokova formula takode pokazuje
da materijali sa vedim atomskim brojem Z imaju veCu zaustavhnu mo¢. Parametar
jonizacije/ekscitacije I je eksperimentalno utvrdena vrednost, a odnos I/Z je priblizno konstantan za
materijale sa Z>13. Ovaj odnos je u opsegu od 10 eV za teSke elemente do 15 eV za lake elemente.
Gubitak energije usled ekscitacije i jonizacije pokazuje opsti trend za sve naelektrisane Cestice. Za
svaku naelektrisanu Cesticu, maksimalan gubitak energije dogada se pri karakteristicnoj brzini upadne
Cestice. Zaustavna mo¢ opada do minimalne vrednosti pri energijama reda veli¢ine 1 MeV za
elektrone, i viSe za teze naelektrisane Cestice.

Relativna zaustavna mo¢ za naelektrisanu Cesticu koja deluje na odredeni materijal definisana je

kao odnos gubitka energije Cestice po atomu datog materijala i gubitka energije iste Cestice po atomu
standardnog materijala (vazduh za [ Cestice, aluminijum za o Cestice).
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2.2.7.4. Sekundarni elektroni, specifi¢na jonizacija i domet interakcija

Dok naelekrisana Cestica prolazi kroz materijal, ona jonizuje deo atoma izbacivanjem elektrona.
U ovom procesu dolazi do prenosa energije sa upadne Cestice na emitovane elektrone, koji mogu
primiti dovoljnu energiju da uzrokuju dalje jonizacije u materijalu — sekundarne jonizacije. Ukupna
jonizacija predstavlja sumu primarne i sekundarnih jonizacija. Energija sekundarnih elektrona je u
opsegu od nule, do teoretskog maksimuma koji zavisi od mase i energije upadne naelektrisane Cestice.
Masivne o Cestice pojedinacnim sekundarnim elektronima predaju tek mali deo svoje energije, pa u
materijalu dovode do velikog broja sekundarnih jonizacija. U slucaju da je upadna Cestica elektron,
nije moguce napraviti razliku izmedu primarnog/rasejanog i sekundarnog/emitovanog elektrona, pa
se uzima da je sekundarni elektron onaj sa manjom energijom, ili energijom ispod 50 eV. U opStem
slucaju, prinos sekundarnih elektrona je ve¢i za materijale sa ve¢im atomskim brojem Z. Sekundarni
elektroni sa energijama iznad nekoliko stotina eV nazivaju se delta zraci, ili delta elektroni, 6 [9].
Specifi¢na jonizacija (SI) je ukupan broj jonizacija (jonskih parova), primarnih i sekundarnih, nastalih
po jedini¢noj duZini putanje naelektrisane Cestice kroz materijal. Uzmimo da W predstavlja prosecnu
energiju potrebnu za nastanak jednog jonskog para, onda je SI definisana kao

:dE/dX
w

SI (13)

W ima vrednost u opsegu od 22 eV do 46 eV. Na viSim energijama, W je gotovo konstantna i ima
sli¢nu vrednost za sve upadne naelektrisane Cestice. Za niZe energije o i [ Cestica vrednost W raste
jer se smanjuje verovatnoca jonizacije.

Gustina jonizacija nastalih prolaskom pojedinacne naelektrisane Cestice zavisi od njenog
naelektrisanja i brzine. Cestica manje brzine ¢e provesti vise vremena u blizini atoma ili molekula na
svom putu, Sto povecava verovatnocu pojedinacnih jonizacija. Stoga ¢e o Cestica generisati hiljade
jonizacija po centimetru puta kroz materijal, dok ¢e (3 Cestica iste energije po istom putu generisati
oko stotinu jonizacija [9].

TeSke Cestice poput protona i o Cestica ¢e deponovati (predati) svu svoju energiju duZz kona¢nu
dubinu prodora kroz materijal. Ova dubina ili razdaljina naziva se domet Cestice, i zavisi od mase i
energije Cestice. Domet je duZi za Cestice vece energije, a kraci za Cestice vece mase. Za [} Cestice,
domet je definisan kao prosecno rastojanje duz upadne putanje koje Cestica prode kroz materijal, jer
interakcije sa jezgrima i elektronima materjala dovode do znacajnih rasejanja sa upadne putanje.
Rezultuju¢a putanja zavisi od osobina materijala i energije B Cestice. Za razliku od teSkih
naelektrisanih Cestica, lake naelektrisane Cestice nemaju konac¢nu dubinu prodora u materijal,
odnosno jedinstven domet.

Verovatnoc¢a skretanja sa putanje je obrnuto proporcionalna kvadratu energije, usled cega [
Cestice niskih energija bivaju rasejane viSe nego [3 Cestice visokih energija. B Cestice energija reda
velicine nekoliko MeV prolaze kroz materijal gotovo pravolinijski. Odstupanja sa upadne putanje
zavise i od gustine i atomske mase materijala, i priblizno su proporcionalna Z? pa je ofekivana
putanja 3 Cestice u lakim materijalima priblizno linearna, dok je u teSkim materijalima karakteriSu
brojne promene pravca [9].
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2.2.8. Zako€no zracenje (“bremsstrahlung”)

Pri neelasticnom rasejanju naelektrisanih Cestica na jezgru, ili u drugim interakcijama u kojima
dolazi do usporavanja naelektrisanih Cestica, dolazi do emisije fotona sa energijom koja predstavlja
razliku energija upadne i rasejane naelektrisane Cestice. Raspodela energije ovih zakocnih fotona je
kontinuirana, u teoriji od nule do energije upadne Cestice (u opStem slucaju, elektrona). Spektar
emitovane energije je u opsegu X-zraka, i emitovana energija je veca pri interakciji sa materijalima
sa vecom Z vrednosti (teZa jezgra). U slucaju elektrona koji se ubrzavaju u elektri¢cnom polju izmedu
katode i anode, i rasejavaju se na anodi, maksimalna energija, odnosno minimalna talasna duZina
emitovanih zako¢nih X-zraka je u funkciji napona izmedu katode i anode [1].

2.2.9. Interakcija visokoenergetskih fotona i materije

Fotoni stupaju u interakciju samo sa naelektrisanim Cesticama — elektronima u elektronskom
oblaku atoma, i protonima u jezgru atoma. Prilikom interakcije foton moZe biti apsorbovan, odnosno
predati svu svoju energiju Cestici sa kojom stupa u interakciju, ili dolazi do skretanja — rasejanja
fotona. Ukoliko rasejano zracenje ne menja svoju talasnu duZinu, ono je koherentno (odgovara
elasticnom sudaru). Ukoliko zraCenje menja svoju talasnu duZinu, ono je nekoherentno — talasna
duZina rasejanog zraCenja se povecava, a energija smanjuje usled predaje dela energije Cestici, Sto
odgovara neelasticnom sudaru. Fotoni manjih energija, u nejonizuju¢em delu spektra, se primarno
rasejavaju koherentno, putem Tomsonovog (na slobodnim elektronima) i Rejlijevog rasejanja (na
vezanim elektronima). U interakciji visokoenergetskih, jonizujucih fotona (X i y zraci) sa materijom
dominiraju tri procesa, u zavisnosti od energije upadnog zracenja: fotoefekat, Komptonovo rasejanje
i formiranje elektron-pozitron para. Visokoenergetski fotoni se mogu koherentno rasejati putem
Rejlijevog ili Tomsonovog rasejanja, ali udeo takvih interakcija u ukupnom broju interakcija je
zanemarljivo mali. Za energije fotona manje od 10 do 100 keV (u zavisnosti od atomskog broja
ozracenog elementa, Z), fotoni primarno bivaju apsorbovani putem fotoelektri¢nog efekta. U rasponu
od desetina keV do ~10 MeV (ili niZim energijama za elemente/materijale sa vrlo niskim Z),
najzastupljeniji proces je Komptonovo rasejanje. Iznad ove energije (~10 MeV) dominira produkcija
parova [1].

Fotoefekat, ili fotoelektricni efekat, predstavlja emisiju elektrona ozracenog materijala pod
uticajem fotona. Fotoelektri¢ni efekat moZe nastati i pod dejstvom nejonizujuceg elektromagnetnog
zraCenja, ukoliko je energija veze elektrona u valentnom sloju ozrac¢enog materijala dovoljno mala —
na primer, u slucaju ozracivanja metala vidljivom ili UV svetoScu dolazi do emisije elektrona sa
povrSine materijala. Foton u fotoefektu predaje svu svoju energiju elektronu — elektron napusta svoju
orbitalu sa kinetiCkom energijom jednakom razlici ukupne energije upadnog fotona i energije
jonizacije. U interakciji sa X iy fotonima moZe doci do apsorpcije fotona i emisije elektrona ne samo
u valentnom sloju, nego i elektrona popunjenih ljuski, bliZih jezgru. U slucaju fotoelektricnog efekta
sa emisijom takvih elektrona, dolazi do preraspodele elektrona po orbitalama, uz emisiju specificnog
X fotona sa energijom razlike energetskih nivoa. Taj X foton moZe napustiti atom, ili stupiti u
interakciju sa drugim elektronom istog atoma Sto dovodi do novog fotoelektricnog efekta i emisije
OZeovog (Auger) elektrona [1]. Usled prodornosti visokoenergetskih fotona, fotoefekat se javlja na
putanji zraka po dubini materijala, i javlja se samo na vezanim elektronima. Efikasni presek za
fotoefekat zavisi od atomskog broja Z ozraCenog materijala, upadne energije fotona Ey, i od energije
veze elektrona u atomu E,. Za fotone visokih energija efikasni presek za fotoefekat je mali, i primarno
su zastupljene druge interakcije. Kako se energija upadnog fotona smanjuje i pribliZzava energiji veze
elektrona u K-sloju, tako efikasni presek raste do postizanja lokalnog maksimuma, i onda naglo opada
— fotoni nemaju dovoljno energije da emituju elektron iz K-sloja. Efikasni presek ponovo raste do
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energije veze L-sloja, pa opada i raste do energije veze M-sloja. Verovatnoca interakcije (efikasni
presek) je najveci za energije podudarne energijama veze elektrona, pa je za y fotone verovatnija
interakcija sa elektronima sa ve¢im energijama veze, pa se oko 80% fotoefekata odvija na elektronima
K-nivoa [1].

Rejlijevo rasejanje je elastiCno rasejanje u kome atom ostaje u svom osnovnom stanju, a upadni
foton biva rasejan pod izmenjenim uglom, zadrZavanuci sustinski istu energiju. Kada se fotoni niske
energije raseju pod malim uglom na materijalu velike Z vrednosti, energija predata elektronu je toliko
mala da ekscitacija atoma na kome se rasejanje deSava nije moguca. U ovom slucaju, predata energija
se apsorbuje od strane celog atoma, i Cak i mala koliCina predate energije dovodi do uzmicanja atoma.
Gubitak energije rasejanog fotona je zanemarljiv [9]. Rejlijevo rasejanje nastaje u interakciji upadnih
fotona i elektrona vezanih u elektronskom oblaku, odnosno elektronskim orbitalama atoma ili
molekula.

Tomsonovo rasejanje je elasticno rasejanje fotona na slobodnim elektronima, ili drugim
slobodnim naelektrisanim Cesticama, pri kome ne dolazi do promene frekvencije fotona, ni kineticke
energije naelektrisane Cestice. Do ovakvog rasejanja dolazi ukoliko je energija fotona mnogo manja
od mase i energije naelektrisane Cestice, i moZe se razumeti kao Komptonovo rasejanje pri kome je
talasna duZina upadnog fotona mnogo veca od Komptonove talasne duZine Cestice [10].

Komptonovo rasejanje je elastiCno rasejanje visokoenergetskog fotona na slabo vezanom
elektronu, u elektronskom oblaku atoma ili molekula. Rezultat interakcije je oslobadanje i emisija
elektrona, i emisija fotona manje energije, odnosno vece talasne duZine [1]. Primenom zakona
oCuvanja impulsa i energije, i uz pretpostavku da je elektron bio slabo vezan, pa se energija jonizacije
moZe zanemariti, moZe se izracunati Komptonova talasna duZina za elektron, koja iznosi 0,00243 nm
[9]. Promena talasne duZine fotona ne zavisi od talasne duZine upadnih fotona, ve¢ samo od ugla
rasejanja 6.

Produkcija parova je proces u kome, u interakciji sa Cesticom, visokoenergetski foton biva
apsorbovan uz emisiju para elektron-pozitron. Do apsorpcije fotona dolazi u Kulonovom polju
Cestice. Cestica moZe biti atomsko jezgro, ili elektron. U ovoj interakciji energija fotona koji nema
masu mirovanja biva prevedena u par Cestica-antiCestica koje imaju masu mirovanja. Minimalna
energija fotona za produkciju para u interakciji sa jezgrom iznosi dve mase mirovanja elektrona,
2m.c® = 1,022 MeV [9]. Novonastali elektron i pozitron dele energiju i impuls fotona od koga su
nastali, i stupaju u dalje interakcije. Kako pozitron gubi energiju, raste verovatnoca da ¢e se naci u
blizini nekog elektrona i da ¢e do¢i do anihilacije. Prilikom anihilacije elektrona i pozitrona
oslobodice se energija utroSena na njihovo formiranje, i emitovace se (najceSc¢e) dva fotona energije
0,511 MeV koji se krecu u suprotnim smerovima [1].

2.2.10. Interakcija jonizujuéeg zracenja i metalnih materijala

Jedna od posledica interakcije visokoenergetske Cestice (fotona, neutrona, jona ili elektrona) sa
materijalom kristalne strukture je nastanak defekata kristalne reSetke usled prenosa energije na atome
materijala. Ova oStecenja i njihov razvoj tokom vremena odreduju makroskopsku reakciju materijala
na jonizujuce zracCenje. U vecini sluCajeva, nastanak oStecenja moZe se podeliti u dve kategorije:
primarno oStecenje nastalo neposredno (u okviru nekoliko pikosekundi) nakon udara visokoergetske
Cestice i interakcija atoma materijala na temperaturama koje daleko prevazilaze termodinamicku
ravnotezu, i dugorocno (reda veli¢ine od nanosekundi, do godina) oStecenje koje se razvija usled
termalno aktiviranih procesa. Fotonsko zraCenje izaziva oStecenja u najvecoj meri putem pobudivanja
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elektrona, Sto dovodi do raskidanja hemijskih veza, a gama zraCenje veoma visoke energije moZe
izazvati oSteCenja i putem uzmicanja atomskog jezgra [11].

time 0.0001 ps time 0.1 ps e 0.501 ps
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Slika 2.8. Simulacija kolizione kaskade indukovane uzmicanjem od 10keV u zlatu, na ambijentalnoj
temperaturi od 0 K

2.2.10.1. Primarna oStecenja metala

Na slici 2.8. prikazana je simulacija kolizione kaskade u cistom zlatu — kaskada rezultira
izmeStanjem velikog broja atoma ali, kako se energija prenosi kroz materijal dolazi do hladenja
lokalnog ZariSta i povratka gotovo svih atoma u optimalne pozicije, odnosno reformiranja kristalne
reSetke — ovaj proces naziva se atermalna rekombinacija. Ipak, veliki broj atoma se ne vraca na svoju
pocetnu poziciju, te je stoga broj atomskih zamena daleko veéi od broja nastalih defekata. Nakon
rekristalizacije, u materijalu ostaju pojedini izolovani intersticijelni atomi ili klasteri ("zaglavljeni"
van optimalne pozicije), kao i pojedine praznine (Cesto ostaje prazan klaster na mestu inicijalnog
udara). Nepravilnosti nastaju i ako se front rekristalizacije krece previSe brzo, pa ne ostaje vremena
za formiranje idealne kristalne reSetke. Raspodela ovakvih mikroskopskih oSte¢enja znacajno utice
na trajnost metala u uslovima intenzivne radijacije.

Veoma koristan i Siroko primenljiv standard za procenu primarnih oStecenja od neutrona, jona ili
elektrona su 1975. godine predloZili Norget, Torens i Robinson, zasnovan na proceni broja
Frenkeljovih parova nastalih za datu energiju prenetu primarnom atomu u sudaru — broj izmeStenja
(elemenata kristalne reSetke) po atomu, odnosno NRT-dpa, ili dpa. U sustini, dpa je proporcionalan
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energiji zraCenja predatoj odredenoj zapremini materijala. Jedna od prednosti primene dpa je
mogucnost poredenja oStecenja nastalih usled razlicitih tipova zracenja [11].

2.2.10.2. MeSanje pod jonskim zrakom

Mesanje pod jonskim zrakom se, uopSteno, odnosi na premeStanje atoma u visokoenergetskim
kaskadama izmeStanja, i predstavlja osnovnu komponentu za opisivanje stanja primarnog oStecenja.
Za Ciste elemente takvo meSanje je od malog znaCaja za promenu materijalna pod dugotrajnim
zraCenjem, ali ve¢ina proucavanih materijala za prakti¢ne primene sastoji se od dvo- ili viSefaznih
metalnih legura, ili sloZenih materijala za poluprovodnike i izolatore. Identifikovana su tri mehanizma
mesSanja pod jonskim zrakom, u razli¢itim fazama razvoja kaskade.

¢ Implantacija uzmicanjem: kada joni visoke energije uspore u ¢vrstoj meti, prolaze kroz niz
sudara sa atomima materijala putem zaklonjene Kulonove interakcije (eng. Screened Coulomb
interaction). Posledice su dvojake: (i) prvobitni jon sporo menja svoju putanju, u odnosu na
dolaznu, i (ii) prvobitni jon prenosi veliku energiju na mali broj atoma. Taj mali broj atoma
pokrece se na pravcima bliskim dolaznom smeru jona, i bivaju izmeSteni u tom smeru. Za
neutrone ili brze fisione fragmente, pravci su nasumicni, ali takode dolazi do izmeStanja
nekolicine atoma na veoma velike razdaljine. Stoga implantacija uzmicanjem moZe imati
vaznu ulogu, na primer u resorbovanju mehurova fisionih gasova u reaktorskom gorivu ili
naruSavanju stabilnosti nano-ODS (oxide dispersion strengthened) legura Ccelika, sa
primenama u nuklearnim tehnologijama.

¢ Balisticko meSanje: momenat izmeStenih atoma u kaskadama koje nastaju izmeStanjima viSeg
reda su gotovo izotropan. Balisticko meSanje je proces slican difuziji. MeSanje se smatra
"balistickim"”, u smislu da se komponente legure krecu niz svoj gradijent hemijske
koncentracije tokom produZenog zracenja, a ne niz svoj gradijent hemijskog potencijala.

e MeSanje usled termalnog skoka (eng. thermal spike mixing): nastaje usled naglog lokalnog
skoka temperature. Postaje znacajno ukoliko taj termalni spajk dovede do lokalnog topljenja
materijala — kod materijala sa vecom atomskom masom i niZom temperaturom topljenja.

2.2.10.3. Dugoro€no grupisanje i migracije

Ukoliko se materijal zraci u uslovima izuzetno niske temperature (ispod 10K), gotovo svi defekti
nastali zraCenjem su nepokretni, to jest, lokalizovani na mestu interakcije visokoenergetske Cestice i
atomskog jezgra. U ovom slucaju, dugoro¢no oStecenje se moZe proceniti samo preklapanjem mnogih
dogadaja primarnog radijacionog oStecenja (akumulacija atermalnih oStecenja). U vecini prakti¢nih
aplikacija, poput primena u nuklearnim elektranama, materijali su izloZeni takvim temperaturama
koje omogucavaju termalno aktivirano kretanje defekata, Sto vodi do grupisanja, precipitacije, i
odvajanja na mestima izmeStanja i ivicama zrna. Ovakve mikro/nano strukturne promene mogu
tokom duZeg vremena voditi do znaCajnih promena u termo-mehanickim svojstvima materijala:
tipicno oCvrS¢avanju i povecavanju krhkosti, kao i oticanju, puzanju usled zraCenja, i drugim
procesima degradacije [11].
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2.2.10.4. Posledice visoke ozracenosti

Kada je ozracCenost/primljena doza materijala dovoljno visoka, oStecenja nastala kaskadama
pojedinacnih interakcija cCestica i jezgara materijala pocinju da se preklapaju, sa nekoliko
nezanemarljivih efekata. Kod elementarnih, cistih metala ne dolazi do potpune amorfizacije bilo
kojim putem, pa ni zraCenjem. Kada se Cist metal poput bakra izloZi do visoke ozracenosti, efikasnost
nastajanja oSteCenja opada i dolazi do zasi¢enja stepena oStecenja. Kod bakra, nivo zasiCenja je
eksperimentalno utvrden, javlja se na oko 1% izmeStenih atoma. Ovo ima za posledicu da na viSim
ozracenjima dolazi do gubitka korelacije vrednosti dpa i realnog broja defekata. Kod elementarnih
metala, visok faktor pakovanja atoma dovodi do jake teZnje metala da se rekristalizuje, tako da cak
ni frontovi rekristalizacije toplotnih spajkova nisu dovoljno brzi da zadrZe materijal u amorfnom
stanju. Zasi¢enje primordijalnih defekata ne znaci da ne¢e do¢i do drugih vidova degradacije
materijala. Na primer, upraznjena mesta u kristalnoj reSetci se mogu grupisati i formirati praznine,
Sto moZe dovesti do oticanja materijala, iako materijal izmedu Supljina ostaje u gotovo savrSenom
kristalnom stanju. U nekim slucajevima ovo oticanje moZe, u principu, biti neograniceno: kod
tungstena ozracenog plazmom oticanje dovodi do formiranja poroznog, rasplinutog sloja.

2.2.10.5. Legure metala

Delovanje zracenja na legure metala dovodi do sloZenijih pojava prilikom izmeStanja atoma i
pratecih oStecenja, u odnosu na Ciste metale. Primarno, nove znacajne pojave su sledece:

e SloZenije produkovanje defekata, posebno kod izmeStanja sa energijama bliskim minimalnoj
energiji izmestanja;

¢ Hemijsko meSanje (ukljucujuci uredeno/neuredeno prelaze);

e Tranzicije kristalno/amorfno stanje u ¢vrstoj fazi (poput intermetalida i amorfnih metala);
¢ Radijacijom izmenjeno odvajanje rastvora i precipitacija;

e Rastvaranje precipitata ili ukrupnjavanje multifaznih sistema.

Prisustvo viSe elemenata (od kojih svaki moZe imati razli¢itu minimalnu energiju izmeStanja)
omogucuje stvaranje novih tipova defekata, posebno kod niskih energija prvog sudara, koje dovode
do preferencijalnog izmeStanja atoma elementa sa manjom masom. Pojacano izmeStanje teZih atoma
moZe se odvijati kao dvostepen proces: inicijalno se izmeSta element manje mase, Sto prati izmeStanje
atoma vece mase od strane manje masivnog jona. U zavisnosti od temperature i spektra zracenja, i
prvobitne uredenosti materijala, ozracivanje moZe voditi povec¢anju uredenosti (putem radijacijom
poboljsane difuzije) ili povecane neuredenosti (zbog produkovanja Frenkeljovih parova, zamena
usled sudara i balistiCkog meSanja u kaskadama izmeStanja).

Dok se fazne tranzicije iz kristalnog u amorfno stanje, uopSeno govoreci, ne dogadaju u Cistim
metalima, amorfizacija se Cesto dogada tokom zraCenja uredenih intermetalskih legura, delimi¢no
zbog viSih entalpija za migracije tackastih defekata, i zbog kristalnih slobodnih energija bliskih
amorfnim slobodnim energijama. Iradijacijom indukovana amorfizacija se najlakSe postize u
legurama sa ograni¢enom faznom stabilnoS¢u poput intermetalnih materijala, ozracenih na niskim
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temperaturama visokim stopama oStecenja. Amorfizacija se takode moZe indukovati u metalnim
multislojevima u uslovima nastajanja kaskadnih oSte¢enja. Ozracivanje amorfnih metalnih materijala
na poviSenim temperaturama moZe podstaci obrnutu reakciju u Cvrstom stanju, radijacijom
indukovanu kristalizaciju, zbog radijacijom podstaknute difuzije.

Preferencijalno kuplovanje rastvorenih atoma i radijacioni defekti mogu izazvati razlicite
procese odvajanja rastvorenih metala, Sto moZe dovesti do dramatic¢nih razlika u sastavu legure u
blizini granice zrna i drugim mikrostrukturnim prelazima u odnosu na profil rastvora u termalnoj
ravnoteZi. Na primer, osiromasenje hromom nastaje na granici zrna ozraCenih austeniticnih celika, i
znacajno doprinosi stvaranju naprslina usled degradacije i stresom podstaknute korozije ovakvih
Celika u nuklearnim reaktorima. Radijacijom podstaknuto odvajanje dovodi i do precipitacije u
legurama. Ovaj proces hemijski i strukturno je sli¢an termickom starenju, ali su formiranje i kinetika
rasta precipitata ubrzani zbog radijacijom podstaknute difuzije. Ovakvi precipitati formiraju se samo
pod dejstvom zraCenja, i termicki su nestabilni, tako da se mogu rastvoriti Zarenjem, bilo na
temperaturi ozracivanja, ili na povisenoj temperaturi [11].

Srodni fenomen fazne stabilnosti u legurama sa jednom ili viSe dispergovanih faza je rasejavanje
precipitata i ukrupnjavanje zrna. U uslovima nastanka kaskade izmeStanja, moZe doci do balistiCkog
rasejavanja precipitata u nano skali. U zavisnosti od termodinamickih uslova za renukleaciju
precipitata, moZe doc¢i do potpunog rastvaranja precipitata, rasta zrna (putem Ostvaldovog sazrevanja,
ili drugim mehanizmima) ili kvaziravnoteZne stabilnosti velicine zrna. Poznavanje i upravljanje ovim
procesima moZe imati primenu u proizvodnji materijala za elektroniku, ili materijala sa povecanom
otporno3¢u na zracenje.

2.2.10.6. Aktinidi

Prilikom prolaska visokoenergetskih beta i alfa cestica kroz medijum sa kristalnom strukturom,
dolazi do izmeStanja atoma sa stabilnih pozicija unutar kristalne reSetke i formiranja Frenkelovih
parova (praznine i intersticijelni joni). Na primer, autoradioliza metalnog **°Pu (T, = 2,41 * 10*
godina) izaziva znacajne strukturne promene. Prilikom raspada 239Pu, emituje se alfa Cestica energije
5MeV, uz trzaj nastalog jezgra ***U energije 86keV. U metlanom plutonijumu, nastala alfa Cestica ce
predati svoju energiju sudarima sa drugim jezgrima na razdaljinama do oko 10pm, dok ¢e uzmicaj
pomeriti jezgro za oko 12nm. Zbog toga, prilikom svakog raspada, unutar materijala nastaje oko 2600
jonskih parova, Sto dovodi do toga da tokom dvadeset godina svaki atom u komadu metalnog
plutonijuma promeni svoje mesto [12]. Ova osobina je kriticna za predvidanje dugorocnog ponasanja
materijala koji sadrZe plutonijum [13]. Dok metalne strukture mogu proc¢i kroz znacajan stepen
samoZarenja (zagrevanje do kritiCne temperature, praceno dugoroCnim, sporim hladenjem),
molekulski kompleksi mogu biti izloZeni nepovratnim strukturnim oStecenjima. Tipian primer bi
bila autoradioliza koja dovodi do amorfizacije kristalnih jedinjenja relativno kratkoZiveceg
americijuma, 241Am (Ty, = 432,7 godina). Pomocu difrakcione analize pojedinacnih kristala X
zracima, pokazano je da intenzitet difrakcije opada tokom vremena. Vidljiva oStecenja kristalne
reSetke mogu se uociti kao neprozirnosti prvobitno prozirnog kristala, uz povecanu rastvorljivost.
Slicne strukturne izmene materijala uoCene su i nakon ozraCivanja visokoenergetskim zrakom
elektrona. Elektroni, znacajno manji od alfa Cestica i teZih jona, prodiru dublje u zapreminu ozracenog
kristala, i izazivaju amorfizaciju kristalne reSetke [12].
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2.2.10.7. Nuklearno gorivo

Nuklearno gorivo najceS¢e sadrzi delimi¢no obogaceni uranijum u formi oksida, UO,. Oksid
uranijuma se presuje i sinteruje na 1700°C u atmosferi suvog vodonika, ¢ime se dobija materijal sa
malim viSkom kiseonika (UO,:x). Ova keramika se obraduje do odgovarajuce velicine i oblika, i
zatvara u ovojnice od cirkonijuma, aluminijuma ili njihovih legura. Na taj nacin, formiraju se gorivni
peleti, od kojih se sastavljaju gorivni sklopovi. Ovako pripremljeno gorivo podleZe kontrolisanoj
lanc¢anoj reakciji nuklearne fisije unutar reaktora, i oslobada toplotnu energiju uz formiranje
produkata fisije i neutronske aktivacije.

U otvorenom ciklusu nuklearnog goriva, jednom ozraCeno gorivo tretira se kao otpad nakon
uklanjanja iz reaktora, sa planiranim kona¢nim odlaganjem u geoloSkom repozitorijumu
(odlagalistu). Neposredno nakon uklanjanja iz reaktora, gorivo se prvo kratkoroc¢no (planirano do 10
godina) skladisti u bazenima za hladenje u neposrednoj blizini reaktora. Kada dode do raspada
dovoljne koli¢ine kratkoZivec¢ih fisionih produkata i gubitka dovoljne koli¢ine rezidualne toplote,
gorivo u otvorenom ciklusu se moZe Cuvati u posebnim posudama u suvom stanju. Na ovaj nacin,
dokle god gorivo ostane suvo, a peleti i sklopovi neoSteceni, posebno u redukuju¢em okruZenju,
radiotoksi¢ni elementi Ce ostati imobilizirani u peletima. Ipak, ne moZe se garantovati da voda nikada
nece doci u kontakt sa gorivom. Tokom hiljada godina potrebnih da se raspadnu radiotoksicni izotopi,
oCekivane su promene klime, ukljuCujuci (sa visokom verovatnocom) periode visokih voda i
glacijacije. Prilikom ovakvih promena, uticaji na uskladiSteno gorivo su verovatni, ukljucujuci i
oksidaciju, Sto u kona¢nom ishodu vodi do moguc¢nosti mobilizacije radioaktivnih supstanci iz goriva
i migracije u Zivotnu sredinu. Efekti radijacionog oStecenja c¢vrstog goriva doprinose povecanoj
sipljivosti, i dovode do prelaska monolitne keramike UQ; u prah koji se lakSe mobiliSe. Radioliza i
termiCka opterecenja na kontaktnim povrSinama gorivo/ovojnica i ovojnica/spoljasnja sredina u
dovode do propadanja ovojnice, i moguc¢nosti kontakta sredinske vode i goriva [14].

U zatvorenom ciklusu, nuklearno gorivo se nakon upotrebe u reaktoru i privremenog mokrog
skladiStenja procesira, sa ciljem da se odvoje uranijum, plutonijum, i visokoradioaktivni fisioni i
aktivacioni produkti. Uranijum se tretira kao niskoradioaktivni ili srednjeradioaktivni otpad, a
plutonijum se moZe iskoristiti za pripremu meSovitog oksidnog goriva (MOx). Visokoradioaktivni
otpad se vitrifikuje, najéeS¢e u borosilikatnom staklu. Vitrifikovani otpad odlaZe se u posude od
nerdajuceg Celika, i hermeticki zatvara zavarivanjem.

2.2.10.8. Efekti radijacije na svojstva od znacCaja za skladistenje i odlaganje
visokoradioaktivnog otpada

Prilikom skladiStenja i odlaganja visokoradioaktivhog otpada, primarni zadatak je izbegavanje
kriti¢nosti koja moZe nastati usled emisije neutrona prilikom spontane fisije aktinida. Beta i gama
radijacija usled raspada fisionih produkata tokom prvih nekoliko vekova skladiStenja dovode do
toplotnog efekta (grejanja otpada i posuda). Ukoliko su u otpadu prisutni alfa emiteri, Sto je najceSce
slucaj, alfa radijacija predstavlja dominantni dugoro¢ni problem. Pored akumulacije defekata
materijala, dolazi i do akumulacije helijuma (kada alfa cestice izgube dovoljnu koli¢inu energije da
u svojim orbitalama mogu zadrZati elektrone). Helijum je slabo rastvoran u matricama poput UO>, i
ne podleZe rekombinaciji, tako da ne dostiZe ravnotezZni raspored u materijalu.
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Postoje dve moguce negativne posledice akumulacije helijuma:

¢ Ukoliko je helijum zadrZan u otpadnom materijalu, moZe znacajno doprineti oticanju i
(potencijalno, kao ekstremne posledice) pucanju materijala.

e Ukoliko je helijum ispusten iz otpadnog materijala, moZe dovesti do rasta pritiska u ovojnici
ili kontejneru, Sto moZe dovesti do probijanja posude.

U zavisnosti od koli¢ine alfa emitera prisutnih u otpadu, i kumulativne koli¢ine produkovanog
helijuma, ovi ekstremni efekti mogu postati znacajni [15]. U slucaju nisko do srednje iskoriS¢enog
UQO,, sva eksperimentalna opaZanja ukazuju da ¢e dugoroCno ponaSanje potroSenog goriva biti
benigno. Ovaj zakljuCak se mora u potpunosti potvrditi za sluCajeve drugih sistema, ukljucujuci i
matrice sa visokom specificnom alfa aktivno3c¢u, ili goriva poreklom iz naprednih gorivnih koncepata
koja sadrZe veliki udeo alfa emitera, na primer iz procesa koji podrazumevaju recikliranje ostalih
aktinida. U slucaju reciklaZe i transmutacije aktinida, efekat akumulacije helijuma moZe biti beoma
znacajan i za skladiStenje goriva pre ozracivanja u reaktoru.

2.2.10.9. Reaktorske posude

Reaktori sa lakom vodom pod pritiskom — PWR, su najzastupljeniji reaktori u komercijalnoj

upotrebi, u nuklearnim elektranama. Princip rada PWR je da se reaktorsko jezgro u kome se odvija
kontrolisana lancana fisija hladi visokocistom vodom pod pritiskom, tako da voda u kontaktu sa
gorivnim sklopovima ne kljuca. Izmenjivac toplote predaje oslobodenu energiju drugoj kolicini vode,
koja se prevodi u paru i pokrece turbine, koje proizvode elektricnu energiju. Reaktorska posuda je
sud koji sadrZi jezgro i vodu za hladenje, i izloZena je kako intenzivnom zracenju, tako i velikom
toplotnom opterecenju.
Integritet reaktorske posude je dorZan dokle god su materijali u pojasu u nivou jezgra reaktora
dovoljno Zilavi, odnosno otporni na pucanje. Neutronsko zracenje iz jezgra moZe izazvati znacajne
promene u zoni pojasa, uticu¢i na Zilavost i elasticnost materijala, tako da se strukturni integritet
posude mora periodicno proveravati. Ove promene u osobinama materijala prate se kroz program
nadziranja reaktorske posude, i odrZavanje reaktora u upotrebi je zasnovano na procenama
strukturnog integriteta, odnosno operativni limiti su ustanovljeni na osnovu pracenja mehanike
pucanja u ocenama integriteta. Drugi faktori mogu biti ograniCavajuci za normalan rad elektrana
ukoliko su efekti gubitka Zilavosti (to jest, prelaska u krto stanje) usled radijacije mali, Sto je slucaj
kod elektrana i posuda koje su nedavno pustene u pogon, ili novih elektrana i posuda od materijala
manje podloZnih radijacionim oSteCenjima. Programi nadziranja reaktorskih posuda zasnivaju se
primarno na promenama rezultata Sarpijevog klatna (CVN) i elasti¢nosti materijala, a neki programi
sadrZze i provere mehanike frakture probnih uzoraka. Tri glavna efekta na krtost nastaju usled
neutronske radijacije:

e povecanje kovljivo-krhko tranzicione temperature (i za CVN, i za mehaniku pucanja probnih
uzoraka);

e pad CVN gornje energije pucanja (i pad kovljive Zilavosti na pucanje, ukoliko se meri);
e povecanje u elasticnom popustanju i kona¢nim snagama sa prate¢im smanjenjem elasticne

kovljivosti merene kroz izduZivanje i smanjenje povrSine, Sto ukazuje na smanjenje Zilavosti
na pucanje.
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Promene mehanickih svojstava uzrokovane zracenjem su rezultat mikrostrukturnih promena koje
uzrokuju visokoenergetski neutroni koji reaguju sa materijalom reaktorske posude. Do krtosti dolazi
na tri nacina:

e ocvrScavanje matrice u prvenstveno bainitskoj mikrostrukturi usled primarnih radijacionih
oSteCenja, poput praznina ili intersticijelnih atoma, koji inhibiraju pokrete dislokacije
materijala;

e ocvricivanje nastalo grupisanjem kljucnih elemenata Celika reaktorske posude (poput bakra,
fosfora, nikla, mangana...) koji formiraju nanometarske defekte, Sto takode ometa pokrete
dislokacije materijala;

e krtost bez ocvrS¢ivanja usled zalutalih elemenata, poput fosfora, koji se nakupljaju na
granicama zrna, Sto vremenom mozZe dovesti do meduzrnskog pucanja.

Povecanje oCvrScavanja se moZe meriti pomocu elasticnih uzoraka u okviru programa nadzora,
tako da se doprinos krtosti usled o¢vrS¢ivanja moZe odvojiti od oStecenja nevezanih za ocvrs€ivanje.
Takode, povrSine fraktura polomljenih probnih uzoraka mogu se ispitati, da bi se utvrdile relativne
kolicine transgranularnih i intergranularnih pukotina [16]. Upotrebni vek reaktorskih posuda moZze se
produZiti odgovaraju¢im Zarenjem, u zavisnosti od nacina proizvodnje posude i mogucnosti
sprovodenja Zarenja u okviru nuklearne centrale.

2.2.11. Interakcija jonizujuceg zracenja i polimernih materijala

Polimeri su dugacki molekulski lanci hemijski povezanih osnovnih jedinica — monomera.
Polimer se moZe sastojati iz samo jedne vrste monomera, ili kombinacije dva ili viSe monomera.
Razvoj polimerskih materijala doveo je do revolucije u svim sferama Zivota sredinom dvadesetog
veka. Polimerski materijali na bazi ugljenika i silicijuma omogucili su proizvodnju najrazlicitijih
plasti¢nih proizvoda: od masovno proizvodenih obi¢nih ku¢nih posuda, do namenski pravljenih
delova za svemirske letelice. Polimerske plastike su trajni materijali, ali ¢esto ne zadrZavaju sve svoje
osobine tokom starenja. Jonizujuce zraCenje ubrzava procese promene osobina polimera, Sto je od
velikog znacaja za primenu polimerskih materijala u sredinama sa jakom radijacijom: izolatora
elektricnih instalacija u nuklearnim reaktorima, i zaptivki u pojedinim reSenjima posuda za odlaganje
visokoradioaktivnog otpada.

2.2.11.1. Elementarni radiolitiCki procesi u polimerima

Primarne reakcije usled radijacije mogu se posmatrati na veoma niskim temperaturama i u
odsustvu kiseonika, u uslovima u kojima su spreceni drugi vidovi konverzije energije, poput
molekulskih pomeranja ili formiranja oksidovanih vrsta. Na primeru polietilena prikazane su razlicite
modifikacije na molekulskom nivou, usled primanja energije prenete jonizuju¢im zraCenjem. Vazno
je napomenuti da radioliza dovodi do raskida najjacih hemijskih veza — C-H, dok C-C veze bivaju
manje pogodene. Do ove pojave najverovatnije dolazi usled prenosa energije duz makromolekulskog
lanca, Sto sprecava raskid veze duZ lanca, dok ekscitacija ostaje lokalizovana pri raskidu C-H veze
[17].
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Reakcija 1: Raskid C-H veze
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Reakcija 2: Formiranje molekulskog vodonika
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Slobodni radikal H* nastao u inicijalnoj radiolizi ima dovoljnu kineticku energiju da izbaci drugi
atom vodonika iz polimerskog lanca, i formira molekulski vodonik. Gubitak vodonika dovodi do

daljih rekombinacija.

Reakcija 3: Formiranje dvostrukih veza usled gubitka dva atoma vodonika na istom lancu
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Reakcija 4: Rekombinacija dva makroradikala vodi u unakrsno povezivanje
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Promene vezane za vodonik — nastanak nezasi¢enih veza i unakrsno povezivanje su glavne
promene indukovane na molekulskom nivou u polietilenu. Uz ove elementarne modifikacije, drugi
polimeri mogu, takode, ispoljiti i raskide glavnog lanca koji dovode do degradacije materijala.

Prekidi glavnog lanca

Radiohemijski prinos za prekid lanca postaje znacCajan kada je atom ugljenika u glavnom lancu
okruZen (tj. kovalentno vezan) za Cetiri druga atoma ugljenika. U ovom slucaju, izotropna raspodela
energije pri ekscitaciji je dovoljno velika da raskine sve veze. Prisustvo kabastih boc¢nih grupa
posebno remeti ponovno uspostavljanje veza duz glavnog lanca nakon prekida. Empirijski je utvrdeno
da prisustvo kvarternog ugljenika pravi razliku izmedu polimera Cije se promene odvijaju putem
unakrsnog spajanja, ili dolazi do degradacije. Stoga, terpolimeri monomera etilena, propilena i diena
(EPDM) koji se sastoje pretezno iz polietilena i polipropilena ¢e u inertnoj atmosferi biti preteZno
podloZni unakrsnom povezivanju.

2.2.11.2. Radioliza etilensko-propilenskih guma

Elasticni polimerski materijali, elastomeri, imaju Sirok spektar primena zahvaljuju¢i svojoj
elasticnosti na sobnoj temperaturi. Ova elasticnost zahteva nisku temperaturu staklene tranzicije da
bi materijal ostao u fazi gume, a platicna deformacija se mora javljati na temperaturama znacajno
viSim od sobne da bi se izbegle nepovratne deformacije. Ova svojstva materijala postiZzu se lakim
unakrsnim povezivanjem putem vulkanizacije koja sprecCava isklizavanje lanaca polimera.
Ozracivanje moZe povecati broj unakrsnih veza ili raskinuti veze izmedu lanaca, izazivaju¢i promene
u mehanickim osobinama materijala. Kopolimeri se Cesto koriste kao elastomeri jer se njihov sastav
moZe podeSavati prema Zeljenim ishodnim osobinama. Etilensko propilenske gume (EPR), koje se
koriste kao izolatori u elektricnim kablovima, pokazuju razlicite nivoe savitljivosti u zavisnosti od
zastupljenosti kristalne frakcije u polimeru. Etilen propilen dien monomer (EPDM) terpolimeri su
razvijeni u cilju povecavanja brzine vulkanizacije i lakSe industrijske obrade. Na promene izazvane
ozraCivanjem bitno utiCu prisutni agensi za vulkanizaciju i antioksidansi. Razvoj molekulskog
vodonika i formiranje dvostrukih veza usled zracenja su veoma sli¢ni u EPR i EPDM, ali unakrsno
povezivanje je izraZenije u EPDM, zahvaljujuci prisustvu dvostrukih veza u dienu. Ozracivanje
pomera temperaturu tranzicije ka staklenoj fazi ka viSim temperaturama, jer pomeranje lanaca postaje
teZe. Takode, puzanje materijala usled toka lanaca brzo nestaje. Povecani udeo diena i trakovi
kiseonika ubrzavaju unakrsno povezivanje [17].

2.2.11.3. Uticaj kiseonika na promene EPDM polimera usled jonizujuceg
zracenja

U prisustvu kiseonika, usled jonizujuceg zracenja formira se veliki broj produkata oksidacije
EPDM polimera: hidroperoksidi, ketoni, karboksilne kiseline, alkoholi, peroksidi, estri, laktoni...
Poredenjem EPDM i EPR pokazano je da su dieni istovremeno odgovorni i za vecCe stope degradacije,
i unakrsnog povezivanja. Dominantan mehanizam radiooksidacije EPDM je putem rekombinacije
peroksil radikala. U prisustvu kiseonika, umesto formiranja dvostrukih veza dolazi do formiranja
razliCitih produkata oksidacije. Formiranje ovih produkata praceno je prekidima u glavnom lancu
polimera, Sto sniZava temperaturu tranzicije u staklenu fazu. Prekidi lanca i unakrsno povezivanje su
u kompeticiji: pri niZim dozama zraCenja izraZenije je unakrsno povezivanje, dok broj prekida raste
sa povecanjem doze u prisustvu kiseonika. Ovi procesi nisu antagonisticki, jer produkovanje
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slobodnih molekulskih fragmenata moZe dovesti do rearanZmana i formiranja novih veza izmedu
lanaca EPDM.

Oksidativni efekti mogu se privremeno suzbiti dodavanjem antioksidanasa u materijal.
Antioksidansi stupaju u redoks reakciju sa slobodnim radikalima, i vremenom se iscrpljuju. Kinetika
reakcije ne pokazuje oCekivano zakaSnjenje u razvoju oksidovanih vrsta prilikom ozracivanja, iako
pojedini antiioksidanti pokazuju protektivne efekte. Zbog toga su za primene u sredinama sa jakim
zraCenjem potrebne posebne formulacije elastomera [17].

2.2.11.4. Nanokompozitni izolatorski materijali za instalacije nuklearnih
reaktora

Ovojnice kablova u nuklearnim centralama moraju zadrZati svoje mehanicke osobine i izolatorska
svojstva u veoma zahtevnim uslovima: pored toplotnog stresa i vlage, u odredenim delovima sistema
izloZene su i jakom jonizuju¢em zracenju. Postojece nuklearne centrale su mahom pri kraju svog
planiranog radnog veka, ili su ve¢ u "produZenom vremenu" — odrZavaju se u radu i nakon roka u
kome je planirana dekomisija. Imajuci u vidu ne samo tehnicke, ve¢ i ekonomske, socijalne i politicke
izazove, nove elektrane planiraju se sa joS duZim planiranim rokom upotrebe: umesto oko 40, planira
se upotreba od 60, ¢ak 80 godina. Zbog sloZenosti sistema i prirode rada nuklearnih reaktora, zamena
dotrajalih kablova u opStem slucaju nije prihvatljivo reSenje: kablovi moraju biti funkcionalni i tokom
redovnog rada, i tokom neplaniranih dogadaja, tokom trajanja upotrebe reaktora [18].

PEG coated TiO,

Slika 2.9. Disperzija polietilen glikolom (PEG) presvucenih nanocestica TiO; u poliuretanu
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Materijali poput unakrsno povezanog polietilena (XLPE), etilensko propilenske gume (EPR) i
polivinil hlorida (PVC), neoprena i hlorosulfonovanog polietilena su pokazali dobru toleranciju na
jonizujuce zraCenje u laboratorijskim probama, i ispunjavaju uslove za primenu u trenutnim
nuklearnim postrojenjima. Ipak, zabeleZeni su kvarovi usled propadanja kablova tokom 30 godina
normalnog rada elektrana. Nanokompozitni izolatorski materijali predstavljaju jedno od mogucih
reSenja za Zeljenu trajnost kablova.

Dodavanjm nanocestica (10-100nm) u postojeCe polimerske materijale postiZu se nove osobine
materijala. NanocCestice smanjuju prostorni napon i slobodnu zapreminu materijala, i na taj nacin
Cuvaju dielektri¢nu snagu i smanjuju parcijalna probijanja [18]. Zahvaljuju¢i tome, nanokompozitni
izolatori su trajniji pod elektricnim stresom. Na kvalitet materijala presudno utie uniformna
raspodela nanocestica i eliminacija formiranja njihovih agregata u materijalu — prikazano na slici 2.9.
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Slika 2.10. Naponska izdrZljivost XLPE i XLPE nanokompozita (kvadrat: XLPE, krug: XLPE +
netretirana nanosilika, zvezdica: XLPE + vinilsilanom obloZena nanosilika) [18].

Do parcijalnih probijanja izolatorskog materijala dolazi usled delovanja jakog elektricnog polja,
koje ubrzava elektrone unutar materijala do energije dovoljne za raskidanje hemijskih veza i
izazivanje novih jonizacija. Parcijalna probijanja su vaZan put nastajanja oSteCenja polimerskih
materijala u visokonaponskim primenama.

Postoji slicnost u izolatorskim svojstvima i otpornoS¢u na jonizujuce zraCenje materijala: u oba
sluCaja poZeljno je da u materijalu ne dolazi do raskidanja hemijskih veza i velikih kaskada jonizacije
[18]. Pokazano je da dodatak nanocestica filera (ispune) u XLPE dovodi do povecanja trajanja
izolatorskih svojstava za dva reda velicine, prikazano na slici 2.10.
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3. ALKALNO AKTIVIRANI MATERIJALLI

Alkalno aktivirani materijali su neorganski, strukturni materijali slicni Portland cementu i
njegovom betonu, koji nastaju meSanjem finog aluminosilikatnog praha i jake baze. Razlikuju se po
vrstama polaznih sirovina, sadrZzajem kalcijuma u polaznim sirovinama, i vrstama primenjenih
aktivatora.

Cement i beton su klju¢ni za modernu civilizaciju, sa svojim oslanjanjem na izgradeno okruZenje

kako bi se obezbedio visok kvalitet Zivota. Beton je drugi najkoriSc¢eniji materijal na svetu, odmah
posle vode [19] i proizvodi se u koli¢inama koje prelaze 10 milijardi tona godiSnje Sirom sveta.

| Limestone I | Clay/shale \ | Fuel I
| | I
[ ]

{ Calcination (rotary kiln) ] :> Coz

[ Clinker )
(o)== e (B

[ Portland cement ]

Water .
Sand (fine aggregate) :5 " g
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( Concrete j

Slika 3.1. Sematski prikaz procesa proizvodnje betona od Portland cementa [20].

Vezujuca faza koja daje ¢vrstocu modernom betonu obi¢no se zasniva na Portland cementu [21].
Portland cement se uobiCajeno smatra niskotehnoloskim materijalom, ali je u stvari sloZena
kombinacija viSe mineralnih faza koje se proizvode da bi se obezbedile godine cvrstoce,
nepropusnosti, trajnosti i pasivacije ugradene armature od ugljenicnog celika, dok je izloZena
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termiCkim, mehanickim i hemijskim naprezanjima. Ova svojstva su rezultat dugogodiSnjeg
akademskog i industrijskog istrazivanja i razvoja hemicara, naucnika za materijale i inZenjera [20].
S obzirom na njegovu sveprisutnu upotrebu u gradevinarstvu, veoma velika koli¢ina proizvodnje
cementa potrebna za generisanje ove ogromne koliCine betona uvodi znacCajne ekoloSke probleme;
proizvodnja cementa (Slika 3.1) doprinosi ~8% globalne emisije CO, [22], [23]. Emisije CO, iz
proizvodnje cementa uglavnom nastaju zbog termickog razlaganja kalcijum karbonata, Sto dovodi do
stvaranja reaktivnih faza kalcijum silikata i aluminata, osnove Portland cementa. Ukupan emisijski
otisak od priblizno 0,8 tona ekvivalenta CO, po toni proizvedenog Portland cementa podeljen je
izmedu emisija od sagorevanja fosilnih goriva i CO, oslobodenog konverzijom kalcijum karbonata u
oksidni oblik [24].

Kako globalno drusStvo proizvodi sve vecCe koliCine betona kako bi zadovoljilo potrebe za
infrastrukturom zemalja u razvoju [25], postoji hitna potreba za razvojem i komercijalizacijom
alternativnih veziva sli¢nih cementu, Sto ¢e omoguciti obezbedivanje stanovanja i infrastrukture
milijardama ljudi bez prekomerne Stete po Zemljinu atmosferu i mora.

Alkalno aktivirani materijali (AAM) [26], ukljucujuci i one klasifikovane kao geopolimeri [27], su
poznat primer alternativnih veziva o kojima se sada raspravlja i razvija sa ciljem postizanja uSteda u
gradevinskoj industriji; Drugi ukljucuju kalcijum alu- minate, sulfoaluminate, supersulfatizovane
cemente od troske i veziva na bazi magnezijuma [28]. Glavne faze vezivanja nastaju reakcijom
aluminosilikata dobijenih iz kalcinisanih glina, pepela uglja i/ili metalurskih troski, sa alkalnim
rastvorom koji ubrzava proces reakcije i indukuje formiranje jakih, nerastvorljivih faza vezivanja
[26]. Kao takve, uStede CO, postignute upotrebom AAM veziva uglavnom su posledica izbegavanja
karbonatnih prekursora, kao Sto je krecnjak (CaCOs; ) i obrade na visokim temperaturama svih
komponenata cementa u peéi na fosilna goriva. Sematski prikaz sinteze alkalno aktiviranog veziva
dat je na slici 3.2.
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Slika 3.2. Sematski prikaz dobijanja alkalno aktiviranih veziva [29].
Glavni prekursori koji se koriste za proizvodnju AAM-a su lete¢i pepeo, troska visoke peci

(BFS) i metakaolin. I lete¢i pepeo i BFS su veoma traZeni za upotrebu u meSanim Portland
cementima, koji mogu ponuditi i performanse i ekoloSke prednosti u odnosu na obi¢an Portland
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cement u primenama kao Sto su gradevinska infrastruktura i opSti betonski radovi, a posebno tamo
gde je potrebna otpornost na sulfate [30]. Stoga se postavlja pitanje da li je efikasnije koristiti BFS i
lete¢i pepeo kao prekursore za proizvodnju AAM ili u meSanju sa Portland cementom. Postoje jaki
argumenti za obe strane ove diskusije, a odgovor verovatno leZi u pronalaZenju optimalne ravnoteze
upotrebe: Za cemente sa relativno velikom zapreminom Portland cementa, dodavanje umerene
koliCine lete¢eg pepela ili BFS moZe biti veoma korisno. Medutim, kada se razmatra meSanje veoma
velike zapremine (do 95% zamene Portland cementa mlevenim BFS-om je dozvoljeno prema EN
197-1 za cemente u kategoriji CEM III/C), moZe biti poZeljnije koristiti namenski dizajnirani alkalni
aktivator nego koristiti Portland cement sustinski za obezbedivanje poviSene pH vrednosti okruZenja
za pokretanje reakcije BFS-a (ili leteceg pepela), kada jednostavno obezbedivanje alkalnosti nije
glavna svrha za koju je klinker Portland cementa projektovan i proizveden.

Slika 3.3. SveZza BFS pasta aktivirana vodenim staklom, u kalupu za odredivanje vremena

ocvrScavanja

Metalurske troske, posebno BFS, dugo se koriste kao cementni sastojci u betonima u zapadnoj
Evropi. Razvoj upotrebe troske u cementima datira joS od najmanje 1870-ih u Francuskoj i Nemackoj
[31], a leteci pepeo je prvi put koriS¢en u betonu u Sjedinjenim DrZavama 1930-ih [32].
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Prva moderna upotreba kombinacije alkalije sa aluminosilikatom za formiranje cementnog
veziva datira iz ranih 1900-ih, kada je Kil [33] objavio i patentirao svoje studije o0 smeSama BFS-a i
alkalnih komponenti. Perdon je objavio prvu opseZnu laboratorijsku studiju o cementima koji se
sastoje od troske i alkalija 1940. godine [34] i komercijalizovao ove materijale u Belgiji 1950-ih,
ukljucujuci izgradnju nekoliko zgrada koje i dalje stoje viSe od 60 godina kasnije [35]. Izgled sveZe
BFS paste prikazan je na slici 3.3.

Sredinom 1950-ih, u kontekstu potraznje za alternativama Portland cementu u bivSem
Sovjetskom Savezu, Gluhovski [36] je razvio veziva koriste¢i aluminosilikatne prekursore sa niskim
sadrZajem kalcijuma ili bez kalcijuma, aktivirane alkalnim rastvorima koji sadrZe alkalne metale. On
je nazvao veziva ,zemljni cementi“, a odgovarajuce betone ,,zemljni silikati“. Ovi materijali su
koriS¢eni u infrastrukturnoj, komercijalnoj i stambenoj gradnji, u koli¢inama od nekoliko miliona
tona, od tada [37]. U severnoj Evropi, alkalno aktivirani betoni od troske poznati kao F-beton razvijeni
su i komercijalizovani tokom 1980-ih [38]. Cementi i betoni proizvedeni alkalnom aktivacijom
metalurSkih troski plasiraju se na trZiste Kine ve¢ dugi niz godina [37], [39] motivisani mogucnoScu
proizvodnje betona visoke ¢vrstoce (>80 MPa) od velikih koli¢ina nusproizvoda kineske metalurske
industrije.

Sedamdesetih godina proSlog veka u Francuskoj, Davidovic [40], [41], je razvio i poCeo da
komercijalizuje veziva aktivirana alkalijama na bazi metakaolina. PoSto su se proizvodi prodavali kao
vatrootporna, neorganska smola, skovao je termin geopolimer kako bi naglasio neke slicnosti u
fizickim svojstvima izmedu ovih materijala i organskih termoreaktivnih smola. Interesovanje za
upotrebu ove vrste proizvoda je raslo i kao nacCina proizvodnje gradevinskog materijala, a tokom
osamdesetih i devedesetih godina proSlog veka, hibridni Portland/alkalno aktivirani beton visoke rane
¢vrstoCe, nazvan Pirament, bio je plasiran na trZiSte u Severnoj Americi [27], [41]. Vastils i dr. [42] su
prvi opisali alkalnu aktivaciju pepela pocetkom devedesetih godina proslog veka, a vezivo aktivirano
alkalijama i pepeo je patentirano i plasirano na trZiste priblizno u isto vreme u Holandjiji kao materijal
otporan na kiseline za proizvodnju cevi [43]. Teku¢i rad na komercijalizaciji u Evropskoj uniji takode
je doveo do komercijalne proizvodnje alkalno aktiviranih gradevinskih proizvoda od strane
kompanija u Ujedinjenom Kraljevstvu, Holandiji, Ce$koj Republici i sve viSe Sirom Evrope.
MesSavine alkalno aktiviranog BFS-a i leteCeg pepela istaknute su kao kljucni komercijalni sistem u
Australiji. Takve meSavine su plasirane na trziste pod zastitnim znakom E-Crete i kori§¢ene u velikim
gradevinskim infrastrukturnim i rezidencijalnim gradevinskim projektima, ukljucujuc¢i specificne
opise u zvani¢nim specifikacijama regulatornih organa za betone.

Kada se koriste u proizvodnji betona, AAM-ovi mogu pruZiti tehnicka svojstva koja ispunjavaju
skoro sve zahteve performansi koji se primenjuju na obi¢ne betone na bazi Portland cementa. Primene
mogu da se kre¢u od imobilizacije nuklearnog otpada do proizvodnje visokovrednih kompozita do
velikog obima izgradnje infrastrukture [26], Sto oCigledno obuhvata veoma raznovrsnu grupu
materijala. Ovi materijali su grupisani u kategorije alkalno aktiviranih ili geopolimernih, gde se
poslednji termin najceS¢e odnosi na podskup materijala sa niskim sadrZajem kalcijuma [26], kao Sto
je istaknuto u nastavku. Primeri korisnih svojstava koja se pripisuju ovim materijalima ukljucuju [44]

» Cvrstocu na savijanje i pritisak, kako ranu tako i konacnu;
* otpornost na visoke temperature, ukljucujuci toplotnoizolaciona svojstva;

* stabilnost pod hemijskim (ukljucuju¢i kiselinu) dejstvom;

* dimenzionalnu stabilnost u upotrebi;
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* jako prijanjanje na metalne i nemetalne povrsine;

» efikasnu pasivaciju armaturnog celika;

* nisku propustljivost za fluide i hloridne jone;

e nisku cenu;

* obogacivanje i/ili vrednovanje industrijskog otpada; i
* nizak otisak emisije CO..

Svaka od ovih prednosti je svakako postignuta prilagodavanjem sistema veziva, a dobro projektovan
materijal sa niskim odnosom voda/vezivo verovatno moZe posti¢i velinu gore navedenih
karakteristika. Medutim, malo je verovatno da ¢e jedna formulacija biti optimizovana u svim ovim
oblastima, tako da materijal mora biti prilagoden Zeljenoj primeni.

3.1. Alkalna aktivacija lete€eg pepela

Leteci pepeo je nusproizvod proizvodnje elektricne energije iz uglja. To je nezapaljivi mineral
povezan sa ugljem, koji se pretezno sastoji od aluminosilikatnih ostataka minerala prisutnih u leZiStu
uglja. Leteci pepeo prolazi kroz pe¢ kotla i sakuplja se u dimnjacima pomocu elektrostatickih filtera.
Cestice letec¢eg pepela su Cesto staklaste, blizu sfernog oblika i dovoljno reaktivne da bi bile korisne
u alkalnoj aktivaciji.

LetecCi pepeo se skoro uvek aktivira rastvorima alkalnih hidroksida ili silikata. Strukture gela za
vezivanje nastale alkalnom aktivacijom leteceg pepela sa niskim sadrZajem kalcijuma sli¢ne su onima
kod geopolimernih gelova na bazi metakaolina [45], sa visoko umreZenim, tetraedarskim gel
strukturama N-A-S-(H)-tipa, kao Sto je objasnjeno u radu [46]. Struktura veziva gela je usko povezana
sa strukturom prekursorskih gelova koji se primecuju kao meduproizvodi tokom hidrotermalne
sinteze zeolita iz istih aluminosilikatnih ¢vrstih materija [47]. Analiza povezanosti gela AAM-ova na
bazi leteceg pepela koriS¢enjem NMR spektroskopije je teSka zbog nivoa gvozda koji nisu nulti u
skoro svim lete¢im pepelima [48], [49], [50]. Medutim, rezultati pokazuju da je vezivni gel dobijen
iz leteCeg pepela pretezno Q* prirode, sa raspodelom okruZenja mesta Q* (*Al), u zavisnosti od odnosa
Si/Al reaktivne komponente leteceg pepela i od kolicine silicijuma koju obezbeduje aktivator.

Kristalni zeoliti i srodne faze se takode razvijaju u ovim materijalima tokom duZeg vremena
oCvrScavanja (slika 3.4), pri cemu viSe temperature i veci sadrZaj vode favorizuju razvoj vece
kristalnosti. Sistemi bogati kalcijumom reaguju prema levom (plavom) putu, a priroda sekundarnih
produkatata odredena je sadrZajem magnezijuma, dok sistemi siromasni kalcijumom reaguju prema
desnom (zelenom) putu. Za svaki tip prekursora, hidroksidna aktivacija teZi da poveca udeo kristalnih
prema amorfnim produktima, u poredenju sa silikatnom aktivacijom.
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Slika 3.4. Proces i proizvodi reakcije alkalne aktivacije ¢vrstih aluminosilikatnih prekursora [20].

Termicko ili parno ocvrScavanje se obiCno primenjuje na veziva pepela aktivirana alkalnim
hidroksidom, jer je razvoj CvrstoCe spor na sobnoj temperaturi u ovim sistemima [51], [52]. Termicki
ocvrsnuta veziva pepela aktivirana NaOH imaju tendenciju da formiraju sekundarne faze habazit-Na
(takode poznat kao her- Selit), foZazit, sodalitnu grupu i kankrinitnu grupu koje se mogu identifikovati
XRD-om unutar neuredenog veziva u obliku gela [45], [50], [51], [52], [53], [54], [55], [56], [57].

Uprkos veoma heterogenoj i strukturno neuredenoj prirodi veziva aktiviranih alkalijama koja
sadrZe pepeo (Slika 3.5) razumevanje strukture i hemije veziva aluminijumskih ambalaZe na bazi
pepela je nedavno unapredeno primenom infracrvene spektroskopije sa Furijeovom transformacijom
(FTIR) u reZimima analize u masi i povrsini [54], [58], [59], [60], [61], [62]. Studija pojednostavljenih
modelnih sistema veziva [58] pruZila je koristan uvid u strukturu i formiranje N-A-S-(H) gel
proizvoda dok rastu na povrSinama Cestica leteCeg pepela. Na Slici 3.5 primetna je unutarcesti¢na i
meducesticna heterogenost prekursora - leteceg pepela, i vezivni gel blisko prijanja za povrSine
residualnih, delimi¢no proreagovanih cestica. Neke od inicijalno Supljih Cestica postaju ispunjene
vezivnim gelom tokom reakcije, dok druge i dalje sadrZe Supljine.
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Koriste¢i FTIR za proucavanje mehanizma reakcije formiranja geopolimera pepela, Fernandez-
Himenez i Palomo [59] su predloZili dve faze evolucije gela: gel 1, koji je bio relativno obogacen
aluminijumom, i gel 2, koji je pokazao vec¢u inkorporaciju silicijuma. Medutim, ako se uzme u obzir
Cinjenica da FTIR meri vibracije veza, a ne atomska jezgra, razlika izmedu gelova bogatih
aluminijumom i gelova bogatih silicijumom treba ponovo razmotriti. Faza gela 1 ukljucuje visok
stepen formiranja Si-O-Al veza u odnosu na ukupni odnos Si/Al sistema veziva, jer je umreZavanje
koje ukljucuje atome aluminijuma poZeljnije od formiranja Si-O-Si veza [61]; tj., prisustvo
nepremostnih kiseoni¢nih mesta na atomima silicijuma je poZeljnije od njihovog prisustva na
atomima aluminijuma. Rezultat je gel koji moZze, ali i ne mora biti hemijski oboga¢en aluminijumom,
ali koji ima relativno visoku koncentraciju Si-O-Al veza, kako je primec¢eno FTIR-om. Kasnija
strukturna evolucija gela dovodi do daljeg umreZavanja putem reakcija kondenzacije izmedu Si-OH
grupa, Sto rezultira ocCiglednim povecanjem odnosa Si/Al u gelu mereno FTIR-om, jer Si sada u vecoj
meri ucestvuje u gelu kojim dominira Q*. Ova sklonost ka Si-O-Al vezi takode objasnjava zasto gel
formiran u sistemu sa ¢vrstim aluminosilikatnim prekursorom i silikatnim aktivatorom - sa pocetno
visokim odnosom Si/Al u fazi rastvora - i dalje moZe izgledati relativho bogat aluminijumom u ranoj
fazi [63], kada bi hemijska razmatranja u masi ukazivala da bi odnos Si/Al trebalo monotono da se
smanjuje kako se aluminijum progresivno oslobada iz Cestica ¢vrstog prekursora.

Slika 3.5. SEM mikrografija poliranog preseka geopolimera od leteceg pepela aktiviranog
rastvorom natrijum silikata [20].
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Identifikacija dve uzastopne faze u procesu formiranja gela, priblizno konzistentne sa prelaskom
sa gela tipa Q°® na gel tipa Q*, takode je potkrepljena matematickim modeliranjem procesa reakcije
[63] i kombinacijom in situ oslabljene ukupne refleksije FTIR sa ex situ analizom u zapremini i
prostorno razreSenom FTIR analizom, kako bi se demonstrirali hemijski mehanizmi ukljuceni u
evoluciju od pocetnih do konacnih struktura gela [54], [60], [62]. KoriS¢enjem analogija izmedu
gelova formiranih u vezivima na bazi leteCeg pepela i metakaolina, in situ energetski disperzivna
sinhrotronska XRD analiza reagujucih pasta [64] reoloSke studije [65] i analiza funkcije raspodele
neutronskih parova [66] uzoraka na bazi metakaolina su takode pruZile nanostrukturne informacije o
prirodi prelaza gel 1/gel 2 u vezivima na bazi N-A-S-(H), Sto se Cini da se odvija na slican nacin u
ovim sistemima sa niskim sadrZajem kalcijuma, bez obzira na prirodu prekursora.

3.2. Uticaj hemije leteéeg pepela

LeteCi pepeo iz razlicitih elektrana Sirom sveta moZe se veoma razlikovati po sastavu glavnih
elemenata (Si/Al/Fe/Ca), frakciji staklene faze, sadrzaju nesgorelog ugljenika, sadrZaju alkalija i
raspodeli veli¢ine Cestica, a postoje i varijacije tokom vremena u pepelu iz odredene elektrane, jer se
meSavina izvora uglja koji se koriste u njenim pecima razlikuje. Svaki od ovih parametara je od
vitalnog znacaja za reaktivnost i proces reakcije leteceg pepela koji se podvrgava alkalnoj aktivaciji
i samim tim za odredivanje svojstava oCvrslog veziva koje nastaje ovim procesom. Naucna literatura
sadrzi dugacke diskusije o ulozi kalcijuma koji se obezbeduje lete¢cim pepelom u procesu alkalne
aktivacije [53], [55], [67], [68], [69], [70]. Zajedno sa aluminijumom, kalcijum igra suStinsku ulogu
u odredivanju prirode gelova formiranih alkalnom aktivacijom. Medutim, faktori koji kontrolisSu
reaktivnost stakla, a Sto zauzvrat odreduje stepen moguceg formiranja gela u svakom sistemu veziva,
mnogo su sloZeniji. Svi katjoni alkalnih i zemnoalkalnih metala mogu delovati kao modifikatori
mreZe u aluminosilikatnim staklima, i stoga njihovo prisustvo dovodi do vece verovatnoce formiranja
reaktivne staklaste faze unutar leteceg pepela, umesto nereaktivnog kvarca ili mulita. Na osnovu ovog
principa, Dakson i Provis [69] su razvili pojednostavljenu pseudoternarnu klasifikaciju za leteci
pepeo, kao Sto je prikazano na slici 3.6 u kojoj su hemijski sastavi klasifikovani prema ¢vrsto¢ama
formiranih geopolimernih veziva (koriste¢i podatke prikupljene u referenci [69] za uzorke paste i
maltera i prijavljene u referenci [70] za betone). Sastavi BFS-a iz nekoliko izvora (preuzeti iz
reference 20) su takode predstavljeni radi poredenja. Sastavi leteCeg pepela su uzeti iz podataka
rendgenske fluorescencije u vecini materijala, nisu korigovani za prisustvo kristalnih faza ili bilo
kojih drugih elemenata osim onih navedenih. Stoga, ovaj prikaz detaljne hemije sistema je nuzno
previSe pojednostavljen, posebno u kontekstu intercesticne i intracesticne heterogenosti, Sto ukazuje
da je veoma malo verovatno da Ce se sastav leteceg pepela u masi podudarati tacno sa hemijom stakla
bilo koje pojedinacne Cestice unutar pepela. Ipak, jednostavnost ovog pristupa klasifikaciji hemije
leteceg pepela pruZa zanimljiv prostor za upotrebu kao metoda prethodnog skrininga u masi za pepeo
iz razlicitih izvora.
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Slika 3.6. Predstavljanje sastava letecih pepela u pseudoternarnom sistemu koji prikazuje okside
silicijuma, aluminijuma i mrezne modulatore (oksidi metala i metaloida) [20].

U tom cilju, slika 3.6. pokazuje da lete¢i pepeo koji sadrzi nizak nivo aluminijuma i/ili
modifikatora mreZe generalno nece rezultirati zadovoljavaju¢im razvojem ¢vrstoCe kada se koristi
kao jedini prekursor za veziva aktivirana alkalijama; takav pepeo je generalno slabo reaktivan [59],
[61]. Za razvoj visoke ¢vrstoce potrebni su i modifikatori aluminijuma i mreZe, ali ¢ak i kada su ove
vrste prisutne, razvoj visoke cvrstoCe je verovatniji kada je sadrZaj nesgorelog ugljenika nizak i
raspodela velicine Cestica dovoljno Siroka da omoguci gusto pakovanje Cestica i da smanji potrebu za
vodom. Razni autori su izvestili da sadrZzaj gvozda ima i pozitivne i negativne efekte na procese
reakcije i ¢vrsto¢u; ovo podrucje zahteva dalju paZnju istraZivaca. MoZda joS fundamentalnije,
sposobnost karakterizacije (ili ¢ak definisanja) stepena reakcije leteceg pepela je podrucje tekuceg
istraZivanja koje je neophodno za potpuno razumevanje procesa alkalne aktivacije, kao Sto je to slucaj
sa vezivima od Portland cementa pomeSanim sa lete¢im pepelom [71].

3.3. Sistemi mesSanih veziva i koegzistencija gela

S obzirom na to da gelovi tipa N-A-S-(H) nude mogucnost za proizvodnju veziva sa odlicnom
hemijskom i termickom otpornoscu [47], [56], [57] dok gelovi tipa C-A-S-H obezbeduju hemijsko
vezivanje vode Sto smanjuje propustljivost [72], postoji interesovanje za sintezu veziva u kojima ova
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dva tipa gela mogu koegzistirati i svaki moZe doprineti performansama materijala [48], [73], [74],
[75] . N-A-S-(H) gel takode moZe ponuditi izvestan prostor za mehanizme vezivanja anjona koji
usporavaju prodor hlorida, ¢cime se povecava vek trajanja armiranog betona produZavanjem vremena
potrebnog za pokretanje korozije ugradenog cCelika [76]. Koegzistencija gela zahteva pH vrednost
koja nije dovoljno visoka da bi izazvala taloZenje kalcijuma kao portlandita [77], [78], Sto znaci da
upotreba aktivatora sa umerenim pH, kao Sto su alkalni sulfati, mozZe biti korisna [79], [80].
Kombinacija manje reaktivnih aluminosilikata sa manjom koli¢inom reaktivnijeg izvora kalcijuma
kao Sto su BFS ili Portland cement, uz dodatak alkalija radi ubrzavanja procesa reakcije, takode otvara
mogucnost za valorizaciju otpada ili nusproizvoda koji nisu dovoljno reaktivni da bi obezbedili dobar
razvoj c¢vrstoCe kada se aktiviraju sami ili pomeSani sa Portland cementom u odsustvu dodatnog
izvora alkalija.

Si0,

N-A-5-(H)-type gel

C-A-5-H-type gel ® 28days
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Slika 3.7. Elementarni sastavi merenni za podrucja gela u 1:1 FA : BFS vezivu aktiviranim
rastvorom natrijum silikata, nakon sazrevanja od 28 dana (plavo), 90 dana (zeleno) i 180 dana
(Zuto) [20].

Najjednostavniji modelni sistemi koji mogu dovesti do ove vrste koegzistencije gela su oni koji
ukljuCuju metakaolin, kalcijum hidroksid i umerenu koncentraciju NaOH [78], [81], u kojima
prekomerna alkalnost destabilizuje gel tipa C-A-S-H i umesto toga dovodi do formiranja N-A-S-(H)
i portlandita. Sli¢ni trendovi koegzistencije gela su takode identifikovani u vezivima meSanim sa
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BFS- metakaolinom [82], a razliciti potpisi dva tipa gela se mogu identifikovati po prisustvu dva
razliCita vrha gubitka mase u termogravimetrijskoj analizi [57]. Rastvaranje BFS-a je poboljSano
poCetnim formiranjem gelova tipa C-A-S-H, koji uklanjaju kalcijum iz faze rastvora i time
obezbeduju pokretacku snagu za nastavak reakcije. Mehanicka ¢vrstoca ovih veziva, i slicnih sistema
koji sadrZe lete¢i pepeo, izgleda da je poboljSana kada C-A-S-H i N-A-S-H gelovi koegzistiraju [77],
[83], [84]. Dodavanje sekundarnog izvora kalcijuma u meSano vezivo takode teZi da poveca
koncentraciju Na+ u rastvoru pora, Sto je u skladu sa ¢injenicom da je ovaj jon manje ¢vrsto vezan u
gelovima tipa C-A-S-H nego u gelovima tipa N-A-S-(H) [85].

Kombinacija leteCeg pepela, BFS-a i alkalnog aktivatora se dugo smatra obecavajuc¢im putem za
proizvodnju visoko efikasnih veziva aktiviranih alkalijama [86]. Takvi sistemi mogu pokazati odli¢nu
mehanicku Cvrstocu, dostizu¢i 100 MPa nakon 28 dana zaptivanja na 23°C i nastavljajuci da
povecavaju ¢vrstocu i nakon ovog vremena kada su prekursori pravilno odabrani i odmereni, a sadrZaj
aktivatora i modul elasti¢nosti su odabrani tako da odgovaraju hemijskom sastavu prekursora [85].
Medutim, BFS je mnogo skuplji od leteceg pepela u vecini delova sveta. Stoga se u mnogim studijama
dodaje u prilicno maloj zapreminskom udelu u sistem veziva koji je inaCe na bazi leteceg pepela. Na
primer, Li i Liu [87] su otkrili da je 4% BFS-a povecalo izmerenu ¢vrstocu na pritisak meSavine
leteceg pepela i metakaolina u odnosu 9:1 za viSe od 40%. Dodavanje male koliCine Portland cementa
u sistem veziva aktiviranog alkalijama se takode ponekad koristi za brZi pocCetni razvoj ¢vrstoce.

Precizni detalji gelova formiranih u meSanim BFS-FA alkalno aktiviranim materijalima snazno
zavise od odnosa meSanja, sastava i relativne reaktivnosti cvrstih prekursora, kao i od izbora
aktivatora. Proces reakcije se nastavlja daleko duZe od normalnog perioda od 28 dana kako traju
laboratorijske studije, sa znacajnim promenama u formiranju gela i kristalne faze prime¢enim u ovim
sistemima i do 180 dana [76]. Hibridni C-N-A-S-H gelovi su primeceni putem analize elementarnog
sastava pomocu analize skenirajuce elektronske mikroskopije — energetski disperzivne X-zracne
spektroskopije (SEM-EDS) (slika 3.7). Takvi gelovi mogu nastati ili supstitucijom kalcijuma u
gelovima tipa N-A-S-(H) (sa Q* okvirnim silikatnim strukturama) ili sorpcijom ili supstitucijom
natrijuma u lancanim silikatnim gelovima tipa C-A-S-H [75], [88]. C-A-S-H gel prikazan na slici 2.7
(oval isprekidance crvene linije) deluje da postaje homogeniji sa duZim sazrevanjem, dok N-A-S-(H)
gek (oval plave isprekidane linije) ostaje stabilan u sastavu.

Ova diskusija istiCe potrebu za daljim detaljnim istraZivanjem i sintetickih i stvarnih gelova
unutar sistema Ca0O-Na,O-Si0,-Al,0;-H,O, u sastavima i odnosima voda/Cvrsta supstanca
relevantnim za razumevanje veziva aktiviranih alkalijama, kako bi se pruZio detaljniji uvid u
parametre koji kontroliSu kinetiku formiranja gela i ravnoteZni sastav, hemijsku i dimenzionalnu
stabilnost (ukljuCuju¢i otpornost na procese suSenja), kao i mehanicka i transportna svojstva.
Fundamentalnije pitanje koje je u osnovi mnogih od ovih pitanja tice se osnovne definicije razlic¢itih
faza unutar sistema sa viSe gelova, u kojima ovi materijali mogu biti toliko blisko pomes3ani da ih je
teSko razlikovati na mikrostrukturnom ili zapreminskom sastavu, Sto zahteva analiticku primenu
spektroskopskih tehnika visoke rezolucije. Stavise, postavlja se i pitanje ta zapravo predstavlja fazu
u sloZzenom, neuredenom, hidriranom sistemu materijala. Ova vrsta diskusije i analize je neophodna
za predvidanje dugoroCne stabilnosti i performansi sistema veziva aktiviranih alkalijama. Takvo
predvidanje je kljuno ako ovi sistemi Zele da pruZe odrZivu alternativu Portland cementu u
gradevinskim primenama velikih razmera i da doprinesu smanjenju ekoloSkog otiska globalne
gradevinske industrije. Bilo koji materijal koji se koristi u takvim bitnim primenama mora biti dobro
shvacen u smislu nanostrukture i izdrZljivosti. Iako su naucni i tehnicki napredak sumiran u ovom
pregledu pruZili veoma dobru osnovu za pocetnu primenu ove tehnologije, potrebna je mnogo dalja
analiza kako bi se u potpunosti opisali AAM-ovi i time optimizovali njihovi performanse u sluzbi
covecanstva.
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3.4. Procena uticaja na Zivotnu sredinu

Diskusije o analizi Zivotnog ciklusa veziva aktiviranih alkalima dale su rezultate koji se
dramati¢no razlikuju izmedu dizajna meSavina i vrsta veziva [89], [90]. Procenjene uStede CO,
(uporeduju¢i AAM sa Portland cementom) krecu se od 9% do 97%, u zavisnosti od izbora dizajna
meSavine veziva aktiviranog alkalijima, specificiranih uslova oc¢vrS¢avanja, prirode Portland
cementnog sistema izabranog kao reference i geografskih parametara koji odreduju snabdevanje i
transport materijala. Detalji ovih proracuna u velikoj meri zavise od lokacije, dizajna meSavine i
primene izabrane za materijal [89], tako da je nemoguce dati jedan broj koji tatno predstavlja
ostvarive uStede emisija za AAM u poredenju sa Portland cementnim betonom u opStem smislu.
Vrednost studija slucaja specificnih za lokaciju i primenu o ekoloSkom otisku je stoga oCigledna;
Samo poredenjem odredenog dizajna meSavine aktivirane alkalijama direktno sa materijalom na bazi
Portland cementa koji ¢e on direktno zameniti u odredenoj primeni moZe se napraviti znacajno
poredenje. Emisije u kategorijama koje nisu ugljeni¢ne takode su vazno pitanje koje zahteva dalja
istraZivanja [90], kao i potreba za poboljSanjem i aZuriranjem baza podataka koje su osnova svih
takvih proracuna Zivotnog ciklusa.

Vazno pitanje koje utiCe na procenu uticaja tehnologije aktivacije alkalija odnosi se na
snabdevanje sirovinama, posebno aktivatorom. Odredeni uticaj na Zivotnu sredinu nastaje kroz
proizvodnju aktivatora, posebno natrijum silikata, koji se najceSce proizvodi od natrijum karbonata i
silicijum dioksida u procesu na visokoj temperaturi koji ukljucuje stakleni meduproizvod. Ova obrada
na visokoj temperaturi donosi povezanu potrosnju energije i emisije CO, [91] koje se moraju pripisati
silikatnom aktivatoru u svakoj proceni uticaja AAM-a na Zivotnu sredinu. Medutim, poSto aktivator
obicno ¢ini <10% mase AAM veziva, emisije CO- po toni veziva su i dalje mnogo niZe od emisija
CO, iz procesa povezanih sa proizvodnjom Portland cementa prema procesu prikazanom na slici 3.1
[24], [89], [90]. Takode postoje znaCajne razlike u emisijama u zavisnosti od izvora koriS¢enih
alkalnih karbonata i odgovaraju¢eg hemijskog ili rudarskog puta. Ove razlike mogu dovesti do cak
desetostruke razlike u emisijama kod alkalnih aktiviranih veziva formulisanih na razlicite nacine, Sto
moZe uvesti neke znacajne geografske specifi¢nosti u proracune emisija AAM. Takve razlike trenutno
nisu dobro opisane u bazama podataka inventara Zivotnog ciklusa koje se generalno koriste za
procenu gradevinskih materijala, i ovo podrucje zahteva znacajnu dodatnu paZnju u narednim
godinama kako stepen globalnog fokusa na ekoloSku procenu materijala i procesa nastavlja da raste.
Dobro formulisan alkalno aktivirani beton ¢esto moZe pruZiti veoma znacajne ekoloSke prednosti u
poredenju sa Portland cementnim betonom uporedivih mehanickih performansi, Sto predstavlja
snaZan pokretaC za dalji razvoj i usvajanje tehnologije alkalne aktivacije na globalnom nivou.

Sistemi alkalno aktiviranih veziva, ukljuCujuc¢i podklasu materijala poznatih kao geopolimeri,
nude alternativu Portland cementu u velikim koli¢inama, pristupacnu i sa niskom emisijom CO; u
Sirokom spektru vaznih infrastrukturnih primena. Dostupnost Sireg spektra cementnih veziva je
neophodna kako bi se budu¢em drustvu omogucilo da zadovolji svoje infrastrukturne potrebe, uz
minimiziranje negativnog uticaja takvog napretka na globalno okruZenje. Postoji neposredna potreba
da se odustane od univerzalnog reSenja zasnovanog na Portland cementu kao vezivu u skoro svim
betonima i prede na situaciju u kojoj se materijali prilagodeni nameni biraju na osnovu tehnickih i
ekoloskih performansi kako bi odgovarali svakoj primeni. Alkalno aktivirana veziva nece biti jedino
reSenje za ovaj problem, ali ¢e svakako ciniti klju¢nu komponentu kompleta alata za reSenja, pri cemu
¢e se Sirok spektar hemijskih sastava veziva koristiti u najprikladnijim primenama kako bi se
obezbedio kontinuirani razvoj izgradenog okruZenja koje je potrebno i u razvijenim i u zemljama u
razvoju Sirom sveta.

44.



U studijama bilo kog sistema cementnih veziva, a posebno alkalno aktiviranih veziva, potreban
je dalji detaljniji naucni i hemijski uvid pre nego Sto se ovi materijali mogu u potpunosti razumeti od
atomske do makroskale. Ovi materijali su heterogeni na svakoj razmeri od nanometara do
centimetara, kristalografski su neuredeni, viSefazni su i formirani su od prekursora koje je same po
sebi Cesto teSko okarakterisati (na primer, pepeo). Mnogi fizicko-hemijski detalji ovih izazovnih i
intrigantnih sistema materijala zahtevaju dalje razjaSnjenje primenom i pristupa ,,odozgo nadole®
(makroskalna i mezoskalna karakterizacija) i ,,odozdo nagore® (racunarski dizajn materijala). Stoga,
postoji prostor za znacajan naucni napredak u ovoj oblasti, nudec¢i potencijal za stvarni uticaj na
razvoj drustvene infrastrukture paralelno sa ekoloSkom odrZivoscu.

3.5. Primena alkalno aktiviranih materijala u zastiti od zra€enja i
upravljanju radiokativnim otpadom

Geopolimeri su neorganski keramicki polimeri aluminosilikata, unakrsno vezani baznim
metalnim jonima. Primena geopolimera u tretmanu radioaktivnog otpada slicna je primeni cementa:
postiZe se imobilizacija radioaktivnog otpada putem stabilizacije i oc€vrS¢ivanja. Za izradu
geopolimera koriste se male kolic¢ine vode (H,O/M,0 ~ 10-25% teZinskog udela), tako da se formira
amorfni polimer, umesto kristalnih zeolita. Opsti sastav geopolimera je 4Si0,*Al,05*M,0, a odnos
Si:Al varira u zavisnosti od namene. Za primene slicne cementu i betonu, uobicajeno se koristi odnos
2:1. Baza ("M" u M,0) moZe biti Na, K, ili Cs. Geopolimeri su odli¢na veziva na niskim
temperaturama. Geopolimeri i geopolimerni cementi su pogodni materijali za enkapsulaciju
radioaktivnog otpada, ali i kao zaptivni materijali, barijere, prekrivaci i druge strukture u lokacijama
za zadrZavanje radioaktivnog otpada [92].

U tretmanu niskoradioaktivnog otpada cementacijom, jedan pristup je umeSavanje cementa sa
otpadom direktno u buretu u kome se otpad nalazi, nakon ¢ega se cement steZe, a bure hermeticki
zatvara. Ovaj pristup nosi sa sobom odredene rizike: komponente otpada mogu dovesti do prebrzog
stezanja, ili spreciti stezanje cementa; i voda u obi¢nim cementnim materijalima se radioliticki razlaze
na kiseonik i vodonik, Sto moZe dovesti do rizika od poZara i eksplozije, ili jednostavno povecati
pritisak unutar bureta. Drugi pristup je isuSivanje otpada u buretu, pra¢eno komprimovanjem bureta
po duZini radi smanjenja zapremine. Tako komprimovana burad se odlaZzu betonski kontejner ispunjen
cementom, pa ne dolazi do radiolize vode unutar otpada. Geopolimeri imaju prednosti nad obi¢nim
cementom u oba pristupa. Jedna od prednosti geopolimera u odnosu na obican cement je mogucnost
dehidracije zagrevanjem na 300-400°C, bez gubitka poZeljnih svojstava materijala [93]. Ovaj tretman
poboljSava i otpornost na cikluse zamrzavanja i odmrzavanja.
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4. ZASTITA OD ZRACENJA

Jonizujuce zraCenje je Cesticno ili elektromagnetno zracenje koje dovodi do jonizacije, odnosno
izbacivanja elektrona iz atomskih ili molekulskih orbitala u ozracenom materijalu. Do emisije
jonizujuceg zracCenja dolazi prilikom radioaktivnog raspada, u nuklearnim reakcijama, pri izrazito
jakim elektri¢nim praZnjenjima u prirodi (udari groma), ili u uredajima sa dovoljno jakim elektri¢nim
ili magnetnim poljem [94].

Nuklearne reakcije su izvor energije zvezda i procesi u kome nastaju jezgra hemijskih elemenata.
Nuklearna fuzija je spajanje jezgara lakih elemenata, uz oslobadanje energije i neutrona. Nuklearna
fisija je spontano ili indukovano cepanje jezgara teSkih elemenata, uz nastanak fisionih produkata
(jezgra laksSih elemenata) i oslobadanje energije i neutrona. Neutronska aktivacija je prihvatanje
slobodnog neutrona od strane jezgra, Sto dovodi jezgro u nestabilno stanje koje rezultuje
radioaktivnim raspadom. Prilikom radioaktivnog raspada, jezgro radionuklida emituje a ili f Cesticu,
i y zrak. Posmatrano sa aspekta elementarne strukture Cinjenica je da « Cesticu Cine dva protona i dva
neutrona (istovetna je jezgru ‘He). Pri emisiji se atomski broj radionuklida smanjuje za dva, a
atomska masa za Cetiri. 3 Cestica je elektron ili pozitron (antielektron), pri emisiji se atomski broj
radionuklida povecava za jedan, a atomska masa se ne menja. Emisiju [ Cestice prati emisija neutrina
ili antineutrina.

Planeta Zemlja u Suncevom sistemu, sa svojom jedinstvenom biosferom, izloZena je kosmickom
zraCenju, zraCenju usled radioaktivhog raspada kosmogenih radionuklida, i zraCenju usled
radioaktivnog raspada primordijalnih radionuklida. Usled aktivnosti ¢oveka, biosfera je izloZena
dodatnoj radioaktivnosti usled razvoja nuklearnih tehnologija kao i eksploatacije ruda i fosilnih
goriva.

U zavisnosti od vrste i svojstava upadnog zraCenja, u materijalu moZe doci do niza promena.
Naelektrisana Cestica moZe direktno jonizovati atome ili molekule, uz nastanak jonskih parova,
slobodnih radikala ili parova elektron-Supljina (u poluprovodnicima). MoZe doci i do pobudivanja
elektrona (prelaska na viSi energetski nivo u okviru istog atoma ili molekula) i fluorescencije,
odnosno emisije fotona prilikom povratka elektrona na bazni energetski nivo. U direktnom sudaru
visokoenergetske Cestice i jezgra (nukleusa) moZe do¢i do uzmicanja i izmeStanja jezgra u ¢vrstom
materijalu. Takode, moZe do¢i do emisije zakocnih (Bremsstahlung) fotona, koji prodiru dalje kroz
materijal i mogu stupiti u druge interakcije ili napustiti zraceni materijal.

Radioaktivnost je generalno posmatrano definitivno sveprisutna u prirodi. Broj protona u jezgru
atoma, i odgovaraju¢i broj elektrona u omotacu, definiSu hemijske osobine — svi atomi jednog
hemijskog elementa imaju jednak broj protona (atomski broj, Z). Svi hemijski elementi imaju svoje
izotope: jezgra sa jednakim brojem protona, ali razli¢itim brojem neutorona. Pojedini izotopi su u
stabilnoj konfiguraciji — jezgro sadrZi optimalan broj protona i neutrona, dok su drugi nestabilni —
sadrZe viSak protona ili neutrona. Da bi postali stabilni, ovi izotopi moraju da oslobode energiju u
vidu Cestica i/ili zraka (fotona visoke energije). Ovo oslobadanje energije naziva se radijacija, a
nestabilni izotopi — radioizotopi (radionuklidi). Jezgra atoma ucestvuju u cepanju (nuklearna fisija)
ili spajanju (nuklearna fuzija) — procesima koji se prirodno deSavaju tokom formiranja, trajanja i
okoncCanja (“smrti”) zvezda, i Cine osnovu kruZenja materije u svemiru. Planeta Zemlja sadrzi
znacajne kolicine razlicitih prirodno radioaktivnih izotopa [95].
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Pojavu radioaktivnosti 1896. otkrio je Henri Bekerel, proucavajuci fosforescenciju i efekte soli
uranijuma na fotografsku emulziju zaSti¢enu neprozirnim papirom. IzuCavanje fosforescencije bilo je
veoma aktuelno nakon otkrica da odredene katodne cevi emituju prodorne zrake, koje je Vilhelm
Rendgen otkrio 1895, i nazvao X zraci. Bekerel je ustanvio da se aktivacija fotoemulzije u blizini
uranijuma dogada i bez prethodnog izlaganja jedinjenja svetlosnim ili katodnim zracima.
Radioaktivnost torijuma ustanovljena je 1898, nezavisno, od strane Gerharda Karla Smita i Marije
Kiri. Iste godine Marija i Pijer Kiri otkrivaju nove hemijske elemente: polonijum i radijum. Ernest
Raderford 1899. godine prepoznaje dva tipa radioaktivne emisije: alfa i beta, na osnovu prodornosti
zraCenja. Pol Vilard 1900. godine prepoznaje joS jedan tip zraCenja — veoma prodorno, bez interakcije
sa magnetnim poljem. Raderford ¢e taj tip radijacije nazvati gama zraci 1903. godine.

Izvori jonizujuCeg zracCenja ulaze u Siroku upotrebu neposredno nakon otkric¢a, postaviljajuci
temelj primeni jonizujuceg zracenja u medicionskoj dijagnosici (radiografija, fluorografija) i terapiji
(radioterapija). Rendgen je primetio da meka tkiva propustaju, a kosti i ¢vrsti predmeti zadrZzavaju X
zrake, i napravio prve radiografske snimke. Medu prvima koji su ukazali na efekat jonizujuceg
zraCenja na Zive organizme je Ivan Tarhanov, koji je 1896. pokazao efekte X zraka na centralni nervni
sistem i refleksne lukove kod insekata i vodozemaca [96]. Iste godine, Leopold Frond koristi X zrake
za uklanjanje mladeZa sa leda petogodiSnje pacijentkinje, a DZon Hol Edvards koristi radiografske
snimke u dijagnostici [97]. Herman Jozef Miler demonstrira mutagene efekte X zdraka, koristeci
drozofilu kao model sistem [98].

Razumevanje efekata novotkrivenog zraCenja na Zive organizme kasnilo je za napretkom u
domenu fizike i hemije, iako su prva upozorenja saopStena i objvavljena veoma rano: ve¢ 1901.
godine Vilijam Herbert Rolins preporucuje zastitu operatera, instrumenta i pacijenta prilikom uporebe
X zraka [99]. Rolinsove preporuke su i danas aktuelne: koristiti olovo ili druge neprobojne materijale,
posebno zastiti oci i ruke operatera, oklopiti izvor zracenja, prekriti sve delove tela pacijenta koji ne
moraju biti izloZeni zracCenju [100]. Marija Kiri upozoravala je protiv neoprezne upotrebe
radioaktivnih materijala, dok posledice po ljudsko zdravlje ne budu bolje proucene. Ipak, mnogi
pioniri ove oblasti stradali su od akutnog i hronicnog izlaganja. Medunarodni standardi u zastiti od
zraCenja razmatrani su prvi put na I medunarodnom kongresu o radiologiji u Londonu, 1925.
Medunarodna komisija za zastitu od zraCenja osnovana je 1928.

Pored opravdane primene u medicini, u prvoj polovini dvadesetog veka u Sirokoj primeni bili su i
razni nadrilekarski preparati i sprave, koje su neodgovorni trgovci nudili kao lek ili reSenje za
najrazlicitije bolesti. Na taj nacin, veliki broj osoba bio je izloZen Stetnim dozama, prvenstveno
radijuma. Masovno su koriS¢ene i radioluminiscentne farbe za oznake na broj¢anicima, kazaljkama,
niSanskim spravama... Nezadovoljavajuca zaStita i bezbednost na radu doveli su do velike
profesionalne iznoZenosti radnika sa radioaktivnim materijalima, a Stetni efekti po zdravlje nisu dobro
razlikovani od efekata izazvanih radiostabilnim, hemijskim toksinima. Na primer, radnici i radnice
izloZeni belom fosforu tokom proizvodnje Sibica obolevali su od nekroze vilice sve do 1906, kada je
upotreba belog fosfora za tu namenu zabranjena Bernskom konvencijom [101]. Uprkos ovom
primeru, proizvodac brojcanika za satove u SAD (United States Radium Corporation), u periodu od
1917. do 1926. nalaZe svojim radnicama da prilikom oslikavanja oznaka farbom na bazi radijuma vrh
Cetkice oblikuju usnama, uz tvrdnje da je radijum bezopasan. Hroni¢no izlaganje radijumu kod
zaposlenih je izazivalo anemiju, slabost kostiju i nekrozu vilice [102]. Kompanija je pokuSavala da
diskredituje medicinske nalaze koji su ukazivali na bolest usled profesionalne izloZenosti, i same
radnice. Pet radnica uspelo je da na sudu dobije odstetu, a slucaj je doveo do bolje pravne regulative
u vezi zaStite na radu. Pored izlaganja zaposlenih, kompanija je za sobom ostavila i veliku koli¢inu
radioaktivnog otpada nastalog tokom eksploatacije rude, izolovanja radijuma i proizvodnje farbe.
Robli Evans je proucavao izloZenost zaposlenih, koncentracije radijuma i njegov raspored u telu, i
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posledice izlaganja, ali predloZeni standard maksimalnog opterecenja tela sa desetmilionitim delom
grama radijuma biva usvojen tek 1941. godine.

Otkrice nuklearne fisije dovelo je do naglog razvoja nuklearnih tehnologija u osvit II svetskog
rata. SAD, Velika Britanija, nacisticka Nemacka i SSSR otpocele su sopstvena istraZivana u cilju
proizvodnje atomske bombe. Britanski program prikljucen je americkom projektu “Menhetn”, koji je
rezultirao prvom uspeSnom detonacijom atomske bombe — test “Triniti”, 16. jula 1945. SAD su, uz
pristanak Velike Britanije u skladu sa sporazumom iz Kvebeka, bombardovale japanske gradove
HiroSimu (6. avgusta 1945, uranijumskom bombom) i Nagasaki (9. avgusta, plutonijumskom
bombom). Precizan broj stradalih nije utvrden, ali procenjuje se da je u HiroSimi stradalo oko
150.000, a u Nagasakiju oko 75.000 ljudi [103]. Pored povreda i smrti nastalih neposrednom izlaganju
toplotnom bljesku, udarnom talasu i prateCem poZaru, veliki broj stanovnika (prema nekim
procenama, i do polovine ukupnog broja stradalih) stradao je od akutnog trovanja radijacijom
nastalom neposredno prilikom eksplozije i naknadnim nuklearnim padavinama (eng. fallout).
HiroSima i Nagasaki su danas naseljeni gradovi, a dugorocne posledice na preZivele i stanovniStvo
prati Fondacija za izuCavanje efekata radijacije (eng. Radiation Effects Research Foundation).

Nakon II svetskog rata veliki broj zemalja biva na razliCite nacine ukljucen u razvoj nuklearnih
tehnologija. IstraZuju se nalaziSta ruda uranijuma, i otvaraju rudnici. Osnivaju se novi naucni centri
za razvoj nuklearnih tehnologija. Grade se eksperimentalni reaktori i nuklearne centrale. Ostvaren je
veliki napredak i u civilnim (poput nuklearne energetike i medicine), i u vojnim primenama (oruZzje,
pogon podmornica i brodova). Ve¢ina programa sprovodi se u delimi¢noj ili potpunoj tajnosti, uz
sile sprovode veliki broj proba nuklearnog oruZija. Kod stanovniStva se stvaraju veoma oprecni
stavovi prema nuklearnim tehnologijama: sa jedne strane, veliki optimizam i vera u svetlu buducnost,
a sa druge strane ogroman strah od mogucnosti totalnog unistenja. U tom svetlu, i odnos stanovniStva
prema posledicama emisije radionuklida u Zivotnu sredinu je dvojak: ili je u pitanju zanemarivanje,
ili panika. Medunarodna agencija za atomsku energiju (eng. International Atomic Energy Agency,
IAEA) osnovana je 1957, kao nezavisno telo za promociju miroljubivog koriS¢enja nuklearne
tehnologije. TAEA se takode stara o sprovodenju mera kontrole za spreCavanje proizvodnje
nuklearnog oruZija, i bezbednosti nuklearnih postrojenja. Medunarodna komisija za zaStitu od
zraCenja i Medunarodna agencija za atomsku energiju su kljuCne medunarodne institucije u
definisanju i sprovodenju standarda u zastiti od zracenja.

Pored prirodnih izvora zracenja (poput radona), proizvoda od prirodnih radionuklida (uranijuma,
torijuma, radijuma) i zagadenja nastalog njihovom proizvodnjom i ciklusom upotrebe, padavina
nastalih eksplozijama nuklearnih bombi, malih emisija radionuklida iz nuklearnih centrala (poput **C,
ili tricijuma), i na razli¢ine nacine zbrinutog radioaktivnog otpada, ekosistemi i ljudi kao njihov
sastavni deo povremeno su izloZeni nuklearnim i radioloskim akcidentima. NajteZi takav akcident
dogodio se 1986. u nuklearnoj elektrani Cernobilj, kada je doslo do topljenja jezgra, eksplozije,
poZara i emisije oko 6 tona rasprSenog goriva. U akcidentu i naknadnoj sanaciji stradalo je 38 osoba,
a 135.000 lica raseljeno je tokom sledecih godinu dana. Velika prostranstva danasnje Belorusije,
Ukrajne i Rusije kontaminirana su radioizotopima, prvenstveno radiocezijumom (**’Cs).
Kontaminacija je prisutna u vecem delu Evrope, opadajuci sa udaljenoScu od nuklearne centrale, ali
zavisno od lokalnog reljefa. Drugi najveci akcident dogodio se 2011. godine u nuklearnoj elektrani
FukuSima, kada je doSlo do topljenja tri jezgra usled plavljenja centrale izazvanog cunamijem. Iako
je u akcident ukljucen veci broj jezgara, dizajn samih reaktora, pozicija elektrane i meteoroloski
uslovi su bili takvi da je doSlo do manje emisije radionuklida, i kontaminacije manjeg podrucja u
odnosu na Cernobilj. Akcidenti u Cernobilju i Fukusimi su jedina dva dogadaja nivoa 7 — “katastrofa”
prema Medunarodnoj skali za nuklearne incidente (INES) koju definiSe IAEA [104].
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4.1. Dozimetrijske veli€ine i jedinice

Kvantifikovanje izloZenosti radijaciji i utvrdivanje dozvoljenih, terapeutskih i toksi¢nih koli¢ina
predstavlja jedan od centralnih problema u primeni radioaktivnih supstanci i jonizujuceg zracenja.
Koncept doze treba da objedini zracenja razliCitog tipa i razlicitih energija, izloZenost celog
organizma i pojedinih organa, i razlicito trajanje izlaganja. Da bi se doza okarakterisala i izmerila,
potrebno je sagledati karakteristike izvora zracenja, polja jonizujuceg zraCenja na poziciji od interesa,
energiju koju polje predaje meti na toj poziciji, i efekte — posledice po metu.[105]

Medunarodni sistem jedinica (SI) definiSe tri jedinice od znacaja za kvantifikovanje radijacije:
bekerel, grej i sivert.

Bekerel (Bq) je jedinica za aktivnost (A): predstavlja aktivnost radioaktivhog materijala u kome
dolazi do jednog raspada u sekundi. Nazvana je po Henriju Bekerelu. Predstavlja broj dogadaja u
sekundi, izraZena u baznim SI jedinicama predstavlja 1/s (1Bq = 1 s™). Radioaktivnost izraZena u
bekerelima predstavlja karakteristiku radioaktivhog materijala, i ne sadrZi informaciju o izracenoj
energiji.

Grej (Gy) je jedinica za apsorbovanu dozu (D): predstavlja apsorpciju jednog dZula energije radijacije
po kilogramu materije. Nazvana je po Luisu Haroldu Greju.

2
1Gy=1-L=11

ke S (14)

Grejem se meri apsorbovana doza u neZivim materjama, kerma (eng. kinetic energy released per
unit mass, mera energije oslobodene jonizacijom usled radijacije), i apsorbovana doza u Zivom tkivu.
Grej sadrZi podatke o energiji radijacije, ali ne i o njenim bioloskim posledicama. Apsorbovana doza,
(D), je mera energije predate materiji od svake vrste jonizujuceg zracCenja, pri svakoj geometriji
ozracivanja:

de
D=—— 15
am (15)

gde je de prosecna energija predata jedinici zapremine materije, a dm je masa materije u toj zapremini.
Koristi se u radijacionoj biologiji, klinickoj radiologiji i zastiti od zracenja.

Predata energija € je suma energija svih naelektrisanih i nenaelektrisanih Cestica koje ulaze u
zapreminu, minus sva energija koja napusta zapreminu, uzimajuci u obzir konverzije masa/energija
koje nastaju usled interakcija ili radioaktivne raspade unutar posmatrane zapremine. Predata energija
zavisi i od karakteristika polja i vrste zracenja, i od karakteristika materijala. Cestice sa ve¢im LET
¢e materijalu predati viSe energije, pa ¢e apsorbovana doza biti veca.[106]

Kerma (K, eng. kinetic energy released per unit mass) je suma kinetickih energija oslobodenih u
materijalu usled izloZenosti jonizuju¢em zracenju. Ukoliko upadno zraCenje Cine Cestice manje

energije, vrednost kerme bliska je vrednosti apsorbovane doze. Kako energija Cestica upadnog
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zraCenja raste, vrednost kerme se povecava u odnosu na apsorbovanu dozu, jer deo oslobodene
energije napusta zapreminu materijala u vidu zako¢nog zracCenja i sekundarnih elektrona.

_dEy

K
dm

(16)

Brzina doze je kolicina zracenja apsorbovana u jedinici vremena i meri se jedinicom Gy/s.

U zastiti od zracenja, u cilju izracavanja grani¢nih dozvoljenih doza (limiti izlaganja), uvode se
posebne jedinice za primljenu dozu Zivog organizma — Coveka: ekvivalentna doza (za pojedine
organe) i efektivna doza, izraZene u Sivertima (Sv).

Ekvivalentna doza Hrr (u Sv) koju primi tkivo T kada je izloZeno dozi Drr (u Gy) zracenja R se
izrazava kao

H];R: Wr D];R (17)

gde je wg teZinski faktor zracenja, dat u tabeli 4.1.

Tabela 4.1. Tezinski faktor zracenja, wr

Vrsta zraCenja TeZinski faktor zracenja, we

Fotoni (X i gama zraci) 1

Elektroni i muoni 1

Protoni i pioni sa SarZom 2

Alfa Cestice, fisioni fragmenti, teski joni 20

Neutroni Kontinualna funkcija energije neutrona

U opStem slucaju, polje jonizujuceg zraCenja sadrZi viSe od jedne komponente. Na primer, beta emiter
¢e emitovati beta Cestice i gama fotone. U tom slucaju, ukupna ekvivalentna doza dobija se sabiranjem
po vrstama zracenja:

HT:z Wp Dy g (18)
R

Da bi se izracunala efektivna doza, uzima se u obzir razliCita radioosetljivost razlicitih tkiva i

organa, pa se primenjije teZinski faktor tkiva, wr, prikazan u tabeli 4.2. Efektivna doza (E) raCuna se
sledecom formulom:

E=Y w,H, (19)
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Tabela 4.2. TeZinski faktor tkiva, wr.

Tkivo ili organ wr Iwr
Kostana srZ, debelo crevo, pluca, Zeludac, dojke, ostala tkiva® 0,12 0,72
Gonade 0,08 0,08
BesSika, jednjak, jetra, Stitna Zlezda 0,04 0,16
PovrsSina kostiju, mozak, pljuvacne Zlezde, koZa 0,01 0,04
Ukupno 1,00

? Ostala tkiva: NadbubreZne Zlezde, ekstratorakalana regija, Zucna kesa, srce, bubrezi, limfni ¢vorovi,
miSici, sluzokoZa usta, guSteraca, prostata ('), tanko crevo, slezina, timus, materica ( 2).

TeZinske faktore objavljuje, i aZurira u skladu sa razvojem naucnih saznanja i klinicke prakse,
ICRP [107]. TeZinski faktori zavise od puta izlaganja i geometrije polja. Na primer, u spoljasnjoj
radioterapiji zrakom se zrak jonizujuceg zraCenja usmerava na maligno tkivo, sa ciljem da se
maksimum doze preda malignom tkivu, a minimum doze zdravim tkivima pacijenta.

4.2. Dozvoljeni nivoi izlaganja jonizujuéem zracenju

Velike koristi od primene jonizujuceg zraCenja podrazumevaju izlaganje lica i Zivotne sredine
zraCenju prilikom nabavke, normalnog koriS¢enja i izlaganje eventualnim opasnostima do kojih moZe
doci.

Posto svako izlaganje zracenju ukljuCuje odredeni rizik za pojedince i Zivotnu sredinu neophodno
je da nivoi izlaganja budu vredni postignutnog rezultata. U skladu sa navedenim, dolazi se do opSteg
cilja zaStite od zraCenja koji podrazumeva balansiranje rizika i koristi od aktivnosti koje ukljucuju
jonizujuce zraCenje.

Postavljeni standardi ne smeju biti previSe slabi, jer onda dolazi do neprihvatljivo velikih rizaka,
a sa druge strane standardni ne smeju biti ni prestrogi jer bi onda aktivnosti bile neprakticne i Stetne.

Balans izmedu rizika i koristi u zastiti od jonizujuceg zraCenja se ne moZe izvrSiti na taCan nacin
jer ni sami rizici od zraCenja nisu precizno poznati. Rizici prilikom izlaganja niskim nivoima zracenja
nisu merljivi i najceS¢e podrazumevaju licni sud. Zbog postojanja zakonskih standarda za zastitu od
zraCenja, koji se koriste svuda, njihovo prihvatanje zavisi od drustva u celini, a ne od pojedinaca ili
grupa. Cak i kada bi se rizici od zracenja niskog nivoa utvrdili kvantitativno na évrstoj nau¢noj osnovi,
postavljanje granica bi i dalje predstavljalo druStveni sud u odlucivanju o tome koliki rizik treba da
bude dozvoljen.

Shodno tome, ustanovljeno je da su maksimalni dozvoljeni nivoi izloZenosti prihvatljivi u
slucajevima kada predstavljaju dobrobiti za Covecanstvo koje procenjuju razliciti autoriteti i agencije
koje na kraju imaju zakonsku odgovornost za sigurnost od zracenja.

Koncepti, filozofija i veli¢ina za zaStitu od zracenja se u celom svetu zasnivaju na preporukama
koje su formirane i publikovane od strane Medunarodne komisije za zaStitu od zraCenja (eng.
International Comimission on Radiological Protection - ICRP). Ova komisija je osnovana 1928.
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godine na inicijativu Prvog medunarodnog kongresa radiologa. Danasnje aktivnosti ove Komisije
obuhvataju Medunarodnu ageniciju za atomsku energiju (eng. International Atomic Energy Agency —
IAEA), Svetsku zdravstvenu organizaciju (eng. World Health Organization - WHO), i Nauc¢ni komitet
Ujedinjenih nacija za efekte atomskih zracenja (eng. United Nations Scientific Committee on the
Effect of Atomic Radioation - UNSCEAR).

Prakticna primena osnovnih principa zastite od zracenja sadrzana je u dokumentu eng. Basic
Safety Standards koji sadrZi uputstva za razvoj i implementaciju programa zasStite od zraCenja
pripremljen u formi koja omogucava njegovu implementaciju u nacionalnu zakonsku regulativu u
stepenu koji je prilagoden potrebama razlicitih zemalja.

4.3. Zakonska regulativa u Republici Srbiji u oblasti zastite od

jonizujuéeg zracenja

Medunarodna agencija za atomsku energiju (IAEA / MAAE) je zaduZena za primenu zasStitnih
mera koje se zasnivaju na sporazumu o zastiti koji je na snazi sa Republikom Srbijom. Agencija je
osnovana je 1957. godine kao samostalna organizacija pod okriljem Ujedinjenih nacija sa srediStem
u Becu, a prema poslednjim zvani¢nim podacima od aprila 2021. godine, MAAE ima ukupno 173
drzave Clanice.

Republika Srbija je 31.o0ktobra 2001. godine primljena u ¢lanstvo MAAE, ¢ime je pored preuzetih
medunarodnih obaveza, stekla i sva prava i moguc¢nosti koje proizilaze iz punopravnog clanstva u
0VvO0j organizaciji.

Republika Srbija ostvaruje saradnju sa agencijom angaZovanjem u razli¢itim aktivnostima kroz
programe MAAE sa posebnim akcentom na Program tehnicke pomoci i saradnje (projekti, studijske,
naucne i ekpertske posete, radionice, obuke, konferencije). Realizacija ove saradnje i njena
koordinacija na nacionalnom nivou se obavlja u okviru Direktorata za radijacionu i nuklearnu
bezbednost i sigurnost Srbije (skraceni oblik SRBATOM).

Direktorat za radijacionu i nuklearnu bezbednost i sigurnost Srbije je osnovan Zakonom o
radijacionoj i nuklearnoj sigurnosti i bezbednosti ("sl. glasnik RS", br. 95/2018 i 10/2019) kao
samostalno i funkcionalno nezavisno telo koje vrsi regulatorne, strucne i sa njim povezane izvrSne
poslove u oblasti radijacione i nuklearne sigurnosti i bezbednosti u skladu sa Zakonom o radijacionoj
i nuklearnoj sigurnosti i bezbednosti [8]. Direktorat je zaduZen za sadaradnju sa javnoScu i
transparentnost informacija.

Javno preduzece ,,Nuklearni objekti Srbije” je jedina institucija u nasoj zemlji, koja u skladu sa
odredbama Zakona o zastiti od jonizujucih zracenja i o nuklearnoj sigurnosti i bezbednosti, ima
ovlaScenje za obavljanje poslova Ciji je cilj odrZavanje neophodnog stepena nuklearne sigurnosti i
bezbednosti, zastite ljudi i oCuvanja Zivotne sredine. Osnivac Javnog preduzeca je Republika Srbija,
a prava osnivaca vrsi Vlada Republike Srbije.
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4.4. Monitoring Zivotne sredine

Pojam monitoring radioaktivnosti podrazumeva sistematsko ispitivanje radioaktivnosti u
Zivotnoj sredini radi utvrdivanja prisustva radionuklida u Zivotnoj sredini i procene nivoa izlaganja
stanovniStva jonizuju¢im zraCenjima, kako u redovnim uslovima, tako i u slu¢aju sumnje na akcident
i u toku akcidenta. Monitoring radioakivnosti se sprovodi u skladu sa Zakonom o radijacionoj i
nuklearnoj sigurnosti i bezbednosti.

Pravilnikom o utvrdivanju Programa sistematskog ispitivanja radioaktivnosti u Zivotnoj sredini
(,sl. glasnik RS“ br. 100/10) utvrdena su mesta, vremenski intervali, vrste i naCin ispitivanja
radioaktivnosti u Zivotnoj sredini koji daju osnovne podatke za procenu radijacionog opterecenja
stanovniStva, kao i osnovne podatke o prosecnom nivou radioaktivnosti. Kontinuirano pracenje ovih
podataka moZe da ukaZe na eventualne promene i neZeljena deSavanja u Zivotnoj sredini [108].

Uzorkovanje i analizu obavljaju pravna lica koja su ovlaS¢ena od strane Direktorata za obavljanje
poslova zastite od zraCenja. Na osnovu dobijenih rezultata monitoringa radioaktivnosti, Direktorat
prati ugroZenost Zivotne sredine od jonizujueg zraCenja i izlaganje stanovniStva jonizujuc¢em
zraCenju. U sluCaju povecanja radioaktivnosti Direktorat nalaze preduzimanje hitnih mera i vrsi
procenu doza koje stanovniStvo primi od jonizujuCeg zracenja iz Zivotne sredine.

4.5. Upravljanje radioaktivnim otpadom

Primena radioaktivnih materijala ima za posledicu generisanje radioaktivnhog otpada koje emituje
jonizujuce zraCenje koje potencijalno predstavlja opasnost po zdravlje ljudi i Zivotnu sredinu.

Prema Zakonu o radijacionoj i nuklearnoj sigurnosti i bezbednosti, radioaktivni otpad je
radioaktivni materijal u gasovitom, tecnom ili ¢vrstom stanju Cija dalja upotreba nije planirana ni
predvidena. Upravljanje radioaktivnim otpadom su aktivnosti skladiStenja, obrade i odlaganja
radioaktivnog otpada van lokaliteta.

Problematika upravljanja radioaktivnim otpadom je savremena naucna i tehnicka disciplina koja
je nastala kao posebna oblast u drugoj polovini 20. veka. Nacionalne organizacije intenzivno
ucestvuju, nadziru i koordiniraju sa ciljem reSavanja problema odgovarajuce nadzorne kontrole i
nagomilanog radioaktivnog otpada.

Napredak u ovoj oblasti se razlikuje od drZzave do drZave, ali u vecini situacija sa stanoviSta javnog
mnjenja nije dovoljno brz i efikasan i zahteva ogromna finansijska ulaganja.

Pravilnikom o upravljanju radioaktivnim otpadom se ureduju uslovi o nacinu privremenog
cuvanja, sakupljanja, evidentiranja, skladiStenja i odlaganja radioaktivnog otpada u Republici Srbiji
[109].

Zavrina faza sistema upravljanja radioaktivnhim otpadom u Republici Srbiji, u ovom trenutku je
privremeno skladiStenje radioaktivnog otpada, zatvorenih izvora jonizujucih zracenja i nuklearnog
materijala u namenskim objektima za njihovo skladiStenje. Na nacionalnom nivou se planira i
predvida trajno odlaganje radioaktivhog otpada. Javno preduzece ,Nuklearni objekti Srbije” je
zakonskim reSenjima i Odlukom Vlade Republike Srbije formirano kao ,Javno preduzece za
upravljanje nuklearnim objektima u Srbiji”.
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5. EKSPERIMENTALNI DEO

5.1. Zasnovanost postavljenog eksperimentalnog rada za
planirana merenja

Bezbedno, pouzdano i pristupacno upravljanje radioaktivnim i nuklearnim otpadom jedan je od
glavnih izazova za sadasnju i buducu upotrebu nuklearnih tehnologija[110]. Materijali na bazi
neorganskih veziva (cement, malter i beton) koriste se i kao gradevinski materijali, i kao direktni
sastojci stabilnih formi otpada [111]. NajceSce koriS¢eni materijal u gradevinarstvu je obican Portland
cement (PC), sa dugom istorijom upotrebe i dobro proucenim ponaSanjem u radioaktivnim i
nuklearnim primenama [112]. Da bi se prevazisli neki nedostaci OPC u kondicioniranju otpada,
razvijaju se alternativna veziva [113]. Jedna takva klasa materijala su alkalno aktivirana veziva,
nastala reakcijom finih aluminosilikatnih prahova sa jakim alkalnim rastvorima (aktivatorima) [114].
Terminologija u ovoj oblasti je razlicita: alkalno aktivirana veziva sa niskim sadrZajem kalcijuma
nazivaju se geopolimeri; veziva sa znaCajnim sadrZajem kalcijuma obicno se nazivaju drugim
nazivima, ali ih neki autori ukljucuju u geopolimere [115]. Matricu geopolimera cini alkalni
aluminosilikatni gel, sa aluminijumom i silicijumom povezanim u trodimenzionalnu tetraedarsku
reSetku koja je relativno nerastvorljiva u vodi. Ako je kalcijum prisutan u prahu, on ¢e ucestvovati u
matrici kao kalcijum silikat hidrat [116].

Mogu se meSati praskovi sa razlicitim sadrZajem kalcijuma, a osobine aktivatora kao Sto su modul i
alkalnost mogu da se podese da bi se dobile matrice sa poZeljnim karakteristikama: vreme vezivanja
i teCljivost praktiCne za planiranu primenu, visoka mehanicka otpornost i zadrZavanje (nisko
ispiranje) radionuklida [117],[118]. Proces alkalne aktivacije pocinje delimi¢nim rastvaranjem
aluminosilikata preko kidanja Si-O-Si veza OH™ jonima, zatim umreZavanjem i polimerizacijom
formiranjem novih Si-O-Si veza, a zavrSava se taloZenjem unakrsno povezanih Cestica [114].

Ricez (Reches) daje pregled efekata gama zraCenja na beton na bazi Portland cementa na viSe
strukturnih nivoa, razmatrajuci skladiStenje nuklearnog otpada u suvim kaskovima (dry cask) kao
primer upotrebe [119]. Istaknuti efekat visokih doza gama zraCenja na cementne materijale je
radiogeno zagrevanje, koje ima negativan uticaj na masu, dimenzionu ¢vrstocu i mehanicka svojstva
cementnih proizvoda procesom koji je uporediv sa konvencionalnim zagrevanjem. Kada se beton na
bazi Portland cementa zagreva, voda koja se nalazi u porama i vezana u cementnim hidratima
postepeno se gubi. Dehidratacija etringita je zavrSena do 120 °C, dehidratacija kalcijum-silikat-
hidrata (C-S-H) se odvija pribliZno linearno u opsegu od 120-800 °C, a dehidratacija Ca(OH), se
odvija pribliZno linearno u opsegu 400-530 °C. Nastalo skupljanje cementne paste i termicko Sirenje
agregata u betonu izaziva mikrostrukturna naprezanja i pukotine koje se Sire sa povrsina agregata, Sto
dovodi do smanjenja ¢vrstoCe i modula elasticnosti. Tokom upotrebe, suvi kaskovi se konstantno
zagrevaju zatvorenim gorivom i izloZeni su promenama spoljasnjih/atmosferskih uslova, Sto
potencijalno dovodi do kumulativhog razvoja pukotina tokom viSestrukih ciklusa
zagrevanja/hladenja, dehidracije/rehidracije, pa Cak i zamrzavanja/odmrzavanja.

Drugi potencijalno znacajni mehanizmi interakcije gama zraka i betona ukljucuju: dislokaciju atoma
u cementnim fazama, prekide kovalentnih veza, radiolizu vode, dehidrataciju cementnih hidrata i
amorfizaciju agregata [120]. Gama fotoni mogu nositi dovoljno energije da dislociraju atome u
cementnoj pasti, koja se prvenstveno sastoji od amorfnog C-S-H. Takve dislokacije ne menjaju
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osnovnu strukturu vezivne paste, ali mogu uticati na poroznost, smanjujuc¢i zapreminu mikro i
mezopora. Cak i bez dislociranja atoma, jonizujuce zraCenje moZe raskinuti kovalentne veze i stvoriti
radikale, Sto dovodi do unakrsnog povezivanja C-S-H polimera i povecanja krtosti materijala [119].

Voda se radiolizuje u nizu reakcija koje se nazivaju Alenov ciklus, pri cemu se dobijaju H» i H,O,
kroz niz prelaznih jonskih (H*, OH) i radikalnih (e", H, OH, itd) vrsta. Bunjol (Bouniol) i Aspat su
prepoznali stvaranje H,O, kao posebno vazno, jer reaguje sa prisutnim Ca(OH), i H.O dajuci
Ca0,*8H,0 (kalcijum peroksid oktahidrat), koji brzo karbonizuje u CaCOs; u prisustvu CO, [121].
Karbonizacija dovodi do smanjenja pH veziva, Sto moZe doprineti depasivaciji i koroziji Celicne
armature koja je uobicajeno prisutna u betonskim konstrukcijama [120].

Struktura pora se menja zbog nagomilavanja CaCOs, Sto dovodi do smanjenja ukupne poroznosti
i brzine prenosa mase, Sto smanjuje ispiranje vezanih supstanci i ulazak agresivnih reaktanata, ali
moZe ometati ekshalaciju vodonika i drugih gasova. Karbonizacija povecava Cvrstocu i modul
elastiCnosti cementa jer CaCO; ima vecu krutost i tvrdo¢u u poredenju sa Ca(OH),; ali moZe dovesti
do skupljanja i pucanja jer CaCO; ima manju specificnu zapreminu. Karbonizacija izazvana
zraCenjem nije identifikovana u meSavinama Portland cementa sa visokim udelom BFS (odnos BFS
prema PC 9:1) [122]. Radioliza vode moZe dovesti do dehidratacije C-S-H i Ca(OH),, pokazujuci
efekte slicne onima kod dehidratacije zagrevanjem ¢ak i u odsustvu znacajnog radiogenog zagrevanja
materijala [119]. Prisustvo jona gvozda remeti kruZenje H, u Alenovom ciklusu i dovodi do
prekomerne proizvodnje gasovitog vodonika, Sto moZe negativno uticati na formu otpada putem
istiskivanja vode iz pora materijala, slabljenjem cementnog matriksa i nagomilavanjem
zapaljivog/eksplozivnog gasa [120]. Gama zraCenje stupa u interakciju sa agregatima i aditivima
betona, potencijalno izazivajuéi dislokacije atoma u kristalnim reSetkama, Sto dovodi do amorfizacije
materijala bogatih SiO,, poput kvarca [119].

Efekte gama zraCenja na alkalno aktivirana veziva, u svetlu njihove primenljivosti za tretman
radioaktivnog otpada, analizirali su Kantarel (Cantarel) i saradnici 2017. godine, kao i Filip (Phillip)
i saradnici 2023. godine [123], [124]. Direktna poredenja objavljenih rezultata primarnih istraZivanja
su otezana velikom raznolikoS¢u odabranih baznih materijala (aluminosilikatni prah i aktivatori), i
protokola ozracivanja (izvori, brzine doze, doze, o¢vrS¢avanje i odleZavanje materijala pre izlaganja
zraCenju i nakon ozracivanja itd), i uoCeni efekti (promena ¢vrstoCe na pritisak, mikrostrukture,
oslobadanje vodonika usled radiolize vode itd). Opsti zakljucak je da alkalno aktivirana veziva imaju
jednako dobar ucinak kao i veziva na bazi OPC, ili ih nadmasuju. Kada se izloZi brzini doze od 600
kGy/h, radioliticki prinos vodonika zavisi od molarnog odnosa vode u uzorku geopolimera, uoceno
da je u opsegu od 0,9*10-8 do 1,13*10-8 mol/J za zatvorene (vodom zasicene) uzorke, i oko 6*¥10-9
mol/J za uzorak uskladiSten na vazduhu [125], [126]. Pod tim reZimom zracenja, uoceno je povecanje
cvrstocCe na pritisak od oko 10% nakon izlaganja dozi od 1 MGy.

Gama zraCenje je uticalo na poroznost, povecavajuci je sa 7 nm (neozraCena kontrola) na opseg
od 10-50 nm (ozraCeni uzorak). Analiza funkcije distribucije parova (PDF analiza) je pokazala samo
blagi pomak Si-O-Si premoScavanja, Sto ukazuje da gama zraCenje izaziva blago zguSnjavanje
geopolimera, ali ne modifikuje zna¢ajno njegovu amorfnu strukturu [126]. Supin (Chupin) i saradnici
su dalje istraZivali radiolitiCke prinose pri ozracivanju geopolimera, potvrdujuci visoku korelaciju
izmedu sadrZaja vode i radiolitickog prinosa vodonika, i isticu¢i vaznost porozne strukture veziva i
efekat tipa aktivatora (na bazi natrijuma, kalijuma ili cezijuma). Kada se prosec¢na veli¢ina pora
smanjila, veca specificna povrSina je obezbedila vecu povrSinu spoja izmedu cvrste i tecne faze, i
posledicno vece oslobadanje sekundarnih elektrona nakon gama ozracivanja [127]. Gedes (Geddes)
i saradnici su prijavili znacajan gubitak slobodne vode iz metakaolinskih geopolimernih materijala
nakon gama zracenja, sa povecanjem poroznosti i primetnom karbonizacijom, ali sa minimalnim
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promenama u glavnoj vezivnoj gel fazi pod primljenim dozama do 1 MGy [128]. Jeo (Yeoh) i
saradnici su istraZivali dugotrajne efekte gama zracenja na mineroloSka, mikrostrukturna, strukturna,
fizicka i hemijska svojstva geopolimerne paste od 40 % troske visoke peci + 60 ,% leteceg pepela
uglja [129].

Identifikovana su dva istovremena efekta: korisna ekvilibracija pri po€etnim niZim dozama, koja
je pojacava geliranje i umreZavanje, i Stetna ekvilibracija pri viSim dozama, koja uzrokuje strukturnu
i mikrostrukturnu destabilizaciju. Tranzicija u kojoj pocCinje da dominira Stetna ekvilibracija uocena
je pri dozi od oko 4 MGi, nakon pribliZzno pet meseci ozracivanja. Cvrsto¢a na pritisak materijala se
povecala sa ~57 MPa na ~83 MPa (priblizno povecanje od 45%) nakon dva meseca ozracivanja i
doze od 1574 kGy. Cak i uz efekte Stetne ekvilibracije, ¢vrsto¢a na pritisak ozracenog uzorka nakon
6 meseci i primljene doze od 4822 kGy ostala je ~64 MPa, premasSujuci ~58 MPa kontrolnog uzorka.
Gama zraCenje poboljSava oc¢vrScavanje kroz konverziju manje umreZenih silikatnih vrsta Q% Q' i
Q" u vise umreZene Q% Q* i Q*. Kako se primljena doza povecava, novi Si*, AI*" i Ca*" joni se
oslobadaju iz neizreagovanih BFS i FA prahova, i prisutnih minerala, Sto pojacava dalju
geopolimerizaciju, ali Q* vrste se pretvaraju u Q" i Q? (manje umreZene silikatne vrste). Geopolimerne
paste su ostale otporne na ispiranje pod zraCenjem, Sto istice njihov potencijal za imobilizaciju otpada
srednjeg nivoa (ILW) [129]. Alkalno aktivirana veziva su materijali otporni na toplotu, zbog Cega je
radiogeno zagrevanje inherentno manji problem u poredenju sa OPC materijalima. Geopolimeri
zadrZavaju znacajnu ¢vrstocu na pritisak cak i nakon izlaganja 1000 °C, i nadmasuju OPC u testovima
smrzavanja/odmrzavanja [130], [131].

Tri najceSca scenarija upotrebe materijala na bazi cementa u upravljanju radioaktivnim otpadom
su: proizvodnja strukturnih elemenata i kontejnera, cementacija — direktno meSanje radioaktivnog
otpada i maltera i enkapsulacija (zalivanje u cement) osuSenih i komprimovanih kontejnera koji
sadrZze otpad. U prvom scenariju, materijal se priprema i izliva pre bilo kakvog izlaganja
radioaktivnom otpadu i njegovom jonizuju¢em zracenju, ima vremena da ocvrsne i sazri (odleZi), a
sve dodatne operacije se mogu izvrSiti pre kontakta s otpadom.

U drugom scenariju, otpad se meSa sa sveZe pripremljenom, tekucom pastom ili malterom, Sto
omogucava otpadu da hemijski reaguje sa matricom veziva dok se ucvrScuje, i izlaZze matricu
jonizuju¢em zracenju u toku njenog formiranja. Hemijski sastav otpada se menja kao rezultat
radioaktivnog raspada, Sto moZe dovesti do novih interakcija sa o€vrslom matricom [132]. U
zavisnosti od aktivnosti otpada, radioliza vode i razvoj vodonika u materijalu mogu imati Stetne efekte
na formu otpada [92]. U treCem scenariju, kontejneri sa radioaktivhim otpadom (Celi¢na burad su
standard) se isuSuju, komprimuju (bilo sabijanjem otpada unutar Celicnog bureta, ili sabijanjem
citavog bureta u kome se nalazi otpad), odlaZu se u veci kontejner (ili prethodno izlivena betonska
posuda, ili vece Celicno bure) i zalivaju cementom [93]. U ovom sluaju postoji barijera izmedu
cementne matrice i radioaktivnog otpada, sprecava se hemijski kontakt i apsorbuju emitovane alfa i
beta Cestice. Matrica u nastajanju je izloZena gama zraCenju iz otpada dok oc¢vrScava.

Glavni predmet istrazivanja upotrebe alkalno aktiviranih veziva u upravljanju radioaktivnim otpadom
bile su hemijske interakcije (sa fokusom na ispiranje vezanih radionuklida) i dugorocni efekti
jonizujuceg zraCenja. Da bi se smanjio rizik od izlaganja radionuklidima i zracenju, i smanjili
troSkovi, eksperimenti cementacije se Cesto izvode sa simulantima — radiostabilnim izotopima
radioaktivnih elemenata koji su uobicajeno prisutni u radioaktivnhom otpadu [133]. Dugoro¢ni efekti
jonizujuceg zraCenja proucavaju se procenom ukupne doze kojoj je matrica izloZena tokom
radioaktivnog raspada otpada i izlaganjem materijala takvoj dozi pri ve¢im brzinama doze, tako da
se eksperiment moZe zavrSiti u prakticnom vremenskom okviru [128], [129]. ReoloSka svojstva se
proucavaju kako da bi se stekao uvid u proces formiranja matrice, tako i da bi se ispunili praktic¢ni
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zahtevi forme otpada [118]. SveZe vezivo mora da ima odgovarajucu tecljivost tokom meS3anja i
nalivanja, a zatim da ocvrsne, Sto Ce dovesti do dugotrajnog razvoja ¢vrstine materijala i optimalnih
mehanickih osobina. Vreme vezivanja je robusna i lako primenljiva mera vremena potrebnog za
promenu faze (o€vrS¢avanje) vezivne paste.

Pocetno vreme vezivanja ukazuje na pocCetak ocvrScavanja gela. KonaCno vreme vezivanja
oznacava kraj obradivosti veziva — vremensku taCku u kojoj pasta potpuno gubi svoju plasti¢nost
[134]. Vreme vezivanja alkalno aktiviranih veziva pokazuje visoku varijabilnost u poredenju sa
Portland cementom — od znacajno krac¢ih vremena karakteristicnih za veziva bogata kalcijumom, do
produZenih vremena za veziva sa niskim sadrZajem kalcijuma [135]. Prekratka ili preduga vremena
vezivanja ukazuju na neoptimalan dizajn matrice i predstavljaju prakticne probleme. Prerano
oCvrscavanje (flash set) se deSava kada matrica ocvrsne pre nego Sto se meSanje i izlivanje gotovo,
efektivno spreCavajuci dalji rad. OdloZeno vezivanje (delayed set) nastaje kada vezivu treba mnogo
vremena da se stvrdne ili se uopste ne veZe i daje materijal loSih mehanickih i hemijskih svojstava.
Efekti jonizujuceg zraCenja na vreme vezivanja cementnih pasta retko su ispitivani. Prema saznanjima
autora ovog rada , zraCenje sveZe Portland cementne paste i merenje vremena vezivanja uradio je B.
Novakovski 1972. godine [136], [137]. U planiranim eksperimentima sprovedenim prilikom izrade
ove disertacije sprovedeno je ispitivanje efekata gama zracenja vreme vezivanja geopolimera na bazi
leteceg pepela uglja [134], [138]. Kao rezultat sprovedenog eksperimentalnod rada dobijeni su
rezultati ispitivanja efekta gama zracenja na vreme vezivanja pasti pripremljenih od leteceg pepela
uglja (FA), mlevene granulisane troske visoke peci (BFS) i njihove meSavine (MIX), sa natrijumovim
vodenim staklom kao aktivatorom[139].

5.2. Osnovni ciljevi rada i po€etni i materijali za planirana
merenja

Dominantni cilj postavljenog i sprovedenog eksperimentalnog postupka u disertaciji je, pre
svega bio, generisanje tri formulacije novog materijala sa svojim specifiénim strukturama koji je
imao osnovna polaziSta u otpadnim odlagaliStima pepela (tzv. ,leteceg pepela“) koji je godinma
deponovan u odlagalistima termoelektrane ,,Nikola Tesla B” (Obrenovac, Srbija) (Slika 5.1( a i b),
kao i otpadnog materijala tzv. ,troske“ (zgure) koja je nabavljena na odlagaliStu otpadnog materijala
Celicane ,,HBIS” (Smederevo, Srbija). Navedeni otpadni materijali su prisutni na terenima za otpad u
datim sistemima u znatno velikim koli¢inama i stoga predstavljaju i odredeni vid opterecijuceg
potencijala za zagadenje Zivotne sredine i prostornog ambijenta u naseljenim podrucjima koja
poziciono gravitiraju lokacijama na kojima su prisutna ova dva velika navedena industrijska sistema
u Republici Srbiji.

Na taj nacin i ceo projekat i rezultati eksperimenta dobijaju joS jedan kvalitet i definitivno imaju
i ekoloSku dimenziju. Zato bi konacan rezultat mogao bi da bude i artikulisan u smeru ekoloSko-
ekonomoskog benifita u buduc¢nosti ako bi doslo do Sire komercijalne primene generisanih materijala
u gradevinskom sektoru.

Navedeni argumenti postaju u praksi i dodatni motiv u definisanju opstijeg, Sireg cilja rada u
ovoj disertaciji, a to je bilo generisanje nove forme materijala paste sa mogu¢im korisnim novim
performansama. U realizaciji planiranog ,recepta“ za dobijanje ,karakteristicnog tipa paste u
postavljenom eksperimentu ovog rada“ pristupilo i sprovodenju zahteva da se u jasno definisanom
protokolu i reZimu rada izvrSi i ozraCivanje novodobijene paste u eksperimentalnom postupku
sprovedenom u toku oc¢vrSc¢avanja oblikovanih radnih uzoraka.

57.



Slika 5.1. a) Deponija (pepeliste sa prskalicama) ; b) Termoelektrana ,, Nikola Tesla B*, Obrenovac
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Ozracivanje dobijenih uzoraka od cementnih pasti obavljeno je u Institutu za nuklearne nauke
,vinca”, (Institut od nacionalnog znacaja za Republiku Srbiju). U konkretnom procesu pripreme i
izrade pojedinih radnih uzoraka, paste su pripremljene bazicne strukture materijala meSanjem praha
i aktivatora u posudi od nerdajuceg Celika, upotrebom elektri¢nog miksera.

Pepeo koji je koriS¢en kao polazni bazicni materijal u ensperimentu je meSavina Cestica
sakupljenih u kaskadi Cetiri elektrostaticka filtera dimnih gasova (,,kompozit”), i kao takav ili se
koristi u proizvodnji Portland cementa, ili se deponuje na pepeliSte. Sa druge strane, za dobijanje
oglednih i kontrolnih uzoraka je koriS¢ena granulirana troska visoke peci koja je nabavljena na
terenima za odlagaliSte otpadnog materijala kod celicane ,,HBIS” (Smederevo, Srbija) u maju 2022.
godine. Celi¢ana je prikazana na slici 5.2.

Slika 5.2: Celi¢ana HBIS, Smederevo

Kao $to je poznato u industriji gradevinskog materijala otpadni materijal celicane pod nazivom
troska se koristi u proizvodnji cementa kod nekih svetski poznatih proizvodaca, a za takve potrene
melje u procesu pripreme posebnim tehnikama se u cementarama. Za ovaj eksperiment koji je
sproveden u ovoj disertaciji, navedena troska iz date celiane je u pocetnoj fazi pripreme za dobijanje
Zeljenih uzoraka mlevena u prstenastom vibracionom mlinu. Isti uredaj koriS¢en je za mehanicko
aktiviranje leteceg pepela — kompozita.
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5.3. Eksperimentalni rad

Eksperimentalni rad u okviru izrade ove teze izvrSen je na TehnoloSko-metalurSkom fakultetu
Univerziteta u Beogradu, Institu za nuklearne nauke ,,Vinca“ — Institutu od nacionalnog znacaja za
Republiku Srbiju, i Institutu za multidisciplinarna istraZivanja — Institutu od nacionalnog znacaja za
Republiku Srbiju, i Rudarskom institutu u Zemunu.

Upoznavanje sa procesom rada, bezbednim radom u laboratoriji i odredivanje svojstava alkalno
aktiviranih veziva prema nacionalnim i medunarodnim standardima za kontrolu kvaliteta cementa i
betona ostvareno je u Institutu za multidisciplinarna istraZivanja. Priprema paste u digestoru, uz
primenu li¢nih zastitnih sredstava, prikazana je na slici 5.3, a instrumenti za kontrolu kvaliteta na
narednoj slici 5.4.

Slika 5.3. Bezbedan rad sa alkalno aktiviranim materijalima — rad sa prahom u digestoru (kapeli)

Za potrebe tekucih istraZivackih projekata, i kao deo pripreme za prvi eksperiment, odredene su

frakcije veliCina Cestica leteceg pepela, i uradena je XRD analiza troske, u saradnji sa Laboratorijom
za teorijsku fiziku i fiziku kondenzovane materije Instituta za nuklearne nauke ,,Vinca“.
Na osnovu pregleda literature i neposrednog iskustva, zapaZeno je da u oblasti proucavanja primene
alkalno aktiviranih veziva u upravljanju radioaktivnim otpadom dominira pristup primene simulanata
— radiostabilnih materija hemijski istovetnih odredenom radioaktivhom otpadu. Ovaj pristup je
bezbedan za rad i ne proizvodi novi radioaktivni otpad u toku eksperimentalnog rada, ali pruza
informacije samo o hemijskim interakcijama.
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Slika 5.4. Oprema za kontrolu kvaliteta cementne paste: kalup, Vicat aparati sa iglom i klipom

(plunger),sto za rasprostiranje, rucni alati

Kao dopuna ovom pristupu, razmotreno je ozraCivanje paste alkalno aktiviranog veziva
spoljasSnjim izvorom jonizujuceg zracenja u referentnom polju. Pripremne radnje i prvi eksperiment
sa ozraCivanjem paste izvrSeni su u Sekundarnoj standardnoj dozimetrijskoj laboratoriji, u okviru
Laboratorije za zaStitu od zraCenja i zaStitu Zivotne sredine Instituta za nuklearne nauke ,,Vinca“.

U toku rada sa pastom u polju zraCenja, uocen je niz izazova. Za potrebe preciznijeg, efikasnijeg
i bezbednijeg rada revidirane su procedure, osmisljena je, projektovana i proizvedena nova oprema.
Proba procedura i opreme, i drugi eksperiment sa ozracivanjem paste alkalno aktiviranog veziva
takode su sprovedeni u Sekundarnoj standardnoj dozimetrijskoj laboratoriji Instituta ,,Vinca“. Na
sazrelim pastama odredena je brzina prostiranja ultrazvucnog impulsa, kao vid nedestruktivnog
testiranja materijala.

Uzorci su zraceni u Co-60 referentnom polju uredaja IRPIK-B. Uzorci su bili izloZeni zracenju
intenziteta doze od 12.32 Gyh™ (kerma air, prvi rad) do 9.6-9.5 Gyh™ (dose air, drugi eksperiment, tri
ozracivanja).

5.3.1. Bazi¢ni materijali za izradu uzoraka za rad

Matrijali koriS¢eni za sintezu alkalno aktivirane paste su letec¢i elektrofilterski pepeo termoelektrane,
mlevena granulisana troska visoke peci Celicane, i vodeno staklo.
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5.3.1.1. Elektrofilterski pepeo

Prilikom sagorevanja uglja u termoelektranama nastaje velika kolicina pepela — neoganskog,
kalcinisanog, ¢vrstog ostatka. Krupnija faza pepela pada na dno loZista u vidu Sljake, dok sitnija faza,
noSena gasovitim produktima sagorevanja, biva emitovana u Zivotnu sredinu putem dimnjaka i
predstavlja vaznu komponentu Cesticnog aerozagadenja. Da bi se smanjilo aerozagadenje usled
sagorevanja uglja, dim (flue gas) termoelektrana se tretira filterima, ¢esto u kombinaciji sa drugim
merama za smanjenje zagadenja (odsumporavanje). U elektrostatiCkom filteru dim se propusta kroz
jako elektricno polje, a Cestice se elektrostaticki lepe za elemente filtera, prikupljaju i transportuju
dalje. Elektrostaticki filteri su organizovani u kaskade, pa postoji odreden nivo separacije
prikupljenog pepela po velicini granula (fazama), ali je dalji transport najceSce reSen tako da se sav
prikupljeni pepeo transportuje, skladisSti i dalje koristi ili deponuje istim sistemom (tzv. kompozit
pepeo).

Uzorci kompozit pepela i najfinije faze, manje od 45 mikrona, prikazani su na slici 5.5.
Elektrofilterski pepeo Cine Cestice oksida silicijuma i aluminijuma u vidu amorfnih, staklenih Supljih
sfera, prikazano na slici 5.6. Specifi¢na povrSina, a time i reaktivnost, elektrofilterskog pepela moze
se povecati mehanickom aktivacijom — mlevenjem materijala pomoc¢u namenskih mlinova. U procesu
alkalne aktivacije, u prisustvu jake baze, dolazi do delimi¢nog rastvaranja prisutnih aluminosilikata i
formiranja gela i njegovog ocvrS¢avanja unakrsnim vezivanjem. U sluCaju primene NaOH gel je
Na,0-Al,0;-Si0,-H,O (N-A-S-H).

Slika 5.5. Kompozit elektrofilterski pepeo (levo) i frakcija pepela sa cesticama manjim od 45

mikrona (desno).
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12.50 kV 398 um 750 x 8.6 mm DualBSD Class C Fly Ash

Slika 5.6. SEM mikrografija uzorka leteceg pepela. (https://commons.wikimedia.org/wiki/File: Back-

Scattered Electron Micrograph of Coal Fly Ash small.tif?page=1)

5.3.1.2. Troska visoke peci

Troska visoke peci je sekundarna sirovina koja nastaje pri proizvodnji Celika. Krec¢njak se dodaje
rudi prilikom topljenja, da bi se izdvojile neZeljene supstance. Troska pliva po povrsini otopljenog
gvozda na visokom temperaturama (o opsegu 1450-1650°C). Troska se odatle uklanja i hladi ili na
vazduhu (Sto rezultuje meanje reaktivnim, krupno granulisanim agregatom), ili se naglo hladi vodom,
Sto rezultira fino granulisanom troskom visoke peci. Nakon brzog hladenja, troska se melje u sitan
prah, otud ime mlevena granulisana zgura visoke peci (eng. Ground Granulated Blast-furnace Slag:
GGFBS, BFS). Hemijski, troska se sastoji primarno od CaO, SiO2, Al1203 i MgO. Troska sadrzi
preko 1% sumpora po jedinici mase. Ukoliko je hladenje dovoljno brzo, troska ¢e oc¢vrsnuti u vidu
amorfnog stakla. Faze koje uobicanjeno kristaliSu tokom hladenja su akermanit (melilit) i mervinit.

Troska visoke peci ima primene u gradevinskoj industriji, i kao krupni agregat, i kao aditiv za
odredene tipove Portland cementa. BFS se moZe koristiti kao alkalno aktivirano vezivo: nakon
aktivacije jako baznim rastvorom, Cestice se delimi¢no rastvaraju formiraju¢i CaO-Al,03-SiO,—H,0
(C—A-S-H) gel koji ofvrS¢ava unakrsnim vezivanjem. Razlicite primene alkalno aktiviranih veziva
kao alternativa Portland cementu su predmet sve veceg interesovanja, kako zbog povoljnijih osobina
materijala, tako i zbog manjeg uticaja na Zivotnu sredinu (upotreba industrijskih nusproizvoda i manja
ukupna emisija gasova staklene baste). Jedna od tih primena je imobilizacija radioaktivnog otpada.
Granulisana i mlevena troska prikazane su na slici 5.7.
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Slika 5.7. Granulisana (levo) i mlevena troska (desno).

5.3.2. Analiza difrakcije X-zraka (XRD) na uzorku troske

Uzorci su pripremljeni meSanjem BFS (HBIS Srbija, Smederevo) sa vodenim staklom (natrijum
silikat / natrijum hidroksid, smeSa modula 1.5) i dejonizovanom vodom. Nakon vezivanja
(ocvrscivanja), vezivna pasta je negovana (odlezana) 24 sata na 95°C u zatvorenoj kesi.

Nakon toga, uzorci za test izluZivanja su potopljeni u desetostruko ve¢u zapreminu dejonizovane
vode, koja je menjana u zadatim vremenskim intervalima. Opis uzoraka i odgovarajuce oznake date
su u Tabeli 5.1.

Tabela 5.1. Opis uzoraka i oznaka

Uzorak: Oznaka uzorka:
GGBFS, osnovni materijal 1

Vezivna pasta, nedopirana, pre izluZivanja OR1

Vezivna pasta, nedopirana, posle izluZivanja R1

Priprema za analizu analizu difrakcije X-zraka (XRD) obavljena je drobljenjem uzoraka i
spraSivanjem u fin prah pomocu rotacionog mlina (pulverizatora), suspenzijom praha u acetonu u
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ultrazvucnom kupatilu i izdvajanjem feritnih cCestica pomoc¢u magneta, i suSenjem praha
evaporacijom. XRD obrasci su izmereni uredajem Rigaku Smartlab, sa slede¢im podeSavanjima:

e zraci: CuKa, A=1.54178A

e napon: 40 kV;

® jacina struje: 30 mA;

® opseg ispitivanja: 5-80°;

e korak ispitivanja: 0.05°;

e vremensko zadrZzavanje po koraku: 5 s.

Obrasci difrakcije uzoraka analizirani su softverom Match! ver. 3.8.2 (www.crystalimpact.com).
Prema izmerenim obrascima, racunski obrasci, bazna linija i vrhovi su automatski utvrdeni.
Identifikacija faza izvrSena je selekcijom verovatnih faza (prema hemijskoj formuli i poznatim
svojstvima) iz liste moguc¢ih podudarnih faza sa visokim indeksom podudarnosti (eng. Figure of
Merit: FoM), i potvrdom prisustva vrhova u obrascu uzorka. Kao referentna baza obrazaca koriS¢ena

je ,,Open Crystallography Database®, baza neorganskih jedinjenja koja se distribuira uz Match!
Softver (www.crystallography.net/cod).

5.3.3. Ozracdivanje geopolimerske paste kompozit leteéeg
pepela

Prilikom planiranja eksperimenta uzete su u obzir suStinske razlike u nacinu rada i merama
zastite izmedu hemijskih laboratorija za materijale, i laboratorija za ozracivanje u referentnom polju.
Sekundarna standardna dozimetrijska laboratorija Instituta ,,Vinca“ nije opremljena digestorom, i
nema zonu pogodnu za rad sa prahovima. Zbog ogranicenja samim vremenom ocvrS¢avanja paste, i
smisla eksperimenta — da se prouci efekat jonizujueg zraCenja u najranijoj fazi razvoja svojstava
alkalno aktiviranog veziva, nije bilo izvodljivo da se pasta priprema u nekoj prostorno udaljenoj
laboratoriji, i prenosi do laboratorije sa referentnim poljem. Ovo ograniCenje je reSeno
organizovanjem radne povrSine na otvorenom, pod nadstreSnicom kraj spoljasnjeg zida metroloSke
laboratorije (slika 5.8).

Standardne koliCine praha i aktivatora su odmerene u hemijskoj laboratoriji i zapakovane za
transport i primenu. Na licu mesta, u INN ,,Vinca“, je vrSeno zameSavanje paste i razlivanje u kalupe
koji su odmah pozicionirani u referentno polje i zraceni prema protokolu. Ovim pristupom prevaziden
je problem udaljenosti laboratorija, ali je uvedeno novo ogranicenje: rad je izvodljiv samo kad su
atmosferski uslovi na lokaciji dovoljno bliski standardnim uslovima u laboratoriji. Zbog toga su
eksperimenti sprovodeni sezonski, uz niz drugih vanrednih (epidemija COVID) i redovnih
(dostupnost referentnog polja) ogranicenja.
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Slika 5.8. Autor na lokaciji, priprema za formiranje radne povrSine.

Elektrofilterski pepeo termoelektrane TENT B (Obrenovac, Srbija) aktiviran je vodenim staklom
modula 1.5. KoriS¢en je kompozitni pepeo. Pasta je zameSana ru¢nim elektricnim meSacem (slika
5.9). Dejonizovana voda je dodavana do zadovoljavajuce konzistencije paste. Ukupno je zameSano
900 g pepela, 541 g vodenog stakla i 400 ml vode. Pasta je ulivena u cilindri¢ne plasti¢ne kalupe sa
staklenim dnom, premazane mineralnim (motornim) uljem, prema standardu SRPS EN 196-3.
Kontrolni i ogledni kalup napunjeni su istom, istovremeno zameSanom pastom. Uzorci su prekriveni
plasticnim kesama da bi se sprecilo isparavanje vode i laZzno oc¢vrS¢ivanje paste, i stavljeni u providne
plasti¢ne posude tankog zida, da bi se sprecila kontaminacija laboratorije i merne prostorije (polja
zraCenja). Kontrolni uzorak je ostavljen na radnoj povrSini van polja zracenja. Ogledni uzorak je
runo pozicioniran u prostoriji sa radioaktivnim izvorom. ZraCenje je vrSeno nakon bezbednog
napustanja prostorije i podizanja izvora. Vreme pocCetka meSanja paste, poCetka i trajanja zraCenja
evidentirano je Stopericom, uz prac¢enje vremena ozracivanja na kontrolnoj tabli instrumenta IRPIK-
B. Temperatura prostorija u kojima su se nalazili i ogledni, i kontrolni uzorak odrZavana je u opsegu
20 + 2 °C tokom eksperimenta. Protokol ozracivanja dat je u tabeli 5.2.

Vreme vezivanja paste odredeno je merenjem prodiranja igle Vikat uredaja u pastu u odreSenim
vremenskim intervalima (standard propisuje interval od 15 minuta). TeZina igle i klipa iznosila je 300
g, precnik igle bio je 1 mm2. Za pocCetno vreme vezivanja kriterijum je bio prodiranje igle manje od
6 mm. Nakon pocetnog vezivanja, stakleno dno kalupa se paZzljivo svlaci sa paste, i finalno vreme
vezivanja odreduje se iglom precnika 1 mm2 sa grani¢nikom, ispitivanjem donje, glatke povrSine
paste nakon okretanja kalupa. Kriterijum za finalno vreme vezivanja je prodiranje igle manje od 1
mm, odnosno izostanak traga grani¢nika igle na povrsini paste.
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Slika 5.9. Priprema uzorka: kalupi, prethodno odmereni prah i aktivator, rucni mesac.

Tabela 5.2. Protokol ozracivanja u eksperimentu ozracivanja paste kompozit pepela

ID sekvence

Vremenski interval

Inkrement kerme u

vazduhu tokom

Referisano na

apsorbovanu dozu u

ozracivanja, vremenskog intervala
ozraCivanja vazduhu,
At [h] ozracivanja,
Dair,tot [GY]
AI<air [GY]
1 0,5 6,16 6,15
2 0,5 6,16 12,30
3 0,5 6,16 18,44
4 0,25 3,08 21,52
5 0,25 3,08 24,59
6 0,25 3,08 27,66
7 0,25 3,08 30,02
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Za svako merenje ozraCene paste bilo je potrebno da se posuda sa pastom bezbedno ukloni iz
polja, premesti do radnog stola, otvori, ukloni plasti¢na kesa, izvrsi nekoliko proba na Vikat uredaju,
vrati plasticna kesa, uzorak vrati u kutiju, kutija pozicionira nazad u polje i da se aktivira izvor nakon
bezbednog napustanja prostorije. Kontrolni uzorak je takode vaden iz kutije, uklanjana je kesa, vrSeno
je merenje, pa je vracana kesa i vracan je u kutiju. Opisani broj operacija bio je izvodljiv u
petnaestominutnim intervalima, ali vremenska rezolucija nije bila zadovoljavajuca.

5.3.4. Eksperiment ozradivanja paste BFS, mehanicki
aktiviranog FA, i meSavine 1:1

U toku sprovodenja prvog eksperimenta uoceno je da je primarno ogranicenje za sprovodenje
merenja potreba da se zraCena pasta u kalupu iznese iz prostorije polja zracCenja, izmeri na Vikat
aparatu, i repozicionira na preciznu lokaciju u polju u kratkim vremenskim intervalima.

Ovo ograniCenje je prevazideno osmiSljavanjem, projektovanjem i izradom klima komore i
pokretnog nosaca za Vikat klip. Takode, uoceno je da je potrebna optimizacija receptura da paste
kako po sastavu, tako i po kolicini potrebnoj za ispunu kalupa.

5.3.4.1. Klima komore i Vikat most

Par klima komora napravljen je seCenjem na meru i lepljenjem ploca od livenog klirita debljine 1
cm (slika 5.10).

Slika 5.10. Klima komora od klirita, sa poklopcem od poliuretanske pene.
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KoriS¢ene su dimenzije koje odgovaraju fantomima i metama koje su ve¢ u primeni u Sekundarnoj
standardnoj dozimetrijskoj laboratorjiji Instituta ,,Vinca“. Komore su Sirine i duZine 32 cm, i visine
21 cm. Unutrasnji prostor je dimenzija 30 x 30 x 20 cm. Sa donje strane, u uglovima se nalaze Cetiri
nosaca — stope dimenzija 4 x 4 x 3 cm. Komore se zatvaraju poklopcima napravljenim seCenjem table
poliuretanske pene, ukupna debljina poklopca iznosi 3 cm. U toku eksperimenta, komore se delimi¢no
pune vodom.

Slika 5.11. Nosac kalupa, kalup i ocvrsli uzorak paste leteceg pepela.

Konstruisani su nosaci kalupa od klirita debljine 0,5 cm, dimenzija 9 x 9 cm i ukupne visine 4,5
cm. Svrha nosaca je da drZi kalup sa pastom iznad nivoa vode u komori. Nosac ima Cetiri stope u
uglovima, i petu na sredini, koja sprecava eventualno ugibanje povrSine nosaca tokom oc¢vrS¢avanja
paste i merenja Vikat iglom (slika 5.11).

Za potrebe eksperimentalnog rada i odredena merenja nakon formiranja radnih oblika uzoraka
osmiSljen je, projektovan i proizveden most od klirita koji omoguc¢ava merenje prodora Vikat igle u
pastu koja o¢vrS¢ava u samoj komori, bez uklanjanja ili premeStanja uzorka (slike 5.12, 5.13. i 5.14).
Most nosi standardni klip i iglu Vikat aparata, i sa zidovima komore i nosac¢em uzorka formira sistem
istovetan Vikat aparatu. Istovetno Vikat aparatu, hod igle se prilagodava Srafom. Drugim Srafom se
kontroliSe hod klipa: zaustavljanje u gornjem poloZaju ili slobodno oslanjanje na iglu u uzorku.
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Slika 5.12. Faza izrade Vikat mosta, lepljenje nosaca klipa.

Slika 5.13. CAD skica (u programu FreeCAD) Vikat mosta, sa nosacem klipa i nosacem sonde.
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Slika 5.14. Vikat most sa klipom na klima komori, podesavanje visine prema nosacu kalupa.

Za potrebe pracenja temperature i relativne vlaZnosti u klima komorama napravljen je indikator
na bazi Arduino razvojne ploce sa Cetiri DHT22 senzora (slike 5.15. i 5.16). Senzori su na dugackim
kablovima, Sto je omogucilo vodenje kablova kroz postojece, namenske kanalice kroz bioloski Stit u
dozimetrijskoj laboratoriji, i bezbedan rad uz primenu svih mera zaStite. Aparat je omogucio
oCitavanje temperature i relativne vlaznosti u realnom vremenu. Nabavljeni su grejaci za klima
komore, ali je empirijski utvrdeno da sistem klimatizacije u laboratoriji odrZava stabilnu temperaturu,
ukljucujuci i temperaturu komora delimi¢no ispunjenih vodom, i da nije bilo potrebe za dodatnim
grejanjem ili hladenjem.
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Slika 5.16. Indikator temperature i relativne vlaznosti u radu.
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Razmotrena je upotreba kalupa manje zapremine, u cilju uStede sirovina, i izradeni su tehnikom
3D Stampe (slika 5.17). U toku optimizacije recepture paste primeceno je da nisu prakticni za rad, jer
je masa paste sa kalupom dovoljno mala da dolazi do podizanja paste i kalupa tokom podizanja Vikat
igle pri merenju prodora.

Slika 5.17. Probni kalupi manje zapremine.
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5.3.4.2. Sirovine za sintezu alkalno aktiviranih veziva i
optimizacija receptura paste

Elektrofilterski pepeo nabavljen je iz termoelektrane TENT B (Obrenovac) u februaru 2022.
Pepeo predstavlja meSavinu frakcija prikupljenih sa Cetiri filtera u kaskadi (,,kompozit“), i kao takav
se deponuje na pepeliStu ili prodaje cementarama kao sekundarna sirovina. Granulisana troska visoke
pe¢i nabavljena je iz Zelezare HBIS (Smederevo), u maju 2022. Mlevenje troske i
mlevenje/mehanicka aktivacija pepela izvrSeni pomocu vibracionog mlina sa prstenovima na
Rudarskom institutu u Zemunu.

Tabela 5.3. Raspodela velicina Cestica FA i BFS.

<45 pm 45-63 pm 63-100 pm >100 pm
FA 50% 29% 17% 4%
BFS 65% 21% 10% 4%

Raspodela veli¢ine Cestica dobijenih prahova odredena je suvim prosejavanjem mlevenog
materijala na standardnim sitima (slika 5.18), prikazana je u tabeli 5.3.

Slika 5.18: Merenje mase frakcija praha odvojenih suvim prosejavanjem na standardnim sitima.
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Hemijski sastav i gubitak pri Zarenju na 950 °C (loss on ignition, LOI) prikazani su u tabeli 5.4.

Tabela 5.4. Hemijski sastav i LOI za FA i BFS.

SiOz F8203 A1203 CaO MgO SO3 P205 TiOZ NazO Kzo LOI
FA 55.64 |6.19 25.52 |3.93 1.73 1.10 0.02 1.04 0.61 1.44 3.49
BFS |38.80 [0.26 2.55 29.05 |2.62 2.42 0.01 0.85 0.85 0.95 0.74

Natrijumovo vodeno staklo nabavljeno je od Galenika Magmasil, Zemun (modul s = 2,07; Na,O
w% = 13,3; SiO, w% = 26,7). Modul i koncentracija aktivatora podeSeni su na s = 1,5 i Na,O w% =
10 koriS¢enjem granulisanog NaOH rastvorenog u dejonizovanoj vodi. Odnos aktivator/prah
optimizovan je za postizanje razlivanja u opsegu 120-160 mm, utvrden na stolu za rasprostiranje
prema standardu EN 1015-3 (Slika 5.19). Inkrementalno je dodavan aktivator, korekcija tecljivosti
nije postizana dodavanjem dejonizovane vode. Sastav pasti prikazan je u tabeli 5.5.

Raspodela veliCine Cestica dobijenih prahova odredena je suvim prosejavanjem mlevenog
materijala na standardnim sitima (slika 5.18), prikazana je u tabeli 5.3. Proces optimizacije paste
iskoriScen je za probu opreme, prikazano na slici 5.20.

Tabela 5.5. Sastav pasti: masa troske, pepela i aktivatora, odnos aktivatora i praha (A/P), i vode

prema cvrstim materijama (W/S), razlivanje.

Slag (g) Ash (g) Activator |A/P W/S Flow (mm)
(8)
BFS 600 0 180 0.3 0.21 125
MIX 250 250 275 0.55 0.37 137
FA 0 450 360 0.8 0.52 155
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Slika 5.19. Rzglivanje paste na stolu za rasprostiranje.

Slika 5.20. SveZe paste leteceg pepela u kalupima u komori, vidljiva pozicija DHT22 senzora.
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5.3.4.3. OzracCivanje paste

Na lokaciji, u Sekundarnoj standardnoj dozimetrijskoj laboratoriji Instituta ,,Vin¢a“, u referentnom
Co-60 polju uredaja IRPIK-B klima komore su pozicionirane na putanju zraka, delimicno ispunjene
vodom i ostavljene da se toplotno stabilizuju. Vreme je iskoriS¢eno za druge pripremne aktivnosti.
Pozicija kalupa precizno je odredena pomocu laserskog indikatora (slika 5.21).

Slika 5.21. Pozicioniranje klima komore i kalupa u polju uredaja IRPIK-B.

Temperatura i relativna vlaznost u ogledoj i kontrolnoj komori, kao i u prostoriji referentnog
polja i radnom prostoru laboratorije prac¢ene su pomocu indikatora. Radi lakSeg oCitavanja, indikator
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je bio povezan na raCunar (slika 5.22). Validnost indikatora potvrdena je poredenjem sa vrednostima
ocitanim na mernim instrumentima kojima se redovno prate uslovi u laboratoriji.

Slika 5.22. Pracenje temperature i relativne vlaznosti pomocu indikatora povezanog sa racunarom.

Paste su pripremljene na isti nacin kao i u prvom eksperimentu: meSanjem prethodno
pripremljenih kolicina praha i aktivatora na radnoj povrsSini van laboratorije. U trenutku ulivanja
aktivatora u prah ukljucena je Stoperica i zabeleZeno je vreme pocCetka reakcije. Paste su pripremljene
energicnim meSanjem praha i aktivatora u posudi od nerdajuceg celika, upotrebom elektricnog
miksera, u trajanju od 5 minuta. SveZa pasta je izlivena u cilindri¢ne kalupe (visine 40 mm, gornji
precnik 80 mm, donji precnik 70 mm) i rucno utapkana protresanjem kalupa. Par
eksperimentalni/kontrolni uzorak za svaki materijal (BFS, MIKS i FA) izliven je od istovremeno
pripremljenog materijala (same batch). U pojedinacnom ogledu ozracivana je samo po jedna pasta,
dakle posebno BFS, MIKS i FA. Uzorak za ozracivanje stavljen je u klimatsku komoru i pozicioniran
u polje jonizujuceg zracenja, kao Sto je prikazano na slici 5.21. Kontrolni uzorak je smeSten u drugu
klimatsku komoru, u laboratoriji van prostorije za zracenje, u prostoru koji je opsluZivan istim klima
sistemom i van direktne sunceve svetlosti. Komore su zatvarane poklopcem od poliuretanske pene.

Nakon napustanja prostorije sa referentnim poljem vrata prostorije su se zatvarala i zakljucavala.
Po zakljucavanju vrata bilo je moguce podici izvor Co-60 u uredaju IRPIK-B i otpocCeti zracenje. Da
bi se izvrSilo merenje penetracije Vikat igle u pastu koja o€vrscava, bilo je potrebno da se izvor spusti,
a vrata otkljuCaju i otvore. Tada istrazivaC ulazi u prostoriju, uklanja poklopac klima komore,
pozicionira most sa Vikat klipom iznad uzorka, izvrSi merenje prodiranjem igle na nekoliko mesta u
uzorku, ukloni most, vrati poklopac i napusti prostoriju. Nakon pocetnog uhodavanja, par istraZivaca
moZe ovu operacije izvrsiti za oko minut vremena: jedan istraZivac rukuje uredajem za ozracivanje
sa kontrolnog mesta, drugi istraZivac ulazi, vrSi merenje i izlazi. Bezbedan rad omogucen je nizom
mera, prvenstveno nemoguc¢noScu podizanja izvora ukoliko vrata nisu zatvorena i zakljucana,
pracenjem intenziteta polja fiksnim detekorima jonizujuceg zracenja, i noSenjem aktivnog dozimetra
— detektora od strane istraZivaca dok borave i rade u kontrolisanoj zoni (slika 5.23).
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Opasnost zracenje

Kontrolisana zona

INSTITUT ZA NUKLEARNE NAUKE “VINCA” o -

[ ] U oL 1 aRELUIN LD A

Slika 5.23. Znak upozorenja, obavezni prosionalni protokol za oznacavnje ulaza u kontrolisanu zonu

laboratorije.

Merenje kontrolne paste je obavljano na isti naCin — skidanje poklopca, nekoliko merenja
penetracije, beleZenje vremena i repozicioniranje poklopca, bilo neposredno pre ili odmah posle
merenja ozracene paste.

Na osnovu prethodnog iskustva i neposrednog posmatranja i merenja kontrolne paste, protokol
ozracivanja je modifikovan tako da su pocetni intervali ozracivanja bili duZi, a skrac¢ivali bi se kad
pasta pocne da ocvrScava. Koristec¢i standard SRPS EN 196-3:2017 kao smernicu, pocetno i konacno
vreme vezivanja odredeni su merenjem prodiranja Vikat igle u cementnu pastu. Kriterijum za pocetno
vreme vezivanja bio je penetracija od 6 mm ili manja, a za konacno vreme vezivanja penetracija od
1 mm ili manja. Procedura je imala za cilj da smanji vreme izmedu merenja ozracene i kontrolne
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paste na manje od 5 minuta razmaka, pri ¢emu se vecina parova merenja deSavala u roku od 2
minuta.

Kada je uoCen i zabeleZen poCetak vremena vezivanja, kruzni kalup je brzo i paZljivo smaknut sa
nosaca, preokrenut i ponovo postavljen na nosaC. KonaCno vezivanje utvrdeno je merenjem
penetracije Vikat igle sa kragnom — kada se na povrsini paste nije uocio otisak kragne, penetracija je
bila manja od 1 mm i zabeleZeno je konacno vreme vezivanja. Vremena ozracivanja i doze u vazduhu
na pozicijama kalupa date su u tabeli 5.6.

Tabela 5.6. Protokol ozracivanja.

Dair [Gyh™'] t [h] Dose (D.ir*t) [Gy]
BFS 9,62 50 min 8,02
MIX 9,569 1 h 50 min 17,54
FA 9,528 3 h 35 min 34,14

5.3.5. Odredivanje brzine ultrazvuénog pulsa kroz sazrelu o€vrslu pastu

Nedestruktivno testiranje cementa, maltera i betona se primenjuje kako u osnovnim
istraZivanjima, tako i u gradevinskoj tehnici i kontroli kvaliteta, proveri postojecih objekata i pracenju
razvoja svojstava betona. Testovi na bazi prostiranja ultrazvu¢nog pulsa su laki za primenu, bezbedni
i ekonomski povoljni. Ovi testovi zasnivaju se na merenju brzine prostiranja, i slabljenju (atenuaciji)
ultrazvucnih impulsa dok se krec¢u kroz ispitivani materijal.

Sazrele ocvrsle paste sintetisane u procesu optimizacije recepture opisanom u odeljku 5.4.3.
ispitivane su tehnikom UPV (eng. Ultrasonic Pulse Velocity). Merenje je izvrSeno prema standardu
SRPS EN 12504-4:2008 — ,Ispitivanje betonskih konstrukcija — Deo 4: Odredivanje brzine
ultrazvucnog impulsa“, pomocu uredaja ,,Matest® (slika 5.24).

Slika 5.24. Matest uredaj za UPV i merenje debljine uzorka.
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Ultrazvucne sonde — izvor i detektor postavljene su na suprotne strane uzorka, i namazane mascu
zbog boljeg kontakta s uzorkom i prenosa ultrazvu¢nog impulsa (slika 5.25). DuZina puta impulsa
odredena je merenjem debljine uzorka (slika 5.24). Na osnovu duZine puta i vremena prostiranja
odredena je brina prostiranja ultrazvu¢nog impulsa kroz ocvrslu pastu alkalno aktiviranog veziva.

Slika 5.25. Ultrazvucne sonde pozicionirane na ocvrsli uzorak paste.
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6. REZULTATI | DISKUSIJA

6.1. XRD analiza uzorka troske

Identifikovane faze, ID faze, formula i relativna zastupljenost (na osnovu povrSine pod
vrhovima) prikazane su u Tabeli 6.1.

Tabela 6.1. Identifikovane kristalne faze.

ID uzorka 96-900-6116 96-900-0286 |96-101-0963 |96-90-8679
Formula Al0.51 Ca2 Mg0.71 | Ca3 Mg O8 CCa0s3 Cl Na
07 Sil1.74 Si2

Identifikovana | Akermanit Mervinit Kalcit Halit Povrsina pod

faza nepoznatim v.

1 53.00% 39.20% N/A N/A 7.70%
Uzorak |OR1 41.90% 39.80% 12.90% N/A 5.30%

R1 51.60% 37.70% 4.20% N/A 6.50%

Difrakcioni obrasci, identifikovani vrhovi i podudarne faze su prikazane na Slikama 6.1-6.3.
Poredenje difrakcionih obrazaca pre i nakon izluZivanja prikazano je na na Slici 6.4.
Osnovni materijal, GGBFS pre alkalne aktivacije, sadrZi izraZene faze akermanita i mervinita, Sto
ukazuje da je temperaturni gradijent tokom hladenja bio takav da je omogucio kristalizaciju. I pored
toga, drugi testovi pokazali su zadovoljavajuca mehaniCka svojstva materijala koji sadrZe alkalno
aktiviranu trosku.

Kod alkalno aktiviranih uzoraka, C-A-S-H matrica se ne identifikuje kao jedinstvena faza u
referentnoj bazi podataka, ali pokazuje izraZen vrh nalik kalcitu. Vrhovi identifikovani kao kalcit su
rezultat C-A-S-H polimerizacije, i delimi¢no karbonacije usled izloZenosti atmosferskom CO.,.
Nakon izluZivanja, nova faza pocinje da se formira, primetna kao Sirok vrh u opsegu 25-27°. Vrh nije
primetan pre izluZivanja. Precizna identifikacija faze je oteZana usled opsega vrha koji odgovara
obrascima i akermanita, i mervinita. Moguce je da je faza u manjem udelu prisutna i pre izluZivanja,
ali je vrh maskiran akermanitom, mervinitom i amorfnom C-A-S-H matricom.
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Slika 6.1. BFS — troska pre alkalne aktivacije.
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Slika 6.2. Alkalno aktivirana BFS pasta, pre izluZivanja.
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Slika 6.3. Alkalno aktivirani BFS, nakon izluZivanja.
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Slika 6.4. Poredenje difrakcionih obrazaca, BFS, alkalno aktivirani BFS pre i posle izluZivanja.
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6.2. Ozracivanje geopolimerske paste kompozit leteéeg pepela

Pocetno vreme vezivanja je bilo 3 sata i 25 minuta za ozraCeni uzorak i 3 sata i 50 minuta za
kontrolni uzorak. Konac¢no vreme vezivanja je bilo 4 sata i 5 minuta za ozraceni uzorak i 4 sata i 50
minuta za kontrolni uzorak. Poredenje je dato na slici 6.5.

350
300
250
200

@ Final setting time

150 # Initial setting time

Time (minutes)

100

Control sample Irradiated sample

Slika 6.5. Pocetno i krajnje vreme vezivanja ueksperimentu ozracivanja kompozit FA.

Ozraceni uzorak je imao 11,5% krace pocetno vreme vezivanja i 16,8% krac¢e konacno vreme

vezivanja u poredenju sa kontrolnim uzorkom. Vreme od pocetnog do konacnog oc¢vrS¢avanja je bilo
40 minuta za ozracCeni uzorak i 60 minuta za kontrolni uzorak, Sto ukazuje na 40% brZe stvrdnjavanje
za ozraCeni uzorak.
Tokom stvrdnjavanja, primeceno je izvesno odvajanje vode na kontaktu plasticnog kalupa i staklenog
dna, a mala koli¢ina nesagorelih Cestica uglja primecena je na povrSini paste, Sto ukazuje na viSak
vode u smeSi. Posto je vezivo bilo zasi¢eno vodom tokom stvrdnjavanja, gubitak vode kroz radiolizu
nije doveo do bilo kakvog vidljivog isuSivanja.

6.3. Eksperiment ozra€ivanja paste BFS, mehanic€ki aktiviranog
FA, i njihove 1:1 meSavine

PocCetno i konacno vreme ocvrScavanja za ozraCene i kontrolne paste prikazano je na slici 6.6.
Izmereno pocetno vreme ocvrSc¢avanja je bilo 45 min za ozraceni BFS (1 h 11 min za kontrolu), 1 h
57 min za MIX (1 h 55 min za kontrolu) i 3 h 28 min za FA (3 h 27 min za kontrolu). Vreme konacnog
ocvrScavanja je bilo 1 h 10 min za ozraceni BFS (1 h 14 min za kontrolu), 2 h 12 min za MIX (2 h 13
min za kontrolu) i 4 h 1 min za FA (4 h 20 min za kontrolu). Zracenje je dovelo do skracivanja
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pocetnog vremena vezivanja za BFS, nije pokazalo znacajan efekat za MIX, i skrac¢ivanje vremena
konacnog vezivanja, ali ne i vremena pocetnog vezivanja, za FA.

%]
=
=
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'_l
o
[

100

l I
o
BFS

Paste Setting Times

MIX

FA

W [rrad. Final 5T
W Irrad. Init. 5T
W Cont. Final 5T
B Cont. Init. 5T

Slika 6.6. Pocetno i krajnje vreme oc¢vrs¢avanja za za BFS, MIX i FA paste.

6.4. Brzina prostiranja ultrazvuénog impulsa kroz o¢vrslu pastu

Rezultati merenja brzine prostiranja ultrazvu¢nog impulsa kroz oc¢vrslu pastu dati su u tabeli 6.2.
Izmerene brzine ultrazvucnog pulsa su u skladu sa modelovanim i izmerenim brzinama ultrazvuka u
alkalno aktiviranim meSavinama i Portland cementu. Gusta BFS matrica sa malom koli¢inom vode

ima najvecu brzinu prostiranja ultrazvucnog impulsa.

Tabela 6.2. Brzina prostiranja ultrazvucnog impulsa kroz ocvrslu pastu.

ID DuZina puta (mm) Vreme, t (11s) Brzina (km/s)
FA075 39,95 17,5 2,283
FA080 39,23 17,5 2,255

MIX 39,45 16,6 2,377
BFS 21,76 6,1 3,567
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7. ZAKLJUCAK

ProucCavanje i razvoj alkalno aktiviranih veziva je oblast u kojoj se sloZenom problemu pristupa
sloZzenom metodologijom. U prvom eksperimentu sa ozraCivanjem paste uoCeno je ubrzavanje
oCvrsc¢avanja, odnosno skrac¢enje kako pocetnog, tako i krajnjeg vremena oc¢vrs¢avanja. UoCeni efekat
je u slucaju pocetnog vremena ocvrS¢avanja moZzda artefakt vremenskog intervala u kome su vrSena
merenja, iako je taj interval u skladu sa standardima. Razlika u krajnjem vremenu ocvrSc¢avanja je
dovoljno velika da se ne moZe pripisati artefaktu merenja. Receptura paste nije bila optimalna, i
vremena ocvrScavanja su bila relativno dugacka. Kompozit — celokupni opseg velicina granula
elektrofilterskog pepela zahtevao je vecu koli¢inu vode da bi postigao odgovarajucu tecljivost.
Prilikom ocvrS¢avanja, primeceno je izdvajanje vode i naznake odvajanja faza u pasti. Sa
primenjenom brzinom doze ne ocCekuje se intenzivno zagrevanje mete, ali u toku ocvrS¢avanja
temperatura je pracena samo na nivou prostorija, koje su bile na istoj temperaturi. UocCeni efekat
skracenja vremena ocCvrSc¢avanja bio je kljuCni motiv za razradu drugog eksperimenta i prevazilaZenje
uocenih izazova.

Prilikom optimizacije receptura za drugi eksperiment mehaniCka aktivacija mlevenjem
kompozita elektrofilterskog pepela dala je ocekivani Zeljeni rezultat: optimalno kvaSenje praha i
geliranje paste. Odabrani pristup optimizacije recepture odstupa od standardnog pristupa u tome Sto
se, umesto da se za korekciju tecljivosti paste u smesu dodaje voda, u sveZu meSavinu je
inkrementalno dodavan aktivatorski rastvor. Ovim pristupom se istovremeno menjaju i
aktivator/prah, i voda/Cvrsta faza odnosi u pasti. U radu sa pastama je primeceno da kvalitet praha
ima daleko vedi uticaj na svojstva paste, u odnosu na viskoznost aktivatora. Troska je formirala gustu,
¢vrstu pastu sa relativno malom koli¢inom aktivatora, u odnosu na pastu elektrofilterskog pepela i
BFS/FA meSavinu. Jedan od buducih pravaca istraZivanja je dalja optimizacija receptura, i potraga za
optimalnim BFS/FA odnosom (u ovim istraZivanjima koriS¢en je odnos 1:1). Izmerene brzine
prostiranja ultrazvu¢nog impulsa govore u prilog kvalitetu sintetisanih matrica.

Izrada klima komora i Vikat mosta je znacajno doprinela vremenskoj rezoluciji merenja, jer je
omogucila da se provera ocvrslosti izvrSi bez pomeranja uzorka. 1zazov koji ostaje pri ozracivanju
svezih pasti u Institutu ,Vinca“ je dostupnost i udaljenost hemijske laboratorije u odnosu na
laboratorije za ozraCivanje. U zavisnosti od daljeg nau¢nog interesa za ovu problematiku, reSenje bi
moglo biti formiranje mobilne laboratorije za kontrolu kvaliteta veziva, maltera i betona. Takode,
primena instrumenta poput viskozimetra bi mogla omoguc¢iti kontinuirano pracenje viskoznosti paste
u toku ozracivanja. Metodologija opisana u ovoj disertaciji je pogodna za pojedinacna merenja na
manjem broju uzoraka.

Brzina doze koris¢ena u ovom istrazivanju je u opsegu od 9,5-9,6 Gyh™, za nekoliko je redova
veli¢ine niZa od brzina doze koje se koriste kada se proucavaju dugotrajni efekti, ali daleko premasuje
prosecne brzine doze na povrSini L/ILV kontejnera. Ozracivanje je prekidano kada su veziva ocvrsla,
tako da je BFS primio najniZzu ukupnu dozu, MIX je primio viSe nego dvostruku dozu u odnosu na
BFS, a FA vezivo je primilo preko Cetiri puta vecu dozu. S obzirom na relativno niske brzine doze i
¢injenicu da su ozraceni uzorci drZzani na kontrolisanoj temperaturi, toplotni efekat zracenja se moze
iskljuciti. Ukoliko bi postojao termicki efekat, oCekivano je da bi se smanjilo vreme vezivanja u sve
tri smeSe. Ako se efekat zasniva na pocetnoj fazi alkalne aktivacije — delimi¢nom rastvaranju ¢vrstih
materija u jakoj bazi, ocekuje se da ozraceni uzorci pokazu smanjenje i poCetnog i konacnog vremena
oCvrScavanja. Reaktivne vrste kiseonika mogu dovesti do formiranja i taloZenja novih hemijskih
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vrsta. Moguce je da jonizujuce zracenje razlicito utice na procese koji dovode do formiranja C-A-S-
H i N-A-S-H gela i da su se ti efekti izjednacili tokom zracenja meSavine BFS:FA u odnosu 50:50.

U drugom eksperimentu, skracivanje pocCetnog vremena ocCvrSCavanja za FA vezivo nije
primeceno, za razliku od prvog eksperimenta sa ozraCivanjem. U oba eksperimenta, i pored primene
mehanicke aktivacije pepela u drugom eksperimentu, vremena oc¢vrs¢avanja bila su u intervalu 3-4h,
Sto je uobicajeno za pastu elektrofilterskog pepela.

Za brzine doze u opsegu od 9-10 Gyh™, zraCenje gama zracima Co-60 tokom vezivanja nije dovelo
do preranog, niti do odloZenog ocvrS¢avanja cementnih pasti alkalno aktiviranih veziva. Efekti na
pocetno i kona¢no vreme vezivanja bili su ili trivijalni, ili uocljivi kao skracivanje pocetnog vremena
vezivanja za BFS i konacnog vremena vezivanja za FA vezivo, sve u okviru prakti¢nih granica
pogodnosti za upotrebu. Ovi nalazi ukazuju da se alkalno aktivirana veziva proizvedena od
industrijskih sekundarnih sirovina mogu bezbedno koristiti kao alternativa Portland cementu u
inkapsulaciji radioaktivnog otpada niskog do srednjeg nivoa, uzimajuci u obzir hemijske interakcije
otpada i cementne matrice.
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zraCenja i buke. OZenjen je, otac dvoje dece. Odli¢no govori engleski jezik, sluzi se francuskim i

italijanskim.
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H3zjasa o ayTopcTBY
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bpoj uugexca

Hiajasmwyjem

Aa je JOKTOPCKa AMCePTaliHja NoJ, HACI0BOM

E/Tf Ry OAKG  Fhdcemyg AR SUE STk ALERLYD
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® pe3yATaT CONCTBEHOT HCTPAXHBA4KOT Paja;

* [a AMcepTalMja y LeJIHHH HH ¥ Je/I0BHMA HHje OKa npe/loxkeHa 3a CTHLamke Jpyre
JAMNIOME NPeMa CTYAHJCKHM MporpaMHMa ApYTHX BHCOKOWKOACKHX YCTAHOBA;

® 103 cCy pe3yiaTaTH KOPEKTHO HABEOEHH H

® J]a HHCaM KpIIHO/Na ayTOpCcKa MpaBa v KOPHCTHO//1a HHTENEKTYalHY CBOjHHY JAPYTHX
NTHLA.

IMoTnuc ayTopa
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¥ Beorpaay, 30.6 . 2OL 6.




ofipazay u3jase o UCMOosEMMOCTIY WMAMATHE U eAeKmporcKe sepaufe dokmopokos pada

H3jaBa 0 HCTOBETHOCTH IITAMINIAHE H eJIEKTPOHCKE Bep3Hje AOKTOPCKOr
paja

Hme W npesume ayTopa Lukn ﬁ- b1 II'H'I!I £ A
P
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HsjaBmbyjem aa je wramnada BepsHja MOr AOKTOPCKOr paja HMCTOBETHA eNeKTPOHCKO]
BEP3HjH KOjy caMm npeAao/na paad noxparHBalka y JHIHTAIHOM pPeno3HTOpPHjyMy
Yuupepsurera v Beorpaay.

Jdoseo/baBam ga ce ofjape MOjH JHYHH NOAALH Be3aHH 3a JobHjarbe aKaJeMCKOr HasWea
AOKTOpa HayKa, Kao IITO Cy HMe U Npe3uMe, roAHHa ¥ MecTo pohera u aatym ogbpane paja.

OBH NHYHH NoAAUH MOTY Ce 06jaBHTH Ha MpPEeXHHM CTPpaHHUaMa JHrHTaNHe BHGAHOTeKe, ¥
ENIEKTPOHCKOM KaTanory 1 y nybaukauujama ¥Yuueepaurera y beorpany.

IMornuc ayTopa
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ofpazay usfoee o kopuwhersy
H3jasa o kopuuthemwy
Osnawhyjem Yuusepsurercky O6ub6auoreky ,Certozap Mapkoeuh” pa y Jururanuu

PENO3HTOPHjYM YHHBepauTeTa y bBeorpaay yHece Mojy AOKTODPCKY JAHCEpPTalHjy nog
HaC/0BOM:

UTICH) GAHR Zarceuwn NR Sy, STUN AL ens e
ﬁiﬂlf’fﬁﬁ!nw VER VA f /

KOja je MOje ayTOpCKo geno.

JAucepranujy ca CBHM NPHJI03MMa Npejao/aa caMm y eNeKTpoHcKoM GopMaTy norofHoM 3a
TpajHO apXHBHpatLe,

Mojy AOKTOPCKY AHCEPTALM]Y NoxXpatkeHy ¥ JHrHTalHOM pPeno3uTopHjyMy YHUBep3HTeTa ¥
beorpagy v gocTynHy y OTBOPEHOM MPHCTYIY MOTY 43 KOPHCTe CBH KOjH nowTyjy ojapeabe
cagpaHe y oaaGpadoM THny auueHue Kpeatusxe 3ajeaumuye (Creative Commons) 3a kojy
cam ce ogaydno/na.

1. Ayropcreo (CC BY)

2. AytopcTeo - HekomepuHjando (CC BY-NC)

@mpcmn - HekoMeplUHjanHo - 6e3 npepaga (CC BY-NC-ND)

4. AyTOpCTBO - HEKOMEPILHjANHO - AeAHTH nog HerHM yeaoeuma [(CC BY-NC-54)
5. Aytopcteo - Ge3 npepaga (CC BY-ND)

6. AyTopcTBo -~ AenHTH noA HeTHM yonosuma (CC BY-SA)

(MosnuMo Aa 330KpyKHTE CaMo jeiHY Of WecT NoHyheHHX THLEHH.
KpaTak onHc THUEHIH je CACTABHH Je0 0Be H3jase).

IMoTnuc ayTopa
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