Desorpcija radiocezijuma-137 iz liSaja Cetraria Islandica (L.) Ach.

rastvorima koji simuliraju kisele kiSe

Ana A. Cuéulovi¢', Dragan S. Veselinovié?, Séepan S. Miljanié?

"Univerzitet u Beogradu, INEP — Institut za primenu nuklearne energije, Beograd, Srbija

Univerzitet u Beogradu, Fakultet za fizicku hemiju, Beograd, Srbija

Izvod

Desorpcija ¥es iz lisaja Cetraria islandica (L.) Ach. vrSena je koris¢enjem pet uzastopnih
desorpcija sa pet identi¢nih zapremina rastvora. Za desorpciju su koris¢eni rastvori H,SO,,
HNO; i njihova smesa, na pH 4,61; 5,15 i 5,75. Desorbovana kolic¢ina ¥ (srednja vrednost
svih koris¢enih rastvora) iz lisaja je 49,2; 47,0 i 47,6% na pH 4,61; 5,15 i 5,75, redom. Dobi-
jene vrednosti desorbovane koli¢ine s iz lisaja slazu se sa podacima dobijenim u ranijim
radovima, kada je iz liSaja na pH 3,75 desorbovano 46,2% ¥ 47,2% na pH 2,87. Veli
procenat 59,8%, dobijen pri pH 2,00 ukazuje na povecano delovanje H" jona. Koli¢ina de-
sorbovanog ¥esiz lisaja sa rastvorima koji odgovaraju kiselim kiSama ne moZze biti manja
od navedenih vrednosti, jer u njima ima i drugih supstanci, a ne samo u ovom radu koris-
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LiSajevi su nevaskularne biljke velike apsorbujuce
povrsine i specifinih morfofizioloSkih karakteristika,
nastali simbiozom gljive, alge i rede azotofiksirajué¢e
bakterije. Nemaju formiran koren, list, stablo, kutikulu
ni stome, a njihova dugovecnost, fizioloSka aktivnost u
povoljnim uslovima i nezavisno od godisnjeg doba, ne-
odbacivanje starih delova i akumulacija mnogih mate-
rija (radionuklida, pesticida, metala) u talusu, Cini ih
akumulatorima zagadujuéih supstancija [1-4]. Havari-
jom u nuklearnoj elektrani Lenjin u Cernobilju 1986.
godine, ustanovljeno je da lisajevi sorbuju zagadujuce
supstancije, tj. radionuklide. Vodec¢im radionuklidom sa
tacke posmatranja formiranja tkivnih doza i radiobio-
loskih posledica, smatra se B7cs (vreme poluZivota
30,17 godina). Jon cezijuma je hemijski i biohemijski
homolog kalijuma, i u organizmu prati njegov metabo-
lizam, potpuno je rastvorljiv u telesnim te¢nostima i
ravnomerno se rasporeduje u ¢itavom organizmu.

Istrazivanja pokazuju da je talus liSajeva u medu-
dejstvu sa sredinom (kao fizi¢ko telo) i da sorbuje ra-
dionuklide iz vazduha, kako preko suvih, tako i preko
vlaznih padavina [5], a sve hranljive sastojke i vlagu ap-
sorbuje uglavnom neposredno iz atmosfere preko celij-
skog zida. Usvajanje radionuklida od strane lisajeva je
moguce i iz podloge na kojoj Zive, ali je to manje znaca-
jan put zagadivanja. IstraZivanja pokazuju i da raspo-
dela radionuklida u liSajevima odrazava raspodelu ra-
dionuklida u padavinama i da je hiperakumulacija ra-
dionuklida iz Zivotne sredine u lisajevima najverovatnije
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posledica reakcionog mehanizma sa organskim kiseli-
nama stvorenih od strane lisaja.

Atmosferske padavine dolaze do lisaja ili vlaznim
padavinama (kisa, sneg ili rosa) ili suvim padavinama
(sedimentacija aerosolova i ¢adi). Kisele kise se obra-
zuju od SO,, kao i od NO,, koji grade H,SO, i HNO;
nakon oksidacije u toku atmosferskog prenosa. LiSajevi
su jako osetljivi na dejstvo sumpordioksida. Kada SO,
dospe do vlaznog talusa, on stupa u reakciju sa vodom,
obrazujuc¢i H,SO3;, HSO; ili SO;> u zavisnosti od pH.
Aerozagadenja mogu da izazovu znacajne morfoloske
promene talusa liSaja (obezbojavanje i deformacije u
strukturi) i da uticu na fizioloske procese u organizmu
(fotosinteze, enzimsku aktivnost, usvajanje elemenata,
celovitost membrane) koje mogu da dovedu i do ugi-
nuca [6-10].

Kada liSaj sorbuje odredenu supstanciju, ona pos-
taje njome zagadena. Kada lisaj biva unet u vodu ili
povremeno oblivan kiSom ili drugim vrstama voda, koje
ne sadrze vrstu supstancije koja je sorbovana u lisaju,
ona podleze desorpciji. Ovim procesom dolazi do
prenosa supstancije iz ¢vrste faze u te¢nu, odnosno,
ako se radi o zagadujucoj supstanciji, dolazi do njenog
prenosa u tecnu fazu. Ovo je osnovni proces koji se
deSava kada se lisaj unese u vodu radi dobijanja nekog
proizvoda ili ako biva oblivan kiSom. U prvom slucaju
imamo sistem sa jednokratnom desorpcijom. U dru-
gom, kada imamo povremeno padanje kiSe, sistem mo-
Zemo da posmatramo da radi na principu sukcesivnih
desorpcija. S obzirom na to da od sastava kise, tj. kise-
losti kiSe kao desorpcionog rastvora, zavisi koli¢ina
desorbovane supstancije, to ¢e i prenos zagadujuce
supstancije desorbovane sa kiSom dovesti, u vecoj ili
manjoj meri, do prenosa i Sirenja zagadenja u okolinu.
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Susenjem i lomljenjem delova talusa, rasturanjem
uz pomo¢ Zivotinja, Sumskim poZzarima, padavinama
kao Sto su kisa ili sneg, lancem ishrane lisaj-Zivotinja—
—Covek lisajevi postaju sekundarni izvori zagadivanja.

LiSaj Cetraria islandica (familija Parmeliaceae) u na-
rodu poznat i kao: bohinski mah, borjanski mah, er-
tenska trava, islandska pletika, islandska lihena, island-
ska mahovina, planinska mahovina, pluéni mah, plué¢-
nik, Stitarka uzet je kao model sistem za ova istrazZiva-
nja, jer je posle cCernobiljskog akcidenta imao znatno
povecan sadrzaj B7¢s. LiSaj Cetraria islandica je koris-
¢en za ova istrazivanja, jer ima veliku upotrebnu vred-
nost. Poseduje slab miris, sluzavo-gorkog i bljutavog je
ukusa, koji potice od cetrarske kiseline (CigH160g). U
Norveskoj i Irskoj, ovaj lisaj se koristi za ljudsku ishranu.
LisSaj sadrzi i ugljene hidrate lihenin i izolihenin, koji
daju glikozu i druge Secere (do 70%) i previru u alkohol,
a koji narodi Severa koriste za pravljenje alkoholnih
pi¢a. Od lihenina i izolihenina pravi se Zelatin (upotreb-
ljava u ishrani sa razli¢itim dodacima kao $to su limun,
Secer i ¢okolada). Lisaj sadrzi i sluz, vitamin B12, jod,
cetrarsku kiselinu, zatim, lihensterinsku kiselinu, malo
etarskog ulja, gvozde, Secer i mnoga druga jedinjenja
[11-15]. Lisaj ima veliku primenu: u medicini, veterini,
kozmetickoj, prehrambenoj, hemijskoj, farmaceutskoj i
industriji alkoholnih pi¢a i sluzi za ishranu domacih i
divljih Zivotinja. Dobar je bioindikator i biomonitor za-
gadenja Zivotne sredine, usvaja i zadrzava zagadujuce
supstancije, koje dugotrajno zadrzava u svom tkivu i
aktivno ukljuéuje u lanac ishrane biljka—Zivotinja—Covek.
Zbog navedenog, koriséenjem lisaja postoji ocigledna
opasnost od radijacionog opterecenja ljudi i Zivotinja
koji bi se nasli u lancu ishrane.

Ispustanje radionuklida iz o$te¢enog reaktora u Cer-
nobilju je bilo neujednacdeno i nivoi aktivnosti Y¥cs u
lisajevima su bili razli¢iti u razli¢itim delovima Evrope.
A. Stankovi¢ je pokazala da je neposredno posle hava-
rije u Cernobilju srednji nivo aktivnosti s u lisaju
Cetraria islandica sa podrucja bivse Jugoslavije, u dru-
goj polovini 1987. godine bio 10392 Bqg/kg, a u prvoj
polovini 1988. godine 8533 Bqg/kg [16] . Nivo aktivnosti
¥7¢s 1989. godine u lisaju C. islandica sa podrucja pla-
nine Sinjajevina je bio od 746 Bg/kg do 2832 Bg/kg, sa
podruéja Makedonije (Strumica) 1035 Bq/kg i sa juga
Srbije 1782 Bg/kg. Visok nivo aktivnosti u liSaju sa pod-
rucja Sinjajevine je zabelezen i u periodu od 1990. do
1994. godine [16]. Istrazivanja su pokazala da u nekom
vremenskom periodu u talusu lisajeva dolazi do opada-
nja nivoa aktivnosti radionuklida brze od fizickog vre-
mena poluraspada datog radionuklida i da nije doslo do
eliminacije zagadujuceg metala iz talusa. Pojava sma-
njenja nivoa aktivnosti B7¢s u talusu je objasnjena kao
posledica rasta povrsine talusa i ono zavisi od hemij-
skog oblika radionuklida, pH sredine, temperature, vrs-
te lisaja i nekih spoljnih parametara. Poslednjih godina
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nivoi aktivnosti **’Cs u lisajevima su sli¢ni nivoima ak-
tivnosti **’Cs pre akcidenta u Cernobilju, i iz takvih lisa-
jeva se ne mogu vrsiti desorpcije B¢s jer ga gotovo i
nema u njima ili su sadrzaji niski [16].

U nasim prethodnim radovima na desorpciji Bes i
metala iz liSaja Cetraria islandica (L.) Ach. koris¢eni su
destilovana voda i rastvori razli¢itih pH vrednosti u
intervalu 2,00-3,75; koji su sadrzavali, pored kiselina
HCl, HNOs, H,SO4 i soli (NH4),SO4, NHiNOs, K;SO,,
Na,S0,, zavisno od eksperimenta, radi ispitivanja njiho-
vih uticaja na desorpciju 137Cs, odnosno K, Al, Ca, Mg,
Fe, Cu, Ba, Zn, Mn i Sr [17-21]. Rezultati dobijeni za
desorpciju Bcs iz lisaja C. islandica, nisu mogli da se
uporede sa literaturnim podacima, jer ih nije bilo. S ob-
zirom na to da je B37¢s alkalni metal, to kod promene
pH vrednosti rastvora, mozemo smatrati, da na desorp-
ciju Bcs iz lisaja, nema dominantan uticaj vrsta anjona
kiseline, kao i K" i Na* (kao alkalni katjoni), a ni NH,", jer
on ne gradi sa njim Cs* komplekse, ve¢ je to pretezno
uticaj delovanja H*, pri dovoljno niskim vrednostima pH.

Znajuci da su kisele kise padavine koje imaju pH
vrednosti manje od 5,60 i da ne postoje podaci o de-
sorpciji Bcs iz lisaja C. islandica rastvorima Cija je pH
vrednosti veca od 3,75 u ovom radu je ispitivana de-
sorpcija B¥¢cs iz lisaja rastvorima pH 4,61; 5,15 i 5,75
kako bi se izvrsilo potpuno ispitivanje, odnosno stekao
uvid u desorpcije ovog alkalnog (radioaktivnog) metala.
S obzirom na to da Cs pripada grupi alkalnih metala, to
je od interesa razmatranje uticaja H', na njegovu de-
sorpciju, bez jednovremenog delovanja i drugih kat-
jona, Sto je cilj ovog rada.

Razlog za izbor lisaja Cetraria islandica kao uzorka je
taj da se nastavi kontinuitet problematike istrazivanja,
jer je on koriséen u nasim prethodnim radovima [17-
—21]. Koriséenjem jedne vrste liSaja izbegava se uticaj
vrste liSaja, tj. joS jedne promenljive veliine, na rezul-
tate.

U svim prethodnim istrazivanjima u naznacenim ra-
dovima koris¢en je lisaj uzorkovan 1994. godine, radi
toga da bi se izbegle promene uzoraka nastale zbog
razliCitog vegetacionog perioda, a time i promenjene
starosti uzorka, tj. jo$ jedne odnosno dve promenljive
veli¢éine, koje dovode do razli¢itih rezultata merenja.
Ovako dobijene rezultate nije moguée preracunavati
niti zajednicki koristiti.

EKSPERIMENTALNI DEO

Uzorci Zbunastog liSaja Cetraria islandica sakupljeni
su na planini Sinjajevina (Crna Gora) 1994. godine i
cuvani u papirnim vrecama. Osuseni, oCiS¢eni od ne-
Cistoc¢a koje su vizuelno mogle da se uoce i mehanicki
usitnjeni uzorci su odmeravani na analiti¢ckoj vagi Met-
tler (osetljivosti 0,1 mg), u koli¢ini od 10 grama i stav-
lieni u plasticne posude prec¢nika 7,5 cm i zapremine
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150 cm’. U tako pripremljenim uzorcima meren je nivo
aktivnosti **’Cs.

U eksperimentu je 10 g suve mase liSaja, nakon
merenja aktivnosti, preliveno sa 200 mL rastvora koji
sadrze kiseline sadrzane u kiselim kiSama: | — H,SOy; Il —
HNO; i lll — (smesa) H,SO,—HNO;, a zatim je ovako pri-
premljena smesa uravnotezavana 24 casa. U radu su
koris¢ene hemikalije: H,SO, p.a., Merck (Nemacka) i
HNO; p.a., Alkaloid (Makedonija). Rastvor | i Il su napra-
vljeni tako S$to je u 200 mL destilovane vode dodavana
koncentrovana H,50,, odnosno HNO; dok nije postig-
nuta pH vrednost 4,61; 5,15 i 5,75 (rastvori H,SOy: 14, 1, i
I35, i HNOg3: 11, 11, i 1I3). Rastvor 1l je dobijen mesSanjem
100 mL rastvora | i 100 mL rastvora Il. Za merenje pH
vrednosti rastvora koris¢eni su pH metar Iskra MA 5730
i puferski rastvori, pH 4,00 i 7,00, Carlo Erba (Italija).
Desorpcije su vrSene na sobnoj temperaturi (22 °C) u
trajanju od 24 ¢asa uz povremeno mesanje. Posle svake
desorpcije, od ukupno pet, nakon filtracije (standardni
filter papir, Merck, Nemacka), uzorci lisaja su suseni na
sobnoj temperaturi u otvorenoj posudi do konstantne
mase. lzmerene su aktivnosti uzoraka, kao i aktivnosti
dobijenih rastvora posle desorpcije. Zatim su sa po 200
mL rastvora vrSene naredne sukcesivne desorpcije, po-
navljajuci postupak filtracije i suSenja. Uradeno je po
pet sukcesivnih desorpcija. Sve serije ponovljene su dva
puta.

Za odredivanje nivoa aktivnosti u uzorcima lisaja ko-
ris¢ena je gamaspektrometrijska metoda. Uzorci su me-
reni na gamaspektrometru sa HPGe detektorom, proiz-
vodaca Ortec-Ametek, sa 8192 kanala, rezolucije 1,65
keV i efikasnosti 34% na 1,33 MeV ®Co sa greskom
merenja ispod 5,0%. Za obradu spektara koris¢en je
softver Gamma Vision-32 [22]. Pre merenja izvrSene su
energetska kalibracija i kalibracija efikasnosti spektro-
metra pomocu kalibracionog izvora koji sadrzi smesu
radionuklida poznatih aktivnosti. Nivo aktivnosti B7¢s
meren je u uzorcima pre i posle svake desorpcije, pod
istim geometrijskim uslovima, u trajanju od 1 casa.
Izracunate su specificne aktivnosti (Bq/kg) uzoraka. Sa-
drzaj ¥7Cs u svakom uzorku izrazen je kao procenat
preostalog cezijuma u uzorku nakon svake desorpcije u
odnosu na njegov sadrzaj u polaznom uzorku. On je
dobijen izrazavajudi aktivnost uzorka nakon svake de-
sorpcije kao procenat aktivnosti polaznog uzorka.

Smanjenje mase uzoraka posle svih desorpcija je
zanemarljiva (0,6%), jer je manje od greSke merenja.
Greska merenja je standardna devijacija svih pojedi-
nacnih merenja istog tipa (pH vrednosti) nezavisno od
vrste rastvora. Ukupan broj merenja je bio 90 (dve se-
rije).

REZULTATI | DISKUSIJA

U tabeli 1 prikazane su aktivnosti *’Cs (Bq/kg) u li-
Saju C. islandica pre desorpcije i sadrZaj desorbovanog

Bes iz lisaja (%) posle svake od pet uzastopnih desorp-
cija rastvorima I, Il i lll. Sadrzaj B7¢s u svakom uzorku
izrazen je kao sadrzaj preostalog B7¢s (%) u uzorku
nakon svake od pet uzastopnih desorpcija u odnosu na
njegov sadrzaj u polaznom uzorku. Dobijen je izraza-
vajuci aktivnost uzorka posle svake desorpcije kao deo
(%) aktivnosti polaznog uzorka. Najveca koli¢ina desor-
bovanog B7cs (%) jeste pri prvoj desorpciji u svim slu-
¢ajevima. Dobijeni rezultati pokazuju da se 7¢s desor-
buje iz lisaja u znacajnoj meri, ali ne potpuno. Srednje
vrednosti koli¢ine desorbovanog B7¢s iz svih koridéenih
rastvora pri istoj vrednosti pH (tabela 1) su iste, tj. u
granici greSke odredivanja.

Promena desorbovane koli¢ine *’Cs od broja uza-
stopnih desorpcija, daje eksponencijalne krive, koje ne
zavise od pH vrednosti i vrste rastvora Sto se slaze sa
nasim ranijim istrazivanjima [17-21] za pH vrednosti od
2,00 do 3,75 (slika 1).

Ranija istrazivanja [17] pokazala su da se uzastop-
nim desorpcijama sa jednakim zapreminama desor-
bensa menja i koli¢ina preostale sorbovane supstancije,
C,, sa brojem desorpcija, n,, Sto je dato izrazom:

InC,=InCy—an, (1)

1

gde su C, koncentracija Bcs pre desorpcije i a kons-
tanta.

Iz jednacine (1) sledi da je zavisnost logaritma koli-
¢ine sorbovane supstancije u ¢vrstoj fazi linearna funk-
cija broja sukcesivnih zapremina (medusobno jednakih)
rastvora koriS¢enog pri desorpciji, n,, sto u realnom
sistemu vazi samo ako postoji jedan tip sorpcije.

Pojava jedne, dve ili vise sorpcija, tacnije, jednog,
dva ili viSse sorpcionih mesta je osobina sorpcionog
sredstva. Za razliku od sorpcionih sredstava koja se ko-
riste za razliite namene, i za koje se primenjuju dobro
poznate jednacine na procese sorpcije i desorpcije, koje
sacinjava samo jedno hemijsko jedinjenje (neorgansko
ili organsko), lisaj je bioloski sistem koga Cini veliki broj
hemijskih jedinjenja (vidi uvod). Pored toga kao bioloski
sistem on poseduje bioloske celije sa membranama
koje su selektivno propustljive kao i vlakna koji Cine
vazan oblik bioloskog organizma. Tome treba dodati i
meducelijsku tecnost, tacnije rastvor. Sve izneto ¢ini da
se molekul ili jon u kontaktu sa ovim hemijski sloZzenim
sistemom moZe da veZe pri sorpciji za razliita mesta,
na razli¢ite nacine i sa razli¢itom energijom vezivanja,
tj. razli¢itim sorpcionim koeficijentima. Promena neke
veli¢éine u ovom sloZzenom sistemu, u ovom slucaju pro-
mene pH rastvora, izaziva promene ravnoteznih stanja
Sto se odrazava i na sorpcione karakteristike odgovara-
juéih sorpcionih mesta i njihov kapacitet.

Pored iznetog postoji jo$ jedan parametar. To je
kapacitet mesta odredenih vrsta sorpcije u sorbentu u
odnosu na kapacitete mesta drugih vrsta sorpcije. Ako
je kolicina sorbenta sa velikim koeficijentom sorpcije
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Tabela 1. Aktivnost >’

Cs (Bg/kg) u lisaju C. islandica pre desorpcije i kolic¢ina (%) nedesorbovanog *>’Cs posle svake od pet

uzastopnih desorpcg’/a rastvorima I, Il i Ill na pH 4,61, 5,15 and 5,75. Sobna temperatura (~22 ). Sredr;ja greska merenja 3,5%
Table 1. Activity of es (Ba/kg) in C. islandica lichen before desorption and the remaining amount (%) of ¥es after each of five con-
secutive desorptions with solutions I, Il and Ill at pH 4.61; 5.15 and 5.75. Room temperature (~22 ). Mean measurement error 3.5%

Desorpcioni rastvor

Desorpcija, ny

pH 4,61
1 72,1 76,0 72,6
2 59,7 64,2 62,0
3 48,6 54,9 58,8
4 47,3 53,0 55,5
5 46,1 47,9 53,6
Ukupna koli¢ina desorb. Bcsiz lisaja, % 53,9 52,1 46,4
A,/ Bgkg™ 2554 2177 2579
pH 5,15
1 71,3 65,8 64,6
2 61,9 58,8 58,2
3 57,4 58,6 47,5
4 51,1 55,1 42,1
5 50,4 48,7 41,9
Ao/ Bakg™ 2386 2544 2435
Ukupna koli¢ina desorb. Bcsiz lisaja, % 49,6 51,3 58,1
pH 5,75
1 69,9 72,8 64,3
2 61,7 68,1 56,5
3 56,0 63,9 49,6
4 47,4 58,2 46,8
5 46,8 49,3 46,6
A, /Bakg™ 2393 2632 2644
Ukupna koligina desorb. **'Cs iz liaja, % 53,2 50,7 53,4
pH Srednja vrednost ukupne koli¢ine desorbovanog ¥esiz lisaja, %
4,61 49,2
5,15 47,0
5,75 47,6

relativno mala onda ée se on prvi popuniti a potom ce
poceti popunjavanje ostalih mesta sorpcije sa manjim
koeficijentom sorpcije. Pri desorpciji proces je obrnut,
tj. prvo ¢e se desorbovati supstanca sa mesta manjeg
koeficijenta sorpcije, a potom sa mesta veceg keofici-
jenta sorpcije. Medutim, i u ovom slucaju vrsi se de-
sorpcija i sa mesta sa visokim koeficijentom sorpcije, ali
je ona veoma mala i ne uti¢e na desorpciju sa mesta
malog koeficijenta sorpcije. Ovo je slucaj kada imamo
jednu pravu liniju (slika 2), ciji presek sa ordinatnom
osom ne daje vrednost polazne koncentracije C,, nego
maniju, jer deo jedinjenja koje se sorbuje je ¢vrsto ve-
zan za sorbent na drugom mestu i nema bitnog uticaja
na tekucu desorpciju. Iz tog razloga vrednost C, od-
redena graficki iz eksperimenta, koja je manja od po-
lazne vrednosti Cy je dokaz o postojanju najmanje dva
mesta sorpcije u lisaju.
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Na slikama 2 i 3 dati su grafikoni dobijeni prema
jednacini (1). Dobijena su dva tipa grafika. Jedan tip cini
prava, saglasna jednacini (1), a drugi ¢ine dve prave
koje se seku. U slucaju da se koeficijenti sorpcije za
najmanje dva sorpciona mesta mnoga ne razlikuju, za-
visnost In C, od n, prema jednacini (1) nece dati pravu
liniju, slika 3, sto je dokaz o postojanju dva mesta sorp-
cije, ali bez dominirajuceg.

Dominirajuca sorpcija Cs* (linearna zavisnost, slika
2) karakteristicna je kod desorpcije rastvorima: I: pH
5,15i 5,75, Il: pH 4,61 i 5,75 i lll: pH 4,61 i 5,75. Kod
ostalih desorpcija postoji najmanje dva tipa sorpcije, ali
nema dominantnog (rastvor |: pH 4,61, Il: pH 5,15 i llI:
pH 5,15), slika 3.

Ako bi prave dobijene prema jednacini (1) ekstrapo-
lisali na pocetnu vrednost tj. na nultu desorpciju, n =0
sadrzaj radiocezijuma u liSaju ne bi bio isti sa sadrzajem
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ool = HSO, pH5,15 (1)
_ ¢ HNO, pH 4,61 (2)
% | 4 HSO,-HNO,pH 5,75 (3)
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©
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Broj sukcesivne desorpcije, n,

Slika 1. SadrZaj Besu lisaju Cetraria islandica, C,, u zavisnosti od broja sukcesivnih desorpcija, n,, rastvorima |, Il i lll na pH 5,15;
4,61i5. 75,7premajednac“ini (1). Pocetni sadrZaj Cy = 100%.

Figure 1. 13¢5 content in lichen C. islandica, C,, in dependence on the number of successive desorptions, n,, with solutions I, Il and IlI
at pH 5.15, 4.61 and 5.75, according to Eq. (1). Initial content, C, = 100%.

“or = HNO, pH 4,61
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=
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Slika 2. Logaritam sadrZaja (%) ¥esu lisaju C. islandica, In C,, u zavisnosti od broja sukcesivnih desorpcija (n,) rastvorima pH 4,61
(1) i pH 5,75 (Ill), prema jednacini (1). Vreme uravnoteZavanja 24 h. Pocetni sadrZaj C, = 100%.

Fig. 2. Logarithm of ¥7¢s content (%) in the lichen C. islandica, In C,, as a function of the number of successive desorptions with
solutions at pH 4.61 (Il) and pH 5.75 (lll), according to Eq. (1). The equilibration time of 24 h. Initial content C, = 100%.
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Slika 3. Logaritam sadrZaja 37¢s (%) u lisaju C. islandica, In C,, u funkciji od broja sukcesivnih desorpcija, n,, rastvorom (I) na pH

4,61, prema jednacini (1).

Fig. 3. Logarithm of 3¢5 content (%) in the lichen C. islandica, In C,, as a function of the number of successive desorptions, n,, with

solution (1) at pH 4.61, according to Eq. (1).

pre desorpcije, Cy, ve€ nizi, Coe. Vrednostiln Cpezan=0
u jednacini (1), dobijene su ekstrapolacijom prave linije
dobijene koris¢enjem eksperimentalno odredenih vred-
nosti (slika 2). Dobijene vrednosti Cy. su nize od pocet-
nih (Co). Razlika AC = Cy — Cpe = 100 — Cy. je od 18,6 do
32,6% (tabela 2) $to pokazuje da su i u ovom slucaju
prisutne najmanje dve vrste sorpcije Y¢s i da se one
znatno razlikuju po jacini veza. U ovim slu¢ajevima kada
se dobije prava linija, a Cy je znatno manje od 100%,
zakljucuje se, da pored jednog preovladujuéeg nacina
vezivanja BCs za lisaj postoji, najmanje, jos jedan nacin
koji ne dozvoljava da Cy. bude 100%, jer je Ycs ,snai-
no“ vezan. Ovi rezultati se slazu sa ranije dobijenim
rezultatima [17-21] za desorpcije Bcs iz lisaja Cetraria
islandica rastvorima H,SO, (pH 2,87), HNO; (pH 2,87) i
njihovim smesama na pH 3,75; odnosno AC vrednost je
26,6%. Iz ovih rezultata moze se zakljuciti da se u svim
slu€ajevima sorpcija Bcs u lisajevima sastoji od najma-

nje dva procesa, bez obzira na to Sto jedan moze da
bude preovladujuci.

U tabeli 3 prikazana je koli¢ina (%) desorbovanog
Cs iz lisaja C. islandica posle pet uzastopnih desorp-
cija rastvorima I, Il'i lll, pH vrednosti od 2,00 do 5,75.
Desorpcije rastvorima |, Ili Il najuspesnije su pri niskoj
pH vrednosti (2,00) a sa daljim porastom pH desorpcija
opada, ali ne znatno. U ovom slucaju pojedinacne vred-
nosti koje se vise razlikuju od ostalih ne ukazuju na spe-
cificnost procesa u datoj tacki. Srednje vrednosti koli-
Cine desorbovanog B37¢s (tabela 3) veoma su sli¢ne, to
ukazuje da anjoni NO; i SO,” nemaju bitan uticaj na de-
sorpciju Cs, Sto je oCekivano. Poveéanje kolicine desor-
bovanog Cs sa smanjenjem vrednosti pH 2,00 tj. pove-
¢anoj koncentraciji H', ukazuje da oni imaju uticaj na
desorpciju Bes iz liSaja Cetraria islandica, ali ne domi-
nirajuci.
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Tabela 2. Vrednosti poCetnih aktivnosti ¥cs (Coe), 0dredenih ekstrapolacijom pravih (slika 2), i razlika (%) a u odnosu na izmerene

pocetne aktivnosti C, (100%)

Table 2. Experimental obtained values of the starting activity of ¢ (Coe), determined by extrapolation of the curves (Fig. 2), and
the difference (%) in relation to the measured starting activity values of C, (100%)

Desorpcioni rastvor pH Coe/ % ACy =100 - Cye
| 5,15 75,9 24,1
5,75 76,3 23,7
1l 4,61 77,5 22,5
5,75 81,5 18,5
i 4,61 75,2 24,8
5,75 67,4 32,6
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Tabela 3. Koli¢ina desorbovanog

2,00do 5,75

Cs (%) iz lisaja C. islandica posle pet uzastopnih desorpcija rastvorima |, I i Ill za oblast pH od

Table 3. Quantity (%) of desorbed B7¢s (%) from C. islandica lichen after five consecutive extractions using solutions |, Il and Il with

pH from 2.00 to 5.75

pH H,SO, HNO; H,S0,~HNO;3 Srednja vrednost®
2,00 57,9 58,1 63,5 59,8
2,87° 50,3 53,1 47,2 47,2
3,75° 39,3 53,7 45,4 46,2
4,61 46,1 47,9 53,6 49,2
5,15 50,4 48,7 41,9 47,0
5,75 46,8 49,3 46,6 47,6
Srednja vrednost koli¢ine desorbovanog Bes 48,5 51,8 49,7 49,5

aSrednje vrednosti koli¢ina desorbovanog 137Cs pri istoj vrednosti pH u sva tri rastvora; bpodaci iz literature [18]

Koristec¢i vrednosti ukupno desorbovanog Bcs iz li-
Sajeva date u tabeli 1 i one navedene u literaturi [17—
—21] za pH interval 2,00 do 3,75 dobijene pri identi¢nim
eksperimentima izracunate su srednje vrednosti, tabela
3, za pH interval 2,00-5,75. Srednje vrednosti su u in-
tervalu greske merenja, za desorpcione rastvore istog
sastava, Sto znaci da se delovanje NO3 i S0,% bitno ne
razlikuje. Medutim, srednje vrednosti dobijene za ras-
tvore iste vrednosti pH, a razliitog sastava su za oblast
pH 2,87-5,75 iste, tj. u intervalu greske merenja. Vred-
nost za pH 2,00 je veéa u odnosu na sve za oko 20%, tj.
viSe od gresSke merenja, Sto jasno ukazuje na delovanje
H* iz kiselina na desorpcuju B7¢s.

Dobijeni rezultati ukazuju, takode, na sloZzenost ap-
sorpcionog sistema koga Cini liSaj, o ¢emu je pisano i u
uvodu. Pored iznetog treba naznaditi i to da je ustano-
vljeno da postoje dva nacina vezivanja zagadujucih sup-
stanci u lisaju, izvan bioloske ¢elije. Jedan je jonska iz-
mena, a drugi je gradenje kompleksnih jedinjenja. Po-
red njih postoji i raspodela jona u unutrasnjosti celije,
Sto je nesto sporiji proces, jer je potrebno da zagadu-
juca supstanca prode kroz membanu éelije [3,23,24].
Takode, treba uzeti u obzir da se u liSaju nalaze brojna
jedinjenja i da je do sada nadeno i izdvojeno oko 500
jedinjenja [25]. Sve ovo Cini sloZenost ispitivanog sis-
tema, koga Cini liSaj kao sorpciono sredstvo i ukazuje da
je najverovatniji razlog odstupanja od pravilne prome-
ne posmatranog parametra u odnosu na ocekivanu kao
kod sistema koga cCini samo jedan nacin sorpcije,
odnosno samo jedno mesto sorpcije.

ZAKLJUCAK

Promena desorbovane kolitine *’Cs od broja sukce-
sivnih desorpcija, daje eksponencijalne krive, koje ne
zavise od pH vrednosti i vrste rastvora.

Linearna zavisnost krive prema jednacini (1) u punom
opsegu broja ekstrakcija karakteristi¢na je kod desorp-
cije rastvorima: I, na pH 5,15 5,75; 1l, na pH 4,61 i 5,75
i lll, na pH 4,61 5,75. Kod ostalih rastvora postoje dva

linearna dela krive; rastvor | na pH 4,61; Il na pH 5,15 i
Il na pH 5,15.

U prvom slucaju ekstrapolacijom pravih na nultu
desorpciju Cy sadrzaj radiocezijuma u lisaju nije jednak
pocetnoj vrednosti pre desorpcije (100%), vec¢ nizi (od
18,6 do 32,6%). Ovo pokazuje da su prisutne najmanje
dve vrste sorpcije Bcs (odnosno sorpcionih mesta) i da
se one razlikuju po jacini veza, tj. jedna vrsta je domi-
nantna.

U drugom slucaju kriva sa prelomom pokazuje na
postojanje dva tipa sorpcije (odnosno dva sorpciona
mesta). Desorpcije rastvorima su najuspesnije pri ma-
lim pH vrednostima (2,00), a sa daljim porastom pH ko-
licina desorbovanog BCs neznatno opada. Srednje
vrednosti koli¢ine ukupno desorbovanog 7Cs su veoma
sli¢ne, §to ukazuje da anjoni NO; i SO,> imaju slican
uticaj na desorpciju Cs. Povecanje koli¢ine desorbova-
nog B7Cs na pH 2,00 tj. povecanje koncentracije H' u
odnosu na rastvore vi$ih pH vrednosti, ukazuje da H*
imaju uticaj na desorpciju Bcs iz lisaja Cetraria islan-
dica pri vrednostima pH vec¢im od navedene vrednosti.

Slicnost srednjih vrednosti koli¢ine desorbovanog
Cs pri svim vrednostima pH za sve tri vrste rastvora
ukazuje da vrsta anjona, u ovom slucaju NO; i S0~
nema uticaj na desorpciju ¥esiz lisaja.
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SUMMARY

INFLUENCE OF ACID RAIN COMPONENTS ON RADIOCESIUM-137 DESORPTION FROM Cetraria islandica (L.) ACH.

LICHEN

Ana A. Cuéulovi¢', Dragan S. Veselinovi¢’, S¢epan S. Miljani¢’

1University of Belgrade, INEP — Institute for the Application of Nuclear Energy, Belgrade, Serbia
2University of Belgrade, Faculty of Physical Chemistry, Belgrade, Serbia

(Scientific paper)

Desorption of 1¥7¢s from Cetraria islandica (L.) Ach. lichen was performed by
five consecutive desorptions with five identical solution volumes. Solutions of
H,S0,4, HNO3 and their mixtures, with pH 4.61, 5.15 and 5.75 were used for de-
sorption. The desorbed amount of 1¥¢cg (average value, all solutions used) from
lichen, for a given pH value was 49.2% for pH 4.61; 47.0% for pH 5.15 and 47.6%
for pH 5.75. The obtained values of the desorbed amount of 137¢s from lichen are
in accordance with the data obtained in earlier work, when 46.2 % 13¢5 was de-
sorbed from lichen for pH 3.75, and 47.2% was desorbed for pH 2.87. A higher
percentage of 59.8%, obtained for pH 2.00 indicates increased activity of H*. The
amount of desorbed **’Cs from lichen using solutions corresponding to acid rain
cannot be lower than the stated values as they contain other substances besides
the acid solutions used in this work.

708

Keywords: Bes Desorption e C. islandica
(L.) Ach. lichen e Acid rain




<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /None
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Error
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.0000
  /ColorConversionStrategy /CMYK
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments true
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 300
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 300
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 300
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile ()
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /CreateJDFFile false
  /Description <<

    /BGR <>
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000410064006f006200650020005000440046002065876863900275284e8e9ad88d2891cf76845370524d53705237300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef69069752865bc9ad854c18cea76845370524d5370523786557406300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /CZE <>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /ETI <>
    /FRA <>
    /GRE <>

    /HRV (Za stvaranje Adobe PDF dokumenata najpogodnijih za visokokvalitetni ispis prije tiskanja koristite ove postavke.  Stvoreni PDF dokumenti mogu se otvoriti Acrobat i Adobe Reader 5.0 i kasnijim verzijama.)
    /HUN <>
    /ITA <>
    /JPN <FEFF9ad854c18cea306a30d730ea30d730ec30b951fa529b7528002000410064006f0062006500200050004400460020658766f8306e4f5c6210306b4f7f75283057307e305930023053306e8a2d5b9a30674f5c62103055308c305f0020005000440046002030d530a130a430eb306f3001004100630072006f0062006100740020304a30883073002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee5964d3067958b304f30533068304c3067304d307e305930023053306e8a2d5b9a306b306f30d530a930f330c8306e57cb30818fbc307f304c5fc59808306730593002>
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020ace0d488c9c80020c2dcd5d80020c778c1c4c5d00020ac00c7a50020c801d569d55c002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
    /LTH <>
    /LVI <>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken die zijn geoptimaliseerd voor prepress-afdrukken van hoge kwaliteit. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /POL <>
    /PTB <>
    /RUM <>
    /RUS <>
    /SKY <>
    /SLV <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /TUR <>
    /UKR <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents best suited for high-quality prepress printing.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
  >>
  /Namespace [
    (Adobe)
    (Common)
    (1.0)
  ]
  /OtherNamespaces [
    <<
      /AsReaderSpreads false
      /CropImagesToFrames true
      /ErrorControl /WarnAndContinue
      /FlattenerIgnoreSpreadOverrides false
      /IncludeGuidesGrids false
      /IncludeNonPrinting false
      /IncludeSlug false
      /Namespace [
        (Adobe)
        (InDesign)
        (4.0)
      ]
      /OmitPlacedBitmaps false
      /OmitPlacedEPS false
      /OmitPlacedPDF false
      /SimulateOverprint /Legacy
    >>
    <<
      /AddBleedMarks false
      /AddColorBars false
      /AddCropMarks false
      /AddPageInfo false
      /AddRegMarks false
      /ConvertColors /ConvertToCMYK
      /DestinationProfileName ()
      /DestinationProfileSelector /DocumentCMYK
      /Downsample16BitImages true
      /FlattenerPreset <<
        /PresetSelector /MediumResolution
      >>
      /FormElements false
      /GenerateStructure false
      /IncludeBookmarks false
      /IncludeHyperlinks false
      /IncludeInteractive false
      /IncludeLayers false
      /IncludeProfiles false
      /MultimediaHandling /UseObjectSettings
      /Namespace [
        (Adobe)
        (CreativeSuite)
        (2.0)
      ]
      /PDFXOutputIntentProfileSelector /DocumentCMYK
      /PreserveEditing true
      /UntaggedCMYKHandling /LeaveUntagged
      /UntaggedRGBHandling /UseDocumentProfile
      /UseDocumentBleed false
    >>
  ]
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


