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SADRZAJ

Nedavne studije koje se bave problemom torona pokazuju da toron u vazduhu
zatvorenih prostorija dominantno potice od upotrebljenih gradevinskih materijala za
izradu i pokrivanje zidova i podova i da koncentracija torona eksponencijalno opada sa
rastojanjem od govrsvine zidova. Medutim, usled duzeg perioda poluraspada, toronovi
potomci ??Pb i %Bi imaju homogenu prostornu distribuciju i mogu znacajno doprineti
bronhijalnoj dozi. U ovom radu je razvijena metoda direktnog odredivanja koncen-
tracije toronovih potomaka u vazduhu koja se zasniva na gama-spektrometrijskim
merenjima filter papira uz detaljnu analizu i optimizaciju vremena usisavanja, hladenja
i merenja na HPGe detektorskim sistemima. Metoda je validovana kroz uporedna
merenja sa aktivnim monitorom koji se najcesce koristi za merenje ravnotezne
ekvivalentne koncentracije torona. Ovakav nacin ispitivanja toronske ravnoteZe ce
doprineti preciznom odredivanju doze koju primi stanovnistvo od inhalacije torona i
potomaka, narocito zbog poznate problematike mogucnosti merenja torona kao
kratkoziveéeg radionuklida. Rezultati preliminarnog istrazZivanja problema torona u
petnaest odabranih kucéa pokazuju da su procenjene doze od udisanja torona uporedive
sa dozama koje stanovnistvo primi od udisanja radona i da toron mora biti obuhvacen u
buducim monitorinzima radona.

1. Uvod

Dugo se smatralo da toron ne dospeva u zatvorene prostorije usled kratkog perioda
poluraspada od 55,8(3)s [1] ili da ne doprinosi povecanju doze koju primi ¢ovek bora-
veci u takvim prostorijama. Novija istrazivanja ukazuju na to da prisustvo torona i
njegovih potomaka nije zanemarljivo [2-4] i da uglavhom poti¢e od gradevinskog
materijala u zidovima (ili podu) prostorije [5-6]. Toronovi potomci, kao i radonovi,
mogu da se nalaze u nepripojenoj frakciji (klasteri dijametra 0,3 - 4 nm) ili pripojeni
aerosolima dijametara 20-3000 nm [7]. Potomak torona **?Pb, koji doprinosi sa 91%
EETC, je Dbeta emiter koga je moguce detektovati gama spektrometrijski usled
postojanja dovoljno intenzivnog gama prelaza. Toronovi potomci #?Pb i 2?Bi u
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zatvorenoj atmosferi su dominantno pripojeni za Cestice aerosola zbog relativno dugog
perioda poluraspada. Standardni filteri za uzorkovanje vazduha pumpama visokog
protoka izradeni su od staklenih vlakana i obezbeduju veliku efiksanost filtracije i za
pripojenu i za nepripojenu frakciju toronovih potomaka [8]. lako su najpopularnije
tehnike za merenje toronovih potomaka pasivni integralni uredaji [2, 4, 9], za ovo
istrazivanje odabrana je mnogo brza i preciznija tehnika gama-spektrometrije zbog
visoke spektralne rezolucije kojom se takode izbegavaju i grananja u raspadu torona.

U ovom radu, modifikovan je i optimizovan algoritam prethodno razvijen za
odredivanje radonske ravnoteze [10], kako bi se opisalo i reSilo nakupljanje toronovih
potomaka na filter papiru tokom usisavanja vazduha. Predlozeni metod za direktno
odredivanje toronovih potomaka primenjen je u 15 razli¢itih kuca, tj. soba, izabranih na
osnovu prethodnih merenja radona. Kontinualna merenja koncentracije torona i
uzorkovanje vazduha kroz filter papir sprovedena su u dnevnim sobama u prizemlju
ispitivanih kuca, bez prisustva podruma ispod ispitivane prostorije, u priblizno istim
vremenskim uslovima.

2. Metodologija uzorkovanja i merenja

Merenja su vrSena tokom proleca i jeseni 2017. godine u stambenim kucama razlicite
konstrukcije sa poviSenim, srednjim i niskim koncentracijama radona, u gradskim i
seoskim sredinama. Usisni ulaz aktivnog uredaja RAD?7 prilikom merenja torona
postavljan je na oko 30 cm iznad poda i zidova. Koncentracija torona u takvim
zatvorenim prostorijama odreduje se na osnovu odbroja raspada “°Po unutar aktivne
komore uredaja. Izmerene vrednosti su korigovane na raspad torona u dodatnoj
zapremini u odnosu na standardnu postavku za koju je instrument kalibrisan. Merenje
torona ovim uredajem je verifikovano uceS¢em u interkomparaciji u Institutu NRPI u
Pragu, Ceska, gde su dobijena zadovoljavaju¢a slaganja rezultata (|zeta score|<2).
Vreme uzorkovanja potomaka na fiber-glass filter papiru velike efikasnosti prikupljana
98% iznosilo je 1h sa protokom pumpe od v=0,03 m/s. Gama spektrometrijska merenja
filtera izvrSena su pomocu HPGe detektora relativne efikasnosti 100% u cilindri¢noj
geometriji. Za odredivanje aktivnosti koriste se dominantne gama linije toronovih
potomaka **?Pb i ***Bi sa energijama 238,6 keV, p,= 43,6% i 727,3 keV, p,=6,65%,
respektivno. Diferencijalne jednacine koje opisuju prikupljanje toronovih potomaka na
filter papiru tokom vremena uzorkovanja t; definisane su na slede¢i nacin:

dNpp

= nppV € — AppNpp 1)
dNg;
at. = wiVE + AppNpp — ApiNp; )
gde su: ts- vreme uzorkovanja u sekundama, v - protok pumpe uzorkivaca u m¥s, ¢ -
efikasnost prikupljanja filter papira, Npp, Ngi - broj ??Pb/**?Bi atoma na filter papiru
tokom prikupljanja, nep, Ngi - broj atoma #?Pb/??Bi po m®uzorkovanog vazduha, App,
Agi- konstante raspada 2*2Pb/**?Bi. Za proveru ove tvrdnje uradena su QA/QC merenja
za 4 razli¢ita vremena usisavanja (15 min, 30 min, 1 h i 2 h) u istim uslovima zatvorene
prostorije. Ukoliko pretpostavimo da je na pocetku prikupljanja broj atoma na filter
papiru nula, odnosno, Npy(0)=0, Ngi(0)=0, dobijamo sledeci set jednacina:

Npp, = npp %(1 — e~ ppls) (3)
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Ng; = npp ;—; (1 — ﬁe‘bbts + ﬁe"lBitS) + ng; ;—;(1 — eBits)  (4)
Nakon isklju¢enja pumpe, toronovi potomci koji su prikupljeni na filter papiru pocinju
da se raspadaju tokom vremena hladenja i vremena merenja i broj atoma “*?Pb i “*?Bi na
filteru moze se opisati slede¢im jednacinama:

dN/ I}
be = —AppN'pp, (5)
d:t’?i = AppN'pp — ApiN'p (6)
¢ija su reSenja oblika:
IXIQb (t") = Nppe et (7)
' A Pb —Appt’ —Apit’ —Apit’
NBi(t)_NPb;LBi_)LPb(e Pot’ — e=ABil") 4+ Np; e~ it 8

gde Npp | Ngj predstavljaju broj atoma potomaka na filter u momentu isklju¢ivanja
pumpe, na kraju usisavanja. Ukupna povrSina selektovanog gama pika, koji odgovara
toronovom potomku, Ny predstavlja razliku neraspadnutih jezgara nakon vremena
hladenja t'=t. i neraspadnutih jezgara nakon vremena hladenja i merenja t'=tcn,.

N ! !

—2 = Npy (te) = Npp (tem) )
1Py1

N i / /;

Sd(B) = NBi(tc) - NBi(tcm) (10)
2Py2

gde su Ngepn), Nggi) - odbroj ispod pika 238,6 keV i 727,3 keV; e, & - efikasnost
dektektora 238,6 keV and 727,3 keV; p,i,p,2- gama prinosi za 238,6 keV i 727,3 keV
tranzicione linije, respektivno. Za reSavanje ovog razvijenog matematickog modela
koriS¢en je softverski paket Mathematica. Kako bi se pronaSlo optimalno vreme za koje
¢e aktivnost potomaka na filter papiru biti maksimalna, izvrSena je serija sukcesivnih
merenja gama aktivnosti filter papira za razlicita vremena usisavanja (slika 1).

_____

o+ om o

Slika 1a i 1b. a) ukupan odbroj linije 238,6 keV u funkciji od vremena hladenja za filtere
sa razli¢itim vremenima uzorkovanja t;; b) ukupan odbroj linije 727,3 keV u funkciji od
vremena hladenja za filtere sa razli¢itim vremenima uzorkovanja t..

Uticaj visoke koncentracije radonovih potomaka u ispitivanoj prostoriji uzet je u obzir
prilikom obrade spektara i doslo se do zakljutka da za liniju “?Pb potomka (od 238,6
keV) dolazi do greSke prilikom ocitavanja odbroja ispod pika usled preklapanja sa
linijom 241,9 keV koja poti¢e od radonovog potomka 2**Pb. Kako je period poluraspada
radonovog potomka znacajno kraci (oko 26 min) dovoljno je sacekati oko 150 min 1 tek
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onda ocitavati vrednost povrsine ispod pika za ispitivanu liniju od 238,6 keV. Kao §to je
prikazano na slici 1b maksimum aktivnosti koncentracije “?Bi dostiZe se priblizno u
periodu od 200-300 min nakon zavrSetka usisavanja za sve ispitivane filtere (filteri F1,
F2, F3 i F4 sa razli¢itim vremenima usisavanja t;=900 s, 1800 s, 3600 s i 7200 s,
respektivno). Nakon vremena 300 min od pocetka hladenja odbroj pocinje da opada i
vrednosti koje se dobijaju za EETC postaju nerealne. Preporuc¢eno vreme hladenja
dobijeno ovom metodom u dobrom je slaganju sa rezultatima u literaturi koji su
dobijeni alfa i beta spektrometrijskim metodama direktnog merenja toronovih potomaka
baziranih na filtriranju vazduha [11]. Uporedo sa uzorkovanjem vazduha, vrSena su i
merenja torona sa aktivnim monitorom RPM2200. Usled cinjenice da filterovanje
vazduha ima velik uticaj na EETC u vazduhu (velik protok pumpe i velika efikasnost
filter papira), za poredenje su uzeta merenja RPM2200 jedan sat pre usisavanja, tokom
usisavanja i dva sata nakon usisavanja vazduha. Kako bi se uporedile vrednosti EETC
rezultata izracunat je modifikovani zeta score (Z'score) koriséenjem sledece formule:

Zlcore = (EETC(RPM2200),,) — EETC(GAMMA metod) cqieuiated) / Vo2 + w2 (11)

gde je EETC(RPM),, aritemti¢ka sredina RPM2200 ocitana jedan sat pre i dva sata
nakon usisavanja sa standardnom devijacijom o i EETC(GAMMA metod)caiculated J€
izraCunata vrednost EETC na osnovu GAMMA metoda sa greSkom merenja u. Merna
nesigurnost u ima malu vrednost zato $to je posledica samo statistiCke greske ukupne
povrsine ispod gama pika i nesigurnosti efikasnosti detekcije.

Tabela 1. Interkomparacija EETC rezultata.

Opis EETC [Bg/m’]
RPM2200 rezultat - 1 h pre filtriranja: 7,59 7,84 12,96 6,37
RPM2200 rezultat - 2 h nakon filtriranja: 9,53 8,43 6,15 6,32
Srednja vrednost RPM2200 8,56 8,14 9,56 6,34
Standardna devijacija o 1,37 0,42 4,82 0,04
Filter F1 Filter F2 Filter F3 Filter F4
Vreme uzorkovanja t; (s) 7200 3600 1800 900
IzraCunata EETC ( GAMMA metod) 8,16 7,62 8,73 5,19
Procenjena greska u ( GAMMA metod) 0,16 0,13 0,12 0,17
Zicore: | 0,29 1,18 0,17 6,58
Relativna greska -6% -6% -9% -18%

Zadovoljavajuce slaganje rezultata (|zeta score|<l) dobijenih sa dve nezavisne tehnike
detekcije je uoceno za tri vremena uzorkovanja (ts = 7200 s; 3600 s and 1800 s). Dok za
najkra¢e vreme uzorkovanja od 900 s, |zeta score|>3 ukazuje na nezadovoljavajuce
slaganje rezultata sa najve¢im relativnim odstupanjem od - 18%. Na osnovu ovih
rezultata 1 prethodnih zaklju€aka za optimalni odnos registrovanog odbroja 1 trajanja
uzorkovanja, moze se preporuciti standardno vreme uzorkovanja od 1 h.
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3. Rezultati

Koncentracije torona Cr, (Bg/m®), ravnotezne ekvivalentne koncentracije torona EETC
(Bg/m®), faktori ravnoteze Fr, za 15 ispitivanih objekata i procenjene doze prikazane su
u tabeli 2. Godisnja efektivna doza AED za inhalaciju torona moZe se odrediti na
osnovu paremetara definisanih UNSCEAR Report-om 2000:

mSv

AED || = EETC - Dez - loc (12)

Ty
gde je Dcr dozni konverzioni faktor za izlaganje toronu (40 nSv/(Bg h m™)) i loc
predstavlja okupaciono vreme ( =~ 7000 h/yr). Aritmeticka sredina EETC iznosi 2,955
Bq/m3 Sto je u dobrom slaganju sa nedavno objavljenim rezultatima [12]. Najveca
koncentracija torona izmerena je u staroj kamenoj planinskoj kuéi koja ima loSu
izolaciju podova (lokacija RAD1). Vrednost Fr, varirala je u opsegu od 0,0047 do 0,098
sa aritmetiCkom sredinom od 0,0338. Dobijena srednja vrednost u dobrom je slaganju
kako sa preporucenom UNSCEAR vrednoscu od 0,02 i takode sa vrednos$¢u procenjene
na osnovu Velike baze podataka dugovremenskih merenja torona i njegovih potomaka
od 0,04+0,01[5]. Koris¢enjem Spirmanovog testa korelacije u programskom paketu
SPSS, utvrdeno je da ne postoji statisticki znacajna povezanost izmedu koncentracije
torona i EETC, odnosno rs=0,036, p>0,05, R%=0,113. Disperzija vrednosti moze da se
objasni velikom zavisno$¢u koncentracije torona od trenutnih parametara okoline,
brzine izmene vazduha i tipa gradnje [7].

Tabela 2: Rezultati merenja koncentracije torona i EETC dobijene pomoéu GAMMA
metoda sa procenom doze od inhalacije toronovih potomaka.

212

Lokacija Crn \ EET(; ¥, AED
(Bg/m") (Bg/m") (mSv/yr)
SM1 77(10) 7,08(12) 0,092(12) 2,0(4)
SM2 77(10) 1,46(8) 0,019(27) 0,41(8)
SM3 38(8) 2,43(15) 0,064(14) 0,68(20)
BP1 77(10) 0,40(6) 0,0052(10) 0,11(3)
K2 38(8) 0,28(7) 0,0073(24) 0,078(23)
P1 58(10) 3,02(12) 0,052(9) 0,85(21)
SAJ1 76(10) 0,48(9) 0,0063(14) 0,134(25)
BE1 152(12) 0,71(11) 0,0047(8) 0,200(23)
DM1 114(10) 1,27(18) 0,0111(19) 0,36(4)
T™M1 77(10) 0,47(9) 0,0061(14) 0,132(24)
K12 83(10) 1,49(15) 0,0180(28) 0,42(7)
Su7 116(11) 6,64(8) 0,057(5) 1,86(25)
SUS8 77(10) 0,89(9) 0,0116(19) 0,25(5)
RADI 116(10) 11,34(12) 0,098(8) 3,2(4)
VRI1 116(10) 6,36(19) 0,055(5) 1,78(22)
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4. Zakljuéak

Glavna svrha sprovedene studije radona i torona na 15 razlicitih lokacija, sa razli¢itim
ambijentalnim uslovima, bila je proveriti pouzdanost i primenljivost predloZzenog
GAMA metoda. Rezultati istrazivanja su pokazali da poviSene vrednosti torona u zatvo-
renim prostorijama, kao i1 njegovih potomaka, nisu retkost u porodi¢nim kuéama,
narocito na onim mestima gde je prethodno detektovana povisena koncentracija radona
(lokacije VR1 1 RAD1). Visoke vrednosti toronovih potomaka detektovane su i u kuca-
ma sa umerenom koncentracijom radona (lokacije SM2 i SU7), §to govori u prilog
¢injenici da postoje razliciti izvori radona i torona u ispitivanim ku¢ama. Procenjene
vrednosti za dozu od inhalacije torona na nekim lokacijama uporedive su sa dozom koja
potice od inhalacije radona i na taj nacCin potvrduje se toronski problem u zastiti od
prirodnih jonizujuéih zracenja, $to bi trebalo uzeti u obzir u daljim programima merenja.
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ABSTRACT

Recent studies focused on thoron have shown that indoor thoron originates mainly from
building materials and that thoron concentrations exponentially decrease with a distance
from a wall surface. However, due to longer half-lives of thoron progenies, ?Pb and
212gj which are mainly responsible for the bronchial dose, it is expected that their
spatial distribution is homogeneous. In this paper, we have developed and optimized a
method for direct measurement of thoron progenies concentrations based on an air
filtration followed by gamma spectrometry measurements. The method is validated
through comparative measurements with an active monitor, which is most often used to
measure the equilibrium equivalent thoron concentration. The results of the preliminary
study of the thoron problem in fifteen selected homes show that the estimated doses from
inhalation of thoron progenies are comparable with the doses that the population receives
from radon inhalation and that the thoron must be included in future radon monitoring.
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