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Wstep

W ostatnim dziesigcioleciu znacznie wzrosto spozycie wod mineralnych
w Polsce. Fakt ten spowodowal konieczno$¢ podjecia poszukiwai nowych Zré-
det wody dla celéw spozywczych oraz leczniczych. Przydatno$s¢ wod mineral-
nych do celéw konsumpcyjnych ocenia si¢ na postawie zawartych w nich katio-
néw (Mg?*, Ca?*, Na*, K*, Li*, Se’") i anionéw (HCO3, SO, CI"), pomijajac
catkowicie szeroko rozpowszechnione w §rodowisku naturalnym pierwiastki
promieniotwércze. Sa one obecne zaréwno w glebie i skatach, jak i w wodzie
1 powietrzu, a tym samym réwniez w roSlinach, ciele zwierzat i ludzi. Natu-
ralnie wystgpujace radionuklidy, obecne m.in. w wodzie, pochodza gtéwnie
z trzech osobnych szeregéw promieniotwérczych (3°U, 28U i **Th). Najdhuzej
zyciowym pierwiastkiem jest tor **Th z czasem polowicznego zaniku wy-
noszacym 1,405 - 10'° lat. Protoplasta ***Th byt niewystepujacy juz w przyro-
dzie w stanie naturalnym uran *°U, ktérego czas polowicznego zaniku wynosi
2,342 -107 lat. Drugim w kolejnosci najdtuzej zyciowym pierwiastkiem jest
uran 28U (4,468 - 10° lat). Czas potowicznego rozpadu protoplasty trzeciego
szeregu, promieniotwérczego uranu U, wynosi 7,038 - 10® lat. Wymienione
szeregi promieniotworcze sa zrodtem 12 pierwiastkéw, reprezentowanych przez
43 izotopy promieniotworcze. Dodatkowo woda moze zawieral, powstajace
w gornej atmosferze, radionuklidy kosmogenne, tj.: 3H, "Be, '“Be, C, a takze
radioaktywny potas “’K, ktérego stgzenie aktywnosci zawsze pozostaje w sta-
tym stosunku (0,012%) do potasu stabilnego *’K. Ponadto mozna w niej znalez¢
rubid ¥’Rb, odkryty na drodze analizy widmowej pozostatosci uzyskanych po
odparowaniu pewnych wéd mineralnych, a takze samar '*’Sm, ktérego najbogat-
szym Zrédlem sg piaski monacytowe.

Izotopy radu, uranu oraz radon zajmuja szczegdlne miejsce pod wzgledem
szkodliwosci dla cztowieka bedac, z wyjatkiem B-promieniotworczego izotopu
radu ***Ra, emiterami promieniowania o. Promieniowanie to charakteryzuje sie
wysoka jonizacja wlasciwa, a po przedostaniu si¢ do organizmu ludzkiego
moze powodowal powazne konsekwencje zdrowotne w postaci radiacyjnych
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uszkodzert komérek. Pomimo licznych publikacji na temat radonu, w tym kilku
autorki tej pracy (Koztowska i in. 1999a, b; 2001; 2007b; Przy -
libski iin. 2002a, b; 2004b), z uwagi na znaczacy udzial, wynoszacy okoto
50% s$redniej rocznej dawki efektywnej, izotop radonu **’Rn stat sie takze
przedmiotem badafi niniejszej monografii. W latach 1998—2007 autorka pro-
wadzita badania jakosci wod podziemnych pod wzgledem wystepujacej w nich
promieniotwdrczosci naturalnej. Zakres pracy obejmowal badania na obecnos¢
izotopéw radu, radonu oraz monitoringowo izotopéw uranu w podziemnych
wodach mineralnych i leczniczych uzdrowisk Sudetéw i Karpat Zewnetrznych
(Fliszowych). Obszar potudniowej Polski wybrany zostal przez autorke ze
wzgledu na bogactwo wdéd podziemnych spozywanych na co dziedi przez
mieszkaincéw i turystow, a takze niejednokrotnie butelkowanych przemystowo
i rozprowadzanych na terenie calego kraju. Wyniki badan zostaly przeanalizo-
wane pod katem zgodnosci z zaleceniami Swiatowych organizacji mi¢dzynaro-
dowych zajmujacych si¢ wptywem promieniotwdrczosci na zdrowie cztowieka
(m.in.: Environmental Protection Agency (EPA), International Commission on
Radiological Protection (ICRP), National Academy of Sciences Committee on
the Biological Effects of Ionizing Radiation (BEIR), United Nations Scientific
Committee on the Effect of Atomic Radiation (UNSCEAR)).

Woda podziemna powstaje z opadu atmosferycznego, ktéry infiltruje glebe
1 podtoze skalne. Ilo$¢ deszczu i Sniegu, parowanie, czas utrzymywania si¢ mro-
zu oraz natura gleby majq wptyw na wody podziemne. Cz¢$¢ wody deszczowej
wyparowuje natychmiast lub przez transpiracje, czes$¢ infiltruje glebe i skaty,
a cze$¢ unoszona jest rzekami do morza. Stgzenia aktywnosci radionuklidow
naturalnych w wodzie sg zwiazane ze stezeniami aktywno$ci uranu *®u
i 2°U), toru (**Th) i ich produktéw rozpadu w glebie oraz w otaczajacych
skatach. Dzieje si¢ tak dlatego, ze wody podziemne, reagujac z gleba i skatami,
uwalniaja czg$¢ rozpuszczonych sktadnikéw, w zaleznosci od mineralogicznego
1 chemicznego skiadu gleby i skat, chemicznego sktadu wody, stopnia zwietrze-
nia skal, warunkéw utleniajaco-redukcyjnych (redox) oraz czasu przebywania
wody w glebie i otaczajacej skale.

Naturalne radionuklidy oraz produkty ich rozpadu sg transportowane z woda
podziemna i powierzchniowa. W wyniku tego transferu radionuklidy moga
przenikna¢ z wody zrédlanej (stotowej, mineralnej), wody wodociagowej ze
studni glebinowych oraz wody powierzchniowej ze strumieni i rzek do taicucha
pokarmowego, a wigc takze do organizmu cztowieka. Narazenie zdrowia ludzi
jest realne, ale stopieii zagrozenia nie jest jednoznacznie okres§lony. Jest to
spowodowane brakiem wiedzy na temat stgzenia aktywnosci radionuklidéw
w Srodowisku, a co za tym idzie — brakiem badai epidemiologicznych okre-
Slajacych ryzyko zalezne od spozywania radionuklidow z woda pitng.
Wehloniety przez organizm **’Rn atakuje Zotadek (National Research Council
1999). Do dawki efektywnej od wchtonigtego przez drogi pokarmowe radonu
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22Rn dochodzi jeszcze wdychany radon znajdujacy si¢ w powietrzu w po-

mieszczeniach zamknigtych, ktéry ze swej natury fatwo uwalnia si¢ w trakcie

uzytkowania wody. Zainhalowane jadra 22Rn dotaczaja si¢ do dawki wchtonig-
tej przez phuca. Diugozyciowe radionuklidy, takie jak: **U, 38U, ?*°Ra, ?*®Ra,
podwyzszaja dawke, jaka otrzymuja: nerki, watroba, pgcherz moczowy, po-

wierzchnia kosci oraz szpik kostny (ICRP67 1993, ICRP69 1995).
Oznaczanie pierwiastkéw promieniotworczych w probach srodowiskowych

wykonuje obecnie kilka osrodkéw badawczych w Polsce, specjalizujac si¢ naj-

czgsciej w pojedynczych izotopach. Badania takie wymagaja wysokich kwali-
fikacji analitycznych, specjalistycznej aparatury pomiarowej i wykonania cza-
sochtonnej oraz pracochtonnej analizy radiochemicznej préby. Oznaczanie
zawarto$ci radu w prébach ciektych prowadzi, oprécz Zaktadu Fizyki Jadrowej

i Jej Zastosowan (ZFJiJZ) Instytutu Fizyki Uniwersytetu Slaskiego w Katowi-

cach, takze Gléwny Instytut Gornictwa w Katowicach 1 Akademia Gorni-

czo-Hutnicza w Krakowie. Izotopy uranu w prébach statych i ciektych badane
sa w ZFJiJZ, w Instytucie Fizyki Jadrowej PAN w Krakowie, w Centralnym

Laboratorium Ochrony Radiologicznej w Warszawie oraz na Uniwersytecie

Gdanskim. Oznaczeniami radonu zajmuje si¢ wiele oSsrodkéw w Polsce,

oprécz wymienionych m.in. Politechnika L.édzka w Lodzi i Akademia Me-

dyczna w Biatymstoku. Dhugozyciowe izotopy otowiu 2'°Pb i polonu *'°Po wy-
stepujace w koricowej czeSci szeregu uranowo-radowego sg oznaczane w Pol-
sce bardzo rzadko i nie byly przez autorke analizowane. Pojedyncze publikacje

na temat ich zawartosci w polskich wodach Zrédlanych (Skwarzec 2003)

potwierdzaja ich niewielki wkiad w dawke efektywna otrzymywana przez lud-

nosc.

Gltéwnym celem niniejszej pracy bylo oznaczenie stgzent aktywnosci izoto-
péw promieniotwérczych radu 2?°??®Ra, radonu **’Rn oraz monitoringowo, na
wybranym terenie, izotopéw uranu >**323U w wodach podziemnych mineral-
nych i leczniczych, by méc oszacowaé roczne i dlugoterminowe dawki efektyw-
ne, jakie ludnos$¢ terenéw potudniowej Polski otrzymuje, spozywajac te wody.
Zamiarem autorki byto réwniez:

— poréwnanie uzyskanych wynikéw dawek efektywnych otrzymywanych
w trakcie spozywania wéd podziemnych na badanym terenie z wytycznymi
miedzynarodowymi;

— okreslenie stopnia korelacji pomiedzy badanymi radioizotopami w prébach
wod podziemnych;

— przeanalizowanie zawartosci badanych izotopéw w wodach podziemnych
i skatach towarzyszacych na wybranym terenie w celu oszacowania transferu
radionuklidéw pomigdzy réznymi elementami Srodowiska;

— opracowanie i wprowadzenie nowej metody pomiarowej, usprawniajacej ra-
diochemiczng analize préb, biorac pod uwage czasochtonnosé i ponoszone
koszty.
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Niniejsza praca zostata podzielona na trzy czesci. Czgs$¢ pierwsza obejmuje
zagadnienia promieniotwdrczosci naturalnej w srodowisku, przedstawia wybra-
ne do badan radionuklidy oraz wprowadza pojecie dawek promieniowania i spo-
soby ich obliczania.

Czes¢ druga monografii prezentuje techniki pomiarowe stosowane w spek-
trometrii jadrowej, takie jak: spektrometria o, spektrometria ciektoscyntylacyj-
na, spektrometria y oraz dodatkowo spektrometria mas. Oméwiono tu testy no-
wej metody pomiarowej, wprowadzonej po raz pierwszy przez autorke do badai
polskich wéd mineralnych, ktéra polega na pomiarze izotopdéw o-promienio-
tworczych w badanej prébie wody za pomoca dysku U/Ra i techniki spektrome-
trii a. Metoda ta nie wymaga preparatyki radiochemicznej préby wody, co
znacznie obniza czas i koszt analizy. Przystosowanie jej do badari réznych ro-
dzajow wod podziemnych mogtoby sprawié, ze stanie si¢ konkurencyjna metoda
badawcza dla drogich i czasochtonnych metod tradycyjnych.

Czes¢ trzecia pracy to realizacja gléwnych jej celéw. Obejmuja one wykona-
nie pomiaréw stezen izotopéw radu i radonu w Zrédtach wod naturalnych uzdro-
wisk Sudetow i Karpat Zewngtrznych z zastosowaniem techniki ciekloscyntyla-
cyjnej. Dodatkowo dla interesujacego geologicznie terenu Zespotu Uzdrowisk
Swieradéw — Czerniawa przeprowadzono pomiary izotopéw uranu, zaréwno
w wodach podziemnych, jak i w skatach towarzyszacych. W tym celu po-
stuzono si¢ spektrometria o oraz, dzigki uprzejmosci naukowcéw laboratoriéw
badawczych TAEA (Migdzynarodowej Agencji Energii Atomowej) w Wiedniu,
spektrometria mas. Dla analizowanego terenu przedyskutowano wspétczynniki
transmisji na granicy faz skata — woda. Ponadto okreslono stopieri korelacji
pomiedzy badanymi radioizotopami w probach wéd podziemnych. Obliczono
takze dawki promieniowania wewngtrznego, jakie otrzymuje organizm ludzki
od radionuklidéw, w tym radonu **’Rn, zawartych w wodzie zZrédlanej przezna-
czonej do konsumpcji przez mieszkaricow badanych terendw.

Prezentowane przez autorke rezultaty badan moga by¢ wykorzystane w dy-
daktyce. Pokazano bowiem droge catego procesu badawczego — od rozpozna-
nia terenu i pobrania reprezentatywnej proby oraz jej zabezpieczenia, przez wy-
bor witasciwej techniki pomiarowej lub kilku technik, co determinuje sposéb
przygotowania proby w laboratorium do pomiaru, do matematycznej obrébki
wynikéw 1 obliczenia stgzenia aktywnosci, a w razie koniecznosci — dawki
promieniowania wewnetrznego, jaka otrzymuje cztowiek.

Zagadnienie promieniotwdrczosci naturalnej wod mineralnych i Zrédlanych,
a nawet wod powierzchniowych przeznaczonych do codziennego spozycia przez
ludno$¢, nie znajduje w naszym kraju wlasciwego zrozumienia ustawodawcow,
ograniczajacych zakres obowigzkowych badari do analiz chemicznych i bakte-
riologii. Polskie przepisy (Rozporzadzenie Ministerstwa Zdrowia 2002, 2004,
2006, 2007) w bardzo ograniczonym zakresie sygnalizuja problem badania pro-
mieniotwdrczosci w wodach lub catkowicie go pomijaja. Przepisy krajéw Unii
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Europejskiej poswigcaja temu zagadnieniu znacznie wigcej uwagi. Polskie ure-
gulowania beda wigc musialy zosta¢ dostosowane do wymogéw unijnych,
a wyniki badan przedstawione w niniejszej pracy moga stanowi¢ podstawe
ustalenia polskich norm w tym zakresie.

Pragne ztozy¢ serdeczne podziekowania Panu prof. dr. hab. Wiktorowi
Zipperowi, Kierownikowi Zaktadu Fizyki Jadrowej i Jej Zastosowan Instytutu
Fizyki Uniwersytetu Slgskiego, za umozliwienie mi realizacji niniejszej pracy,
liczne dyskusje oraz wiele cennych uwag w trakcie jej wykonywania.

Gorqco dziekuje Kolezankom i Kolegom — obecnym i bytym pracownikom
ZFJiJZ — za pomoc w wyjazdach w teren w celu poboru prob do badan,
w analizach radiochemicznych prob, w opracowaniu wynikéw, szczegdlnie zas
najblizszym wspolpracownikom — Panu mgr. Jerzemu Dordzie oraz Paniom
dr Barbarze Ktos, dr Agnieszce Hetman i mgr Agacie Walencik.

Jestem gteboko wdzieczna Panu dr. hab. Tadeuszowi Przylibskiemu z Labo-
ratorium Hydrogeologicznego Zaktadu Geologii i Wod Mineralnych Instytutu
Gornictwa Politechniki Wroctawskiej za dtugoletniq wspotprace, wspolne wyjaz-
dy w teren oraz liczne dyskusje nad wynikami badan do wspélnych publikacji
naukowych.

Sktadam rowniez podziekowania pracownikom zaktadow geologicznych
i balneoleczniczych oraz pracownikom rozlewni wod mineralnych znajdujacych
sie w uzdrowiskach Sudetow i Karpat Zewnetrznych za umozliwienie mi poboru
i pomoc technicznq przy pobieraniu prob wod do badan.

Serdecznie dziekuje Pani prof. dr hab. Annie Pazdur oraz Panu dr. hab. Ka-
rolowi Monkosowi za cenne uwagi merytoryczne i redakcyjne, dzieki ktorym
praca uzyskata ostateczny ksztatt.

Szczegolng wdziecznosé chce wyrazi¢ najblizszej Rodzinie za cierpliwos¢
i wsparcie podczas pisania przeze mnie niniejszej monografii.
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Beata Koztowska

A natural radioactivity of spring waters of health resorts in the south of Poland

Summary

The publication deals with the occurrence of >*¥U- and ?*Th-series radionuclides in natural
groundwater from the areas of the Polish parts of the Sudety and Karpaty Zewngtrzne Mountains
so as to evaluate the annual and long-term effective doses caused by these radionuclides in drink-
ing water. In order to be able to reduce radiation exposure and avoid high doses, it is important to
examine the activity levels of natural radionuclides in groundwater.

The activity concentrations of radon (**’Rn), radium (**>??Ra) and also uranium (**+23>238U)
in one chosen region, Swieradéw — Czerniawa health resort, were repeatedly measured in 154 in-
takes from 24 Sudety health resorts and 5 Karpaty Zewngtrzne health resorts. On the basis of the
results, the correlations between investigated radionuclides were studied and the radiation exposure
from drinking water to inhabitants and tourists was evaluated. In order to obtain accurate results
and correct estimates of effective doses, particular attention was paid to the sampling of 2??Rn and
other radionuclides. Additionally, in Swieradéw — Czerniawa health resort radium and uranium
isotopes were studied in reservoir rocks infiltrated by underground water. The results allowed for
the calculation of transmission coefficients in rock — to water environment.

The results revealed that in Poland, the highest radioactivity in water may be found in the
Sudety Mountains. The averaged activity concentrations of 2?Rn observed ranged from 4,2 +0,4
Bq/l to 1703 £55 Bq/l. In the Karpaty Mountains, radon water was not found. The activity con-
centrations of 2?Rn were up to 50 £5 Bg/l. The activity concentrations of 2?°Ra isotope studied in
the same intakes were from 0,010 £0,001 to 1,013 +0,070 Bq/l for the Sudety spring waters, and
of ??)Ra from 0,03 +0,01 to 0,534 +0,110 Bg/l. For the Karpaty Mts. the observed activity con-
centrations of 2*°Ra were lower, from 0,010 £0,001 to 0,49 £0,14 Bg/l, and for **®Ra from 0,018
40,004 to 0,40 +0,24 Bg/l. The activity concentrations of 232332380 isotopes studied in 20 in-
takes in the Swieradéw — Czerniawa region were most frequently one magnitude lower than the
228Ra concentrations.

A new method using U/Ra-discs produced by Sarad company was examined for the easier
and less expensive determination of **U and 23U simultaneously with >*Ra. Preliminary results
show that the method may be used for low — and medium — mineralized water.

In Poland, there is a population of people who permanently use natural spring water from
private intakes for daily drinking and household requirements. This group may receive nearly half
(25,6 mS/70y) of the collective long-term effective dose due to only radium isotopes presence in
drinking water. It should be noted that other radionuclides may also contribute to this dose. The
equivalent doses on bone surface, due to radium intake with drinking water, are one magnitude
higher.

This work constitutes the first complex study of the natural radioactivity in underground wa-
ter environment in the Polish mountains.
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Beata Koztowska

Natiirliche Radioaktivitat der Quellgewésser in siidpolnischen Kurorten

Zusammenfassung

Die vorliegende Publikation betrifft die Bedeutung von den in natiirlichen Grundgewissern
auf dem Gebiet der polnischen Sudeten und Karpaten auftretenden Radionukliden der Uran- und
Thoriumumwandlungsreihe fiir die Abschitzung von jdhrlichen und langfristigen effektiven
Strahlungsdosen, die von den Menschen samt dem Wasser eingenommen werden. Natiirlicher Ra-
dioaktivititstand des Grundwassers muss gepriift werden, damit die Bevolkerung den erhhten
Effektivdosen nicht ausgesetzt ist.

Die Aktivititskonzentrationen von Radon (*2Rn), Rad (**®?*®Ra) fiir ein ausgewihltes Gebiet
des Kurortkomplexes Swieradéw — Czerniawa, wie auch von Uran (34252380)) waren vielmals
in 154 Wasserfassungen gemessen, die in 24 Kurorten in Sudeten und in 5 Kurorten in Aufenkar-
paten lokalisiert waren. Auf Grund der Ergebnisse wurden die Wechselbeziehung zwischen den
einzelnen Radionukliden und die von den Menschen eingenommenen Radioaktivititseffektivdo-
sen berechnet. Die Grundwasserproben wurden nach den bei der Trinkwasserprobeentnahme gel-
tenden Richtlinien entnommen. Die der Messung vom Radonisotop (*?Rn) dienenden Proben
mussten dabei besonders vorsichtig entnommen werden, denn das Radionuklid gasférmig ist. In
dem ausgewihlten Gebiet Swieradéw — Czerniawa wurden zusiitzlich die Aktivititskonzentratio-
nen von Uran- und Radisotopen in dem die Wasserfassungen umgebenden Reservoirgestein be-
stimmt, was die Bestimmung von den Transmissionskoeffizienten an der Mediumsgrenze: Gestein
— Wasser moglich machte.

Es hat sich erwiesen, dass sich die radioaktivsten Wisser in Polen im Sudeten-Gebirge befin-
den. Die Mittelaktivitdtskonzentration von Radon schwankte zwischen 4,2 +0,4 und 1703 55
Bqg/l. In den Karpaten wurden keine Radonwisser festgestellt. Mittlere Werte der Radonaktivitét
erreichten nur 50 +5 Bq/l, was diese Gewisser zur radonarmen Kategorie zihlen ldsst. In densel-
ben Wasserfassungen wurden auch die Aktivititskonzentrationen von Radisotopen bestimmt. In
den in Sudeten auftretenden Grundwissern schwankte die Aktivititskonzentration von **Ra zwi-
schen 0,010 +0,001 und 1,013 +0,070 Bg/l, dagegen die Aktivititskonzentration von *?Ra zwi-
schen 0,03 £0,01 und 0,534 £0,110 Bg/l. In den Karpaten waren diese Werte niedriger: fiir >>°Ra
von 0,010 0,001 bis 0,49 £0,14 Bq/l, und fiir ?**Ra dhnlich wie in den Sudeten von 0,018 0,004
bis 0,40 £0,24 Bq/l. Fiir den Kurort Swieradéw — Czerniawa hat man auBerdem in 20 Wasser-
entnahmen Uranisotope (**+2332381) bestimmt. Ihre Aktivititskonzentrationen waren meistens um
eine GroBeordnung niedriger als die Aktivitdtskonzentrationen von Radisotopen.

In der Suche nach einer zeitsparenden und billigeren Methode der Aktivititskonzentrations-
bestimmung von 2**233U und ?*°Ra hat man die durch die Firma Sarad hergestellten, mit Mangan-
dioxid iiberzogenen U/Ra Platten getestet. Die Testergebnisse zeigen, dass diese Methode fiir
niedrig- und mittelmineralisierte Wisser angewandt werden kann.
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254 Zusammenfassung

In Polen gibt es zahlreiche Haushalte, in denen natiirliches Grundwasser tiglich gebraucht
wird. Der Maximalwert der mit den im Wasser enthaltenen Radisotopen belasteten effektiven
Dose betrigt 25,6 mSv/70 Jahre, was einer Hilfte des Grenzwertes entspricht. In der Dose befin-
den sich aber auch andere langlebige Radionuklide, die in den Organismus mit der Nahrung oder
Luft aufgenommen werden. Die, mit den mit dem Wasser eingenommenen und auf die Knoch-
enfliache einwirkenden Radisotopen &dquivalenten Dosen sind iiber eine Groeordnung hoher als
die effektiven Belastungsdosen.

Die vorliegende Arbeit ist die erste komplexe Monografie iiber natiirliche Radioaktivitét der
Berggrundwisser.
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