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14C aktivnost bioloških uzoraka i atmosferskog CO2 u neposrednoj okolici Nuklearne elektrane Krško
Bogomil Obelić1, Ines Krajcar Bronić1, Jadranka Barešić1,
Andreja Sironić1 i Borut Breznik2 
1Institut "Ruđer Bošković", Zagreb, Hrvatska, obelic@irb.hr
2Nuklearna elektrarna Krško, Slovenia

Uvod
Radioaktivni izotop ugljika 14C nastaje u visokim slojevima atmosfere interakcijom neutrona iz kozmičkog zračenja i atoma dušika. Zajedno s ostalim izotopima ugljika 14C oksidira u 14CO2, i jednoliko se raspoređuje u atmosferi. Biljke uzimaju CO2 putem fotosinteze, a njima se hrane životinje, tako da 14C čini dio prirodnog ciklusa ugljika. Zbog istovremenog radioaktivnog raspada (T½ = 5730 god), u atmosferi i biosferi postoji ravnotežna koncentracija 14C koja odgovara specifičnoj aktivnosti od 226 Bq/kg ugljika, odnosno 100 pMC (postotak modernog ugljika).
U drugoj polovici 20. stoljeća je raspodjela 14C bila narušena zbog nuklearnih i termonuklearnih pokusa, pa se tako koncentracija 14C u atmosferi udvostručila 1963. godine, da bi zbog zabrane izvođenja nuklearnih pokusa u atmosferi otada postupno opadala, te se danas približila prirodnoj koncentraciji.

14C nastaje i kao posljedica rada reaktora nuklearnih centrala, a emitira se u okoliš u obliku co2, koji ulazi u prirodni ciklus ugljika u okolici elektrane, a putem hrane može doprinijeti i dodatnom ozračenju (povećanju doze) lokalnog stanovništva. Mjerenjem specifične aktivnosti 14C u biološkom materijalu u neposrednoj okolici Nuklearne elektrane Krško (NEK) pokušat ćemo utvrditi eventualni doprinos rada reaktora povećanju specifične aktivnosti 14C u okolišu, odnosno stvoriti bazu podataka o radioaktivnosti okoliša. 

Uzorkovanje i mjerenje
Specifična aktivnost bioloških uzoraka (jabuke, žito, kukuruz, kelj, trava) mjerena je u neposrednoj blizini (200 – 400 m od ispustnog dimnjaka) i širem okolišu (oko 1000 m) NEK (Slika 1). Za kontrolnu točku na kojoj se ne očekuje utjecaj elektrane odabrali smo selo Dobovu, oko 10 km jugoistočno od Krškog. Tijekom 2006. i 2007. godine ubirali smo bilje dvaput godišnje, u srpnju i rujnu/listopadu. Biološki uzorci su nakon sušenja i karbonizacije na 400°C spaljivani u struji kisika, a nastali CO2 se apsorbirao u smjesi Carbosorba E i Permafluora E [1,2]. 14C aktivnost mjerena je tekućinskim scintilacijskim brojačem Quantulus 1220 [1]. 

Atmosferski CO2 se sakupljao na dvije lokacije (A i B, Slika 1) unutar prostora nuklearne elektrane. Integralni dvomjesečni uzorci sakupljani su apsorpcijom CO2 u zasićenoj otopini NaOH. Reakcijom dobivenog Na2CO3 i HCl dobio se CO2 koji se posebnim postupkom preveo u benzen [1,3]. 14C aktivnost u uzorcima benzena se također mjerila tekućinskim scintilacijskim brojačem Quantulus 1220.
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	Slika 1. Lokacije uzorkovanja u okolici Nuklearne elektrane Krško. Lokacije A i B su mjesta sakupljanja atmosferskog CO2, a na lokacijama C – R sakupljani su biološki uzorci.


Rezultati

Rezultati se izražavaju kao specifična aktivnost 14C u uzorku (Bq/kgC), no često i kao relativna specifična aktivnost a14C (omjer specifičnih aktivnosti 14C u uzorku i u atmosferi prije antropogenog utjecaja), izražena u jedinicama "postotak suvremenog ugljika" ("percent Modern Carbon", pMC), pri čemu je 100 pMC = 226 Bq/kgC. 

Na Slici 2 prikazane su relativne specifične aktivnosti 14C u biološkim uzorcima tijekom tri serije uzorkovanja (srpanj i listopad 2006. te srpanj 2007.). Srednja aktivnosti 14C u bilju na kontrolnoj lokaciji u Dobovi u 2006. bila je103,6 ± 0,9 pMC (234 ± 2 Bq/kg C). Većina lokacija u blizini Nuklearne elektrane pokazala je sličnu ili neznatno višu aktivnost. Najveća srednja razlika je bila u lipnju 2006. na lokacijama C i J (66 Bq/kg C, odnosno 29 pMC). 
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	Slika 2. Relativne specifične aktivnosti u biološkim uzorcima iz uzorkovanja u srpnju 2006, listopadu 2006 i srpnju 2007. Oznake lokacija prema Slici 1. 


Prostorna raspodjela 14C aktivnosti u okolici NEK pokazala je ovisnost o udaljenosti i smjeru. Primijećene su povećane aktivnosti u bilju na lokacijama C i J, tj. u smjeru jugozapad-sjeveroistok, što odgovara najizraženijem smjeru vjetra (Slika 3). 

Srednja vrijednost a14C u neposrednoj blizini elektrane (lokacije C, D, E, I, J, L) je 120,6 pMC u srpnju 2006., 112,3 pMC u listopadu 2006, te 104,9 pMC u srpnju 2007. Za udaljenije lokacije (F, G, H, K, M, N) srednje vrijednosti a14C su 109,6 pMC, 105,1 pMC i 102,4 pMC. Niže vrijednosti a14C na udaljenijim lokacijama bliske su onima na kontrolnoj lokaciji Dobova. Tijekom travnja/svibnja 2006. bio je remont (izmjena goriva) elektrane, kada je povećan ispust 14C u atmosferu: ispust 14C u svibnju i lipnju 2006. iznosio je 70 GBq, a tijekom kolovoza i rujna samo 7 GBq. Povećani ispust 14C u proljeće opažen je u jabukama koje su dozrijevale neposredno iza toga (uzorkovanje u srpnju 2006.). U listopadu 2006. je na svim lokacijama izmjerena niža a14C (Slika 2). 14C aktivnost u jabukama na istim lokacijama u srpnju 2007. nije se mnogo razlikovala od aktivnosti na kontrolnoj lokaciji, budući da tijekom proljeća 2007. nije bilo remonta (obavljen je tek u listopadu 2007.).
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	Slika 3. Primjer prostorne raspodjele relativne specifične aktivnosti 14C za listopad 2006. Lijeve oznake se odnose na lokacije (slova) i redni broj uzorka, dok desne brojke označavaju a14C (u pMC). Linije prikazuju interpolirane 14C aktivnosti. Manja slika u desnom donjem kutu je ruža vjetrova za Krško, za godinu 2006. 


Specifična aktivnost 14C u atmosferskom CO2 na dvije lokacije (A i B) unutar kruga Nuklearne elektrane prikazana je na Slici 4. Za usporedbu, prikazani su rezultati dugoročnih mjerenja aktivnosti 14C u atmosferskom CO2 na nekim drugim lokacijama [4]. Za vrijeme normalnog rada elektrane nije primijećeno značajno odstupanje od aktivnosti na "čistoj" lokaciji, tj. onoj koja nije pod utjecajem NEK, osim na lokaciji B u rujnu 2006 (116,1 pMC), što je vjerojatno posljedica povećanog ispusta 14C tijekom proljeća. Valja napomenuti da je ta lokacija vrlo blizu lokacije J na kojoj su zamijećene najviše aktivnosti 14C u biološkim uzorcima, a obje lokacije leže u smjeru najizraženijih vjetrova. Slične 14C aktivnosti kao na lokaciji B u rujnu 2006. (116,1 ± 0.6 pMC) bile su izmjerene 1990. u Zagrebu [5]. 

Sakupljanje atmosferskog CO2 na lokacijama A i B izvršeno je posebno u razdoblju remonta elektrane, u listopadu 2007., kada se zbog izmjene gorivih elemenata očekuje mnogo veći ispust 14C iz dimnjaka od onog za vrijeme normalnog rada. Aktivnost 14C u atmosferi u razdoblju remonta porasla je na lokaciji A na 151,1 pMC, a na lokaciji B na 275,4 pMC. Nakon završenog remonta, tijekom studenog i prosinca 2007., opaža se pad 14C aktivnosti u atmosferi.
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	Slika 4. Usporedba specifične aktivnosti 14C u atmosferskom CO2 na tri lokacije: Zagreb, Institut "Ruđer Bošković", Nacionalni park Plitvička jezera ("čisto" područje), te lokacije A i B u krugu Nuklearne elektrane Krško. 


Diskusija
Ekvivalentna godišnja doza  E  koju primi prosječna osoba uzimanjem hrane određene specifične 14C aktivnosti može se izraziti kao:
E = e ( a14C ( m ( t                                         (1)
gdje je  t  razdoblje od 365 dana, m masa ugljika koja se unese hranom (0,3 kg [6]), a14C je izmjerena specifična aktivnost (Bq/kg C), a  e  je očekivana efektivna doza po jedinici aktivnosti, 5,8 ( 10‑10 Sv/Bq [7]. 

Srednja godišnja efektivna doza iz svih prirodnih izvora u našim krajevima iznosi 1,22 mSv [8]. Uz izmjerenu aktivnost 14C na kontrolnoj lokaciji (Dobova) od 234 Bq/kgC dobivamo za ekvivalentnu godišnju dozu zbog prirodne aktivnosti 14C 0,015 mSv (15 Sv). To znači da prirodna koncentracija aktivnosti 14C doprinosi ukupnoj prirodnoj dozi oko 1%.
Teško je procijeniti realistički moguć porast godišnje doze zbog prehrane voćem koje je raslo u neposrednoj blizini Nuklearne elektrane, budući da ne znamo koliki je udio hrane koja potječe iz neposredne blizine elektrane. Pretpostavimo da prosječni Slovenac pojede 23 kg jabuka godišnje [9], što odgovara približno 3 kg suhe tvari, odnosno oko 1 kg ugljika. Uz konzervativnu pretpostavku da su to upravo jabuke sa lokacije na kojoj je zabilježena najviša aktivnost od 132,4 pMC (300 Bq/kg C) dobivamo da je doprinos efektivnoj dozi uslijed prehrane jabukama u okolišu nuklearke 0,2 Sv. Relativni doprinos ove efektivne godišnje doze ukupnoj prirodnoj dozi iznosi tako 0,2‰, što je zanemarivo.
Zaključak
Aktivnost 14C u neposrednoj blizini Nuklearne elektrane Krško ovisi o količini ispusta 14C iz dimnjaka elektrane, a prostorna raspodjela a14C određena je dominantnim smjerom vjetrova (jugozapad-sjeveroistok). Najviša aktivnost u biološkim uzorcima (132,4 pMC) u odnosu na aktivnost na kontrolnoj točki Dobova udaljenoj oko 10 km od elektrane (104 pMC) je nađena u srpnju 2006, a to odgovara razdoblju sazrijevanja voća nakon remonta elektrane s izmjenom gorivih elemenata u travnju 2006. Uz konzervativnu procjenu da prosječni stanovnik Krškog pojede 23 kg jabuka s lokacije na kojoj je zamijećena najviša aktivnost, doprinos njegovoj efektivnoj dozi bila bi 0,2‰, što je zanemarivo.
Mjerenje aktivnosti 14C u atmosferskom CO2 pokazalo je da prosjek aktivnosti na lokaciji A tijekom 2007. iznosi 107,8 pMC, a na lokaciji B, koja je upravo u smjeru ruže vjetrova, 116,9 pMC. Za vrijeme remonta elektrane u listopadu 2007. aktivnost 14C u atmosferi na lokaciji A iznosila je 151,1 pMC, a na lokaciji B 275,4 pMC. 
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14C activity of biological samples and atmospheric CO2 in immediate vicinity of nuclear power plant Krško, slovenia
Bogomil Obelić1, Ines Krajcar Bronić1, Jadranka Barešić1,
Andreja Sironić1 and Borut Breznik2 

1Ruđer Bošković Institute, Zagreb, Croatia, obelic@irb.hr
2Krško Nuclear Power Plant, Krško, Slovenia

Specific 14C activity of biological samples (apples, corn, cereals, borecole, grass) was measured in immediate vicinity (200 – 400 m) and in a wider environment (about 1000 m) of the Nuclear Power Plant Krško (NPPK) (Fig. 1). A control site, where no influence of the power plant is expected, was chosen about 10 km SE from NPPK. Sampling campaigns were performed in July and October 2006, and in July and September 2007. co2 obtained by sample combustion was absorbed in a mixture of Carbosorb E and Permafluor E, and measured by a liquid scintillation counter (LSC) Quantulus 1220.

Atmospheric CO2 was collected at two locations (A and B, Fig. 1) inside the NPPK area. Integral monthly sample was collected in September 2006, and regular monitoring in bimonthly periods has continued in 2007. Samples were collected by absorption of CO2 in saturated NaOH. From co2 we obtained benzene which was measured by the LSC Quantulus 1220.
14C activity of biological samples depends on the outflow of the plant smokestack and is determined by dominant wind direction (SW-NE) (Figs. 2 and 3). The highest activity of 132.4 pMC was observed in July 2006, the period of fruit maturation immediately after refueling outage from the opened reactor. The average activity at the control point was 104 pMC. The conservative estimation that the average inhabitant of Krško consumes yearly 23 kg of apples from the location with the highest activity contributes 0.2‰ to the effective dose, and presents a negligible fraction of the total natural dose.
The average 14C activities in atmospheric CO2 (Fig. 4) were 107.8 pMC on location A and 116.9 pMC on location B, which is in direction of the most pronounced winds. During the refueling outage in October 2007 the 14C activity in the atmosphere was 151.1 pMC on location A and 275.4 pMC on location B.










N IF  = Y "© International Atomic Energy Agency" "" 


1


_1266819426.bin

_1266829802.bin

