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Az altalanos kornyezeti veszélyhelyzet megallapitasa és a megallapitas
bizonytalansagi tényezoi

Deme Séndor*l, Pazmandi Tamésl, C. Szabo Istvénz, Szant6 Péter!
'"MTA Energiatudomanyi Kutatékozpont, Budapest
*MVM Paksi Atomerémii Zrt., Paks
deme @aeki.kfki.hu

A kézirat beérkezett: 2016.06.16.
Kozlésre elfogadva: 2016.07.04.

Determination of the general environmental emergency and uncertainties of the
calculations. Due to recommendation of the International Atomic Energy Agency general
environmental emergency in the vicinity of a nuclear installation should be announced if the
y-dose rate due to contamination of the ground surface exceeds 1 mSv/h at 1 m above the
ground.

Our paper deals with the uncertainty assessment of several parameters affecting
occurrence of general emergency at a given release, e.g. determination of the ydose rate due
to deposited component, calculation of the dose rate at the plume centerline and extrapolation
of data using meteorological parameters.

Final goal of the work is elaboration of methods to estimate uncertainties at the
calculation of the general emergency situation.

Keywords: severe accident, general emergency, environmental monitoring, uncertainties.

A Nemzetkiozi Atomenergia Ugynokség ajanldsa szerint egy nukledris létesitmény
kornyezetében akkor jon létre a siirgds lakossdgi intézkedést is megkoveteld dltaldnos
sugdrzdsi veszélyhelyzet, ha a radioaktiv anyagok légkori kibocsdtdsa olyan talajfelszini
szennyezettséget okoz, hogy annak ¥sugdrzdsa révén 1 méteres magassdagban 1 mSv/h vagy
azt meghalado dozisteljesitmény jon létre.

Cikkiinkben ismertetjiik azokat a szamitdsokat, amelyekhez kapcsolodoan megvizsgdltuk
a veszélyhelyzet megdllapitdsdt befolydsolo egyes bizonytalansdgi tényezdket, mint példdaul a
kiiilepedési hdnyad megdllapitisa, a csovatengelyi dozisteljesitmény meghatdrozdsa és
nagyobb tdvolsdgra torténd extrapoldcioja a meteorologiai paraméterek alapjdn.

A munka végcélja az, hogy a dontéshozok részére informdciot adjon egy esetleges
dltaldnos veszélyhelyzet megdllapitdasdndl fellépd bizonytalansdgi tényezokrol.

Kulcsszavak: siilyos baleset, dltaldnos veszélyhelyzet, kornyezeti mérés, bizonytalansdg

BEVEZETES

A kornyezetet érintd silyos atomerdmiii baleseteknél nagyon fontos, hogy egy esetleges
veszélyhelyzet 1étrejottét minél rovidebb idé alatt meg lehessen allapitani és a sziikséges
véddintézkedéseket meg lehessen hatdrozni.

A rendeleti szabdlyozdsban [1] a beavatkozdsi szint elkeriilhetdé dézisban van kifejezve. E
szerint védelmi intézkedést kell foganatositani, ha az elkeriilhetd sugéarterhelés meghaladja az
intézkedésnek megfeleld beavatkozdsi szintet. Az elkeriilhetd ddézis meghatdrozdsdhoz
szilkkség van a forrdstag ismeretére, radiodkoldgiai adatbdzisra és a szamitds elvégzésére
alkalmas terjedésszdmité programra. Alapvetd nehézséget okoz, hogy a forrdstag
megallapitdsa rendkiviil bizonytalan és ennek alapjan a szamitott sugarzasi helyzet, valamint
az elkeriilhetd dézis szdmértéke is.

Az altalanos veszélyhelyzet kihirdetése az aldbbiak alapjin lehetséges [2]:
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(1) a reaktor (vagy nagy mennyiségli frissen kiszedett kiégett lizemanyag) meglévd vagy
prognosztizalt sériilése;

(2) a siirgds ovintézkedések bevezetésére vonatkozd szarmaztatott intézkedési szintet a
létesitményen kiviill meghaladé sugdrzasi szint detektdldsa és

(3) olyan szidndékos cselekmény elkovetése, amely veszélyezteti a kibocsatds
megakadélyozdsa szempontjabol kritikus rendszerek miikodését vagy ellendrizhetdségét.

Kozleményiinkben a (2) esettel foglalkozunk. Kordbbi cikkiinkben [3] bemutattuk, hogy a
Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség a siirgds 6vintézkedések megfontoldsdhoz mérhetd
paramétereken alapuldé szdrmaztatott intézkedési szinteket javasol, amely esetiinkben azt
jelenti, hogy dltaldnos sugéarzdsi veszélyhelyzet akkor jon létre, ha a talajfelszin
szennyezettsége révén az 1 méter magasan mérhetd y-sugirzds dozisteljesitménye eléri az
1 mSv/h értéket [2]. A jelenlegi hazai szabdlyozds is a y-sugdrzds dézisteljesitményén alapul
[4]. Ennek a megéllapitdsira a Paksi Atomerdmii esetében legkdzvetlenebbiil az erdmu
kornyezetében elhelyezett, y-dézisteljesitményt mérd szonddk adatai hasznélhatok fel.

Cikkiinkben ismertetjiik azt a szdmitdsi mddszert, amely segitségével a sugdrzasi
veszélyhelyzet meghatdrozdsa az online mért y-dézisteljesitmény és meteoroldgiai adatok
alapjan val6s idében megoldhatd. Ez a médszer kikiiszoboli a forrdstag megéllapitdsdnak igen
jelentds bizonytalansagat és ennek révén a veszélyhelyzet megéllapitdsdnak bizonytalansdgat
is nagymértékben csokkenti.

A KORNYEZETI y-SUGARZAS MEROPONTOK JELLEMZOI

Az erdmivet korbevevd 20 darab y-szonda telepitése két lépcsdben tortént. El8szor az
erdmiihoz legkozelebb esd telepiilések irdnyédba épiiltek ki a 1égszennyezettség tdvmérésére is
szolgald, un. ,,A” tipusu dllomdsok, majd a késObbiekben a lefedetlen irdnyokba kiegészitd,
csak a y-sugirzdst mér6é G tipusi dllomdsok (1. dbra). A mérépontok tdvolsdgat az erdmi két
szellokéményének felezOpontjatdl és az egymds mellett 1évé mérdpontok kozotti szoget a 2.
dbra mutatja. A tdvolsagok és a szogek értékének szorasat a terepviszonyok okoztak.

1. dbra. A mér6pontok elhelyezkedése az erdmu kdrnyezetében.
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2. dbra. A mérOpontok tdvolsidga az erdémi két szellokéményének felezOpontjatdl és a
szomszédos dllomasok kozotti szog. A keretben a minimadlis és maximadlis értékek
szerepelnek.

Mind az A, mind a G 4llomastipuson van egy-egy, a y-sugdrzas ddézisteljesitményét 10
nSv/h—10 Sv/h méréstartomanyban mérd, BITT gyartméanyu y-szonda (3. dbra).

Direction dependency of NPGDO02 by 1mSw/h
90

150 30

120 60

3. dbra. A y-sugdrzds dozisteljesitményét mérd, BITT gyartmanyd szonda (bal oldalon) és
irdnyfiiggése (jobb oldalon)

Az 4ltaldnos veszélyhelyzet megallapitisdndl az alapfeladat az, hogy a 20 7y-sugirzas
detektor jelzése alapjdn meg lehessen dllapitani a detektorokndl a talajfelszin
szennyezettségébdl eredd ddzisteljesitményt, majd a meteorolégiai adatokat felhasznélva az
effektiv csdvatengelynek megfelel6 maximadlis y-dézisteljesitményt, és ennek alapjan a 10
km-es tdvolsagig varhaté ddzisteljesitmény eloszlast. A 10 km-es tdvolsdgot azért tekintjiik e
modszer fels hatdranak, mert ennél nagyobb tavolsagokndl a terjedés meghatdrozasanal mar
az Orszagos Meteorologiai Szolgdlat numerikus meteoroldgiai eldrejelzését célszeri
hasznélni.
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A KIULEPEDESBOL EREDO y-DOZISTELJESITMENY SZAMITASA

A szamitdsok logikai vazlatat a 4. dbra mutatja.

A szamitdsok sordn el6szor meg kell hatdrozni az egyes mérOpontokon a kiiilepedésbdl
szarmaz$ Y-ddzisteljesitményt. A kililepedés sebessége fligg a radionuklidok tipusatdl
(nemesgéz, szerves jod, elemi jod vagy aeroszol), a talajfelszin jellemzditdl (vizfelszin,
ndvénytakard), valamint a meteorolégiai helyzettdl (csapadék). Mind a tipusok egymdshoz
képesti ardnya, mind a kililepedési tényezOk Osszetettsége miatt a felhd/kililepedés
v-dézisteljesitmény ardnyt csak nagyon nagy bizonytalansiggal lehet szamitassal
meghatdrozni. Ezért a kililepedés meghatdrozasiara azt a tényt haszndljuk ki, hogy a
kitilepedés 7y-ddzisteljesitménye idoben nem fluktudl, hanem a kibocsitds tartama alatt
monoton nd, ugyanakkor a felhdbdl eredd 7y-dozisteljesitmény a felhd pozicidjanak
folyamatos valtozdsa miatt idoben fluktudl. Annak érdekében, hogy a fluktudcié becslésére
minél elébb megfeleld statisztikdji adathalmaz alljon rendelkezésre a y-szonddk jelenlegi
10 perces adatai helyett a 0,5-1,0 perces adatait kivanjuk felhaszndlni.

A kililepedés dézis- A csovatengely

teljesitményének N iranyanak és — S;iirim,
meghatarozasa g-értékének quit
S i kategoria
a y-szondaknal meghatarozasa

1 v

A killepedés csévatengelyi
ddzisteljesitményének
és g-értékének
meghatarozasa 1,5 km-en

N S ;

A kililepedés csdvatengelyi

és keresztiranyu Pasquill- kategdria,
dozisteljesitmeényének csapadék

meghatarozasa 10 km-ig

A y-szondak
1 perces
mérési adatai

Extrapolacids
fliggvények

Forrastag normalasi |
I tényezd szamitasa
| a TREX programnak

4. dbra. A kililepedésbdl szarmazé y-dézisteljesitmény szamitdsa 10 km-es tdvolsdgig

Egy egyszeri, COSYMA program [5] alapértelmezett paramétereivel végzett
példaszamitdssal szeretnénk ennek jelent0ségét bemutatni. A kibocsitds kezdetén a felhd y-
sugdrzdsa domindl. Szdraz id6ben az 1. 6ra végén az azonos aktivitdsu elemi formé;ji Bl s
az aeroszol formaja Cs esetén a szdraz kitilepedés adott nuklidra vonatkozé teljes jelzés 30,
illetve 8 %-at adja. (5. dbra).
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5. dbra. A detektor jelzésének a feliileti talajszennyez6désbdl eredd hanyada az adott nuklid
teljes jelzéshez képest szdraz id6jardsndl a kibocsatds kezdetétdl eltelt id6 fliggvényében,
azonos aktivitdsd elemi formdja P11 és aeroszol formdju B7Cs esetén

EsOs 1idOnél a kiiilepedés (kimosds) részardnya sokkal nagyobb lesz, mint szdraz iddben,
mar 5 mm/h intenzitdsd esé mintegy 71%-ra emeli a kililepedési hdnyadot (6. dbra). Ez utébbi
egyben azt is jelenti, hogy azonos nagysdgu kibocsitdsndl a talajfelszin szennyezettségbdl
szdrmazo dozisteljesitmény is jelentdsen nod.
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6. dbra. A detektor jelzésének feliileti talajszennyez6désbdl eredd hanyada a teljes jelzéshez
képest 5 mm/h intenzitdsi es6nél a kibocsatds kezdetétdl eltelt id6 fliggvényében azonos
aktivitdsd, elemi formédja BT és aeroszol formdju B7Cs esetén

A felhd pozicidjanak id6beli véaltozdsanak hatdsara létrejovo y-ddzisteljesitmény ingadozast
szemlélteti a 7. dbra, amely egy reaktor kéményén 4t kibocsitott *'Ar 4ltal létrehozott y-
sugirzds intenzitdsdnak idofliggését mutatja 30 s-os iddébeli felbontdssal négy, a csdva
tengelyére merdlegesen elhelyezett B, A, C és D sorrendii detektorral mérve. A
terjedésszamitdsban haszndlt 4tlagos, szélirdny (azaz amerre a szé€l fijt) az dbrdn az elsd, a B
detektor irdnydba mutatott [6].
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7. dbra. Egy reaktorkéménybél kibocsatott *' Ar csGva dltal 1étrejott y-sugdrzas intenzitdsa
30 s-es idofelbontassal [6]

A 7. abra alapjan lathat6, hogy a 7-sugarzdas intenzitdsdnak — ami ardnyos a
doézisteljesitmény méro jelzésével — minimdlis értéke 1ényegesen kisebb, mint az atlaga. Ha a
minimalis értéket tekintjiik a kiiilepedésnek, akkor a kiiilepedést kissé tdlbecsiiljiik, de ez a
hiba a kiiilepedés részaranyanak novekedésével aranyosan csokken.

A tovédbbiakban feltételezziik, hogy a kibocsitds a reaktorcsarnok tomitetlenségein at
torténik. A kéménykibocsatas esetét e tanulmanyban azért nem vizsgiljuk, mert ebben az
esetben mod van az aeroszolok és a jod nagy hatdsfoku sziirésére, ezért a kornyezeti dézisok
lényesen kisebbek, mint a sziiretlen épiiletkibocsatds esetén [7]. Ha a kibocsatds az épiilet
falaindl torténik, akkor az épiilet 4ltal okozott leveglturbulencia a csdéva kezdeti
kiszélesedését okozza.

Az A, D és F Pasquill-kategéridkra vonatkozé — a reaktorépiilet diszperzids hatdsat is
figyelembe vevd — keresztirdnyd anyag-eloszldsokat 1,5 km-es tdvolsdgra a 8. dbra mutatja. A
szdmitdsokat a PC COSYMA programmal [5] végeztiik. Az adatok alapjan megallapithato,
hogy a y-szondédk kozotti dtlagos, 18°-os szognél (ez a (-9°)—(4+9°) tartomény) az A Pasquill-
kategoéria esetén — ha a csdva a két szonda kozotti felezvonalban halad el, akkor a maximum
0,8-ad része lesz mérhetd, D-kategéria esetén ez az érték 0,3, mig F-kategériandl O,1.
Ugyanakkor a 25°-os szOgtdvolsigi szondapdrokndl az F-kategdria esetén nem kapunk
értelmezhetd jelzést.
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8. dbra. A keresztiranyu relativ intenzitds eloszlas a forrast6l 1,5 km-es tdvolsagban A, D és F
Pasquill-kategéridkra.

Az eldz6ekben megadott értékek rovidideji (10 perces) kibocsatdsra vonatkoznak. A
tapasztalatok szerint huzamosabb kibocsités esetén a szélirdny nem marad dlland6 és ennek
kovetkeztében az eloszlasgorbe szélessége az észlelési iddvel monoton nd. Ezt a novekedést
Clarke [8] adatait felhasznidlva a 9. dbra adja meg. Ez alapjdn megdllapithat6, hogy a
maximadlis, 25°-0s szondatdvolsidgndl a csucsérték felét az A kategéria esetében méir a
kibocsatds kezdetén eléri a mért érték, D kategériandl ehhez 3, F kategéridndl pedig 7 Oras
kibocsdtdsra van sziikség. Meg kell jegyezni, hogy a teljes fesziiltség-kimaradds mellett
bekovetkezd stlyos baleseteknél a kibocsatdsi id6 ennél hosszabb, elérheti a 12-24 6rét is,
mert ennyi idOre lehet sziikség a baleset elharitdsahoz.

Egy adott balesetnél a cséva kiszélesedésének meghatdrozdsihoz a ténylegesen mért szél-
irdnyvéltozast célszerli alapul venni. Egy juliusi éjszaka 10 perces atlagolasi 7 ords szélirdny
1dofiiggést mutat a 10. dbra. A 7 6rds id6tartam alatt a sz€lirdny szérdsa (cy) 10,7° volt
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A Gauss-eloszl
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9. dbra. A Gauss-eloszlds félmagassiagban vett szogértékének valtozasa a kibocsatéasi ido
fiiggvényében A, D és F Pasquill-kategdridkra
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10. dbra. A 20 m magasan a meteoroldgiai toronnyal 7 6ra alatt mért 10 perces szélirdnyok
(kék). Az atlagos szélirany 30,4° (piros vonal), a szélirdny szérésa (oy) 10,7°

Az A-F kategoéridk keresztirdnyu eloszldsa a 7 6rds 10,7°-os szélirdny szérds figyelembe
vételével a 11. dbra szerint alakul. Ha az adott id6szakban az E kategdria volt, akkor erre a
kategéridara az ered6 o, érték 11°-nak felelt meg, amely ért€ék megegyezik a rovididejl
kibocsatasnal a B kategdridnak.
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11. abra. Az A-F kategoridk keresztirdnyu eloszldsa a 7 6rds szélirdny szorés figyelembe
vételével

A tovdbbiakban tételezziik fel, hogy a 1,5 km-es tdvolsigban a fenndllé Pasquill-
katego6riabol és a sz€lirany fluktudciobol — megfeleld illesztd programmal — meghataroztuk az
adott id6pontra vonatkozé csOvatengelyi, a talajfelszini szennyezettségbdl eredd
v-dézisteljesitményt. A kovetkezd 1épés ennek az értéknek az extrapoldldsa nagyobb
tavolsdgokra. Az igy elvégzett extrapoldci6 maximdlis tdvolsiga véleményiink szerint
legfeljebb 10 km lehet, mert ennél nagyobb tdvolsidgra az egyenes vonald terjedés mdr
kétséges. Ezen feliil figyelembe kell venni, hogy a feliileti szennyezettség a tdvolsdg mintegy
-1,5-szeres kitevdjli hatvanyfiiggvénye szerint csokken. Ez azt jelenti, hogy a tdvolsig
megkétszerezése esetén a sugdrzds intenzitdsa az eredeti érték egyharmadara csokken, tehat a
védodintézkedések sziikségessége kevésbé varhatd, mint a forrdshoz kozelebbi teriileteken.

http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem 8
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Megvizsgaltuk, hogy az 1,5 km-es érték extrapolcids fiiggvénye hogyan fiigg a Pasquill-
kategoriatdl és a csapadéktodl. Az extrapolécios fiiggvényeket A, D és F Pasquill-kategoridkra,
széraz id6re és a D kategéridra 10 mm/h intenzitdsi esonél a 12. dbra mutatja. (A és F
kategoridndl deriilt az égbolt, igy ezek esetében esdvel nem szdmoltunk.) A szdmértékek
alapjan a 10 mm/h intenzitdsi es6nél a nagymértékii csdvaszegényedés kovetkeztében a
10 km-re extrapolalt 1,5 km-es érték csak 0,4-ed része a szdraz idOben varhat6 értéknek,
végeredményben intenziv esd révén a szennyezddés az 1,5 km-es értéknek csak mintegy 3 %-a
lesz.

10
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12. dbra. A talajfelszin szennyezettségének tavolsagfiiggése A, D és F Pasquill-kategdridkra,
széraz idore és 10 mm/h intenzitdsd es6nél D-kategoridra

A SZAMITASOK BIZONYTALANSAGA

Az el6z6ekben ismertetett szdmitdsokndl kiinduldsként sziikséges ismerni a y-szondédkkal
mért, a talajfelszin szennyezettségébdl eredd dézisteljesitményt, és a Pasquill-kategoridt,
valamint a csapadék intenzitdsit. (A szélirdnyt csak tdjékoztaté adatként haszndljuk.) A
kililepedésbdl szdrmaz6 dozisteljesitmény csak egy hdnyada a teljes ddzisteljesitménynek.
Ennek meghatdrozdsa torténhet szamitdssal, de ennek bizonytalansiga — kiillondsen szaraz
idében és a kibocsitds kezdetén — nagyon nagy [3], ezért nem is haszndljuk fel
modszeriinkben. Sokkal jobb eredményt érhetiink el, ha a mért érték fluktudld részét nem
vessziik figyelembe, mert ezt a komponenst a felhd <y-sugarzdsdnak kovetkezményének
tekintjiik. E tényez0 bizonytalansdga — nem jelentds — feliilbecslést jelent.

A legnagyobb bizonytalansdgot a csdvatengelyi dozisteljesitmény meghatdrozasa okozza.
Kiilondsen nagy a bizonytalansag stabil (E, F) Pasquill-kategoria esetén. Ez a bizonytalansig
a kibocsatasi id6 novekedésével csokken, 6-8 ora elteltével mar csak abbdl ered, hogy a
keresztirdnyu eloszlds nem a mérések alapjan feltételezett Pasquill-kategdéridbol szamitottnak
felel meg. Tovébbi, de viszonylag kisebb bizonytalansidgot jelent a 1,5 km-re szamitott
csovatengelyi dozisteljesitmény extrapoldldsa nagyobb, 10 km-ig terjedd tavolsdgokra. Ebben
az esetben az extrapoldciés fiiggvény alig fiigg a Pasquill-kategériatdl, de érzékeny a
csapadékra. Az esO hatdsa a csOva szegényedésében nyilvanul meg. (10 mm/h intenzitdsd
esonél a 10 km-re extrapoldlt talajszennyezettség csak 40%-a lesz a szdraz idére megadott
értéknek.) A 7Y-szonddk tényleges tdvolsdgira korrekcidt lehet elvégezni, igy ezzel a
bizonytalansdggal nem kell szdmolni.

A bizonytalansdgokat dltaldinosan nem lehet szdmszerien megadni. A legnagyobb varhatd
bizonytalansdg esetében a szamitott eredmény a 0,3—3-szoros szorzé tartomdnyba esik, ez méas
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moédszereknél, példdul az erémil feltételezett miszaki &dllapotabol szdmitottndl sokkal
kedvezdbb. A bizonytalansdgok szdmitdsit egy késobbiekben kidolgozandé terjedésszamitasi
program részévé kell tenni.

KOVETKEZTETESEK

A tanulminyban lefrt moédszer nem teszi sziikségessé a baleseti forrdstag nagy
bizonytalansdgui becslését, hanem a kornyezeti y-szonddk mérési adatai alapjan hatdrozza meg
a 10 km-ig terjed6 tdvolsdgokra a talajfelszin szennyezettségébdl eredd csdévatengelyi
v-sugarzds dézisteljesitményt silyos baleseti, épiileten at torténd kibocsatdsnal. A szdmitdsok
bizonytalansdga a kibocsdtds elején, kiillondsen stabil Pasquill-kategéridkndl igen jelentds, de
a sulyos balesetekre jellemz0 néhdny Ords kibocsdtds esetén a bizonytalansdg jelentdsen
csokken, a szdmitott érték bizonytalansdgi tartomédnya 0,3-3 szorosa a szamitott értéknek. A
moédszer alapul szolgdlhat olyan szadmitégépes program kidolgozdsdhoz, amely mind a
talajfelszini szennyezettség dozisteljesitményének, mind ezen érték bizonytalansdgdnak
szdmitdsara is alkalmas, {gy objektiv alapot ad a sziikséges véddintézkedések
meghozataldhoz. A bizonytalansidggal megnovelt, konzervativ értékek alapul szolgdlhatnak a
beavatkozdsok optiméldsara.

TOVABBI FELADATOK

— A részletes algoritmus kidolgozdésa.

— Szamitégép program kidolgozdsa tarolt adatbazissal.

— Szamitégép program kidolgozdsa on line adatbazissal.

— Tréning viltozat kidolgozdasa tarolt forrastagokkal, valé idejii meteoroldgiai
adatokkal.
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Mikromérleggel kombinalt elektrokémiai radioaktiv nyomjelzés technika
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A kézirat beérkezett: 2016.07.07.
Kozlésre elfogadva: 2016.08.08.

Combination of the electrochemical quartz crystal microbalance with radiotracer
technique. Quartz crystal microbalance (QCM) is a suitable technique for measuring the
modest mass changing on the crystal, but it does not provide any information about the
reason of the changing and nothing about the adsorbed ion. It is necessary to combine the
QCM with another ion specific method likes the radiotracer technique. Using
electrochemistry, the chloride adsorption can be observed which can be verified by [1-
spectrometry.

EQCM, 36Cl, cyclic voltammogram, in-situ beta spectrometry

A kvarc kristaly mikromérleg alkalmas a kvarccal egyiitt rezgd tomeg kismértékii
megvaltozasanak detektalasdara, azonban a mérleg nem ad informdciot a tomegvaltozdas
okardl, az adszorbedlodott anyag fajtarol. Ezért sziikséges a maodszert anyag specifikus
technikdkkal, pl. radioaktiv nyomjelzéssel (jelen esetben [-spektroszkopidaval) kiegészitve
alkalmazni. Elektrokémiai mérések lehetoségét kialakitva, kénnyen vizsgalhatova valik az
adszorbedlédott **Cl kémiai formdja is.

EQCM, *Cl, ciklikus voltammogram, in-situ S-spektrometria
BEVEZETES

Az atomerémiivek primerkori szerkezeti anyagain felhalmoz6do szennyezddés
sugarvédelmi, lizemeltetési és hulladékkezelési szempontbol is fontos problémat jelent, mivel
a feliileten tobb-kevesebb radioaktiv és inaktiv anyag megkotddhet. A korrdzios termékek a
hiitékozeggel a reaktor aktiv zonajaba keriilve, a neutronsugérzas hatasara felaktivalodhatnak,
¢és radioaktiv kobalt, nikkel, vas, mangan ¢és eziist formdjdban a szerkezeti anyagokon
kirakodhatnak. Uzemzavar esetén, a kazettdk, fiitéelemek szivargdsa soran tovabbi
szennyezddések fordulhatnak eld, foként hasadasi termékek és uran, oldott vagy kolloid
formaban. Minden erémiiben bizonyos lizemidd elteltével, a korrozids-er6zios folyamatok
miatt egyes berendezéseket tisztitani, javitani, esetlegesen cserélni kell.

A Paksi Atomerdmi iizemelése soran, a 2. blokkon a korr6zids folyamatok felgyorsultak,
ezek termékei a kor legmelegebb pontjan, a reaktorzonaban rakodtak ki. 2003 éprilisaban, a
leallitott reaktor tervszerli éves karbantartdsanak idején a lerakodasokkal szennyezett
kazettdkat kémiai tisztitasnak vetették ald, mely soran az utolso tisztitasi sorozatban tortént
stlyos lizemzavar miatt a teljes primer kor elszennyezddott. Ekkor a tisztitds munka-
tertiletének hasznalt egyes akna, a reaktor €s a pihentetd medence is azonos hlitékordn voltak.

Az események utan fordult az érdeklddés a hasadasi és korr6zios termékek lerakodasa felé,
mely normal lizemmenet, atrakasi, rakodasi, raktarozasi folyamatok soran is fontos lehet a
feliileti aktivitas becslése és a személyi sugarvédelem szempontjabol [1, 2].
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AZ ALKALMAZOTT MERESTECHNIKA ELMELETI HATTERE

Ismert, sikerrel alkalmazott technika az in-situ elektrokémiai nyomjelzés. Ennek
legegyszeriibb valtozatdban a minta egy vékony folia, melynek egyik oldalat a vizsgalt
fémmel vonjak be, ami elektrodként is funkcional [3]. Az oldat egy vagy tobb komponense
radioaktiv, tipikusan B- vagy [I-sugarzo. A folia alatt elhelyezett detektor segitségével
mérheté a fémrétegen 1évo (adszorbedlt, levalt stb.) aktiv anyag mennyisége. Az oldat
sugarzasa adja a hatteret, mely jo esetben kisebb aktivitdsu a vizsgalt mintdhoz képest, illetve
kisebb intenzitast ad a detektorra, mint a jo hatasfokkal mérhetd adszorptivum. A mddszerrel
lehetéség van az adszorpcid tanulmanyozasara 10-6-10-4 mol/dm3 koncentracio-
tartomanyban, <1% feliilet boritottsdg mellett. Ezekre a koncentraciokra mas mérésekbdl csak
extrapolacioval lehet kovetkeztetni.

A mérorendszer

Olyan mérdcellat épitettiink (1. abra), amelyben folia helyett egy vékony kvarckristaly van,
igy az aktivitdsmérés mellett tomegvaltozds mérésére is lehetdség van. Az alul nyitott
iivegedénybe rugalmas szilikongumi ragasztoval rogzitettiik a kvarc kristaly lapkat. A kristaly
hatoldalan (als6 oldaldn) talalhato parolt arany kontaktushoz szénpasztaval 0,05 mm atmérdji
arany huzalokat rogzitettiink, és ezzel a kristalyt az oszcillatorhoz csatlakoztattuk. A detektort
a kristaly alatt kb. 5 mm-re helyeztiik el. A fotoelektron-sokszoroz6 ablakara szilikonolajjal
rogzitettiik a szcintillator lapkat. A cellat fénymentesen zar6, foldelt Faraday-kalitkdban
helyeztiikk el. Mérés eldtt az oldatot 99,996% tisztasdgu argon géz atbuborékoltatasaval
oxigénmentesitettiik, mérés kozben pedig argont aramoltattunk az oldat folott. Az
elektrokémiai méréshez hagyomdnyos haromelektrodos elrendezést alakitottunk ki. A
munkaelektrodunk a kvarcra parologtatott aranyréteg. (Ehhez az oszcillatoron keresztiil
csatlakoztunk.) A referenciaelektrodot — egy telitett kalomel elektrodot — egy tivegcsappal
elvalasztott kiilon térrészben helyeztiik el, hogy az elektrodbol esetleg szivargo kalium-klorid
ne szennyezhesse az oldatot. A referenciaelektrodot egy perklorsav oldattal feltdltott Luggin-
kapillaris kapcsolta a celldhoz. Az ellenelektrodként hasznalt kb. 4 cm?2 feliiletli platinalemezt
a cella belsejében, a munkaelektroddal szemben rogzitettiik. Eldnye, hogy nagy aramok is
atvezethetok igy a cellan, viszont az ellenelektrodon képzddd termékek (pl. oxigén)
szennyezik az oldatot. Tovabba a kvarckristaly és az ellenelektrod kozott fellépd kapacitiv
csatolas elhangolja a rezgdkort. Ezért a platinalemezt a demonstracids kisérletek soran egy
platinahuzalra cseréltiik.

A mérdrendszer az alabbi eszkdzoket tartalmazza:

- Stanford Research Systems STM25 tipusu — frekvenciaszdmlalot, oszcillatort és
1,3cm? feliileten, 100 nm aranyréteggel ellatott, 2,5 cm atmérdji AT vagasu
kvarckristaly lapkat tartalmazd — EQCM méréberendezés

- NDI 65/25 szcintillacios méréfej 20 mm atmérdjii, 0,5 mm vastag béta-plasztik
szcintillatorral (Gamma Miszaki Zrt.)

- EF453 potenciosztat (Elektroflex kft., Szeged)

- hazi készitést iivegeella
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1. 4bra: A kombinalt elektrokémiai mikromérleges-nyomjelzéses mérdcella véazlata. 1/ rezgd
kvarclap arany réteggel, 2/ rugalmas ragasztas, 3/ 0,05 mm atmérdjli arany vezetékek, 4/
platina lemez ellenelektréd, 5/ telitett kalomel referenciaelektrod, 6/ plasztik
szcintillator, 7/ fotoelektron sokszorozd, 8/ gazbevezetések, 9/ gazkivezetés, 10/
fényszigetelt Faraday-kalitka, 11/ kvarclap felsé oldala (munkaelektrod), 12/ kvarclap
also oldala (rezgdkor hozzavezetéser)

A vizsgalt f-sugdrzo ionok

A fontosabb, mérhetd tiszta B-sugarzé nuklidok tulajdonsagait (felezési ido, maximalis -
energia) az 1. tablazat foglalja Ossze. Meghatdroztuk, hogy a minta oldattal érintkez6
feliiletérol a detektor felé haladé elektronok hany szazaléka jut at a 0,025 cm vastagsagu
kvarcon és a 0,5 cm vastagsagu leveglrétegen (I/Ip) a kovetkezd, bétasugarzdsra még
monoenergids esetben is csak kozelitdleg érvényes az alabbi 6sszefiiggés segitségével:

Il _ exp(— o,egsﬁJ

0 1/2

ahol dy, az adott energiajii sugarzasra jellemzd, feliileti siirtiség dimenzioban [g.cm’]
kifejezett felezési rétegvastagsag, x; az egyes rétegek vastagsadga [cm], p; a stirlisége [g.cm's].
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1. tablazat. Néhany fontosabb, gamma sugérzas nélkiili f-bomlo6 nuklid jellemz6 nukleéris
adatai (* természetes radioaktiv izotdp)

Ui t £ o Témegébs}zlorPciés Felezési o
ukh 12 ’ egyutthato rétegvastagsag X
[MeV] u, [em? g-1 di2, [g cm™] [%]
Y“cx | 5730év | 0,155 (B100%) 261 0,0025 <0,0001
p 14,3nap | 1,718(B100%) 10,8 0,064 48,5
g 87,4 nap | 0,167 (B 100%) 243 0,0028 <0,0001
BCI | 3.1-10% &y oé;?;o/gp)a 34.4 0,020 9,88
Ca 165nap | 0,254 (B~ 100%) 128 0,0051 <0,0001
%Osr 28 &y 0,54 (B~ 100%) 49,9 0,0139 3,52
Oy 64,2 6ra | 2,25 (B 100%) 75 0,093 60,6
2007 3,8 év 0,765 (B~ 98%) 31,4 0,022 12,2

Lathato, hogy a 0,5 MeV-nél kisebb energidju sugarzas gyakorlatilag teljesen elnyelddik a
kvarcon, igy az ilyen nuklidok nem mérhetdek ebben az elrendezésben. Jol mérhetd viszont a
36 32p 90 2041 4 den 90g.. - . i o , .

Cl, a P, 7Y, a “"Tl és mérhetd még a ~Sr is, bar felezési rétegvastagsaga miatt
leanyeleme, az *°Y is megjelenik a mérésben.

A MERORENDSZER TESZTELESE

A kombinalt elektrokémiai - nyomjelzéses mikromérleges mérési eljarast egy jol ismert,
jelentds irodalommal rendelkez6 elektrokémiai rendszerrel vizsgaltuk, kloridionok
adszorpcidjat vizsgaltuk arany feliileten perklérsav oldatbol [4]. 0,1 mol / dm® perklorsav
oldathoz Na®*ClI-t adtunk 0,1 mmol/dm?® koncentraciéban és mértiik a beiitésszamot valamint
a rezgési frekvenciat az aranyelektrod potencialjanak fliggvényében.

A hérom részbdl (A, B, C) allo 2. abran megfigyelhetd, hogy klorid-ionok jelenlétében
megvaltozik a voltammogram alakja, az arany oxidaciés tartomanyaban megnd az aram, ¢és
eltolodik az arany redukcios csucsa katddos irdnyban. A B dbran lathatd, hogy anodos
potencialvaltoztatas kozben nd az adszorbealt tomeg, majd az oxidacios tartomanyban
csokken. Az arany oxidacidja kozben ismét enyhe tomegnovekedés tapasztalhatd. Katodos
irdnyban az arany redukciojakor az adszorbedlt anyag ismét elhagyja a feliiletet, majd az
atalakult feliileten 1jbol megkotddik. 500 mV-nal lassan a kiindulasi értékre csokken a tomeg.
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2. dbra: Adszorpcids kisérlet aranyelektrédon. A: ciklikus voltammogram 1mV/s sebességgel
mérve perklorsav-oldatban (—) és klorid-ionok jelenlétében (—). B: az adszorbealt
tomeg valtozdsa (EQCM). C: az adszorbealt klorid mennyiségének valtozasa
(beiitésszam), anddos (¢) és katodos () iranyl potencialvéltoztatds kdzben.

A potencialvaltoztatas sebessége 1 mV/s, mintavételezési id6 48 s. A béta intenzitds mérése
(C ébra) alapjan megallapithatd, hogy anddos irdnyban fokozatos cr adszorpcidja torténik,
de 400 mV koril megjelenik egy minimum. Az arany oxidacids tartomanyaban megjelend
aramcsucs utdn a feliileten 1évé klorid mennyisége csokken. Katddos irdnyban az
aranyoxidacio tartomanyat elhagyva nd, majd az arany redukciojakor csokken a feliileten
jelenlévé klorid mennyisége. Lathatd, hogy a tdmeg és a belitésszam gorbék lefutdsa
kiilonbozdé. Az arany oxidacidjanak kezdetekor erds tomegcsokkenés figyelhetd meg, de a
megkotddott klorid mennyisége egyértelmiien novekszik. Ennek egy lehetséges magyarazata,
hogy ekkor a nagyobb tomegli perklorat-ionok Kkisebb Kklorid-ionokra cserélédnek. A
bemutatott mérés demonstralja, hogy az eljaras alkalmas az adszorpcids folyamatok részletes
tanulmanyozasara. %1 nyomjelzéssel vizsgalhatd a klorid-ionok szerkezeti anyagok (acélok,
cirkénium 6tvozetek) felilletén bekdvetkezd adszorpeidja, ami erdmiivi koriilmények kozott
fontos kérdés, ugyanis a feliileten megkotddd klorid-ionok eldsegithetik az ausztenites acélok
fesziiltségkorr6zidjat. Esetleg szélsOséges esetekben a cirkonium-6tvozetek lokalis
inditdsa sordan a primer kori hoéhordozdéban mérhetd klorid-koncentracié maximum
kialakulasaban. Az adott kisérleti elrendezésben mérhetd még egyéb P -sugarzd izotdp is,
mint példaul 3P, *°Y, 211 &s sr.

KONKLUZIO

Munkénk célja az volt, hogy alkalmas mérdrendszert épitsiink a B-sugarz6 izotdpok, féleg a
%8C] ionok szamara ahol az adszorbealddott tomeg mérése ¢és az elektrokémiai vizsgalatok
mellett az akkumulalédott ion is azonosithatéva valik. A mérdérendszer alkalmassagat egy
irodalmilag jol definialt példaval demonstraltuk. Tovabbiakban a kloridion adszorpcidt a
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kvarcra felvitt kiilonbozd primerkori szerkezeti anyagokon is vizsgéalni lehet, ezzel plusz
informaciot szolgaltatva a korr6zids folyamatok leirdsahoz.

Azonban a berendezést tovabbi B-sugarzd izotopok mérésére is alkalmassa lehet tenni egy
masik AT metszéstt 10MHz-es kvarc lapka hasznélataval, mely a jelenlegi 0,025 cm
vastagsag helyett a harmada, 0,008 cm lenne, igy a 0,5 MeV-nél kisebb energidju sugarzasok
is atjutnanak a kvarc rétegen, és ezzel mérhetokké valnanak. Mivel elsddleges cél a szennyezd
ionok, fdleg a korrdzios, és hasadasi termékek adszorpcidjanak vizsgélata lenne, gondolva itt
a y-sugarzo izotopokra, ezekhez azonban tovabbi, de nagyobb volumeni atalakitast igényelne
a mérdegység. A nagyenergiaju fotonsugarzo izotdpok méréstechnikailag mas modszert
kovetelnének meg, az 6lomarnyékolds €s egy gamma-detektor beépitése is valtoztatna a
mérések jelenlegi kivitelezésén, a kiértékelés soran pedig a hatasfok gyengiilése okozna
megoldand6 problémat.
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Surface contamination measurement at high gamma background with intelligent detectors

In order to carry out surface contamination measurement at high gamma dose-rate two
measuring instruments, one gamma background radiation meter and one surface
contamination meter, are needed. An algorithm realized in an intelligent microcomputer
compensates the beta and gamma radiation level measured by surface contamination meter
with gamma radiation level measured by gamma background radiation meter to have online
beta surface contamination values. The BNS-298 instrument was designed to measure the
radioactive contamination of the spent fuel pool at Paks Nuclear Power Plant, which was
contaminated during an incident in 2003. Experimental measurements were carried out in the
air ventilation system of Institute of Isotopes Ltd. in order to study whether radioactive
contamination is detectable in the pipelines at highly fluctuating gamma background.

High gamma dose-rate, surface contamination measurement

Feliileti szennyezettség méréshez magas gamma-dozisteljesitmény mellett két miiszerre
van sziikség: egy gamma-hdttérsugdrzds mérore, valamint egy béta-feliileti szennyezettség
mérore. Egy intelligens mikroszamitogépen megvalositott algoritmus a béta-feliileti
szennyezettség mérd dltal mért béta és gamma-sugdrzds értékét kompenzdilja a gamma
dozisteljesitmény mérd dltal mért gamma-sugdrzds értékével, on-line meghatdrozva a béta-
feliileti szennyezettséget. A 2003-as paksi iizemzavar sordn elszennyezdodott pihentetd
medence szennyezettségének mérésére sziiletett meg a BNS-298 miiszer, amely rendelkezik
egy Osszegzett béta—gamma, és egy gamma-dozisteljesitmény tavadoval. Kisérleti mérések
zajlottak le az Izotop Intézet Kft. légtechnikai rendszerében, annak érdekében, hogy egy
erdsen ingadozo gamma-hdttér mellett a csovezetékekben elhalado radioaktiv
szennyezodések kimutathatoak-e.

Magas gamma-dozisteljesitmény, feliileti szennyezettség mérés

BEVEZETES

Személyek és targyak kozvetlen, gyors feliileti szennyezettség mérésére a legtobb esetben
kézi miiszereket haszndlnak. A muszerekbe leggyakrabban nagyfeliiletli végablakos Geiger-
Miiller szamlélot (egyet vagy tobbet) béta-szdmldldsra vagy ZnS(Ag) szcintilldtort alfa-
mérésre épitenek be. Ezekkel a detektorokkal lehetové vdlik targyak vagy személyek feliileti
szennyezettségének gyors és hatékony mérése [1-4]. Feliileti szennyezettség merésének
megkezdése elott hattérmérést szokds végrehajtani tiszta térben, hogy a gamma-héttérsugirzas
ne befolydsolja a mérést. Ezzel az eljardssal az a probléma, hogy a mérés kozben a gamma-
hattérsugarzas nem feltétleniil dllandd, kiilondsen akkor véltozhat, ha példaul egy nukledris
baleset kovetkeztében a gamma-hattérsugarzds megemelkedik vagy egyszeriien a mérés
kornyezetében forrdsokat mozgatnak, kezelnek. Az ilyen emelkedett gamma-ddzisteljesit-
mény mellett torténd gyors €s pontos felilleti szennyezettség mérése mindig is kihivasok elé

http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem 17




Sugdrvédelem IX. évf. (2016) 1. szdm. 17-24

allitotta a szakembereket. Ennek a mérési feladatnak az elvégzéséhez két muszer egyiittes
alkalmazdsa a legcélravezetdbb: egy gamma-doézisteljesitmény tdvado, valamint egy béta- és
gamma-detektor [5-7]. A gamma-dozisteljesitmény tdvadé altal folyamatosan mért levegdben
elnyelt gamma-dozisteljesitménnyel kompenzdlni lehet a béta- és gamma-detektor 4ltal
regisztralt Osszegzett béta- és gamma-sugirzas Cs  ekvivalens doézisteljesitményt,
végeredményiil a béta-feliileti szennyezettséget meghatdrozva.

MUKODESI ELV

A kétdetektoros mérési Osszedllitdsban a két detektor ondlloan mér, de van egy kdzponti
intelligens egység, amely a fliggetlen mérési eredményekbdl meghatirozza a béta-feliileti
szennyezettséget. A kozponti intelligens egységbe a kovetkezd képlet alapjan valds iddben,
vagy utdlagos kiértékeléssel lehet kalkuldlni a béta-feliileti szennyezettséget és a statisztikus
hibat:

D, =D,-D K, )H

b 2771 e e (1)
ahol:

Dy: Béta-feliileti szennyezettség [Bg/cm?]

Dy: A béta- és gamma-detektor éltal regisztralt 6sszegzett béta- €s gamma-sugirzas
137 Cs ekvivalens dézisteljesitménye [Gy/h]

D;: A gamma doézisteljesitmény tdvadé altal mért levegOben elnyelt
doézisteljesitmény [Gy/h]

Ks: A gamma-doézisteljesitmény tdvadé €s a béta- és gamma-detektor egyiittfutisat
korrigél6 faktor

Hy: A béta- és gamma-detektor hattér kompenzalt dézisteljesitményének béta-

hatasfok faktora (kiilon faktorok QOSr, 2O4T1, Hc méréshez) [Bq-h/cm:Gy]

h. =H -\/Dz-h2+D2-K2-h2/Db

b b 2 "2 I S (2)

hp: A béta-feliileti szennyezettség statisztikus hibdja

h;: D; 206 becsiilt statisztikus hibdja

hy: D; 206 becsiilt statisztikus hibdja

DETEKTOROK

A méréshez alkalmazott gamma-dézisteljesitmény tdvadé jellemzoi:
Mérési tartomdanya: 50 nGy/h-0,5 Gy/h.
Indikalasi tartomany: 30 nGy/h—10 Gy/h.
Energiatartomény: 50 keV-1,5 MeV
Relativ alaphiba: max. £15 %
Statisztikus ingadozds: max. 10 %
TulterhelhetOség: 100 Gy/h-ig
Energia-fiiggés (Cs-137 viszonyitva): +25%
Homérséklet-fliggés: +2%
Tapfesziiltség-fliggés: kisebb, mint +5%,
A méréshez alkalmazott béta- €s gamma-detektor jellemz0i:
Mérési tartoméany: 0,2 Bq/cm’-500 kBg/cm?

Meérési bizonytalansig: +30%
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Statisztikus ingadozds: max. + 20 %

Kiiszobenergia: 50 keV.

Az alkalmazott detektorok Geiger—Miiller cs6vel szereltek, széles méréstartomédnyban
mikodni  képesek. A széles mérési tartomdny a Geiger—Miiller cs6 anddjainak
atkapcsoldsaval, valamint id6osztdsos taplaldsaval valésul meg.

A legérzékenyebb méréstartomdnyban a Geiger—Miiller cs6 mind a tiz anddjdra jut
nagyfesziiltség. Nagyobb beiitésszdmok esetén a detektor képes automatikusan kilenc anddra
jutd nagyfesziiltséget a felére csokkenteni, hogy csak egy an6d maradjon bekapcsolva.

A beérkezé impulzus hatdsdra a detektorban a felére csokkenti az anddfesziiltséget egy
rovid idGtartamra, amig a Geiger—Miiller cs6 gazterében a tértoltés megsziinik. Ez a miikodési
elv széles méréstartomanyt és hosszabb élettartamot eredményez [15].

MERES

A miszer els0 haszndlata elStt, valamint évente kalibraciét érdemes végrehajtani. A
mindennapos haszndlat el6tt elégséges a két detektort egymds mellé tenni és egy héttérlevonds
mérést elinditani.

A miiszer kalibrdldsa sordn el6szor a két detektort kiillon—kiilon kell kalibrdlni. A béta- és
gamma-detektorra egy gumi sapkat kell helyezni, a béta-sugérzas kisziirésére. Els6 1épésben a
beiitésszambol  dozisteljesitmény  kalkuldldsdhoz  sziikséges gamma-dozisteljesitmény
faktorokat kell meghatdrozni. 10 anddos iizemmoddban, kis gamma-ddzisteljesitményii Bcs
térben, majd 1 anddos iizemmddban, nagy gamma-dézisteljesitményii *’Cs térben kell a
méréseket elvégezni, korrigdlni a faktorokat, hogy hibahataron beliil legyen a mért eredmény.
A holtid6 faktor meghatarozdséhoz 1 anédos tizemmdédban nagy gamma-dézisteljesitményii
Y7Cs térben kell méréseket végrehajtani. Az energiafiiggés bedllitisa **'Am etalon
segitségével torténik, de ezt a bedllitist csak a gamma-ddzisteljesitmény tdvadén kell
végrehajtani, mivel csak azon lehet az energiaszlir6n allitani. Az etalonokkal végrehajtott
méréseket kovetden alacsony hatterti mérdhelyen a hattérlevonds bedllitdsa sziikséges.

A béta- és gamma-detektor felilleti szennyezettség kalibralisdhoz °Sr, *™TI, C
etalonokkal kell méréseket végrehajtani. A feliileti szennyezettség mérések elott a béta- és
gamma-detektor gumi sapkdjat el kell tdvolitani. A kiilonb6zd energidju béta-etalonokhoz,
kiilonb6z6é béta-hatdsfok faktorokat kell meghatdrozni. A késObbi haszndlat sordn a mérés
elott ki kell vélasztani, hogy mely nuklid energidjdhoz tartoz6 hatdsfok faktor keriiljon
felhaszndldsra. A széles méréstartomanyban torténd méréshez 1 és 10 anddos iizemmodban is
sziikséges a hatdsfok faktorok meghatdrozasa.

Mivel a miiszerek széles hOmérséklet tartomanyban miikddnek, ezért minden darabos
klimatikai vizsgdlaton esnek &t, amelynek sordn a miszer &dltal mért hattérsugirzds a
szobahOmérsékleten mérthez képest +30nGy/h-ndl jobban nem térhet el a -25°C—+55°C
hémérséklet tartomanyban.

A miszereknek terepi haszndlatukbdl adéddan razasédllénak kell lenniiik, ezért minden
darab szerelési razason esik at, amely 15 perces 2 g-s rdzast jelent, melyet kovetden gamma-
és béta-forras mérésével torténik a mikodés visszaellendrzése.

Az algoritmus és a miiszer miitkodésének ellendrzésére a kovetkezd mérési sorozatok
keriiltek végrehajtdsra. A méréshez a két detektort a kozponti intelligens egységre kell
kapcsolni. A kodzponti egység meghatdrozza a fent ismertetett képlet alapjan a béta-feliileti
szennyezettséget. Ismert, kb. 10 kBq/cm2 QOSr, 2O4T1, MC feliileti mintdk mérése torténik,
el6szor normdl, majd magas, >20 mGy/h gamma-héttérsugdrzds mellett. A mérések
sikeresnek tekinthetéek, ha a magas gamma-hattér mellett mért feliileti szennyezettségek
maximum 30 %-ban tértek el a normal hattér mellett mért feliileti szennyezettségektol.
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FELULETI BETA-SZENNYEZETTSEG-TAVADO

Az el6z6 pontokban ismertetett algoritmus, kiillonbozé alkalmazdsokban is haszndlhatd,
ezek bemutatdsa kovetkezik gyakorlati példakon keresztiil.

Az algoritmus egyik alkalmazdsa, amikor olyan helyen van sziikség feliileti szennyezettség
mérésére, ahol tobb nagy aktivitdsi gamma-forrds is befolydsolhatja a mérést, példaul egy
nukledris létesitményben olyan részegységek, berendezések ellendrzésekor, amelyeket nem
lehet elvinni az aktiv z6ndbol. Amennyiben ilyen berendezés feliiletén dekontamindlast
hajtanak végre, ennek a folyamatnak a hatékonysag ellendrzésére kivaléan alkalmazhaté ez a
megoldads. Akkor vdlik igazan sziikségessé a kozvetlen mérési médszer hasznilata, amikor
nincs méd vagy id6 a feliiletr6l mintavételezést végrehajtani, majd inaktiv kdrnyezetben a
mintdt mérni és kiértékelni vagy egyszerlen til nagy az ellen6rzendd teriilet, és reprezentativ
mintavétel nem elégséges/lehetséges. Az eljaras dltalam ismert elsé gyakorlati alkalmazéisa a
2003-as paksi lizemzavar sordn elszennyezddott pihentetdé medence szennyezettségének
mérése volt (1. dbra), [8—13]. Az elkészitett specidlis feliileti béta-szennyezettség-tavado erre
a célra lett kifejlesztve. A BNS-298 miuszer rendelkezett egy 0sszegzett béta—gamma €s egy
gamma-dozisteljesitmény tdvadéval. Mindkét tdvadéban ugyanolyan végablakos nagy
felilleti és nagy térfogati Geiger—Miiller cs6 foglalt helyet. A gamma-detektor elott
aluminium lemez arnyékolta a béta-sugidrzast, mig a béta- és gamma-detektor végablakat 0.9
rng/cm2 feliileti stirtiségti folia vélasztotta el a kiilvilagtol. Yes gamma-sugarzisara 1 %-on
beliil azonos értékre lettek kalibralva a tdvadék. A két intelligens tdvadoé kiilon—kiilon végezte
a mérést, majd a béta-feliileti szennyezettség szamitdgépes adatfeldolgozas segitségével keriilt
meghatarozasra.

1. dbra. Mérés a paksi pihentetd medencénél

8/23/2006|

A méréseket RS-485-0s kommunikdciés vonalon keresztiil szamitégépes program
vezérelte. A PC-s program 2 mdsodpercenként lekérdezte a detektorokt6l a mérés eredményét
és pontossagat. A mérés eldtt hattérmérést kellett végrehajtani. A béta-detektorra gumisziirét
helyezve, a béta-sugirzdssal szemben érzéketlenné valt a detektor. A hattérmérés sordn a két
detektorral mért gamma-dozisteljesitmény kiilonbségét nulldzta a program, a kivant
kimutatdsi hatdar egynegyedénél kisebb statisztikus hiba mellett. A hattérmérés utdn a
béta-sztir6t levéve indulhatott a szennyezettség mérés. A gyijtott adatokbdl a program
folyamatosan szdmolta a béta-szennyezettséget. A mérés addig tartott, amig a pontossig és a
kimutatdsi hatdr le nem csokkent az eldirt érték ald vagy a mérési id6 el nem érte a
maximumadt. Ez célszerlien azonos volt a hattérmérés idejével. A mérés a lehetd legrovidebb,
automatikusan véltozé ideig tartott.
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A tavadok kozos mérés inditasat kovetden a tdvadok 2 mdasodpercenként szamitottdk a
Cs ekvivalens dézisteljesitmény értékeket, a mérés statisztikus hibdjat és a mérés idejét.
Adatkiildés a szamitogép feldl kezdeményezett, ,,master-slave” tipusi kommunikécié volt, ez
biztositotta az azonos mérési ciklusokat mindkét tivado esetében és tette lehetévé, hogy a két
tdvad6 egy RS-485 buszra legyenek kotve. A mérés sordn nem tortént sem adatvesztés, sem
adatcsomag iitk6zés. A szamitdgép 2 mdasodpercenként lekérdezte az adatokat, elvégezte a
hattérlevondst és szamitotta annak statisztikus hibdjat.

A paksi pihentetd medencében tobb mérés is sikeresen lezajlott. A mérési eredmények
segitették a rekonstrukciés munkak végrehajtasat.

137

GYALOGOS SUGARFELDERITES

A Pakson hasznélt feliileti béta-szennyezettség-tdvadé (BNS-298) kivdléan vizsgizott ipari
kornyezetben, azonban kialakitdsa miatt (2 detektor + PC) nem tette lehet6vé, hogy kézi
miszerként is bevethetd legyen (2. dbra). A nukledrisbaleset-elharitis egy igen lényeges
eleme a gyalogos sugdrfelderités, azon belill is egy utszakasz szennyezettségének
feltérképezése vagy szennyezett teriilet hatdrainak meghatarozasa. Erre a felderitési feladatra
létezik egy moddszer, amely a kovetkezd 1€pésekbdl all. Az elsé gyalogos felderitd adott
pontonként gamma-dozisteljesitmény mérdvel 1 méter magassigban megméri a gamma-
hattérsugarzast. A mdésodik felderitd az els6 mogott haladva a felszinhez (foldhoz,
tereptargyhoz) minél kozelebb tartva (sok esetben békaiigetésben) béta+gamma-detektorral
mér. A mérési eredményeket az id6, hely koordindtdkkal egyiitt egy papirra rogzitik, majd
kiszamoljdk a feliileti szennyezettség mértékét.

2. dbra. gyalogos sugarfelderités

A fent leirt médszer egyszeriisitésére sziiletett meg egy specidlis miiszer (IH-295), ami a
korabban ismertetett kétdetektoros (BNS-298) tdvadé kézi viltozata lett.[14, 15] A pontos
miikodés tekintetében az algoritmus nem sokat valtozott, de a PC feladatit egy bedgyazott
mikrokontroller vette at, igy kis helyen alacsony fogyasztds mellett lehetett ugyanazt az
eredményt kapni. Az eszkoz kapott egy gyors keresési funkciét is, ami lehetové tette, hogy a
szamitds eredménye nem csak a mérés végén, hanem mérés kdzben is 2 masodpercenként
lathatéva valjon. Az IH-295-ben alkalmazott eljards eredményeként a miszer kijelzése
keresés iizemmoddban kisebb statisztikus ingadozdsi, mint a hagyomdnyos miiszereké,
ugyanakkor gyorsan reagdl és riasztist generdl. Ez alkalmassd teszi a miiszert pontszerQ
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sugarforrds gyors felderitésére mind a gamma-ddzisteljesitmény, mind béta-feliileti
szennyezettség szempontjabol.

A 2005-ben megalkotott kétdetektoros (BNS-298) tdvadé hordozhaté valtozatainak
kifejlesztése péar évvel késObb kezdddott meg. Két miiszer is elkésziilt, az IH-295 és a
BNS-295. Az IH-295 két azonos Geiger—Miiller csdvet hasznalt és a béta- és gamma-detektor
része egy hosszd szonda nyél végén foglalt helyet, addig a BNS-295 egy kézi markolatos,
4 db Geiger-Miiller cs6bdl felépitett feliileti szennyezettség mérébol all. Ezeknél az
eszkdzoknél mar szamitégép haszndlata nélkiil, a miszer sajat elektronikdjdnak segitségével
tortént a mért adatok kiértékelése, a gamma-hattérrel korrigdlt feliileti szennyezettség
szamitasa. [14-16] A felhaszndlé mar felderités kozben lathatta az aktualis béta-feliileti
szennyezettség €s gamma-hattér adatokat.

Az TH-295 és BNS-295 miiszerek tekintetében a hagyomanyost6l eltérd keresési algoritmus
keriilt alkalmazdsra. A természetes hdttér kozelében igen nagy ingadozds jellemzo.
Hagyomdanyos miiszerekben altaldban dgy valdsitjdk meg az IEC 61017 szabvanyban szerepld
statisztikus ingadozdsra eldirtakat, hogy alacsonyabb szinteknél az utolsé pillanatértékekbdl
annyinak képezik az atlagét, amennyi sziikséges a megengedett statisztikus ingadozéashoz. Ez
sugirzds novekedése esetén gyors bedlldst eredményez, de a sugirzds csdkkenésekor
megnoveli a visszadllasi id6t. Ez a gyakorlatban azt jelenti, hogy pl.: 6 uGy/h levegében
elnyelt gamma dozisteljesitmény hirtelen lecsokkenése a normdl hattér (80 nSv/h) kozelére
megkozelitdleg 128 pillanatérték atlaga utdn fog pontos eredményt adni, igy a visszadllasi id6
akdr elérheti a négy percet is. Ez alkalmaz6i szemmel nézve nem elfogadhat6. Az IH-295 és a
BNS-295 miiszerekben médositott keresés tizemmodd lett megvaldsitva. A miiszer mindaddig
képezi a pontos atlagértéket, amig szignifikdns véltozds nem kovetkezik be, ekkor 3 ciklus
idejére pillanatértéket ad ki, majd elolrdl kezdi az dtlagoldst. Ez lényegesen gyorsitja a
visszadllast és segiti az alkalmazot a keresésben.

Az eljards eredményeként a miszer kijelzése keresés iizemmoddban kisebb statisztikus
ingadozdsud, ugyanakkor gyorsan reagdl, szintatlépés esetén riasztdst generdl. Ez alkalmassa
teszi a muszert gyors felderitésre mind a gamma-dozisteljesitmény, mind a béta-feliileti
szennyezettség szempontjabol.

A miuszerekkel egyébként alfa-szennyezettség indikdlds is lehetséges. Meniibeallitdsok
segitségével az Osszegzett alfa-, béta- gamma-szennyezettség érték cps mértékegységben is
kinyerhetd hattérlevonds nélkiil. Az alfa-sugirzds mértékének meghatarozasdhoz a mintét cps
tizemmodban meg kell mérni, majd 2 réteg folpack félidt a detektorra téve az alfa-sugérzds
abban elnyelddik, a kiillonbséget a folia nélkiili és a folids érték kozott az alfa szennyezettség
okozza.

OSSZEFOGLALAS

Az ismertetett eljards tobb mads teriileten is haszndlhat6. A kovetkezOkben par olyan
alkalmazds keriil bemutatdsra, ahol az on-line gamma-hattér kompenzilds a béta-mérést
eldsegiti.

A gamma-kompenzdlds nagyon hasonld algoritmus szerint mikoddik az Osszbéta-mérd
rendszerekben, ahol a feliileti szennyezettség szdmitdsa helyett a minta térfogati béta-
aktivitdsdnak a meghatirozdsa a cél. A mérés végrehajtdsdhoz 2 intelligens szcintillacids
tipusu detektor dolgozik egyiitt, egy alacsony hétterti méréhelybe integrélva.

Egyik mdsik alkalmazdsi teriilete a valtoz6 gamma-hdttér mellett torténd béta-mérési
algoritmusnak a kibocsétds ellendrzés. Ennek az alkalmazdsnak az ismertetése egy kdvetkezd
cikkben vérhato.

Feliileti szennyezettség meghatdrozasat végzd algoritmusok tobb alkalmazdsnak is az
alapjat képezik, ezéltal mind felderitési, mind laboratériumi analitikai célokra jol
hasznédlhat6ak. A lehetséges alkalmazasok kore az itt leirtakndl lényegesen szélesebb, jelen
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irds egy kis izelitot, betekintést adott a miiszerek belsé mikodésébe, illetve tovabbi fejlesztési
lehetdségeket is magédba foglal.

A mérési 0Osszedllitds tovdbbi mérési pontossdgot nyerhetne, ha minden mérés eldtt
etalonnal lehetne kalibraciot végrehajtani, esetleg automatikus mintavalté segitségével.
Tapasztalati mérések alapjan az adott helyszineken elsOsorban a gamma-hattérsugirzas
ingadozik, ezért jelentds mérési pontossag ettdl a megolddstdl nem vérhaté, valamint az
etalonokon végzett mérések egy év mulva sem tértek el szignifikdnsan.

A rendszer méréstechnikailag egyik gyenge pontja, hogy a Geiger—Miiller csdvel nem lehet
eldonteni, hogy az ismeretlen szennyez0désbdl szarmazd béta-sugirzds energidja mekkora,
ezért a felhaszndlonak elére ki kell védlasztani hdrom nuklid koziil, hogy melyhez tartozd
hatdsfok faktort haszndlja a miiszer, rossz nuklid védlasztis esetén a mérés pontossiga
jelentésen romlik, ennek a problémaénak a kikiiszobolése lehet egy fejlesztési irdny.
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Using the 186-keV peak for **°Ra activity concentration determination in Hungarian coal-
slag samples by gamma-ray spectrometry - The uranium isotopic abundance and the
P8U_22Ra secular equilibrium were studied in nine Hungarian coal slag samples by using a
low-background counting chamber and the related gamma-spectrometric measurement
system. The R activity concentration was measured based on the radon decay products
and also the **°Ra peak at 186 keV. Secular equilibrium existed in eight samples, whereas one
sample showed a slight disequilibrium. The direct and fast measurement using only the
186 keV peak was validated which can be used after measuring the uranium isotopic ratio
and verifying the *U-"*°Ra secular equilibrium. This method can be used to measure the
*2Ra content of high number of samples from the same geochemical background.

Uranium isotopic abundance, P8U_22Ra secular equilibrium, Building materials, Coal
slag

Alacsony hdtterii kamrdval és a benne lévé gamma-spektrometriai mérdrendszerrel az
urdnizotop-ardnyt és a **°Ra-**U kozti szekuldris egyensiilyt vizsgdltuk 9 erémiivi
salakmintdban. A **Ra meghatdrozdisa a radon lednyelemek és a *°Ra 186 keV-os csiicsa
segitségével tortént. Nyolc mintiaban fenndllt a szekuldris egyensily, mig egy minta enyhe
eltérést mutatott. A modszer lehetové teszi a rdadium gyors és direkt meghatdrozdsdt a
186 keV-os csiics segitségével, amely a természetes urdnizotop-ardny és a szekuldris
egyensuly fenndllisa esetén megfelelen haszndlhato. A médszer alkalmas nagyszdamii és
hasonlo geokémiai hdttérrel rendelkezd mintik rddiumtartalmdnak (226Ra ) meghatdro-
zdsdra.

Urdnizotép-ardny, ***U-"*°Ra szekuldris egyensily, Epitéanyagok, Szén salak

BEVEZETES

A kornyezeti mintdk mérése, a kis aktivitdskoncentracié értékek miatt, hatékonyabba tehetd
alacsony hatteri kamrdk alkalmazdsdval. A mérérendszer megfeleld bedllitasdval és
tesztelésével a kornyezeti mintdk szamos tulajdonsidgarél kaphatunk informéciét [1]. A
benniinket éré sugdrterhelés egyik lehetséges forrdsa az épitdanyagokban jelenlévd radio-
nuklidok (urdn és/vagy térium sor tagjai, “’K) gamma-sugdrzasa. Magyarorszigon a
20. szdzadi ipari tevékenység (pl.: banydszat, kohdszat, széntiizelésli erOmiivek) kovet-
keztében nagy mennyiségben keletkeztek kiilonboz6 melléktermékek és szennyezd anyagok,
amelyekben a technolégiai folyamatok soran felddsulhattak toxikus elemek és radioaktiv
izotopok is. Példdul a szén elégetése sordn a kiinduldsi dllapothoz képest jelentOsen
megndvekedett radioaktiv izotépok ardnya a keletkezett melléktermékekben (erdmiivi salak és
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pernye) [2]. Magyarorszdgon foként a Dundntili Kozéphegységben bédnydszott szenek
urdntartalma (és radiumtartalma is) nagyobb az orszdg mds részeiben banydszottakhoz képest
[3]. A mdsodik vildghdbord utin az erOmiivi salakot és pernyét nagy mennyiségben
hasznéltdk fel épitdanyagokban, épitdipari adalékanyagokban é&s térkitolt6- vagy
szigeteldanyagokban. A salakok és pernyék radioaktivitisa elsOsorban az elégetett szén
radioaktiv izotdp tartalmatol fligg, amelyek koziil legfontosabb az urdn és rddium izotépok
jelenléte. Noha a **°Ra meghatdrozisa jelenti a legnagyobb méréstechnikai kihivast, pontos
mérése elengedhetetlen, hiszen a *%Ra és lednyelemei az “¥U-sor leglényegesebb szegmensét
képviselik, tovdbba a rddium szdmos épitdanyag mindsitd indexben is jelen van. A legtdbb
kutatdsban a **°Ra és “*U kozotti szekuldris egyensilyt csupan feltételezik, de nem
tdmasztjdk ald mérésekkel. Ehhez hasonléan a mintdk urdnizotép gyakorisdgit sem
vizsgdljdk. Fontos megjegyezni, hogy az elemek eltéré geokémiai viselkedése [4], a radon
(nemesgéz) jelenléte [S] és a kiilonb6zd antropogén folyamatok (pl. erdmiivi égetés, [6]) mind
befolydsolhatjdk a szekuldris egyensily meglétét a teljes bomldsi sorban. Eppen ezért az
erémiivi melléktermékek gamma-spektrometriai vizsgalata kiilondsen érdekes kihivast jelent.

A kutatds célja alacsony hdtteri mérérendszerrel budapesti és ajkai salak mintdk
urdnizotdp-ardnyanak (PU-*U) és a radium és urdn kozti  szekuldris egyensuly
fennalldsdnak vizsgdlata, igy a 186 keV-os csucs segitségével torténd pontos radium
meghatdrozas bizonyitasa.

MODSZEREK

Meérorendszer

A vizsgilatokhoz az MTA Energiatudoményi Kutatdintézet neutronvezetd csarnokdban
1évo alacsony hétterti mérOhelyet hasznaltuk [1]. Az alacsony hatterti kamra falanyaga a IL
vildghdbord sordn felrobbantott Erzsébet hid anyagdbdl szdrmazik, igy mentes a légkori
atomrobbantdsok szennyezését6l. A kamra arnyékoldsa 15 cm vas, 5 mm 6lom és 1,5 mm
nagytisztasdgd vorosréz rétegekbdl dll ossze. Teszteléseink sordn azt tapasztaltuk, hogy a
kamra belsejében a 7-3150 keV-os tartomény beiitéseinek szdma 152-ed része a kamrin
kiviilinek. A mintdkat egy Canberra GR1319 tipusi (13%-os relativ hatdsfokd) HPGe
detektorral mértiik. Az adatgyljtést Canberra DSA-2000 digitdlis gamma-spektrométer
végezte. A GRI1319 HPGe detektort haszndlva a teljes mérési energiatartoményra
(7-3150 keV) vonatkozé spektrdlis héttér beiitésszdma 1,39 impulzus/s. A detektor
energiafelbontdsa 1,53 keV a 662 keV-os és 1,99 keV az 1332 keV-os csicsokon. Mivel
kornyezeti mintdkrél van szd, igy a mérési idok 65,5 6ra és 360 o6ra kozott mozogtak a
megfeleld statisztikai pontossdg elérése érdekében. A holtidé nem haladta meg egyik mérés
esetén sem a 0,05%-ot. A spektrumok kiértékelése Hypermet-PC szoftverrel tortént. A
kornyezeti mintdk alacsony aktivitisa miatt a teljes-energids hatdsfok meghatdrozasa kozeli,
kiterjedt geometridra tortént, amit EFFTRAN 1.2 [1, 7, 8] hatdsfok transzfer programmal
végeztiink. A program ismert, pontszerii és valddi koincidencidtél mentesnek tekinthetd
forrdsok hatdsfokanak mérésébdl, kordabbi Monte Carlo szimuldcidk eredményeinek
felhaszndldsdval hatdrozza meg az aktudlisan érvényes teljes-energia hatdsfokot. A radon
leanyelemek (*''Pb és *'“Bi) segitségével (a radium és lednyelemei kozotti szekuldris
egyensuly bedlldsa utdn, ami ~30 nap) meghatdrozhatdé a minta rddium aktivitiskoncent-
raci6ja. Ehhez radonra zart mintatartéra van sziikség, amit HDPE (nagystirtiségli polietilén)
felhaszndldsdval, sajat tervezéssel és gyartdssal valdsitottunk meg. A radonzirtsigot
fluorokarbon elasztomer (Viton) tomitégyliri alkalmazdsdval biztositottuk. A mddszer
tesztelésének részletes leirdsa Kis és munkatarsai [1] altal publikélt cikkben taldlhat6.
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Mintdk

Osszesen 9 salakminta (5 budapesti; 4 ajkai) begylijtésére keriilt sor kiilonbozd lakossagi
kérésre elvégzett felmérések sordn. A salak minden esetben térkitoltd anyagként volt jelen a
vizsgdlt régi épitésiti (>40 év) hdzakban a parketta alatt vagy a padldsokon. Az ajkai mintdk a
helyi szénbdnydkbdl szdrmazé szenek elégetésébdl szarmaztak, mig a budapesti salakok
esetében a forrds legtobbszor nem ismert, hiszen a szenek az orszdg szamos pontjardl
érkezhettek a fOvdrosba. A mintdk tomege 81 és 127 g kozott vdltozik, amelyet a
szemcseméret kiillonbozdsége okoz. A mintdkat a mintatartoba helyeztiikk, majd legaldbb.
24 napra lezértuk, igy létrejohetett a radon és lednyelmei kozti szekuldris egyensuly. A
mintatartokat minden esetben teljesen teletoltottiik a vizsgdlandé anyag konstans
geometridjdnak biztositdsa és légrés elkeriilése érdekében. Az egyszerliség kedvéért az
antropogén hatdsnak kitett erdmiivi salakot is a kdrnyezeti mintdk csoportjdba soroltuk.

226 235 . 238 . .
A ““Ra, “°U és ©°U meghatdrozdsa
222

A rddium meghatirozdsira két mddszer terjedt el. Az egyik esetben a radon (“““Rn)
lednyelemek ("Pb és *"'Bi) segitségével mérhetd a rddium [9]. Ehhez azonban sziikséges
30 napot varni a radon és a rddium kozotti szekuldris egyensuly bedlldsdig, tovabbd biztositani
kell az alkalmazott mintatarté radonzartsagit és a benne lévé minta homogén eloszldsat [5].
Igy ez a médszer komplikalt minta elékészitést igényel [4].

A mdsik moédszer a rddium kozvetlen mérésén alapszik, amely a 186 keV-os csucs
segitségével kivitelezheté [10]. Ebben az esetben nem kell 30 napot virni a lezdrast6l a
mérésig és nem sziikséges radonzart mintatarté alkalmazasa sem. Azonban ezen az energidn a
U fel nem bonthat6 spektralis interferencidt okoz a leggyakrabban rendelkezésre all6
detektorok esetén. Ahhoz, hogy ezen az energidn a rddiumot kelld pontossiggal meg lehessen
hatdrozni, két feltétel egyiittes teljesiilése sziikséges: az U és az Z*U aktivitds (vagy izotdp)
ardnyanak ismerete, valamint a **°Ra és az >**U kozti szekuldris egyensiily fennéllsa.

A mintdk **U aktivitdsanak meghatdrozdsa a #4mpa 1001 keV-os vonaldnak felhaszni-
lasdval lehetséges. Annak ellenére, hogy ennek a csicsnak kicsi az intenzitdsa, kell6en
alacsony hatteret alkalmazva — a minta viszonylag nagy urdn aktivitiskoncentricidja
(>100 Bq/kg) esetén — megbizhatéan hasznidlhat6. Amennyiben ezen az energidn mért
értékeket a radon lednyelemek értékeivel dsszehasonlitjuk, a szekuldris egyensily, tovdbba a
186 keV-os cstics alkalmazdsa is tanulmanyozhatd.

A szdmoldsok sordn a **"Pa, **°Ra, *'*Pb és *"*Bi izotépok legerdsebb és lehetdleg
interferenciamentes vonalait haszndltuk (1. tdbldzat). Amennyiben egy masik cstdcs altal
okozott interferencia nem elhanyagolhat6, tigy azt is figyelembe vettiik. A *'*Pb és *'*Bi
vonalai koziil csak azokat haszndltuk, amelyek esetében a szdmolt aktivitiskoncentrcié érték
egy szigma standard szérdshoz (16) tartoz6 bizonytalansidga <5%.

1. tablazat. A szamitdsokhoz haszndlt gamma-vonalak adatai [11, 12]

) Gyakorisag o L. Gyakorisag
Energia 1 \lid  (eammasiop | SPekualis o Bomldsi 100
(keV) bomlds) interferencia sor (2) bomlds)
186211  **Ra 3,55 2y 2y 57,2

241,997  *“pp 7.26 nincs ill. elh..
295224  Ypp 18.41 210y B8y 79
351,932 Ypp 35,60 2ig; B35y 13
609312  *“Bi 45.49 nincs ill. elh.
665,453 2l4B4 1,53 nines ill. elh.
768,356  *'“Bi 4,89 nincs ill. elh.
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) Gyakorisag o , . Gyakorisag

Energia  \rilid  (gammasioo | Opekuwdlis o Bomldsi 0100

(keV) ) interferencia sor (2) )

bomlas) bomlas)

806,174 214B; 1,26 nincs ill. elh.
934,061 214 3,10 nincs ill. elh.
1001,026  23*mpy 0,84 nincs ill. elh.
1120,287  *“Bi 14,91 nines ill. elh.

1155,19  2YBi 1,64 nines ill. elh.

123811 2l4B4 5,83 nines ill. elh.

128096  *“Bi 1,44 nincs ill. elh.
1377669  2Y“Bi 3,97 nincs ill. elh.

1401.,5 2l4B4 1,33 nines ill. elh.

1407,98 2l4Bi 2.39 nincs ill. elh.
1509,228  *“Bi 2.13 nines ill. elh.

1661,28 24Bi 1,05 nincs ill. elh.
1729,595  “Bi 2.84 nincs ill. elh.
1764,494  *“Bi 15,31 nincs ill. elh.

184742  YBi 2.03 nines ill. elh.

2118.55 2144 1.16 nines ill. elh.

220421 24Bi 4,91 nincs ill. elh.

244786  *“Bi 1,55 nines ill. elh.

elh.: elhanyagolhat6

EREDMENYEK ES DISZKUSSZIO

A vizsgilt mintdkban 1c hibahatdron beliill természetes aktivitdskoncentracié ardnyt
mértiink a két urdn (*°U és 2*U) izotdpra (2. tdbldzat), amely értékek jo egyezést mutatnak az
irodalmi adatokkal (0,0462; [13]). A kapott eredmények alapjin az Osszes mintdra

haszndlhat6 a természetes urdnizotép aktivitdskoncentracid arany.

2. tabldzat. A mintdk uréan aktivitdskoncentraci6 értékei (*°U és **°U)

Mintanév Tomeg (g) Auyass/Auasg + (%) +
Bpl 104,5 0,0569 21,7 0,0123
Bp2 81,6 0,0488 7,6 0,0037
Bp3 92,6 0,0560 11,9 0,0067
Bp4 105,7 0,0443 10,8 0,0048
Ajkl 127,1 0,0462 7 0,0032
Ajk2 91 0,0425 6,8 0,0029
Ajk3 94,4 0,0460 6,4 0,0030
Ajk4 114,6 0,0483 12,3 0,0060
Ajk5 85,5 0,0471 7 0,0033
Suly. atl. Budapest 0,0496 17 0,0085
Sily. atl. Ajka 0,0455 9 0,0041
Suly. 4tl. Ossz. 0,0466 6,4 0,0030

Stly. 4tl.: stlyozott dtlag

A radon lednyelemekbSl meghatirozott radium és a ***™Pa 1001 keV-os csticsabdl
szamitott urdn aktivitdskoncentraciok osszevetése a szekuldris egyensuly fenndlldsat mutatta a
vizsgalt salakmintdk nagy részében (1. dbra). Ez azt jelenti, hogy a vizsgalt mintdkban a
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rddium megfeleld korrekcidkkal a 186 keV-os csiics beiitésszamabdl is meghatdrozhat6.
Ellendrzésképpen a radon lednyelemekbdl és a 186 keV-os csicsbdl meghatdrozott rddium

aktivitiskoncentracidkat is 0Osszehasonlitottuk (2.

egyezéseket mutattak.

abra),

amelyek hibahatdron beliili

4000 -
(Ba’kg) Ajk3
=3 - Ajk2
o Ak St
] Ak L
3
Y 500 Bp2sm”
o Bp3//’
© = + Pb-U
N Ajk4 a5 Bp4
o g x Bi-U
Bp1 .-~ oy
i f : 1:1
50 ko~ -
50 500 4000
U-238 (Pa-234m) (Barkg)

1. dbra. A **™Pa 1001 keV-os csticsabdl meghatdrozott ***U aktivitaskoncentraciok
osszevetése a radon lednyelemekbdl szdmolt **°Ra aktivitdskoncentraciékkal.

4000 —
(Barkg) A3,
o AjK2
S _ A% A5
o 8 Ajk1
¥ 500 f _ % Bp2
3 03,
o ¥ Bp4 + Pb-Ra
Q /,/ Ajk4 x Bi-Ra
N Bp1- 1
© _ A .
14 PR
50 L= '
50 500 4000
Ra-226 (186 keV) (Ba’kg)

2. abra. A 186 keV-os csticsb6l meghatirozott 2%Ra aktivitdskoncentracidk dsszevetése a
radon lednyelemekbd] szdmolt **°Ra aktivitaskoncentraciokkal,
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Mivel a rddium sajit csicsdbol szamolt értékek is alkalmasak a salakmintdk rddium
aktivitdskoncentraci6inak meghatdrozdsara, igy nem kell 30 napot varni a rddium és ledny-
elemei kozti szekuldris egyensuly bedlldsdig, a mérés azonnal elvégezhetd.

Az erbmiivi melléktermékekben a **°Ra és **U kozti szekuldris egyensulyt ritkdn
tanulmanyozzdk. A fenndlldsa els6sorban a szén geokémiai kdrnyezetétdl és a benne 1€vo
radium és urdn megkotddésétdl, dsvanyos Osszetételétdl fiigg. Ezek az elemek szerves és
szervetlen modon is kapcsolédhatnak a szénhez, amely nagymértékben meghatirozza
illékonysdgukat [14]. Példaul a szénben dsvanyos formdban az urdn oxidos uraninitként (UO>)
vagy szilikatos koffinitként (USiO.) lehet jelen [15, 16]. Az oxidos forma az égetés sordn
mobilizdlja (vaporizdlja) a szénben 1év6 urdnt, mig a szilikdtos forma nagy valdsziniiséggel
helyben (olvadék fizisban) marad. A masik lehetdség, hogy a rddium nem tudja elhagyni a
szilikatos olvadék fazist az égetés sordn és egyiitt marad az urdnnal a salakban. A legtobb
vizsgdlt salakminta kapcsdn arra a kovetkeztetésre jutottunk, hogy a rddium és urdn
valészinlileg azonos dsvdnyi kornyezetben van jelen, amely az égetés sordn nem valtozik
meg, igy a szekuldris egyensily is fennmarad. Statisztikus eltérés figyelhetd meg a radon
lednyelemekb6l meghatdrozott rddium  aktivitiskoncentrdci6 és az  urdnaktivitds
koncentricidja kozt az Ajk2-es mintdban (1. és 2. dbra). Ennek oka a két elem eltérd
geokémiai viselkedése, az adott kazdn égetési mechanizmusa és az adott szén sajdtos fizikai
és kémiai tulajdonsdgai lehetnek [15, 16]. Egyes irodalmi adatok alapjdn a szenekben eleve
nincs szekularis egyensilyban a rddium és az urdn [15, 17], mig Karangelos és munkatarsi
[16] egyensulyt mutattak ki az &ltaluk vizsgdlt szenekben. A kérdés megvdlaszoldsihoz
tovdbbi geokémiai vizsgdlatokra van sziikség, azonban az kijelenthetd, hogy gamma-
spektrometriai mddszerrel egyértelmlien tanulminyozhaté a rddium és az urdn kozti
szekuldris egyensuily erdmiivi salak mintdkban.

A kapott aktivitdskoncentracidk alapjan (98+5 — 31524144 Bq/kg) a vizsgdlt hidzakban a
salak épitéanyagok a vildgitlagndl (50 Bq/kg [18]) szignifikdnsan nagyobb értékeket
mutatnak, amely felhivja a figyelmet az egykori ipari régiok és a kikeriil6 szennyezdanyagok
vizsgdlatdra, tovdbba az épitdanyagokban taldlhaté radionuklidok minél pontosabb és
lehetbleg gyors meghatdrozdsanak és mindsitésének fontossigéra.

KONKLUZIO

Az P°U-2®U aktivitaskoncentrécié ardny és a *%Ra és PPU kozti szekuldris egyensuly
vizsgédlatit végeztiik el salak mintdkon annak felderitésére, hogy a *2°Ra 186 keV-os csiicsa
hasznélhat6-e a rddium pontos meghatdrozdsara az ) interferencidja mellett. A két feltétel
igazoldsa lehetdvé tette a rddium 186 keV-o0s csicsabdl torténd pontos és gyors mérését. Az
urdn és rddium kozti szekuldris egyensuly hidnya, ill. fenndlldsa részben ismert geokémiai
folyamatok fiiggvénye. A mddszer kiilondsen eldnyds lehet nagy mennyiségii minta vizsga-
lata esetén, ugyanis az azonos geokémiai kozegbdl szirmazé mintdknak csak egy szelektalt
csoportjan sziikséges a ,,30 napos” mérés elvégzése, mig a maradék mintdkon a radium
mérése a 186 keV-os csucs alapjan torténik.

A felkérésre elvégzett mérések jelzik a lakossdg érdekl0dését a beltéri kornyezetben
taldlhatd potencidlis szennyezd forrdsok megismerése irdnt. Magyarorszag teriiletén ma is
szdmos olyan, régi épitésii lakéhazat taldlhatunk, ahol er6dmiivi salakot és pernyét tartalmazo
épitbanyagot vagy szigeteldanyagot haszndltak fel. Az elvégzett vizsgilatok alapjan a
mérdérendszer alkalmas kis aktivitdsi kornyezeti mintdk radioaktivitdsdnak részletes és pontos
meghatdrozasara. Ennek kovetkeztében a mérendd mintdk kiterjeszthetOk mds természetli —
pl talaj és valyog — mintdk mérésére is.
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