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Radioaktivna kontaminacija cisternskih voda %S, 134Cs i 137Cs mjeri se od
1968. godine du hrvatske obale Jadranskog mora. Nakon prestanka veéih po-
kusa s nuklearnim oruZjem u atmosferi, radioaktivnost eksponencijalno pada.
Poslije nuklearne nesreée u Cernobilju opet dolazi do znaajnog porasta radi-
oaktivnosti. Srednje vrijeme boravka %Sr u cisternskim vodama prije i poslij(e
Cemobilja upuéuje na nadin kojim je stroncij dospio u atmosferu (pokusi nuk-
learnog oruZja u stratosferi, odnosno eksplozije u ¢ernobiljskom reaktoru ko-
jima je radioaktivni materijal dospio samo do troposfere). Za pretéernobiljsko
razdoblje srednje vrijeme boravka %Sr u cisternskim vodama od oko 10 godina
sli¢no je srednjem vremenu boravka u radioaktivnim oborinama. Postéernobilj-
ski omjer aktivnosti 1%7Cs/?Sr se smanjuje, ali jo3 nije dosegao pretcernobiljske
vrijednosti (=1,6). Vremenski ovisan omjer aktivnosti 13Cs/!3Cs reflektira re-
aktorski inventar tih radionuklida. Godisnja doza za kriti¢nu odraslu populaciju
primljena od %Sr, 134Cs i 137Cs konzumacijom cisternske vode procijenjena je
na nekoliko postotaka doze od prirodnog zracenja.

Kljuéne rijeci: betaaktivnost, cezij-134, cezij-137, gamaspektrometrijska analiza, radioak-
tivne oborine, radionuklidi, stroncij-90.

Testovi nuklearnog oruZja u atmosferi, osobito intenzivni gezdesetih godina, jos su i
danas uzrokom radioaktivne kontaminacije okoli$a. Radioaktivni materijal taloZi se iz at-
mosfere tzv. radioaktivnim oborinama. Taj materijal moZe se taloZiti i za vremena bez
oborina (kie, snijega itd.) te se naziva suhim radioaktivnim oborinama, za razliku od
mokrih radioaktivnih oborina.

Medu radionuklidima podrijetlom iz nuklearnih eksplozija osobiti rizik zbog svojih
fizikalnih, biokemijskih i radiotoksi¢nih karakteristika predstavljaju fisijski produkti NGy §
197Cs, Osobito je opasan *Sr koji je kemijski sli¢an kalciju pa ga ljudski organizam lako
resorbira (1, 2), $to moZe izazvati fatalne posljedice.

Cisterne kao umjetni rezervoari za sakupljanje i spremanje kiSnice odliéni su kumula-
tivni skupljadi radioaktivnog materijala. Kako kignica cisternskih voda ima vrlo malo kalcija,
%Sy 1 cisternskim vodama predstavlja veliku potencijalnu opasnost za populaciju koja o
tim vodama ovisi. U radu su prikazane proracunane doze zbog nazocénosti 08y, 134Cs i
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137Cs unesenih konzumacijom cisternskih voda. Toksikoloska kontrola, kao i kontrola ra-
dioaktivnosti cisternskih voda potrebna je i zbog toga $to su cisterne jedini izvor pitke
vode u sludaju kontaminacije vodovodne mreZe, elementarnih nepogoda ili rata.

Mjerenja aktivnosti *Sr vrlo su komplicirana i dugotrajna zbog prethodne radiokemijske
obrade. Kako je omjer aktivnosti *¥Cs/™Sr prije ¢ernobiljske nesrece (26. travnja 1986) u
uzorcima iz okolisa bio vrlo stabilan, bilo je uobi¢ajeno da se aktivnost *Sr preratunava
iz aktivnosti ¥Cs koja se moze relativno jednostavno odrediti gamaspektrometrijski. Npr
za morsku vodu aktivnost ¥Cs dijelila se s 1,5 da bi se dobila aktivnost *Sr (3, 4).

Podaci o aktivnosti %Sr u uzorcima iz okolisa neposredno poslije ¢ernobiljske nesrece
vrlo su rijetki (5), kako u europskim tako i u svjetskim okvirima. Rekonstruirange aktivnosti
%3¢ iz ¥Cs je oteZano, ako ne i nemogude, buduéi da se omjer aktivnosti Cs/*Sr po-
remetio, a nedostaje i baza podataka o izmjerenim vrijednostima *Sr u uzorcima kako bi
se odredio novi omjer. U ovom radu bit ¢e stoga prikazano i kako se kretao omjer aktivnosti
187Cs/?Sr nakon Cernobilja.

Usto, prvi put (nakon intenzivnih atmosferskih pokusa nuklearnog oruzja) u uzorcima
iz okolida izmjerene su aktivnosti *Cs. [zuéavanje izotopskog omjera aktivnosti *Cs/*’Cs
pruZa uvid u frakeije kojima su ti radiozotopi ispusteni iz cernobiljskog reaktora te ekspe-
rimentalno potvrduje da u okoli$u ta dva izotopa cezija imaju identicne osobine.

MATERIJAL I METODE

Uzorei cisternskih voda uzimani su jednom godisnje u Balama, Brse¢u, Mejama, Bari¢
Dragi, Rovanjskoj, Brelima, Dolima i Komaju te povremeno u Puntu, Pagu i Marini. No
u pojedinim godinama nije bilo mogudée uzeti uzorke iz svih kontroliranih cisterni. Uzorci
morske vode uzimani su dva puta godi$nje, u proljece i jesen, u Rovinju, Rijeci, Splitu i
Dubrovniku.

Do 1968. godine u cisternskim vodama ispitivala se ukupna betaaktivnost (6, 7). Od
1968. godine ispituje se stroncij i povremeno cezij, a od nesrece u Cernobilju redovito se
obavlja i gamaspektrometrija cisternskih voda (8).
37U Zadru i Zagrebu se jo§ od 1963. uzimaju mjeseéni uzorci oborina za analizu *Sr i
L

%S¢ se analizira Bryantovom metodom detaljno opisanom u literaturi (9) uz odredene
modifikacije (10). Za analizu se uzima pet litara vode i uz dodatak stroncijeva nosaca i
dusiéne kiseline upari na mali volumen. Cis¢enjem se odstrane sve nepotrebne primjese.
Pri odredivanju stroncija veliku teSkoéu zadaje kalcij zbog njihovih sliénih kemijsko-fizi-
kalnih karakteristika. Ovom metodom se zbog razlicite topljivosti u dimeéoj dusi¢noj ki-
selini djelotvorno odvoji kalcij od stroncija. U &istu otopinu stroncija doda se nosa¢ Y
(stabilni Y) i ostavi 16 dana da se stvori radiokemijska ravnoteza zbog radioaktivnog raspada
%Sr u ®Y. Nakon postignute radioaktivne ravnoteZe radiokemijskim metodama istaloZi se
itrij kao Y-oksalat 1 mjeri na antikoincidentnom betabroja¢u. Razlog $to se mjeri aktivnost
%Y, a ne *Sr jest to $to *%Sr ima nisku energiju betazracenja.

Za gamaspektrometrijsku analizu uzima se 5-10 litara vode i upari na volumen 1 litre.
Gamaspektrometrijska mjerenja obavljana su na sistemu koji se sastoji od ORTEC Ge(Li)
detektora s niskim osnovnim zradenjem (FWHM 1,82 keV na 1,33 MeV) povezanim s
4096-kanalnim analizatorom za skupljanje podataka i osobnim ra¢unalom za obradu spek-
tara.

Kalibracija efikasnosti obavljena je pomoéu radioaktivnih standarda Medunarodne
agencije za atomsku energiju (IAEA) i Svjetske zdravstvene organizacije (WHO). Uzorci
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su mjereni u Marinellievim posudama volumena 1 litre koje su stavljane direktno na
detektor.

Vrijeme brojenja, ovisno o aktivnosti uzoraka, bilo je 10000-80000 sekundi.

Za funkcijsku minimalizaciju (traZenje prilagodene funkcije koja opisuje eksperimen-
talne podatke) primijenjena je metoda Simplex (11) i odgovarajuci Fortran programi. Greske
srednjeg vremena boravka racunane su analizom Monte Carlo (12). Svaka se vrijednost
varira u intervalu A+o (gdje je A aktivnost, a o je pripadna standardna devijacija) te se
trazi prilagodena funkeija. Pogreske su ra¢unane iz 100 simulacija Monte Carlo.

REZULTATI I RASPRAVA

Vrijeme boravka *°Sr i *¥'Cs u cisternskim vodama

Na slici 1. prikazane su prosjeéne specifiéne aktivnosti “Sr u cisternskim vodama i
pripadajude standardne devijacije za razdoblje 1968-1990. godina. Jako je prosjek ra¢unan
iz desetak uzoraka od Istre do Dubrovnika, relativna pogreska nikada nije premasila 30%.
Aktivnost Sr u cisternskim vodama opada eksponencijalno. Uzroci porasta aktivnosti
1970.11978. godine u odnosu na prethodne godine mogu se objasniti francuskim i kineskim
nuklearnim eksplozijama (7,72 i 0,06 Mt). Godine 1986. aktivnost je opet znatno porasla
zbog nuklearne nesreée u Cernobilju, kada je oslobodeno ukupno 8x10”° Bq *Sr u at-
mosferu (13).
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Slika 1. Prosjecna aktivriost *°Sr u cisternskim vodama u razdoblju od 1968. do 1990. godine

Aktivnost 13Cs (tablica 1) u cisternskim vodama takoder eksponencijalno pada.

Naglo smanjivanje aktivnosti cezija 1988. godine u odnosu prema 1987. godini (oko 15
puta) upuéuje na to da se najvedi dio cezija istaloZio iz atmosfere na tlo tijekom dvije
godine nakon nesrece.

Standardne devijacije su mnogo veée nego kod *Sr, §to upucuje na nejednoliku de-
poziciju ¥Cs u odnosu na *Sr. Razlog je u tome 3to su refraktorne komponente éerno-
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Tablica 1.
Prosjecna aktivnost ¥7Cs u cisternskoj vodi u razdoblju od 1986. do 1990. godine

Godina Aktivnost

1986. 14795 £ 665.8
1987. 1246,7 + 496,2
1988. 775 + 284
1989. 480 + 192
1990. 452 + 158

biljskog radioaktivnog materijala (npr. *°Sr) deponirane na tlo blize mjestu same nesrece,
i to u roku od samo nekoliko tjedana. Lebdljivije komponente (**Cs, *¥Cs itd.) su zbog
globalnih disperzijskih procesa opstale u atmosferi mnogo duze, Sto je u skladu s drugim
opaZanjima (14).

Funkeijskom minimalizacijom eksperimentalni podaci aktivnosti *Sr i ¥Cs prilagodeni
su na eksponencijalnu funkciju:

Ni(t) = Ny0)e ¢y
gdje su:

Ni(t) koncentracija radionuklida i (*Sr ili **’Cs) u cisternskim vodama u vrijeme t,
N;(0) koncentracija radionuklida i u cisternskim vodama u vrijeme t=0
(1968. odnosno 1986. godina),
t proteklo vrijeme,
Kk konstanta karakteristiéna za radionuklid i.

Prema analogiji sa zakonom radioaktivnog raspada:

T = - @

Te(i) je efektivno opazeno vrijeme boravka *Sr odnosno ’Cs u cisternskoj vodi,
odnosno vrijeme potrebno da koncentracija radionuklida i padne na 1/2
pocetne vrijednosti.

Kako je efektivno opaZeno vrijeme boravka kombinacija radioloskog i neradioloskog
vremena, ako se u obzir uzme i radioaktivni raspad (radiolosko vrijeme poluraspada iznosi
T(*°Sr) = 29 godina i T,(**’Cs) = 30 godina), srednje vrijeme boravka radionuklida i u
cisternskim vodama, Ty(i), dano je relacijom:

1 In@ In@)

= = = = 3
TH " T.O T o
iz jednadzbe (3) uvazavajudi (2) slijedi:
. 1
T & ——— @

k(i) - A()
gdje je A(i) konstanta radioaktivnog raspada radionuklida i.
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Srednje vrijeme boravka “Sr u cisternskim vodama u razdoblju 1968-1985. godine ra-
¢unano iz prosjecnih vrijednosti aktivnosti *Sr u cisternskim vodama iznosi 10,6+0,4 go-
dine, a za razdoblje 1986-1990. godine iznosi samo 1,8+0,1 godinu. To upuduje na razliéite
nadine unosenja radioaktivnog materijala u atmosferu. Atmosferskim testovima nuklear-
nog oruZja radioaktivni materijal unosi se u vise slojeve atmosfere (stratosferu), a mini-
malno vrijeme boravka radioaktivnog materijala unesenog u vise slojeve stratosfere je
dvije godine (5). Serijom eksplozija popradenih pozarima u nuklearnom reaktoru u Cer-
nobilju radioaktivni materijal dospio je tek do troposfere, gdje je vrijeme boravka reda
veli¢ine nekoliko mjeseci. Individualna vremena boravka u razli€itim cisternama radunana
istom metodom za razdoblje 1968-1985. godine iznose od 10,2 godine u cisterni Komaj
do vrijednosti od 14,2 godine, koja najvise odstupa od prosjeka, za cisternu u Rovanjskoj.
Razlog takve razlike je u nejednolikom rezimu trofenja vode. Otkad je u mnoga mjesta
uveden vodovod, cisternska voda se trosi uglavnom za zalijevanje, odnosno kao tehnika
voda (npr. cisterna Komaj kod Dubrovnika), dok se 11 nekim slucajevima vrlo slabo troi
(cisterna Rovanjska kod Zadra). Nadalje, visina oborina je vrlo razli¢ita u podruéju srednjeg
ijuznog Jadrana. Dok je prosjecna godisnja visina oborina u Zadru 800 mm, u Dubrovniku
iznosi 1300 mm. Uz nejednoliki rezim troSenja vode i razli¢ite koli¢ine oborina utje¢u na
brzinu izmjene vode u cisternama.

Za razdoblje 1986-1990. godine vrijeme boravka '¥Cs u cisternskim vodama iznosi
15 %+ 0,3 godine, nesto manje nego za *St. Za usporedbu, vrijeme boravka *Sr u radio-
aktivnim oborinama u Zagrebu u razdoblju 1963-1988. godina iznosilo je 8,7 godina (15),
a u razdoblju 1968-1985. godina iznosi 9,3 godine u Zadru te takoder 9,3 godine u Zagrebu.
Korelacija izmedu aktivnosti ?Sr u radioaktivnim oborinama u Zadru i prosjecne aktivnosti
cisternskih voda je vrlo dobra, s koeficijentom korelacije r=0,85.

Na kraju treba napomenuti da bi u sluc¢aju znadajnijih kontaminacija cisternskih voda
stroncijem dodavanje kalcija takvim vodama umanjilo unosenje stroncija u organizam.

Omjer *S#/*7Cs u cisternskoj vodi

Sve do nuklearne nesreée u Cernobilju omjer aktivnosti ’Cs i ®Sr u svim uzorcima
iz okoli$a, pa tako i u radioaktivnim oborinama bio je relativno konstantan i iznosio je
1-2 (1, 2, 7). Omjer iz radioaktivnih oborina prenosio se u oceane i mora. Npr. u Jadranskom
moru u razdoblju 1978-1985. godine iznosio je 1,59+0,02 (16) sto se odli¢no slaZe s vri-
jednosti 1,5-1,6 utvrdene za ostala svjetska mora (3, 4). Stoga je o¢ito da taj isti omjer
vrijedi i za cisternsku vodu u pretéernobiljskom razdoblju. Nakon nuklearne nesreée u
Cernobilju 1986. godine, velike koli¢ine cezija oslobodile su se u atmosferu (13) te je
koncentracija cezija u radioaktivnim oborinama, a stoga i u ostalim uzorcima iz okolisa
znatno porasla u odnosu prema prijasnjim godinama.

Na temelju podataka o radioaktivnosti Zivotne sredine u Republici Hrvatskoj (7) moze
se izratunati da omjer aktivnosti ¥Cs/*Sr 1986. godine u cisternskim vodama iznosi 30.
Otada je u padu, ali se nije vratio na pretéernobiljske vrijednosti.

Na tablici 2. prikazan je omjer aktivnosti u cisternama i moru od 1986. do 1990. godine.
Godine 1986. omjer aktivnosti ’Cs/*Sr je mnogo veéi u moru nego u cisternskim vodama
buduéi da se u moru, kao otvorenom sustavu, za razliku od cisterni, °Sr mnogo brze
razrijedio. Omjer aktivnosti '7Cs/*Sr se tek 1990. godine u moru pribliZio pretéernobiljskim
vrijednostima (~1,6), dok je u cisternskoj vodi jos uvijek dvostruko veci.
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Tablica 2.
Prosjecni omjer aktivnosti '¥Cs/*Sr u cisternskoj vodi i moru u razdoblju od 1986. do 1990.
godine

Godina Cisterne More

1985. 16 £ 00
1986. 30,0 = 17,1 92,2 + 58,3
1987. 77,7 %= 53,9 57,5 = 25,0
1988. 29:* 13 64 = 21
1989. 33+ 25 21 02
1990. 32+ 20 1,7+ 0,2

Omjer ¥Cs/"Cs u cisternskoj vodi

BiCs (vrijeme poluraspada 2,06 godine) nije bio prisutan u okolisu 1986. godine, buduéi
da u atmosferskom testovima nuklearnog oruZja ne nastaje u iole znacajnijim koli¢inama.
Medutim, prisutan je u inventaru nuklearnih reaktora, tako da je aktivnost cezija oslo-
bodena u atmosferu nakon eksplozije u reaktoru nuklearne elektrane u Cernobilju bila
3,7x10 Bq ¥7Cs (13% ukupnog ¥Cs u reaktoru) i 1,9x10" Bq ®'Cs (10% reaktorskog
inventara 13Cs) (13). To je bilo viSe od 3% radiocezija oslobodenog u okoli§ svim atmos-
ferskim nuklearnim eksplozijama dotad. Stoga je u svibnju 1986. %odine (neposredno
nakon ¢ernobiljske nesrece) omjer aktivnosti *Cs/¥’Cs iznosio 1,9x10 6/3,7x10=0,5. Prib-
liZno taj omjer zabiljezen je i u mnogim uzorcima iz okoli§a (med, meso itd.) (17, 18).

Kako je vrijeme poluraspada ’Cs mnogo veée (30,14 godina) od vremena poluraspada
134Cs, omjer aktivnosti 1#Cs/"Cs se zbog radioaktivnog raspada smanjuje od pocetne
vrijednosti (0,5) prema relaciji:

1,9x10%
'l In(2) XtX(1/ty - )
gdje su:
R(t) vremenski ovisan omjer aktivnosti *Cs/*¥’Cs,
t vrijeme proteklo od cernobiljske nesrece,

t;it, fizitka vremena poluraspada ¥Cs i Cs.

Tablica 3.
Teorijski i eksperimentalno izmjereni omjer aktivnosti *Cs/'’Cs u cisternskim vodama

Godina Teorijski omjer Izmjereni omjer
1986. 0,50 047 = 0,23
1987. 0,37 0,38 = 0,20
1988. 0,27 0,26 = 0,17
1989. 0,20 0,21 £ 0,15
1990. 0,14 0,12 = 0,07
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Na tablici 3. prikazane su vrijednosti omjera aktivnosti 1*Cs/**’Cs, izradunane po relaciji
(9), 1 to na dan skupljanja uzoraka, i eksperimentalno izmjerene vrijednosti u cisternskim
vodama.

Slaganje je vrlo dobro, §to je jos jedna potvrda da 14Cs i ¥7Cs imaju u okoli$u identi¢ne
osobine, za razliku od nekih drugih radionuklida koji se ovisno o kemijskoj ili fizi¢koj
formi u okoli$u razli¢ito ponasau (npr. tricij).

Dozimetrija

Na slici 2. prikazana je doza u uSv za odraslog éovjeka koji popije jednu litru cisternske
vode na dan (19). Dozni konverzijski faktori su 1,4x10® za ¥Cs, 2,0x10® za *Cs i 3,3x108
SvBq™ za *Sr (20). Pri proradunima doza aktivnost 1¥’Cs za razdoblje 1968-1986. godine
ra¢unana je mnoZenjem aktivnosti Sr s faktorom 1,6 (aktivnosti 13Cs u okoli$u su u tom
razdoblju bile zanemarive). Za razdoblje 1986-1990. aktivnost je radunana mnoZenjem

y

Doza ( pSvgod

1958 1970 1975 1980 1985 1990
Godine

Slika 2. Ukupna doza koju bi primio odrasli covjek zbog ozracivanja *Sr, *Cs i ¥Cs u
razdoblju od 1968. do 1990. godine pijuci jednu litru cisternske vode na dan

izmjerenih aktivnosti *St, Cs i 1¥Cs s konverzijskim faktorima. Ukupna godidnja doza
1986. godine (15,8 uSvg™) priblizno je jednaka ukupnoj dozi 1964. godine (16,5 uSvg),
nakon vrlo intenzivnih atmosferskih nuklearnih pokusa.

ZAKLJUCNE PRIMJEDBE

Analiza radioaktivnosti cisternskih voda kao kumulativnih uzorkivaéa oborinskih voda
ima znacajnu vrijednost pri procjenjivanju stanja radioaktivne kontaminacije okolisa, i to
osobito *Sy, ali i izotopima cezija.

Vrijeme boravka *Sr u cisternskim vodama ovisi o nacinu kojim je stroncij dospio u
atmosferu (atmosferski testovi nuklearnog oruzja ili eksplozija nuklearnog reaktora u Cer-
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nobilju). Srednje vrijeme boravka 908y 1 cisternskim vodama u pretéernobiljskom razdoblju

iznosi oko 10 godina, neznatno vise nego srednje vrijeme boravka u oborinama, u istom
razdoblju.

Vremenski ovisan omjer aktivnosti 134Cg/137Cs reflektira postotak ispustanja i inventar
tih radionuklida u ¢ernobiljskom reaktoru.

Doze zbog konzumacije iskljucivo cisternske vode su i nakon ernobiljske nesreée vrlo
niske te predstavljaju oko 1/100 doze primljene prirodnim zracenjem. Kako su cisternske
vode jo§ i danas za pojedine populacije jadranskih regija jedini izvor ne samo tehnicke
veé i pitke vode, potrebno je konstantno kontrolirati radioaktivnost kako bi se mogle
procjenjivati doze koju te populacije ingestijom cisternske vode prime.

Zahvala - Zahvaljujemo suradnicima Odjela za zastitu od zraenja Duki Stampfu i Enisu Sokoloviéu
na obradi uzoraka i pomoéi pri izradi ovog rada.

Praenje radioaktivnosti cisternskih voda je dio Sireg programa mjerenja radioaktivnosti Zivotne
sredine, na temelju ugovora s Ministarstvom zdravstva Republike Hrvatske.
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Summary

RADIOACTIVE CONTAMINATION OF CISTERN WATERS ALONG THE CROATIAN COAST
OF THE ADRIATIC SEA

Measurements of radioactive contamination of cistern waters with 2Sr, *Cs and ¥7Cs have been
carried out along the Croatian coast of the Adriatic Sea. An exponential decline of radioactivity
followed the moratorium on nuclear tests. After the nuclear accident at Chernobyl, high radioactivity
levels were detected again. The pre-Chernobyl and the post-Chernobyl mean residence times of %S¢
in cistern waters reflect the mec‘l’\anism by which strontium was released to the atmosphere (atmos-
pheric nuclear weapon tests conducted in the stratosphere or explosions in the Chernobyl nuclear
reactor releasing radioactive material to the troposphere). For the pre-Chernobyl period, the mean
residence time of ““Sr in cistern waters was simif;r to that calculated for fallout, g’eing approximately
10 years. The post-Chernobyl 197Cs//S¢ activity ratio has been decreasing, but it has not yet reached
the pre-Chernobyl values (= 1.6). The time-dependent *Cs/!¥Cs activity ratio reflects the Chernobyl
reactor inventory of these radionuclides. The annual dose for the critical adult population received
from *%r, *4Cs and Cs by consumption of cistern water was estimated to be a few percentages
of the dose from natural background radiation.

Institute for Medical Research and Occupational Health University of Zagreb, Zagreb, Croatia.

Key terms: beta activity, caesium-134, caesium-137, gammaspectrometric analysis, radioactive fallout, radionuc-
lides, strontium-90.
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