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OBJEMOVE AKTIVITY RN-222
VO VZORKACH PITNEJ VODY SLOVENSKEJ REPUBLIKY.
J. KURUC, S. ANDREJKOVICOVA, P. RAJEC
Univerzita Komenského, Prirodovedecka fakulta, Mlynska dolina CH-1, 842 15 Bratislava

1. OVOD

Ciel'om prace bolo optimalizovat’ metédu Lucasovej emanometrie na stanovenie radonu vo
vodach v ramci podmienok pracoviska — Katedry jadrovej chémie Prirodovedeckej fakulty
Univerzity Komenského v Bratislave, zistit vhodné parametre detekéného zariadenia,
vypocitat’ minimalnu detegovatelnt aktivitu MDA, dolny detekény limit LLD, overit’ stabilitu
a presnost meracicho systému na narodnom etaléne pre radénové vzorky na Ustave
preventivnej a klinickej mediciny v Bratislave, pomocou vyvinutej metodiky odmerat
objemové aktivity ’Rn vo vodach a stanovit' §tandardné neistoty merania. Na stanovenie

objemovej aktivity 2

Rn sa pouzivali vzorky zrdznych zdrojov: voda z verejnych
vodovodov, termalnych vrtov, studni, pramefiov mineralnych vod a voda zbalenych

mineralnych vod dodavanych do obchodnej siete ur¢ena na kazdodenné konzumovanie.

IL. RADON V PRiRODE A JEHO VLASTNOSTI

Problematika radiacnej zataze obyvatel'stva je v poslednych rokoch vo svete v Slovenskej
republike predmetom zvySenej pozornosti. Dévodom je znacnd radiatna zataz, podmienend
umelymi 1 prirodnymi zdrojmi a nové poznatky hodnotenia ionizujuceho ziarenia.
Najzavaznej$im prirodnym zdrojom Zziarenia je radon-222 a jeho dcérske produkty. Jednd sa o
karcinogén, ktory sa podiel'a na vzniku rakoviny pltic. Zdrojovym objektom radénu st
vacSinou hlbsie podne horizonty a horniny s obsahom radioaktivnych latok, odkial’ sa
sekundarne réznym sposobom a réznymi prisunovymi cestami dostdva v pddnom vzduchu, vode
alebo stavebnych materidloch do obytnych priestorov [1].

Ani Slovenska republika sa k tomuto problému nestavia l'ahostajne, ale uz legislativa sa snazi
tento problém riesit. Vyhldska ministerstva zdravotnictva Slovenskej republiky ¢. 12/2001 [2]
o poziadavkdch na =zabezpeCenie radiacnej ochrany wurcuje hodnotenie prirodnych
radionuklidov v dodévanej vode, odvodené zasahové urovne a tiez najvysSie pristupné

hodnoty obsahu radionuklidov v dodavanej vode [2].
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Premenové rady a izotopy radonu

Vsetky nuklidy so Z > 83 su radioaktivne, preto sa v zemskej kore vyskytuju iba tie, ktoré
maju dostatoéne dlhy Gas premeny, aby sa zachovali az dodnes. Premenové rady ***Th, **°U,
280U maju spolu viac ako 40 dcérskych radionuklidov. Vyznamnou zlozkou radioaktivity

prostredia popri urane a toriu je radium a jeho premenové produkty [5]. **

226

Rn je ¢lenom
uranovej premenovej rady, vznik4 premenou o, z ““’Ra. Podobne v aktiniovej o, premene sa z
223Ra tvori aktinon - 2'’Rn (T1,=4s) a v toriove] a premene z 224Ra vznika toron - 22°Rn (T
=55,3 s).

Vzhladom na svoju dobu polpremeny (3,82 d) je najvyznamnej$im izotopom **’Rn. Ked'ze

222 , "
Rn st mensie ako

doby polpremien vsetkych vznikajicich dcérskych nuklidov premeny
doba polpremeny materského nuklidu, existuje medzi susednymi c¢lenmi radioaktivna
rovnovéha. Pri stanoveni *’Rn sa rovnovaha ustili za &as priblizne 10 dob polpremeny
najdlhodobejiieho z premenovych produktov, tj. 2'*Pb (71, = 27 min), &ize za dobu priblizne
4 hod. Ak sa pomocou scintilatora meraji iba a-ziari¢e s energiami £, ~ 5 MeV, potom
celkova merané aktivita pochadzajuca z materského radionuklidu ***Rn ako aj jeho dcérskych

nuklidov je dana vzt'ahom:
Amer. = A1 + A + A3, (1)

ak A, — aktivita , A, — aktivita 0, A; — aktivita 0), aktivita 1 sa zanedbava,
k A, — aktivita **Rn, 4, — aktivita *'*Po, 43 — aktivita *'*Po), aktivita *'*B db
pretoze o prechod na *'°TI je iba 0,04%. Ostavajice dcérske radionuklidy maju rovnaka

aktivitu, pricom 4; = A, = As. Potom plati:
Amer = 341 (2)

Vyhlaska MZ SR €. 12/2001 [2] o poziadavkdach na zabezpecenie radiacnej ochrany urcuje
hodnotenie prirodnych radionuklidov v dodavanej vode, odvodené zdsahové tUrovne a
najvyssie pristupné hodnoty obsahu radionuklidov v doddvanej vode. Na urcenie odhadu
davkovej zat'aze obyvatel'ov sa vychddza z idajov objemovej aktivity radoénu v pitnej vode.
Odporucenia a limity prijmu ingesciou pre jednotlivé prirodné radionuklidy z konzumacie vod
st rzne. NajCastejSie sa na hodnotenie rizika pouzivaju odporucenia ICRP, WHO, IAEA,
UNSCEAR a smernice EU. Podl'a smernice EU z roku 1998 sa odporaca pri hodnoteni rizika
z prijmu prirodnych radionuklidov z pitnej vody, neprekrocit’ kumulovanu efektivnu davku
0,1 mSv.rok™ [7].
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Merania objemovej aktivity radénu v pitnej vode pouzitim emanometrickej metody sa
uskutocnili 1 v okresoch Banské Bystrica a Brezno za obdobie rokov 1992 - 1997 [6]. Zistilo
sa, ze v okrese Banska Bystrica je 105 obyvatel'ov a v okrese Brezno 4380 obyvatel'ov z
celkového poctu uvazovanych obyvatel'ov (Banska Bystrica - 103929, Brezno - 63788

222

obyvatel'ov) zasobovanych vodou s objemovou aktivitou ***Rn prekra¢ujucou 50 Bq.dm™.

III. STANOVENIE RADONU-222 VO VODACH

Radéon vo vode je mozné merat niekol’kymi druhmi metdéd. S rozvojom gama-
spektrometrickej metdédy pre stanovenie jednotlivych radionuklidov bolo umoznené
stanovovat’ objemov¢ aktivity radioaktivnych latok emitujucich Ziarenie gama. K stanoveniu
radonu-222 s vyuzitim detekcie Ziarenia gama sa pouziva studnicovy scintilacny detektor so
scintilatorom Nal(Tl) alebo polovodicovy Ge(Li) detektor, ¢im je dosiahnuta vysoka
selektivita stanovenia [8]. Ide o nepriamy spdsob stanovenia *Rn pomocou detekcie Ziarenia
gama >'*Pb o energii 352 keV (36%), 295 keV (19%), 242 keV (4%) a *'*Bi o energii 609
keV (47%), 1,12 MeV (17%), 1,764 MeV (17%) [9]. Metddy zalozené na detekcii ziarenia
gama nie su vsak tak citlivé ako metody, pri ktorych sa uskuto¢ituje detekcia ziarenia alfa [8].
Hoxie [10] pouzil detektor Nal(Tl) s hrubym olovenym tienenim pre gama Ziarenie dcérskych
produktov radénu emitovanych v 1 dm® vzorky vody v sklenenej nadobe. Int metddu navrhol
Grune. [11] Tykala sa odstranenia produktov premeny radoénu zvody ditizonom, kde
jednotlivé impulzy vzniknutej zrazeniny boli zaregistrované proporcionadlnym pocitacom.
Grune tiez vyuzil deemaniciu radonu zvody do scintilitora pomocou vzduSného
prebublavaca; scintilatna nadobka bola umiestnena v kontakte s fotonasobicom pre meranie
radonu a jeho produktov premeny [12].

Velmi citlivou metdédou je odplynenie radéonu z vody, jeho adsorpcia na aktivnom uhli a
nasledny transport radonu z aktivneho uhlia do Lucasovej nadoby [13]. Zikovsky a Roireau
(1990) navrhli [14] jednoducht metddu detekcie radonu vo vode pouzitim proporcionalneho
pocitaca (PP). Tato metdda je zalozend na vytesneni radéonu z vody pomocou argbénu (nosny
plyn), ktory je prebublavany cez vzorku vody, priamo do meracej nadobky. Pracovné napitie je
nastavené na alfa platé a nizke pozadie (0,2 min™). Ziskana MDA je 0,02 Bq.dm™ pri u&innosti
detekcie 25% [4].

Lucasova emanometricka metoda je zalozena na vysokej emanacnej schopnosti radonu,
podl'a ktorej sa radon z vody vytesni vhodnym nosnym plynom (argédn, dusik, vzduch), ktory sa

prebublava cez merany roztok. Lusasova komorka je tuha scintilatnd nadobka (pomenovana po
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autorovi, Lucas, 1957) navrhnutd pre Specifické meranie a castic, ktoré su emitované

. , . . ., . . 20D
environmentdlnymi vzorkami obsahujicimi

Rn [4]. Scintilacné komodrky moézu byt
zhotovené zo skla rézneho typu (Kovar, Pyrex, Simax, kremen), plastickej hmoty alebo
kovového materidlu. Pouzity materidl ovplyviiuje predovSetkym pozadie zhotovenych
(0,0015 s™), pre bezné meranie viak postaduji komorky s pozadim 10-nasobne vy3§im.
Vnuatorné steny komorky s vynimkou okienka su pokryté vrstvou ZnS(Ag) a doporucuje
naniest’ az 20 mg ZnS(Ag) na cm’ vnatorného povrchu [8].

Castice a emitované radénom a jeho dcérskymi produktami interaguju so scintilatorom
ZnS(Ag) a “scintilacné” fotony su nasledne detegované fotondsobicom. Fotondsobi¢ je
v optickom kontakte s okienkom (zhotovené z kremena), ktoré sa nachadza v hornej Casti
Lucasovej komorky. “Scintilaéné” fotény st konvertované na elektrické impulzy a

222 ,
Rn v rovnovahe

vyhodnotené vhodnym analyzatorom impulzov. Celkova ucinnost’ detekcie
s kratkodobymi premenovymi produktami je obvykle 0,75 — 0,85 [4].
Semkow a kol. (1994) [15] ur¢ili deteként uéinnost’ Lucasovej komérky pre **’Rn a jeho 3 a-
emitujiice dcérske produkty 2'*Po, '*Po a *'°Po. Utinnost detekcie kolide medzi 76 - 83%.
Zavisi to od energie a Castic, ktora je charakteristicka pre kazdy radionuklid.

Lucasovu metodu je taktie mozné vyuzit pre stanovenie “°Ra vo vode pomocou jeho

222

emanujiceho dcérskeho produktu ““Rn po dosiahnuti radioaktivnej rovnovahy. Podrobna

metodika bola navrhnuta Petersom a kol. (1993) [16]. Princip metdody spociva
v koncentrovani a separacii *°Ra vo vode spoluzrazanim s BaSO,. Skoncentrovana vzorka je
opét’ rozpustend a umiestnend do hermeticky uzatvorenej nadobky. Po ustaleni radioaktivnej
rovnovahy Ra — Rn — ... (21 dni), plynny radon je premiestneny pomocou hélia (nosny

plyn) do Lucasovej komoérky a zmerany detektorom a Castic [4].

IV. MATERIAL A PRISTROJE
Pouzité chemikalie
e standard &.1 ?Rn (Ustav preventivnej a klinickej mediciny, Bratislava),
ay,=22,174 Bq.drn'3 (k aktualnemu datumu 27.11.2002)
e standard ¢.2 **’Rn (Ustav preventivnej a klinickej mediciny, Bratislava),
a,= 20,422 Bq.dm™ (k aktualnemu datumu 3.2.2003)
e standard **'Am (UVVR, Praha),
A =3495,35 Bq (k aktudlnemu datumu september 2002)
e standard **°Ra (UVVR, Praha), 4 = 9252,7 Bq (k aktualnemu datumu 10.4.2000
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e dusik - inertny plyn (Tr.2, stlaeny MESSER, Tatragas)

e CaCl, (Lachema)

SKLO A MATERIALY

e potyetylénova injekéna striekacka s ihlou (¥ =5 cm’)

e emanaéna nadobka na vzorky vody s radonom, (¥ = 25 cm’), so sklenenymi kapildrnymi
ventilmi a so sklenenym fritovym dnom

e Lucasove komorky (model DS - 401 M, Tesla), (V= 125 cm’, V=1 dm”)

e hadice Novoplast

POUZITE PRiISTROJE

e mikroprocesorova spektrometricka jednotka, typ: NV 3105 (Tesla, VUPIT), Program PPK

e scintilacny detektor 1 (Labex 053 88), typ: NM 1201, reg. ¢.: C12 - 863

e scintila¢ny detektor 2 (Labex 053 82), typ: NM 1201, reg. ¢.: AN - 055

e analyzator impulzov (Labex 050 22, Tesla), typ: NV 3105 A, reg. ¢.: D1 — 874

POMOCNE PRISTROJE A ZARIADENIA

e olejova vyveva na vytvorenie vakua v Lucasovej komorke (~10~ torr ~1,33 Pa)

e vodna vyveva na vytvorenie vakua v emanacnej nadobke (~10 torr ~ 1333 Pa)

Pouzité vzorky vody a ich charakteristika

Pri posudzovani radioaktivity vod je potrebné zvazit' hydrografické pomery (rychlost’ prudu,

prietok, stratigrafiu) i meteorologické podmienky (barometricky tlak, teplotu, slne¢ny svit,

zrazky), ktoré maju na radioaktivitu vplyv. Pri vlastnom odbere vzorky je nutné zabranit

stratdm radonu, ktoré by vznikli napr. pri nasavani (znizenym tlakom sa uvolfiuje rozpusteny

CO, a vzduch, ktory radon strhava), oxidaénym posobenim vzduchu (napr. na Fe** v roztoku

za vzniku zrazeniny alebo zdkalov) atd. Vzorky pre emanometrickii analyzu sa zvycajne

odoberaju do evakuovanych premyvaciek, do ktorych sa vopred prida niekol’ko mililitrov

zriedenej HCI. Uskuto&iiuje sa to preto, aby po¢as premeny nedoslo k tniku **

Rn, pripadne
sorbovaniu na vnutornom povrchu. Odber niektorych vzoriek prirodnych vod (studne,
termalne pramene) bol zvoleny na zéklade mapy prognoézy radoénového rizika [17]. Zoznam

analyzovanych vzoriek vod je uvedeny v tabul’ke ¢.2.
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Tabul’ka 2. Vzorky vody a ich charakteristika

Cislo . i Datum

Druh vzorky Miesto odberu Datum odberu .

vzorky merania
1* studia Slovensky Grob 3.3.2003 4.3.2003
2% studia Vini¢né 3.3.2003 5.3.2003
3 studiia Pezinok 3.3.2003 5.3.2003
4+ miner. pramen Belusské Slatiny 3.3.2003 6.3.2003
Sk balend pitna voda - 5.3.2003 7.3.2003
6* balend pitna voda - 5.3.2003 7.3.2003
TE* balend pitna voda - 5.3.2003 10.3.2003
8* balena pitna voda - 5.3.2003 10.3.2003
9% s6dova voda - ? 12.3.2003
10%* prir. miner. voda - ? 12.3.2003
11* stolova voda - ? 13.3.2003
12%%* balena pitna voda - ? 13.3.2003
13* balena pitna voda - ? 14.3.2003
14%* balena pitna voda - ? 14.3.2003
15a* pit. voda (vodovod) Prif UK, BA 18.3.2003 18.3.2003
15b** pit. voda (vodovod) Prif UK, BA 18.3.2003 18.3.2003
16* prir. miner. voda - ? 19.3.2003
17%* prir. miner. voda - ? 19.3.2003
18* prir. miner. voda - ? 20.3.2003
19%* prir. miner. voda - ? 20.3.2003
20* prir. miner. voda - ? 21.3.2003
21%* pit. voda (vodovod) Malacky 23.3.2003 24.3.2003
22% termalny pramen Sklené Teplice 25.3.2003 26.3.2003

*) Merané na detektore €. 1
*%) Merané na detektore ¢. 2

V. POUZITA METODA

Lucasova emanometrickda metoda

Téato metdda bola vypracovana na zdklade platnej Statnej normy STN 75 7622, ktora sluzi na
stanovenie objemovej aktivity **°Ra vo vodnych vzorkach. Metodiku je mozné aplikovat’ aj
na stanovenie “*’Rn vo vodach. Metéda je zaloZzena na emanaénej schopnosti radonu. Radon
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sa z vodnej vzorky prevedie do Lucasovej komorky pomocou vzduchu, ktory sa prebublava
cez merany roztok.

Meralo sa na detek¢nom zariadeni NV 3105. Sklada sa zo scintilaéného detektora, scintilacnej
sondy a svetlotesného menica. Detekéné zariadenie je ur€ené na meranie objemovej aktivity
ziarenia alfa plynného radonu sustredenom v scintilacnom detektore.

Scintilacny detektor (tzv. Lucasova komorka, V' = 0,125 dm3; 1 dm’ ) je duta valcova komora
uzavretd na jednej strane sklenenym okienkom pre vystup scintilacii, na druhej strane
plynotesnym ventilom pre odCerpanie a nasledné plnenie meranou vzorkou. Meni¢ tvori
zékladova doska, nad ktorou je konzolovou nastavbou zavesend nosna doska. Nosna doska
obsahuje vodiace listy, ktoré vytvaraji vedenie pre posun scintilaénych detektorov do
pracovnej polohy. Prevedenie scintilacného detektora umoziuje jeho jednoduché zasunutie do
menica priamo pod fotokatodu scintilacnej sondy.

Pred vlastnym meranim vzorky bolo potrebné vhodne okalibrovat meracie zariadenie.
Nastavili sa hodnoty parametrov, pri ktorych sa uskuto¢nilo meranie: zosilnenie Z, pracovné
napatie U (V), detek¢na ucinnost’ pristroja €, a rozsah meracich kanalov.

Meranie pozadia

Pred samotnym meranim vzorky sa zmeria pozadie detektora. Lucasova komdrka (LK) sa
trikrat naplni vzduchom a trikrat evakuuje olejovou vyvevou po dobu 2 min. V pripade, ak sa
prisluSnou Lucasovou komorkou merala vysokoaktivna vzorka a dosSlo k nasorbovaniu
dcérskych produktov radonu na vnitorny povrch komorky, je potrebné prefukat’ LK dusikom
(2 min), na odstranenie nasorbovaného radonu a jeho dcérskych produktov zpovrchu
scintilatora. LK sa trikrat naplni vzduchom, 2-3 krat sa evakuuje. Tento proces sa opakuje
niekol’kokrat pre dokladné odstranenie interferujucich zloziek. Pozadie sa meria konstantne
pre kazdu vzorku 60 min. Vysledné n;y [min"'] pozadia pre pouzité Lucasove komérky sa
nachadzaji v tabulke ¢. 13. Snahou bolo ziskat' pocetnost impulzov pozadia komdrky
s maximalnou hodnotou ¢ = 1,25 min™. Pozadie s vy$$ou hodnotou by mohlo vyznamne
ovplyvnit’ vysledky predovsetkym nizkoaktivnych vzoriek. Preto sa pozadie znizovalo vopred
opisanym spdsobom.

Deemandcia radonu z vodnej vzorky

Medzi emanaénti nddobku naplnenou vzorkou vody (d’alej len EN) a Lucasovu komérku sa
umiestni trubi¢ka s vysuSovadlom CaCl,. Sluzi na zabranenie prenikania vodnej vlhkosti do
LK, ktord mé nepriaznivy vplyv na vysledky detekcie (obrazok €. 1). Prebublavanim vzorky

nachadzajicej sa vemanacnej nadobke sa pomocou vzduchu prevedie radon do
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evakuovaného scintilacného detektora. Podtlak v Lucasovej komoérke mé tendenciu sa
vyrovnat’ na atmosfericky, po otvoreni ventilu evakuovanej LK sa cez meraci systém nasava
vzduch. Ten zapri¢inuje prebublavanie vodnej vzorky a nasledné vytesnenie plynného radénu
do scintila¢ného detektora. Doba deemanacie je 20 minut pre vSetky vzorky. V priebehu tejto
doby sa vyrovna v komorke tlak na atmosfericky.

priehladné sklenené okienko

Lucasova komérka (V=125 ml)

uzaver detektora

vysusovadlo CaCl,

vystupny ventil emanaénej nadobky
privod pre nasavanie vzorky

vstupny ventil emanacnej nadobky

emanacna nadobka

Obrazok 1. Schéma deemanacie radénu do Lucasovej komorky.

Overenie stability systému

Stabilita systtmu LK <> CaCl, <> EN sa overila nasledovne: ako prvy sa otvaral vystupny
(vnutorny) kohut EN. Po jeho otvoreni by nemalo dojst’ k Ziadnym zmenam. Po otvoreni vstupného
kohuta zacinaji prechadzat’ cez roztok malé vzduchové bublinky, ako dosledok nasédvania vzduchu
do EN, v ktorej bolo zostatkové vakuum. Nakoniec sa otvori ventil na LK, kedy sa prebublavanie
roztoku zintenzivni a ostava konStantné 15-20 min. LK, u ktorych sa vyrovna tlak na atmosfericky
za kratSiu dobu, sa d’alej nepouzivaji. Po deemanacii sa privod vzduchu a kohuty emanacnej
nadobky a scintilacného detektora uzatvoria. Zaznamena sa ¢as ukoncenia deemanécie. Scintila¢ny
detektor sa odpoji a necha stat’ 3,5 h na ustdlenie radioaktivnej rovnovédhy medzi radéonom a
dcérskymi produktami.
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VI. VYSLEDKY A DISKUSIA

Stanovenie parametrov detekcéného zariadenia

Pred vlastnym meranim vzorky sa okalibrovalo meracie zariadenie a nastavili sa hodnoty
parametrov, pri ktorych sa uskutoc¢nilo meranie: zosilnenie Z, pracovné napitie U, detek¢na
ucinnost’ pristroja €, a rozsah meracich kanalov.

Nastavenie meracich kandlov

Mikroprocesorova spektrometrickd jednotka je urend na vyhodnotenie signalov z jednej
alebo dvoch scintilaénych detekénych jednotiek pri merani ionizujliceho Ziarenia. V kazdej
meracej trase je mozné vyhodnotenie v dvoch energetickych oblastiach stcasne, tzn.
selektivne a stcasné meranie dvoch radionuklidov. Energetické oblasti detektorov boli
zvolené¢ tak, aby v nich boli zaregistrované vsetky a-Castice emitované 222Rn, 2 18P0, 24Py Na
tento el sa pouzili pre porovnanie dve $tandardné vzorky: **' Am, ***Ra.

Nastavenie pracovného napiitia U; a U,

Pracovné napitie sa volilo pomocou $tandardnej vzorky **'Am (E, = 5,48 MeV). Optimalne
pracovné napitie sa stanovi tak, aby sa pri danom zosilneni Z detekéného zariadenia
a stanovenom rozsahu kanalov detektorov, zaregistroval ¢o najvacsi pocet impulzov Standardu.
Nastavilo sa zosilnenie Z = 4, t.j. najvacsSie zosilnenie, ¢o suvisi s citlivostou registovania
impulzov (v nasom pripade zvySovanie ¢iselnych hodndt zosilnenia - zniZenie citlivosti). Pre
porovnanie sa merali charakteristiky pri Z=4 a Z = 60 pre kazdy detektor.

Stanovenie detekénej ucinnosti

Detekéna ucinnost’ pristroja je definovand ako pomer medzi pocetnostou zaregistrovanych
Castic a celkovou pocetnostou Castic, ktoré sa dostali do citlivej Casti detektora. V pripade
kratkozijucich premenovych retazcov dochadza k detekcii Castic o, emitovanych materskymi
aj dcérskymi jadrami bez toho, aby bolo mozné ich od seba odlisit. V takychto pripadoch je
potrebné vzt'ah medzi aktivitou jednotlivych radionuklidov a ucinnostou detekcie pozorne
zvazit. V nasom pripade celkova detekéna tcinnost’ bola trojndsobne zvysena (vid’ rovnicu
2).

Detekéna uéinnost’ meracicho zariadenia sa stanovila pomocou §tandardnej vzorky **°Ra so
znamou (a, = 38 Bq.dm™). Vzorka ***Ra §tandardu bola pripravena 3.5.2001, to znamena, Ze

222

radioaktivna rovnovaha **Ra — **’Rn bola k datumu nagho merania (marec 2003) ustalena

222

(rovnovaha sa ustali po 30 dnoch, t.j. po 7-10 dobéach polpremeny “““Rn). V polyetylénove;j

nadobke so Standardom sa vSak okrem vodnej fazy nachddzal aj vzdusny priestor, ¢ize ¢ast’
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radoénu z vody urcite predifundovala do vzdusnej Casti. Tym bola poruSena radioaktivna
rovnovaha **°Ra — **’Rn vo vode a ustalila sa nova:

22°Ra — *Rn (voda) «—» **Ra — ***Rn (vzduch).
Bolo nutné opit pripravit’ vzorku s pévodnou aktivitou (ay = 38 Bq.dm™) a bolo potrebné

(13

vytvorit’ “nulovy stav* — stav, kedy sa v roztoku nenachédzal prakticky ziaden radon, ale iba
rozpustené radium. Vzorka radiového Standardu sa pred samotnym meranim previedla do
emanacnej nadobky a nechala prebublavat’ 20 minut dusikom. Prebubldvanim inertného plynu
cez roztok sa radon rozpusteny vo vode odstrani na 99 - 100%. Po ukon€eni deemanacie (20
minit) sa ventily emanacnej nadobky uzavru, zaznamend sa datum a cas. Takto sa u
pripraveného $tandardného roztoku dosiahla zndma pdvodna aktivita (a, = 38 Bq.dm™).
Stanovenie detekénej ucinnosti Lucasovych komorok

Na stanovenie detek&nej ucinnosti komérok sa pouzili Standardné vzorky *’Rn dodané
zUstavu preventivnej a klinickej mediciny v Bratislave. Merali sa uéinnosti &,
velkoobjemovych (dalej len vLK) Lucasovych komoérok (¥ = 1 dm’) pomocou §tandardu
*>’Rn so znamou objemovou aktivitou ay = (22,17 + 1,03) Bq.dm™ a &, maloobjemovych
(dalej len mLK) Lucasovych komorok (V' = 0,125 dm?) s pouzitim Standardu *2Rn's ay, =

(8,67 + 0,44) Bq.dm™. Uginnosti komérok sa vypotitali pomocou vztahu (8).

Tabulka 3. Detekéné ucinnosti komérok (Standard **Rn)

Detektor ¢.1 ¢.2

Komoérka | Maloobjemova | Maloobjemova

Eom [%0] 58,2+ 5,4 48,6 2,6

Overenie detekcnej ucinnosti komorok

Ziskané detek¢né ucinnosti Lucasovych komorok boli overené porovnavacim meranim na
metrologickom $tandarde pre radénové vzorky pri Ustave preventivnej a klinickej mediciny
v Bratislave. Velkoobjemové Lucasove komérky boli na UPKM naplnené plynnym radénom
pre nas sneznamou hodnotou a,. Prislusné objemové aktivity komdrok (vypocitané na

zéklade rovnice (4)) boli nasledovné:
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Tabul’ka 4. Porovnanie a, detektorov ¢.1,2 s ay s UPKM (Standard 222Rn)

Detektor ¢.1 Detektor ¢.2
UPKM
(VLK-1) (VLK-4)
a, [Bq.dm™] 20,4+ 0,8 20,6 +1,2 183+ 1,1

Hodnotu objemove;j aktivity Standardnej vzorky *Rn z UPKM a, = (20,4 + 0,8) Bq.dm™ sme
ziskali az po dodani naSich vysledkov. Z tabul’ky €. 4 je zrejmé, ze a, obidvoch detektorov st
zhodné v ramci $tandardnych neistot s objemovou aktivitou z UPKM. Tymto spdsobom bol
nas systém na meranie objemovej aktivity neoficidlne overeny.

Spracovanie nameranych vysledkov

Objemov¢ aktivity vzoriek sa pocitali dvoma sposobmi nasledovne:

1. spdsob
D 1000 3
= o [Badm 3)
" 3.el 60 Badm]
2. sposob
B.D.n.1000
a4, =% 1, zn [Bqdm’ 4)
2 3el_60 Badm]
B=¢e" (5)
At,
ay12 - objemova aktivita radonu vo vzorke vody [Bq.dm'3 ]
Nex - poetnost’ impulzov vzorky [min'] extrapolovana z premenovej krivky v &ase £
n - podetnost impulzov vzorky, opravena na pozadie [min™']
N, N,
n= PR [min™'] (7)
p S

N, - pocet impulzov vzorky

t, - Cas merania vzorky [min]

t; - ¢as od odberu vzorky [min]

N¢ - pocet impulzov pozadia

tr - ¢as merania pozadia [min]

D - korekény faktor premeny radoénu pocas ¢asového intervalu, ktory uplynul od zaciatku
separacie radonu zo vzorky do zadiatku merania za ¢as #p [min]

B - korekény faktor na premenu radénu pocas merania za ¢as ¢, [min]
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A - premenova konstanta radénu A = 0,000126 min™’
V., - objem vzorky vody [cm’]
¢ - ucinnost detekcie [%]

_ B.D.1000.1

&=
360 ®

Pri vSetkych meraniach sa vypocitali hodnoty minimalnej detegovatelnej aktivity MDA a
dolného detekéného limitu LLD podl'a Currieho vztahu:
2,71+ 4,65,[n, 1,.1000.B.D

_ f
MPA = t &V _3.60 [Bq.dm”] ®
&V.3.

ne - poetnost’ impulzov pozadia [min™']

2,71+4,65,/N,

LLD ; ' [min’l] (10)
f

Vypocet neistot

u, = exp(As, )tu, H

up = (1~ Dexpl 21, t, " 12

13

R ORBEORBECH :

12 15
n n
tp tf
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Stanovenie detek¢nej ucinnosti meracieho systému

Dalej sa merala detek&na u¢innost €. celého meracieho systému pomocou $tandardnej vzorky
2°Ra o0 znamej objemovej aktivite (ay = 38 Bq.dm™). Hodnota &, v sebe zahffia detek&nu
ucinnost’ komorky &y, a ucinnost’ transportu g radonu z roztoku v emanacnej nadobke do

Lucasovej komorky (v nasom pripade .= 99 %).

Tabulka 5. Celkové u¢innosti komérok (Standard ***Ra)
Eem [%0] & [%0]
46,2+ 1,4 33,8+5,8

Vyhodnotenie vysledkov

Pri vSetkych meraniach sa vypocitali a,, Standardné neistoty u,,, MDA pre ¢as merania vzorky
t, a LLD konStantne pre ¢ = 60 min. Hodnoty pre prislusné vzorky s uvedené v tabulke €. 6.
Celkove bola stanovena aktivita radonu-222 v 22 vzorkach pitnej vody [18, 19]. Pomocou
vypracovanej a akreditovanej metodiky mozno stanovit’ radon-222 vo vodach s minimalnou

3 so spodnym detekénym limitom

detegovatelnou objemovou aktivitou 0,04+0,09 Bq.dm
0,42+0,71 min™. Na zaklade mapy radonového rizika boli vytypované oblasti v Slovenskej
republike so zvySenym radonovym rizikom, ¢o sa potvrdilo aj stanovenim aktivity pomocou
akreditovanej metodiky. Najvyssiu objemovu aktivitu dosahovala vzorka vody zo studne
v Pezinku (107,9 + 0,5) Bq.dm™ a termalna voda zo Sklenych Teplic 71,1 + 0,1) Bq.dm™.
V ostatnych vzorkéach pitnej vody objemové aktivity radéonu boli v rozsahu od (0,9 = 0,1)

Bq.dm™ do (33,9 + 1,0) Bq.dm".

Uradné overenie stanovenia objemovej aktivity radonu

Uskutocnilo sa uradné overenie metodiky stanovenia objemovej aktivity radonu. Overovali sa dve
maloobjemové LK a jedna velkoobjemova LK,. mLK ¢. 1 ziskala overenie, d’alSia mLK a vLK

zrejme pre netesnosti ventilov overenie neziskali.
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Tabul’ka. 6 Vysledky nameranych vzoriek [18, 19]

Cislo * ay1 T uay **avz Tuay MDA . .-
vzorky [Bq.dm™] [Bq.dm™] [Bq.dm™] fp [min] LLD [min”]
1 20,1 £ 0,7 17,2+0,5 0,09 840 0,47
2 26,7+ 0,8 26,5+ 0,8 0,06 900 0,47
3 122,8 +£3,7 1079+ 0,5 0,06 900 0,47
4 27,8+ 1,0 23,9+0,1 0,08 840 0,42
5 364+ 1,1 33,9+1,0 0,04 3420 0,52
6 8,1+0,8 7,9+0,2 0,05 3420 0,71
7 7,1+£0,6 4,0+0,1 0,08 900 0,66
8 - 0,3+0,1 0,08 900 0,66
9 - 0,1 +0,1 0,09 720 0,61
10 49+0,5 4,9+0,1 0,06 660 0,46
11 - 0,2+0,1 0,09 900 0,67
12 1,1+0,5 0,9+0,1 0,08 900 0,60
13 1,8+0,1 1,5+0,1 0,05 2160 0,53
14 42+0,5 3,6 0,1 0,05 2160 0,52
15a 13,2+ 0,6 13,4+0,4 0,06 840 0,46
15b 16,0 + 0,6 149+ 0,4 0,09 840 0,68
16 6,6 £0,5 5,7+0,1 0,07 840 0,43
17 12,8 +0,7 11,6 0,1 0,07 840 0,55
18 4,4+0,5 4,2+0,2 0,07 840 0,52
19 9,6 £0,5 8,9+0,3 0,07 840 0,53
20 - 2,5+0,1 0,08 840 0,61
21 9,9+0,6 9,0+0,3 0,06 840 0,49
22 744 +24 71,1 £0,1 0,06 840 0,49

*) ay) vypocitana extrapolaciou z premenovej krivky
**) ayy vypocitana podla vzt'ahu (6.2)
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SUMMARY
Volume activity of Rn-222 in drinking water samples of the Slovak Republic

J. KURUC, S. ANDREJKOVICOVA, P. RAJEC
Comenius University, Faculty of Natural Sciences, Mlynské dolina CH-1, 842 15 Bratislava

Several methods of radon determination in drinking water are used in laboratory: the
liquid scintillation counting, Lucas cell technique, and gamma spectroscopy. We
optimalized determination of radon in water, which was based on using of the Lucas cell
method. The aim of this work was to determine detection efficiency &, volume activity ay,
low detection limit LLD, minimal detection activity MDA for radon. There were collecting
several samples of water: water from tap water, mineral water, thermal water, water from
wells and bottled drinking water. Lucas cell technique is simple, fast and sensitive method
for determination of radon in water.

As we expected, the lowest values of volume activities of radon were reached in bottled
drinking water (0.1 + 4.9 Bq.dm™). Higher values were reached in water from tap water
and natural mineral water (2.5 + 14.9 Bq.dm™). The highest volume activities of radon
were obtained in thermal water and water from wells (17.2 + 107.9 Bq.dm™). Method for
determination of radon in water was verified at Institute of Preventive and Clinical
Medicine, Bratislava, Slovakia.

Department of Ministry of Health of the Slovak Republic No. 12/2001 determines evaluation
values of natural radionuclides in the supply water - an uppermost — accepted value of radon-
222 contents in supplied water is 300 Bq.dm™. Results of radon concentration in waters are in
accordance with an uppermost — accepted value of radon in water. The volume activity of
radon in our samples has never been higher as a limit value has allowed (300 Bq.dm™).



