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PROUCAVAN]JE RADIOAKTIVNE
KONTAMINACIJE ZIVOTNLE SREDINE
S POSEBNIM OSVRTOM NA UTJECA]
STRUKTURE ISHRANE NA UNOSEN]JE

RADIOAKTIVNOG MATERIJALA

U ORGANIZAM

V. Porovid

Prikazan je tok porasta i pada radioaktivne kontaminacije biosfere
nakon nuklearnih eksplozija u razdoblju od 1960. do 1966. godine. Ispi-
tan je utjecaj strukture ishrane na uno$enje ?Sr u organizam. Dan je
prikaz istrazivacke djelatnosti koja se odvija u dva pravca: 1) u izula-
vanju faktora koji utjetu na kontaminaciju okoline i 2) u razvijanju
efikasnijih metoda za eksperimentalni rad

I. RADIOAKTIVNOST BIOSFERE

Eksperimenti nuklearnim oruZjem doveli su do stvaranja vrlo razli-
itog radioaktivnog materijala, uslijed ¢ega je doslo do radioaktivne
kontaminacije ¢itave atmosfere.

Kontaminacijom Zivotne sredine radioaktivnim fisionim produktima
bilo je ¢itavo Covjelanstvo jo¥ vise izloZeno ionizantnom zralenju. U
dovoljnoj koncentraciji stvoreni radionuklidi mogu biti opasni za lo-
vieka ili Zivotinje kao eksterni izvori, ili kao interni, ukoliko budu une-
seni u organizam.

Bududéi da s kemijskog stanovista nema razlike u ponasanju pojedinih
fisionih produkata u odnosu na istovjetni neaktivni materijal u Cita-
vom ekolo$kom ciklusu, vazno je da se i opasnost koja bi od njih mogla
nastati, odredi u svim fazama ciklusa.

Prva su mjerenja kod nas zapocela 1960. godine, a vriena su na te-
ritoriju SRH. U prvoj fazi vriena su mjerenja ukupne beta radioaktiv-
nosti u zraku i padavinama (1, 2). Kasnije su ta mjerenja proSirena na
odredivanje ukupne beta radioaktivnosti u pitkim 1 geografskim voda-
ma, a ujedno se pocelo i s odredivanjem #Sr u radioaktivnim padavi-
nama, prehrambenim proizvodima, ljudskim i Zivotinjskim kostima, te
moru i zemlji§tu. Godine 1964. zapocelo se i s analizom *37Cs (3-8).
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Tablica 1 pokazuje godiSnje prosjeke ukupne beta radioaktivnosti u
zraku, mjerene od 1962. do ukljutivo 1967. godine.

Tablica 1
Godisnji prosjeci ukupne beta radioaktivnosti u zraku
7 pCi/m3
1962 | 1968 | 1964 | 1965 | 1966 | 1967
| | | |
Zagreb 48 | 57 11 | 021 | 0.1 0.08
Zadar - i | e I 0.26 I 0.13 0.08
Sljeme |43 6.1 i - = ‘ = —

Tablica 2 pokazuje ukupnu radioaktivnost radioaktivnih padavina za
pojedina mjesta.
Tablica 8 pokazuje ukupnu beta radioaktivnost geografskih voda.

Tablica 3
Ukupna beta radioaktivnost geografskih voda
Ci/1

Rijeka L

1962 1963 | 1964 | 1965 | 1966 | 1967

|

Sava 49 52 18 9 7
Kupa 37 40 ‘ 13 6 5
Odra 34 47 —_ — = —
Korana 32 34 — = | = i =
Drava — s 17 9 | 6 5

Koli¢ina Sr u radioaktivnim padavinama prikazana je u tablici 4.

Tablica 4
Koli¢ina *Sr u radioaktivnim padavinama

? 9Sr mCi/km?

[ 1962 | 1963 | 1964 | 1965 | 1966 | 1967

| ‘
Zagreb ; 155 | 9285 | 208 | 859 | 337 17
Osijek - 27.0% | 192 | 738 | 282 1.3
Zadar l s 17.2* | 21.8 ’ 785 | 541 19

* Samo za 9 mjeseci.
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Kao $to se vidi iz navedenih rezultata nasih mjerenja, stepen kon-
taminacije kod svih vrsta uzoraka rastao je do ukljucivo 1963, kada je
poceo lagani pad, a 1965. god. i brzi pad. To je 1 razumljivo, jer je u
razdoblju od 1964. do 1967. bilo samo nekeliko kineskih nuklearnih
eksplozija (9), koje su samo za kratko vrijeme pridonijele poviSenju
radioaktivnosti, ali nisu utjecale na op¢i trend. S obzirom na ovakvu
situaciju, interesantno je svakako pogledati i kretanje koli¢ine °°Sr u
najvaznijim prehrambenim pioizvodima.

Tablica 5 pokazuje kretanje koli¢ine %°Sr u psenici.

Tablica 5

Kretanje kolicine 9Sr u psenici

‘ 98y pCi/g Ca __

1965 1964 1965 | 1966 | 1967

Zagreb 500 3175 ‘ 675 258 121

Osijek 1246 6578 297 139 59

Zadar 516 | 2104 314 245 95
| | |

Kretanje koli¢ine Sr u mlijeku vidi se iz tablice 6.

Tablica 6

Kretanje kolitine *°Sr u mlijeku

“Sr pCi/lg Ca )
1961 | 1962 1963 | 1964 | 1965 | 1966 1967
e i s S
Zagreb 9.8 150 3.7 .| 336 | 288 1 21.6 16.6
Osijek* 7.6 6.3 182 | 155 | 141 | 84 6.7
‘ ‘ \
Zadar - 6.4 21.9 23 289 sl 6.0

* Mlijeko u prahu.

Sli¢na je situacija i sa sto¢nom hranom. Tablica 7 pokazuje kretanje
koli¢ine ?°Sr u lucerni za prvi i drugi otkos.

I ostali prehrambeni proizvodi pokazuju manje-vise istu tendenciju
kretanja koli¢ina 99Sr za razdoblje od 1962. do 1967. godine.

Ako se ti podaci usporede s podacima iz tablice 4, onda se mozZe sigur-
no reéi da je do 1964. dominantna bila povriinska kontaminacija, dok
poslije te godine *Sr ulazi sve vise u biljke preko korijena.
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Tablica 7

Kretanje kolicine Sy u lucerni za proi i drugi otkos

| , _"Sr pCilg Ca

1962 | 1963 | 1964 1965 | 1966 | 1967

| |
| ‘ \
|
P I 300 109 118 ‘ 75 90 J 41
agre |
& o | 46 - 7 0 | 80
— I 95 169 116 214 62 56
1je | |
- 11 41 — 156 ‘ 166 | 46 It
S S || — -
g I = 123 60 | 69 71 34
adar | |
11 = 59 67 81 492 | 382 .
e e - - .
Prosjek 53 115 108 ’ 118 | 59 | 40
]

To se najbolje vidi iz dijagrama 1, gdje je prikazano kretanje koli-
¢ine %Sr u mlijeku i koli¢ine %Sr u radioaktivnim padavinama za zagre-
bac¢ko mlijeéno podrudje.

Kao 3to se 1z dijagrama vidi, koli¢ina %Sr u mlijeku potpuno se re-

tlektirala u odnosu na koli¢inu %Sr u radioaktivnim padavinama sve
do 1964, kada se to reflektiranje vi¥e ne opaZa, odnosno nije toliko

izrazeno (10, 11). Da je ovaj odnos zaista bio oéit, dokazuje i to $to se
iz godine u godinu mijenja struktura ishrane krava kao i veli¢ina mli-
jetnog podruéja, a 3to i te kako utjefe (u negativnom smislu) na ko-
relaciju.

Smanjenje koli¢ine **Sr u radioaktivnim padavinama bilo je godine
1963. do 1964 (za zagrebatko podrutje) za faktor 1.4, od 1964. na 1965.
za faktor 2.4, od 1965. na 1966. za faktor 2.5, a od 1966. na 1967.
za faktor 2.

Kod mlijeka je to smanjenje znatno manje izraZeno, jer je koli¢ina
%Sr u 1963. od 30,7 pCi/g Ca pala u 1967. na samo 16,6, §to je manje
od 2 puta, dok se u isto vrijeme koli¢ina °Sr u radioaktivnim padavi-
nama smanjila za preko 16 puta (godi$nja kolic¢ina).

Koncentracija *Sr u tlu rasla je manje-viSe u svim mjestima gdje su
uzimani uzorci. Rezultati mjerenja su prikazani u tablici 8.

Rezultati se donekle razlikuju, no razlog je tome 3to je uziman vrlo
mali broj uzoraka i §to se nije moglo uvijek odabrati isto mjesto s ko-
jega su uzimani uzorci.
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Tablica 8

Rezultati mjerenja *°Sr u tlu u razliéitim mjestima

- 9%Sr pCi/g Ca
1963 1964 ;W 1965 1966 1967
[ 1

Bozjakovina 21 10 28 38 47
Osijek 17 11 18 13 22
Zadar 24 22 35 21 51
Pula — 30 42 39 8
Delnice . 62 101 118 32

Svi ovi rezultati pokazuju da se radioaktivna kontaminacija Zivotne
sredine u SRH moZe usporediti sa zemljama koje se nalaze u istoj geo-

II. UTJECA] STRUKTURE ISHRANE NA UNOSEN]JE #Sr U ORGANIZAM

Kontaminacija ljudskog organizma fisionim produktima nastaje
uglavnom unoSenjem kontaminirane hrane i vode. Da bi se ustanovio
opseg kontaminacije koja tim putem nastaje. treba znati i koje se koli-
¢ine hrane i vode unose u organizam, kao i koncentracije fisionih pro-
dukata koje se nalaze bilo u pojedinim prehrambenim proizvodima i vo-
di ili u sveukupnoj hrani koja se uzima dnevno ili u nekom duZem
periodu.

Kod ispitivanja utjecaja strukture ishrane na uno$enje °°Sr u orga-
nizam moraju se uzeti u obzir dva faktora: (1) koli¢ina %°Sr u svakom
prehrambenom proizvodu, i (2) koli¢ina — kemijski slitnog — kalcija,
¢ija ukupna kolitina bitno utjele na metabolizam “Sr (18).

Ako se prema tome koliko se kalcija dnevno, odnosno godis$nje unosi
hranom u organizam, sve zemlje svrstavaju u 4 grupe:

. grupa — 800 mg Ca dnevno 70-80%0 Ca iz mlije¢nih proizvoda
. grupa — 600-700 mg Ca/dan 60-80%0 Ca iz mlije¢nih proizvoda
. grupa — 300-450 mg Ca/dan 30-65%0 Ca iz mlijeénih proizvoda
. grupa — 200-350 mg Ca/dan glavni izvor Ca su Zitarice

W 00 RO

onda bi Jugoslavija po ovoj grupaciji, spadala izmedu 2. i 3. grupe, a
po tome koliko se kalcija dobije iz mlije¢nih proizvoda bila bi blize 3.

grupi (14).
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Tablica 9 pokazuje potro$nju prehrambenih proizvoda u Jugoslaviji
po glavi stanovnika, a ujedno i procenat kalcija kao i kalorija.

Tablica 9

Potroinja prehrambenil proizvoda w Jugoslaviji po glavi stanovnika

Yearly Ca Calories

‘ kgs | /o %
Zitarice 182.1 17.99 59.6
Povrée 1812 [ 16.47 8.6
Mlijeéni proizvodi 79.9 58.97 6.6
Voce 521 ‘ 3.60 2.9
Meso 28.3 ‘ 1.21 13
Jaia ‘ 8.1 j 0.76 6.4
Ukupno | 476.7 | 100.00 85.4

Podaci iz Statistitkog godinjaka SFRJ (1963).

Iz tablice se vidi da se iz Yitarica dobiva gotovo 609 kalorija, a u
isto vrijeme to je izvor samo 20°% Ca. Mlijeko i mlije¢ni proizvodi
daju priblizno 60% kalcija, a samo 6.6% kalorija.

Kada se znade da su Zitarice jedan od glavnih nosilaca kolitine WSk,
jasno je da se pri istom stupnju kontaminacije Zivotne sredine vife 90Sr
unosi u organizam u onoj zemlji u kojoj je potro¥nja ¥itarica veéa.

S druge strane, to zna¢i da i mali porast koncentracije *Sr u ¥itarica-
ma moZe dovesti do znatno veéeg unofenja 9Sr u organizam, i to pri
vrlo nepovoljnom odnosu s obzirom na kalcij.

Tako se odnos “Sr/Ca mijenjao od 1962. do 1964. god. vrlo nepo-
voljno bas zbog toga $to je najveéi dio %Sr dolazio od ¥itarica. Taj je
odnos u 1962. godini bio 57,6, u 1963. 76,9, a u 1964. 120,8. U pro-
sjeku, dnevno je svaki stanovnik u 1962. god. unosio u organizam 35
pGi %Sr, u 1963. 47, a u 1964. 73 pCi 9Sr. U kasnijim godinama ta se
koli¢ina smanjuje.

Radi bolje predodZbe, zanimljivo ¢e biti ako se iznese da je za New
York City odnos ?°Sr/Ca u 1964. bio 28.

Velina stanovnika u Jugoslaviji pije vodovodnu ili izvorsku vodu.
Kako se tu radi o kisnici, tj. mekoj vodi koja nema kalcija — a poznato
je da je kiSa glavni nosilac *Sr - slika se znatno mijenja
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Ako se jo§ uzme u obzir (pretpostavka, jer nema konkretnih podata-
ka) da taj dio stanovnidtva uzima veée koli¢ine Zitarica a manje mli-
jecnih proizvoda, a ujedno pije cisternsku vodu, onda se znatno mijenja
koli¢ina dnevno unesenog **Sr, a ujedno u velikoj mjeri i odnos 2°Sr/Ca.

Kolitina dnevno unesenog ?Sr za taj dio stanovnidtva u 1963. godini
iznosi 79 pCi, a odnos *Sr/Ca je 189,4. U 1964. godini koli¢ina dnevno
unesenog *°Sr penje se na 108 pCi, a odnos ?Sr/Ca na 254. Udio vode
u unoSenju **Sr u 1963. je oko 48%, a u 1964. 36%. To znadi da je
voda postala glavni nosilac kontaminacije organizma.

Podaci nisu dati za kasnije godine, jer se slika opet ponavlja. Na-
ime, koli¢ine *°Sr u pojedinim prehrambenim proizvodima u tim su
godinama manje, pa se dnevno unofenje ?°Sr znatno smanjilo.

III ISTRAZIVACKA DJELATNOST

Tokom prvobitnih mjerenja i kontrole radioaktivnosti Zivotne sredi-
ne pojavilo se niz problema, kao 3$to je pomanjkanje podataka za 3iru
evaluaciju dobivenih rezultata i neadekvatnost primijenjene metodike.
To je rad laboratorija usmjerilo u dva praveca: a) u pravcu izuéavanja
faktora bitnih za bolje poznavanje problematike i b) u praveu traZenja
1 uvodenja efikasnijih metoda eksperimentalnog rada.

a) lzucavanje bitnih faktora

Nakon prve faze rada laboratorija (1960-1962) priflo se proucavanju
utjecaja raznih faktora na varijacije nivoa prirodne aktivnosti (15).
Proutavane su dnevne varijacije ukupne beta aktivnosti, utjecaj meteo-
roloskih i zemljiSnih uslova na varijacije nivoa. OpaZeno je da nivoi
ukupne beta radioaktivnosti pri istim uslovima (istoj brzini protoka zra-
ka, istom filterpapiru, istom volumenu prosisanog zraka tokom kalen-
darske godine) variraju unutar odredenog reda velitine. Ispitan je utje-
caj protoka zraka, njegova volumena, te duZine pumpanja na registra-
ciju nivoa.

U nastavku radova na odredivanju ukupne kontaminacije fisionim
produktima u padavinama, na odredivanje ?°Sr nadovezani su radovi
na ispitivanju koli¢ina 137Cs (16). Tokom 1965-67. god. pralene su
kineske nuklearne eksplozije (9) u padavinama i paralelno u uzorcima
lucerne, koja je najbolji indikator za brzu detekciju novih fisionih pro-
dukata u biljnom materijalu. U padavinama smo, uz to, ispitivali kon-
taminaciju kozmogenim radionuklidima, pa je odredivan "Be kroz 3 go-
dine (17). Za razliku od podataka dobivenih za %Sr i ¥¥7Cs, koji se slazu
sa svjetskim prosjekom, koli¢ina "Be kod nas je nesto visa od svjetskog
prosjeka (6.0 X 102 at/ml) (18), ali se u pojedinim mjesecima slaze s
pedacima za sjevernu Italiju (19), iz ¢ega se moze zakljuditi da postoji
sli¢nost atmosferskih uvjeta u nasim relacijama.
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Sto se tite koli¢ine 1%"Cs u prehrambenim proizvodima, pokazala se
ista tendencija pada kao i kod 9°Sr (6-8). Logi¢an nastavak u ispitiva-
nju puta fisionih produkata bilo je ispitivanje koli¢ine topljivog i ne-
topljivog 9Sr u tlu na podru¢ju SR Hrvatske. Nadeno je da omjer
topljivi : netopljivi iznosi 1:2,5 do 1:1 (20), a to je bitan podatak
kod evaluacije koli¢ine kontaminacije hrane stroncijem-90. Ti rezultati
su znatajni budué¢i da do sada kod nas nisu vriena sistematska ispitiva-
nja apsorpcije fisionih produkata u tlima. Isto tako je nadeno da je
kod ukupne kolitine 137Cs, 38 — 88%/0 trajno fiksirano (21). Ti podaci se
nalaze unutar granica rezultata dobivenih u umjerenom geografskom
pojasu.

Odredivanje kontaminacije morskih organizama fisionim produkti-
ma kod nas nije vrieno, iako se dobar dio stanovni$tva hrani ribama,
ali je pratena koncentracija *Sr u Jadranskom moru. Odredivanja su
pocela (6) tek 1964. god. pa nedostaje maksimum, no uporedivanjem
rezultata s podacima dobivenim s talijanske strane ipak smo mogli doéi
do relativno talne evaluacije koli¢ine *°Sr. Dapace, ispostavilo se da
postoji neravnomjernost uzorkovanja na drugoj obali Jadrana (22).

Kako se more preporucuje kao definitivni medij za beskonaéno razrje-
denje opasnih radioaktivnih materijala (23), potrebno je proulavati bio-
ciklus radionuklida u moru (24) zbog opasnosti koje takav nadin rjesa-
vanja povladi sa sobom (25). Zbog toga smo u nasim istrazivanjima
pri§li ispitivanju parametra adsorpcije radionuklida 83Sr, 137Cs, 1#4Ce,
54Mn, %Zn 1 125Sb na tipi¢na morska muljevita i pjeS¢ana dna Jadrana.
Paralelno ispitujemo parametre desorpcije istaloZenih radionuklida s
morskog dna kod povisenih koncentracija vodikovih iona (26).

b) Primjena radiokemijskik i nuklearnih metoda za odredivanje tra-
gova clemenata interesantnih s aspekta kontaminacije Zvotne
sredine radioaktivnim materijalima

U naSoj se zemlji u vide centara za pralenje radioaktivnosti Zivotne
sredine mjeri ukupna beta radioaktivnost prirodnih voda metodom upa-
ravanja vete koli¢ine vode i brojenjem izarenog ostatka. Kako je ta
metoda spora i neta¢na (27), razradili smo tri nove metode za odredi-
vanje ukupne beta radioaktivnosti vode. Za brzu registraciju veéih
koncentracija radionuklida — metodu mjerenjem GM brojalem za te-
kucine (28) koja je jednostavna i brza. Za mjerenje niskih nivoa ukup-
ne beta aktivnosti razradene su dvije metode. Prva se sastoji u upara-
vanju vecih koli¢ina vode u koju se doda izvjesna koli¢ina kompleksira-
jucih agensa, a ispareni se ostatak mjeri proto¢nim antikoincidentnim
GM brojatem s prozorom velike povrSine (29). Drugom metodom se pro-
pustanjem uzorka vode kroz tanki sloj ionoizmjenjivatke smole, na nje-
mu efikasno zadrZe prisutni radionuklidi (oko 9590 i vide). Ovakav sloj
smole s reteniranim radionuklidima moZe se brojiti obiénim antikoinci-
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dentnim GM brojacem (30). Ova se metoda pokazala najprikladnijom
zbog jednostavnosti i talnosti, te se sada u laboratoriju primjenjuje za
kontrolu nivoa beta aktivnosti prirodnih voda.

Kod praéenja ukupne beta aktivnosti u prirodnim vodama potrebno
je utvrditi koli¢inu prisutnog K-40, jer kod niskih aktivnosti uzorka,
K-40 moze satinjavati veéi dio ukupne beta aktivnosti. Kalij je odreden
fotometrijom plamena kao referentnom metodom, a kao brzu terensku
metodu razradili smo gravimetrijsku metodu taloZenja natrijevim
tetrafenilboratom (31).

Odredivanje kalcija u materijalima koji u tolikoj mjeri variraju
u svom sastavu kao Sto je biljni materijal i tlo povremeno nailazi na
teskoée. Zato smo razradili metodu za kompleksometrijsko odredivanje
Ca smjesom indikatora fluoreksonmureksid. Metoda u potpunosti zado-
voljava za odredivanje Ca u morskoj vodi, tlu i biljnom pepelu (82).

U toku radova na metodici ispitani su neki reagensi prikladni za
odvajanje pojedinih fisionih produkata iz ukupne mase uzoraka.

Tako su nadeni parametri koji utjetu na taloZenje stabilnog cezija i
kalija natrijevim trifenilcianoboratom. Metoda je provjerena doda-
vanjem obiljezivada 137Cs (33).

Kako se Na-trifenilcianoborat pokazao kao selektivan reagens za
cezij, primijenjen je za izdvajanje 137Cs iz uzorka Zivotne sredine.

S obzirom na to da je do sada objavljeno malo materijala koji se
odnose na odredivanje 137Cs u tlu radiokemijskom metodom, odvojili
smo 137Cs natrijevim trifenilcijanoboratom (34). Isto se tako natrijev
trifenilcijanoborat pokazao kao prikladan reagens za odjeljivanje 137Cs
iz morske vode (35). Prednost metode je moguénost odredivanja kemij-
skog iskoriStenja, $to je inale glavni nedostatak odredivanja 37Cs
amonijevim fosfomolibdatom (35).

Iz uzoraka biljnog materijala taloZili smo 137Cs natrijevim trifenil-
cijanoboratom u slucaju kad stripping spektara nije dao povoljne re-
zultate zbog prisustva prevelikog broja fisionih produkata (35).

Drugi reagens koji se pokazao prikladnim za radiokemijske separacije
jest amonijev cinamat. Tokom rada na odredivanju kozmogenog 7Be
u padavinama, amonijev cinamat pokazao se kao efikasno sredstvo
za taloZenje "Be iz mase fisionih produkata. 137Cs iz istog uzorka odvo-
jen je taloZenjem natrijevim trifenilcijanoboratom (16).

Osim s pojedinim organskim reagensima, radili smo i po veé otprije
poznatim modificiranim metodama zbog specifi¢nosti nasih uvjeta. Tako
je tokom rada s na$lim tlima modificirana metoda po Uidu (19), i to
kako ekstrakcija topljivog %Sr amonijevim acetatom, tako i ekstracija
solnom kiselinom kod odredivanja ukupnog °°Sr (36).

Paralelno s razvijanjem kemijskih metoda nisu zanemarene niti
instrumentalne metode, kao $to je stripping spektara kod odredivanja
gama emitera. Tom smo metodom odredili 226Ra, 226Ra, 9%Zr i 137Cs
u tlu.



870 V.Porovidé

Kao nastavak radova oko proucavanja biolotkog ciklusa radionuklida
u moru potrebno je odrediti koncentraciju neaktivnih izotopa onih
radionuklida koji se najviSe koncentriraju (25) u morskim organizmi-
ma. U sada$njoj fazi istraZzivanja razraduje se metoda odredivanja
tragova mangana, kobalta i cinka u morskim organizmima pomoéu sub-
stehiometrijske radioizotopne dilucije (37).

Premda ne spada u uzu problematiku laboratorija, ali zbog mogué-
nosti kontaminacije ljudskog organizma 1 Zivotne sredine, razradili
smo postupak za odredivanje tragova torija i urana u ljudskim kostima,
krvi, urinu i fecesu (88).

OS]Ctl]lVOSt metoda u slucaju torija bolja je od klasi¢nih analitickih
metoda, a u slucaju urana jednaka je inace naJOSJCﬂ]IVI]O] fluores-
centnoj metodi. Sam postupak odredivanja tragova torija aktivacionom
analizom u bioloSkom materijalu jednostavniji je od do sada objav-
ljenih postupaka. Metoda je radena radi kontrole nivoa kontaminacije
ljudi navedenim radiotoksi¢nim elementima (39)
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