Abordare interdisciplinara a modelarii dinamice a transferului tritiului in plante
agricole PN-11-1D-PCE-2011-3-0396 / IDEI65/2011

I. Introducere (motivatie, ipoteza de lucru)

Modelele de estimare a riscului radiologic sunt folosite pentru evaluarea impactului radiologic
al emisiilor de radionuclizi actuale si potentiale in mediu. Ele sunt instrumentele esentiale
folosite in controlul emisiilor de rutina in mediu si de asemenea, in stabilirea masurilor ce
trebuie luate in cazul emisiilor accidentale. Sunt de asemenea, folosite in estimarea impactului
emisiilor ce s-ar putea emite in viitorul indepartat, de exemplu emisiile radioactive provenite
din deseurile nucleare. Este important de verificat acuratetea predictiilor acestor modele prin
comparatie cu datele experimentale sau cu predictiile altor modele.

AIEA a coordonat proiectul EMRAS (2003-2011). In prima faza, la EMRAS | (2003-2007),
Romania, prin IFIN-HH, a participat la grupul de lucru “Modelling of Tritium and Carbon-14
transfer to biota and man” (Modelarea transferului tritiului si 1Cin flora, fauna si oameni),
deoarece acesti radionuclizi sunt de importanta nationala pentru reactorii CANDU, care stau
la baza energeticii nucleare romane. In acest grup de lucru, una din activitati s-a concentrat pe
modelarea unui accident ipotetic cu emisie de tritiu. Au participat opt modele pentru a estima
doza incasata de public in urma unei emisii de 10 g tritiu (sub forma de HTO sau HT), timp
de o ora. Au fost analizate 3 cazuri: emisie in timpul amiezei unei zile senine de vara, emisia
in timpul zilei in conditii de ploaie, emisie in timpul noaptii. Pentru a elimina incertitudinea
datorata transportului atmosferic, s-a impus o concentratie la 1 km de sursa, in cele trei cazuri.
Rezultatele modelelor au avut o larga distributie de valori (Fig. 1). Pentru cazul emisiei cu
ploaie sau noaptea, valorile depasesc nivelele de interventie, ceea ce nu este favorabil
dezvoltarii energeticii nucleare.
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Fig. 1. Cconsecintele unui accident ipotetic cu 10 g HTO emis intr-o ora (predictiile a opt

modele)

AIEA a considerat necesitatea unui grup de lucru specializat, a carui conducere a fost
incredintata unui cercetator din IFIN-HH (2008-2011, WG7, EMRAS II). In pofida bugetului
sub-minimal, partea Romana a contribuit major la continutul si elaborarea unui document
tehnic al AIEA, publicat recent (IAEA 2014). Mai multe aspecte de rezolvat au fost
nominalizate pentru perioda 2012-2015:

Interceptia si preluarea de catre plante a tritiului depus pe frunze in urma
precipitatiilor;

Transferul tritiului in solul fara vegetatie si cu vegetatie;

Transferul HTO din sol in plante: dinamica complexului sol-planta-atmosfera;
Reemisia HTO datorita evaporarii HTO ca o sursa secundara;

Transformarea OBT in timpul noptii;

Comportamentul si interactia OBT cu materia organica din sol.

Pana in momentul de fata, problemele enuntate mai sus nu au fost rezolvate intr-o maniera
satisfacatoare (o solutie explicativa cu incertitudine controlabila si moderata).

In plus, fata de lista de mai sus, mai sunt necesare eforturi pentru a clarifica impactul
schimbarilor climatice, care s-a observat si in Romania: ploi intense dupa o perioda de seceta.
Pentru estimarea riscului radiologic, aceste situatii tin de evenimente extreme, de maxima
importanta pentru securitatea nucleara.



In paralel cu subiectul “’accidentelor de tritiu’’, observatiile de rutina la unele centrale
nucleare au evidentiat problema raportului “OBT/HTO” in observatiile de monitorire. Acest
raport, observat experimental, este de 3-10 ori mai mare decat cel teoretic, atribuit unei situatii
de echilibru — rutina. Este evident ca, in situatii de rutina, dinamica concentratiei de HTO la
receptor (unde plantele agricole cresc) nu este constanta, ci o serie de picuri (Fig. 2).
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Fig. 2. Dinamica concentratiei de HTO in aer la receptor cu emisie constanta

Chiar considerandd situatia de variabilitate a concentratiei in aer, modelele curente (Franta,
Canada, Japonia), aplicate pentru situatii de rutina, nu pot explica raportul OBT/HTO si
subestimeaza OBT (cel putin pana in vara 2014) (Fig. 3).
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Fig. 3. Comparatia intre predictiile de model (SOLVEG, JEA Japonia) si datele experimentale
(CRL Canada) pentru concentratia de OBT in frunze

Contaminarea cu HTO se produce din atmosfera (difuzie in frunze), dar si din sol (transpiratia
si HTO in solul radicular). Producerea OBT se face in frunze si este influentata atat de
concentratia de HTO in aer, cat si de cea din sol. Dinamica in aer este rapida, dar cea din sol
este mai lenta. In conditii reale, o situatie de echilibru nu se atinge.

Un experiment interesant a fost elaborat de CNSC (Canada). In apropierea unei facilitati
nucleare ce emite HT si HTO, au fost facute experimente controlate de crestere a unor plante
(cartofi, spanac, fasole verde, iarba (gazon)) care au fost irigate cu apa de diferite concentratii.
Plantele au fost deci sub influenta acelorasi parametrii meteorologici (masurati), nivele de
contaminare atmosferica (masurate), dar sub concentratii ale apei de irigare diferite.

Rezultate prelimiare sunt date in Tabelul 1.



Tabelul 1. Concentratiile de HTO, OBT si OBT/HTO in diverse parti ale plantei pentru
diferite concentratii ale apei de irigare

Conditii irigare Partile plantei HTO (Bg/L) | OBT (Bg/L) | OBT/HTO
10013 Bg/L frunze, tulpina 2200 3120 1.60
radacina 2966 1265 0.40
sol 3353 502 0.10
80 Byl frunze, tulpina 86 741 10.60
radacina 94 191 2.60
sol 101 108 0.80
5 Bg/L frunze,tulpina 98 1009 11.30
radacina 118 148 1.40
sol 103 90 1.10

Concentratia de HTO sau HT din atmosfera variaza intre background si maxim 150 Bg/m?, cu
mari fluctuatii (similar cu cazul Cernavoda). Cand apa din sol are valoare redusa, calea
atmosferica predomina in contaminarea plantei si raportul OBT/HTO este mare. In cazul apei
din sol, inalt contaminate, calea radiculara predomina si raportul OBT/HTO scade catre cel de
echilibru.

Din enumerarea faptelor experimentale de mai sus, rezulta ca procesul de formare al OBT in
plante nu este inca inteles (in special noaptea), iar rolul si dinamica caii radiculare au fost
insuficient considerate in trecut. Ca urmare, incertitudinea predictiilor acestor modele este
inacceptabil de mare din punctul de vedere al utilizatorului (proiectant, licentiator, pregatirea
si managementul urgentelor nucleare). Modelele utilizate in aceste situatii (“decision making
models™) sunt supuse unor constringeri :

- saaiba asociata 0 marja de incertitudine minima si clar demonstrabila

- parametrii modelului sa fie clar definiti si sa nu ceara costuri excesive pentru
situatia locala

- complexitate minimala, TRANSPARENTA, USURINTA DE EXECUTIE

- Calcule deterministe posibile (estimarea cea mai rea)

- Calcule probabilistice posibile (95% percentile ca cel mai rau caz).

Daca modelul este utilizat in situatii de urgenta, timpul de calcul trebuie sa fie minimizat,
limitat la minute.

In 2010, la AIEA s-a pus intrebarea daca aceste conditii pot fi satisfacute pentru tritiu. Pentru
a incerca un raspuns, IFIN-HH a depus si castigat un proiect de IDEI EXPLORATORII
pentru o cercetare interdisciplinara si pregatitoare a unui model operational.

Tritiul emis si scapat din instalatiile nucleare este de regula, sub forma de apa tritiata (HTO),
dar o parte din HTO este convertita in tritiu legat organic (OBT) prin intermediul proceselor
metabolice din plante si animale. Daca tritiul este legat de carbon, legatura este stabila si OBT
are un timp de rezidenta mai mare in organisme si de aceea, determina un timp de expunere
mai mare, care trebuie luat in considerare in studiile de estimare radiologica. Aceasta forma a
OBT-ului este neschimbabila (NE-OBT) si majoritara (70-90 %).

In perioada octombrie 2011 - decembrie 2012 au fost studiate cateva aspecte pentru a
defini ipotezele de lucru si s-a pus la punct un sistem local de supravegere meteo pentru a



dispune de baza de date absolut necesara. Strategia de dezvoltare a proiectului a fost re-
orientata in vederea decelarii surselor de incertitudine si elaborarii unui model apropiat
necesitatilor practice. Aceasta presupune largirea bazei de cunoastere a proceselor ce intervin
in transferul tritiului, asimilarea modelelor folosite in diferite stiinte ale vietii si mediului si
alegerea variantei optime ca dimensiune a complexitatii si accesibilitatii parametrilor de
model. Meteorologia, interactia atmosfera-vegetatie, procesele de crestere a plantelor si rolul
apei din sol sunt de interes major, ca si baza de date privind parametrii caracteristicilor
culturilor si solurilor din regiunea Cernavoda. Au fost studiate in detaliu procesele la
interactia radiatiei cu vegetatia, cat si fotosinteza. Diferite modele din literatura, cu grad de
complexitate divers, au fost exersate pentru a intelege influenta parametrilor si compararea cu
datele experimentale. A fost formulta o ipoteza pentru formarea OBT in cursul noptii.

Restrangerile bugetare drastice din 2013-2014, cat si dificultati de comunicare cu grupul
de lucru international au impietat progresul rapid al proiectului. In vederea includerii cazurilor
extreme (ploi masive), metodele folosite de noi nu au avut succes: timp de calcul excesiv de
mare pentru a respecta conditiile de conservare (masa, activitate). Prin amabilitatea unui
cercetator de la Universitatea Rennes, Franta (Dr. J. Jimenez-Martinez) am accesat o versiune
preliminara a modelului japonez, SOLVEG. Si in acest caz, timpul de calcul s-a dovedit
excesiv in vederea unei aplicatii operationale. Daca consideram cazul Cernavoda (tipuri de
plante si sol, gradient mare al dispesiei in zone, precipitatii de intensitate neuniforma),
estimarea consecinetelor radiologice necesita rularea modelului pentru mai multe combinatii
de factori meteo, tip planta si tip sol. Pentru un caz simplu (o secventa meteo, o planta, un sol)
timpul de calcul trebuie redus la secunde.

Pentru elaborarea unui model robust sunt necesare studii de incertitudine asupra ipotezelor
modelului si a influentei parametrilor (cunoscuti aproximativ pe un domeniu cu o anumita
distributie de probabilitate). Pentru fiecare ipoteza conceptuala a modelului, studiul de
incertitudine necesita aproximativ 500 rulari pe domeniul parametrilor (Latin Hypercube
method and ranking).

Dificultatile de calcul sunt datorate rezolvarii numerice a transportului apei si HTO in sol.
A fost accesata 0 noua metoda (Fast solution) care trateaza numai faza lichida. Metoda
publicata in 2003-2006 a fost testata favorabil in literatura si acum este utilizata curent.
Extinderea la faza gazoasa este de data recenta (2012). Metoda rapida necesita un limbaj de
programare mai evoluat, FORTRAN 90 cu facilitati deosebite.

In 2014 a fost planificat:

Model-prototip pentru dinamica tritiului (inclusiv OBT) in principalele plante agricole cu
doua probleme specifice:

1.1 — transferul apei tritiate din sol in plante in conditii meteo extreme

1.2 - formarea tritiului organic legat in plante agricole in timpul noptii
In elaborarea documetatiei interne pentru prototip, au fost adaugate si alte subiecte pentru
completitudinea modelului. Acestea sunt dedicate conversiei HT in HTO in sol si
contaminarii plantelor in timpul ploi. Ultimul subiect are caracter de originalitate si va
constitui obiectul unei publicatii in anul 2015. Primul subiect generalizeaza cunostiintele
actuale si este aplicabil si in Romania (Cernvoda).

I1. Conceptul si stadiul de realizare a prototipului

Factorii meteorologici au o influenta puternica asupra transferului HTO si conversiei
in OBT in continuul atmosfera-planta-sol. Un preprocesor _meteorologic este atasat
prototipului. Acesta acceseaza datele achizitionate pana la momentul rularii programului de
catre statia meteo locala (IFIN-HH sau uitilizator) si face predictia pentru urmatoarele 3 zile,
cat si pe restul anului agricol. Datele locale au pas temporal de minim o ora (la IFIN-HH




avem pas de 10 minute si medii orare) si cuprind precipitatiile, radiatia solara, temperatura,
umiditatea si vantul la minim 2 inaltimi. In scop de cercetare, la IFIN-HH se inregistreaza
radiatia neta si gradul de acoperie cu nori al cerului. Peprocesorul estimeaza gradul de
turbulenta al atmosferei (clase de stabilitate) si vantul la inaltimea standard de 10 minute
conditii de camp agricol. In fiecare noapte, se acceseaza automat predictia pentru urmatoarele
3 zile si se face interpolarea pe intervaull de o ora. In momentul de fata totul este functional.
Pentru predictia pe termen lung, avem comandat un soft specializat si in 2015 vom accesa
Autoritatea Nationala de Metorologie pentru accesul automat la predictia generica pe termen
lung (contra cost). In prezent, prototipul foloseste date meteo anterioare stocate in baza de
date, ceea ce ce permite dezvoltarea si testarea lui.

Datele de intrare relative la starea plantelor in momentul operarii prototipului sunt
generate de softuri specializate in_ modelarea cresterii_plantelor. Acestea au pas temporal
de o zi, inclusiv meteorologia, si 0 baza de date specifica plantelor de interes. In momentul de
fata, dispunem de WOFOST versiune 2013, SWAP versiunea 2012, DSAT versiune 2012 si
GECROS versiunea 2012. Pentru orez, avem si ORYZA2000. In mod curent, folosim
WOFOST, pentru care suntem in curs de adaptare a parametrilor specifici plantelor din
Romania (avem deja grau si porumb). Exista anume dificultati in stabilirea parametrilor
specifici plantelor. Soiurile autohtone, cunoscute de noi in deceniul trecut, au fost abandonate
in favoarea soiurilor straine pentru care distribuitorul NU livreaza parametrii specifici, iar
cercetarea agricola romana este subfinantata si NU poate face experimente dedicate. Datele de
intrare in prototipul nostru se refera la gradul de dezvoltare a plantelor (DVS (development
stage) pe o scara de la O (rasarire), 1 (inflorire) si 2 (recoltare), biomasa fruze, tulpina,
radacima, parti comestibile, cat si adincimea radacinii. Aceste date se refera la momentul in
care modelul este rulat. Datele privind caracteristicile solului si functiilor de pedo transfer
sunt date de intrare specifice amplasamentului si zonei de cultura. O baza de date este deja
alcatuita pentru principalele tipuri de sol si se comleteaza progresiv (va cere contract de
colaborare cu pedologia romana).

Datele de intrare privind dinamica concentratiei de HTO (HT) in aer sunt considerate
ca rezultat al modelelor de transport atmosferic si NU sunt generate de prototipul nostru. In
scopul cercetarii, dezvoltarii si testarii pototipului, folosim date generate de noi prin modele
simple de transport aerian (modelul ISC-PRIME aplicat pentru conditiile de la Cenavoda).
Pentru concentratia initiala de HTO in plante si sol (profil cu adincimea), consideram situatii
medii din rapoartele de monitorizare ale CNE.

Dezvoltarea modelului s-a facut gradat, plecand de la ecuatia dinamica clasica a apei
tritiate (HTO) intr-o frunza, ignorand cuplajele de proces in corona vegetala si sol:

— — - ®

unde: C,, C, si C, sunt concentratiile de tritiu in apa din frunza, vaporii de apa din atmosfera si
apa din sol (Bq kg™); V este viteza de schimb a apei intre atmosfera si frunza; pa si py sunt
masa vaporilor de apa pe unitatea de volum din aer si respectiv, masa vaporilor saturati de aer
din frunza (la temperatura frunzei); M este masa de apa din frunza pe unitatea de suprafata
orizonala a solului; y (=0.95) este coeficientul de fractionare izotopica la difuzie, iar  (=0.91)
este inversul factorului de fractionare izotopica.

Viteza de schimb, V, este 0 suma peste conducanta stomatala, cea a stratului laminar,
de langa frunza si cea atmosferica. Conductanta stomatala se trateaza separat in acest raport,
iar expresiile pentru conductanta laminara si atmosferica se preiau din literatura.

Ecuatia se poate integra pe intreaga coroana a plantei, presupunand ca temperatura
frunzelor este aceeasi. Primul termen din partea dreapta a ecuatiei (1) reprezinta calea
atmosferica, iar cel de al doilea, calea radiculara.



In studiile de transfer enegetic ale apei (netritiate,) modelul frunzei izolate a fost
abandonat in favoarea unui model denumit ”dual source”, care face distinctia atat intre
coroana vegetala si sol, cat si intre transpiratia frunzelor si evaporarea din sol. Acest model a
fost extins de noi la cazul tritiului (Melintescu si Galeriu 2005) si este inclus in modelul de
fata ca alternativa. Necesita insa cunoasterea radiatiei nete si a celei absorbite in sol, iar
expresiile diferitelor conductante sunt mai complicate.

Pentru calea atmosferica, sunt necesare modelarea vitezei de schimb cu componenta
pricipala conductanta coroanei vegetale si temperatura frunzelor (din bilantul energetic). O
atentie speciala am acordat conductantei stomatale (corana vegetala) cu revizia formalismului
utilizat de noi, tratata intr-un capitol separat al prezentului raport.

Pentru calea radiculara, avem nevoie in plus de concentratia de HTO in apa de
transpiratie si deci, de evolutia concentratiei de HTO in profilul solului si rata de extragere a
apei in radacina (a se vedea capitolul dedicat).

Odata cunoscuta concentratia de HTO in frunza, se poate estima rata de producere a
OBT-ului (capitol separat in raportul prezent). Ca si pentru productia de materie uscata, se
tine cont de necesarul de respiratie (mentinere si crestere) pentru a estima productia neta de
OBT, care se va distribui in partile plantei similar cu materia uscata (din modelele de crestere
a plantelor). Fata de modelele din stiintele agricole, in prezentul model, pasul temporal nu mai
este 0 zi, ci maxim o ora si acest fapt afecteaza estimarea fotosintezei (asimilarea bruta),
respiratiei, dar si a avansului stadiului de dezvoltare a plantei (DVS). Cauza este data de
dinamica neliniara a temperaturii in cursul zilei. Cu exceptia modelului GECROS, toate
modelele de crestere a plantei folosesc:

TEMP = (TMIN+TMAX) /2. Pentru respiratie
DTEMP = (TMAX+TEMP) /2. Pentru fotosinteza
Sau temperaturi medii ziua sau noaptea:

DAVTMP = 0.29*TMIN + 0.71*TMAX
NAVTMP = 0.71*TMIN + 0.29*TMAX

In modelul nostru, folosim temperatura orara si apar diferente in asimilare si respiratie, dupa
cum observam in Fig. 4.
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Fig. 4. Raportul intre asimilarea si respiratia calculate cu pas de o ora si cu pas de 0 zi



Ca urmare, este nevoie de o recalibrare a unor parametrii de model si in special, DVS care
depinde de temparatura si o0 temperatura de baza. Suma temperaturilor utile intre rasarire si
inflorire sau inflorire si recoltare, trebuie deci, modificata corespunzator. Aceasta recalibrare
este in curs pentru grau si porumb.

Ca etapa preliminara pentru prototipul de fata, am elaborat un model pentru **C in orez si am
comparat cu date experimentale (Galeriu si Melintescu 2014). A rezultat necesitatea unui
compartiment de ,,rezerva” ca parte a tulpinii (si bazei frunzelor), necesar pentru reproducerea
transferului catre boabe. Acest compartiment este inclus numai in ORYZA si noi l-am
generalizat pentru OBT in modelul de fata (asigura validarea modelului cu date
experimentale). Compartimentul acumuleaza amidon pana la inflorire si apoi il redistribuie, in
functie de necesitatile plantei. In acelasi timp, poate asigura necesarul de respiratie in zilele cu
clima nefavorabila. In redistributie, amidonul este transformat in carbohidrat solubil, cu un
randament de 0.947. Ca urmare, in modelul de fata, cu pas temporar maxim o ora, procesul de
formare al materie uscate si OBT-ul net este introdus astfel:

e Pentru fiecare ora a zilei, se calculeaza asimilarea bruta (daca e lumina) si necesarul de
respiratie de intretinere si se aduna in contoare specifice. La sfirsitul zilei, se face
bilantul pentru asimilarea neta si OBT net. Atat repartitia materiei brute, cat si al OBT
in partile plantei, urmareste schema de partitie caracteristica plantei si in plus, se
considera dinamica in ,,rezerve”.

In modelul nostru, se considera nu numai biomasa verde, ci si cea uscata, deoarece aceasta se
poate folosi in industrie sau incorpora in sol ca un input anual pentrui OBT-ul din sol.

Modelul necesita evaluarea transpiratiei orare a plantei (vezi ecuatia (1) si integrala pe toata
coroana frunzoasa). Avem la dispozitie metoda clasica sau cea derivata din “dual source”.

Clasic, se evalueaza evapotranspiratia potentiala de referinta, ETO, si se aplica asa-numitii
“coeficienti de cultura”, K, pentru a trece la planta de interees (FAO si modelul
AQUACROP):

PET=ETO*K )

Coeficientii de cultura depind de stadiul de dezvoltare a plantei (DVS) si sunt specifici
fiecarei plante. Ulterior, se estimeaza fractia pentru evaporarea din sol si transpiratie in
conditii potentiale, folosind legea Beer-Lambert si un coefficient de absorbtie a radiatiei in
vegetatie, a;, impreuna cu indicele de arie al vegetatiei, LAI:

E,=PET*exp(-a*LAl)

(3)

In aplicarea metodei si compararea cu observatii experimentale sau modele complexe, s-a
observat ca, coeficientul a; depinde de starea de dezvoltare a plantei si chiar facand corectia



empirica necesara, transpiratia noaptea este sub-evaluata. Cauza este chiar in estimarea FAO a
ETO.

In model, am implementat si verificat metoda FAO si am fortat ETO noaptea la valori reliste.
Aceasta optiune este modelul simplu. Alternativ, pregatim si “dual source”, cu estimarea
energiei nete si ea absorbita in sol. Aceasta reprezinta metoda imbunatatita.

Metoda complexa cere rezolvarea ecuatiilor de conservare a energie si masei de apa la
inrterfata sol-vegetatie si se va aplica in 2015, concomitent cu rezolvarea ecutiilor dinamice
apa-vapori-temperatura (a se vedea capitolul cu transferul in sol).

O tratare coerenta a dinamicii tritiului in aer-palnte-sol cere rezolvarea concomitenta a
ecuatiilor si a conditiilor de frontira. Aceasta este planificat in 2015 (reducerea bugetului ne-a
limitat timpul alocat proiectului). In momentul de fata, considram cazul temperaturii constante
in sol, cu includerea vaporilor de apa (tritiata) in tratarea simplificata. La inceputul fiercarui
interval orar, se executa programul “sol-transpiratie-fast solution”. Stresul de apa rezultat
(T/Ty), cat si transpiratia reala se introduce in programul de evaluare a dinamicii HTO in
vegetatie si producer de OBT. LA sfarsitul zilei, se executa sub-modelul de evaluare a
materiei uscate si OBT, cat si partitia in partile plantei. Modelul ruleaza cu datele meteo orare
pentru anul agricol pana la maturitatea plantei si recoltare.

I11. Conversia hidrogenului tritiat (HT) in apa tritiata (HTO) in sol

Se preconizeaza constructia unei facilitati de detritiere la Cenavoda, care emite HTO, dar si
tritiu gazos (hidrogen deuterat (DT), HT). DT este de 1000 ori mai putin radiotoxic decat apa
tritiata, dar se poate converti in HTO. Tritiul gazos (HT) emis la cos disperseaza si ajunge pe
sol si plante. In comparatie cu HTO, HT este mult mai putin radiotoxic (ICRP 1995). In
atmosfera, HT nu are reactii de schimb si nici nu este absorbit in picaturile de ploaie.
Procesele de oxidare ale HT in HTO si comportarea ulterioara a HTO in mediu sunt complexe
(Bunnenberg et al., 1986; Strack et al., 1991; Murphy, 1993).

Odata depus pe sol si plante, sunt posibile procese de transformare in HTO, datorita prezentei
unei enzime — de tip hidrogenaza. Bacteriile cu continut mare de hidrogenaza sunt:
Pseudonomas Alcaligenes, Corynebacterium Streptomyces, Hydrygenomonas Sporovibrio
Escherichia coli.

O schema generala este data in Fig. 5. HTO provenit din oxidarea HT poate difuza in sol,
patrunde in sistemul radicular ca apa de transpiratie sau poate fi emis din solul superficial.
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Fig. 5. Modelul de transfer HT/HTO in mediu

Vitezele de oxidare variaza mult in functie de conditiile de mediu si prezenta unor catalizatori.
Numeroase experimente au demonstrat ca procesul de conversie a HT in HTO este foarte
intens in sol si slab in plante (Ichimasa 1999). Daca normalizam la oxidarea in sol (valoare 1),
pentru licheni si muschi obtinem 0.005-0.1, pentru plante lemnoase 0.00003-0.01 si pentru
plante ierboase 0.0001-0.04. Experimente in vitro pe diferite tipuri de sol au pus in evidenta
viteze de oxidare de 0.3-2 % per minut si 100 mg sol. In conditii de camp, depunerea si
oxidarea HT in sol sunt concomitente. Viteza de depunere se poate determina experimental si
sunt mai mult de 200 de valori masurate in ultimii 30 de ani, cu 0 medie aritmetica de
4.2x10™ m/s si medie geometrica de 2.4x10™ m/s si cu un maxim de 2.0x10° m/s (Spencer et
al. 1988). Exista o corelatie cu porozitatea solului, continutul de apa si de materie organica.

In 1994, pe amplasamentul AECL-CRL Canada, in cadrul unui proiect international,
s-a desfasurat un experiment legat de transferul tritiului in mediu (Davis et al. 1995; Spencer
at al. 1996). Timp de 14 zile, deasupra unui teren experimental, un dispozitiv special a
mentinut concentratia de HT quaasi-constanta. Au fost monitorizate concentratiile de HT si
HTO in aer la diferite inaltimi impreuna cu parametrii meteorologici. Au fost masurate
concentratiile de HTO in sol la diferite adincimi precum si activitatile specifice de HTO si
OBT in plante. Campul experimental a fost impartit in patru zone: una necultivata (vegetatie
spontana) si 3 cultivate cu ridichi, rosii si salata (Komatzuma). Evolutia HTO in aer este data
in Fig. 6.
Masuratorile au determinat raportul intre concentratia de HTO in aer si cea de HT in jurul
valorii de 0.03. Concentratia de HTO in sol (Bg/ml) raportata la cea de HT in aer (Bg/m®) a



fost mai mare in solul necultivat (0.004) decat in cel cultivat (0.0014). Concentratia de HTO
in apa din plante (Bg/ml) fata de cea de HT in aer (Bg/m®) variaza intre 0.001 si 0.004.
Profilul concentratiei de HTO in sol difera semnificativ intre un teren arat (P2) si nearat (P4)
dupa cum se vede in Tabelul 5.
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Fig 6. Evolutia HTO in aer, experiment 1994

Tabelul 2. Concentratia de HTO in sol

Adancime (cm) | P, (Bg/ml) | P4 (Bg/ml)
1.25 81.2 2428
3.75 55.9 1478
6.25 42.9 944
8.75 17 678
11.25 4.9 347
13.75 1.55 117
16.25 0.58 30.1
18.75 0.17 16.6

Analiza completa a datelor duce la recomadari pentru emisii de rutina a HT privind raportul
concentratiilor de HTO in aer, apa din sol si din plante relativa la cea a HT in aer (Davis si
Bikel 2000).

Raportul concetratiei HTO in apa din aer fata de HT in aer, RHT, este 4-8 BqsL™* HTO per
Bq°m*3 HT.

Raportul concentratiei de HTO in apa din plante fata de concentratia de HT in aer (BqeL™
plant HTO per Bqem ™ air HT), CFHT, este 6 Bq*L™* HTO per Bqsm > HT.



In concluzie, conversia HT>HTO in sol determina o concentratie de HTO in sol, aer si plante.
Prin procese de evapotranspiratie se emite HTO in aer care este 0 sursa secundara ce va difuza
in directia vantului.

Pentru emisii de rutina rapoartele de mai sus sunt suficiente pentru evaluarea impactului, dar
pentru emisii accidentale procesele sunt mai complicate si depind de conditiile locale ale
solului si meteorologiei.

Atragem atentia ca relatiile de mai sus au fost obtinute in conditiile locatiei de la Chalk River
Laboratory, unde vegetatia spontana si forestiera predomina.

Fiind membru al grupului international de tritiu (si lider intre 2008-2012) am
investigat dependenta conversiei de mai multe procese. Rezultatele mele nu au fost publicate,
dar, au fost prezentate oral in cadrul unor conferinte de specialitate (Galeriu si Melintescu
2009) si sunt asemanatoare cu cele ale cercetatorilor japonezi (Ota 2008, 2012).

Teoretic, difuzia HT in sol si evolutia concentratiei, C (Bg/m?), se descrie ca:

LICOR NP NPS
dt dz dz

(4)

unde: ¢ = 05 0 este diferenta intre umiditatea solului la saturatie si cea actuala; Defs -
coeficientul de difuzie efectiv; A - rata de oxidare (s™)

Coeficientul de difuzie efectiv e dat de relatia:
Deff: S*Dsa (5)
unde: Dg, — coeficientul de difuzie in aerul din sol

Pentru difuzie simpla, coeficientul de difuzie a HT in porii de aer din sol este de interes.
Difuzia unui gaz in aerul liber din sol depinde de specia gazului si temperatura sa. Pentru HT
la 293 K, se foloseste un coeficient de difuzie Dg=0.45 cm?/s=4.5 x 10° m?/s, iar pentru HT la
20 °C, coeficientul de difuzie se deduce din datele experimentale pentru H,, tinand cont de
diferenta de masa molara (Morris et al. 1996).

Dependenta de temperatura si presiune a coeficientului de difuzie e bine stabilita:
Dt =Do(T/To)" "> (Po/P) (6)

unde: To — temperatura standard (273 K); T — temperatura actuala (K); Po, P — presiunea
standard si actuala, respectiv

In conditii de camp, dependenta coeficientului de difuzie de temperatura solului si presiune e
slaba si se folosesc valori medii ale acestora (ex., P=Py, T=293 K in timpul verii)

Difuzia gazului in sol este mai lenta, deoarece gazul trebuie sa gaseasca 0 gaseasca un drum
printre particulele de sol si apa care le inconjoara. In trecut, a fost introdus un coeficient de
deformare (tortousity”) (Penman 1940):

Dy,=D+/t (7)

unde: T — coeficientul de deformare



In modelele ETMOD (Russel si Ogram 1992) si UFOTRI (Raskob 1990, 1993), t~1.5.
Rezultate experimentale si investigatii teoretice mai recente (Moldrup et al. 2004) indica un
comportament mai complex al difuziei gazului in sol.

Se recomanda urmatoarea expresie pentru a fita mai bine datele experimentale:
Desi/D1= @%(e/ ©)*3P (8)

unde: ®=1- 6, este porozitate totala a solului (m*/m?); b — parametru ce caracterizeaza textura
solului (Campbell 1985); € — continutul volumetric de aer al solului (porozitatea umpluta cu
aer; m® aer in sol / m® sol).

Abordarea de mai sus este cea mai simpla din fizica solului (pedo-transfer) (Campbell 1985),
bazata pe pedo-functiile solului, dar ea a fost apoi generalizata (Moldrup et al. 2004):

Dei/ D= ®?(e/ ®)* (9)

unde: X — se refera la spatiul de sol umplut cu aer, ¢, cand matricea potentiala este la 100 cm
apa, €10p Si € dat de:

X =1og[(2 €100> + 0.04 £100)/ D*]/log(e100/ © ) (10)

Rata de oxidare a HT in sol e data de:
Aox=Am *F(0)*F(T)* F(2) (12)

unde: A este rata de oxidare la T=313 K, 6=0.5FC, suprafata solului (FC=capacitatea de
camp a solului)

F(z)=exp(-A; *z) v A, este 0 pentru sol agricol arat (intre 2.3 si 18.2 -in general)
(12)
F(T)=0.1+0.018(T-263) f(0)= [1-exp(-19*(6/FC-0.07))]*[1-exp(3*( 8/FC-1.2))]

Formularea din Japonia difera prin valori ale An (sol din Japonia) si expresia pentru f(0) care
este particulara conditiilor locale. Tratarea prezentata este generala si permite evaluarea in
conditii diverse ale solulului.

In esenta, se observa ca reemisia de HTO este mai puternica pentru un sol nelucrat (pasune,
sol forestier) decat pentru unul agricol, arat. Ca urmare, rapoartele obtinute la AECL sunt
conservative pentru alte locatii. Recent, pentru Darlington, au fost efectuate experimente
dedicate (Kim et al., 2014) care au demonstrat ca valorile locale ale oxidarii HT si emisiei in
aer de HTO sunt sensibil mai mici decat recomadarile considerate mai sus. Atat la Darlingron,
cat si la CNE exista o fractie de sol arabil mai mare decat la CRL si ca urmare, valorile
recomandate in literatura vor fi conservative si pentru CTRF.

Pentru HT, conversia in sol la HTO este singurul proces care determina un impact radiologic,
mult mai mic insa decat pentru emisia de HTO.

De exemplu, considerand un factor de dispersie de 1.0 E® s/m® la emisia a 37 TBg/an de
HTO, doza estimata va fi de 0.89 microSv, iar la emisia a 37 TBg/an de HT se estimeaza 0
doza cu un ordin de marime mai mica, de numai 0.06 microSv (in conditiile unei facilitati din
USA).



IVV. Contaminarea plantei in timp de ploaie

O lucrare recenta (Proehl 2009) face o revizie a proceselor si modelelor implicate in
depunerea umeda a radionuclizilor si a interceptiei lor de catre vegetatie. Stadiul de dezvoltare
a plantei, capacitatea de stocare a apei de catre planta si interactia radionuclidului cu suprafata
frunzei influenteaza interceptia umeda. Fractia de radionuclid interceptata ca urmare a
depunerii umede se exprima matematic ca:

f=min(L; (LAI*K*S/R)*[1-exp(-(In(2)*R)/(3*k*S))] (13)

unde: LAI — indicele de arie al frunzei; S(mm) — capacitatea de stocare a apei de catre planta;
R (mm) — cantitatea totala de ploaie; k (adimensional) — factor dependent de nuclide.

Aceasta aproximatie nu poate fi folosita pentru HTO, deoarce se bazeaza pe analiza
proceselor de spalare a particulelor si depunerea lor pe vegetatie. Factorul k depinde de forma
ionica a radionuclidului (0.5 pentru anioni, 1 pentru cationi monovalenti si 2 pentru cationi
polivalenti). Suprafetele incarcate negativ ale plantelor actioneaza ca un schimbator de cationi
sau de rasini, determinand o retentie slaba a anionilor si ionilor monovalenti pe suprafata
plantelor, mai degraba decat a cationilor divalenti si polivalenti. Acesti radionuclizi intra in
planta prin despicaturi in cuticula si nu prin stomate (Bengtsson 2013). Aproximatia (13) arata
importanta stocarii apei pe plante si produsul LAI*S este interpretat ca stratul de apa retinut
pe frunze. Capacitatea de stocare, S, este 0.2 mm pentru iarba, cereale si porumb si 0.3 mm
pentru alte culturi.

Pentru HTO interceptata de planta in conditii de ploaie, modelul francez GAZAXI
considera ca stomatele sunt in contact cu un strat subtire de HTO retinuta pe frunze si ca
exista difuzie intre cavitatea stomatelor si vaporii de apa saturati ce corespund concentratiei
de HTO in apa de ploaie (Patryl 2010). Acest formalism se bazeaza pe concepte din
hidrologie, unde precipitatia este partial retinuta de plante. Parte din coroana plantei poate fi
complet uda, nu transpira si apa retinuta pe planta se evapora. Numai pe partea uscata a
coroanei plantei se produce transpiratie. Cantitatea maxima de apa interceptata de planta e
data de relatia:

Wi max (MM)=0.2*(1-exp(-k*LAI))*LAl (14)
unde termenul din paranteze este fractia de acoperire a solului cu vegetatie.
Fractia umeda a coroanei plantei este:
3=(W Wi max) @ (15)
unde W, — apa retinuta pe frunze si este data de ecuatia dinamica:



unde: P — intensitatea precipitatiei deasupra coroanei plantei; P4 — caderea precipitatiei catre
pamant; E,, — rata de evaporare a apei interceptate (data de E,,=6*E,y, cu Ey, evaporarea apei
libere in conditii ambientale).

Modelul francez considera ca toata coroana plantei este umeda, situatie ce presupune
ca intensitatea precipitatiei este semnificativ mai mare decat E,,. Aceasta se intampla mai
ales in timpul noptii (Ew, ~ 0.05 mm/h), dar nu in timpul verii (Ew, ~ 0.6 mm/h), daca
precipitatia este mai mica decat 1.5 mm/h. In acest caz, trebuie sa combinam partea coroanei
plantei umede cu cea uscata (partea uscata are stomatele in contact aerul din stratul laminar al
frunzei). In functie de intensitatea ploii, distanta fata de sursa si inaltimea efectiva de emisie,
concentratia de HTO in apa de ploaie si cea din umiditatea stratului laminar al frunzei pot
diferi marcant. Pentru LAI= 3 — 5 si 0 zi de vara insorita (Ew,=0.6 mm/h), timpul necasar ca
intreaga coroana a plantei sa fie umeda variaza cu intensitatea ploii (vezi Fig. 9). In cazul
Campiei Romane (inclusiv Cernavoda), multe evenimente cu precipitatie au intensitate redusa
(< 1 mm/h) si umezirea intregii coroane a plantei intr-o zi insorita nu e posibila. Pentru un
reactor CANDU, inaltimea norului in timpul operarii normale este scazuta, 30-60 m. In
consecinta, folosind o coroana frunzoasa complet umeda in contact cu ploaia, vom avea o
sub-estimare mare a concentratiei de HTO.
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Fig. 9. Durata precipitatiei in vederea atingerii umiditatii totale a coroanei plante in
functie de intensitatea precipitatiei pentru o rata de evaporare de 0.6 mm/h

Conceptul de de strat de apa subtire (0.2 mm) pe frunze este o idealizare. Frunzele nu
sunt orizontale, pot avea proprietati de suprafata contrastante (umectare, peri, pot fi cerate la
diferite grosimi, unghi de inclinare) ce influenteaza retentia picaturilor. Picatura de ploaie
poate avea diferite tensiuni de suprafata (nu este apa pura). In niste lucrari recente (Dong et al.
2013, 2014; Forster et al. 2012) toate aceste proprietati variabile au fost analizate. Dupa
impactul picaturilor de ploaie asupra suprafetelor cerate (D. Deremensis si E. Pulcherrima),



mai multe procese au fost observate: retentie completa, retentie despicata, retentie alunecata,
improscare, recul. Pe frunzele cu peri (P. hortorum) s-a observat numai o retentie completa.
Pentru o retentie completa, la sfarsitul tuturor proceselor, aria de contact este de aproximativ
6-8 R? (la un strat de 0.4-0.5 R). Pentru o modelare buna a proceselor implicate, este nevoie
de multa informatie, care nu e accesibila in mod normal. Masuratori microscopice ale
impactului picaturilor au clarificat eficacitatea suprafetelor in retentia crescuta a picaturilor pe
frunzele hidrofobe si de asemenea, au pus in evidenta ca apa picaturilor nu sufera recul sau
improscare pe frunzele hidrofile (Gimenez 2013). Pe frunzele hidrofobe, forma picaturii este
aplatizata cu un unghi de contact mai mare de 90 ° (Fig. 10). Pe frunzele hidrofile, frunzele au
un unghi de contact mic si picatura adera la frunza.

(a)
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Fig. 10. Unghiul de contact al picaturii de ploaie pe frunza

Superhidrofobia previne formarea unui film de apa la suprafata, care reduce dramatic
schimbul de gaz. Pe frunzele ude, unde exista un film lichid de apa, preluarea de CO; in
procesul de fotosinteza este redusa, deoarece CO, difuzeaza de 10 000 ori mai lent in apa
decat in aer. Un strat de apa poate dezvolta numai frunzele hidrofile.

Progresele recente in intelegerea proceselor si datele experimentale nu ne sunt
accesibile, dar pare clar ca adeziunea completa a picaturilor de ploaie se produce pentru
frunzele hidrofile la intensitate moderata a ploii. In absenta informatiei relevante, vom
considera ca default, ca jumatate din stomatele frunzei sunt obstructionate de picaturile de
ploaie, viteza de schimb este aceeasi pentru stomatele obstructionate si cele libere si
concentratia de tritiu in aerul din stratul laminar al frunzei este egala cu cea de la suprafata in
timpul noptii, dar in timpul unei zile insorite, avem un amestec de concentratie la suprafata si
apa de ploaie ce se evapora.

V. Conductanta stomatala si a vegetatiei
V.1. Conductanta stomatala (a coroanei frunzoase), fotosinteza si respiratia

Plantele isi regleaza conductanta stomatala pentru a optimiza balanta intre preluarea de
carbon si pierderea de apa. O limitare importanta a acestui proces este rata la care stomatele se



deschid la lumina sau se inchid la intuneric sau ca urmare a deficitului de apa. In conditii
favorabile de evaporare scazuta si lumina puternica, limita superioara a ratei de asimilare a
CO; e determinata de maximul la care opereaza conductanta stomatala, gop. In cazul unui
deficit sever de apa ce rezulta din necesitatile de evaporare mare si/sau sol uscat, plantele
supravietuiesc prin inchiderea completa a stomatelor si prin cuticulele frunzei puternic
impermeabile la apa, pentru a minimiza pierderea de apa din planta. Stomatele se inchid la
intuneric si raman inchise mare parte din noapte, dar adesea, inchiderea nu este completa. De
fapt, conductanta nocturna este suficienta pentru a permite o transpiratie semnificativa. Ratele
de transpiratie din timpul noptii sunt intre 5% si 30% din cele in timpul zilei, dar in regiunile
aride si semi-aride, pot fi mai mari de 30% (Fuentes 2013).
La nivelul frunzei avem (Flezas et al. 2013):

An=0s(Cs-Ci) (17)
An=Ac-Rq4 (18)
unde: C; este concentratia de CO; in cavitatea stomatala, Cs- concentratia de CO; la suprafata
frunzei, gs - conductanta stomatala pentru CO,, Ry este respiratia frunzei (fara fotorespiratie)
in timpul zilei
Dar avem si:
An=0m(Cs-Cc) (19)
unde: C. - concentratia in cloroplast; gn, - conductanta mezofila
Rezulta
Ce=(Ci (9s+9m)-9sCs)/gm (20)
An=(Cs-Ci)/(1/gs+1/9m) (21)
La nivelul frunzei, transpiratia este:

LE=pLgsw(&/p)( Ds/(1+(dsw/Gb) ) (22)
unde: Ro - densitatea aerului; L - caldura latenta de vaporizare; € - raportul intre masa molara
a vaporilor si a aerului uscat (0.622); p - presiunea; D - deficitul de presiune al vaporilor de
apa; gsw - conducanta stomatala pentru H,O (gsw=1.6 gs); g - conductanta stratului laminar de
langa frunza.

La nivelul coroanei frunzoase, relatiile de mai sus se integreaza pe adancimea LA, cu

ipoteza simplificatoare ca Cs, Ds nu variaza sau ca putem distinge straturi (modele mai
complexe).



Datele experimentale atesta ca, in conditii quasi-optimale, Cj =~ 0.7 Cs si exista 0
dependenta in functie de Ds. In acest caz se considera o relatie semi-empirica de tipul:

(23)

unde: Dy este deficitul de presiune al vaporilor de apa pentru care stomatele se inchid, fo -
parametru empiric (Ronda, etc).

Combinat cu relatia (17) si adaugand conductanta in absenta luminii, se obtine o expresie
pentru conductanta stomatala.
Pentru modelarea conductantei stomatale (CO,), folosim relatia din Ronda (2001):

; " (25)

Relatiile ce intervin pentru definirea D~, etc sunt date in Ronda (2001) si nu se includ in
raport.
Mai notam ca in tranzitia zi-noapte mai avem si relatia (Archontoulis et al. 2012):

16 C -1 (26)

Inaintea acestui contact, am folosit forme simplificate, generice, ale formalismului Ronda
(2001). Pentru a fundamenta ipotezele modelului de fata, am introdus modelul complet si am
facut un studiu de literatura pentru a evidentia rolul conductantei celulelor mezofile si al
conductantei minime, cat si dependenta de tipul plantei.

In general D~ depinde semnificativ de temperatura, conductanta stomatala minima si
coductanta mezofiluluiExisa deci o variabilitate a parametrului D+ datorita plantei,
genotipului, etc. care a fost investigata

Rezultatele se vor prezenta itrun articol ca va fi trimis la publiucar eiiin iannnuarie 2015.



Influenta temperaturii si deficitului de presiune a vaporilor asupra conductantei relative este
ilustrata in Fig. 14.
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Fig. 14. Dependenta conductantei relative de deficitul presiunii de vapori

Atat conductanta stomatala, cat si fotosinteza depind de stresul de apa (transpiratia limitata de
continutul scazut al apei din sol in zona radiculara). In modelare, se introduce un factor
multiplicativ pentru Ag: Ag> Ag*soilmoist.

Factorul soilmoist este de fapt, raportul intre transpiratia actuala si cea potentiala.

Referitor la tranzitia zi -noapte, facem mai multe observatii:

In cazul An=0, Ci=Cs, fapt observat experimenntal.
In cazul Ag=0 (noaptea) avem Ci=Cs+Ra/Qmin,c.

Ultima relatie insa, ignora faptul ca respiratia frunzei noaptea difera de cea din timpul zilei,
deoarece noaptea respiratia include si necesarul de energie pentru hidroliza amidonului si
temperature frunzei este mai mica decat ziua. Determinari experimentale ale respiratiei
frunzei ziua si noaptea sunt dificile, dar recent au fost posibile

Tranzitia intre respiratia de zi si cea de noapte este gradata si incepe de cand radiatia solara
scade sub PAR=150 microE m?*s™

In unele plante, tranzitia catre regimul de conductanta minima in noapte este relativ lenta
(Drake 2012).



Rezulta deci, ca putem estima conductanta in timpul zilei si noptii, daca cunostem dependenta
fotosintezei de factorii meteorologici si gradul de fertilizare in sol, dar si de informatii privind
parametrul D+, cat si o intelegere mai buna a respiratiei.

V.2. Conductanta in timpul noptii (stomatala sau coroana frunzoasa)

In general, conductanta cuticulara (stomata inchisa) pentru CO, este redusa pe un
domeniu de 0.004-0.02 mol m™?s™* si in teoria modelarii se considera o valoare generica de
0.025 mol m?s™* cu o contributie cuticulara de 0.01 mol m™2s™. Daca acum 4 decade se
considera ca stomatele se inchid noaptea pentru a minimiza pierderea de apa in absenta
fotosintezei, observatiile experimentale arata ca, conductanta in timpul noptii este mult mai
mare decat cea cuticulara, iar transpiratia in timpul noptii este semnificativa (Caird et all
2007). In general, conductanta noaptea este de minim 3 ori mai mare ca cea cuticulara si de
multe ori de 5 ori mai mare . Observatiile experimentale (Drake 2013) arata ca stresul de apa
diminueaza conductanta in timpul noptii. Rezultate experimentale pe alte plante indica o
corelatie intre conductanta maxima sau minima si viteza cu care stomata raspunde la iradiere .

O valoare mai mare a conductantei in timpul noptii este corelata cu raportul intre transpiratia
din timpul noptii fata de cea din timpul zilei, raport care se afla in domeniul 0.1-0.25 si chiar
mai mare, in regiuni aride

In revizia datelor experimentale pentru formarea OBT, conductanta coroanei vegetale in
timpul noptii si zilei a fost revizuita si unele concluzii sunt utile in raportul de fata.

In general, datele arata ca conductanta din timpul noptii este de 5-7 ori mai mica decat cea din
timpul zilei, iar pentru floarea soarelui avem conductanta nocturna maxima. Frunzele de
portocala si tomate au conductanta nocturna mica, iar graul una intermediara.

Exista o clara dependenta de genotip si conditiile specific de mediu (adaptare).

Studii recente pun in evidenta ca in timpul zilei conductanta stomatala depinde de deficitul de
vapori (DVP) si stresul de apa, dar in timpul noptii se observa clar un efect al stresului de apa.
Ca urmare, in proiectul de fata vom folosi urmatoarea expresie pentru conductanta coroanei
vegetale:

Gcan'wz ( gmm’W*LAI + 16*a1*AG’(:an/[(Cs'r)*(1+D5/D*)] ) *B (29)

unde B reprezinta stresul de apa in sol.

Parametrii necesari pentru grau au fost selectati din literatura straina si au un domeniu relativ
restrans.



In esenta, pentru grau (prima planta analizata), conductanta pentru apa in timpul noptii poate
fi de pana la 0.07 mol/m?/s, adica 0.0027 m/s, mult mai mare decat cea cuticulara.

Un mod de control al robustetei modelului consta in estimarea transpiratiei folosind
conductantele (coroanei vegetale, stratului laminar si a atmosferei) impreuna cu deficitul de
presiune al vaporilor. Rezultatul se compara cu estimarea evapotranspiratiei dupa metode
clasice. Pentru aceasta este insa necesar sa modelam separat transpiratia din plante si
evaporarea din sol.

V1. Transferul apei tritiate din sol in plante in conditii meteo extreme
Procesele de transfer al apei in sol sunt complexe (Fig. 16) si includ o dinamica dependenta de

precipitatie (irigare), run-off, evaporare, preluarea de catre radacini si dinamica insasi a apei
cu componente advective si dispersive.

Sail surface temperature
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Fig. 16. Transferul apei in sol

Dinamica apei in sol depinde de proprietatile acestuia si este descrisa de ecuatia Richardson:

dh
d{K(h)(-- +1)]

49 _ o dh _ dz "~ _

dt ch) dt dz sth) (30)

unde © este continutul volumic al apei in sol, C(h) este capacitatea de apa a solului (d6/dh), h
este potentialul hidraulic-pressure head (tensiunea apei), K este conductivitatea hidraulica iar
S reprezinta apa extrasa de radacini (transpiratie).

Atat h, cat si K sunt functii puternic neliniare si apar dificultati in rezolvarea ecuatiei. Ecuatia
(30) poate fi scrisa si sub forma:



P _ — 45
a a W (31)

unde se evidentiaza fluxul de apa, q

De-a lungul anilor s-au testat diferite scheme de rezolvare cu diferente finite sau elemente
finite cu aproximatii simple, moderate (Howercamp) sau elaborate (Celia) si cu considerarea
transportului vaporilor de apa in sol. Concomitent, s-au studiat metode de rezolvare a
transportului apei tritiate, HTO pentru care ecuatia este :

dc
d[6(Dy;; + Dgic) CT]

d(ec) — d(qc) 0 B
a  dz dz p(e) = e (32

unde c reprezinta concentratia de HTO in apa din sol, g este fluxul de apa , Dgif Si Dgisp Sunt
termeni de difuzie si dispersie, p este constanta de dezintegrare

Metoda necesita considerarea dependentei de tipul solului pentru tensiunea apei h si
conductivitatea hidraulica. Aceste sunt date in literatura in diferite parametrizari date de
Campbell, Brooks & Corey si van Genuchten, in functie de textura solului (definita prin
continutul de nisip, lut, argila si materie organica).

Definim intai saturatia relativa Se:

0,-0, (33)

unde 6s este valoarea la saturatie a continutului volumetric de apa, iar 6, este o valoare
minima. In parametrizarea Brooks-Corey avem:

)

unde  este tensiunea apei (sau presure head h) si , valoarea la saturatie; A este asa numitul
parametru de distributie a dimensiunilor porilor din sol.

In parametrizarea van Genuchten, folosita mai recent, avem:

1
S =
© A+ (o))" (35)

unde apar parametri empirici



Pentru conductivitatea hidraulica putem folosi parametrizarea Brooks:

2+(2+n)A
K, = k(‘”}

v (36)

unde ki, este valoarea de saturatie

In metoda clasica, se considera o retea spatiala si temporala cu noduri in care se

expliciteaza functiile de pedotransfer. Se considera un strat de sol in jurul nodului, si se
caluleaza fluxul la intefata dintre straturi, cu diferente finite, ca includ valorile pedofunctiilor
in noduri. Se aplica conservarea masei de apa pe un interval temporal si noile pedofunctii se
calculeaza cu algoritmul Newton-Rapson sau alte metode. Datorita puternicei neliniaritati ale
pedofunctiilor catre saturatie, sunt necesare grile spatiale si temporale foarte fine in apropierea
suprafetei solului, supusa precipitatiilor si evaporarii. Durata de calcul creste foarte mult,
indiferent ce metoda numerica clasica folosim. Pasi temporali de 1-2 secunde si spatiali de
0.01 mm au fost utilizati in literatura (Broud 2005). In modelarea evaporarii este necesara
introducerea unei rezistente a solului de suprafata care trebuie robust modelata (Bittelli 2008).
In cursul anilor, am folosit la IFIN-HH metoda clasica cu imbunatatiri pentru aceasta
rezistenta si nu am intampinat dificultati pentru secvente metorologice cu precipitatii reduse.
Datorita schimbarii climatice, in ultimii ani au aparut episoade cu ploi intense dupa o perioada
de semi-seceta. Ploi de 150 mm au fost observate pe durata catorva ore. Metoda clasica
folosita de noi produce mari erori numerice in conservara masei de apa sau a activitatii de
tritiu. Pasi foarte fini duc la erori morderate, dar timpul de calcul creste inanceptabil pentru
scopurile noastre. Prin amabilitatea Dr Jimenez (Univ. Rennes, Franta) am obtinut un cod mai
performant (Solveg 2000, autor intial Prof. HiromiYamazava, Univ. Nagoya, Japonia). Si in
acest caz, durata de calcul depasea 3 ore, inacceptabil. In acelasi timp, codul nu era
independent si evapotranspiratia trebuia introdusa ca data de intrare. O documetare
amanuntita pe web a semnalat o noua metoda (Ross 2003): Fast Solution. Aceasta a fost
dezvoltata ulterior, dovedind superioritate si durata de calcul foarte redusa. In versiunea
curenta, nu se tine seama de variatia temperaturii in sol si nici de faza gazoasa (vapori de apa
in sol). Am cerut si primit documentatia necesara si am asimilat metoda.
Prin aceasta rezolvare a ecuatie Richards, metoda Ross devine extrem de stabila si rapida,
avand si o procedura speciala pentru optimizarea pasului temporal. Codul, primit de la autor,
este scris in FORTRAN 90, si are multe facilitai avansate pe care am reusit sa le asimilam. In
versiunea primita, transpiratia plantelor nu era inclusa. Inainte de a o considera in cod, am
facut un studiu de literatura pentru alegerea unui formalism realist.

Fluxul de transpiratie este suma fluxurilor extrase din fiecare strat de sol si depinde de
capacitatea radacinii de a extrage apa si tensiunea h din sol. Radacima se caracterizeaza prin
lungime si distributia laterala, iar capacitatea ei de a extrage apa se traduce prin distributia in
adancime a densitatii racinilor. Aceasta variaza dupa tipul plantei, iar adancimea radacinii
creste de la rasarire si pana inainte de inflorire. Daca stratul de sol este saturat cu apa,
oxigenul lipseste si radacina nu poate extrage apa. Daca stratul de sol are putina apa, radacina



nu are puterea de a o extrage. Ca urmare, puterea de extragere a apei variaza in functie de
presiunea h. Fiecare planta are caracteristici speciale in privinta extragerii apei si ca urmare,
nu putem folosi un model simplu, liniar cu adancimea. In plus, radacina are capacitatea de a
extrage apa din straturile inferioare de sol pentru a compensa uscaciunea din straturile
superficiale. Ca urmare, am ales din literatura un model cu compensare si cu praguri de
extractie. Aceste praguri depind si de situatia atmosferica — adica, de evapotranspiratia
potentiala. Modelul este folosit in literatura, dar nu satisface pe deplin necesitatilor noastre
practice. Studii recente arata complexitatea proceselor si necesitatea unui model mai robust.
Fluxul de transpiratie este puternic dependent de proprietatile si distributia radacinii si in
combinatie cu dinamica HTO in sol, rezultatul final poate diferi mult fata de modelele simple.
Am asimilat modelul Ross si am introdus transpiratia. Pentru submodelul dinamic al solutului
(HTO in cazul nostru), am facut unele modificari care elimina erori de calul. Am testat
modelul privind numarul de straturi necesare unei precizii acceptabile, natura si propietatile
tipului de sol, influenta caracteristicilor radacinii. Pentru cazul unei radacini de 1 m adancime
si sol de 2 m adancime, performatele modelului sunt remarcabile. Conservarea masei (apa) Si
activitatii (tritiu) se poate obtine numai cu 14 straturi si timpul de calcul este sub o secunda
pentru o secventa de 70 zile.

Testul final a constat in compararea dinamicii HTO in sol si frunze in cazul unei
contaminari uscate sau datorita unei ploi intense. Presupunem un eveniment extrem, in care
contaminarea aerului cu HTO variaza brusc, de la valori de fond la valori de 5.9x10° Bg/L
(~6.5x10* Bg/m®), timp de 6 ore, dimineata, cu cer senin. Aceasta este 0 depunere uscata pe
sol si plante. Pentru depunerea umeda, presupunem ca in tot intervalul avem precipitatii de 25
mm/h, in total 150 mm/h (caz extrem). Presupunem ca ne aflam la 1 km de sursa si emisia are
loc la inaltimea de 30-60 m fata de sol si estimam concentratia in apa de ploaie la 5.8x10°
Bg/L. In timpul ploii, cerul este inorat si temperatura aerului scade si deci, conductanta
coroanei vegetale scade. Presupunem ca avem grau, unde frunzele sunt hidrofobe, iar pentru
ploaie intensa, numai stratul inferior de frunze poate acumula un strat de apa. Per total,
conductanta coroanei vegetale este redusa la jumatate fata de cazul depunerii uscate, cu cer
senin. In cazul depunerii uscate, solul este contaminat in stratul superficial si dinamica
concentratiei in profunzimea solului este lenta.

Pentru primele 350 de ore, dinamica concentratiei in straturile de sol este studiata. In
cazul precipitatiei, pe sol se depune o mare cantitate de HTO si in acelasi timp multa apa.
Dinamica este rapida . Al saselea strat de sol este contaminat din primele ore, contrar cazului
depunerii uscate. Dinamica in primele doua straturi nu este bine modelata, deoarece nu se
considera efectul vaporilor de apa si temperaturii, in cazul de fata, dar contributia lor la fluxul
de transpiratie este redusa. In toata perioada considerata, presupunem aceeasi secventa zilnica
a parametrilor meteorologici si impunem ca transpiratia potentiala este 0.75 din
evapotranspiratia potentiala. Trezultatle vor fi publicate la inceputul anului 2015 si nu se
descriu in acest raport public.

Aceste rezultate care demonstreaza utilitatea metodui Ross, nu includ inca rolul vaporilor de
apa si temperaturii in dimanica transpiratiei. In stratul de sol de pana la 10 cm adancime,
procesele depinzand de faza gazoasa influenteaza si profilul fazei lichide. Asimilarea metodei



Ross in acest caz necesita rezolvarea concomitenta a ecuatiilor dinamice pentru temperatura
solului, faza gazoasa si faza lichida si pentru HTO in cele doua faze. Ecuatiile de baza si
metoda Ross ne sunt accsibile si le asimilam in perioada urmatoare. In cazul de interes pentru
noi (vegetatie), conditiile de frontiera sunt specifice si le vom introduce. De abia dupa acest
efort, putem spera in modelarea robusta a transpiratiei si implicit, a concentratiei de HTO in
vegetatie.

VII. Producerea de OBT

OBT este o denumire generica pentru compusii organici in care hidrogenul este inlocuit cu
tritiu. Exemplificam in Fig. 22 pentru celuloza. Cand tritul este legat de O, N or S avem
legaturi slabe si tritiul poate fi schimbat cu H din mediul inconjuratoor (apa). Aceasta forma
se defineste ca OBT schimbabil. Daca tritiul este legat de C, legatura este stabila si poate fi
distrusa numai prin reactii enzimatice. Avem OBT neschimabil cu remanenta mare in mediu.

Example of the cellulose molecule

K 0O @-i#H

Fig. 22. Producerea de OBT in molecula de celuloza

Primele studii privind OBT au fost facute de Moses si Calvin in 1959. Dupa o scurta
expunere a algelor la HTO si **CO, tritiul a fost identificat in speciile chimice corespunzand
produsilor fotosintezei. Guenot si Benot (1994) au expus cartofi si struguri destinati vinificarii
la apa tritiata si simultan, la **CO, , ca trasor al fotosintezei. Masuratorile de tritiu organic



neschimbabil evidentiaza o corelare cu activitatea specifica a **C. Daca Ry este activitatea
specifica a tritiului neschimbabil si R¢ este activitatea specifica a *C, corelatia datelor a fost:

R;=0,62 R +0,007 (43)

Relatia (43) a demonstrat ca majoritatea tritiului organic neschimbabil produs de lumina este
legat de fotosinteza. Interceptia nenula a dreptei de regresie cu axa ordonatelor arata ca o
mica parte din tritiul organic este produsa pe alte cai decat fotosinteza, precum caile
respiratorii oxidative, ciclul acidului tricarboxilic, izomerizarea si reactiile hidrolitice de
splitare. Nu exista o proportionalitate unu la unu intre Ry si Rg, intrucat cca 25% din substanta
organica este formata in fotosinteza legaturilor schimbabile si de asemenea, exista un proces
de fractionare (Kim si Baumgardner, 1994). Se observa ca raportul Rt/Rc pare sa se apropie,
pentru multe plante de 0.6 (0.6 pentru porumb, cartof si struguri si 0.55 pentru orz).
Fotosinteza este un proces prin care partea vizibila a energiei solare este captata si
convertita in energie chimica stocata in carbohidrat, CH,O. Procesul global de fotosinteza
poate fi descris prin reactiile:
CO,+ H0 + (lumina viz. )-> (CH,0) + O, (44)

Sau intr-o formula chimica de tipul:
6H,0 + 6CO, — CgH1,06 + 60, (45)

Fotosinteza se produce in cloroplast (Fig. 23).
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Fig. 23. Producerea fotosintezei in cloroplast celulei
CsH120¢ este glucoza , 6 CH,0

Principalele componente ale procesului de fotosinteza sunt:
a) difuzia bioxidului de carbon, prin stomata frunzei catre cloroplasti (ca parte a celulei);
b) reactii fotochimice: lumina este folosita pentru a splita apa producand oxigen molecular -
NADPH (fosfat-binucleotid-adenin-nicotinamida) si ATP (trifosfat-adenozina); Aceste
substante sunt ciclate si nu este nevoie sa tinem seama de dinamica H, pentru cele ce
urmeaza. Reactiile au loc in membrana ticaloida.



c) reactia la intuneric: NADPH si ATP produse de lumina sunt folosite pentru a reduce CO; in
carbohidrat si alti compusi organici printr-un lant de reactii mediate de enzime specifice;
procesele biochimice importante sunt caile C-3 si C-4:

- prin calea C-3 (ciclul Calvin), CO, este mai intai incorporat in compusi cu 3 atomi de
carbon; cele mai multe plante temperate sunt bazate pe procesul C-3;

- prin calea C-4, CO, este fixat mai intai in molecule cu 4 atomi de carbon; plantele
specifice procesului C-4 (ca porumbul, lucerna si trestia de zahar) sunt bine adaptate la
climatul cu temperaturi si intensitati luminoase inalte, precum si la alimentarea limitata
Cu apa.

Reactiile la intuneric se produc in stroma (Fig. 24).
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Fig. 24. Reactiile la intuneric produse in stroma

In definitiv, Fig. 24 se poate simplifica ca in Fig. 25.
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Fig. 25. Simplificarea reactiilor la intuneric

Fotosinteza este insotita de respiratia “pe intuneric”, un proces de oxidare a materiei uscate
necesar producerii energiei necesare cresterii plantei si intretinerii proceselor metabolice.
Plantele de tip C-3 au de asemenea, 0 respiratie indusa de lumina (fotorespiratia). Rata de
crestere a materiei uscate este data de diferenta dintre asimilarea CO, prin fotosinteza si
respiratia de CO,, corectata cu un factor stoechiometric (acumularea de carbohidrat de CO5).
Fotosinteza coroanei frunzoase poate fi calculata, prin integrarea fotosintezei nivelelor
individuale, pe intreaga coroana frunzoasa; fotosinteza frunzei depinde puternic de absorbtia
radiatiei fotosintetic-active (PAR, lumina vizibila), dar si de temperatura si alti factori de
mediu (Thornley 1990).

Daca Pc este rata neta de asimilare a CO; (pe unitata de timp), rata asimilarii apei
poate fi obtinuta folosind relatiile stoechiometrice din (31) si este 0.41P¢ [0.41=18/44]. Fluxul
F al non-formatului neschimbabil OBT prin fotosinteza, poate fi obtinut ca produsul ratei de
asimilare a apei, cu concentratia de HTO in apa foliara (Cyto), corectat cu fractionarea FD:

F=FD ¢0.41 ¢ PC ® Cy1o (46)

Fracitionarea izotopica provine din diferenta de masa intre H si T care influenteaza vitezele de
reactie.
Producerea neta de materie organica este insa:

Pp= 30/44 P, (47)

Si cum materia organica are in general aceeasi masa molara cu fotosintatul (asimilatul)
(CH20), avem in definitiv productia de OBT:

Poe1=FD*0.6*Pasim* ChHto (48)

Consideram masa neta de materie organica Y si activitatea totala de OBT, A=Cog7*Y. Putem
deduce:

dCopr
dt

Cogr
Y

— (F)*08*FD*Py *Coo - (C2T)*P, (49)

Pentru a utiliza rata de fotosinteza (cea bruta) trebuie sa facem tranzitia de la productia bruta
la cea neta, considerand respiratia de mentinere si de crestere. In principiu, fractionarea
izotopica difera intre fotosinteza si respiratie, dar facem ipoteza unei sigure valori, vy.
Integrand pe intervalul teporal considrat in model avem:

Pogt= I 0.6*7*Cpo (T)*(Pasimg (7) - Riostg — Rg,OBTg)dT (50)



Daca productia de OBT la lumina poate fi descrisa, intrucat procesele fizice par a fi bine
intelese, formarea OBT in intuneric a fost doar partial lamurita, intrucat procesele fiziologice
intrinseci nu fost evaluate cantitativ. Posibilele procese implicate sunt:

- respiratia oxidativa pe diverse cai;

- ciclul acidului tricarboxilic;

- reactiile de izomerizare si de splitare hidrolitica.
In studiile initiale (Strack, Diabate, Raskob 1993), se considera un coeficient empiric pentru
aceste procese metabolice. La fel am procedat si noi in modulul TRITIU din RODOS (Galeriu
et all 2000). Un model mai avansat (SOLVEG dezvoltat de JAEA Japonia) nu include
formarea de OBT in timpul noptii.
In 2010-2012 am facut o revizie a datelor experimemtale privind producerea de OBT (Galeriu
et all 2013) si in paralel, am revizuit literatura ce poate indica ipoteze privind producerea de
OBT in noapte (Galeriu et al. 2013). In 2013-2014, am continuat acest efort si speram ca
putem avansa o ipoteza. Procesele biochimice in frunza sunt complexe (Lewis et al. 2000) si
Fig. 26 ne da o imagine generala.
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Fig. 26. Procesele din frunze care genereaza exportul de carbohidrati si proteine

Asimilatul, produs initial in fotosinteza, este un zahar solubil cu structura glucozei. Glucoza,
fructoza si galactoza sunt monozaharide cu formula structurala C¢H1,0¢. O parte din asimilat
e convertita in sucroza si partial exportata din frunza. O parte din asimilat este stocata ca un
poli-zaharid insolubil - amidonul (starch) cu rol de a stoca energia. Plantele produc amidon,
iar noaptea acesta este hidrolizat in forme solubile si folosit pentru respratia frunzei si export.



Dimineata, sucroza se acumuleaza din noul asimilat, dar noaptea din amidon Scopul reglarii
metabolismului sucroazei si amidonului este de a asigura un export balansat ziua si noaptea.
Aceasta cere ca degradarea (hidroliza) amidonului, ca si alocarea asimilatuui intre sucroza si
amidon sa fie controlata de integrala pe o zi a asimilarii carbonului si cu durata fotosintezei.
Schimbarea raportului de alocare nu duce la un export diferit, ci numai la o schimbare intre
exportul de zi si de noapte.

Modelul pentru formarea OBT se bazeaza pe studiul lai aprofundat al fomarii amidonului,
zaharurulir solubile si proteina din frunza impreun acu detalierea proceselor de respiratiue. Se
adapteaza si dezolat un modeldin literatura si se consdera comparatia cu datele experimentale.
Pentru OBT se face aproximatia unor reactii simple de aditie de apa. Modeluleste original si
se va publica in curind,. In acest raport NU SE DAU DETALII.

Schema modelului de respiratie si fotosinteza in frunza este data in Fig. 27.
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Fig. 27. Schema modelului de respiratie si fotosinteza in frunza

Rezultatele sunt apropiate de cele experimentale (Strack si Diabate 1998, 2010).

Astfel, modelul propus demonstreaza ca ipoteza noastra este valabila si submodelul de OBT
este inclus in prototip. In forma finala, datele de intrare (concentratia de HTO in frunza si
fotosinteza) vor fi modelate mai robust si in cursul anului 2015 va fi trimis la publicat (primul
model robust din literature pentru formarea OBT in plante).

VIII. Concluzii

Rezultatele experimentale demonstreaza procese complexe care participa la dinamica tritiului
in plante, cu cele doua componente, HTO si OBT. Atat pentru emisii de rutina, cat si
accidetale, modelele curente au o incertitudine excesiv de mare si nu explica raportul
OBT/HTO. In prezentul contract, consideram necesara 0 analiza mai atenta a tuturor
proceselor ce intervin, fara sa simplificam a priori, si sa acordam atentie atat caii atmosferice,
cat si celei radiculare in dinamica HTO in vegetatie. Modelul propus pentru formarea OBT
este original si cere o robusta modelere a HTO in vegetaie. Asimilarea metodei Ross duce le



scurtarea semnifictiva a timpului de calcul si permite studii de sensibilitate si incertitudine.
Ultimele au in vedere si ipotezele modelului, nu numai domeniul parametrilor.

Din cauza diminuarii drastice a bugetului, datele meteo din 2013 si partial 2014 nu au
calitatea necesara (senzori au iesit din functie si inlocuirea lor a depins de resurse).

Pentru un model robust mai sunt necesare dezvoltari, dar in momentul de fata prototipul este
practic definit si directiile de imbunatatire clar conturate, impreuna cu aparatul stiitific si
computational neceare.

Pentru fiecare submodel care are caracter de originalitate, cercetarile se intesifica pentru
publicarea in primul trimestru al anului 2015.
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I. Introduction

The risk coming from tritium exposure is a topic of current interest. Ten years ago an
exercise for model intercomparision was carried out coordinated by IAEA — EMRAS |
project. It was proposed to estimate the public dose after a short (1 hour) release of 10 g of
tritium at mid-day and clear sky, no rain and in the night, also. After imposoing the air HTO
concentration at 1 km from source, the models results show a large range of prediction (Fig.
1).
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Fig. 1. The consequences of a hypothetical tritium accident — 10 g of HTO during an hour
(predictions of eight models)

For rain or night, the perdictions involve optimization or intervention.

The results of T&C WG in the frame of EMRAS | programme demonstrated that the
14

dynamics of OBT and C concentrations were generally poorly reproduced in the scenarios

involving short-term releases. The uncertainties in the existing models for acute releases are
high. These large uncertainties are not acceptable for licensing purposes and accident



preparedness at nuclear facilities with large tritium inventories or for activities involving
tritium transfer.

IAEA established a working group for Tritium Accidents and results were documemeted but
still many efforts must be done:

Interception and uptake of tritium by plants deposited on leaves after precipitations;
Tritium transfer on non-vegetated and vegetated soil;

HTO transfer from soil to plants: tritium dynamics on soil-plant atmosphere
continuum;

HTO re-emission comming from HTO evaporation as a secondary source;
OBT transformation during the night time;
OBT behaviour and its interaction with organic matter in soil.

Up to now no progresses regarding the above mentioned topics were achieved, as well as
the implications of climate change on nuclear risks.

For routine releases there are monitoring results for HTO and OBT in vegetation
(agricultural crops). Models are not able to explain the large OBT concentrations in
vegetables (Fig. 2).
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Fig. 2. Comparison between model predictions (SOLVEG, JAEA Japonia) and experimental

data (CRL Canada) for OBT concentrations in leaves

Indeed, the routine release involves a series of small accidents at the receptor. Even if the
release rate is constant, the variability of atmospheric conditions results in a large variability
of HTO concentration at the receptor, represented by a series of spikes (small accidents). No
equilibrium conditions are attended.



A recent experiment coordinated by the Canadian Nuclear Safety Commision (CNSC Canada)
explored the influence of HTO irigation water concentration on OBT and HTO concentrations

in crops (Table 1).

Tabelul 1. HTO and OBT concentrations and OBT/HTO ratios in different plant parts for

different HTO concentrations of irrigation water

Irrigation
conditions Plant parts HTO (Bg/L) | OBT (Bg/L) | OBT/HTO
10013 Bg/L Leaves, stems 2200 3120 1.60
Roots 2966 1265 0.40
Soil 3353 502 0.10
80 Bq/l Leaves, stems 86 741 10.60
Roots 94 191 2.60
Soil 101 108 0.80
5 Bg/L Leaves, stems 98 1009 11.30
Roots 118 148 1.40
Soil 103 90 1.10

When irrigation water has very high concentrations, the OBT/HTO ratio is near 1, as it is
expected for equilibrium conditions. Much higher values are observed in the normal situation-
irrigarion from tap water or rain.

Those experimental or modeling results clearly demonstrate that at present, no robust
modelling approaches are carried out and the uncertainty of predictions affect the decission
making (design, licencing, emergency prepardness or management).

The decision making models must answer to the following requirements:
* Relatively simple
» Transparent
« Easy to program
* Results should be conservative (but not too much)
» Deterministic calculations possible (worst case assessments)
» Probabilistic calculations possible (95% percentile as worst case)

When the models are applied in operational context, they must be fast (runnig time).
In 2010 at IAEA the question was if it is possible to have such models for tritium. For a

robust model the uncertainity must be minimised regarding the model structure and model
parameters and these need a huge amount of model runs. Our past modelling approaches
failed on running time for extreme conditions (huge rain). This limitation has been solved
recently using the FAST SOLUTION (CSIRO Australia).

In 2014 the main tasks were:

1. Transfer of tritiated water form soil to plants in exreme conditions;



2 Modelling trial for OBT formation in agricultutal crops.

For completing the beta version of the model, other topics have been followed:
a) conversion of HT to HTO in soil
b) crop contamination under tritiated rain

On item a) an old, non-published model developed by us was updated. It is more flexible than
recently published models and will be applied locally (see our report in Romanian).

On item b) it is observed a contrasting situation in the literature. We analysed the literaure on
rain drop intreraction with leaves, found useful information from pesticide spray experiments
on crops and elaborated a more scientific model using also the rain drop diameter
distributuion. The results will be published soon (many datails are given in the Romanian
section).

The beta version start with the clasical equation of leaf HTO concentration:
— — - €y

where: C;, C, si Cs are the tritium concentration in leaf water, water vapours in atmosphere
and soil (Bq kg); V is water exchange velocity between atmosphere and leaf; p, si py are
mass water vapours on on air volume unity and mass saturated air vapours in leaf,
respectively; M is water mass of leaf on horizontal surface unity of soil; y (=0.95) is isotopic
fractionation coefficient at diffusion, and B (=0.91) is the inverse of isotopic discrimination
factor.

The exchange velocity, V, is a sum over the stomatal conductance, laminar
conductance and atmospheric conductance.

Boths atmospheric and rooth pathways must be treated carrefully. The exchange
velocity has a componet due to canopy conductance. In the past we used a simplified
Leuning-Ronda approach. The full model was analysed with sensivity for all parameters,
including mesophile resistancce. The depenendece of conductance on vater vapour defficit is
given in Fig. 3 for variuos air temperatures.
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Fig. 3. Dependence of relative conductance on vapour pressure deficit

The measured night conductance and night transpiration are higher than those
predicted for cuticular resistance. Proper expressions for night conductance were investigated
with the day-night transition. In the following fiscal year the new approach will be
implemented in the leaf dynamics of HTO.

For our pourposes the time step is less than one hour while in the crop growth model
it is used one day. This involves some changes in the plant growth model because temperature
has not a linear time dependance on diurnal cycle (Fig. 4).
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Fig. 4. Ration between assimilation and respiration calculated with an hourly and a daily time
step

V1. Soil to plant transfer of (tritiated) water under extreme meteorological conditions

Water dynamics in soil depends on precipitation-irrigation, runoff, evaporation, root uptake,
percolation and has advective and dispersive components (Fig. 5)
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Fig. 5. Water movement in soil



The clasical Richardson ecuation is used:

dh
g0 dn KO +D]

pri C(h)a = & -S(h) ()

where h (m) is the pressure head, q (m® m™) is the volumetric water content, K (m s™) is the
hydraulic conductivity, z (m) is the depth, positively oriented downward, t (s) is the time and
S is the sink- root uptake.

The pedofunctions h and k are not linear and close to saturation there are difficulties in the
numerical solution. Using finite diference or finite elements.
For tritiuated water (solute) the equation is:

dc
d[e(Ddif + Ddis) di:l

d(ec) — d(qc) zm B
i dz dz ulee) = Se ®)

Where ¢ is HTO concentration in soil water, q is water flux , Dgir and Dgisp are difusion and
dispersion terms and p is decay rate

The solution of above equations use the relative saturation:

O -0 (4)

The relative saturation and hydraulic conductivity are parameterised as functions of soil type
(Campbell, Brooks & Corey si van Genuchten).

In the clasical method a spatial and temporal grid is defined for the numerical solution and
Newton-Rapson algorithm is used with iterations. Due to nonlinearity of pedotransfer
functions the grid is very fine 0.01 mm and 1-2 seconds (Broud 2005, Bittelli 2008). The
computing time increases up to unnaceptable values for our project when we imposed a huge
rain (150 mm in 6 hours) as happens recently due to climate change.

Through the amability of Dr Jimenez (Univ. of Rennes, France) a better code was obtained
(Solveg 2000, intial author Prof. HiromiYamazava, Univ. of Nagoya, Japan). Unfortunately
the computing time is still too long (3 hours for 70 days of calculation) and evapotranspiration
was in the input (extra-work). A search on the internet signaled a new method; FAST
SOLUTION (Ross 2003) and this method was further developed in the literature even not
including the water vapour phase and temperature. We asked and received the 2006-2010
version from the author and start implementing. The new method uses a different algorithm
and advanced FORTRAN90. Transpiration was not included. We completed the code with
transpiration and improved some parts. For transpiration and root uptake a literature search
was done and the role of compensation was considered (when upper soil layer are dry, the



plant take more water from deeper soil layers). Crop characteristics, atmospheric demands
and conditions as well as night processes are important and were considered.

We tested the model for various partitions of soil layers, soil type and root charcateristics. For
a soil column of 2 m and a root of 1 m the code has remarkable performances. Mass and
activity balance is preserved for huge rain event with only 14 soil layers and a computing time
less than a second for 70 days of run.

For the final test we compare the dynamics of HTO in soil and leaves for a dry deposition or a
strong rain. Th air HTO concentration is high about 5.9x10° Bg/L (~6.5x10* Bg/m?®), for 6
hours in the mid-day with clear sky. This is a case of dry deposition in a hypotetic accidental
emission of HTO. For a wet deposition a 6 hours rain of 25 mm/h is used with 5.8x10° Bq/L.
The crop considered was wheat and the drop leaves interaction was considered following
recent lietrature. Under rain the canopy conductance decreases 2 times compared with clear
sky.

For the dry deposition only surface soil is directly contaminated and the dynamics in deeper
soil layer is slow. For the wet deposition the deeper layers have a large concetrations and
dynamics is fast. This affects crop transpiration and leaf HTO concentration. For the dry
deposition leaf HTO concentration is relatively low, has diurnal variability and decreases very
slowly in time. For the wet deposition the initial leaf HTO is high but limited by saturation of
upper layers (no extraction of water due to loss of oxigen). Few hours after rain, the
transpiration increses. Later we have a diurnal trend but absolute values decrease in time
much stronger than for a dry deposition (relative scale). The dynamics of tritiated water in the
upper layers is still not realistically modelled because it ignores the influence of vapour phase
and temperature. This is on-going but important for us is that the FAST SOLUTION was
implemented and this will allow us to run the full model in few seconds. Sensitivity and
uncertainty studies can be done in an afortable computing time. Results will be submitted for
publication at the beginning of 2015.

VI1. First model for OBT production

OBT is a generic name for organic coumponds when tritium is attached to carbon and not to
hydrogen. It is bound to carbon, very stable and non-exchageable but also bound to O, N, S
and can be exchanged with the free H in plant water. An example is given for cellulose (Fig.
6).
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Fig. 6. OBT production in cellulose

The formation of OBT was observed long time ago (Moses and Calvin in 1959) and
also links with **C (Guenot si Benot 1994). It was demonstrated that the majority of NE-OBT
is linked with photosynthesis under light but also there are other processes as oxidative
respiration, tricarboxilic acid cycle, izomerization and hydrolisis split reactions.

Photosyntheis is a complex process but essentially can be described as:

CO,+ H,0 + (light )-> (CH,0) + O, 5)
or
6H,0 + 6CO, — CgH1,0¢ + 60, (6)

Photosynthesis is produced in cloroplast and the first step is the difusion of CO, from the air
through stomata and cloroplast. Next, light is used for splitting water in molecule of oxigen
and NADPH (phosphat-binucleotid-adenine-nicotinamide) si ATP (triphosphat-adenosine);
these reactions are in thylakoid membrane (Fig. 7). The next step does not need light- dark
reactions (Fig. 8). The CO; is reduced, using NADPH and ATP, in carbohydrate and other
organic compunds. There are C3, C4 and CAM pathways for dark reactions and these are
produced in stroma.
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Fig. 8. Dark reactions in stroma

We can simplify all as in Fig. 9.
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Fig. 9. Simplifications of dark reactions

Photosyntesis is accompanied by respiration (no need of light), a process producing energy
needed for growth or to maintain metabolic processes. C-3 plants have a respiration induced
in light. The dry mater production rate is given by the difference between CO, assimilation
from photosymthesis and respiration. There is also a stoichiometric factor in conversion from
CO; to dry matter.

If Pc is the net asimilation rate of CO,, the water assimilation rate can be obtained using
stoichiometric relationships and molar mass and finaly is 0.41P¢ [0.41=18/44]. The net OBT
formation is obtained as a product of water assimilation rate and HTO leaf concentration,
corrected by a fractionation factor FD (due to mass difference between H and T):

F=FD 0.41 ¢ PC @ Cy1o (7)

The net dry matter production is Py= 30/44 P.. The dry matter has similar composition as the
photoasimilate (CH,0), and we obtain the net OBT production as:

Pogr=FD*0.6*Pasim™ CHro (8)

If the mass of organic matter is Y and the total OBT activity is A we have A=Cogr*Y, with
Costthe OBT concentration. We deduce also:

dC 1
—dc,;BT = (?)*0-6* FD*P, *CHTO —(

Cosr
Y

)* Py ©)

The above OBT formalism is an aproximation and cannot distinguish between day and night
production and ignores any influence of respiration processes on net OBT formation. The
metabolic processes in dark were introcuced in the old models as an empiric coefficent



needing calibration (Strack, Diabate, Raskob 1993, Galeriu 2000). A recent sophysticated

model (SOLVEG II, JAEA Japan) does not solve the problem.

After our revision regarding the experimental data (Galeriu et al. 2013) a literature search was
done on processes involved and a conceptual model was proposed (Galeriu et al.
TRITIUM2013 conference, accepted for publication). Processes in leaves are complex (see
Fig. 10 from Lewis and al. (2000)). Repiration is a compex process with slow and fast
components and protein turnover process must be included.
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Fig. 10. Leaf processes generating the export of carbohydrates and proteins

An analysis of the processes was carried out distinguishing between starch and soluble
carbohydrate production and consumption and links with leaf protein. Maintenance
respiration of whole plant was included and a new model was designed.
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Fig. 11. Flowchart of our model for leave processes

The dynamic equations were developped for the leaf sugars and proteins with a time step less
than an hour. Exercises on a wheat crop were done and the dynamics of starch, soluble
carbohydrate and leaf export were close with observations, day and night.

Water adition reactions were added and translated for OBT production in starch and soluble
sugars. Starch hydrolisis and protein formation were considered also. The OBT dynamics
from formation to export available for plant growth were obtained. Results are qualitatively
close with experimental observations and the model is further improved actually.

Details will be published soon and are not included here. This is the first model explaining the
observations during day and night time.

VIII. Conclusions

The experimental results demonstrate the complexity of processes in the dynamics of tritium
in aricultural crops and other vegetation. The models up to now have an unnaceptable
uncertainty and there are no expalnation for OBT production in night. We have carefully
analysed all proceses avoiding a priori simplifications. Attention must be paid on both
atmospheric and root pathways also for HTO dynamics, and the FAST solution was
assimilated and will be further expanded including water vapour and temperature. For the
OBT formation our new model qualitatively explains the experimental observations. Further
improvements are in progress with better photosyntesis and canopy conductance sub-models.
Sensitivity and uncertainty execises ar now posible as the code is fast and can analyse many
hypoteses on sub-models (degree of complexity) and parameters influence. If financing will
be assured the model will be finalised in a robust way as needed in practice.
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