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ISPITIVANJE BRZINE EKSHALACIJE RADONA: UTICAJ
SPRASENOSTI I VLAZNOSTI UZORKA

Igor CELIKOVIC', Mirjana PURASEVIC', Predrag UJIC, Predrag REPIC',
Aleksandar KANDIC', Boris LONCAR?
1) Univerzitet u Beogradu, Institut za nuklearne nauke "Vinca", Beograd, Srbija,
icelikovic@yvin.bg.ac.rs
2) Univerzitet u Beogradu, Tehnolosko-metalurski fakultet, Beograd, Srbija

SADRZAJ

U radu je merena ekshalacija radona iz bigra iz Niske Banje poznatom po povisenoj
koncentraciji *°Ra. Bigar zbog svoje velike poroznosti i visoke koncentracije radijuma
Jje idealan materijal za testiranje parametara od kojih zavisi brzina ekshalacije. U radu
Jje razmatrana zavisnost ekshalacije u odnosu na viaznost kao i na sprasenost uzorka.
Brzina ekshalacije je merena metodom zatvorene komore, a sama koncentracija radona
aktivnim uredajem. Dobijeni rezultati ukazuju da brzina ekshalacije raste sa pove-
¢anjem viaznosti uzorka i smanjenjem velicine zrna.

1. UVOD

Na osnovu nedavno sprovedenih objedinjenih epidemioloskih studija u Evropi[l],
Americi[2] 1 Aziji[3], koje su ukazale na postojanje veze izmedu koncentracije radona u
zatvorenim prostorijama i kancera pluc¢a, Svetska Zdravstvena Organizacija je procenila
da izmedu 3% i 14% svih kancera pluca potice od radona i njegovih potomaka [4].
Koncentracija radona u zatvorenim prostorijama zavisi od brojnih faktora, kao $to su:
zemljiste na kojem je izgraden objekat, gradevinski materijal, izvor vode u domacinstvu,
meteoroloski uslovi, Zivotne navike stanovnistva... U prizemnim objektima, dominantni
izvor radona je okolno zemljiste odakle nastao radon prolazi kroz pukotine, spojeve (i sl.)
i ulazi u zatvorene prostorije. Slede¢i vazan izvor radona je gradevinski materijal, koji na
vi§im spratovima postaje dominantan izvor radona.

U eri politike smanjenja otpada i povecanja njegove iskoristivosti, kao gradevinski ma-
terijal se uvode cigle na bazi pepela dobijenog sagorevanjem uglja, koje imaju vecu
koncentraciju radionuklida nego ugalj pre sagorevanja. Takode, sa povecanjem svesti o
energetskoj efikasnosti objekata, stanovniStvo ima tendenciju da zivi u objektima sa
prozorima i vratima koji sve bolje i bolje dihtuju, smanjujuéi time srednju brzinu izmene
vazduha. Sve to za posledicu ima povecanje koncentracije radona u zatvorenim prostori-
jama na visim spratovima koje gotovo iskljucivo dolaze od gradevinskog materijala [5].
Dok je s jedne strane ograni¢avanje specifiéne aktivnosti “*°Ra, **Th i *’K, uvodenjem
gama indeksa [6], tako da godiSnja doza usled izlaganja spoljaSnjem gama zracenju u
zatvorenom prostorijama ne prelazi 1 mSv godiSnje, regulisano u veéini zemalja,
unutrasnje izlaganje radonu usled ekshalacije iz gradevinskog materijala nije regulisano.
U samim preporukama Evropske komisije [6] je procenjeno da se za gama doze koje ne
prelaze 1 mSv godisnje, ne oGekuje da koncentracija radona bude veéa od 200 Bq m™.
Medutim, pokazano je da je moguce da koncentracije radona ***Rn mogu da predu 200
Bq m” za gradevinski materijal koji ima specifi¢nu aktivnost *°Ra veéu od 200 Bq kg™
[7], kao 1 da je pri maloj brzini izmene vazduha moguce da interno izlaganje radonu usled
njegove ekshalacije iz gradevinskog materijala bude vece od izlaganja spoljaSnjem zra-
enju koje poti¢e od **°Ra [8]. Stoga ne ¢udi poveéano interesovanje za ispitivanje brzine
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ekshalacije radona. Na brzinu ekshalacije radona pored koncentracije radijuma uticu i
poroznost materijala, snaga emanacije, povr§ina materijala, veli¢ina zrna, vlaznost.

Cilj ovog rada je da se ispita uticaj veliine zrna kao 1 uticaj vlage na brzinu ekshalacije
radona. Za merenje ekshalacije radona je koriS¢en metod zatvorene komore [9], kod
kojeg se uzorak postavlja u komoru, koja bi tebalo po zatvaranju da dobro dihtuje. Po
zatvaranju komore prati se povecanje koncentracije radona s vriemenom. Koncentracija
radona je merena aktivnim uredajem RTM1688-2, proizvedenim u SARAD GmbH,
Drezdenu, Nemacka.

2. MATERIJAL I METODI

Kao materijal za ispitivanje brzine ekshalacije radona od stepena vlaznosti i granulacije
uzorka kori$¢en je bigar iz Niske Banje. Bigar je sedimentna stena, nastao taloZenjem
kalcijum karbonata iz vodenog toka. Tekstura mu je Supljikava, pa se vrlo lako moze
mehani&ki usitniti. Pored toga, bigar iz Nigke Banje sadrzi visoku koncentraciju **’Ra,
¢ime se visestruko skrac¢uje vreme merenja u odnosu na vreme merenja potrebno da se za
tipican gradevinski materijal dobije ista statistika.

Uzorci su pripremljeni tako Sto se bigar prvo usitnjavao, a potom se prosejavao kroz sita
razlicite veli¢ine. Uzorci su na osnovu veli¢ine zrna klasifikovani u 4 grupa: 1.) 2,1 —
1,6 mm, 2.) 1,6 — 1,2 mm, 3.) 1,2—-0,7 mm i4.) <0,7 mm. Potom su stavljani u cilindric-
ne PVC kutijice zapremine 250 ml. S obzirom na lako spraSivanje bigra, bilo je tesko
kontrolisati njegovo usitnjavanje do zeljene veliCine, pa je stoga dobijena masa razlicitih
uzoraka bila razli¢ita: po 2 kutijice su upotrebljene za uzorke iz grupe 1 i 2, ukupno 3
kutijice za uzorke iz grupe 3, te 4 kutijice za uzorke iz grupe 4.

Svi uzorci su mereni koaksijalnim HPGe detektorom (Canberra GX5019, &=55,1% i
FWHM=1,75 keV za ®’Co gama liniju od 1332 keV). Kalibracija detektora je odredena
na osnovu matrice zemlje stavljene u cilindricnu kutijicu identi¢nih dimenzija,
spajkovane standardnom me$avinom gama emitera dobijene od Ceskog instituta za
metrologiju. Za proradun koncentracije “*°Ra je koris¢ena gama linija od 186 keV, a
korekcija u slu¢aju prisustva "kontaminanta" *°U, je odredena na osnovu gama linije od
144 keV. Vreme merenja uzoraka na HPGe detektoru je bilo toliko da neodredenost
izmerene koncentracije “*°Ra ne bude veéa od 1%.

Za odredivanje brzine ekshalacije radona je kori§¢en metod zatvorene komore. Kutijice
sa uzorcima su bez poklopaca stavljane u komoru, koja se potom pazljivo zatvarala kako
bi se smanjilo curenje radona iz komore. Vazduh iz komore je preko dva ventila povezan
sa aktivnim uredajem RTM1688-2 koji je kontinualno merio koncentraciju radona u
komori. Nagomilavanje radona u komori usled ekshalacije radona, u sluc¢aju dobro
zatvorene komore se moze opisati sledeCcom jednacinom [10]:

C(t)= @(1 —e M)+ Cpe M
AV (1)
gde su:
C - koncentracija radona u Bq m™ u vremenu ¢ (s), Cy - inicijalna koncentracija radona u
trenutku zatvaranja komore Bqm™, E,, - masena brzina ekshalacije u Bq kg™ s, m - masa
uzorka u kg A - konstanta raspada **’Rn izrazena u (s') i ¥ (m’) je ukupna zapremina
mernog sistema koja obuhvata zapreminu akumulacione komore, cev€ica i mernu
komoru samog uredaja.
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S obzirom da je pripremljena razliita masa uzoraka za razliCitu granulaciju i da je
koriS¢en razli¢it broj PVC kutijica, brzina ekshalacije je izrazena kao masena brzina
ekshalacije £, odakle se moze izraziti i brzina ekshalacije.

Zapremina uzorka je mnogo manja od 10% od ukupne zapremine sistema, tako da se
efekat povratne difuzije ("back diffusion") moze zanemariti [11]. U slucaju curenja
radona, uvodi se efektivna konstanta raspada (Aefr= A + Aicak) koja koriguje konstantu
raspada za brzinu curenja radona iz komore. Fitovanjem krive (1) direktno se dobija Aegr
odakle se znaju¢i A moze direktno izraCunati konstanta curenja radona iz komore.
Uzorci pre merenja nisu isusivani, ve¢ su stavljani u komoru po ambijentalnim uslovima.
Po zavrSetku merenja, uzorci su suseni na temperaturi od 105 °C i na osnovu razlike u
masi pre i posle isusivanja uzorka, procenjen je sadrzaj vlage u uzorku pri ambijentalnim
uslovima. Za ispitivanje uticaja vlaznosti na brznu ekshalacije, kori§¢eni su spraseni
uzorci veli¢ine zrna < 0,7 mm. Pored brzine ekshalacije pri ambijentalnim uslovima,
merena je 1 brzina ekshalacije uzoraka kod kojih je sadrzaj vlage oko 10 i 20% mase
isuSenog uzorka.

Sva merenja su trajala u periodu od 5 do 7 dana, a vreme pojedina¢nog uzorkovanja 1 h.

3. REZULTATI I DISKUSIJA

.. . . Y . , e
Na slici 1 su prikazane izmerene koncentracije **°Ra za sve uzorke grupisane po krupnoéi
zrna. lako je neodredenost izmerene koncentracije radijuma pojedinacnog uzorka oko
1%, varijacija srednje vrednosti za grupu uzoraka se krece izmedu 7 i 13%.
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Slika 1. Specifi¢na aktivnost 22°Ra (Bq kg'l) izmerena za svaki uzorak grupisana po
krupnodi zrna. Srednja vrednost za datu grupu uzoraka oznacena sa sr.

Na osnovu dobijene srednje vrednosti za svaku grupu merenja i odgovarajuce standardne
devijacije, date i u tabeli 1, statisticki se moze reci da su srednje vrednosti koncentracije
radijuma jednake.

Od trenutka stavljanja uzorka u komoru i njenog zatvaranja, dolazi do porasta
koncentracije radona u komori, pa posle 5 srednjih vremena zivota (oko 27 dana),
koncentracija dostize oko 95% od svoje maksimalne vrednosti. Porast koncentracije
radona u komori izmerena aktivnim uredajem RTM1688-2 u funkciji od vremena, je za
slucaj sprasenih uzorka veli¢ine < 0,7 mm prikazan na slici 2.
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Dobijeni rezultati se fituju na krivu opisanu jednainom 1, pri ¢emu su slobodni
parametri: masena brzina ekshalacije E,, effektivna konstanta raspada A 1 poCetna

koncentracija radona Cy.

1 1 1 1

60 80 100 120

t (hours)

Slika 2. Kriva nagomilavanja radona u komori merena za spraseni uzorak
dimenzije < 0.7 mm

Ova procedura je ponovljena za sve uzorke, a dobijeni rezultati merenja brzine
ekshalacije radona u zavisnosti od veliine zrna su dati u tabeli 1, dok su vrednosti
ekshalacije u zavisnosti od vlaznosti uzorka date u tabeli 2. Budu¢i da je vreme merenja
prikazano u satima, zbog intuitivnosti su i za 4.1 E,, kori§¢eni sati umesto sekundi. Kao
meru kvaliteta fita dat je prilagoden koeficijent korelacije (adj. R?).

Tabela 1. Rezultati merenja brzine ekshalacije radona za uzorke razlicite
granulacije. U tabeli su naznaceni: veli¢ina uzorka, Cz4g, - specifi¢na aktivnost
radijuma, m- masa uzorka, 4.4 - efektivna konstanta raspada, C, - pocetna
koncentracija radona, E,, - masena brzina ekshalacije, kao i kvalitet fita (adj R%)

Veli¢ina

P, G | Bk | 0% | @amd | @k | AGR
<0,7 0,910 551 +53 106,8+5,6 66+13 1,298+0,028 0,994

0,7-1,2 0,505 529 + 36 82+10 84,5+7,4 1,047+0,039 0,990

1,2-1,6 0,323 508 + 49 107,5+4,9 -19+1 0,963+0,020 0,993

1,6 -2,1 0,293 564 + 74 87,345,1 12,9+4.6 0,949+0,025 0,986

Efektivna konstanta raspada varira od 8,2-107 do 10,8-10~ h™', 3to ukazuje da komora nije
podjednako zaptivala za svako merenje. Brzina curenja radona iz komore se stoga krece u opsegu
od 7-10°% h do 3,2:107 h™. U slutaju merenja aktivnim uredajem, varijacija curenja
radona ne predstavlja problem jer se iz krive raspada koja se kontinualno meri dobija
vrednost efektivne konstante raspada. Medutim, da se pri istim uslovima ekshalacija
merila pasivnim uredajem, dobijena brzina ekshalacije bi bila potcenjena u odnosu na
stvarnu, na $ta je potebno obratiti paznju.

Inicijalna vrednost koncentracije radona je u dva sluGaja procenjena na 66 Bq m™ i
84,5 Bq m™, $to ukazuje ili da radonska komora nije zatvorena u sredini sa niskim
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radonom, ili da komora uredaja pre merenja nije bila isprana od radona. Pri merenju
aktivnim uredajem, ovo ne predstavlja problem, ali da se merilo pasivnim uredajem, ne bi
se mogla izvrs$iti korekcija na po¢etnu koncentraciju radona, pa bi dobijena koncentracija
radona bila precenjena.

Merenje je pokazalo da sa smanjenjem veli¢ine zrna dolazi do poveéanja brzine
ekshalacije. U cilju bolje reprezentacije rezultata, pretpostavljeno je da je distribucija
veli¢ine zrna unutar svake grupe uniformna, $to znaci da bi srednjoj veli¢ini zrna iz
opsega odgovarala izmerena brzina ekshalacije, $to je prikazano na slici 3.

* E_ (Bakg'h’)

E (Bgkg'h")

09 -

1 1 1 1 1 1 1 1 1 J

00 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20

granulacija zrna (mm)

Slika 3. Zavisnost masene brzine ekshalacije od granulacije uzorka. Za granulaciju
zrna je uzeta srednja vrednost zrna za svaku grupu

Sa smanjenjem veli€ine zrna, povecava se verovatnoca da ¢e atom radijuma koji se
raspada naci blizu povrSine zrna, povecavajuéi time verovatno¢u da radon difunduje iz
tog zrna, Sto dovodi do porasta brzine ekshalacije.

U cilju ispitivanja sadrzaja vlage, uzorci su po zavrSetku merenja suSeni na temperaturi
od 105 °C. Razlika u masi uzoraka od svega 1-1,5% pre 1 posle suSenja uzoraka, uka-
zuje na to da je bigar bio prakti¢no suv prilikom merenja. Kako bi se ispitao uticaj vlaz-
nosti, uzorcima najsitnije granulacije se dodavala voda ¢ija je masa iznosila oko 10% i
20% mase isuenog uzorka. Rezultati brzine ekshalacije £ (Bq h™') u zavisnosti od
vlaznosti su dati u tabeli 2.

Tabela 1. Rezultati merenja brzine ekshalacije radona u zavisnosti od vlaZnosti

uzorka
masa vode
(%) mase p Co E .2
suvog 10%(h ™) (Bqm®) (Bqh™) Adj R
uzorka
1 106,8+5,6 66+13 1,182+0,025 0,994
8 85,1+4,3 70+10 1,432+0,024 0,997
20 80+12 3+18 1,422+0,056 0,996

Izmerena brzina ekshalacije za vlazne uzorke je veca od brzine ekshalacije suvog
uzorka. Ovakav rezultat ne ¢udi, budu¢i da pore napunjene vodom smanjuju domet
radona koji je emanirao iz zrna bigra, poveéavajuéi time verovatnocu da radon ostane u
tim porama, odnosno smanjujuéi time verovatnocu da se usled uzmaka atom radona
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zarobi u susedno zrno. Nije uocena razlika izmedu brzine ekshalacije za 2 vlazna uzorka
iako je o¢ekivana. Jedna od mogucih interpretacija bi bila da su pore u oba slucaja veé
bile ispunjene vodom, tako da sa povecanjem vlaznosti uzorka, nije doslo do daljeg
povecanja ovog efekta.

4. ZAKLJUCAK

U radu je ispitivan uticaj granulacije i vlaznosti materijala na brzinu ekshalacije. Kao
materijal je koriséen bigar iz Niske Banje zbog vrlo visoke koncentracije **°Ra, koja
prelazi 500 Bq kg™'. Uo&eno je povecanje brzine ekshalacije sa smanjenjem veli¢ine zrna
i taj efekat je izraZeniji §to je granulacija finija. Rezultat ukazuje da je za isti tip
gradevinskog materijala pozeljnije koristi onaj sa krupnijom granulacijom, kako bi se
smanjila ekshalacija radona, a samim tim i doza usled izlaganja radonu.

Brzina ekshalacije radona je vec¢a za vlazni uzorak u odnosu na suvi. Budu¢i da nije bilo
promene brzine ekshalacije kada je masa vode iznosila 8% i1 20% od mase suvog uzorka,
autori pretpostavljaju da je doslo do zasi¢enja pora vodom. Efekat je potrebno detaljnije
ispitati, kako bi se videlo da li ekshalacija dostize plato ili ima tendenciju opadanja.
Takode, ispitivanjem malog sadrzaja vlage, utvrdiée se stepen rasta brzine eksahacije i
koliko brzo dolazi do maksimuma ekshalacije. Preliminarni rezultati ukazuju da usled
povecanja vlage efektivna doza moze da poraste preko 20% i potrebno ju je uvrstiti u
procenu doze usled radona.
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INVESTIGATION OF THE RADON EXHALATION RATE: AN
INFLUENCE OF HUMIDITY AND A GRAIN SIZE
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Aleksandar KANDIC', Boris LONCAR?
1) University of Belgrade,"Vinca" Institute of Nuclear Sciences, Belgrade, Serbia,
icelikovic@yvin.bg.ac.rs
2) University of Belgrade, Faculty of Technology and Metallurgy, Belgrade, Serbia

ABSTRACT

In this contribution, radon exhalation rate from travertine originating from Niska
Banja, Serbia was measured. This particular travertine, with a high **°Ra concentration
and high porosity, is ideal for testing various parameters that can influence radon
exhalation rate. The radon exhalation rate was investigated for different sizes of grains.
Grain sizes were dived into 4 groups: 1) 2.1 - 1.6 mm, 2.) 1.6 - 1.2 mm, 3.) 1.2 - 0.7 mm
i 4) < 0.7 mm. Influence of the humidity on radon exhalation rate was also
investigated. Samples with the smallest grain size were exposed to 3 different levels of
humidity (dry sample, and two samples in which water content was around 10% and
20% of the mass of dry sample. An accumulation chamber method with an active device
RTM1688-2 was used to estimate radon exhalation rate from continuous measurement
of radon in the chamber. Obtained results indicate that radon exhalation rate is
increasing with an increase of humidity of the sample and with an decrease of grain
size.
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