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Naslov doktorske disertacije:

PRIMENA INDEKSA SIMETRIJE ZA PRACENJE VREMENSKE PROMENE
KONCENTRACIJE TRITIJUMA U VODAMA 1Z ZIVOTNE SREDINE

Rezime

Tritijum (3H), radioaktivni izotop vodonika, koji je dospeo u prirodu 60-tih
godina vesStackim putem iz nuklearnih eksplozija i nuklearne industrije, povecao je
prirodni sadrzaj ovog radionuklida u atmosferi i u vodama iz zivotne sredine. Opasnost
od zagadenja voda i potreba da se kontroliSe stepen tog zagadenja bio je i danas je sve
vide jedan od najvecih razloga proucavanija koligine i nagina dolazenja *H u vode.

Padavine predstavljaju glavni put za eliminaciju tritijuma iz atmosfere, bilo da je
stvoren prirodnim ili veStackim putem. Putem padavina, tritijum dospeva u povrsinske
vode. U Beogradu se, u Institutu za nuklearne nauke Vinéa, od 1976. god. vrSi
ispitivanje sadrzaja tritijjuma u sakupljenim uzorcima padavina i povrsinskih voda. Zbog
postojanja teSkovodnih istrazivackih reaktora u Institutu za nuklearne nauke "Vinca"
kao potencijalnih emitera tritijuma, potrebno je pratiti distribuciju tritijuma u
padavinama u samom Institiutu, a takode i na drugim referentnim meteoroloskim
stanicama (Zeleno Brdo i Usek). Usled moguc¢e kontaminacije reka Save i Dunava
tritijumom zbog niza nuklearnih elektrana na uzvodnim obalama ovih reka, vazno je
ispitivati njegov sadrzaj, narocito zbog toga Sto se Beograd snabdeva vodom za pice iz
Save i Dunava. Ispitivanje sadrzaja tritijuma u potoku Mlaka, koji izvire u krugu
Instituta Vinca je zna¢ajno, jer se potok uliva u Dunav (u Vinéi), preko reke Boledice.
Potok proti¢e pored istrazivackog reaktora u Institutu Vinca, tako da moze do¢i do
kontaminacije Dunava.

U svim uzorcima voda koji su analizirani u ovoj doktorskoj disertaciji, pracena
je vremenska promena koncentracije tritijuma u dugom vremenskom intervalu od 1985
— 2009. godine. S obzirom na C¢injenicu da se srednja koncentracija tritijjuma u
padavinama i u povrsinskim vodama na severnoj hemisferi kre¢e se od 0,6 Bq I'* do
1,19 Bq I, svi uzorci su elektrolititki obogaéeni u cilju povecanja koncentracije i kao

takvi su mereni na teénom scintilacionom detektoru LKB Wallac 1219 RackBeta.



Odredeni su parametri koji definiSu sam proces elektrolize, separacioni faktor,
parametar obogacenja i faktor obogacenja. Izraunati su mesecni 1 kvartalni sezonski
indeksi koji ukazuju na pojavu maksimalnih i minimalnih vrednosti koncentracije
tritijuma u godisnjim dobima.

Poznavanjem koli¢ine padavina 1 vrednosti koncentracija tritijjuma na
ispitivanim meteoroloskim stanicama, moze se predvideti depozicija tritijuma na
zemljinu povrsinu. S obzirom na ¢injenicu da se uzorci voda u kojima se ispituje sadrzaj
tritijuma uzorkovani na razli¢itim lokacijama, odredivanjem linearnih koeficijenata
korelacije (r), pokazana je direktna linearna povezanost, odnosno da su trendovi
promene vrednosti koncentracije tritijjuma sa vremenom isti.

Indeks simetrije kao matematicki parametar je primenjen prvi put u ovom radu
da utvrdi veli¢ine koncentracije tritijuma u padavinama i povrSinskim vodama na
razli¢itim lokacijama. Dokazano je da je indeks simetrije dobar parametar koji moze da
opiSe promene u vrednosti koncentracije tritijuma tokom vremena i da ne uzima u obzir
fizicke parametre koji uticu na ove promene. Dobijeni rezultati za koncentraciju
tritijuma u Savi i Dunavi upotrebljeni su za procenu faktora radijacionog rizika tj. za

racunanje godi$nje efektivne doze usled unosa tritijuma ingestijom.

Kljucne redi: tritijum, elektroliza, padavine, povrsinske vode, indeks simetrije

Nau¢na oblast: Fizicka hemija

UZa naucna oblast: Fizicka hemija zivotne sredine



TITLE

SYMMETRICAL INDEX APPLICATION FOR MONITORING TEMPORAL
CHANGES OF TRITIUM CONCENTRATION IN THE WATERS OF
ENVIRONMENTAL

Abstract:

Tritium (3H), a radioactive isotope of hydrogen, which reached in the nature in
the sixties, by nuclear explosions and nuclear industries, increased the natural
abundance of this radionuclide in the atmosphere and in the water from the
environment. The reason for studying the tritium content in natural waters is a risk of
water pollution by this radionuclide.

Precipitation is the main route for the elimination of tritium from the
atmosphere, whether it is natural origin or made artificially. Tritium enters in the
surface water by precipitation. Environmental monitoring of tritium began, in a
systematic way, in 1976 in the Institute of Nuclear Sciences "Vinca" in Belgrade, with
sampling and measurements of precipitation and surface waters. Because of the
existence of the heavy research reactors in the Institute as potential emitters of tritium, it
IS necessary to monitor the distribution of tritium in precipitation in the Institute, as well
as at the other reference meteorological stations (Zeleno Brdo and Usek). Due to
possible contamination of the Sava and Danube rivers by tritium because of a number of
nuclear power plants on the banks of the river upstream, it is important to examine its
contents, particularly since Belgrade is supplied with drinking water from the Sava and
Danube. Investigation of tritium in the creek Mlaka, which starts within the Institute
Vinca is significant to detect any unsuspected change in local discharge, because it
flows along the heavy reactor boundary in the Institute into the Danube River (Vinca),
across the river Bolecice.

In all samples of natural water that have been analyzed in this PhD thesis,
distribution of tritium concentration was followed for the long-term time period (1985 —
2009). Given the fact that the concentration of tritium in natural water is low (0,6 Bg I™

- 1,19 Bq I'"), all samples were electrolytically enriched in order to increase the



concentration and, as such, were measured by liquid scintillation detector LKB Wallac
1219 RackBeta. The parameters that define the process of electrolysis, the separation
factor, enrichment parameter and enrichment factor were determined. The seasonal
variations of ®H could also be analyzed by seasonal indices. Monthly and quarterly
seasonal indices were calculated and they indicate the occurrence of the maximum and
minimum values of tritium concentration in the season.

Based on the amount of precipitation and the concentration of tritium at the
examined meteorological stations, one can predict the tritium deposition to the earth's
surface. Since the water samples were taken at different locations, determining linear
correlation coefficients (r), a direct linear relationship was shown, i.e. the trends change
in tritium concentration with time were the same.

Symmetrical index as a mathematical parameter is applied the first time in this
paper to identify the value of tritium concentrations in precipitation and surface waters
at different locations. It has been shown that the symmetrical index is a good parameter
which could describe the changes in the value of tritium concentrations over time and it
does not take into account the physical parameters which influence on these changes.
The obtained results for the concentration of tritium in the Danube and Sava rivers were
used to assess the health risk and to calculate the annual effective dose due to tritium
intake by ingestion.

Keywords: tritium, electrolysis, precipitation, surface waters, symmetrical index
Scientific Field: Physical Chemistry

Field of Academic Expertise: Environmental Physical Chemistry
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uvoD

Tritjum (*H) je radioaktivni izotop vodonika sa vremenom poluraspada od
12,32 god. [1] i sa maksimalnom energijom beta zracenja od 18 keV (srednja vrednost
energije je 5,7 keV). Vodonik je najrasprostranjeniji element u Svemiru, 90,79 %, dok
je na Zemlji zastupljen sa 0,88 % [2]. Njegov izotop protijum (*H) zastupljen je sa
99,985 %, deuterijum (*H) sa 0,015 %, dok je tritijum zastupljen sa samo 10™° % (i u
Svemiru i na Zemlji).

Tritijum nastaje u prirodi prevashodno interakcijom sa kosmickim zracima, dok
je veca koli¢ina tritijuma prisutna u atmosferi i u celom hidroloSkom ciklusu
antropogenog porekla, nastalog iz nuklearnih eksplozija od 1945 -1963. Koncentracija
ovako nastalog tritijjuma se stalno smanjuje, medutim 1 dalje predstavlja glavni izvor
kontaminacije Zivotne sredine ovim radioizotopom.

Jednom emitovan u atmosferu, tritijum prelazi u tritiranu vodenu paru cije se
osobine umnogome ne razlikuju od atmosferske vodene pare i postaje deo hidroloskog
ciklusa. Tritijum se iz atmosfere uklanja primarno procesima precipitacije, mada blizu
mesta emisije deo tritirane vodene pare moze da difunduje do tla i vegetacije gde se
delimi¢no apsorbuje. Kada se jednom deponuje u zemljiste, tritijum se moze infiltrirati
u podzemne vode, postati deo povrSinskih voda ili dospeti nazad u atmosferu
transpiracijom i isparavanjem.

Dugi niz godina nakon kontaminacije prouzrokovane nuklearnim probama,
tritijum u prirodnim vodama mogao je da se meri niskofonskim te¢nim scintilacionim
detektorima bez prethodnog obogacenja. Danas se koncentracija tritijuma smanjila sa
1000 - 2000 TU (TU - tritijumska jedinica, 1 TU = 1 atom tritijuma po 10'® atoma
vodonika = 0,11919 + 0,00021 Bq I"* vode) [3], koliko je bila 1962. god. do manje od
20 TU. Srednja koncentracija tritjjuma u padavinama i u povrsinskim vodama na
severnoj hemisferi kre¢e se od 5 TU (0,6 Bq 1) do 10 TU (1,19 Bq I'") [4]. Sa takvim
danasnjim nivoima koncentracija, pouzdana merenja tritijuma bez prethodnog
obogacivanja uzoraka, su teska ¢ak i kada se merenja vr$e na niskofonskim detektorima.

Monitoring tritijuma zapocet je na sistematski nac¢in u Laboratioriji za fiziku
(danasnji naziv Laboratorija za nuklearnu i plazma fiziku), a zatim nastavljen u

Laboratoriji za zastitu od zraCenja i zastitu zivotne sredine, u Institutu za nuklearne



nauke Vinca, 1976. god., uzorkovanjem i1 merenjem tritijuma u padavinama i
povrsinskim vodama. Prema Sluzbenom Glasniku RS 25/11 [5], tritijum spada u IV
grupu radionuklida, tj. u grupu radionuklida niske radiotoksi¢nosti. Materijal koji sadrzi
tritijum smatra se radioaktivnim materijalom ako je specificna aktivnost ve¢a od 7,7 X
10" Bq kg™. Tritirana voda moZe zameniti vodu u Zivim éelijama (oko 70 % mekog
tkiva u ljudskom telu je voda). Kada se jednom nade u Zivim ¢elijama, tritijum moze
zameniti vodonik u organskim molekulima u telu. Stoga i pored niske radiotoksi¢nosti i
njegove tendencije da se brzo izbaci iz organizma poput vode, njegovi efekti na zdravlje

su izrazeni jer prati metabolizam vodonika.

CILJ

U Srbiji je na osnovu pravilnika o monitoringu radioaktivnosti [6], obavezna
redovna kontrola tritijuma u uzorcima padavina i povrsinskih voda. Cilj disertacije je da
se na osnovu merenja koncentracije tritijuma u vodama iz Zivotne sredine u duzem
vremenskom periodu ustanovi zakonitost raspodele tritijuma i proceni nivo
kontaminacije. Merenjem distribucije tritijuma u padavinama i povrSinskim vodama u
Beogradu ustanovljeno je da je nivo tritijuma u okolini Instituta Vin¢a povisen. U cilju
dobijanja fizicki realnog parametra, koji bi pokazao postojanje povecane koncentracije
tritijuma, na odredenoj lokaciji gde je vrSeno uzorkovanje voda u kojima je meren
sadrzaj tritijuma, uveden je matematic¢ki parametar, indeks simetrije, koji je po prvi put

primenjen na razmatranje promene koncentracija radionuklida sa vremenom.

**k*k



POGLAVLJE 1

OSOBINE TRITIJUMA | NJEGOVIH JEDINJENJA
1.1. Fizi¢ko-hemijske osobine tritijuma

Element vodonik u prirodi se javlja u vidu tri izotopa (slika 1.1.): protijum, 'H,
99,985 %, deuterijum, 2H (ili D), 0,015 % i tritijum *H (ili T), 10™ %. Izotopi protijum i
deuterijum su stabilni, a tritijum je radioaktivan. Medutim postoje i dokazi o postojanju jos
dva, te7a, izotopa vodonika, “H i °H [7] koji su veoma nestabilni: “H brzo prelazi u *H,
emisijom neutrona, dok je °H betaradioaktivan sa vremenom poluraspada od 10™ s i
maksimalnom energijom ve¢om od 15 MeV-a. S obzirom na stabilnost, tritijum se danas
smatra jedinim radioaktivnim izotopom vodonika koji se nalazi u prirodi. U tabeli 1.1. date
su mase izotopa vodonika [8], dok su u tabeli 1.2. date neke osnovne fizicko-hemijske

karakteristike tritijuma [7,8].

Protijum Deuterijum Tritijum

4 .
Slika 1.1. 1zotopi vodonika
Tabela 1.1. Mase izotopa vodonika
I1zotop vodonika Atomska tezina [g]
Protijum 1,008142 + 0,000003
Deuterijum 2,014735 + 0,000006
Tritijum 3,016997 + 0,000011




Tabela 1.2. Pregled fizi¢ko-hemijskih osobina tritijuma

Tip raspada S (100 %)
Vreme poluraspada [god.]* 12,32
Konstanta raspada [god.™] 5,6 x 1072
Energija zracenja [keV] maksimalna 18
srednja 5,7
Maksimalni domet u vazduhu [mm] 57
u vodi [um] 6
u tkivu [um] 6,5
Kriti¢na temperatura [K] 40,6
Temperatura trojne tacke [K] 20,5
Tacka kljucanja [K] 249

1.2. Osobine jedinjenja tritijuma

Pod normalnim uslovima element vodonik postoji kao dvoatomni molekul. Zbog
prirodne smeSe izotopa, postoje molekuli Hz, D,, T2, HD, HT i DT. Tritijum, kao izotop, u
molekulu vodonika, prati sve hemijske reakcije vodonika i nalazi se u svim jedinjenjima u
kojima je zastupljen i vodonik. Ipak, relativno velika razlika u masama izmedu izotopa ‘H
i °H &ini izotopske efekte znagajnim. Tritijum se u prirodi nalazi u sastavu vode, metana,
organskih jedinjenja biljnog i zivotinjskog porekla. S obzirom na rasprostranjenost vode u
prirodi i na njen znacaj u metabolizmu zivoga sveta, najznacajnije jedinjenje tritijuma je
voda, tj. molekul HTO. Tritirana vodena para, HTO, formira se vrlo brzo po pojavi

tritijuma u atmosferi. Ona nastaje izotopskom izmenom :

HT + H,0 <> Hy + HTO (1.1)

Konstanta ravnoteZe za ovu reakciju je K =6 na T = 25 °C. Termodinamicke karakteristike

molekula vode razli¢itog izotopskog sastava date su u tabeli 1.3. [8].

*Eksperimentalno odredene vrednosti vremena poluraspada tritijuma publikovane su u &asopisima u
periodu od 1936. do 2000. god. i iznosile su od 0,41 do 31 godine [1].



Tabela 1.3. Termodinamicke karakteristike molekula vode razli¢itog izotopskog sastava

HTO H.O D,O T,0
Tacka kljucanja [°C] 100,76 100,00 101,42 101,51
Temperatura trojne tacke [°C] 2,25 0,01 3,82 4,49
Pritisak trojne tacke [Pa] 630,5 609,1 667,7 647,7
Toplota isparavanja na tacki klju¢anja
41,5 40,7 414 42,3
[kJ mol™]
Entropija na 298,16 K [J K] 749 70,13 79,13 79,55

1.3. Nuklearne reakcije u kojima se stvara tritijum

Oliphant, Harteck i Rutherford [9] su prvi detektovali tritium Kkoji je nastao u

nuklearnoj reakciji deuterijuma sa deuteronom:

2H +2H 5 3H + H + 4 MeV 12

Chadwick i Goldhaber [10] su dobili tritijum neutronskim ozra¢ivanjem °Li na osnovu

reakcije:

®Li+ n > *He + °H + 4,69 MeV (1.3)

koja je veoma znacajna za dobijanje *H u termonuklearne svrhe.

Isti autori su nasli da se i neutronskim ozragivanjem “°B i 'B proizvodi *H [10]:

B +n—®Be+°H+0,2MeV (1.4)

B +n—°Be+°H +9,6 MeV (1.5)

Cornog i Libby [11] su proucavali nastajanje tritijuma u atmosferi pod dejstvom

visokoenergetskih neutrona iz kosmi¢kog zracenja na jezgra azota:

YN +n—C+°H-43MeV (1.6)



YN +n—3He+°H-11,5 MeV (1.7)

O’Neal i Golhaber [12] su pronasli da se tritijum proizvodi bombardovanjem berilijuma
deuteronima:
Be +°H — %Be + *H + 4,53 MeV (1.8)

Takode, tritijum se moze dobiti interakcijom deuterona sa bakrom, srebrom, antimonom 1
drugim elementima [13]. U nuklearnim posrojenjima tritijum nastaje neutronskim

ozraCivanjem deuterijuma [14]:

H+no>H+y (1.9)

kao i fisijom nuklearnog goriva [15].

1.4. Prirodni izvori i raspodela *H na Zemlji

Atmosfera se sastoji najve¢im delom od azota, 78 %, kiseonika, 20,9 %, argona
0,934 % i ugljendioksida 0,033 %. Zavisno od temperature podeljena je na troposferu,
stratosferu, mezosferu, termosferu 1 egzosferu 1 na meduslojeve tropopauzu,
stratopauzu, mezopauzu i termopauzu. Troposfera je najnizi i najguséi sloj atmosfere, a
proteze se od povrSine Zemlje do tropopauze. U troposferi je znacajna karakteristika
stalan pad temperature s porastom visine, u proseku 0,65 °C na 100 m visine.
Temperature su na gornjoj granici troposfere vrlo niske (iznad polova -40 °C, a iznad
ekvatora -80 °C). Visina troposfere varira od 7 do 10 km iznad polova, preko 11-14 km
iznad umerenih geografskih Sirina do 18-20 km iznad ekvatora (dakle, visina raste od
polova prema ekvatoru). Tropopauza je relativno tanak medusloj izmedu troposfere i
stratosfere. Stratosfera je sloj koji se vertikalno proteze od tropopauze do visina od 50
do 55 km. Donji deo stratosfere (do priblizno 30-35 km visine) naziva se jo$ i hladna
stratosfera. U njoj je temperatura niska i neznatno se menja s porastom visine (ovaj sloj
je izoterman). Gornji sloj stratosfere je topla stratosfera [16].

U gornjim slojevima atmosfere - stratosferi dolazi do reakcije brzih neutrona,

protona 1 deuterona iz kosmickog zracenja sa molekulima u vazduhu, prvenstveno azota.



Na taj nacin nastaju kosmogeni radionuklidi, medu kojima 1 tritijjum (po jednacini 1.6).
Procenjene vrednosti brzine nastajanja tritijuma dejstvom kosmickih zraka krecu se od 0.1
—1,3 atoma *H cm?s™ [17]. U maloj koli¢ini (oko 10 atoma *H cm?s™? ) tritijum se stvara
i sporim neutronskim reakcijama sa °Li [18]. Takode, procenjuje se i da na Zemlju stize
0.4 atoma *H cms™? nastalih erupcijama na Suncu. RavnoteZna koli¢ina *H u atmosferi
dobijena na ovaj na¢in procenjuje se na oko 2.65 kg, ili oko 9.6 x 10'" Bq [19].

Tritijum se na Zemlji i u atmosferi nalazi u raznim hemijskim oblicima (voda,
molekularni vodonik, metan i dr.). 0.2 % tritijuma se nalazi u gasnom obliku kao
vodonik, 0.1 % kao vodena para, a preko 99 % kao HTO od cega je oko 90 % u
hidrosferi, prvenstveno u morima (tabela 1.4). Nivo tritijuma prisutan u atmosferi je 10°
do 10* puta veéi od njegove koncentracije u padavinama, iako je koli¢ina gasnog
vodonika u atmosferi 10" puta manja od proseéne koli¢ine vodene pare [17].

Prirodni tritijum Kkoji nastaje u stratosferi, dospeva na povrsinu Zemlje. Tritijum
nastao termonuklearnim eksplozijama u atmosferi, dospeo je, kao 1 ve¢ina radioaktivnog
materijala, u stratosferu i odatle se raspodeljuje kao prirodni sa HTO kao
najverovatnijim hemijskim oblikom. Srednje vreme zadrZavanja tritijuma u stratosferi
procenjuje se na jednu do pet godina [20]. Iz stratosfere tritijum ulazi u troposferu
uglavnom na srednjim geografskim Sirinama sa maksimumom u prole¢e. Vreme
boravka tritijuma u troposferi procenjuje se na 21 — 40 dana. U nizim slojevima
troposfere tritijum se meSa sa vodenom parom, a odatle sa padavinama dospeva na
povrSinu Zemlje.

Talozenje tritijjuma iznad kontinenata i1 okeana je razli¢ito. Prvo, godiSnje
padavine iznad okeana su vece, i drugo vodena para iz vazduha se direktno izmenjuje sa
morskom vodom. Sa povrSine zemlje tritijum odlazi na viSe nacina: isparavanjem koje
je veliko u letnjim mesecima, infiltracijom vode u tle, Sto je sporije. 37 % od ukupnih
godiSnjih padavina gubi se oticanjem i podzemnim tokovima, a 63 %
evapotranspiracijom vlage u atmosferu. Na slici 1.2. prikazana je raspodela tritijuma u
hidroloSkom ciklusu.



Tabela 1.4. Raspodela ®H u prirodi [20]

Raspodela *H %
Hidrosfera ~90
Vodena para 0,1
Troposfera Molekul vodonika 0,02-0.2
Metan <0,04
Voda ~10
Stratosfera
Molekul vodonika 0,004 - 0,007

KK
| PADAVINE
POVRSINSKO SPIRANJE /¢

HIDROLOSKI CIKLUS

Slika 1.2. Raspodela tritijuma u hidroloSkom ciklusu [20]

1.5. Vestacki izvori tritijuma

Koli¢ine tritijjuma koje dospevaju u atmosferu kao proizvod ljudske delatnosti
poticu od: energetskih nuklearnih reaktora, proizvodnje nuklearnog oruzja, atmosferskih
i podzemnih nuklearnih eksplozija, postrojenja za proizvodnju teSke vode i tritijuma,

postrojenja za separaciju tritijuma.



Prva nuklearna eksplozija izvrsena je 16. jula 1945. god. u Novom Meksiku.
Narednih godina nastavlja se vrsenje proba sa nuklearnim eksplozijama tako da je od
1945. do 1980. god. u severnoj hemisferi izvrseno 352 eksplozije od ukupno 809. Kao
posledica nuklearnih proba u atmosferu su dospeli razli¢iti radionuklidi, medju kojima
je i tritijum [21]. Ukupna koli¢ina tritijuma ubacena na ovakav nacin u atmosferu do
1963. god. bila je 185 — 240 puta veéa od prirodno nastalog tritijuma, tj. procenjuje se
da je ta koli¢ina bila 1.7 x 10%° Bq [20]. Tritijum koji nastaje u nuklearnim eksplozijama

se skoro potpuno konvertuje u tritiranu vodu (HTO) po jednacini:
HT + H,O < HTO + H, (1.10)

koja se zatim meSa sa vodama iz Zivotne sredine.

Nuklearna postrojenja koja emituju tritijum u Zivotnu sredinu su nuklearne
elektrane, postrojenja za proizvodnju nuklearnog goriva i postrojenja za proizvodnju
tritijuma. Emisija iz lakovodnih nuklearnih reaktora je neuporedivo manja nego iz
postrojenja za preradu nuklearnog goriva. U teSkovodnim reaktorima neutronska
aktivacija deuterijuma je glavni izvor tritijuma. Tritijum osloboden iz nuklearnog
reaktora najceSc¢e se javlja u formi vodoni¢nog gasa, vode ili ugljovodonika. Gasovite
forme se emituju u atmosferu iz dimnjaka, a te¢ne forme kroz vodovodne cevi u reke 1

mora.
1.5.1. Poreklo tritijuma u Institutu za nuklearne nauke Vin¢a

U Institutu za nuklearne nauke "Vinca", u Beogradu, nalaze se dva istrazivacka
reaktora, RA 1 RB, koji predstavljaju glavni izvor tritijuma u okruzenju. Istrazivacki
reaktor RA je teSkovodni reaktor, koji je radio od 1959. do 1986. god., sa nominalnom
snagom od 6,5 MW. Srednji fluks neutrona iznosio je 2,9 x 10" cm™s™, a reaktor je
proizvodio energiju od 19098 MWh godiSnje [22]. Kao gorivo koris¢en je nisko
obogaceni metalni uranijum (obogacen sa 2 % 235U). Teska voda (5,3 tone) koriS¢ena je
1 kao moderator 1 kao te¢nost za hladenje 1 imala je koncentraciju tritijuma od oko 0,2
TBq I". Sekundarni rashladni sistem koristio je vodu iz Dunava posredstvom

izmenjivaca toplote. U aprilu 1986. god. reaktor RA je stavljen van pogona, a od 1987.



god. vrSena je redovna kontrola goriva od strane Medunarodne Agencije za Atomsku
Energiju (MAAE), IAEA (International Atomic Energy Agency). Za vreme
intervencija, koje podrazumevaju otvaranje poklopca reaktora, postoji mogucénost da
dode do ispustanja tritijuma u obliku vodene pare u okolinu zbog rada sistema za
ventilaciju u hali reaktora [23-25]. TeSka voda je drenirana i odlozena u rezervoare
1987. god.

Istrazivacki reaktor RB je termicki nuklearni reaktor sa teSkom vodom kao
moderatorom 1 uranijumskim gorivom razli¢itog obogacenja. On radi od 1958. god. 1
daje ukupnu fisionu energiju od oko 16 kWh [26], uglavnom u istrazivac¢ke svrhe, mada

poslednjih nekoliko godina nije u funkciji.

1.6. Tritijum u padavinama i povrsinskim vodama

Nakon §to se formiraju u stratosferi, atomi tritijuma imaju veliku kineticku
energiju. Na pritisku koji je nizi od atmosferskog, reaguju sa kiseonikom stvarajuéi
stabilan radikal HO, [8]. Ovaj radikal potom reaguje sa ozonom, Os, prateci
fotohemijsku reakciju dekompozicije TO, do HTO. Kada se na ovakav nadin tritijum
jednom ugradi u molekul vode, onda pada na povrSinu Zemlje putem KiSe ili snega
ulazec¢i tako u prirodan hidroloski ciklus.

Koncentracije tritijuma u padavinama u toku godine varijaju sezonski
pokazuju¢i maksimum u kasno prolece i1 leto, a minimum u zimu. Ovakav sezonski
efekat ukazuje na to da je tritijum stratosferskog porekla [27].

Na slici 1.3. prikazane su vrednosti koncentracije tritijjuma u padavinama i
Dunavu, za Be¢, Austrija, za period 1961 — 2003. god [28]. Usled intenzivnih
nuklearnih eksplozija 1963 — 1964. god. vrednosti koncentracije tritijuma su bile veée
Sto se 1 uocava na Slici 1.3. Sa slike se moZze videti da koncentracija opada, nakon 1964.
god., 1 u padavinama i1 u Dunavu. Takode se moZe videti da nije bilo znatnog povecanja
sadrzaja tritijuma nakon nuklearnog akcidenta na reaktoru u Cernobilju 1986.god. Nesto
vece vrednosti koncentracije zapazaju se u Dunavu nakon 1989. god. posle otvaranja
nove nuklearne elektrane u Ceskoj.

Sadrzaj tritijuma znatno varira i u zavisnosti od geografskog polozaja mesta. Najnize

vrednosti nalaze se u primorskim mestima i na okeanskim stanicama, jer se okean
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ponasa kao veliki apsorber HTO. Niske vrednosti srecu se u ekvatorskim oblastima 1 na
juznoj hemisferi i to kao posledica nekoliko faktora. Prvo, najvece koli¢ine *H zbog
stratosferskih cirkulacija dospevaju u severnu hemisferu. Veéi odnos okeanske povrsine
u juznoj hemisferi i visok pritisak pare u ekvatorskim oblastima razblazuju *H.

Koncentracija *H u juznoj hemisferi je oko 1/10 iznosa u severnoj [29].
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Slika 1.3. Koncentracija *H u padavinama i Dunavu u Be&u, Austrija [28]
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POGLAVLJE 2

PRIMENJENE METODE

Postoji vise metoda za odredivanje radioaktivnosti uzoraka iz Zivotne sredine
(voda, vazduh, zemljiste, rastinje, hrana itd.). U svetu, danas se koriste integralne i
selektivne metode. Integralnim metodama odreduje se ukupna alfa i beta aktivnost u
uzorcima, ali se ne moze odrediti doprinos pojedinacnih radionuklida ukupnoj
aktivnosti. Da bi se odredio sadrzaj pojedinacnih radionuklida koriste se specificna
merenja, spektrometrija alfa i gama emitera, radiohemijska odredivanja kao i
odredivanje beta emitera (tritijum). Ukoliko se sadrzaj pojedinacnih radionuklida
odreduje specificnim merenjima, uzorak zahteva posebnu pripremu (mineralizacija,
uparavanje, radiohemijske metode separacije) zavisno od prirode radionuklida Cija se
koncentracija odreduje.

U ovoj disertaciji za odredivanje koncentracije tritijjuma u vodama iz zZivotne
sredine, uzorci su prvo elektroliticki obogaceni, a potom mereni na te¢nom
scintilacionom detektoru. Postoje odredeni parametri koji definiSu sam proces
elektrolize, a koji ¢e biti opisani u ovom poglavlju. Takode, u ovom poglavlju su
opisane metode kao Sto su odredivanje sezonskih indeksa, zatim depozicija tritijjuma na
Zemljinu povrsinu, odredivanje linearnih koeficijenata korelacije, indeksa simetrije i

procena efektivne doze.

2.1. Separacioni faktor, faktor obogacenja i parametar obogacenja

Danas su potrebe za Cistim izotopima ili oboga¢enim prirodnim smesSama velike
u skoro svim oblastima (nuklearna energetika, medicina, hemija itd.). Izotopi se iz
smeSa izdvajaju metodama separacije koje se baziraju na izotopskim efektima, tj.
razlikama u fizickim ili hemijskim svojstvima. S tim u vezi moze se napraviti i gruba
podela metoda separacije na fizicke, gde se razdvajanje ostvaruje primenom fizickih
polja (elektromagnetni, difuzioni i sl. operatori), i hemijske, koje se baziraju na
hemijskim transformacijama materijala koji se procesira (hemijska izmena, elektroliza,
destilacija itd.) [2].
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Pod separacionom jedinicom podrazumeva se element separacionog uredaja u
kojem se ostvaruje sam akt separacije. Na primer, jedna elektroliticka ¢elija predstavlja

separacionu jedinicu. Na slici 2.1 dat je shematski prikaz separacione jedinice.

Separacioni agens
(materija ili energija)

N . Vrh
> T (xS &)
©
Napajanje g :
Sep. jedinica o
(L, x, &) e :

Dno

(L7 x", &)

A\ 4

Slika 2.1. Shematski prikaz separacione jedinice: L — brzina protoka, x —
atomske (molske) frakcije izotopa, & — odnosi obilnosti [2].

Oznake a i B naslici 2.1. predstavljaju separacione faktore. Separacioni faktor

je parametar koji karakterise efikasnost postupka razdvajanja izotopa u jednostepenom
procesu 1 definiSe se kao kolicnik odnosa obilnosti izotopa u toku na vrhu i1 u toku na

dnu jedinice, tj:

+ 2.1
1-x" 1-X" 21

On ne zavisi od izotopskog sastava za vecinu procesa razdvajanja i1 najvaznija je
karakteristika posmatrane metode.
Vrini separacioni faktor se definiSe analogno kao odnos vrha i napajanja.

Podesan je za izrazavanje efikasnosti viSestepenog razdvajanja:

f=——+—0o (2.2)
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Osnova obogacivanja tritijuma u uzorcima vode elektrolizom lezi u izotopskom
efektu: procesu frakcionisanja izotopa vodonika. Kod elektrolize vode sadrzaj
deuterijuma odnosno tritijuma izdvojenog na katodi znatno je manji od sadrzaja u void,
te se na taj nacin, ako je elektroliza kontinualna, voda progresivno obogacije. U jednom
momentu i sadrzaj deuterijuma odnosno tritijuma u izdvojenom vodoniku ¢e prevazici
koncentraciju u void na pocetku elektrolize. [2] Svako razmatranje procesa izotopske
razmene, bez obzira na koji nacin se frakcionacija vrs$i, poc¢inje od zakona o dejstvu
masa za proces ravnotezne razmene izotopa vodonika i moze se predstaviti opStim

relacijama [30]:
'HX + 2HY o *HX + 'HY (2.3)
'HX +°HY © *HX + 'HY (2.4)
za deuterijum i tritijum redom. Odnos promene koncentracije ova dva izotopa u toku

izotopskog frakcionisanja definiSe se kao medusobni odnos koncentracija tih izotopa pre

I posle frakcionisanja, pa se separacioni faktor definisan jednainom (2.1) moze

ZHX /*HX N
, = za deuterijum 2.5
“n = TRy 1Y J (2:5)
SHX "HX .
s = za tritijum 2.6
“u = Tegy PRy J (26)

Veli¢ina separacionih faktora odredena je masom izotopa koji su u pitanju,

prepisati u obliku:

temperaturom na kojoj se proces odvija kao 1 samog nac¢ina na koji se proces izotopske
frakcionacije vrSi. Nemoguce je teorijski predvideti vrednost za separacione faktore.
Njithove vrednosti se menjaju u toku samog procesa, ali im je medusobni odnos
konstantan, za bilo koji nafin odvijanja procesa izotopske frakcionacije. Osnovna

relacija za proces izotopske frakcionacije je definisana jednacinom:
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*H (2.7)

gdesu N, , N., i N,, brojevi molekula protijuma, deuterijuma i tritijuma, u uzorku

H

od V ml vode. Integraljenjem jednacine (2.7) za pocetne uslove koncentracije molekula

NO

*H

NO

ZHl

NO

1y u pocetnoj zapremini, V;, dobija se:

N,
0
14 2H

log

NZH N3H
=a,, IogN—0 =a,, log NE (2.8)

H

U uzorcima vode gde su koncentracije deuterijuma i tritijuma niske, tj. za uzorke gde je

N.,, » N, » N, , odnos krajnje zapremine, Vi, i poCetne zapremine, Vi, mozemo

H

pisati:

H (2.9)

Zamenom jednacine (2.9) u jednacinu (2.8) dobijamo:

0 0
i 2H 3K

Vv, N, N,
Iogv:oczH log N f=a, log—" (2.10)

odnosno:

el G e
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Ako sa Nge oznac¢imo pocetnu koncentraciju tritijjuma pre elektrolitickog
obogacenja (ge - before enrichment), sa Nsw ozna¢imo koncentraciju tritijuma posle
elektrolitiCkog obogacenja (sw — spike water), sa Npw 0zna¢imo mrtvu vodu (pw — dead
water)— fon, tada dobijamo jednacinu koja predstavlja faktor obogacenja tritijuma za
datu Celiju, Z,s [31-33]:

a3, -1

2, =Now ~Now _| Vi | ™ (2.12)
NBE - NDW Vf

Transformacijom jednacine (2.12) dobijamo jednacinu preko koje se moze izracunati

separacioni faktor ., :

Ini

Vi (2.13)
o, = )
" Ve _jp Now =Now
Vf NBE_NDW

Separacioni faktor je wvazan parameter za procenu efikasnosti procesa
obogacivanja tritijuma. Zavisi od eksperimentalnih uslova, materijala elektrode, prirode
elektrolita, jaCine struje 1 temperature. Kao §to je ve¢ napomenuto, nemoguce je
teorijski predvideti vrednost za separacione faktore, tako da su mnogi autori nastojali da
eksperimentalnim putem utvrde vrednosti. Bigeleisen [34] je dao vrednost

loga,, /loga,, =14, dok su Ostlund and Werner [35] predlozili 1.369 za
loga, , /loga,,, .

Parametar obogacenja, P, definisan je jednac¢inom (2.14) [36]:

(2.14)
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gde F proizilazi iz Faradejeve konstante (2,975 Ah g™) broj amper&asova neophodan za
elektrolizu 1 g vode, Q — broj amper Casova za datu elektrolizu (Ah), Vi, Vi i Z;s imaju
isto znaenje kao i u prethodnim jednac¢inama. U odsustvu isparenja faktor F(V;-Vf)/Q,
je jednak jedinici. Medutim, zbog odredenih isparavanja tokom elektrolize, ovaj faktor
je manji od jedinice.

Faktor obogacenja tritijuma, Z,, definisan je jedna¢inom (2.15):

_ PQ Vi
Z = exp(m In v, ] (2.15)

Odredivanje merne nesigurnosti za faktor obogacenja tritijuma dato je u prilogu A.
2.2. Sezonski indeksi

Sezonske varijacije su dinamicke pojave koje su karakteristiCne po tome $to se u
odredenim vremenskim razdobljima ponavljaju u isto doba i u istom pravcu. Dolaze do
izrazaja ako se pojava posmatra mesecno ili kvartalno. Da bi se ocenio stepen sezonskih
varijacija uvodi se pojam sezonski indeks. Mese¢ni sezonski indeks predstavlja odnos
srednje mesecne vrednosti koncentracije 1 ukupne srednje vrednosti koncentracije za ceo
ispitivani period. Kvartalni sezonski indeks predstavlja odnos srednje mesecne vrednosti
koncentracije za odgovarajué¢e godi$nje doba i ukupne srednje vrednosti koncentracije
za ceo ispitivani period [37].

Primenom sezonskih indeksa na vrednost koncentracije tritijuma u godiSnjim
dobima, moZe se uocliti pojava maksimalnih 1 minimalnih vrednosti koncentracije

tritijuma.
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2.3 Depozicija tritijuma na Zemljinu povrsinu

Kako je ve¢ opisano u poglavlju 1.4., prirodni tritijjum primarno nastaje u
stratosferi, dok je tritijum, nastao u termonuklearnim eksplozijama, dospeo u stratosferu
kao i vecina drugih radioizotopa ¢ije je poreklo vestacko, i odatle se raspodeljuje kao i
prirodni, sa HTO kao najverovatnijim hemijskim oblikom. VVreme boravka tritijuma u
nizim slojevima troposfere procenjuje se na 21 — 40 dana [20]. Tu se meSa sa vodenom
parom, a onda putem padavina dospeva na povrSinu Zemlje.

Na osnovu koli¢ine padavina (1 m™) koje se beleZe na meteorolodkim stanicama
i izmerenih vrednosti koncentracija tritijuma u njima (Bq I') moze se izratunati

depozicija tritijuma na posmatranoj lokaciji (Bq m™).

2.4. Primena teorije korelacije u obradi rezultata merenja

Da bi se opisale funkcionalne veze izmedu koncentracija pojedinih radionuklida
kao i veze sa meteoroloskim parametrima moze se koristiti teorija korelacije.

Posmatrajmo dve sluc¢ajne promenljive x i y koje mogu biti u nekoj
funkcionalnoj vezi. Niz podataka o koncentraciji radionuklida na jednoj lokaciji
predstavlja jednu slucajnu promenljivu X, dok drugu slucajnu promenljivu, Yy, ¢ini niz
vrednosti koncentracija istog radionuklida na drugoj lokaciji. Izmedu ove dve veli¢ine
moze da se uspostavi linearna ili nelinearna veza, a takode ona moze biti pozitivna ili
negativna. Korelacija izmedu dveju sluc¢ajnih veli¢ina moZze se opisati linearnim
koeficijentom korelacije. Pri odredivanju ovog koeficijenta polazi se od toga da se

linearna veza dve slucajne promenljive opisuje linearnom funkcijom:

y=ax+b (2.16)

Parametri krive a i b odreduju se metodom najmanjih kvadrata. Linearni

koeficijent korelacije odreduje se po jednacini:
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inyi _(1/n)zi: Xizi: Yi

r, = (2.17)

- [r-anfe]

gde su X, y; elementi odgovarajucih skupova nezavisno promenljivih, n — broj elemenata

skupa. Apsolutna vrednost linearnog koeficijenta korelacije, ryy, je u intervalu (0 - 1) i
ima vrednost 0 ako su promenljive X i y medusobno nezavisne, a vrednost =1 ako su
medusobno linearno zavisne. Visoka korelacija postoji ako je apsolutna vrednost
koeficijenta korelacije bliska 1, dok je niska korelaciona veza izmedu promenljivih ¢&iji
je koeficijent korelacije blizak 0. Linearni koeficijent korelacije bice pozitivan ako

povecéanje vrednosti promenljive X prati povecanje vrednsoti promenljive Yy, i obrnuto
[38].

2.5. Indeks simetrije diferencijalnih koncentracionih krivih

Indeks simetrije ili indeks oblika (u oznaci n) predstavlja jedan od najvaznijih
parametara krivih izrazenih preko prvog izvoda koncentracije (C) po vremenu (t).
Indeks simetrije je prvi put uveden od strane Kissinger-a [39], u cilju kineticke analize
termiCki aktiviranih procesa, koji su praceni eksperimentalnim snimanjem termo-
analitickih krivih, na konstantnoj temperaturi (izotermni uslovi) ili konstantnoj brzini
zagrevanja (neizotermni uslovi) [40]. Prema Malek-u [41], indeks simetrije krive sa
koncentracionim profilom (kriva koja je predstavljena kao koncentracija (sa
dimenzijama ili bez dimenzija (normirana)) u funkciji vremena) se moze definisati kao
apsolutni odnos nagiba tangenti na prvi izvod po vremenu krive C = f(t), u prevojnim
(infleksionim) tackama. U opStem obliku, n se moze analiticki predstaviti jednacinom

(2.18) [41,42]:

)
T (2.18)
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gde N oznaCava vrednost merene veli¢ine (ili osobine posmatranog sistema) (u nasem
slu¢aju to je koncentracija), t je vreme, dok i = 1 i i = 2 predstavljaju prvu (frontalnu) i
drugu (terminalnu (krajnju)) prevojnu (infleksionu) tacku, redom. n se odreduje
grafi¢kim putem, kao $to je to detaljno ilustrovano na slikama 2.2. i 2.3.

Indeks simetrije (n) se moze iskoristiti za procenu veli¢ine ili opsega promene neke
merene osobine posmatranog sistema (na primer koncentracije tritijuma *H) sa
vremenom, $to se direktno dobija iz oblika dN/dt = f(t) krive, na bazi jednacine (2.19)
[43-45]:

n=1.88

(2.19)

gde 1.88 predstavlja empirijsku konstantu, koja ima ulogu korekcionog c¢lana na
asimetriju krive dN/dt = f(t), dok indeksi L i R odgovaraju levim i desnim pik
vrednostima na d?N/dt? = f(t) krivoj (L = (i = 1) i R = (i = 2) (slika 2.3.)).
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Slika 2.2. Graficko objasnjenje odredivanja indeksa simetrije (n) prema teoriji Méalek-a
[41]: A) Integralna kriva N = f(t); B) SI se definiSe kao apsolutni odnos nagiba tangenti
na prvi izvod po vremenu integralne krive (dN/dt) u prevojnim (infleksionim) tackama i
=11ii=2, koje se nalaze na “uzlaznom” i “silaznom” delu dN/dt = f(t) krive, redom; n =
a/b, gde a/b predstavlja odnos povrSine ograni¢ene tangentom koja sadrzi taCku i = 1
(puna strelica na levoj strani krive na slici 2.2.B)) i maksimumom krive dN/dt = f(t)
Max[(dN/dt),;to] (isprekidana strelica na slici 2.2.B)) (a) i povrSine ograni¢ene
maksimumom krive dN/dt = f(t) Max[(dN/dt),;t,] i tangentom koja sadrzi tacku i = 2
(puna strelica na desnoj strani krive na slici 2.2.B)) (b) (tin i te predstavljaju tacke
preseka prve i druge tangente sa vremenskom osom, redom; W je Sirina pika).
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Slika 2.3. Graficka ilustracija jednacina (2.18) i (2.19) [41,42].

Indeks simetrije je u ovoj disertaciji po prvi put primenjen u cilju pracenja
variranja koncentracije tritijuma sa vremenom u uzorcima voda iz Zivotne sredine na

razli¢itim lokacijama.

2.6. Procena efektivne doze

Jonizuju¢a zraCenja deluju na Zivu materiju tako S§to izazivaju promene u
éelijama koje mogu biti prolazne, stalne ili takve da dovode do smrti ¢elije. Stetni efekti
zraCenja na ljudski organizam dele se na somatske (efekti koji se pojavljuju na
ozracenoj osobi), genetske (koji se pojavljuju na potomstvu), stohastiCke (Cija
verovatnoca nastanka zavisi od doze zraCenja) i deterministicke (¢ija jac¢ina zavisi od
doze zracenja) [46]. Utvrdeno je da i male doze zracenja mogu da izazovu $tetne efekte
kod Coveka. Zato svako nepotrebno izlaganje zracenju treba izbe¢i, a neophodno svesti

na najmanju mogucu meru (ALARA (As Low As Resonably Achievable) princip).
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Unutra$nje izlaganje zracenju pored direktnog merenja odreduje se 1 indirektno
na osnovu merenja koncentracije radionuklida ili proratunom efektivne doze. Procena
doze usled unutrasnjeg izlaganja racuna se preko odgovaraju¢ih doznih faktora koji
uzimaju u obzir vrstu kontaminacije (inhalacija, ingestija) i radionuklid. Pri razmatranju
unutrasnjeg izlaganja stanovniStva, posebno se uzima u obzir starosna grupa
stanovniStva. Efektivna doza je suma ekvivalenata doza u svim tkivima i organima
ljudskog organizma. Za stanovnistvo granica efektivne doze je 1mSv godisnje [47].

Tritijum u ljudski organizam dospeva na sledec¢e nacine:

a) inhalacija (bilo koje atmosferske forme),
b) unosenje putem koze,
c) ingestija hranom ili vodom.

Bioloski rizik razli€itih formi tritijuma se razlikuje. Elementarni tritijum se unosi
udisanjem. Vise od 98,4 % udahnutog tritijuma se odmah izdahne, a veoma mali deo
(oko 0,004 %) se konvertuje u tritiranu vodu i zadrzava u organizmu. UnoSenje
apsorpcijom putem koze je zanemarljivo, pa se razmatranje izlaganja elementarnom
tritijumu ograni¢ava na razmatranje stohasti¢kih efekata u plu¢ima. Doza zrac¢enja koja
je posledica kratkog zadrZavanja inhaliranog elementarnog tritijjuma u plu¢ima 1 slabe
rastvorljivosti elementarnog tritijjuma u telesnim te¢nostima je znatno manja (25000
puta) od doze koja je posledica inhaliranja iste koli¢ine tritijuma u obliku oksida. Oksid
tritijuma bilo udahnut, ingestiran ili apsorbovan koZzom brzo i potpuno se apsorbuje (99
% u roku od nekoliko sekundi), uravnotezi sa telesnom vodom i uniformno distribuira
po svim mekim tkivima tela, tako da je koncentracija u znoju, pljuvacki, urinu i krvi
ista. Raspodela tritirane vode iz krvne plazme u ekstracelularni vodeni prostor obavi se
za 10 minuta., a transfer odatle u celijski prostor traje nekoliko minuta. Oko 30 %
vodonika iz tkiva moze biti zamenjeno tritijumom iz vode, a inkorporacija se javlja kroz
nekoliko sekundi do nekoliko dana [48]. Biolosko vreme polueliminacije tritijuma je 12
dana.

Za proracun efektivne doze unosom tritijuma ingestijom koristi se sledeca

jednacina [49]:

Eing = 2091106 Avpy g (2.20)
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gde je Eing efektivna doza (Sv g™) usled unosa *H ingestijom, h(g)sning (SV Bq™) -
koeficijent ukupne efektivne doze po jedinici unosa ingestijom tritijuma za odredenu
starosnu grupu (tabela 2.1.), Asning - Unesena aktivnost tritijuma usled ingestije i
jednaka je proizvodu koncentracije tritijuma (Bq I™) i prose¢nog godisnjeg unosa vode
za pi¢e po stanovniku (tabela 2.1.). u tabeli 2.2. date su referentne vrednosti za

koncentraciju tritijuma u pijacoj vodi u razli¢itim zemljama.

Tabela 2.1. Konverzioni faktori u Sv Bq™ [50] i prosean godi$nji unos vode za piée po

stanovniku za razli¢ite starosne grupe [god.] [51]

Starosna grupa

h(@)sn.ing [SV Bq™] 0-1 1-2 2-7 7-12 12-17 > 17

64x10"  48x10"  31x10" 23x10" 18x10" 1,8x10™

Proseéni godisnji unos vode za pice [ g7

250 350 350 350 550 730

Tabela 2.2. Referentne vrednosti za koncentraciju tritijuma u pijacoj vodi

Granice efektivne doze
Granic¢na vrednost
) . . 3 ) na osnovu preporuka )
Zemlja sadrzaja °H u vodi za Literatura
" medunarodnih
pice [Bq 1]

organizacija [mSv g™

Srbija 100 1,0 [47,51]
Svajcarska 10000 0,1 [52]
Ujedinjene Nacije 740 0,04 [53]
Zemlje Evropske Unije 100 0,1 [54]
Kanada 7000 0,1 [55]
Finska 30000 0,5 [55]
Rusija 7700 0,1 [55]
Australija 103 1 [55]

kK
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POGLAVLJE 3

EKSPERIMENTALNI DEO

3.1. Mesta uzorkovanja

Uzorci koji su ispitivani u ovoj doktorskoj disertaciji sakupljeni su na razli¢itim
lokacijama u Beogradu. Beograd se nalazi u severnom delu centralne Srbije, na uséu
Save u Dunav, na kosi izmedu aluvijalnih ravni. Za prose¢nu nadmorsku visinu
Beograda uzima se apsolutna visina Meteoroloske opservatorije Vracar od 132 m [56].
Teritorijom Beograda Dunav proti¢e u duzini od 60 km, a Sava u duzini od 30 km.
Beograd i njegovu okolinu odlikuje umereno kontinentalna klima sa srednjom
godi$njom temperaturom od 11,7 °C. Najhladniji mesec je februar sa srednjom
temperaturom od 0 °C, a najtopliji jul sa 22,1 °C. Prose¢na godisnja koli¢ina padavina je
666,9 | m?2. Najvise padavina ima u junu 86,6 | m? Prose¢na godisnja relativna
vlaznost vazduha je 69,5 % [57]

U Republici Srbiji, po Pravilniku o monitoringu radioaktivnosti [6], sadrzaj
tritijuma se odreduje u povrSinskim vodama i padavinama u Beogradu. U okviru
monitoringa sakupljaju se podaci potrebni za interpretaciju rezultata merenja
radioaktivnosti i procenu doze. Lokacije na kojima se sakupljaju uzorci za merenja treba
da budu izabrane tako da se na osnovu rezultata moze izvrSiti procena ugrozenosti
zivotne sredine od jonizujuceg zracenja i izlaganje stanovnistva jonizuju¢em zracenju.

Kontrola nivoa radioaktivne kontaminacije zivotne sredine u okolini nuklearnog
objekta vrSi se kontrolom emisije radioaktivnih efluenata iz nuklearnog objekta i
sadrzaja radionuklida u Zivotnoj sredini u redovnim uslovima 1 u slu€aju vanrednog
dogadaja. Nivo radioaktivne kontaminacije zivotne sredine u okolini nuklearnog objekta
procenjuje se na osnovu nivoa spoljasnjeg zraCenja i sadrzaja radionuklida u vazduhu,
padavinama, povrSinskim vodama i sedimentu, vodi za pice, hrani.

Uzorci padavina sakupljani su na tri lokacije u Beogradu: meteoroloska stanica
(MS) Zeleno Brdo (ZB) (44°47' geografska $irina, 20°32' geografska duzina, nadmorska
visina 243.2 m), MS Usek (USEK) (44°47', 20°32', 205 m), 2 km zapadno od Instituta
Vinca, i u Institutu za nuklearne nauke "Vinéa" (VINS) (44°47', 20°32', 95 m). Za
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sakupljanje uzoraka koristi se kiSomer povrsine 1 m?, na 1 m od tla. Koncentracija
tritijuma odreduje se u mese¢nom kompozitnom uzorku. Mapa lokacija za padavine
prikazana je na slici 3.1.

Uzorci povrSinskih voda Save, Dunava i potoka Mlake (slika 3.1.) su sakupljani
20-25 puta mese¢no i sadrzaj tritijuma je meren u zbirnom mese¢nom uzorku. Mesto
uzorkovanja na Savi je Maki§ (6 km udaljenosti od us¢a u Dunav), dok je mesto
uzorkovanja na Dunavu u Vin¢i (1145 km udaljenosti od us¢a u Crno more). S obzirom
na nuklearne elektrane (Krsko na Savi) i niza nuklearnih elektrana na Dunavu, potrebno
je vrsiti monitoring radioaktivnosti u vodama, posebno tritijuma.

Beograd se vodom za pi¢e snabdeva uglavnom apstrakcijom podzemne vode iz
99 radijalnih bunara i preko 45 cevnih bunara, lociranih duz 50 km obale reke Save
[58]. Vodovodni sistem Beograda isporucuje oko 6 — 7 m* s vode za piée. Zavistan je
od apstrakcije podzemne vode i preciS¢avanja (3,5 — 4 m’ s™) vode uzete i preradene od
reke Save (3 — 3,5 m® s™) i vrlo malim delom od preradene vode reke Dunav (manje od
0,1 m*s™) [59].

Ispitivanje sadrZaja tritijuma u potoku Mlaka, koji je dugacak 5 km sa prose¢nim
protokom vode od samo 10 L s™, je takode bitno jer potok izvire u krugu Instituta
Vinca, proti¢e neposredno pored istrazivackog reaktora RA (teskovodni reaktor) i preko
Bolecice se uliva u Dunav. Uzorci vode iz potoka Mlaka uzorkuju se u krugu Instituta
Vinca (jedno mesto recipijent tehnoloskih voda).

Kontinualno merenje tritijuma u prirodnim vodama u kritiénim regionima nije
jedini razlog za monitoring. Tritijum je pogodan prirodni traser kod identifikacije
mladih podzemnih voda (do 60 godina starosti).
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Slika 3.1. Mapa lokacija za padavine i povrsinske vode u Beogradu
3.2. Elektroliza

Merenje koncentracije tritijuma u prirodnim vodama (padavine, tekuce,
izvorske, pijace, podzemne vode) spada u kategoriju merenja niskih aktivnosti. Vecina
postupaka za koncentrisanje je fiziCkog karaktera i zasniva se na razlici masa izotopa iz
kojih poticu vece razlike u fizickim nego u hemijskom osobinama HTO i1 H,O. Za
koncentrisanje tritijjuma iz vode moguce je koristiti sledeCe postupke: elektrolizu,
termicku difuziju, gasnu hromatografiju 1 destilaciju. Za analiticke svrhe najpogodnija
metoda je elektroliza koju su prvi upotrebili Kaufman i Libby [18]. U toku ovog
postupka, zbog razlike u fizickim osobinama, dolazi do brzeg izdvajanja vodonika u
odnosu na deuterijum i tritijum, te dolazi do porasta koncentracije *H u ostatku te¢nog
elektrolita.

Priprema uzoraka koja je primenjena u ovoj doktorskoj disertaciji sastoji se od
preliminarne destilacije, elektrolitickog obogacenja, druge destilacije i1 pripreme uzoraka

za merenje na tecnom scintilacionom detektoru.
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Od kompozitnog mesecnog uzorka vode, 500 ml se uzima za analizu. Uzorak se
prvo destilise kako bi se uklonile sve necistoce i da bi se izdvojili svi eventualno
prisutni katjoni i anjoni. Destilacija se vrsi u balonima od 1000 ml. Zagrevanje se vrSi
grejnom oblogom odgovaraju¢e veliCine. Kao hladnjak koristi se kondenzator tipa
Liebig duzine 400 — 500 mm. Za elektrolizu se koristi set od 18 elektroliti¢kih celija
postavljenih u hladnjak ¢ija se temperatura odrzava od -4 do +4 °C. Elektrolititko
obogacenje tritijuma moze se vrsiti u tri tipa ¢elija: a) u serijski vezanim ¢elijama, gde
se ceo uzorak dodaje na pocetku elektrolize, i struja kroz ¢elije prolazi sve dok se ne
postigne zeljena krajnja zapremina; ovde se koncentracija elektrolita stalno povecava; b)
u periodicno vezanim celijama, gde se proces obogacenja nastavlja u koracima sa
periodicnim dodavanjem uzoraka do postizanja unapred zadane Zeljene krajnje
zapremine uzoraka; c¢) u kontinualnim ¢elijama, gde je gubitak vode usled elektrolize
kompenzovan kontinualnim dodavanjem uorka vode iz spoljnog rezervoara [60]. Celija
za elektrolizu (slika 3.2.) [61], zapremine 250 ml ima obe elektrode od nerdajuceg
celika 1 slicna je po obliku i nac¢inu rada kao 1 ¢elija koju preporucuje IAEA. Anoda je
istovremeno 1 kontejner uzorka, a katoda je cev smeStena unutar anode. U svaku ¢eliju
zajedno sa destilisanim uzorkom dodaje se 1 g Na;O, (elektrolit koji formira NaOH i
stvara alkalnu sredinu povoljnu za elektriénu provodljivost). Tokom rastvaranja Na,O,

reaguje sa vodom po slede¢oj jednacini:

2Na,0, + 2H,0 — 4Na’ + 40H + 0, 1 3.1

U 16 elektrolitickih ¢elija sipaju se uzorci (shematski prikaz aparature za
elektroliticko obogacenje tritijuma u uzorcima voda dat je na slici 3.3. [61]), dok se u
preostale dve Celije sipa voda u kojoj se nalazi poznata koli¢ina tritijuma (before, BE, i
sluzi za odredivanje faktora obogacenja date elektrolize). Sistem za hladenje mora da
obezbedi nesmetan rad cele aparature na 0 °C (da bi se spre¢io gubitak molekula
tritirane vode isparenjem). U tu svrhu koristi se hladnjak za duboko zamrzavanje. Celije
su postavljene na nosace koji je izraden od izolovanog materijala i tako postavljene u
hladnjaku da je omoguceno njihovo uniformno hladenje. Iz svake celije je plasticnim
crevom izveden odvod gasa preko gasnih ispiralica u kojima se nalaze silikonsko ili

parafinsko ulje. Ceo sistem se napaja iz izvora napajanja Sorensen DCR60-B30 sa
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regulacijom napona od 0 — 60 V ili struje 0 — 30 A. Radni napon za set od 18 ¢elija je 48
V, dok je jacina struje 5 A. Elektroliza uzoraka vrsi se 5 dana sa ukupnom strujom od
600 Ah [61,62]. Za to vreme zapremina uzoraka se smanji 10 puta, tj. zaostala
zapremina uzoraka u ¢elijama iznosi 20 — 30 ml. Po zavrSenoj elektrolizi potrebno je
premeriti zaostalu zapreminu u svakoj ¢eliji 1 izvrSiti destilaciju, da bi se uzorak odvojio
od elektrolita. Za ovu destilaciju koriste se ¢eli¢ni baloni zapremine 50 ml, Liebigov
kondenzator i prihvatna posuda.

Priprema uzoraka sastoji se u odmeravanju 9 ml uzorka nakon druge destilacije i
mesSanju sa 12 ml scintilacionog koktela (Ultima Gold LLT od Perkin Elmer-a) u
polietilensku mernu bocicu zapremine 25 ml. Polietilenske bocice su se pokazale kao
bolje u odnosu na staklene 1 teflonske, koje imaju visok nivo pozadinskog zracenja u
tritijumskom prozoru (prilikom merenja tritijuma na te€nom scintilacionom detektoru
podeSava se radni opseg kanala za merenje tritijuma) [63].

Pored uzoraka odmeravaju se u istoj koli€ini 1 u istom odnosu sa scintilacionim
koktelom, mrtva voda za odredivanje fona, voda obelezena tritijjumom 1 standardni
rastvor tritijuma u vodi (Wallac Internal Standard *H-W). Koncentracija tritijuma u

uzorcima voda meri se na te¢nom scintilacionom detektoru.
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Slika 3.2. Celija za elektrolizu: A — stakleni ventil; B - crevo; C — drzag ventila; D, J —
elektri¢ni prikljucei; E — odvod gasa; F - PVC izolacioni poklopac; G — prsten; H -
katoda; | — teflonski izolator; K - anoda [61]
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Slika 3.3. Shematski prikaz aparature za elektroliticko obogacenje tritijuma: 1. ¢elija za
elektrolizu; 2. elektricno napajanje; 3. elektric¢ni sat; 4. elektromagnetna sklopka; 5.
PVC izolator na ¢eliji; 6. teflonski ¢ep; 7. ventilator; 8. termometar; 9,10. hladnjak;

11,12 gasne ispiralice sa parafinskim uljem, odvod praskavog gasa; 13. zidovi
hladnjaka; 14. priklju¢ni kabl [61]

3.3. Normalizacija krajnje zapremine uzorka

Tokom elektrolize, osim moguc¢e kontaminacije uzoraka, postoje dva izvora
greSaka. To je moguca razlika u obogacenju izmedu c¢elija i razli¢ita frakcionisanja za
vreme destilacije [32]. Problem jedini¢nog bogaéenja u celijama u toku elektrolize,
moze se kontrolisati preko krajnje zapremine uzorka, koja je direktno posledice
obogacenja. Naime, za jednu seriju proba pod istim uslovima 1 za istu pocetnu
zapreminu dobijaju se nakon elektrolize razli¢ite krajnje zapremine (razlika je od 1 do 5

ml). Da bi se eliminisao ovaj uticaj, moze se primeniti normalizacija krajnje zapremine.
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Za dve probe koje zapocinju elektrolizu sa istom pocetnom zapreminom, Vi, |

zavrSavaju se sa razli¢itom krajnjom zapreminom, Vi, mozZzemo pisati:

agH—l
V. | %3
N, =N.| 3.2
fl I(Vfl] ( )
a3H—1
V. | %
N, =N.|_ 3.3
f2 I(szj ( )
agH—l
ATRE A (3.4
N, (Vg '

gde su Nj i N¢ pocetna odnosno krajnja koncentracija tritijuma, a o, je separacioni

faktor definisan jednac¢inom (2.13). Ukoliko zelimo da elektrolizirane uzorke dovedene
do zapremine Vs normalizujemo na jednu odredenu zapreminu, Vs, prema jednacini (3.4)

bice:

N, = NGSA(_] o (3.9)

gde je N. korigovani odbroj uzorka, Ngsa - izmereni odbroj uzorka bez oduzetog fona,
Vi — krajnja zapremina uzorka, Vs — odredena zapremina na koju Zzelimo da
normalizujemo. U tabeli 3.1. prikazane su vrednosti odbroja uzoraka jedne elektrolize
pre i posle normalizacije zapremine.

Da bi odredili korigovani odbroj, N¢, na osnovu jednac¢ine (3.5), prvo moramo

odrediti separacioni faktor, ., , na osnovu jednacine (2.13) Pocetna zapremina je uvek

ista, 250 ml, dok je zapremina na koju je izvrSena normalizacija (Vs = 21,8 ml). Nsw,
koncentracija tritijuma posle obogacenja raCunata je kao srednja vrednost odbroja

(NswitNsw2)/2, dok je koncentracija tritijuma pre obogacenja, Ngg, iznosila je 269,26
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imp min®, a mrtva voda je bila Npw = 5,51 imp min™. U ovom slu¢aju separacioni

faktor iznosi:

250
In—
218

W 250 | 174325551
218 269,26-551

4,4 (3.6)

Izracunati korigovani odbroji prikazani su u ¢etvrtoj koloni tabele 3.1.

Tabela 3.1. Korekcija odbroja zbog nejednake zapremine uzoraka

Krajnja Izmereni Korigovani Razlika
Uzorak zapremina, odbroj, Ngsa odbroj, N, odbroja,
Vi [ml] [imp min™] [imp min™] Ngsa — N¢
Zeleno Brdo, Novembar 2008 22 6,42 6,47 -0,05
Zeleno Brdo, Decembar 2008 22,2 5,86 5,94 -0,08
Nswi 23 1631,79 1700,53 -68,74
Zeleno Brdo, Januar 2009 22,5 5,92 6,07 -0,15
Zeleno Brdo, Februar 2009 21 5,89 5,72 0,17
VINS, Novembar 2008 22 7,86 7,92 -0,06
VINS, Decembar 2008 20,7 9,09 8,73 0,36
VINS, Januar 2009 21,3 8,34 8,19 0,15
VINS, Februar 2009 23,8 7,33 7,84 -0,51
Potok Mlaka, Oktobar 2008 22,1 15,81 15,98 -0,17
Potok Mlaka, Novembar 2008 20,9 19,45 18,83 0,62
Potok Mlaka, Decembar 2008 21 20,15 19,58 1,57
Potok Mlaka, Januar 2009 22,4 19,64 20,05 -0,41
Potok Mlaka, Februar 2009 21 19,71 19,15 0,56
Nsw2 21 1854,70 1802,07 52,63

3.4. Gubitak tritijuma pri elektrolizi

U toku elektrolize odredena koli¢ina tritijuma se gubi sa vodonikom koji se

oslobada. Veli¢ina ovog gubitka je funkcija separacionog faktora, a, . Ako sa NiV;

oznacimo koncentraciju tritijuma pre elektrolize, a sa NfVf ozna¢imo koncentraciju

tritijuma posle elektrolize, na osnovu jednacine (3.5) mozemo pisati:
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NV Vo (V) oV @)
NV, V|V, V. '

U tabeli 3.2. dati su podaci za zaostalu koli¢inu tritijuma u uzorku za razli¢ite

vrednosti zapremina, Vi /Vy, i za razli¢ite vrednosti separacionog faktora a; . Za a, , =

5 1 pri redukciji poCetne zapremine 20 puta, na kraju elektrolize u uzorku ostaje 55%

pocetne koliCine tritijuma, dok za «a,, = 15 pri istoj redukciju ostaje 82 %. Ukoliko je
as, = 1 to ukazuje da ne postoji elektroliticko obogacenje uzorka i da je 95 % tritijuma

izgubljeno.

Tabela 3.2. Zaostala koli¢ina tritijuma u uzorku [61].

NeVi/N; Vi
Vil Vi — — —
Qs =5 Qs =10 Qs =15
1 1,00 1,00 1,00
5 0,72 0,85 0,90
10 0,63 0,79 0,86
15 0,58 0,76 0,83
20 0,55 0,74 0,82

3.5. Te¢ni scintilacioni brojaci

Za detekciju radioaktivnog zracenja, pored drugih instrumenata koriste se i
scintilacioni broja¢i. Princip njihovog rada zasniva se na pojavi emisije svetlosti pri
prolasku zracenja kroz odredenu sredinu.

Scintilator kao najvazniji deo scintilacionog brojaca, deo energije zra¢enja koju
prima pretvara u svetlosni impuls. U vremenu reda 10™ s po prodiranju zradenja u
scintilator izvestan broj atoma bude doveden u pobudena stanja iz kojih se vraca u
osnovno uz emisiju fotona. Scintilatori se mogu svrstati u dve grupe: neorganski (Nal,
Csl, KI) koji se odlikuju jakim scintilacijama, i organski (antracen i stilben), koji se kao

i plasti¢ni i tecni scintilatori, odlikuju kratkim trajanjem scintilacija [64].
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ZraCenje iz izvora pada na scintilator koji emituje fotone. Broj fotona stvorenih
u scintilatoru pri detekciji zraenja proporcionalan je energiji detektovanog zracenja.
Neki od emitovanih fotona padaju na fotokatodu sa koje se emituju elektroni. Pri
prolasku kroz fotomultiplikator broj elektrona se umnozava sistemom dinodi i na izlazu
se dobija strujni impuls, koji se koristi za dobijanje naponskog impulsa. Naponski
impulsi su po amplitudama proporcionalni energijama detektovanog zracenja.

Glavni elementi scintilacionog brojaca prikazani su na slici 3.4.

Katodni
pojacavac

Fotokatoda

Scintilator

4

Val

Cestice iliy /__.--/ Fotomultiplikator Rt

Fokuéna katoda

Slika 3.4. Scintilacioni broja¢ [65]

Tecni scintilacioni broja¢ je najosetljiviji instrument za detekciju alfa, beta 1
gama emitera. Scintilacioni brojac sastoji se od te€nog scintilatora u providnoj bocici 1
jednog ili dva fotomultiplikatora. Sam tecni scintilator je rastvor fluorescentnog
organskog jedinjenja u organskom rastvaracu. Pre merenja uzorak se rastvara u
scintilatoru $to omogucava merenje zracenja u prostornom uglu 47 pri cemu efekti
apsorpcije 1 samoapsorpcije zra¢enja ne postoje, jer se celokupna energija zraenja u
scintilatoru pretvara u svetlosnu energiju.

Shema te¢nog scintilacionog brojaca prikazana je na slici 3.5. Tecni scintiolator,
S, izmedu dva fotomultiplikatora, FM, sa pretpojacivacima, smesteni su u hladnjak, H,
koji omogucava hladenje sistema i odrzavanje konstantne temperature. Impuls iz

pretpojacivaca vodi se u brzu koincidenciju, K. Koincidentni impulsi otvaraju vrata, V,
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brojackih kanala. Pre ulaska u brojacke kanale, kojih ima tri, simultani impulsi A; i A;
se sabiraju u kolu za sabiranje, SA, koje na izlazu daje impuls amplitude A = A; + A,.
Sumirani impulsi ulaze u linearni pojacivac 1 dalje u diskriminator sa dva promenljiva
nivoa diskriminacije. Posle pajacanja i diskriminacije impulsi se vode u skaler, a zatim
preko racunara u pisa¢. Brojacki kanali AES-1 i AES-II namenjeni su za merenje
impulsa koji poti€u od spoljnjeg gama izvora pri odredivanju efikasnosti detektora u

zavisnosti od efekta gaSenja.

FT
[
IP T
1
P D=1 v = !
1 P o-12 v c1
[
————  SaA e = n-:H v c3 |
L . .
o " - AES-T |
A e~
P p-3 [ _II
v ey |— -

— | Aags-I

Slika 3.5. Shematski prikaz te¢nog scintilacionog broja¢a: S — bocica sa scintilatorom;
H — termostat; FM — fotomultiplikatori; PP — pretpojac¢ivaci; VN — visoki naponi; SA -
kolo za sabiranje impulsa: K — brza koincidencija; IP — programator za izbor programa
merenja; P — pojacivaci; D - 2, D — 3 — diskriminatori; V —vrata; C1 — C5 — skaleri; T -

mera¢ vremena; R — raCunar; PT — pisac. [64]
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3.5.1. Scintilacioni procesi

Pri prolazu jonizujuéeg zracenja kroz scintilator dolazi do emisije luminescentne
svetlosti u impulsima — scintilacijama., pri cemu prolasku jedne Cestice kroz scintilator
odgovara jedan svetlosni impuls. Broj fotona u svetlosnom impulsu zavisi od energije
Cestice 1 proporcionalan je energiji koju Cestica preda scintilatoru. Energija fotona
odnosno talasna duzina luminescentne svetlosti zavisi od energije ekscitovanih stanja
molekula rastvorka. Posto je koncentracija molekula rastvorka u te¢nom scintilatoru
mala, jonizujuca Cestica pri prolazu kroz scintilator gubi energiju u sudarima sa
molekulima rastvaraca. Pri tome dolazi do ekscitacije molekula rastvaraca koji sudarima
sa molekulima rastvorka prenose energiju na molekule rastvorka. Ekscitovani molekuli

rastvorka pri deekscitaciji emituju luminescentnu svetlost [64] .

3.5.2. Efekat gasenja

Prisustvo radioaktivnog uzorka u scintilatoru smanjuje svetlosni prinos
scintilatora. Ako se pri radu scintilator dovede u kontakt sa vazduhom dolazi do
rastvaranja kiseonika koji takode smanjuje svetlosni prinos scintilatora. Supstancije koje
smanjuju svetlosni prinos scintilatora zovu se inhibitori, a efekat koji dovodi do
smanjenja prinosa zove se gaSenje. Mehanizmi procesa koji dovode do gaSenja mogu
biti razli€iti. U praksi se javljaju tri tipa: hemijsko, kolor i gaSenje razblazenjem. Kod
hemijskog gasenja molekuli inhibitora gase ekscitovana stanja molekula rastvaraca pre
nego Sto doze do prenosa energije na molekule rastvorka. U sluéaju kolor gasenja
molekulima inhibitora dolazi do apsorpcije svetlosti koju emituje rastvorak. Gasenje
razblaZzenjem javlja se kada se u scintilator dodaje sekundarni rastvara¢. Njegova uloga

je da poveca rastvorljivost radioaktivnog uzorka u scintilatoru [64].

3.5.3. Karakteristike te¢nih scintilacionih detektora

Najvaznije karakteristike scintilacionog detektora su njegova efikasnost i

osetljivost. Da bi se odredio optimalni radni opseg kanala za merenje tritijuma u kome

je osetljivost brojaca najveca, snimljen je spektar fona i standarda. Glavni uzrok fona su
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spoljni izvori zracenja 1 reakcije koje mogu proizvesti svetlost u scintilatoru kao $to su
fosforescencija i hemiluminescencija. Do fosforescencije dolazi pri osvetljavanju
scintilatora dnevnom svetloS¢u neposredno pre merenja. Intenzitet fosforescencije
opada sa vremenom ako se uzorci pre merenja drze u mraku. Hemiluminescencija
nastaje kao rezultat hemijskih reakcija u scintilatoru.

Za merenje fona koriSc¢en je rastvor dobijen meSanjem 9 ml mrtve vode i 12 ml
scintilacionog koktela Ultima Gold LLT (Perkin Elmer). Merenje je vrSeno u celom
tritijumskom kanalu (od 5 - 320) nekoliko puta da bi se kao krajnja vrednost za odbroj
uzela srednja vrednost iz svih pojedina¢nih merenja. Spektar fona prikazan je na slici
3.6. Suma srednjih odbroja u svim kanalima za fon je Npws.320 = 17,01 imp min™, dok je
suma odbroja u kanalima od 59 do 164 Npwsg.164 = 6,07 imp min™.

Za merenje spektra standarda pripremljen je rastvor meSanjem 9 ml standarda
(Wallac Internal Standard *H-W) i 12 ml scintilacionog koktela Ultima Gold LLT
(Perkin Elmer). Spektar standarda prikazan je na slici 3.7. Suma srednjih odbroja u svim
kanalima za standard je Nsrsz0 = 3470,99 imp min™. U opsegu kanala od 59 — 164
suma odbroja je 3234,48 imp min™. Aktivnost standarda, Asr, na dan merenja bila je
21075,21 Bq I'* (faktor razblaZenja standarda je uzet u obzir).

Efikasnost brojaca racuna se na osnovu jednacine:

_ Nt = Npy

Ast

E (3.8

Dobijena efikasnost brojaca za kanale 5 - 320 je 16,39 %, dok je za kanale 59 — 164,
15,32 %. Na osnovu ovih parametara moguce je izraCunati osetljivost uredaja (figure of

merit, FOM) na osnovu jednacine:

FOM =

(3.9.)

DW
Za gore dobijene vrednosti za efikasnost 1 za fon, osetljivost brojaca je 15,79 % za

kanale 5 — 320 i 38,67 % za kanale 59 — 164. Kao §to se iz ovih proracuna moze videti,

iako je efikasnost uredaja kada se merenje vrs$i u celom tritjjumskom kanalu veca,

38



osetljivost brojaca je znatno veca za merni opseg od 59 do 164. kanala. Suzavanjem
tritijumskog kanala smanjuje se fon brojaca, a donja granica osetljivosti zavisi od visine

fona, pa je usled toga 1 osetljivost brojaca veca.
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3.6. Izra¢unavanje koncentracije tritijuma u uzorcima voda

Uzorci vode mereni su na niskofonskom te¢nom scintilacionon detektoru LKB-
Wallac 1219 RackBeta. Prozor za merenje tritijuma podesen je izmedu 59 i 164 kanala.
Vreme merenja uzoraka je 1200 s sa 12 ponavljanja za svaki uzorak. Koncentracija
tritijuma, At, u uzorcima voda nakon elektrolitickog obogacenja ra¢una se na osnovu

jednacine [33]:

_ NSAAST
A =221 (3.10)

ST
gde je Nsa odbroj uzorka nakon oduzetog fona (imp min™); Nsr — odbroj standarda
nakon oduzetog fona (imp min™); Asr — aktivnost standarda (Bq I%); Z, faktor

obogacenja (definisan jedna¢inom (2.15)); D — faktor koji uzima u obzir raspad

tritijuma 1 koji je definisan jednac¢inom:
D = exp(- At) (3.11)

gde je A konstanta radioaktivnog raspada tritijuma (1,5403 + 0,0027) x 10* d*, t -
vreme koje je proteklo izmedu uzorkovanja i merenja (dani).
Odredivanje merne nesigurnosti za koncentraciju tritijuma dato je u prilogu A.
Minimalna detektovana koncentracija (MDC) na nivou poverenja od 95 %

rac¢una se na osnovu jednacine [66]:

466(N_2 )"
MDC = 00| Now (3.12)
ev | ttyy

gde je Npw odbroj fona (imp min™), t — vreme merenja uzorka (min), tow — vreme
merenja fona (min), & - efikasnost (%), V — zapremina uzorka (l). Izra¢unata MDC JE
0,4 Bq ™.

*kk
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POGLAVLJE 4

REZULTATI | DISKUSIJA

4.1. Faktor obogacenja i parameter obogacenja

S obzirom na Cinjenicu da je koncentracija tritijuma u prirodnim vodama danas
dosta manja nego Sto je bila u vreme nuklearnih proba, potrebno je vrsiti koncentrisanje
uzoraka putem elektrolitickog obogacéenja da bi se koncentracija tritijjuma dovela na
merljiv nivo, ¢ak iako se meri na niskofonskim broja¢ima. Parametri koji definiSu sam
proces elektrolize su, separacioni faktor, parametar obogacenja i faktor obogacenja i
opisani su u poglavlju 2.1.

1z 59 elektroliza uzoraka padavina i povrSinskih voda koje su uradene tokom 9
godina u periodu od 2001 — 2009. god., u Laboratoriji za zastitu od zrafenja i zaStitu

Zivotne sredine, Institut Vinca, izraCunata srednja vrednost separacionog faktora, o,

po jednacini (2.13), sa razli¢itim krajnjim zapreminama uzoraka je 4,10 [61].

Faktor redukcije zapremine, V; /Vs, bio je u opsegu od 8 do 12. Pored uzoraka u
toku elektrolize vrSi se u dve elektroliticke ¢elije i obogacivanje vodenog rastvora
tritijuma poznate aktivnosti (spike water), tako da na osnovu poznatog separacionog

faktora, a,,, koriS¢enjem jednacine (2.12) moguce je odrediti faktor obogacenja

tritijuma za ostale ¢elije, Z;s, koje sadrZze uzorke nepoznate koncentracije tritijuma.
Srednja vrednost Z;s za 59 elektroliza je 9.

Srednja vrednost parametra obogacenja, P, izraCunatog po jednacini (2.14) je
0,840 £ 0,006 [61], Sto se dobro slaze sa rezultatima za parameter obogacéenja koji su
dobijeni u Jozef Stefan Institutu u Ljubljani, gde srednja vrednost za P iznosi 0,896 +
0,021 [67], zatim sa rezultatima dobijenim u Institutu Ruder Boskovi¢ u Hrvatskoj, P =
0,949 + 0,003 [67], kao i u laboratoriji IAEA u Becu P = 0,964 + 0,006 [33]. Slika 4.1.
predstavlja izraCunate vrednosti parametra obogacenja u funkciji broja elektroliza. Na
osnovu jednacine (2.15) izracunata je srednja vrednost faktora obogacenja tritijuma, Z,
za 59 elektroliza, koja iznosi 5,84 = 0,05 (sa minimalnom vrednos¢u od 4,19 i
maksimalnom od 8,88). Dobijene vrednosti slazu se sa vrednostima od 9,1 (faktor
redukcije zapremine 10) odnosno 15,76, publikovanih od strane Theodorsson-a [68] i
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Saito-a [69], redom. Vrednost za faktor obogacenja, koji je dobijen u laboratoriji IAEA
iznosi 17,02 [33].
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Slika 4.1. Parametar obogacenja u funkciji broja elektroliza

4.2. Tritijum u padavinama u Beogradu

Padavine predstavljaju glavni put za eliminaciju tritijuma iz atmosfere, bilo da je
stvoren prirodnim ili vestackim putem. U Beogradu je zbog postojanja istrazivackih
reaktora u Institutu za nuklearne nauke "Vinca", kao potencijalnih emitera tritijuma,
potrebno pratiti distribuciju tritijuma u padavinama. Uzorci padavina sakupljani su na tri
lokacije u Beogradu: meteoroloska stanica (MS) Zeleno Brdo (ZB) (44°47' geografska
Sirina, 20°32' geografska duzina, nadmorska visina 243.2 m), MS Usek (USEK) (44°47',
20°32', 205 m), 2 km od Instituta Vinca, i u Institutu za Nuklearne Nauke "Vin¢a"
(VINS) (44°47',20°32", 95 m).

Prva merenja tritijuma u padavinama (padavine su sakupljane na ZB), zapoceta
su 1976. god. u Institutu Vincéa, u Laboratoriji za fiziku (danaSnji naziv Laboratorija za
nuklearnu i plazma fiziku), a potom nastavljena u Laboratoriji za zastitu od zracenja i
zaStitu Zivotne sredine.

U ovom radu prikazane su promene vrednosti koncentracije tritijuma u
padavinama na ZB za period od 1985 — avgust 2009. god. (slika 4.2). Sadrzaj tritijuma
kreée se od 0,40 + 0,08 (januar 2007) do 11,5 + 0,8 Bq I (jul 1993) [70]. U nekim
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mesecima nije bilo podataka zbog nedostatka padavina. Srednje mese¢ne koncentracije
za ZB prikazane su na slici 4.3. i kre¢u se od 2,6 Bq I (decembar) do 4,1 Bq I (jun).
Uodljiv je $iroki maksimum u toku letnjih meseci sa tendencijom opadanja u drugim
godiSnjim dobima. Ovakve promene ukazuju na normalne sezonske varijacije sa
izrazenim letnjim maksimumom u junu, koji naj¢eS¢e pocinje od maja meseca, 1 sa
izrazenim minimumom u zimskim mesecima. Ovo odgovara efektu intenzivnog
mesSanja u tropopauzi za vreme prolea. Promene vrednosti koncentracije koje se
deSavaju na ovakav nacin su karakteristicne za distribuciju tritijjuma u Severnoj
hemisferi [8].

Vrednosti koncentracije *H u padavinama na ZB dobijeni za period 1976 — 1984.
god. bile su u opsegu od 1,1 do 18,2 Bq I [71-75].

ZB

- ) LML

O | LI | | LI | LI | | LI | LI LI | | LI | |
19851986 1987 1988 1989 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008 2009 2010

Godina

Slika 4.2. Vrednosti koncentracije *H u mese¢nim padavinama na ZB za period 1985 —
avgust 2009
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Slika 4.3. Srednje mese¢ne vrednosti koncentracije *H u padavinama na ZB za period
1985 - avgust 2009

Pocetkom 1988. god. u Laboratoriji za fiziku i Laboratoriji za zastitu od zracenja
1 zaStitu zivotne sredine, uradena su prva merenja sadrzaja tritijuma u padavinama na
stanici USEK. Srednja godisnja vrednost za period 1988 — 1994. god. bila je 8,8 Bq I*
[76].

Na slici 4.4. prikazane su vrednosti koncentracije tritijjuma u padavinama na
USEK - u za period od 1988 — 1998. god. Merenja na ovoj meteoroloskoj stanici su
ukinuta nakon 1998. god. Sadrzaj tritijuma je u intervalu od 1,5 + 0,2 (septembar 1997)
do 26,5 + 1,9 Bq I"* (decembar 1988) [70]. Srednje mese¢ne vrednosti koncentracije za
USEK prikazane su na slici 4.5. i kreéu se od 5,1 (mart) do 10,4 Bq I (jul). Za razliku
od ZB gde postoji izrazen maksimum u leto, kod USEK-a pored maksimuma u leto
postoje jo$ jedan maksimum u zimu, Sto ukazuje na to da tritijum u padavinama nije
samo stratosferskog porekla (prirodni tritijum), ve¢ da postoji i uticaj proizvedenog
tritijuma (posledica rada istrazivackih reaktora u Institutu Vinca). Takode, treba

napomenuti da se MS USEK nalazi na samo 2 km udaljenosti od Instituta.
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Slika 4.4. Vrednosti koncentracije *H u mese¢nim padavinama na USEK-u za period
1988 — 1998
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Slika 4.5. Srednje mese¢ne vrednosti koncentracije *H u padavinama na USEK-
u za period 1988 — 1998
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Sadrzaj tritijuma u padavinama u VINS-u poc¢eo je da se meri 1988. god. u
Laboratoriji za fiziku, a potom se merio u Laboratoriji za zastitu od zracenja i zastitu
Zivotne sredine. Vrednosti za period 1988 — 1994. god. bile su od 14,0 do 59,4 Bq I*
[76].

Rezultati merenja koncentracije tritijuma u padavinama u VINS — u za period od
1988 — avgust 2009. god. prikazani su na slici 4.6. Sadrzaj tritijuma krece se od 3,4
0,7 (februar 2009) do 74,6 + 3,7 Bq I"* (april 1993) [70]. Dobijene vrednosti za VINS
ukazuju na povecanu koncentraciju tritijuma u odnosu na vrednosti dobijene za ZB, a
vece su 1 od vrednosti dobijene na USEK-u, §to zna¢i da postoji uticaj lokalne
kontaminacije zbog teSkovodnih reaktora RA i RB u Institutu Vinca.

Tokom redovnih kontrola goriva od strane IAEA od 1987. god. prilikom
otvaranja poklopca reaktora dolazi do ispustanja tritijuma u obliku HTO, prvo u halu
reaktora gde su izmerene koncentracije tritijuma u martu, aprilu i maju 2006. god bile
od 1,56 x 10* do 4,05 x 10*> Bq m?. Putem ventilacije odredena koli¢ina HTO se
svakodnevno izbacuje u atmosferu. [23,24]. Medutim, na osnovu izmerenih vrednosti
koncentracije tritijuma u mese¢nim padavinama za mesece mart, april i maj 2006. god.
ne moze se uocCiti porast vrednosti koncentracije u odnosu na one mesece kada nije
otvaran poklopac reaktora. Ovo se i1 ocekuje, s obzirom da se vrednosti koncentracije
mere u zbirnom mesec¢nom uzorku i teSko se moze uociti dnevna promena vrednosti
koncentracije.

Srednje mesecne vrednosti koncentracije za period 1988 — 2009. god. za uzorke
sakupljene u VINS-u prikazane su na slici 4.7. i kre¢u se od 15,1 (mart) do 23,6 Bq I
(avgust). Promena srednjih mese¢nih vrednosti koncentracije sli¢na je kao i na USEK-u,
tj. ne postoji samo jedan izrazen maksimum u leto, ve¢ jo§ jedan u prolece.

Ako se uporede promene vrednosti koncentracije tritijuma na svim mernim
stanicama (slika 4.2., 4.4. i 4.6.), moze se primetiti da koncentracije opadaju sa
udaljenoséu od izvora tritijuma (reaktori u Vinéi), tako da su najveée vrednosti dobijene
u padavinama sakupljenim u VINS-u, zatim u padavinama sakupljenim na USEK-u i
najmanje vrednosti su dobijene za ZB. Rezultati dobijeni za ZB pokazuju tendenciju
aktuelnih globalnih nivoa koji su dobijeni i za druge gradove u Evropi (Zagreb, Be¢ i

Budimpesta) i tipi¢ni su za ovu geografsku Sirina [77].
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Na slici 4.8. su poredenja radi predstavljene vrednosti koncentracije tritijjuma u
Zagrebu i Ljubljani [78], za period od 1976. do 2003. god., gde se vidi da su vrednosti
istog reda veli¢ine kao i nasSe vrednosti dobijene na ZB kao referentnoj meteoroloskoj
stanici (period poredenja je od 1985. god.).

Na osnovu jednacine (2.17) odreden je linearni koeficijent korelacije, r, izmedu
vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama na svim meteoroloskim stanicama.
Dobijena vrednost linearnog koeficijenta korelacije iznosi r = 0,38 izmedu stanica ZB i
USEK, r = 0,55 izmedu stanica ZB 1 VINS, kao i r = 0,51 izmedu stanica USEK i
VINS. Na osnovu dobijenih vrednosti za r vidi se da nema direktne linearne korelacije
izmedu razli¢itih meteoroloskih stanica.

S obzirom da u ovom radu postoje podaci za koncentraciju tritijuma u
padavinama na ZB i za 1986. god. (Sto nije sluc¢aj sa USEK-om i VINS-om, gde
rezultati postoje od 1988. god), kada se desio akcident na Cetvrtom bloku nuklearne
elektrane u Cernobilju 26. aprila 1986. god. i kada je doslo do kontaminacije nizeg sloja
troposfere, mozemo da primetimo na osnovu slike 4.2. da nije doSlo do znacajnog
povecanja koncentracije tritijjuma u padavinama tokom 1986. god. Medutim, u prvoj
dekadi maja meseca 1986. god. merena je koncentracija tritijuma u dnevnim uzorcima
padavina, i vrednosti su bile do 27 Bq I"* [73]. Na slici 4.2. su prikazane koncentracije
za zbirne meseCne uzorke, tako da se ovaj porast ne primecuje. Takode u nekim
Evropskim gradovima u Austriji, Nemackoj, Poljskoj, Svajcarskoj, Irskoj, ali i u Japanu
i Rusiji je pokazano da nije bilo uticaja akcidenta u Cernobilju na povecanje

koncentracije tritijuma u padavinama [28,79,80].
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Slika 4.8. Koncentracije *H u padavinama u Zagrebu i Ljubljani [78],

Radi poredenja sa rezultatima za vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama

na ZB prikazanim u ovoj doktorskoj disertaciji, u tabeli 4.1. prikazane su vrednosti

koncentracije tritijuma u padavinama u svetu. Iz tabele 4.1 se vidi da su koncentracije

dobijene u razli¢itim zemljama sveta nesSto nize u odnosu na vrednosti dobijene za ZB

(referentna meteoroloska stanica). Treba napomenuti da su u tabeli 4.1. date vrednosti

koncentracije tritijuma u padavinama gde nema direktnog uticaja nuklearnih elektrana.

Podatke koji su dobijeni u ovom radu za uzorke koji su sakupljeni na USEK — u i u

VINS - u ne mozemo porediti sa podacima iz tabele 4.1., jer je na ovim lokacijama

(USEK 1 VINS) evidentan uticaj teSkovodnih reaktora koji se nalaze u Institutu Vinca.
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Tabela 4.1. Koncentracije *H u padavinama u svetu

Zemlja Period ispitivanja *H [Bq I''] Literatura
Spanija 2005, 2006 <0,6 [81]
Argentina 2004 0,08 - 2,09 [82]
Hrvatska 1987 — 1996 ~2 [83]
Hrvatska 1996 — 2004 ~1 [84]
Slovenija 1987 — 1996 ~2 [85]
Slovenija 1996 — 2004 ~1 [84]
Japan 1987 - 1991 0,06 — 3,39 [86]
Rusija 1995 - 1997 32-45 [80]
Kipar 1998 — 2002 0,42 [87]
JuZna Koreja 2007 - 2009 0,88 [88]
Poljska 1994 - 1996 1,9-2.2 [89]
Gréka 2004 - 2006 0,9 [90]
Portugalija 2003 - 2005 08-79 [91]
Rumunija 2006 - 2008 1,26 -1,32 [02]
Austrija 1997 - 2002 1,19
Nemacka 1994 2,4
. [93]
Ceska 1994 1,6
Svajcarska 2003, 2004 1,19 -1,79 [94]

4.2.1. Sezonski indeksi

Jedan od parametara za analizu sezonskih varijacija je odredivanje sezonskih
indeksa. Mesec¢ni 1 kvartalni sezonski indeksi za koncentraciju tritijuma u padavinama
na tri lokacije ZB, USEK i VINS, odredeni na naéin opisan u poglavlju 2.2., prikazani
su u tabeli 4.2.

Na ZB gde je koncentracija tritijuma u padavinama najniza u poredenju sa
drugim ispitivanim lokacijama, dobijene vrednosti sezonskih indeksa ukazuju na
maksimalne vrednosti u letnjim mesecima. Vrednosti mese¢nih sezonskih indeksa za
ZB krecu se od 0,80 za decembar do 1,27 za jun. Najvece vrednosti su dobijene u rano
prolece i leto (mesecni sezonski indeksi vec¢i od jedinice), Sto je posledica stratosferskog

porekla ovog radionuklida [84,89]. Poznato je da je stratosfera glavni rezervoar
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tritijuma kako prirodnog tako i proizvedenog koji nastaje kao posledica nuklearnih
proba. Iz stratosfere tritijum ulazi u troposferu uglavnom na srednjim geografskim
Sirinama sa maksimumom u prole¢e. U niZim slojevima troposfere tritijum se meSa sa
vodenom parom, a odatle sa padavinama dospeva na povrSinu Zemlje. Najvece
vrednosti kvartalnih sezonskih indeksa, ve¢ih od jedinice, dobijene su za period prolece
(1,06) i leto (1,17), Sto odgovara maksimalnim vrednostima koncentracije tritijuma
dobijenim u ovom periodu. Dobijene sezonske varijacije karakteristine su za severnu
hemisferu. Sli¢éne sezonske varijacije koncentracije tritijuma u padavinama dobijene su
u Grekoj [90].

Za uzorke padavina sakupljene u VINS-u izraunati mesecni sezonski indeksi
kre¢u se od 0,78 za mart do 1,22 za avgust, §to u potpunosti odgovara minimalnim
odnosno maksimalnim srednjim mesecnim vrednostima koncentracije tritijjuma, koji su
dobijeni za mart i avgust (slika 4.7). Kao i za ZB, za uzorke iz VINS-a mesecni
sezonski indeksi ve¢i od jedinice su dobijeni za period rano prolece — leto. Izracunati
kvartalni sezonski indeksi za VINS su najveci za prolece 1 leto (1,05 odnosno 1,09)

Za USEK mesec¢ni sezonski indeksi krecu se od 0,63 za mart do 1,29 za jul, $to
odgovara minimalnoj vrednosti srednje mesecne koncentracije tritijuma u martu (slika
4.5) 1 maksimalnoj vrednosti srednje mese¢ne koncentracije tritijuma u julu (slika 4.5).
Generalno su najvece vrednosti mesecnih sezonskih indeksa dobijene za leto. Medutim,
pojavljuje se jo§ jedan maksimum u januaru (mese¢ni sezonski indeks je 1,29), Sto
uzrokuje 1 ve¢u vrednost kvartalnog sezonskog indeksa za zimu (1,05), pored vrednosti
koja je veca od jedinice za letnje mesece (1,10) [70]. Dobijena veca vrednost mesecnog
sezonskog indeksa za januar, slaze se sa vetom vredno$¢u srednje mesecne
koncentracije tritijuma za januar, u odnosu na ostale zimske mesece, Sto je prikazano na
slici 4.5.

Poredenja radi u tabeli 4.2 prikazane su i vrednosti mesecnih 1 kvartalnih
sezonskih indeksa, izraCunatih na osnovu vrednosti koncentracije tritijuma u
padavinama sakupljenim u Becu na meteoroloSkoj stanicit HOHE WARTE u Austriji
(48° 14' 55", 16° 21' 24", 203 m) kao jednoj od referentnin meteoroloskih stanica.
Obradeni su rezultati za period od 1985. do 2009. godine. Podaci za koncentraciju

tritijuma u padavinama u Becu za dati period preuzeti su iz reference [77].
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Tabela 4.2. Sezonski indeksi koncentracije *H u padavinama u Beogradu (ZB 1985 -
2009, USEK 1988 - 1997, VINS 1988 — 2009) i u Be¢u (HOHE WARTE 1985 - 2009)
Mesec  XII I I v vV VI VL VI IX X Xl

ZB 080 083 081 09 102 121 127 125 1,07 097 091 0,90
USEK 093 1,29 092 063 107 099 094 1,29 1,07 075 094 1,01
VINS 087 093 094 078 1,18 1,18 0,95 1,08 122 1,08 0,84 0,90
BEC 070 0,71 084 091 107 1,19 131 1,37 1,23 1,02 0,78 0,73

Kvartalno Zima Proleée Leto Jesen
ZB 0,81 1,06 1,17 0,93
USEK 1,05 0,90 1,10 0,90
VINS 0,91 1,05 1,09 0,94
BEC 0,75 1,06 1,30 0,84

Mesecni i kvartalni sezonski indeksi za koncentraciju tritijuma u padavinama
sakupljenim u Becu izracunati su na osnovu srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma
koje su se kretale u opsegu od 1,20 Bq I"* (januar) do 2,33 Bq I"* (jul). Srednje meseéne
vrednosti Koncentracije tritijjuma dobijene za Be¢ malo su nize od vrednosti srednjih
meseénih koncentracija tritijuma u padavinama na ZB, koje su se kretale od 2,6 Bq I'*
(decembar) do 4,1 Bq I"* (jun). Dobijene vrednosti odnose se na period od 1985. do
2009. god.

Mesecni sezonski indeksi za Be€ kre¢u se od 0,70 za decembar do 1,37 za jul,
Sto se poklapa sa vrednostima mese¢nih sezonskih indeksa za ZB (minimalna vrednost
je 0,80 za decembar, dok je maksimalna vrednost 1,27 za jun). Kao i na ZB, i u Becu su
najvece vrednosti za mesecni sezonski indeks dobijene za rano prolece i leto (od 1,02 do
1,37). Kvartalni sezonski indeks veci od jedinice dobijen je za prolece i leto za stanicu u
Becu 1 iznosi 1,06 odnosno 1,30, redom, Sto se skoro u potpunosti poklapa sa
kvartalnim sezonskim indeksima dobijenim za ZB, 1,06 za proleée i 1,17 za leto.

Dobijene sezonske varijacije tritijuma u padavinama, sa maksimumom u prolece
- leto 1 minimumom u zimu na meteoroloskim stanicama HOHE WARTE u BecuiZB u
Beogradu, nedvosmisleno ukazuju da je tritijjum u padavinama na ovim lokacijama

stratosferskog porekla. [84,89].
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4.2.2. Depozicija tritijuma

Da bi odredili depoziciju tritijuma, potrebni su podaci o koli¢inama padavina na
meteoroloSkim stanicama. Za ZB podaci su uzeti iz meteoroloskih godiSnjaka sa sajta
Republickog Hidrometeoroloskog Zavoda Srbije (RHMZ) [56], dok su podaci za
koli¢ine padavina u VINS-u dostupni u Laboratoriji za zaStitu od zracenja i zaStitu
zivotne sredine, Institut Vinca. Koli¢ine padavina na ZB za period 1985 — 2010
prikazane su na slici 4.9., dok su koli¢ine padavina u VINS-u za period 1988 — 2010
prikazane na slici 4.10.

Koli¢ina padavina na ZB kretala se u opsegu od 1,8 1 m® (septembar 1986) do
281,7 I m? (Jul 1999). Najki$niji mesec je jun sa koli¢inom padavina izmedu 25,4 1 m?
(2003) i 214,2 | m? (2001). Na MS VINS koli¢ina padavina je bila izmedu 2,3 (avgust
1993) i 243,6 | m? (jul 1999). Najkisniji mesec je isto kao i na ZB jun, sa koli¢inama
padavina izmedu 12,5 I m™ (2003) i 186 | m? (2001).

Na osnovu koli¢ine padavina 1 vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama
na moguce je izraCunati depoziciju tritijuma na povrSinu zemlje. Koli¢ina tritijuma
deponovana na povrsinu zemlje (u Bq m?) za ZB i za VINS prikazana je u tabelama
4.3. 1 4.4. redom, i kreée se u opsegu od 4 Bq m? (mart 2003) do 1910 Bg m™? (jun
1994) na ZB i u opsegu od 63 Bq m™ (januar 1990) do 4535 Bq m? (jun 1992) u VINS-
u [70]. Zbog veéih vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama u VINS-u u odnosu
na ZB, za VINS su dobijene veée vrednosti deponovanog tritijuma. Takode, mozemo
primetiti da koli¢ina deponovanog tritijuma raste u prvoj polovini godine, od januara do
letnjih meseci, a potom opada u drugoj polovini godine. Letnje kiSe uzrokuju najvecu
depoziciju tritijuma, zbog velike koli¢ine padavina i ve¢ postojeCeg maksimuma u

koncentraciji tritijuma u letnjim mesecima (slika 4.3. 14.7.).
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Tabela 4.3. Koli¢ina tritijuma deponovana na povr$inu zemlje [Bq m?] izradunata na

osnovu koli¢ine padavina i koncentracije tritijjuma u padavinama na ZB

Godina Meseci Godisnja
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 suma

1985 230 230 150 490 470 1070 180 1150 120 150 347 200 4787
1986 390 310 340 380 650 840 670 55 10 246 35 52 3978
1987 383 11 262 199 592 279 223 166 34 57 250 198 2654
1988 122 210 314 147 115 403 74 84 536 180 90 96 2371
1989 16 32 117 155 107 774 34 230 238 268 142 32 2145
1990 20 16 86 253 89 515 222 102 41 140 95 221 1800
1991 127 74 377 267 522 518 803 197 206 589 545 165 4390
1992 59 139 43 370 134 1512 324 109 79 362 383 195 3709
1993 94 169 117 146 504 654 100 185 41 249 276 2535
1994 279 83 233 245 249 1910 410 335 3744
1995 444 416 270 142 1272
1996 75 238 147 133 309 207 81 223 166 31 31 244 1885
1997 43 20 102 89 441 251 65 99 34 129 1273
1998 142 38 79 136 115 69 236 315 284 67 52 1533
1999 104 196 811 57 190 1358
2000 106 141 137 46 184 164 94 44 24 29 934
2001 69 36 80 36 50 231
2002 5 6 7 20 55 110 49 20 29 301
2003 55 9 4 47 41 30 151 46 65 46 8 14 566
2004 37 15 48 55 25 143 123 52 30 13 136 26 703
2005 16 32 86 38 115 93 44 122 19 41 20 122 748
2006 39 27 145 211 132 489 62 347 48 75 144 1719
2007 20 22 40 123 100 71 220 183 264 260 17 1320
2008 18 152 67 58 107 49 180 144 28 98 34 935
2009 48 68 68 66 246 138 79 713

Srednja

mesefna 108 98 140 182 201 463 248 199 145 141 163 116

vrednost
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Tabela 4.4. Koli¢ina tritijuma deponovana na povrinu zemlje [Bq m?] izradunata na

osnovu koli¢ine padavina i1 koncentracije tritijuma u padavinama u VINS-u

Godina Meseci Godisnja
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 suma

1988 1435 456 1056 1607 816 477 1167 7014
1989 228 404 728 1914 1840 2330 504 1391 932 699 1363 441 12774
1990 63 631 551 1020 727 2972 1531 1125 548 878 968 1346 12360
1991 517 456 1294 882 2527 1194 3350 1611 755 2878 1172 999 17635
1992 467 1305 528 1579 1216 4535 1980 279 1058 2483 1677 972 18079
1993 471 548 885 2380 886 1146 745 557 2997 920 901 1870 14306
1994 1224 433 603 2254 1398 4024 888 1208 1436 1978 15446
1995 825 752 4138 3623 1837 1562 3348 3407 490 22669
1996 389 788 919 754 2063 437 879 1146 1218 835 312 9740
1997 661 818 101 1167 547 1016 1885 1295 219 1069 347 1250 10375
1998 772 93 1032 575 1447 1023 753 995 868 846 8404
1999 713 721 224 1532 1104 1251 4073 109 820 1539 12086
2000 288 394 932 456 837 950 933 5543
2001 705 226 342 1359 585 2511 2106 2305 1275 603 12217
2002 158 141 390 963 1067 1220 651 538 3n 809 6408
2003 342 97 617 988 406 353 378 3181
2004 675 483 373 867 1209 1368 838 657 315 554 810 539 8688
2005 285 477 543 523 646 1320 856 1342 403 811 978 8184
2006 349 699 1253 1128 497 1560 1064 1512 571 535 304 9472
2007 384 733 996 719 1157 892 1081 622 995 431 8010
2008 232 654 679 582 602 740 534 297 216 253 527 5316
2009 290 288 389 584 1481 714 387 4133

Srednja

mesefna 483 601 565 1324 1137 1692 1357 1077 1118 1029 808 929

vrednost
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U tabeli 4.5 prikazan je odnos po mesecima izmedu koli¢ine deponovanog

tritijuma za VINS 1 koli¢ine deponovanog tritijuma dobijene za ZB kao referentne

meteoroloSke stanice. 1z tabele 4.5 se moze videti da je vrednost za koli¢inu

deponovanog tritijuma na povrsinu zemlje u VINS-u veéa u svim mesecima u odnosu

na deponovani tritijum izracunat za ZB, za period od 1988. do 2009. god. Taj odnos se

kre¢e od 1,1 (jul 1993) do 48,4 (maj 2004). Koli¢ina deponovanog tritijuma zavisi od

koncentracije tritijuma u padavinama, a samim tim Sto su vrednosti za koncentraciju

tritijuma u padavinama sakupljenim u VINS-u veée u odnosu na ZB, i za o¢ekivati je da

deponovani tritijum na povrSinu zemlje ima vecu vrednost za VINS nego za ZB.

Tabela 4.5. Odnos koli¢ine tritijuma deponovanog na povrsinu zemlje u VINS-u i na

/B
Godina Meseci

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
1988 3,6 6,2 12,6 3,0 4,5 53 12,2
1989 14,3 12,6 6,2 12,4 17,2 3,0 14,8 6,1 3,9 2,6 9,6 13,8
1990 3,2 39,4 6,4 4,0 8,2 58 6,9 11,0 13,4 6,3 10,2 6,1
1991 4,1 6,2 3,4 3,3 4,8 2,3 4,2 8,2 3,7 4,9 2,2 6,1
1992 7.9 9,4 12,3 4,3 9,1 3,0 6,1 2,6 13,4 6,9 4,4 50
1993 50 3,2 20,3 6,1 2,3 1,1 5,6 16,2 22,4 3,6 6,8
1994 4,4 5,2 2,6 9,2 5,6 2,1 2,2 3,6
1995 75 8,2 35
1996 5,2 33 6,3 57 6,8 2,1 10,9 51 7,3 26,9 10,1
1997 15,4 40,9 54 11,4 4,3 5,2 3,4 10,8 10,2 9,7
1998 5,4 2,4 13,1 4,2 12,6 14,8 3,2 3,2 3,1 12,6
1999 6,9 3,7 50 19
2000 2,7 2,9 9,9 4,6 21,6 32,2
2001 30,5 28,8 35,4
2002 31,6 20,1 19,5 19,4 111 32,6 18,6
2003 6,2 24,3 13,1 6,5 6,2 44,1 27
2004 18,2 32,2 7.8 15,8 48,4 9,6 6,8 12,6 10,5 42,6 6,0 20,7
2005 17,8 14,9 6,3 13,8 5,6 14,2 19,5 11,0 21,2 19,8 8,0
2006 8,9 25,9 8,6 53 38 3,2 17,2 4,4 11,9 7,1
2007 19,2 33,3 24,9 58 11,6 12,6 4,9 2,4 3,8 25,4
2008 12,9 4,3 10,1 10,0 5,6 15,1 3,0 2,1 7,7 2,6 15,5
2009 6,0 4,2 57 8,8 6,0 52 4,9
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Izradunati linearni koeficijent korelacije izmedu vrednosti kocentracije *H u
padavinama 1 koli¢ine padavina na ZB je r = -0,07, dok je izmedu kocentracije °H i
koli¢ine padavina u VINS-u r = -0,35. Ovo ukazuje da nema korelacije izmedu koli¢ine
padavina i vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama. MoZzemo zakljuéiti da
koncentracija *H u padavinama na obe lokacije ne zavisi od koli¢ine padavina, ve¢ od
porekla i karakteristika vazdusnih masa u kojima se padavine formiraju.

Ako se posmatra linearna korelacija izmedu koli¢ine deponovanog tritijuma na
povrsinu zemlje za lokacije ZB i VINS, dobija se da je vrednost linearnog koeficijenta
korelacije r = 0,75. Kada linearni koeficijent ima vecu vrednost (r > 0,60), moze se
izvrSiti testiranje znaCajnosti sracunatog linearnog koeficijenta korelacije. Granica

sigurnosti linearnog koeficijenta korelacije racuna se kao:

|, =rzt (k)o, (4.1)

14

gde je ty(k) vrednost promenljive Studentove t raspodele za verovatnocu y i broj

stepeni slobode k (k = n - 1), o, je srednja greska izabrane veli¢ine r (o, :1/\/E).
U praksi se dobijeni koeficijent linearne Kkorelacije testira, tj. uvode se dve

provere: da li se koeficijent linearne korelacije znacajno razlikuje od nule, i da li se

znacajno razlikuje od neke zadate vrednosti p . U prvom slucaju koristi se Studentov t

test, i koeficijent t se racuna kao:

(4.2)

U naSem sluc¢aju za r = 0,75 i za n = 260 dobijamo t = 18,21. Na osnovu praga
znacajnosti a = 0,05 =5 % i broja stepeni slobode n — 2, kriterijum za prihvatanje nulte

hipoteze je |t| > T,,,, 9de je T,,, slucajna promenljiva koja se pokorava
Studentovom zakonu raspodele [38]. Dakle mozemo zakljuciti da je u naSem slucaju
|t :18.2]4 > Tyy 058 (1,685) [38] 1 da se dobijeni linearni koeficijent korelacije znacajno

razlikuje od nule.
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U drugom slucaju, kada se testira da li se dobijeni linearni koeficijent korelacije
razlikuje od neke unapred zadate vrednosti, pomoc¢u FiSerove transformacije, racunaju

se nove slu¢ajne promenljive:

zrziln(“—r] (4.3)
2 \1-r

1. (1+p
z,=—In| —— 4.4
"2 (1—p] 4

Cija je standardna devijacija o, =1/4/n—3. Na osnovu ovih promenljivih formira se

z

nova promenljiva, u:

u=——2=~ (4.5)

koja sledi normalan zakon raspodele. Ako je ispunjen uslov da je r = p prihvata se
nulta hipoteza na pragu znacajnosti ¢ =5 %, ako je |u| < 1,96 [95]. U nasem slucaju,
za r = 0,75, dobijamo da je z- = 0,39. Ako stavimo da je p= 0.8 dobijamo da je
z,=0.44, dok je o, =0,06. Na kraju za u dobijamo da je -0,83. Dakle uf <1.96 i

prihvata se nulta hipoteza da se r statisti¢ki beznacajno razlikuje od 0,8.
4.2.3. Indeks simetrije

Na slikama 4.11.a, 4.12.a i 4.13.a prikazane su krive normiranih vrednosti
koncentracija (normirane su srednje mese¢ne vrednosti koncentracija tritijuma u
padavinama u odnosu na maksimalnu vrednost srednje mesecne koncentracije koja za
ZB iznosi 4.1,Bq I'', za USEK 10,4 Bq I'" i za VINS 23,6 Bq I'"). Slike 4.11.b, 4.12.b i
4.13.b predstavljaju prve izvode normiranih koncentracija u funkciji vremena.
Maksimumi na datim slikama pod b), odgovaraju prevojnim (infleksionim) tackama na
krivama normiranih koncentracija u funkciji vremena, Sto je u saglasnosti sa teorijskom

postavkom prikazanom u poglavlju 2.5. Kao Sto se moze videti sa datih slika, sve krive
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se karakteriSu svojim svojstvenim oblicima, tako da za posmatrane lokacije krive se po
obliku medusobno razlikuju. Na slici 4.14 su predstavljene sve tri krive prvog izvoda
normiranih koncentracija za lokacije ZB, USEK i VINS, radi preglednijeg poredenja
promena vrednosti prvih izvoda sa vremenom. Tok promene prvog izvoda na stanici

USEK prati tok promene prvog izvoda na stanici VINS.

ZB

o
N
I

(b)

dc(3H)/dt[((Bq I_l)(Mesec)_l)]
o o
o ()
1 1

o O
N =
1

=

o
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oo
©
=
o
=
[N
=
()

Slika 4.11. a) Vrednosti normiranih srednjih mese¢nih vrednosti koncentracije tritijuma

i b) prvi izvod krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji vremena za ZB
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dc(3H)/dt[((Bq I_l)(Mesec)_l)]

Chorm

0,2 -
0,14
0,0
0,14
0,24

USEK
(b)

-0,3
1,0 ~

0,9+
0,8
0,7
0,6
0,5

0,4

Mesec

Slika 4.12. a) Vrednosti normiranih srednjih mese¢nih vrednosti koncentracije tritijuma

i b) prvi izvod krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji vremena za USEK

dc(3H)/dt[((Bq I_l)(Mesec)_l)]

o
nN
]

o
=
1

o
[=)
|

-0,1_

VINS (b)

@

Mesec

Slika 4.13. a) Vrednosti normiranih srednjih mese¢nih vrednosti koncentracije tritijuma

i b) prvi izvod krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji vremena za VINS
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Slika 4.14. Prvi izvod (dc(*H)/dt) krivih normiranih vrednosti koncentracije tritijuma u
funkciji vremena za lokacije ZB, USEK i VINS

Na slici 4.15. prikazani su drugi izvodi. krivin normiranih koncentracija
tritijuma u funkciji vremena na razliitim lokacijama. Minimum na krivoj drugog
izvoda za ZB odgovara maksimalnoj vrednosti srednje mesecne vrednosti koncentracije
tritijuma u junu (slika 4.3.). Minimumi na krivama drugog izvoda za USEK i VINS
odgovaraju maksimalnim vrednostima srednjih mese¢nih koncentracija tritijjuma, dok
maksimumi na krivama drugog izvoda odgovaraju minimalnim vrednostima srednjih
mesecnih koncentracija prikazanih na slikama 4.5.14.7.

Indeks simetrije izraCunat na osnovu jednacine (2.19) za sve tri lokacije
predstavljen je u drugoj koloni tabele 4.6. Njegove vrednosti varijaju u zavisnosti od

lokacije uzorkovanja padavina. Da bi se fizicki povezao indeks simetrije sa
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eksperimentalno dobijenim srednjim mese¢nim vrednostima koncentracije tritijuma

koristi se sledeca jednacina:

CUVE (4.6)
gde je <C(3H )> srednja vrednost srednjih meseénih vrednosti koncentracije tritijuma (Bg
I, F,, — faktor proporcionalnosti, n ima isto znacenje kao i ranije. Dobijene vrednosti

za <C(3H )> I R, prikazane su u trecoj i etvrtoj koloni tabele 4.6.

Tabela 4.6. Vrednosti indeksa simetrije, srednjih vrednosti srednjih mese¢nih

koncentracija tritijuma 1 izraCunate vrednosti faktora proporcionalnosti

Lokacija n <c(3H )> [Bq I'] Fs,
ZB 4,96 3,20 0,65
USEK 9,06* 7,97 0,88
VINS 5,08* 19,39 3,82

*Kumulativne vrednosti indeksa simetrije n, + n, dobijene sa krivih drugog izvoda

Na osnovu izracunatih vrednosti za faktor proporcionalnosti mozemo videti iz
tabele 4.6. da on predstavlja merilo povecane koncentracije tritijuma na datoj lokaciji, tj.
najvec¢a vrednost od 3,82 je dobijena za VINS gde su dobijene najvece vrednosti

koncentracije tritijuma u odnosu na druge ispitivane lokacije.
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Slika 4.15. Drugi izvod (d?c(*H)/dt?) krivih normiranih vrednosti koncentracije tritijuma
u funkeiji vremena na razli¢itim lokacijama. Na slici su strelicama oznacene pozicije
pikova koji su kori$¢eni za ra¢unanje indeksa simetrije (a) — ZB, b) - USEK i C) -
VINS). Crvenim strelicama su obelezeni maksimumi na krivama drugog izvoda dok su

crnim strelicama obelezeni minimumi na krivama drugog izvoda
4.3. Tritijum u povrSinskim vodama u Beogradu

Usled moguc¢e kontaminacije Save 1 Dunava tritijumom koji moZe dospeti u reke
putem padavina, a i zbog niza nuklearnih elektrana na obalama ovih reka, vazno je
ispitivati njegov sadrzaj, narocito zbog toga $to se Beograd snabdeva vodom za pice iz
Save i Dunava. Mesto uzorkovanja vode na Savi je Maki$ i na Dunavu u Vin¢i. Uzorci
za analizu uzimani su na mestima sa kojih se normalno kontrolise kvalitet voda.

Ispitivanje sadrZaja tritijuma u potoku Mlaka je takode veoma bitno, jer se potok uliva u
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Dunav (u Vinci), preko Bolecice, a sam potok protice pored istrazivackog reaktora u
Institutu Vinca, tako da moZe do¢i do kontaminacije Dunava.

Promena koncentracije tritijuma u Savi prikazana je na slici 4.16 za period od
1985. do 2009. Sadrzaj tritijuma krece se od 0,40 + 0,12 (novembar 2003) do 10,7 + 1,3
Bq I (januar 1986), i opada globalno ako se posmata ceo period od 1985. do 2009. god.
U periodu od 1985. do 1991. god. prisutan je pad vrednosti koncentracije tritijuma, dok
u periodu od 1991. do 1993. god. postoji porast koncentracije, i zatim ponovo sadrzaj
tritijuma opada do 2009. god.

Srednje mese¢ne vrednosti koncentracije za Savu prikazane su na slici 4.17. i
kreéu se od 3,1 (decembar) do 4,7 Bq I'* (jun). Kao i kod padavina na ZB, uo&ljiv je
Sirok maksimum srednjih mese¢nih koncentracija za vreme letnjih meseci. Distribucija
tritijuma u Savi je pod uticajem tritijumskog sadrzaja u padavinama ali i
hidrometeoroloskih uslova (slivno podrucje reke, protok, itd.) [75]. Sli¢na raspodela
dobijena je za srednje mese¢ne koncentracije u Savi za period 1976-1983 [75]. Sadrzaj
tritijuma u Savi za vreme letnjeg maksimuma (maj - avgust) je oko 12 % viSi u
poredenju sa sadrzajem u padavinama na ZB. U ostalom delu godine (izuzev januara i
februara gde je sadrZaj *H u Savi veéi za 30 % nego u padavinama) sadrZaj u Savi je
ve¢i nego onaj u padavinama za oko 11 %. Koncentracija *H u Savi u Beogradu za
period 1976 — 1984 bila je od 1,04 — 16,69 Bq I [71].

Za razliku od Save, u Dunavu su dobijene vece vrednosti koncentracije tritijuma
i kre¢u se od 0,40 + 0,12 (mart 2003) do 13,2 + 1,6 Bq I'* (februar 1992). Cinjenica da u
Dunavu ima viSe sadrzaja tritijuma nego u Savi, ukazuje da tritijum u Dunav dospeva u
znatnoj meri iz drugih izvora lociranih uzvodno. Raspodela koncentracije tritijuma u
Dunavu prikazana je na slici 4.18 za period od 1986 do 2009. Pocevsi od 1986. god.
koncentracija tritijuma opada do 1989. god. kada se zapaza porast koncentracije usled
otvaranja nove nuklearne elektrane u Ceskoj [28]. Od 1995. god. sadrzaj tritijuma u
Dunavu ponovo opada.

Srednje mesecne vrednosti koncentracije za Dunav prikazane su na slici 4.19. i
kreéu se od 3,4 (decembar) do 5,7 Bq I"* (jun). Kao i kod Save, i za Dunav se uo¢ava
maksimum srednjih mese¢nih koncentracija u letnjim mesecima, tako da je tok promene
vrednosti koncentracije tritijuma u Savi 1 Dunavu sli¢an. Postoji blagi porast srednjih

mesec¢nih koncentracija u januaru, februaru i aprilu Sto remeti normalnu sezonsku
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raspodelu. Koncentracija *H u Dunavu u Beogradu za period 1976 — 1984 bila je od 2.0
- 18,12 Bq I [71].
Akcident u Cernobilju 1986. god. nije uticao na zna¢ajno povecanje

koncentracije tritijuma u povrsinskim vodama Savi i Dunavu (slike 4.16. i 4.18.).

SAVA

0 T o r ot rr Tt v r T
19851986 1987 19881989 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008 2009

Godina

Slika 4.16. Vrednosti koncentracije *H u Savi za period 1985 — 2009
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Slika 4.17. Srednje mese¢ne vrednosti koncentracije °H u Savi za period 1985 —
2009.

Sadrzaj tritijuma u potoku Mlaka za period 1990 — jul 2009. prikazan je na slici
4.20. i kreée se od 8,51 + 1,5 Bq I'* (april 2009) do 133,8 + 22,7 Bq I (januar 1993).
Dobijene vrednosti za Mlaku ukazuju na povecanu koncentraciju tritijuma u odnosu na
vrednosti dobijene u povrSinskim vodama Savi i Dunavu, §to znaci da postoji uticaj
lokalne kontaminacije zbog teSkovodnih reaktora RA i RB u Institutu Vinca na sadrzaj
tritijuma u Mlaki. Medutim tokom celog perioda ispitivanja u uzorcima iz Mlake,
uocava se trend opadanja sadrzaja tritijuma, tako da je koncentracija nakon 2000. god,
skoro Cetiri puta mnaja nego Sto je bila devedesetih godina, $to je posledica odsustva
rada reaktora RA.

Promene srednjih mese¢nih vrednosti koncentracija prikazane su na slici 4.21. i
kreéu se od 32,6 (jul) do 45 Bq I (novembar). Tok promene ovih vrednosti ne ukazuje

na sezonske varijacije koje su karakteristi¢ne za stratosfersko poreklo tritijuma.
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Slika 4.18. Vrednosti koncentracije *H u Dunavu za period 1986 — 2009
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Slika 4.19. Srednje mese¢ne vrednosti koncentracije *H u Dunavu za period 1986 —

2009
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Slika 4.20. Vrednosti koncentracije *H u potoku Mlaka za period 1990 — jul 2009
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Slika 4.21. Srednje mese&ne vrednosti koncentracije *H u Mlaki za period 1990 — jul
2009
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Linerani koeficijent korelacije, r, izmedu koncentracije tritijuma u povrSinskim
vodama za razliCite lokacije pokazuje da se vrednosti koncentracije dobijene za Savu
mogu korelirati sa vrednostima dobijenim za Dunav (r = 0,64) i Mlaku (r = 0,65).
Linearni koeficijent korelacije za Dunav i Mlaku iznosi r = 0,61. Kada linearni
koeficijent ima vecu vrednost (r > 0,60), moze se izvrSiti testiranje znacajnosti
sracunatog linearnog koeficijenta korelacije.

Za dobijeni, r = 0,64, izmedu Save i Dunava, a za n = 288, na osnovu jednacine
(4.2) dobijamo da je [t =14,09| > T ,, (1,685) [38] i da se dobijeni linearni koeficijent
korelacije znacajno razlikuje od nule. U drugom slucaju, kada se testira da li se dobijeni
linearni koeficijent korelacije razlikuje od neke unapred zadate vrednosti, u ovom
sluc¢aju p= 0.7, na osnovu jednacine (4.5) dobijamo da je promenljiva U u ovom slucaju
u = -1,84, dakle |u| < 1.96 i prihvata se nulta hipoteza da se r statisticki beznacajno
razlikuje od 0,7.

Za dobijeni linearni koeficijent korelacije, r = 0,65, izmedu Save i Mlake, a za n
= 235, dobijamo da je |t =13,06| > T, ,;; (1,685) i da se dobijeni linearni koeficijent
korelacije znacajno razlikuje od nule. Za zadato p= 0.7, dobijamo da je u = -1,40,
dakle |u| < 1.96 i prihvata se nulta hipoteza da se r statisticki beznacajno razlikuje od
0,7.

Za dobijeni linearni koeficijent korelacije, r = 0,61, izmedu Dunava i Mlake, a
za n = 235, dobijamo da je [t=1175 > T, (1,685) i da se dobijeni linearni
koeficijent korelacije zna¢ajno razlikuje od nule. Za zadato p = 0.65, dobijamo da je u
= -1,01, dakle |u| < 1.96 i prihvata se nulta hipoteza da se r statisticki beznacajno

razlikuje od 0,65.

Radi poredenja podataka, u tabeli 4.7. date su vrednosti koncentracije tritijjuma u
povrSinskim vodama u svetu. Uocavaju se razlike izmedu koncentracija tritijuma
merenih u rekama u ¢ijim okolinama se nalaze nuklearne elektrane 1 koncentracija

tritijuma u rekama gde nema uticaja elektrana.
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Tabela 4.7. Koncentracije *H u povrsinskim vodama u svetu. U nekim sluajevima nivo

*H je povisen usled uticaja nuklearnih elektrana

) Period 3 L .
Zemlja Reka o H[Bgl-] Komentar Literatura
ispitivanja
Srbija Dunav 2010 15-3 [96]
Rumunija Dunav 2006 - 2008 1,88 [92]
Bugarska Dunav 2003 1,7-3,0 [97]
B 1988, 1989 7-28 Uticaj nuklearne elektrane [98]
Slovenija Sava 5
1987 - 1996 1,5-10 Krsko [85]
Hrvatska Sava 2010 0,7 [99]
Uticaj nuklearne elektrane
1993,1994 Do 30 ] [100]
Creys - Malville
Rhone
Nuklearna elektrana Creys —
Francuska 2002, 2003 1,56 - 1,59 ] [101]
Malville zatvorena 1998
Doubs Svajcarska industrija satova
1993, 1994 80 [100]
(Chaux de Fonds)
. Uticaj nuklearne elektrane
Belgija Meuse 2007 10-28 ) [100]
Tihange
B ] Uticaj nuklearne elektrane
Portugalija Tejo 2003 - 2005 3,56-20,6 L. [91]
Almaraz u Spaniji
Uticaj nuklearne elektrane
Tagus 2001 15-121 [97]
L Almaraz
Spanija _
Uticaj nuklearne elektrane
Ebro 1990 - 1993 Do 117 [102]
Asco
. Uticaj nuklearne elektrane
Ceska Vitava 2001 - 2005 do 26,6 ] [103]
Temelin
Kipar 1998 - 2002 0,54 [87]
Poljska Vistula 1994 - 1999 04-25 [89]

Vrednosti koncentracija tritijuma prikazanih za Dunav u Srbiji [96] u tabeli 4.7.

odnose se na mesta uzorkovanja koja nisu obradena u ovoj disertaciji, a to su Novi Sad,

Apatin, Zemun, Negotin i granica Srbije, Rumunije i Bugarske. Ostale vrednosti za

Dunav u Rumuniji i Bugarskoj slazu se sa naSim vrednostima koncentracije tritijuma u

Dunavu (mesto uzorkovanja Vinca). Sadrzaj tritijuma u Savi u Beogradu je niZi nego u

Sloveniji i Hrvatskoj (tabela 4.7.) gde postoji uticaj nuklearne elektrane Krsko. U
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drugim zemljama prikazanim u tabeli 4.7. gde postoji uticaj nuklearnih elektrana,

sadrzaj tritijuma u rekama krece se i do 121 Bq 1™ (Spanija).

4.3.1. Sezonski indeksi

Mesec¢ni i kvartalni sezonski indeksi za koncentraciju tritijuma u povrSinskim
vodama na tri lokacije Sava, Dunav 1 Mlaka odredeni na na¢in opisan u poglavlju 2.2.,
prikazani su u tabeli 4.8.

Za Savu, gde je koncentracija tritjjuma najniza u poredenju sa drugim
ispitivanim lokacijama za povrSinske vode, sezonske varijacije tritijuma ukazuju na
stratosfersko poreklo ovog radionuklida [84,89] tj. distribucija tritijuma u Savi je pod
uticajem tritijumskog sadrzaja u padavinama, uprkos nuklearnoj elektrani Krsko
lociranoj uzvodno. Najvece vrednosti mesecnih sezonskih indeksa, vecih od jedinice,
dobijene su za period maj — avgust i u tom periodu kre¢u se od 1,05 do 1,26, §to
odgovara maksimalnim vrednostima srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma
dobijenim u ovom periodu (slika 4.17.). Medutim, u januaru i februaru su takode
dobijene viSe vrednosti mesecnog sezonskog indeksa (1,01 1 0,99) Sto odgovara nesto
viSim vrednostima srednjih mese¢nih koncentracija u ova dva zimska meseca. Dobijeni
kvartalni sezonski indeksi za Savu pokazuju maksimum u leto (1,12) i minimum u jesen
(0,93).

Za uzorke vode iz Dunava, izraCunati mesecni sezonski indeksi kre¢u se od 0,72
za decembar do 1,22 za jun.§to se u potpunosti slaze sa minimalnom vrednoscu srednje
meseéne koncentracije tritijuma u Dunavu za decembar, koja iznosi 3,4 Bq I i
maksimalnom vrednoiéu od 5,7 Bq I" za jun. Takode pojavljuju se i dve vrednosti
mesecnog sezonskog indeksa vece od jedinice za januar i februar Sto remeti normalnu
sezonsku varijaciju, tj. ukazuje na kontaminaciju Dunava tritijumom, usled nuklearnih
elektrana koje se nalaze na Dunavu. Dobijeni kvartalni sezonski indeksi pokazuju
maksimum u leto (1,04) i minimum u zimu (0,95).

Za uzorke sakupljene u potoku Mlaka najniza vrednost izraCunatog mesecnog
sezonskog indeksa je 0,84 za jul, Sto se slaze sa minimalnom vredno$¢u srednje
mese&ne koncentracije tritijuma u Mlaki za jul koja iznosi 32,6 Bq I*. Najveéa vrednost

mesecnog sezonskog indeksa dobijena je za novembar i iznosi 1,17, Sto se slaze sa
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maksimalnom vredno3éu srednje meseéne koncentracije u novembru (45 Bq I™).
MozZemo rec¢i na osnovu izracunatih sezonskih indeksa, da tritijum u uzorcima iz Mlake
nikako nije prirodan, ve¢ je proizvedeni, s obzirom na ¢injenicu da se uzorci iz Mlake
koji se Kkoriste za analizu tritijuma sakupljaju neposredno pored istrazivackog reaktora
RA u Institutu Vinca, tako da je u ovim uzorcima evidentan uticaj teSkovodnih reaktora

na sadrzaj tritijuma.

Tabela 4.8. Sezonski indeksi koncentracije *H u povrsinskim vodama u Beogradu
(SAVA 1985 - 2009, DUNAYV 1986 - 2009, MLAKA 1990 — jul 2009)
Mesec  XII | I ur v v VL VI vl IX X Xl
SAVA 082 101 099 086 090 113 126 1,06 105 094 094 0,90
DUNAV 0,72 107 1,05 09 107 095 122 1,04 087 097 098 098
MLAKA 1,12 101 104 091 103 089 092 084 1,06 099 104 1,17

Kvartalno Zima Proleée Leto Jesen
SAVA 0,94 0,96 1,12 0,93
DUNAV 0,95 0,99 1,04 0,98
MLAKA 1,06 0,94 0,94 1,07

4.3.2. Indeks simetrije

Na slikama 4.22.a, 4.23.a i 4.24.a prikazane su krive normiranih vrednosti
koncentracija (normirane su srednje mesecne vrednosti koncentracija tritijuma u
povrsinskim vodama u odnosu na maksimalnu vrednost srednje mese¢ne koncentracije
koja za SAVU iznosi 4.7,Bq I, za DUNAV 5,7 Bq I'" i za MLAKU 45 Bq I™". Slike
4.22.b, 4.23.b i 4.24b predstavljaju prvie izvode normiranih vrednosti koncentracija u
funkciji vremena. Maksimumi na datim slikama pod b), odgovaraju prevojnim
(infleksionim) taCkama na krivama normiranih koncentracija u funkciji vremena. Krive
se razlikuju po obliku za sve tri ispitivane lokacije. Na slici. 4.25. su predstavljene sve
tri krive prvog izvoda normiranih koncentracija za lokacije Sava Dunav i Mlaka.

Na slici 4.26. prikazani su drugi izvodi. krivin normiranih koncentracija
tritijuma u funkciji vremena na razli¢itim lokacijama. Za Savu, minimum na krivoj
drugog izvoda odgovara maksimalnoj vrednosti srednje mesecne koncentracije u junu,
dok maksimum za mart na krivoj drugog izvoda odgovara minimalnoj vrednosti srednje

meseéne koncentracije u martu. Drugi maksimum na krivoj drugog izvoda bi trebao da
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bude za decembar, jer je za taj mesec dobijena minimalna srednja mesecna
koncentracija tritijuma od 3,1 Bq I'* (slika 4.17.), ali kako kriva na 12-om mesecu ima
prekid, taj maksimum se ne vidi.

Za Dunav, minimum na krivoj drugog izvoda odgovara maksimalnoj vrednosti
srednje mese¢ne koncentracije za jun (5,7 Bq I'"), dok maksimum na krivoj drugog
izvoda odgovara niskoj vrednsoti srednje mesecne koncentracije u avgustu (slika 4.19.).
Drugi maksimum na krivoj drugog izvoda nbi trebao da se pojavi za decembar, kada je
dobijena najniza vrednost srednje meseéne koncentracije, 3,4 Bq I''; ali kako kriva ima
prekid maksimum se ne vidi.

Za Mlaku, minimumi na krivoj drugog izvoda (slika 4.26.) odgovaraju niskim
vrednostima srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma (slika 4.21.), dok maksimumi na

krivoj drugog izvoda odgovaraju minimalnim vrednostima srednjih mesecnih

koncentracija.
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Slika 4.22. a) Vrednosti normiranih srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma i b) prvi

izvod krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji vremena za Savu
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Slika 4.23. a) Vrednosti normiranih srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma i b) prvi

izvod krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji vremena za Dunav
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Slika 4.24. a) Vrednosti normiranih srednjih meseénih koncentracija tritijuma i b) prvi

izvod krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji vremena za Mlaku
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Slika 4.25. Prvi izvod (dc(®*H)/dt) krivih normiranih koncentracija tritijuma u funkciji

vremena za lokacije Sava, Dunav i Mlaka

Izracunati indeks simetrije, n, za sve tri lokacije predstavljen je u drugoj koloni

tabele 4.9. Njegove vrednosti varijaju u zavisnosti od lokacije, i ima najveéu vrednost za

uzorke iz Mlake. Srednja vrednost srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma, <C(3H )> i

faktor proporcionalnosti, F, , izratunat na osnovu jednacine (4.6) dati su u trecoj |

cetvrtoj koloni tabele 4.9.
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Tabela 4.9. Vrednosti indeksa simetrije, srednjih vrednosti srednjih mese¢nih

koncentracija tritijuma 1 izraCunate vrednosti faktora proporcionalnosti
Lokacija n <c(3H )> [Bq ] R,
SAVA 1,68 3,70 2,20
DUNAV 2,04 4,60 2,27
MLAKA 4,59 38,68 8,43

Na osnovu izracunatih vrednosti za faktor proporcionalnosti mozemo videti iz

tabele 4.9. da on predstavlja merilo povecane koncentracije tritijuma na datoj lokaciji, tj.

najvec¢a vrednost od 8,43 je dobijena za Mlaku gde su dobijene najveée vrednosti
koncentracije tritijuma u odnosu na druge ispitivane lokacije.
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o —— DUNAV
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2 | (b)
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'; 0) ‘ (c)
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Slika 4.26. Drugi izvod (d?c(*H)/dt?) krivih normiranih koncentracija tritijuma u

funkciji vremena na razli¢itim lokacijama. Na slici su strelicama oznacene pozicije

pikova koji su koris¢eni za ra¢unanje indeksa simetrije (a) — SAVA, b) — DUNAV ic) -
MLAKA). Crvenim strelicama su obelezeni maksimumi na krivama drugog izvoda dok

su crnim strelicama obelezeni minimumi na krivama drugog izvoda
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4.3.3. Procena efektivne doze

S obzirom na c¢injenicu da stanovniStvo u Beogradu koristi vodu uzetu i1
preradenu od reka Save 1 Dunava za pice, izraCunata je efektivna doza usled unosa
tritijuma ingestijom, na osnovu dobijenih koncentracija tritijuma u Savi i Dunavu,
koris¢enjem jednacine (2.20), za razliCite starosne grupe. Rezultati su prikazani u tabeli

4.10.

Tabela 4.10. Efektivna doza usled unosa °H ingestijom iz vode za piée iz Save i
Dunava za period 1985 — 2008

Eing [USV g7
Godina ng [USV Q7]

Sava Dunav

<1 1-2 2-7 7-12 12-17  >17 <1 1-2 2-7 7-12 12-17 >17

1985 0,099 0,104 0,067 0,050 0,061 0,081
1986 0,100 0,105 0,068 0,050 0,062 0,082 | 0,149 0,156 0,101 0,075 0,092 0,122
1987 0,066 0,069 0,045 0,033 0,041 0,054| 0083 0087 0,05 0042 0051 0,068
1988 0,071 0,075 0,048 0,036 0,044 0,058 | 0,094 0,099 0,064 0,047 0,058 0,078
1989 0,048 0,051 0,033 0,024 003 0,040 | 0,093 0,097 0,063 0,047 0,057 0,076
1990 0,049 0,052 0,033 0,025 0,03 0,040 | 0062 0,066 0,042 0031 0,039 0,051
1991 0,000 0,095 0,061 0,045 0,05 0074|0126 0133 0,086 0,064 0,078 0,104
1992 0,089 0,094 0,061 0,045 0,05 0073|0139 0146 0,094 0,070 0,08 0,114
1993 0,087 0,091 0,05 0,044 0,054 0071|0130 0,136 0,088 0,065 0,080 0,106
1994 0,082 0,08 005 0041 0,051 0,067 | 04157 0,165 0,106 0,079 0,097 0,129
1995 0,077 0,081 0,052 0,03 0048 0063|0084 0084 0,054 0040 0,050 0,066
1996 0,054 0,057 0,037 0,027 0,033 0044|005 0059 0,038 0028 0,035 0,046

1997 0,054 0,057 0,037 0,027 0,034 0,045
1998 0,035 0,037 0,024 0,018 0,022 0,029 | 005 0062 0,040 0,030 0,037 0,049
1999 0,066 0,069 0,044 0,033 0,041 0,054

2003 0,023 0,024 0,016 0,012 0,014 0019|0043 0,045 0,029 0,022 0,027 0,035
2004 0,022 0,023 0,015 0,011 0,014 0,018 0,029 0,030 0,020 0,014 0,018 0,024
2005 0,041 0,043 0,028 0,021 0,025 0034|004 0,047 0,030 0,023 0,028 0,037
2006 0,044 0,046 0,030 0,022 0,027 0036|0051 0054 003 0026 0032 0,042
2007 0,032 0,033 0,021 0,016 0,020 0,026 | 0037 0039 0025 0019 0023 0,030
2008 0,043 0,045 0,029 0,022 0,027 0035|003 0040 0,026 0019 0,024 0,032
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Vrednosti efektivne doze za vodu iz Save krecu se u opsegu 0,011 do 0,105 pSv
g™, dok se za Dunav kre¢u od 0,014 do 0,165 pSv g™. Iz tabele 4.10 moZe se videti da
su najvece vrednosti za efektivnu dozu dobijene za starosnu grupu 1 — 2 godine,
medutim sve su nize od maksimalno dozvoljene doze za stanovnistvo od 1000 pSv g*
[47] i nize su od svih granica efektivnih doza preporucenih od strane razli¢itih
medunarodnih organizacija (100 pSv g™ [52], 40 pSv g-1 [53], 100 pSv g™ [54] 1000
uSv g™ [104] 2400 pSv g™ [105]), tako da ne predstavljaju zna¢ajan radioloski uticaj na
zdravlje ljudi. Prikazani rezultati sli¢ni su rezultatima dobijenim za efektivnu dozu usled
ingestije tritijuma iz podzemnih voda u Indiji (0,02 pSv g™), Brazilu (1,3 uSv g*) [106],
re¢ne vode u Ceskoj (0,04 — 0,11 pSv g™) [103], bunara u Kazahstanu (0,05 uSv g* )
[107].

Na osnovu Pravilnika o granicama izlaganja jonizuju¢im zrac¢enjima i merenjima
radi procene nivoa izlaganja jonizuju¢im zratenjima [47], grani¢na vrednost sadrzaja °H
u vodi za piée je 100 (Bq I"). U tabeli 4.11 su poredenja radi prikazane vrednosti

koncentracije *H u vodi za piée u razli¢itim zemljama.

Tabela 4.11. Koncentracije *H u vodi za piée u razli¢itim zemljama

Zemlja *H [Bq "] Literatura
Spanija <0,6 [81]
Srbija 0,023 - 0,046 [108]
Greka 06-2 [109]
Italija <6.75 [110]
Kanada <5 [111]
UK 09-3 [107]
Kazakhstan 3,5 [107]
Slovenija ~15-4 [85]
Holandija 1-10 [112]

—
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5. ZAKLJUCAK

U okviru ove doktorske disertacije ispitivan je sadrzaj tritijuma prirodnog i
antropogenog porekla u uzorcima padavina i povrSinskih voda u Beogradu. Uticaj
istrazivackih teSkovodnih reaktora u Institutu za nuklearne nauke Vinca, na
kontaminaciju voda iz Zivotne sredine, posmatran je preko promena vrednosti
koncentracije tritijuma u padavinama na meteoroloskim stanicama u Institutu (VINS) i
van njega (Zeleno Brdo i USEK), i u povrSinskim vodama Savi, Dunavu i Mlaki. Svi
uzorci analizirani u ovoj disertaciji elektroliticki su obogaceni 1 kao takvi mereni na
tecnom scintilacionom detektoru. IzraCunati su parametri koji definiSu proces
elektrolize: separacioni faktor, parametar obogacéenja i faktor obogacenja, i pokazano je
da se dobijene vrednosti uporedljive sa onima u literaturi.

Prikazane su promene vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama na
meteoroloSkim stanicama u Beogradu: ZB (za period od 1985 — avgust 2009. god.),
USEK (za period 1988 — 1998. god) i VINS (za period 1988 — avgust 2009. god.).
Vremenske promene koncentracije tritijuma u padavinama na ZB ukazuju na normalne
sezonske varijacije sa izrazenim letnjim maksimumom u junu, koji naj¢es¢e pocinje od
maja meseca, i sa izrazenim minimumom u zimskim mesecima. Za razliku od ZB gde
postoji izrazen maksimum u leto, kod USEK-a pored maksimuma u leto postoji joS
jedan maksimum u zimu, Sto ukazuje na to da tritijum u padavinama nije samo
stratosferskog porekla (prirodni tritijum), ve¢ da postoji i uticaj proizvedenog tritijuma
(posledica rada istrazivackih teSkovodnih reaktora u Institutu Vinca). Dobijene
vrednosti za VINS ukazuju na povecanu koncentraciju tritijuma u odnosu na vrednosti
dobijene za ZB, a vece su 1 od vrednosti dobijene na USEK-u, §to znaci da postoji uticaj
lokalne kontaminacije zbog teSkovodnih reaktora RA 1 RB u Institutu Vinca.

Na osnovu koli¢ine padavina 1 vrednosti koncentracije tritijuma u padavinama
na ZB i u VINS-u, izraunata je depozicija tritijjuma na povrSinu zemlje na datim
lokacijama. Koli¢ina tritijuma deponovana na povrsinu zemlje na ZB krece se u opsegu
od 4 do 1910 Bq m™, dok se u VINS-u kreée od 63 Bq m? do 4535 Bq m™.

Vremenske promene koncentracije tritijuma u Savi prikazane su za period od
1985 do 2009. Pokazano je da je distribucija tritijuma u Savi je pod uticajem

tritijumskog sadrzaja u padavinama (dobijene vrednosti koncentracija tritijuma u Savi
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ne razlikuju se znatno od sadrzaja tritijjuma u padavinama na ZB, a dobijeni su i slicni
sezonski efekti). Za razliku od Save, u Dunavu (analizirani period 1986 — 2009. god.) su
dobijene vece vrednosti koncentracije tritijuma, S$to ukazuje na to da tritijum u Dunav
dospeva u znatnoj meri iz drugih izvora lociranih uzvodno. Dobijene vrednosti za
Mlaku (period ispitivanaj 1990 - 2009) ukazuju na povecanu koncentraciju tritijuma,
Cak i do deset puta, u odnosu na vrednosti dobijene u povrSinskim vodama Save i
Dunava. Zakljuceno je da na sadrzaj tritijuma u uzorcima vode potoka Mlaka uticaja
ima lokalna kontaminacija zbog teskovodnih reaktora RA i RB u Institutu Vinc¢a na
sadrzaj tritjjuma u Mlaki. Medutim tokom celog perioda ispitivanja u uzorcima iz
Mlake, uocen je trend opadanja sadrzaja tritijuma, tako da je koncentracija nakon 2000.
god, skoro Cetiri puta mnaja nego §to je bila devedesetih godina, Sto je posledica
odsustva rada reaktora RA.

Analizirane su sezonske varijacije preko odredivanja mese¢nih i kvartalnih
sezonskih indeksa. Dobijene sezonske varijacije tritijjuma u padavinama na ZB ukazuju
na to da je tritijum na ovoj lokaciji stratosferskog porekla, $to nije sluc¢aj sa USEK-om i
VINS-om, gde je poreklo tritijuma antropogeno. Sto se ti¢e povriinskih voda, izra¢unati
sezonski indeksi za Savu, gde je koncentracija tritijuma najniza u poredenju sa drugim
ispitivanim lokacijama za povrSinske vode, sezonske varijacije tritijuma ukazuju na
stratosfersko poreklo ovog radionuklida. Izracunati sezonski indeksi za Dunav, pored
sezonskih varijacija, koje pokazuju maksimum u prolede — leto, pojavljuje se
maksimum i u nekim zimskim mesecima Sto remeti normalnu sezonsku varijaciju, tj.
ukazuje na kontaminaciju Dunava tritijumom, usled nuklearnih elektrana koje se nalaze
na Dunavu. Na osnovu izracunatih sezonskih indeksa za Mlaku zakljuceno je da je
tritijum u uzorcima iz Mlake antropogenog porekla, zbog neposredne blizine
istrazivackih reaktora u Institutu Vinca.

Izracunat je linearni koeficijent korelacije, izmedu vrednosti koncentracije
tritijuma u padavinama na razli¢itim lokacijama kao i u povr§inskim vodama na
razli¢itim lokacijama. Pokazano je da je on ima vecu vrednost kada se posmatraju
razli¢ite lokacije povrSinskih voda (r = 0,61, 0,64 1 0,65) u odnosu na razlicite lokacije
za padavine (r = 0,38, 0,51 i 0,55). Najvec¢a vrednost linearnog koeficijenta korelacije
dobijena je izmedu koli¢ine deponovanog tritijuma na povrsinu zemlje za lokacije ZB i
VINS (r =0,75).
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Na bazi normiranih eksperimentalno dobijenih rezultata srednjih mese¢nih
koncentracija tritijuma u padavinama 1 povrSinskim vodama na razli¢itim lokacijama u
Beogradu, odreden je indeks simetrije, n. Pomocu indeksa simetrije, koji nije koris¢en u
dosadasnjim istrazivanjima, moguce je pratiti vremensku promenu koncentracije
tritijuma u vodama iz zivotne sredine. Utvrdeno je da indeks simetrije varira u
zavisnosti od lokacije. Na osnovu postavljene jednaline koja povezuje vrednosti
eksperimentalno dobijenih srednjih mese¢nih koncentracija tritijuma 1 indeksa simetrije,
odreden je faktor proporcionalnosti, F, koji predstavlja merilo (indikator) za povecanu
koncentraciju tritijuma na lokaciji VINS, kako za padavine tako i za povrsinske vode.

Na osnovu dobijenih vrednosti koncentracije tritijuma u povrSinskim vodama
Savi i Dunavu izratunata je efektivna doza usled unosa *H ingestijom. Pokazano je da
su sve dobijene vrednosti za efektivnu dozu nize od maksimalno dozvoljene doze za
stanovnistvo od 1000 pSv g™, tako da kori¢éenje vode za piée iz Save i Dunava ne

predstavlja znacajan radioloski uticaj na zdravlje ljudi, kada je tritijum u pitanju.

*kk
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PRILOG A

Izra¢unavanje mernih nesigurnosti pojedina¢nih komponenti metodom parcijalnih

izvoda

Faktor obogacenja tritijuma, Z; dat je jednacinom (A.1) [33]:

_ PQ A
Z = exp(m In v, ] (A1)

gde je P parameter obogacenja, Q — broj amper Casova za datu elektrolizu (Ah), Vi —
pocetna zapremina uzorka (ml), Vi — krajnja zapremina uzorka (ml), F Faradejeva

konstanta (2.975 Ah g™) broj amper asova neophodan za elektrolizu 1 g vode.

Merna nesigurnost u(Z;) moze da se izracuna primenom sledece jednacine:

T O N e A AT

0 P oV oV,

Cetiri parcijalna izvoda iz jednacine (A.2) mogu se izraziti na sledec¢i nacin:

%z, F m(i] (A3)
aQ V.-V, F |V,
oz, Q Vi
= =7 Vv E In[vf] (A.4)
a[m(ln(vilvf)ﬂ v, —vf)_,n{vi]
oz, FLVi=V; . PQ V, V,
N =2, Y =2, A (A5)
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{2(Ra) | ol 5

&V, &V, R N VYA (A9)

Merna nesigurnost broja amper ¢asova iz jednacine (A.2) je u(Q) =0,5% i to je
greSka ampermetra [33] .

Srednja vrednost parametra obogacenja za datu celiju izraCunava se kao
aritmeticka sredina vrednosti parametra obogacenja dobijenih tokom elektrolitickih
koraka u svakoj ¢eliji koja sadrzi vodu obogacenu tritijumom (Spike water). Merna

nesigurnost parametra obogacenja izracunava se kao standardna devijacija:

(A7)

Tipi¢na merna nesigurnost za parametar obogacenja za celije gde je pocCetna zapremina
uzoraka 250 ml, je u(P) = 0,006 [33].

Merne nesigurnosti pocetne i krajnje zapremine, Vi i Vs, su u(V;) = u(Vy) =0,14 g
[33] i uzimaju u obzir gresku merenja Celije kao i1 gresku merenja NayO,.

Koncentracija tritijuma, Ar, u uzorcima voda nakon elektroliticCkog obogacéenja

racuna se po jednacini (A.8) [33]:

_ NSAAST
A= 20D (A.8)

ST

gde je Nsa odbroj uzorka nakon oduzetog fona (imp min™); Nsr — odbroj standarda
nakon oduzetog fona (imp min®); Asr — aktivnost standarda (Bq I%); Z, faktor
obogacenja tritijuma; D — faktor koji uzima u obzir raspad tritijuma.

Merna nesigurnost u(Ar) moze da se izraCuna primenom sledece jednacine:
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)= 2 v 2 ot 2 ot 2 i wor a0

. A Z, G

Pet parcijalnih izvoda iz jednacine (A.9) mogu se izraziti na sledec¢i nacin:

oA _ AsD (A.10)
aNSA NSTZI
aAT — NSAASTD (All)

aNST (NST)ZZI

0 _NuD (A12)
8AST NSTZI
aAT — NSAASTD2 (A13)
azI NST (ZI)

% _Nubs (A.14)
oD NgZ,

Merne nesigurnosti odbroja uzorka nakon oduzetog fona, u(Nsa) i odbroja
standarda nakon oduzetog fona, u(Nsr), raunaju se na osnovu jednacina (A.15) i
(A.16):

N =N, J{ummf@u(ww i ] o[t A5
SN =N J(umGSTfN;u(NDW)ZT{u(xxf] A6
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Merne nesigurnosti odbroja uzorka bez oduzetog fona, u(Ngsa), odbroja
standarda bez oduzetog fona, u(Ngst), i odbroja fona, u(Npw), racunaju se preko
standardne devijacije:

U(NGSA,NGST,NDW): (A.17)

Za merenje koncentracije tritijuma na te¢nom scintilacionom detektoru pravi se
smeSa od 9 ml uzorka, standarda ili fona i 12 ml scintilacionog koktela, u polietilenskoj
bocici. Za odmeravanje uzoraka i1 koktela koristi se pipeta. Merna nesigurnost pri
prebacivanju smeSe pipetom, u(Vw), iz jednac¢ina (A.15) i (A.16) uzima u obzir gresku
pipete, zatim temperaturske varijacije za vreme pripreme scintilacione smeSe, tako da
ukupna merna nesigurnost iznosi u(Vw) = 0,013 ml [33]: .

Merna nesigurnost za aktivnost standarda, u(Asr) iznosi 4 % [33].

Merna nesigurnost faktora obogaéenja tritijuma, u(Z;), raCuna se na osnovu
jednacine (A.2).

Merna nesigurnost faktora koji uzima u obzir raspad tritijuma, u(D), je funkcija

vremena merenja i vremena poluraspada tritijuma i iznosi u(D) = 1.6 x 10™ [33].

*k*k
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y beorpany mory aa kopucTte cBM KOjM NMoluTyjy oapeande caapkaHe y 01abpaHOM TUIly
nvuenue KpearusHe 3ajeaHuue (Creative Commons) 3a Kojy cam ce 04J1yuno/na.
1. AyropcTBo
2. AyTOpCTBO - HEKOMEpLIMjaTHO

AyTOpCTBO — HEKOMepLMjanHo — 6e3 npepaze
4. AyTOpCTBO — HEKOMEPLIMJATHO — AEJIMTH MOA UCTHUM YCIIOBMMA
5. AyropcTtBo — 0€e3 npepane
6. AyTOpCTBO — [€/MUTH NOA UCTUM YCJIOBUMA
(Monumo na 3a0KpyxXuTe caMoO jeAHY O/ LecT MOHyhHeHUX NMUEeHLM, KpaTak OMuc
JIMUEHUM JaT je Ha nonehuHu nucra).

Tlornuc nokTOpany
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1. AytopcTBo - Jlo3Bo/baBaTe yMHOKaBahE, AMCTPUOYLIM]Y M JABHO CaomNilITaBabe /eia,
W npepaje, ako Ce€ HaBele MMe ayTopa Ha HayWuH oapeheH o4 cTpaHe ayropa Wiu
JaBaolla JMLUEHLE. 4aKk W Yy KomepuujanHe cpxe. OBo je Hajcio0o0jHMja 01 CBUX
JULEHLM.

2. AyTopcTBO — HEKOMepLUMjanHo. Jl03BosbaBaTe yMHOKaBatbe. AMCTPUOYLM]Y U JaBHO
caoruTaBarme Jeja. M Ipepaje, ako ce HaBelde MMe ayropa Ha HauuH ojapeheH o1
CTpaHe ayTopa WM AaBaoua auieHue. OBa JMUEHLA HE 103BO/baBa KOMEpLMjaIHY
ynotpedy aena.

3. AytopcTBO - HekomepuujasiHO — ©Oe3 npepaae. Jlo3Bo/baBare YMHOKaBaise,
AMCTPUOYUM]Y M jJaBHO caolniuTaBare jAena, 0e3 npomeHa, Mpeod/IMKoBama WIu
ynotpebe aesa y CBOM Jiejly. ako Ce HaBejae MMe ayTopa Ha HauuH ojpeleH o1 cTpaHe
ayTopa uiam aaBaola anueHue. OBa AMIeHIA HE 103B0JbaBA KOMEPLMJAIHY ynoTpedy
Jena. Y 0/IHOCY Ha CBe ocTalle JMLEHUE. OBOM JIMUEHLIOM ¢e orpaHnyaBa Hajehu oOum
npaga kopuiihersa aena.

4. AyTOpCTBO - HEKOMEpLMjaJHO — JEJWTH TOJ MCTUM yciaoBuma. Jlo3BosbaBare
VMHOXaBakbe, AUCTPUOYIIM]Y M JaBHO CAOMIUTABALE Je]a, U Mpepaic. ako ¢¢ HaBe/le
MME ayTopa Ha HayWH o/peheH 0/ cTpaHe ayTopa WM 1aBaolla JIMUEHUE M aKo ce
npepaga AMCTpUOYUpa MOA WCTOM MM CIAMYHOM JULEHUOM. OBa JMlEHUA He
J103BOJbaBa KOMepLUMjaHy ynorpely jiena u npepasa.

5. AyropctBo — 0e3 mnpepane. Jlo3BosbaBaTe YMHOKaBatbe. AMCTPUOYUM]Y M JaBHO
caonwraBare jaesa, 0e3 npomeHa, npeodIUKOBaba WK yIoTpede Aela y CBOM JIely.
aKo Ce HaBe/e MMe ayTopa Ha HauMH oapeheH 04 cTpaHe ayTopa WK 1aBaola JULCHLE.
OBa nnueHua 103B0/baBa KOMEPLUMJANIHY YNoTpeOy jena.

6. AyTopcTBO - [eAWTH 101 MCTUM yciaoBuma. Jlo3Bo/baBaTe YMHOKaBakbe.
AUCTPUOYLM]Y W JaBHO CAONLITAaBambe Je/a, M 1pepaje. ako Ce HaBele MMe ayTopa Ha
HauuH ojpeheH oa cTpaHe ayropa WM JaBaolla JIMLUEHIIE M ako Ce npepajia
AMeTpudynpa 1o MCTOM  WIW  CIMYHOM JinueHUoM. OBa  JMUEHUA  103BO.baBa
KomepuujaaHy ynorpedy jena w npepaga. Cianmuna je coTBepckuM JiMUEHLAMa,
0/IHOCHO JIMLIEHIIAaMa OTBOPEHOT KO/1A.



