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RADIOAKTIV HULLADEKOK KOMPLEXKEPZ(O TARTALMANAK
HATASA A KOTOANYAG SZERKEZETERE ES
KIOLDHATOSAGARA
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A kézirat beérkezett: 2024. februar 13.
Kozlésre elfogadva: 2024. februar.22.

Investigation of the structure of cement stone matrices related to the final disposal of
radioactive waste — One of the most common conditioning methods for low and intermediate
level radioactive waste is cementation, in which the waste is immobilized in a solid matrix. The
macroscopic properties of the matrix materials are directly related to their porous structure,
the slightest change of which can significantly influence the applicability possibilities. In our
study, we investigated the structural changes during the interaction of cement binders of
different compositions with water by liquid phase nuclear magnetic resonance (NMR) methods
and the sorption properties of the binders by leaching experiments.

Keywords - NMR, cement, rehydration, diffusion, pore structure, leaching

A kis és kozepes aktivitasu radioaktiv hulladékok egyik leggyakoribb kondiciondldsi
eljarasa a cementezés, mely sordan egy szilard matrixban immobilizaljak a hulladékot. A
mdtrixanyagok makroszkopikus tulajdonsdgai kozvetlen osszefiiggésben dllnak a
porusszerkezetiikkel, melynek mar kisfoku megvdltozdasa is jelentosen befolydsolhatja az
alkalmazhatosagot. Munkank sordn kiilonbozo osszetételii cement alapu kétoanyagok vizzel
valo kolcsonhatdasara bekiovetkezo szerkezetvaltozdsat vizsgaltuk folyékony kozegii mdagneses
magrezonancidas (NMR) modszerekkel, valamint a koétéanyagok szorpcios tulajdonsdgat
szabvanyszerinti kioldhatosagi vizsgalatokkal.

Kulcsszavak — NMR, cement, rehidratdcio, diffuzio, porusszerkezet, kioldhatosag
IRODALMI BEVEZETO

Napjainkban az egyre ndvekvd energiaigényeknek legfeljebb csak 20 szazalékat képesek
fedezni a kornyezetbarat megujuld energiaforrasok, valamint az intenziv energiatakarékossagi
iranyzatok. A nuklearis energiatermelés nagyrészt mentes a jelenleg elterjedt hagyomanyos
energiatermelési modok karos hatasaitol és alkalmas nagymennyiségili energia eléallitasara. Az
energiatermelés soran az atomerOmu mukodése, leszerelése kozben, magéban az atomerémi
tizemben, s6t a radioaktiv izotopok kiilonbozd egyéb felhasznalasi teriiletén is szamos hulladék
keletkezik [1-3]. A radioaktiv hulladékokat veszélyességi szintjiiktdl fiiggden kis, kozepes ¢€s
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nagy aktivitasu hulladékokként csoportosithatjuk, melyek kezelése és elhelyezése ennek
megfelelden kiillonb6z6 modon valodsithatd meg. A kis és kdzepes aktivitasti hulladékok
leggyakoribb kondicionalasi eljardsa a cementezés, mely sordn egy szilard matrixban
immobilizaljadk a radionuklidokat gy, hogy azok kijutasat a kornyezetbe hosszitavon
megakadalyozzak [2-6]. A technoldgia alapanyaga a portlandcement, mely szervetlen
kristalyos anyagok keveréke [4]. A szaraz cement vizzel keverése soran kiilonb6zo hidratacios
termékek keletkeznek, melyek kozt a f6 fazisok a kristalyos portlandit (Ca(OH)») és az amorf
kalcium- szilikét-hidrat gél (CSH gél, 1,7 CaO* SiO>* x H20) [2,4]. Ezek teszik ki a cementkd
tomegének kozel 80%-at, melyek mellett kisebb mennyiségben aluminium-, vas- ¢és
szulfattartalmu fazisok is kialakulnak [4]. A hidrataciot kovetden az elparolgd viz helyén egy
heterogén porusos szerkezet marad vissza, melyben a kdvetkezd porusok kiilonithetdk el: intra
CSH réteg porus (d= 0,5- 1,8 nm), inter CSH gél porus (d= 2- 10 nm), kapillaris porus (d= 20
nm- 1 pm) és légpoérus (um- mm-es nagysagrend) [8-10]. A cementkd hidratalt fazisai szdmos
lehetdséget biztositanak az oldott formdban jelenlévd radionuklidok megkotddési reakcioihoz,
tobbek kozt a feliileti adszorpciohoz, beépiiléshez vagy a szilard oldat képzddéshez [4-6]. A
leghatékonyabb szorpcios tulajdonsaggal a CSH gél rendelkezik, mely nagy fajlagos
feliiletének (~148 m?*/g) kdszonhetden lehetéséget ad mind a kationok, mind az anionok
megkotésére [4]. A portlandit fajlagos feliilete (~6 m?/g) bar sokkal kisebb a CSH géléhez
képest, azonban a feliiletén taladlhaté hidroxilcsoportoknak kdszonhetden képes az erdsen
kotédé fémionok vagy anionok szorpcidjara. [4] A radioaktiv hulladékok tobb tipusa is
tartalmaz '3’Cs izotopot, mely egyik legjelentdsebb kdzepesen hosszi felezési idejii hasadési
termék. A cézium szorpcidja foként a cement CSH gél fazisan megy végbe, amit jelentdsen
befolyasol a kompetitiv ionok jelenléte (pl.: Ca, Na, K) és a cement Osszetétele (Ca/ Si aranya)
[4-6].

A cement hulladék-kondicionalasra val6 felhasznéldsa szempontjabdl fontos a szorpcids
tulajdonsagok javitasa, amely kiilonbozé adalékanyagok (pl. mesterséges szilikatok,
komplexképzd anyagok) hozzdadasaval érhetd el. A metakaolin, mint mesterséges szilikat,
puccolanos ¢és hidraulikus tulajdonsagainak kdszonhetéen képes a cement hidratacidja soran a
portlandittal reagalni ¢s a CSH gélhez hasonld hidratacios terméket képezni, mely egyrészt
javitja a cement szerkezetét, kedvezden valtoztatja a CSH gél Ca/ Si aranyat, tovabba képes
semlegesiteni a radioaktiv hulladékok savas komponenseit [6,7]. A dekontamindlds soran
gyakran alkalmaznak komplexképz6 anyagokat (pl. citromsav, oxalsav, Na>-EDTA), melyek
igy a radioaktiv hulladékban is jelen lesznek. Ezek az adalékok és a képzodott komplexek
kémiai kolcsonhatasba 1éphetnek a cementhidratacids termékekkel, és igy moddosithatjdk a
kialakult cementkompozit feliileti tulajdonsagait ¢és szerkezetét [11]. A kotdanyag
Osszetételének akéar kismértékli valtoztatdsa is jelentds hatdssal lehet annak porusos
szerkezetére, mely szignifikdnsan befolyasolhatja tobbek kozt a kotdéanyag permeabilitasat,
szorpcids ¢és mechanikai tulajdonsagait. Ezek a paraméterek Iényegesek a kotdanyag
alkalmazasanak szempontjabol, ezért a szerkezet jellemzése, a cement vizes kozegl
viselkedésének vizsgalata elengedhetetlen.

A porusos anyagok vizzel vald kdlcsonhatasanak egyik leghatékonyabb vizsgalati modja a
magneses magrezonancian (NMR) alapuld moddszerek, melyek a standard kioldodés
vizsgélatokat sikeresen kiegészithetik a viz mozgékonysidganak ¢és a hidratacid hatdsara
kialakult szerkezetnek a jellemzésével. A modszerek alapja, hogy a vizmolekuldkban talalhato,
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magneses dipolusmomentummal rendelkezd hidrogén atommagok (protonok) degeneralt
energiaszintjei magneses térben felhasadnak, és elektromégneses sugarzassal (radidfrekvencia
tartomany) gerjeszthet6k (Zeeman—hatas). [12] Az NMR relaxometridas mérések soran a
mintaban 1évd protonok magneses spinjeinek a gerjesztést kovetden az eredeti allapot felé valo
e-ad résznyi visszatérésnek az idejét, az un. relaxacios idéallandojat (77 vagy T>) hatarozzuk
meg. Ezen iddallandok ismeretében megkiillonboztethetdk a mintaban talalhatd eltérd
mobilitasu viztipusok, meghatarozhat6 adott viztartalomnal a feliileti és poruskitolto viz aranya,
ennek véltozasa a viztartalommal, vagy akar a poérusméret is a nm-es mérettartomanyban [11-
14]. A relaxéacios iddallandok iddébeli valtozasanak kovetése pedig lehetdséget ad olyan
NMR diffuziometria segitségével meghatarozhatd a viz sajatdiffuziés (Brown-mozgas)
egylitthatdja, melynek értéke jelentdsen fiigg a folyadék rendszeren beliili elhelyezkedésétdl,
hiszen egy zart térben a részecskék diffuzioja gatolt lehet. Magneses inhomogenitast tartalmazo
mintdk esetén a paramagneses részecskék relaxalo hatasa miatt a hagyomanyos modon nem
vizsgalhato a diffuzio. Ilyen rendszerek jellemzésére alkalmas az ugynevezett H>O— D>O csere
diffuzios technika, mely alapja az, hogy a konnyt vizzel (H20) telitett mintat nehézvizbe (D20)
helyezve kovetjiik a protonjel intenzitdsanak valtozasat a mintan beliil, ebbdl kovetkeztetve a
folyadék mozgasara a porusrendszerben [16-19].

Munkank célja, hogy kiillonb6z6 NMR relaxometrias technikék és az ICP-MS elemanalitikai
modszer egylittes alkalmazasdval megéllapitsuk a modell cementalt hulladékcsomagokban
kioldhatdsagara, valamint a kdtéanyag szerkezetére. A kisterit NMR modszerek segitségével a
cement probatestek szerkezetét vizsgaljuk: lathatjuk a komplexképzok hatdsat
porusszerkezetre, képet kaphatunk a kioldodas folyaman bekdvetkezo szerkezeti valtozasokrol
¢s meghatarozhatjuk a viz sajat diffuzids egyiitthatdjat is a cementmatrixban. A mintdk ASTM
C 1308-08 szabvany szerinti gyorsitott kioldodéas vizsgalata és a kioldott fazis ICP-MS
elemanalizise pedig a '**Cs modellion kétdanyagon beliili mozgasarél és a komplexképzok
kioldodast befolyasold hatasardl adnak informaciot. Az NMR vizsgéalatok sordn meghatarozott
szerkezeti jellemzok ismeretében pedig komplex modon értelmezhetdk a vizsgalat soran kapott
elemkioldodasi profilok.

KISERLETI KORULMENYEK

Mintakészites

A cement probatestek 80% portlandcement (CEM 1 42.5 N), 20% metakaolin (KM60) ¢és
~0,5 viz/cement (V/C) tényezdnek megfeleld mennyiségii folyadék adagolasaval késziiltek. A
folyadék a viztipusok azonositasa és a diffuzios mérések esetén desztillalt viz volt, mig a tobbi
vizsgalathoz a probatestek az alkalmazas koriilményeit modellezd savas kémhatasu modelloldat
felhasznalasaval késziiltek. A modelloldat 0,5:0,5:3,5:3,3 mdlaranyban tartalmazott HNOs3 -t
(65%, VWR, a.r.), KOH-t (Molar, a.r.), NaOH-t (Molar a.r.) és borsavat (Molar, a.r.).
Kiilonb6z6 koncentracioban (2 — 20 g/l) komplexképzdoket is adtunk az oldathoz 1:1:1
tomegaranyban: citromsavat (VWR, Reag. Ph. Eur.), oxdlsavat (Molar, a.r.spec.), Na,-EDTA-
t (Molar, puriss). Ezek mellett radioaktiv izotépokat modellezd ionok (2,45 mmol/l CsNOs3,
5,47 mmol/l Ni(CH3COO),-4H>0, 2,24 mmol/l Nd(NO3)3-6H>0, 2,53 mmol/l KI, 90,61 mmol/I
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KCl, 0,19 mmol/l NH4ReOs) is keriiltek az oldatba. A homogenizalt cement pasztat hengeres
ont6formakba (2*0,6 cm) Ontdttiik, majd 28 napon keresztiil 20°C-on, 100%-os pératartalom
mellett érleltiik. A megszilardult mintdkat a vizsgalatokhoz monolit vagy tort formaban
hasznaltuk.

NMR Relaxometria

Az NMR relaxometrias vizsgalatokhoz a cement mintdkat legalabb harom napon keresztiil
aztattuk ioncserélt vizben, majd egy 10 mm-es NMR cs6be helyeztiik. A mérések egy 20 MHz-
es kisterli NMR késziilékkel (Minispec Bruker mq20) szobahdmérsékleten (25°C-on) torténtek,
CPMG impulzus szekvencia alkalmazasaval. A vizsgédlatokhoz 0,08 ms-os ekho6idét és 0,5- 1
s-0s varakozasi 1ddt alkalmaztunk. A kapott exponencidlis gorbéket inverz Laplace
transzformécioval, a Matlab szoftver alatt fut6 MERA (Multi Exponencidlis Relaxacios
Analizis) programmal, valamint a legkisebb négyzetek mddszerén alapuld Origin programmal
illesztettilk. A kotOanyag aztatds hatdsara bekovetkezd szerkezetvaltozasat repetitiv
relaxometrids mérésekkel kovettiik 368 oran keresztiil, mely sordn a fentiekben leirt modon
adott id6kozonként meghataroztuk a transzverzalis relaxacios idéallandokat (77).

H;0 — D;0 cserediffuzio

Az NMR diffuziometrias méréshez egy hengeres geometriaju, vizzel késziilt portlandcement
mintat és egy 20% metakaolin tartalmi kompozitot valasztottunk (~20 mm magassagi, 6 mm
atmérdjii). A mintdkat tobb napon keresztiil desztillalt vizben aztattuk, majd 10-szeres (o = 10)
feleslegli nehézvizbe helyeztiik, melynek a kémhatasat (pD~13,8) elbtte cc. NaOD segitségével
a cement porusait kitoltd viz pH-janak megfelelden bedllitottuk. A mérés soran az id6
fiiggvényében FID méréseket végeztiink 500 scan felvételével és regisztraltuk a mintan beliil
elhelyezkedd viz mennyiségét, melyhez az egyes scan-ek kozotti varakozasi idét ~0,1 s-ra
allitottuk. Az eredményként kapott multiexponencialis gorbét a J. Crank altal levezetett
matematikai modellel illesztettiik [4].

Gyorsitott kioldodas-vizsgalat

A bevitt modellionok koziil a '3’Cs-t modellezd inaktiv '**Cs kioldhatésagat az ASTM C
1308-08 szabvany szerinti gyorsitott kioldodasi kisérlettel vizsgaltuk: a megszilardult, hengeres
geometridju, 0-20 g/l komplexképzo tartalmu cement testeket 90 ml desztillalt vizbe aztattuk
11 napon keresztiil (7= 25°C). Az aztatas soran 14 alkalommal, meghatarozott 1d6k6zonként
cseréltiik az aztato kozeget (2, 5, 17, 24, 48, 72, 96, 120, 144, 168, 192, 216, 240, 264 ora). Az
oldatok egy részét kivettiik elemanalitikai célra és HNOs-val tartositottuk. Az elemanalitikai
vizsgalat el6tt az oldatokat 0,45um-es celluloéz- acetat sziirdmembranon szlrtiik. A kioldott
133 Cs mennyiségének meghatdrozasa Agilent 7500 ICP-MS késziilékkel tortént. Belsé
standardként 200 pg/l In oldatot hasznéltunk. A mintakbdl kioldott cézium mennyiségét a tiszta
cementbdl kioldott mennyiség figyelembevételével hatdroztuk meg. A mintakészités soran
bevitt cézium mennyiségének ismeretében meghataroztuk a cézium inkrementalis (/FL) ¢és
kumulativ kioldodasi arany 1dofiiggésébdl az ASTM C 1308-08 szabvany szerint kiszamithato
a modellion effektiv diffuzios egyiitthatoja. A kioldodéas-gorbéket a legkisebb négyzetek
modszerével illesztettiik (Origin, Excel).
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EREDMENYEK
1. Kotéanyagok szerkezeti jellemzése — NMR relaxometria
1.1.Viztipusok azonositasa portlandcement esetén

A cementkd vizzel valé kdlcsonhatdsainak vizsgalatdhoz sziikséges tisztaban lenniink azzal,
hogy a viz milyen forméaban van jelen a szilard szerkezetben. A viztipusok azonositdsara
alkalmas modszer az NMR relaxometria, mellyel a pordzus struktirdban elhelyezkedd viz
transzverzalis relaxacios idejét (72) mérjik [14,15]. Ha a vizmolekula a szilard részecske
feliiletéhez, vagy a poérusok falahoz kotddik, akkor a mozgasa korlatozottabb lesz, a szilard
1d6t (72s) mérhetiink. Ha a viz a porus falatol tavolabb helyezkedik el, esetleg tombfazisban
van, akkor relaxacios ideje hosszabb lesz (72), értéke kozelithet a szabad viz relaxécios
idejéhez [13]. Gyors cserefolyamat esetén a rendszer teljes relaxéacioja a kovetkezd egyenlettel
irhato le:

1 V. 1 %4 1
—=3x—+2x— (1)
T, 14 Tys 14 T2p

ahol V; a feliileti viz térfogata, V', a tombfazisban 1év0 viz térfogata, V" a teljes térfogat, 72 a
feltileti viz, T2, a tdmbfazisban 1€vd viz relaxacids ideje [13]. Amennyiben a rendszeriinkben
tobb kiilonbozd viztipus taldlhatd, akkor a kapott csokkend gorbe tobb exponencidlis tag
Osszegeként értelmezhetd. A cementkd mintak esetén ezeket a transzverzalis relaxacids idoket
kaptunk. Az 1. Abra a tiszta cementkd minta eloszlasgorbéjét mutatja, amely készitésekor
komplexképzo6t és modellionokat nem alkalmaztunk. Ezt hasznaltuk a viztipusok azonositasara
¢s azok mennyiségi aranyainak meghatarozasara [15]. A gérbék maximumaibol lathato, hogy
négy kiilonbozo relaxacios tartomanyt tudtunk elkiiloniteni, melyek négy viztipusnak felelnek
meg: kis 7> értéknél a kotottebb vizet lathatjuk, mig a nagyobb 77 relaxacids id6 a mobilisabb
viztipusokhoz tartozik. A maximumok teriiletének ardnya jol tiikkrozte az irodalmi
térfogataranyokat, igy ez alapjan be tudtuk azonositani az egyes térrészeket kitoltd viztipusokat:
intra CSH réteg viz (7> = 0,5-0,6 ms), inter CSH g¢l viz (7> = 1-5 ms), kapillaris viz (7> ~ 20
ms) [9,13,14]. A cementre jellemzd nagyméretli Iégporusokat ezzel a mddszerrel nem latjuk. A
viztipusok ismeretében konnyebbé valt a tovabbi eredményeink értelmezése, valamint az
Osszetételiikben eltérd cementkovek 0sszehasonlitasa és a bekovetkezd valtozasok vizsgalata.
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1. Abra: A hidratalt portlandcement szerkezetének sematikus abrazolasa (a) és a vizsgalt
tiszta portlandcement 7> relaxacids id6 eloszlasa (b)

1.2. A hozzaadott komponensek hatasa a cement alapu kétéanyagok relaxdcios
tulajdonsagaira

Vizsgaltuk a kotdanyagokhoz hozzaadott komplexképzOk, valamint a modellionok
jelenlétének hatasat a cement relaxéacids tulajdonsdgaira, melybdl kovetkeztettink a
szerkezetben végbemend valtozasokra. A 2. Abrdn lathatok a tiszta cement esetén bemutatott
viztipusok: intra CSH réteg viz (7> = 0,1-1 ms, z61d), inter CSH g¢l viz (7> = 2-10 ms, sarga),
kapillaris viz (7> ~ 20 ms, kék). A tiszta cement mintahoz képest a komplexképz6 tartalmu
mintak esetén a relaxacidos domének pozicidja minimalisan valtozik, mig az egyes doménekhez
rendelhetd csticsok szélesebb relaxacios ido tartomanyt fednek le. Az inter CSH gél porus
tartomanyban a tiszta cement esetén latott két relaxaciés domén dsszeolvad. Ezek a valtozasok
valésziniileg a paramagneses tulajdonsagu ionok relaxéaciot gyorsitdé hatasanak, valamint a
20%-ban hozziadott metakaolin szerkezetjavito, tOomoritd hatasanak tudhat6é be. A
a kapillaris porusokhoz rendelhetd csucs relativ mennyisége lecsokken a masik kett6hoz képest.
Osszegezve azt mondhatjuk, hogy a hozzidadott komponensek nem okoznak jelentds valtozast,
karosodast a kdtdanyag porusszerkezetében.

http://www.elftsv.hu/svonline 6



http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

Sugdarvédelem XVIL évf. (2024) 1. szam 1-14

Intra CSH Inter CSH  Kapilldris
réteg porus gél pdrus pérus

0.1 1 10 100
T, (ms)

2. Abra: Kiilonboz6é komplexképzé koncentracio mellett késziilt cement alapu kotéanyag
T> relaxacios 1d6 eloszlasai, az egyes porusokhoz rendelhetd viztipusok jelolésével.

2. A cement alapu kiotéanyagok kioldhatosagi tulajdonsdagai
2.1. A kioldddas soran bekovetkezd szerkezeti valtozadsok - a rehidratacio

A radionuklidok kioldhatésaga egy hulladékmatrixbol jelentésen fligg az izotdp és a
kotéanyag kozotti kdlesdonhatdsokon til a kdtdanyag porusos szerkezetétdl is, hiszen az izotop
kotdanyagok érdekesnek bizonyulnak ilyen szempontbdl, mert a megszilardult cement széles
mérettartomany, osszetett porusszerkezettel rendelkezik. Rdadasul ez a szerkezet minimalisan
valtozhat, ha a kétéanyag vizzel érintkezik, mely folyamatot rehidratacionak neveziink [15]. A
mérések soran észrevettiik, hogy a 7> relaxaciods idéeloszlasok valtozast mutatnak attdl fiiggden,
hogy a cementminta hdny napja all vizben, igy ezt a folyamatot is vizsgaltuk egy 10 g/l
komplexképzd koncentracid mellett késziilt minta esetén 15 napon keresztiil, 12 6ranként (3.
Abra). Azt tapasztaltuk, hogy 2 nap alatt t5ltddnek fel a szaradas hatésara vizet vesztett CSH
réteg porusok, melyhez tartozo 7> relaxacids idéérték ezt kovetden stabilizalodik. A CSH gél
porusokhoz rendelhetd tartomanyban a jellemzd 7> domének poziciojukat tekintve a folyamat
soran szornak. A kapillaris porusokhoz rendelhetd 7> értékek minimalisan nének. A domének
szorasat egyrészt magyarazhatja az aztatds hatasara bekovetkez6 modellionok kioldodasa,
melyek relaxéaciot befolydsold hatdsa a folyamat soran eltérd lehet. Masrészt pedig a
rehidratacié hatésara felt6ltddoé és megduzzadd CSH gél valtozasa, valamint a CSH gélt és a
kapillaris porusokat kitoltd vizdomének kozotti csere okozhatja.
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T, (ms)

3. Abra: T> relaxacios 1d6 eloszlasanak valtozasa az aztatas idejének novelésével
2.2. Viz mozgasa a kioldodas soran — NMR diffuziometria

A viz kotéanyagon beliili mozgasanak vizsgalatat szamos tényezé megneheziti, melyeket az
ugynevezett H>0-D:0 csere diffuzidos technika segitségével kikiiszobdlhetiink, igy
meghatarozhatova vélik a viz diffuziés egylitthatoja akar egy 3 (m/m)% vasat tartalmazd
mintdban is. A mérés sordn egy ,,relaxacios sziird” segitségével csak a cement matrixban 1€vo,
rovid relaxacios ideji H>O protonjait detektaljuk [15,16]. A mért jel intenzitdsa idOben
folyamatosan csokken a cementkovet koriilvevd nehézvizzel torténd cserefolyamat
kovetkeztében. A kapott exponencialis gorbét az alabbi matematikai modellel illesztettiik, ahol
a henger palastja (Ce) és alaplapja (Cps) menti diffuzios folyamatok tobb exponencidlis
szorzataként szerepelnek:

C" = CpsCeyr = B0 i oxp (—Dypi ) X B0 ot exp (— Dy )

+ataZp? +4a+a?p}

)

crer

hibafiiggvény négyzetgyok értékei, D, a viz dlffuzms egyutthatOJa, t a mérés 1dotartama, ra
henger sugara, / a henger magassaga. [15-17] A H20-D;0O csere diffuzidés modszerrel egy tiszta
portlandcement minta €és egy 20% metakaolint tartalmazé minta esetén hataroztuk meg a viz
kotdanyagokon beliili difftzios egyiitthatojat. A mintak kivalasztasat az indokolja, hogy a
modell hulladékcsomagokban a cement mell¢ adagolt komponensek koziil a metakaolinnak van
a legjelentésebb szerkezetbefolyasold hatdsa, illetve a cementben 1évé vas mellé nem
szerettiink volna tovabbi paramagneses ,,szennyez6t” bevinni. A 4. Abrdn lathatok a H>0-D,0
cserébdl szarmazo jelintenzitas csokkenést mutatd gorbék a cement és a metakaolin tartalmu
kompozit esetén. A két gérbe Osszehasonlitasa alapjan jelentds eltérések figyelhetok meg: a
jelintenzitas értéke az elsd két nap alatt (szaggatott vonallal jeldlve) a tiszta cement esetén a
kezdeti érték 17%-ara csokkent, majd a mérés soran tovabb nem valtozott. Ezzel szemben a
metakaolinos mintanal két nap alatt csak kozel 59%-os jelintenzitas csokkenést tapasztaltunk
¢s a mérés végére sem csokkent a kiindulési érték 34%-a ala.
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4. Abra: A H>O-D;0 csere diffiiziés médszerrel mért jelintenzitds csokkenés tiszta
Portland cement (z6ld) és egy 20%-ban metakaolint tartalmazo kompozit esetén
(narancs).

A fent emlitett modellel torténd illesztés (illesztési hiba <10%) soran hirom kiilonb6z6
diffuzios folyamatot tudtunk elkiiloniteni, melyek joval lassabbak voltak, mint a szabad viz
diffazidja (D= 2,3x10° m?/s), tehat a rendszeriinkben erdsen gatolt a viz mozgasa [15]. A
leglassabb diffiiziot mutatd tagot (Deemens= 3,1 X102 m?/s; Dcement+20%metakactin= 8,2 <1072 m?/s)
a CSH gél rétegben elhelyezkedd vizhez rendeltiik, minthogy a duzzadt gél rétegben a viz
diffuzioja akadalyozott. Ehhez képest a kapillaris porusok méretiikb6l adodoéan szabadabb
mozgast tesznek lehetévé a viz szdmara, igy ezekhez a pdrusokhoz rendeltiik a masodik
diffizios egyiitthatot (Deemens= 2,4x1071" m?/s és 9,6 10717 m?/s; Deement+20%metakactin=2,3-
2,4x10""" m?/s). [15] Lathatd, hogy a metakaolin hatdsara a viz diffizios egyiitthatdjara egy
nagysagrenddel kisebb értéket kaptunk a nagyobb poérusok esetén a tiszta cementhez képest,
mely a metakaolin szerkezetjavitd hatdsaval magyarazhato.

2.3. Cézium kioldodasa cement alapu kotoanyagokbol — a komplexképzo dgensek

crer

A cézium-137 az egyik legveszélyesebb radionuklid a természetre és az emberi egészségre
nézve, hosszu felezési ideje és magas radioaktivitdsa miatt. Azonban szamos radioaktiv
hulladéktipusban megtaldlhat6 [4]. A hulladék kondicionélésa soran a kdtdanyag egy fontos
tulajdonsaga a radionuklid-visszatartdé képesség, melyet jelentdsen befolyasolhat a
szilarditand6 hulladék 6sszetétele, komplexképzo tartalma. A komplexképzd dgensek hatassal
lehetnek a komplexképzésre hajlamos radionuklidok kioldhatosdgara [11]. A cézium csak
kevéssé hajlamos a komplexképzésre, azonban vizsgalataink soran azt tapasztaltuk, hogy a
komplexképzé koncentracidja befolyasolja a cézium (esetiinkben a radioaktiv '*’Cs-t
modellezé '**Cs-ét) kioldodasat a cement kompozitokbol.

A ICP- MS analizis sordn meghatarozott koncentraciok (;a,) és a mintakészités soran bevitt
cézium koncentracio (;40) hanyadabol meghataroztuk az inkrementalis kioldodasi aranyt (/FL),
a kovetkezd képlet szerint [19]:

IFL = %‘ 3)
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Az egyes kioldasi iddintervallumokra (j) szadmitott IFL értékek Osszegzésébdl pedig a
kumulativ kiold6dés aranyokat (CFL) hataroztuk meg:

J P :
CFLy = 2=t = 5 IFL, 4)
Az 5. Abrdn kiilonbozé komplexképzé koncentracid esetén lathatok a szamitott kumulativ
kioldodas aranyok az éaztatasi/ kioldasi idok fliggvényében. A telitésszerti gorbék lefutasai
alapjan azt lathatjuk, hogy a komplexképzd tartalom ndvelésével aranyosan csdkken a kioldott
cézium aranya. Mig 0 g/l komplexképzd tartalom esetén a 35,2%-a oldodott ki a bevitt cézium
mennyiségének, addig 10 g/l esetén 33,6%, mig 20 g/l esetén csak a 27,8%-a, vagyis a
komplexképz0 tartalom valamelyest hatdssal volt a kotéanyag szorpcios tulajdonsagara.

0.4

Egz ® 0,05% —Modell

0 2 4 6 g 10 12
t (nap)

5. Abra: A 33Cs kioldéddsi profilia (jeloldk) kiilonbozdé komplexképzd tartalmii cement
matrixok esetén és ket diffuzios taggal modellezett kioldodas gorbék (piros vonal).

Az ASTM C 1308-08 szabvany szerint a cézium effektiv diffuzios egyiitthatd értéke
meghatarozhat6 a kiilonb6z6 komplexképzo tartalmt mintak esetén, a kumulativ kioldodasi
aranyok (CFL) idofiiggésébol:

_ Yan _ . S[Det]}/2
CFL =27t = 2;[?] (5)

ahol S a probatest felszine [cm?], V a probatest térfogata [cm?], D. az effektiv diffuzids
egyiitthatd [cm?/nap], ¢ pedig a kumulativ kioldodas arany meghatarozasnak idépontja [nap]
[19]. Ez a modell azonban csak CFL<0,2-nél esetén alkalmazhatd: ekkor a préobatest félig
végtelen kozegnek tekinthetd a difftizios folyamat szempontjabol. Esetiinkben azonban a
kisméretii cementmintakbol (= 0,3 cm, A= 2 cm) ennél nagyobb mértékii cézium kioldddast
tapasztaltunk. Amennyiben a CFL>0,2, akkor a probatest véges kdzegnek szamit és figyelembe
kell venni a szilard anyag kimosddas miatti kimertilését [19]. Ez esetben a kumulativ kioldodasi
aranyt (CFL) kettds sorozatu kifejezésként szamitjuk ki:

CFL=22=1-2 5050 (©

0

ahol S, és S. tagok a henger alapjan és paldstjan keresztiil torténd diffuiziot irjak le. Ezeket a
tagokat Pescatore zart formdban definiadlta egy maximalis abszolit hibafiiggvény (F)
bevezetése mellett:

Sp ) = Sp,N (t) + Ep,N(t) (7
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ahol Sy, v tovabb definidlhato egy N tagszamu diffiizids folyamat minden n-edik tagjara, ahol
az adott ionhoz eltérd effektiv diffuzids egyiitthat6 rendelhetd (D.), a henger magassagéanak (H)
ismeretében [19,20].

(O DYO) N expl-@N = D2 (O)] - () (0 erfel@N -

ol ®
y( =" ()

Az alaplapokon (Sp) keresztiil torténd diffuizids folyamatokhoz tartozé maximalis abszolut
hiba (E,n) a kdvetkezOképp szamithato:

Sp,N (t) = Zg;ll

1 2
0 < Epn(t) < oo [V2() + G expl-@@N = D?@©1  (10)
A henger paléstjan (Sc) keresztiil torténd diffuzié is az el6z6hez hasonloan két tagra bonthato:

Sc(t) = SC,M(t) + EC,M(t) (11)

ahol S¢ i kiszdmithato egy M tagszamu diffizios folyamat (AM>>1) minden m-edik tagjara a
henger sugaranak (R) és az adott taghoz rendelhet6 effektiv diffuzios egyiitthatd ismeretében a
kovetkezOképp:

IO O) [t ) expl—u 0% (0]~ T2 erfelpuo(e) (12

Sem(@) =XM1
C,M( ) Zm—l BMfM ZBM

1
fu=m-—ts (3
1/2
() =20 (1)

ahol f,» a nulladrendii hengeres Bessel-fliggvény m-edik nullapontjat jelenti [19,20]. A
paléston (S¢) keresztiil torténd difftizidés folyamatokhoz tartoz6 maximalis abszolut hiba (E¢ 1):

Ecn(®) < - [02(0) + 5| exp[-pu?6* (0] (19

A primer adatsort ezzel a komplex modellel illesztettiik a legkisebb négyzetek modszerével,
mely soran 1-3 diffuzids folyamatot feltételeztiink. A meghatdrozott diffuzios egyiitthatd
értékeket a modellbe helyettesitve vizsgaltuk az optimalizalt modellgorbe CFL-értéke és a mért
érték kozotti eltérést, melybdl meghataroztuk az illesztés relativ hibajat:

Egz = 100 x 2= 1(”“;";% eft””"e”) (16)

ahol N a mérési pontok szdma. Amennyiben az igy meghatarozott hibaérték Er> < 0,5%,
akkor a modell precizen reprezentalja az adatsort [19]. Az illesztések soran a két- és haromtagu
diffuzios folyamatot leir6 modellel sikeriilt ezt az illesztési hibat elérniink, melyek koziil a
haromtagih modell esetén meghatarozott értékekbdl kettd azonos nagysagrendii érték volt.
Jelenlegi eredményeink alapjan azt mondhatjuk, hogy a cézium cementbdl valo kioldodasat
legalabb két eltérd nagysagrendii effektiv diffuzios egyiitthatoval jellemezhetjiik. A
komplexképzd tartalom ndvelésével az effektiv diffuzios egyiitthatok (D;-Ds3) értékének
csokkenését figyeltik meg, melyek az 1. Téablazatban lathatok Osszegezve. A céziumra
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meghatérozott effektiv diffuzios egylitthatok legnagyobb értékii tagjai jo egyezést mutatnak az
irodalomban is fellelhetd értékekkel (6.0x107'% - 1.0 x107 m?/s) [21,22].

1. Tablizat: A cementhez hozzdadott komplexképzé dgensek mennyiségének hatdsa a '33Cs
cementbol valo kioldodasat jellemzo effektiv diffuzios egyiitthatoira.

Kéd [Z’Zflﬁkgg D, (m¥s) | D>ms) | Ds(ms) Epe
KO 0 137x10 | 5.98x10"5 | 3.21x10" | 0.10
K10 10 130x10° | 5.29%10"5 | 2.82x10" | 0.03
K20 20 116101 | 1.74x10"5 | 541x10" | 0.03

3. Komplexképzo dgensek koncentracidjanak hatdsa a cézium cement mdatrixbol valo
kioldhatosagdra — osszegzés

Munkank soran a kisterli NMR relaxometrias technika és az ICP-MS elemanalitikai modszer
egyiittes alkalmazasaval kovettiik a '**Cs modellion kioldhatosagat kiilonbozé komplexképzd
tartalmtl cementalapu kdtdanyagbol. A komplexképz6 tartalom hatdsat nem csak a modellion
kioldasanak, hanem a cement szerkezetének szempontjabol is vizsgaltuk. A kotdanyagok 7>
relaxacids i1d6 eloszlasai alapjan nem lattunk szignifikans kiilonbséget a komplexképzdok
dominancidja ndétt, mig a kapillaris porusoké csokkent kissé a komplexképzd tartalom
novelésével, mely nagy valoszintiséggel a keletkezd csapadékok jelenlétével magyarazhato. A
H>0 — D20 cserediffuzios technika segitségével két diffuzios folyamatot tudtunk elkiiloniteni
a komplexképzO6t nem tartalmazd minta esetén, melyben az adalékanyagként hozzdadott
mesterséges szilikat (metakaolin) lassitotta a viz kdotOanyagon beliili mozgasat a tiszta
cementhez képest (D;= 8,2x10712 m’/s; D>= 2,3-2,4x107"" m’/s). A kotéanyagokon két
modszerrel végeztiink kioldhatosagi kisérletet: NMR relaxometridsan a szerkezetben
bekovetkezd valtozast, a CSH gél duzzadasat kovettiik, mig a kioldodasi kisérlettel és a kioldott
fazisok ICP- MS analizisével a '**Cs kioldott mennyiségét hataroztuk meg. A cézium nem
hajlamos komplexképzésre, és kioldodasat nem kellene befolyasolnia a komplexképzok
novelésével csokkent a kioldodott cézium mennyisége (35,2%-r6l 27,8%-ra 20 g/l
komplexképzd esetén). Ezentil a kumulativ kioldodds aranyok iddbeli valtozasanak
modellezése sordn meghatarozott effektiv diffuzids egyiitthatok értéke is csokkent a
komplexképzd-koncentracid novelésének hatasara. A vizre kapott diffuzios egytitthatokhoz
képest a cézium esetén lassabb diffuzios folyamatokat talaltunk, mely a komplexképzdk és
modellionok jelenlétében levalt kémiai csapadékok mozgast gatld hatasahoz, illetve a cézium
mozgasat lassitd szorpcids folyamatokhoz is kothetd. Ezen megfigyelések, miszerint a
komplexképz6 koncentracidja kismértékben valtoztatja a kotdanyag szerkezetét, valamint
Osszetételének és/vagy szerkezetének valtozasaval magyarazhatok. A bevezetd részben leirtak
szerint a cézium megkotését jelentdésen befolyasolhatja a CSH gélen beliil a Ca/Si arany,
melynek csokkenésével nd a cézium szorpcioja [4,7]. Amennyiben a Ca/Si arany alacsony, ugy
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a porusvizben is alacsony lesz a Ca®" koncentracioja, mely a CSH gélben taldlhat6 rétegek
feliileti toltését befolyasolja. Alacsony Ca®" koncentracidé esetén a magas pH hatdsara
deprotonalodik a CSH rétegek feliilete, mely igy tobb kedvezd szorpcios helyet biztosit a
CSH g¢l 6sszetételét oly modon, hogy a metakaolin aluminiumtartalma is jelentésebb szerepet
jatszik a CSH gélhez hasonlé kalcium-aluminium-szilikat-hidrat (CASH) képzésében [4]. Ez
utobbi is kedvezd szorpcids helyet biztosit a cézium szdmdara. De miért is csokkenne a kalcium
a komplexképzd agensekkel komplexet és csapadékot képezni, mely igy megvaltoztatja a CSH
g¢l képzddéséhez elérhetd oldott kalciumtartalmat. Az oxalsav a kalciummal kalcium- oxalat-
igy molekularis szinten befolyasolhatja a CSH gél szerkezetét, mely bar NMR relaxometriasan
kevésbé lathato szerkezeti valtozashoz vezethet, de igy is lassithatja a cézium rendszeren beliili
szerkezetének molekularis szintli megvaltoztatdsa altal képes befolyasolni a cézium
kioldhatosagat.

OSSZEFOGLALAS

Munkénk soran tobb kisteri NMR technika, gyorsitott kioldodas vizsgéalat és ICP-MS
analizis komplex alkalmazasaval sikeriilt jellemezniink a komplexképzd dgensek
mintdk relaxometrids 6sszehasonlitdsaval lathatd volt a komplexképzOk minimalis hatdsa a
kotdanyag porusszerkezetére, mely a kioldodéas soran bekovetkezd rehidratacios folyamatok
cézium kioldodasat lassitotta, mivel a komplexképz6 &agensek csapadékképzés soran
csOkkenthették a cement porusvizének kalcium tartalmat, ezzel befolyasolva a cézium
szorpcioban dominans CSH gél molekularis szintli szerkezetét. Eredményeink fontos bemend
adatokat szolgaltathatnak a radioaktiv hulladéktarolok biztonsagndveld intézkedéseihez
szorosan kapcsolddd terjedési modellszdmitdsokhoz, tovabba a szilarditdsra hasznalt
kotdanyagok fejlesztésével kapcsolatos kutatasokhoz.
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The patients who have undergone isotope diagnostic tests and isotope therapy treatments
leave the nuclear medicine labs carrying different levels of radioactivity in their bodies,
which means indirect emissions. Emissions from radioactive waste and waste contaminated
with radioactivity result in direct emissions.

In the publication, I summarize the environmental effects of indirect emissions and direct
emissions, the conditions to discharge patients, the fulfillment of the conditions, taking into
account the path of the patients, radioactive waste management, and the official requirements
during the licensing procedures. The activity of the radiopharmaceuticals administered to the
patients, the type and radiation energy of the isotopes used, and the type and quantity of the
radioactive waste generated are very important parameters.

I have tried to present the connection between the type and activity of
radiopharmaceuticals used in diagnostic and therapeutic nuclear medicine laboratories,
indirect emissions caused by radioactivity in the patients' bodies, and the direct emissions
and environmental effects of the generated radioactive and radioactivity-contaminated waste.

Keywords: indirect and direct emission, radioactive waste, environmental impact

A nuklearis medicina laborokbdl az izotépdiagnosztikai vizsgalatokon és az izotopterapias
kezeléseken atesett paciensek tavozasa soran a testiikben kiilonb6z6 mértékii radioaktivitast
visznek ki, mely indirekt kibocsatast jelent. A radioaktiv hulladékok és a radioaktivitassal
szennyezett hulladékok altali kibocsatas kdzvetlen kibocsatast eredményez.

A cikk 6sszefoglalja az indirekt kibocsatds és a direkt kibocsatas kornyezeti hatasait, a
betegek elbocsatasanak feltételeit, a feltételek teljesiilését, figyelembe véve a betegek ttjat, a
hulladékkezelést, valamint az engedélyezési eljarasok soran a hatosagi kovetelményeket.
Nagyon fontos paraméterek a pacienseknek beadott radiofarmakonok aktivitdsa, az
alkalmazott izotopok tipusa, sugéarzasi energiaja, a keletkezett radioaktiv hulladékok fajtaja és
mennyisége.

Munkamban megprobaltam kapcsolatot teremteni a diagnosztikai és terapias nuklearis
medicina laboratériumokban felhasznalt radiofarmakonok tipusa és aktivitdsa, a paciensek
testében kivitt radioaktivitas altal okozott kdzvetett kibocsatas, a keletkezett radioaktiv és
radioaktivitassal szennyezett hulladékok koézvetlen kibocsatasa és kdrnyezeti hatasai kozott.

Kulcsszavak: kozvetett és kozvetlen kibocsatas, radioaktiv hulladék, kérnyezeti hatas

BEVEZETES

A nukleédris medicina laboratériumok koérnyezeti hatasai kozé két f6 kibocsatasi tipus
tartozik.
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Kozvetett kibocsatas: az aktiv betegek, ugy az izotopdiagnosztikai vizsgalatok, mint az
izotopterapias kezelések utani elbocsatasa soran, a beadott radioaktivitas egy részét
intézményen kiviilre a testiikben kiviszik. Ebben az értelemben az izotopdiagnosztikai és
izotop terapias tevékenység kovetkeztében indirekt radioaktiv anyag kibocsatas torténik,
azonban a betegek tavozaskor a testiikben kivitt aktivitds kibocsatasa térben és iddben
elkiiloniil egymastol.

Kozvetlen kibocsatas: a radioaktiv hulladékok, illetve radioaktivitassal szennyezett szilard,
folyékony vagy légnemi hulladékokbol szarmazo kibocsatas.

Kutatdsom célja az volt, hogy az OAH engedélyezési eljarasai alapjan felfeltarjam, hogy a
nukledris medicina laborok kornyezeti hatasai milyen mértéki terhelést okoznak a
kornyezetre nézve.

A BETEGEK ELBOCSATASANAK FELTETELEI

Az izotopdiagnosztikai vizsgalat és az izotdpterapia utan a 21/2018. (VII. 9.) EMMI
rendelet az egészségiigyi szolgaltatasok nyujtasa soran ionizald sugarzasnak nem munkakori
kotelezettségiik keretében Kkitett személyek egészsége védelmének szabalyairol szolo
rendeletnek, vagy a mindenkori aktuélis vonatkoz6 jogszabalyoknak megfelel6en be kell
tartani az elbocsatasi feltételeket. A 21/2018. (VII. 9.) EMMI rendelet alapjan az alabbiak
szerint kell eljarni: ,,24. § (1) Nyitott sugarforrasokkal végzett vizsgalatot vagy terapiat
kovetden nem bocsathato el a beteg, amig a radioaktiv anyag a szervezetében olyan mértékd,
hogy az varhatéan a kornyezetében tartozkodok 30 pSv-t meghaladd sugarterhelését
okozhatja, vagy a teste kozéptengelyét6l barhol, 1 méter tavolsadgban, erre alkalmas és
hitelesitett kornyezeti doézisegyenérték-teljesitménymérével mért érték meghaladja a 25
pSv/h-t.” Lasd 1. abra.

1. abra. Kornyezeti dozisegyenérték-teljesitmény mérése
ELBOCSATASI FELTETELEK TELJESULESE

Diagnosztikai eljarasok soran, a hagyomanyos nuklearis medicina vizsgalatok esetén, mar
a beadast kovet6en, valamint az els6é vizeletiirités utdn, a Pozitron Emissziés Tomografia
(PET) vizsgalatok soran, legtobbszor a vizsgalat végére (kb. 1,5 éra) teljesiil az elbocsatasi
feltétel.

A Tc-99m-el jelzett radiofarmakonok a kivalasztassal, els6sorban vizelettel iiriilnek a
szervezetbdl, de az aktivitas csokkenése, tekintve a rovid felezési id6t (6 ora), legnagyobb
részében a fizikai bomlasbdl szarmazik. A beadott aktivitas kb. 1-2 %-a tavozik a nuklearis
medicina laborban a vizelettel. A beadas és a nuklearis medicina laboratériumbdl tortén6
tavozas idejére 3 oOrat szamolva, a beteg, a testében a beadott aktivitas kb. 69 %-at viszi
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magaval. Ennél a radioizotopnal azonban figyelembe kell venni a gyors fizikai felezést,
tovabb4, hogy a radioizotép a kiilonboz6 lagy szervekben kotédik meg, ahol fizikailag bomlik
le, igy a radioaktiv anyagnak az exkrétumokkal valo teljes tavozasa, a beteg otthonaban nem
éri el a hazavitt aktivitas 1 %-at. Tehat a maximalis beadott aktivitas esetén (800 MBq), a
beteg otthonaban az exkrétumokkal tavozo aktivitas 5,52 MBq.

A felhasznalt Tc-99m radioizotop rovid felezési ideje miatt a kornyezeti felhalmozodasa
kizarhato.
IZOTOP TERAPIAS ELJARASOK

a) Radiojod terapia:

e Ambulans kezelés (150 MBq — 550 MBq): a beadast kdvet6en minimum 2 Ora
varakozas az aktiv varéban, majd az elbocsatasi feltétel teljesiilése utan altalanos
sugarvédelmi szabalyokkal torténd elbocsatas.

e Koérhazi bent fekvo terapia (550 MBq — 5500 MBq): minimum 5 napig torténd bent

fekvés az izotopterapias korteremben, majd az elbocsatasi feltétel teljesiilése utan
szigoru sugarvédelmi szabalyokkal tortén6 elbocsatas.

Ambulans radiojod terapia esetén a beadott aktivitds minimum 26 %-a a pajzsmirigyben
halmozadik, és innen 8 napos fizikai felezési idével és 80 napos biologiai felezési idével iiriil
ki. Ez azt jelenti, hogy a pajzsmirigynél az aktivitas csokkenést elsésorban a fizikai felezés
(8 nap) okozza, az aktivitas kozel 74 %-a az exkrétumokkal tavozik és ebbdl 30 % a nuklearis
medicina laborban, mig a maradék 44 % a beteg otthonaban. Tehat a maximalisan beadott
aktivitas esetén (550 MBq) a beteg otthonaban az exkrétumokkal tavozo aktivitas 242 MBgq.

Bent fekv6 nagydozisu radiojéd terdpia soran a betegek 5 napig tartézkodnak a terdpias
korteremben. Az els6 1-3 nap alatt a beadott aktivitas zome tavozik a vizelettel.

A teljes bent tartozkodasi id6 alatt a vizelettel kiiiriil6 aktivitas, ami a beadott aktivitas
legalabb 62 %-a, zart dezaktivalo rendszerben keriil gyiijtésre, amelybdl a bekeriilt radiojod
lecsengéséig nem torténik kibocsatas. A bent tartozkodas alatt a széklettel {iriilo aktivitas a
teljes aktivitas kb. 2 %-anak tekinthet6, ezért a vizelett6l elvalasztott székletet nem gytijtik. A
beadott aktivitas kb. 74 %-a az exkrétumokkal tavozik és ebbdl 64 % a bent fekvés soran, mig
a maradék 10 % a beteg otthonaban. Tehat a 3700 MBq beadott aktivitas esetén a beteg
otthonaban az exkrétumokkal tavozo aktivitas 370 MBq. Természetesen ez akkor igaz, ha a
beteg pajzsmirigye megtartott. A felhasznalt I-131 radioizotop révid (8 nap) fizikai felezési
ideje miatt a kornyezeti felhalmozodasa kizarhat6 az ambuléns és a bent fekvd radiojod
terapia esetén is.

b) Daganat terdpia: 1-131 MIBG-el és Lu-177-el (3700 MBq — 11000 MBQq) minimum
4-5 napig tortén6 bent fekvés az izotopterapias korteremben, majd az elbocsatasi
feltétel teljesiilése utan szigort sugarvédelmi szabalyokkal térténé elbocsatas.

c) Fdjdalomcsillapito (palliativ) izotopterdpia: ambulans kezelés, néhany ora (2—-3 6ra)
aktiv varéban tortén6 varakozas utan, az elbocsatasi feltétel teljesiilése mellett altalanos
viselkedési és sugarhigéniai szabalyok betartatasaval torténd elbocsatas.

d) Iziileti terdpia: ambulans kezelés, esetleg koérhazi bent fekvéssel. Térdiziilet kezelése
esetén a kozonséges korteremben torténd korhazi immobilizacio kotelez6. A megfeleld
immobilizaciés id6 eltelte utan, az elbocsatasi feltétel teljesiilése mellett, altalanos
viselkedési és sugarhigéniai szabalyok betartatasaval torténd elbocsatas. Kornyezeti
kihatas gyakorlatilag elhanyagolhato.

Ambulans és bent fekvo kezelés elbocsatott betegei részére egyarant irasos sugarvédelmi
tajékoztatd sziikséges.
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1. tablazat. Leggyakrabban alkalmazott diagnosztikai célu radioizotopok és jellemz6ik

F-18 109,8 perc 511 136,46 nGyh'GBq"' m?

2. tablazat. Leggyakrabban alkalmazott izotopterapias kezelésekre hasznalt radioizotopok
és jellemz6ik

Felezési Energiay | Energia B | Energia a K,
ido (keV) (pGyh'GBq' m?

I-131 8 nap 364 248-807 - 50,2
Ho-166 26,8 ora 81 184 - -
Lu-177 6,6 nap 113; 208 490 - 4,7

0,06
Ra-223 11,4 nap 10-1270 445-492  5000-7500 pSvhMBq™ m?

Sm-153 46,3 ora 103 max. 810 - 4,5
64 6ra 1730 2250 _ 0,45

RADIOAKTIV HULLADEK A NUKLEARIS MEDICINABAN

Nyitott radioaktiv készitmények izotopdiagnosztikai és izotOpterapias felhasznéalasa
specialis esetben radioaktiv hulladék, illetve altalaban radioaktivitassal szennyezett hulladék
keletkezésével jar.

A radioaktiv hulladék esetében a szennyezd radioizotép aktivitasa is, és specifikus aktivitas
koncentracidja is meghaladja a vonatkoz6 mentességi szintet, mely lehet szilard, folyékony és
légnemti.

A nuklearis medicinaban diagnosztikai vagy terapias célra rutinszerlien felhasznalt
radioizotopok olyan rovid felezési iddjliek (< 65 nap), hogy azokat elegendé lebomlasig
tarolni. Olyan radioaktiv hulladék, amit ki kellene bocsatani, nem keletkezik.

Radioizotép

Radioaktiv hulladékok tipusai

a) Szilard hulladék:
¢ hasznalt izotopgeneratorok;
¢ kalibrald, képmindség ellenérzé/javito zart sugarforrasok;
¢ iires ampulldk, hasznalt injekcids tiik, fecskend6k, torlé/felitaté papirvatta;
¢ sziir6papirok, vattak, védékesztyiik, szennyez6dott ruhanemdik;
* bent fekv0 terdpids beteg altal hasznélt targyak.

b) Folyékony hulladék:
¢ fel nem hasznalt radioaktiv folyadékok;
® jodterapias betegek vizelete;
¢ folyadékszcintillaciés oldatok (in vitro izotopdiagnosztika);

¢) Gaznem hulladék:
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¢ tiid6ventillacés vizsgalatok soran keletkezik;
® elszivasos védelem, parolgasra hajlamos készitmények kezelésénél;
¢ betegek altal kilehelt leveg6 (kérhazi fekvébeteg jodterapianal).

d) Biologiai hulladék:

e vérrel, egyéb testnedvvel szennyezett hulladék;
* izotopos miitétek soran keletkez6 hulladék;
o Allatkisérletek soran keletkezd hulladék.

e) Zart radioaktiv sugarforrasok, amelyeket kalibraciéra, képmin6ség ellendrzésre, illetve
javitasra haszndlnak, valamint az anatomiai jel6l6ceruzdk. A zart sugarforrasokat
radioaktiv hulladéként Piispokszilagyban el kell temettetni (végleges elhelyezés). Lasd
2. abra. Ritkdbban ujra tokozas és ujra felhasznalas torténik. Egyes gyartmanyoknal a
gyart6 a sugarforrast cseréli és elszallitja.

2. dbra. Zart sugarforrasok

RADIOAKTIV HULLADEKOK KEZELESE

A napkozben 0sszegytjtott radioaktiv hulladékot, valamint a hasznalt izotopgeneratort a
radioaktiv hulladéktaroloban kell elhelyezni. A hulladéktaroloban 1évé anyagokon fel kell
tintetni a hulladék jellegét, az izotop fajtajat, a benne 1év6 aktivitds becsiilt értékét, az
elhelyezés és a varhat6 lebomlas datumat. A bioldgiai hulladékot a tébbi hulladéktdl kiilon
kell gyljteni. Biologiai hulladékot 48 ¢6ran til az aktiv hulladéktaroléban elhelyezett
hiit6szekrényben kell tarolni.
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3. dbra. A meleglaborban a radiofarmakonok beadasra torténd elkészitésénél kis
mennyiségl radioaktiv hulladék keletkezik.

4. abra. Napkozben keletkez6 radioaktiv hulladék gytijtésére szolgald tarolok, radioaktiv
hulladéktarol6

RADIOAKTIVITASSAL SZENNYEZETT HULLADEK KIBOCSATASA

Kibocsatas: tekintettel arra, hogy mind az izotopdiagnosztikaban, mind az izotOpterapidban
alkalmazott radioizotopok felezési ideje 65 napndl rovidebb, a hulladékot ,lecsengésig” kell
tarolni.

,Lecsengésig tarolas” legalabb 10 felezési ideig torténd tarolast jelent.

Kalibralé zart sugarforrasok: felezési idejiik jellemz6en 65 napnal hosszabb. A kalibralé
zart sugarforrasokat Plispokszilagyban el kell temettetni.

Izotop generator: lecsengésig (> 1 MBq) torténé tarolas: minimum 40 nap.

OSSZEFOGLALAS ES KOVETKEZTETES

Az aktiv betegek altal kivitt radioaktivitasnak, tehat a kozvetett kibocsatasnak is vannak
kornyezeti hatasai, amik els6sorban a kozvetlen kornyezetet, leginkabb a csaladtagokat,
masodsorban a kiils6 kdrnyezetet érintik.

Ugyanakkor a betegek tavozaskor a testiikben kivitt aktivitas kibocsatasa térben és idében
elkiiloniil egymastol.

Megéllapithatjuk tehat, hogy a kornyezeti hatdsok mérsékeltek, a radioizotépok
felhalmozddasa kizarhat6 tigy a diagnosztikus, mint a terdpias eljarasok alkalmazasa soran.

Fontos tényez6 a kihatasok tovabbi csokkentése érdekében, hogy a betegeket részletes
sugarveédelmi tajékoztatoval bocsatjak el, melyben a leirt sugarhigiéniai szabalyok betartasara
hivjak fel a figyelmiiket.

Tovabba megallapithatjuk, hogy a radioaktiv hulladékok kozvetlen kibocsatasaval a
nukledris medicina laborok a kérnyezetet nem terhelik, kdszonhet6en annak, hogy radioaktiv
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hulladék csak kérhazi fekvObeteg jodterapia soran keletkezik, ahol az 6sszegytijtott radioaktiv
vizeletet lecsengésig taroljak.

Radioizotopokkal kismértékben szennyezett hulladékok kibocsatasara ugyanakkor sor
keriil (pl. aktiv beteg WC tartalma). Készonheten az alkalmazott diagnosztikai és terapias
radiofarmakonok rovid felezési idejének, a kdrnyezet ebb6l szarmazé terhelése egyrészt nem
jelentds és atmeneti, masrészt a radioaktiv szennyez6dés nem képes felhalmozddni.
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A SZEMELYI DOZIMETRIA FEJLESZTESE
AZ IZOTOP INTEZET KFT.-NEL

Kovacs Bence*', Sz6ényi-Pakai Renata', Gaspar Lilla® és Elek Richard®
Tzotdp Intézet Kft.
*Budapest FGvaros Kormanyhivatala, Metrolégiai és Miiszaki Feliigyeleti FGosztaly
*Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont
*kovacsb@izotop.hu

A kézirat beérkezett: 2024.03.16.
Kozlésre elfogadva: 2024.05.29.

The Institute of Isotopes Ltd. has become Hungary's most important research, development
and manufacturing centre for radioisotope applications over the past 30 years. The company
provides its employees with high level of protection in hazardous jobs and uses its own
personal dosimetry system in addition to the official personal dosimeters to be worn by them.

In recent years, the company has reviewed its thermoluminescent (TLD) whole-body
dosimetry system in use and has decided to introduce new technology to monitor its staff. The
accepted offer for the company's tender in 2022-2023 was Canberra-Packard Ltd. with the
German-developed dosimetry system from Dosimetrics, BeOSL.

In our presentation we will introduce the BeOSL system in more detail, covering the
optically stimulated luminescence technology, the principle of operation of the system, and its
advantages and disadvantages compared to other systems. We will also report on our daily
experience as users, as well as on its use and the results of an ad-hoc organised
intercomparison exercise.

Keywords: BeOSL, dosimetry, development

Az Izotép Intézet Kft. az elmult 30 évben Magyarorszag legfontosabb radioizotép
alkalmazasokkal kapcsolatos kutatd, fejlesztd és gyart6 kozpontjava valt. A Kift.
sugarveszélyes munkakorben foglalkoztatott munkavallal6it megfelel6 minéségli védelemben
részesiti, és a szamukra biztositott hatosagi személyi dozismér6k mellett, sajat személyi
dozimetriai rendszert is hasznal.

Az elmult évek folyaman az eddig hasznalt termolumineszcens (TLD) egésztest dozismérd
rendszert feliilvizsgalta és a személyi dozimetria fejlesztését tlizte ki célul és dontdtt ugy,
hogy tjabb technol6giat vezet be a személyzet ellenérzésére. 2022—2023-ban a Kft. altal kiirt
palyazat gyOztese, a Canberra-Packard Kft. és a német Dosimetrics BeOSL dozimetriai
rendszere volt.

Jelen publikaciéban a BeOSL rendszert kivanjuk részletesebben bemutatni, kitérve az
optikailag stimulalt lumineszcens technolégiara, a rendszer miikddési elvére, valamint
elényeire és hatranyaira mas rendszerekkel szemben. Felhasznalokként a mindennapi
tapasztalatainkrol, valamint a hasznalatardl és egy ad-hoc szervezett dsszemérésben kapott
eredményekrdl is beszamolunk.

Kulcsszavak: BeOSL, dozimetria, fejlesztés

BEVEZETES

Az Izotép Intézet Kft. (tovabbiakban Kft.) kb. 80 f&6t foglalkoztat ,,A” besorolasu
sugarveszélyes munkakorben, akik szamara a hatosagi személyi dozismérék mellett sajat
dozimétert is biztosit, illetve kb. 70 f6t, akik a munkajuk soran nem sziikségszeriien, de
kapcsolatba keriilhetnek nagyaktivitasi fotonsugarzé forrasokkal. Annak érdekében, hogy a
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Kft. demonstralja, hogy a munkavallalgit megfelel6 mindségli védelemben részesiti, sajat
személyi dozimetriai rendszert is hasznal. Ehhez 6nall6 dozimetriai rendszer alkalmazasa
elengedhetetlen az el6bbiek, és a Kft. sokrétli tevékenysége miatt, mely magaba foglalja a
radiogyogyszer-gyartast, a sugarforrasok gyartasat és tokozasat, ujrahasznositasat, az ipari
nagybesugarzok (> 370 TBq) toltetcseréit stb. A Kft. vezetése 2022-ben feliilvizsgalta a
személyi dozimetria részét képez6 termolumineszcens (TLD) egésztest d6zismérd rendszert.
A feliilvizsgalat az 1990-es években iizembe helyezett TLD rendszer elavuldsa, valamint a
kiértékelési munkafolyamatok id6igényessége és koriilményessége miatt valt sziikségessé.
Ezeknek a problémdknak a fényében Lakatos Mihdly, a Kft. ligyvezetd igazgatdja
jovahagyasaval az Izotép Intézet Kft. palyazatot irt ki a személyi dozimetriai rendszer
fejlesztésére.

A 2023-as év elején a gy6ztes palyazé a Canberra-Packard Kft. és a német Dosimetrics
BeOSL dozimetriai rendszere volt.

A rendszer telepitése és a hozza tartozo oktatas 2023. juliusaban tortént meg. A 3 napos
oktatdson a Kft. sugarvédelmi szolgalatdnak munkatarsai mellett vendégként részt vett Elek
Richard a Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozponttél, Taba Gabriella a
Semmelweis Egyetem Sugarvédelmi Szolgalatanak vezetdje, Csizmadia Laszl6 az MVM
Paksi Atomerdmii Zrt. munkatarsa és természetesen a Canberra-Packard Kft. munkatarsai. Az
oktatdo Dr. Reiner EBer volt, a Dosimetrics Kft. szakért6je, aki fontos szerepet toltétt be a
BeOSL rendszer kifejlesztésében és talan a legnagyobb tapasztalattal rendelkezik a
rendszerr6l, mellyel kb. félmilli6 dozimétert értékelnek ki havonta a Helmholtz Zentrum
Miinchen intézetében, Németorszagban. A fejlesztés mindségérol sokat elarul, hogy a
Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség is alkalmazza bizonyos dozimetriai feladatai esetén.

A telepitéssel egybekotott oktatas keretein beliill megismerhettiik a rendszer miikodéséhez
sziikséges alapokat, a hasznalatat és minden olyan aproé részletet, mely elengedhetetlen ahhoz,
hogy a felhasznal6 konnyedén és egyszertien tudja alkalmazni a BeOSL rendszert.

AZ OSL MUKODESI ELVE

Vezetési sav

Vegyeértéksav

1. dbra. Sav-modell

Egy szigetel6 alapallapota:
a vegyértéksav elektronokkal telitett,
- avezetési sav lres;
- csapdanivoknak nevezziik a szigetel6ben 1évd szennyezddések és hibak miatt a két sav
kozott helyenként specialis energiaallapotokat.
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lonizalo sugarzas
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Vegyeértéksav

2. abra. Detektor gerjesztés ionizal6 sugarzassal

A sugarzas energiajanak elnyelése:
- az elektronok a vegyértéksavbol a vezet6savba gerjesztodnek;
- ezek az elektronok a vegyértéksavban 1év6 lyukakkal rekombinaldédhatnak;
-majd-
- csapdazddnak a vegyértéksav és a vezetési sav kozotti lokalizalt energiaallapotokban
(a csapdanivékon).

A csapdanivék siirli elhelyezkedése miatta szigetel6ben nagy mennyiségii elektron nem tud
legerjesztédni (fellépni a vezetési sdvba, majd le a vegyértéksavba), ezért hosszu tavon a
csapdakban marad, kiils6 gerjeszt6 hatas nélkiil.

Gerjesztés kék fénnyel

1]

Vezetési sav

Vegyértéksav

3. abra. Detektor optikai stimulacioja
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A csapdak kiiiritéséhez a csapdaba esett elektronok legerjesztésére van sziikség:
- ez kék fénnyel torténd stimulalassal torténik (alacsony hullamhossz, nagy energia a
lathaté fény tartomanyaban, ~455 nm);
- vezetdsavba jutd gerjesztett elektronok ultraibolya (nagyobb hullamhosszusagu,
alacsonyabb energiaju) fény kibocsatasaval rekombinalédnak a vegyértéksavban 1évd
lyukakkal, ~350 nm).

Ez a lumineszcencia jelensége.
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4. abra. Bomlasi gorbe

A BeOSL DOZIMETRIAI RENDSZER BEMUTATASA

A BeOSL rendszer, ellenben a TLD rendszerekkel, nem a termolumineszcencia, hanem az
optikailag stimulalt lumineszcencia (OSL) elve alapjan mikodik. Esetiinkben a detektor
anyaga berillium-oxid, mely anyagot az elektronikai eszkdzokben széles kdrben hasznaljak jo
elektromos szigetel6-, és kivalo hdvezetGképessége miatt. Viszonylag olcson eldallithato.
Szinterezett keramiaként érzéketlen a mechanikai vagy kornyezeti hatasokkal szemben, a
poritott vagy hasonl6 anyagi minéségii berilliumvegytiletekhez képest e kémiai-fizikai forma
nem mérgezo, igy a kezelése biztonsagos. Kozel szovetekvivalens (Z.s=7,13). Ezzel a
tulajdonsagaval lehet6ség van arra, hogy akar egyetlen detektor a megfelel6 sziir6 mogott
biztositsa a széles energiatartomanyu, pontos személyi dézisegyenérték [Hp(10)] mérésének
lehetGségét.

A BeOSL detektorok tulajdonsagai

Linearitasa kivalo.

A besugarzasi dozissal aranyos jelet a BeO csak jelentéktelen mértékben ,.feledi”,
gyakorlatilag igy megtartja az egyszeri besugarzasbdl ad6d6 dozist. Ennek jelent6sége, hogy
két munkavallalé esetén, akik koziil az egyik az ellen6rzési idészak elején, a masik pedig az
ellen6rzési idészak végén azonos besugarzast szenved el, dozimétereiken 1ényegében azonos
eredményeket mérhetiink.
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6. abra. Feledés

E tulajdonsagok lehet6vé teszik, hogy a Dosimetrics mindségellen6rz6 dozimétereket
kindljon fel (4n. ,,QA flexKits”) a kiolvasé kalibracidojara. Ekkor természetesen a
hattérsugarzastol 6vni kell a dozimétereket, de igy is hosszabb ideig felhasznalhatdak.

A dozimetriai rendszer részei

A rendszer elvi miikodésének megismerése utdn ismertetjiik a rendszer felépitését,
részegységeit és azok miikodését.

A rendszer f6 elemei, amelyek sziikségesek a hasznélathoz, egy szamitogép és perifériai
(monitor, billentytizet stb.), a BeOSL Reader, ami maga a kiolvaso késziilék, a BeOSL Eraser,
amely pedig a doziméterek nullazd torlésére szolgal. A beilizemelés napjan a Dosimetrics
kollégai szallitottak le és helyezték iizembe a Canberra-Packard Kft. Magyarorszag
munkatarsainak kozremiikddésével. Miutan a rendszer egyes egységeit csatlakoztattak és
megismerkedtiink a miikodésének elvi alapjaival, folytattuk a tanuldst a rendszer fizikai
részeinek megismerésével és hasznalataval.
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eOSL rendszer részei

Detectors

Detector card

Detector shell

8. dbra. BeOSL doziméterek

BeOSL egésztestdoziméterek

2 és 4 elemili valtozat, melyekbdl az el6bbit szereztiik be, 6sszesen 400 darab
doziméterrel,;

Mindkét valtozat H,(10) és H,(0,07) mérésére egyarant alkalmas a német PTB
tipusvizsgalati tantsitvanya szerint;

Egyedi kalibralasi tényez6 minden egyes doziméter minden egyes eleméhez;

A dozimétereken lévo egyedi vonalkdddal kdnnyen azonosithato;

Névleges fotondozimetriai méréstartomany: 0,1 mSv < Hp(10) < 10 Sv;

Névleges energia- és szogfiiggés: 16 keV < E,, <7 MeV; 0° < a < +60°;
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- Az egyes doziméterek azonositasa nem csak vonalkdddal, hanem tun. RFID
radiofrekvencids uton is lehetséges, illetve ezzel a kiegészitOvel arra is lehet6ség van,
hogy a biztonsagi ellen6rzé kapuk észleljék a dozimétereket (igy elkeriilhet, hogy
kimossak azokat).

A LabClient szoftver

A BeOSL rendszer f6 kezel6feliilete a LabClient szoftver, mely vezérli a rendszer elemeit.
A felhasznal6i feliilet felhasznalobarat, érthet6 utasitasokkal ellatott program, aminél
egyszeriien, rutinszerlien lehet dolgozni. A szoftver természetesen lehet6séget biztosit a
doziméterek kiolvasasara, hasznalatra el6készitésére (azaz nullazasra és ellen6rzo nullazasra),
a kiolvasé berendezés kalibracidjara, illetve az épp aktualis mindségellenérzést is moédunk
van elvégezni err6l a kezel6feliiletrél. Fontos kiemelni, hogy a szoftver altal el6allitott
eredmények és a doziméterek adatai, eredményei semmilyen koriilmények kozott nem
modosithatéak vagyis nem ,piszkalhat6” meg, mert digitalis alairassal hoz létre minden

eredményfajlt a rendszer és rogzit minden rekordot az adatbazisban.

= BeOSL Easy | LabClient 5]

T

Review

Reader QA

9. dbra. A LabClient szoftver

A BeOSL. READER MUKODESE

A kiolvas6 egy nagyon egyszerli, robosztus felépitésii dobozban, lényegében az OSL
miikodési elve szerint végzi a feladatat. A dozimétereket a fiokba mart iiregbe kell
iranyhelyesen belehelyezni — masként nem is lehet — s ezutan a berendezés behuzza a fidkot.
A doziméter belsejében taldlhat6 miianyag alaplemezt lattdk el vonalkoddal, amely a
dozimétert azonositja.

A miianyag alaplemezbe sajtolt BeO pasztilldk ezutan egy triikkkds tton keriilnek
kiértékelésre. El6szor egy rovid impulzusidejii (néhany ms) villanassal ellen6rzi a rendszer
azt, hogy mekkora fotonjel érkezik a fotoelektron-sokszorozoéra (PMT), vagyis nagy dozisra
kellene-e szamitani a doziméterbdl, majd a kiolvasé fényjel szintjét, azaz a diéda aramat
igazitja a kiolvasando jelhez. Ezutan 5 felvillanassal kiolvassa a fotonjelet és az eredmények
medidnja alapjan adja meg a dozimetriai eredményt, figyelembe véve a doziméter
érzékenységét.

A normdl munkafolyamat szerint a dozimétert ki kell olvasni, nullazni, majd ellen6rizni, hogy
sikeriilt-e a nullazds. Ha olyan jelet érzékelnénk, ami miatt a doziméter jelzését ismét
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ellenérizni kellene (pl. 20 mSv felett), akkor lehet6ség van a torlés el6tt egy ismételt
ellenGrzésre.

Vonalkod-
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10. dbra. A Reader mukodése
A BeOSL RENDSZEREK KULONFELE KIEPITESEI

A BeOSL dozimetriai rendszerbdl tobb kiépités is elérhetd. A tipusvalasztast a legjobban
befolyasolé tényezd, hogy hany fénél sziikséges a rendszeres dozimetriai monitorozas,
ellendrzés. A Kft. szdmara, tekintve a sugarveszélyes munkakorben dolgozé munkavéllalok
szamat, elegendd volt az alap, manualis rendszert beszerezni.

Attol fiiggben, hogy mekkora teriileten sziikséges a monitorozds, van lehet6ség akar
robotizalt rendszerre is.

"Téaras" automatizacio Robotcellas asztal

11. dbra. A BeOSL rendszerek kiilénb6z6 kiépitései

A BeOSL RENDSZERUNK VISSZAVEZETETTSEGENEK BIZTOSITASA

A jelenlegi dozimetriai rendszeriink kalibraciojat alkalmanként végezziik és egyelore nem
Az oktatason részt vevo kollégakkal jovObeli terveink kozott szerepel egy atfogd 6sszeméreés,
melyben az orszagban 1évd, a kiilonféle intézmények altal alkalmazott dozimétereket kivanjuk
ellendrizni.

A hivatalos 6sszemérés el6tt kivancsiak voltunk, hogy a jelenlegi allapotban a BeOSL
doziméterek hogyan viselkednek, igy egy ad-hoc besugarzast terveztiink elsddleges
feladatnak. A kivitelezéséhez segitséget kértiink a Budapest Févaros Kormanyhivatala,
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Sugarfizikai és Kémiai Mérések Osztalyatol (tovabbiakban BFKH), ahol Sziics Laszlo és
Gaspar Lilla volt segitségiinkre.

2024. februarjaban 20 db BeOSL dozimétert sugaraztak be kiilonféle dozisokkal. Ennek
eredményeit a 14. abra és az 1. tablazat ismerteti. Az eredmények rendkiviil meggy6zoek.

A BESUGARZAS

A BFKH tartja fent a leveg6ben kozolt és a vizben elnyelt do6zis orszagos etalonjat (ET-
18). Az alkalmazott referenciaértékek az orszdgos etalonra visszavezethet6k. A passziv
dozismérok besugarzasahoz két sugaragyut hasznaltunk, egy Gammatron I. tipusu besugarzot
®Co sugarforrassal (névleges aktivitds 128,16 TBq, referencia id6 2019.01.01.) és egy
Miiszerhitelesitd gamma-besugarzt '’Cs sugarforrassal (névleges aktivitds 5,9 TBq,
referencia id6 2002.12.19.). A besugarzas az ISO 4037-3 szabvanyban leirtak szerint, az ott
leirt viz egésztest fantomon tortént.

Dozis(egyenérték) besugarzas esetén a referencia dozisértéket szamitassal kapjuk, amihez
a kozolt dozis(egyenérték-)teljesitményt a mérés idOtartamaval kell szorozni. Az aktualis
referencia kozolt dozisteljesitmény (kerma) értékeket a diszkrét palyaadatokra illesztett
fiiggvény segitségével hataroztuk meg. A sugarforras sugarzasi terének (sugarkip) szimmetria
tengelye meréleges a dozisméré homlokfeliiletére, és a feliiletet a detektor helyén (jelolt
referencia pont) dofi. A referencia sik a személyi dézismérd vastagsaganak felezd sikja. Az
alkalmazott nyalab kipjanak az atméréje a dézismérék pozicidjaban nagyobb volt, mint a
vizfantom mérete.

12. abra. Miiszerhitelesitd Gamma besugarzo 13. abra. Gammatron I.
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EREDMENYEK

1. tablazat. A doziméterek kiértékelésének eredményei

P Doziméterek , Meért
Besugarzas , meért/ref. L,
(sorszam) ériék
1.2,0 mSv 1. 1,05 2,10
2. 1,02 2,04
2.1,0 mSv 3. 1,04 1,04
4. 1,05 1,05
3.3,0 mSv S. 1,03 3,09
6. 1,05 3,16
4.1016 mSv 7. 0,88 897,00
8. 0,98 995,00
5. 0,50 mSv 9. 1,04 0,52
10. 1,05 0,52
6.0,71 mSv 11. 1,02 0,72
12. 1,07 0,76
7.0,40 mSv 13. 1,05 0,42
14. 1,05 0,43
8.100,1 mSv 15. 1,03 103,00
16. 1,04 104,00
9. 6,01 mSv 17. 1,07 6,45
18. 1,03 6,19
10. 11,01 mSv 19. 1,02 11,20
20. 1,03 11,30

Egésztest dozisméroknél a hitelesités feltétele, hogy a vizsgalt d6zismérék referencia
értékre vonatkoztatott eltérése a -13% — +15% tartomanyban legyen, amennyiben ismert
sugarmindségli (pl. S-Cs-137) fotonsugarzas érte azokat, 0°-os besugarzassal. Ezt a 14. abran
szaggatott kék vonal jeloli.

Az ISO 4037-3 szabvanyban leirtak szerint, az ott részletezett hasabfantomon tortént az
egésztest doziméterek besugarzasa. A kiértékelés el6tt nem volt ismert szamunkra, hogy az
egyes dozimétereket milyen szdgben és fotonenergian sugarazzak be, ezért a kiértékelésiikhoz
az ISO 14146:2000 szabvany elGirdsai szerinti elfogadasi kritériumot alkalmaztuk, de
megfeleltek volna egyébként a fenti kritériumnak is, vagyis sikerrel vettek volna egy
hitelesitést is. Az tn. trombitagdrbe az alabbi képlettel hatarozhat6 meg:

1(1—2¢)<R<F(1+LJ
F HO + HC 2H0 + HC

b

ahol F, Hy és Hc a 14146:2000 szabvanyban megadott paraméterek, rendre 1,5; 0,2 és 1,0
paraméterekkel. A 14. abran ezt piros szinnel tiintettiik fel.

Amennyiben a doziméter altal adott mérési eredmény a helyesnek elfogadott (BFKH altali
besugarzasi dozis) értékt6l nem tér el jelentGsen, azaz nem esik a trombitagdrbén kiviili
pontok halmazaba, ugy a dozismérd alkalmazhatd személyi dozimetriai céllal.
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-----------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------

0,8

0,6

R (Mért érték/helyesnek elfogadott érték)

0,2

0,1 1 10 100 1000
Hp(10), [mSv]; Helyesnek elfogadott érték

14. abra. Trombitagorbe

//////

rendszert nem vezettiink be, az eredmények alapjan megallapithat6, hogy remekiil megallja a
helyét a Kft. 4j dozimetriai rendszere.

KOVETKEZTETESEK

Bar még csak most ismerkediink az OSL technolégiaval, a BeOSL rendszerrel és egyeldre
nem tettlink komolyabb intézkedéseket arra, hogy atfogé mindségellendrzési programot
vezessiink be, az eddigi eredményeink biztatoak.

IRODALOM

[1] Dosimetrics BeOSL LabClient User Manual
[2] Dosimetrics BeOSL Manual

Késziilt a SOMOS Alapitvany tamogatasaval
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BIZONYTALANSAGOK ERTEKELESE ES KEZELESE A
SUGARVEDELMI KORNYEZETELLENORZESBEN

Jakab Dorottya”, Pazméandi Tamas, Zagyvai Péter
HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokozpont, 1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos at 29-33.
“jakab.dora@ek.hun-ren.hu

A kézirat beérkezett: 2024.03.27.
Kozlésre elfogadva: 2024.05.29.

The primary objective of environmental radiation monitoring is to monitor the ambient
radiation levels (dose rates) and radionuclide concentrations in variant environmental
constituents. This includes determining long-term trends as well as promptly detecting short-
term and rapid changes in their value. However, these quantities exhibit inherent spatial and
temporal variability and heterogeneity, which may introduce significant errors and
uncertainties into measurement results. To enhance the reliability of environmental radiation
monitoring, improve the measurement capabilities, and facilitate appropriate interpretation
and utilization of monitoring data, extensive research has been conducted on assessing and
treating uncertainties in environmental radiation monitoring. These studies have focused on
identifying and quantifying the key sources of uncertainty in environmental measurements.
Additionally, the advantageous and disadvantageous features of different procedures
applicable in measurement evaluation have been examined, along with the limitations of their
applicability in various environmental measurement problems. Furthermore, solutions and
methods have been proposed to support the implementation of reliable and comprehensive
measurement evaluation in routine practice, leading to the definition of an improved
measurement evaluation procedure.

Keywords: measurement evaluation, measurement uncertainty, detection limit, law of
propagation of uncertainties, propagation of distributions, Monte Carlo method, uncertainty
contributions

A sugarvédelmi kornyezetellendrzés (kdrnyezeti monitorozés) elsddleges feladata a
kornyezeti sugarzasi szintek és a kiillonb6z6 kornyezeti elemek radionuklid-koncetracidjanak
nyomon kovetése, ideértve az ezekben jelentkezd hosszutavu trendek megéllapitasat, illetve
rovid idejli és gyors valtozasok detektalasat. Ezen mennyiségeket azonban eredendd térbeli-
idoébeli  valtozékonysdg ¢és heterogenitds jellemzi, potencidlisan jelentés hibakkal és
bizonytalansagokkal terhelve a mérési eredményt. A sugarvédelmi kornyezetellendrzés
megbizhatdsaganak novelése, a mérdrendszerek teljesitményének javitisa €s a monitoring
tevékenységbdl nyert adatok megfeleld értelmezésének és felhasznalasanak tamogatasa
érdekében atfogd kutatds keriilt végrehajtdsra a kornyezeti monitorozdsban jelentkezd
bizonytalansagok értékelésére és kezelésére vonatkozoan. A vizsgalatok egyfeldl a kornyezeti
mérések legfobb bizonytalansagi forrasainak azonositisara és szamszeriisitésére vonatkoztak.
Emellett megallapitasra keriiltek a méréskiértékelésben hasznéalhatd kiillonbozd eljarasok
elonyei és hatranyai, tovabba alkalmazhatdsagi korlataik jelentkezése kiilonb6z6 kornyezeti
mérési problémakban. Ezeken felill a megbizhaté és teljeskorii méréskiértékelés rutin
gyakorlatban vald végrehajtdsait tadmogatd megolddsok ¢és egy tovabbfejlesztett
méréskiértékelési eljarasrend keriilt kidolgozasra.

Kulcsszavak: méréskiértékelés, meérési bizonytalansag, kimutatasi hatar,
bizonytalansagterjedési szabaly, valosziniiség-eloszlasok terjedése, Monte Carlo mddszer,
bizonytalansagi hozzajarulasok
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BEVEZETES

A sugérvédelmi kdrnyezetellendrzés (mas néven kornyezeti monitorozas) kulcsfontossagu,
ugyanakkor Osszetett, tobbfunkcios szerepet tolt be az egyének és a kdrnyezet sugarzasokkal
szembeni védelmében. Elsddleges feladata a kornyezeti sugdrzasi szintek és a kiilonb6zo
kornyezeti elemek radionuklid-koncentracidjanak nyomon kovetése. A kornyezeti
monitorozasi tevékenység végrehajtasat azonban szdmos kihivas neheziti. Ezek részben abbol
fakadnak, hogy a monitoringrendszereknek egymdasnak némileg ellentmond6

kovetelményeknek kell megfelelnitik:

e a rovid idejli és gyors valtozasok észlelését, ugyanakkor a radionuklid-szelektiv
mérések végrehajtasat egyidejiileg lehetové tevéd mérési képességekkel kell
rendelkeznitik;

e az credendéen alacsony sugarzasi szintek, radionuklid-koncentraciok nyomon
kovetéséhez és mar kismértékii szintemelkedések és szennyezések detektdlasdhoz
szlikséges mérési érzékenységgel — és ehhez igazodva kellden alacsony kimutatési
hatarral — kell rendelkezniiik, mikdzben a baleseti szitudciokban varhaté magas szintek
mérésére is alkalmasnak kell lennitik.

A kornyezetben mérendd fizikai hatasokat ugyanakkor eredendd térbeli és iddbeli
valtozékonysag, valamint heterogenitas jellemzi, amely nem csak a mérések reprezentativitasat
csokkentheti, hanem potencialis hibakat €s bizonytalansdgokat idézhet eld a mindségi és
mennyiségi analizisekben.

A mérési hiba, amely a mérési eredmeény és a vizsgaland6 fizikai hatdst megfeleléen
kifejezd, jellemzd és szamszeriisitd mérendé mennyiség valodi értéke kozotti kiillonbséget
szamszerusiti, hagyomanyosan két komponens, a véletlenszer(i és a rendszeres (szisztematikus)
mérési hiba egyiitteseként jelentkezik. Ezen komponensek egyike sem kikiiszobolhetd, hatasuk
azonban rendszerint mérsékelhetd, megfeleld korrekciokkal kompenzalhat6 annak érdekében,
hogy minél nagyobb legyen a mérési eredmény ¢és a mérendé mennyiség valodi értéke kozti
egyezést kifejezd mérési pontossag. A méréshez kapcsoldodo véletlenszerli és rendszeres hibak
kifejezésén alapuld hibaanalizisek hosszi idon at képezték a méréstudomany (metrologia)
gyakorlatanak részét. Idovel azonban felismerték, hogy valamennyi ismert és feltételezett
hibadsszetevo figyelembevétele €s korrekcidja ellenére a mérési eredmény bizonytalansaggal
terhelt maradhat. A mérendé mennyiség ugyanis nem irhat6 le végtelen mennyiségili informécio
nélkiil, igy valdodi értéke elviekben és a gyakorlatban is megismerhetetlen. Az ismetereknek
ezen eredendd hidnyossagat tiikkrozi a mérési eredmény bizonytalansaga, amelynek értékelése
¢s kifejezése valt mara a mérési eredmény megfeleld értelmezésének altalanos konszenzuson
alapuld megkozelitésévé. A mérési bizonytalansag a mérni kivant fizikai hatdsra, vagyis a
mérend6 mennyiségre jellemzé mennyiség, amelynek értékelésével biztosithatd az eredmények
érvényessége, Osszehasonlithatdésaga és metrologiai nyomon kovethetdsége, csokkentésével
novelhetd a mérési eredmény megbizhatosaga. A sugarvédelmi kornyezetellen6rzésben szintén
kiemelt fontossdgl a mérési eljarasra jellemzo kimutatasi hatdr meghatarozasa is, hiszen altala
ellendrizhetd, hogy a mérési eljards megfelel-e a hatds kimutatdsdra vonatkozo
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kovetelményeknek, észszerli mértékli lecsokkentésével biztosithatd a mérési eljards
alkalmassaga a mérési cél kiszolgalasara.

A mérendé mennyiségre ¢és a mérési eljarasra jellemzé mennyiségek meghatarozasa tehat
rendkiviili jelentdségli a mérések atfogo kiértékelésében €s a kapott eredmények megfeleld
értelmezésében. A méréskiértékelés gyakorlati megvalositasiban azonban tobb kihivas is
jelentkezik:

e az ionizdld sugarzasok méréseinek, igy a sugarvédelmi és kornyezeti mérések
kiértékelése a legelterjedtebb gyakorlat szerint rendszerint a bizonytalansagterjedési
szabalyon alapul¢ eljarassal keriil végrehajtasra. A bizonytalansagterjedési keretrendszer
ugyanakkor tobb alkalmazhatdsagi korlattal is terhelt (ezek részletezését lasd késobb),
az alkalmazhatosagi feltételek ellendrzésének sziikségességét ennek ellenére rendre
figyelmen kiviil hagyjak a gyakorlati alkalmazasokban.

e A méréskiértékelési eljarasok a rutinfelhasznalok szamara sokszor nehezen
implementalhatdk a gyakorlatban vagy adaptalhatok sajat mérési problémaikra, részben
abbol kifolyodlag, hogy a vonatkozo Utmutatdk, szabvanyok gyakran az alkalmazhat6
modszertanok matematikai szempontu leirdsat tartalmazzak limitalt szamu és mérési
problémara vonatkozo példa bemutatasaval. Ezen feliil a méréskiértékelés végrehajtasat
tamogat6 szoftverek a szamitasi funkciok ismeretének és megértésének hianyaban csak
feketedobozként (black box) alkalmazhatok. Ezek a szamitasi eszkdzok ugyan lehetoveé
teszik az automatikus méréskiértékelés végrehajtasat, bizonyos funkciok tekintetében
hianyosak, limitaltan hasznalhatok lehetnek.

e A mérési teljesitménynek a mérési bizonytalansag és kimutatési hatar csokkentése révén
elérhetd javitasa és annak mértéke gondos tervezés hianyaban aranytalan lehet a
befektetett eréforrasok €s az elért fejlodés mértékének tekintetében.

A méréskiértékelésben jelentkez6, fentiekben targyalt kihivasok szem el6tt tartasaval, és a
mérési eljarasra és a mérendd mennyiségre jellemzd mennyiségek meghatarozasanak
sugarvédelmi kornyezetellendrzésben vald fontossagat mérlegelve, az elsdszerzé doktori
kutatdsa [1] soran, amelyet a tarsszerzOk témavezetésével végzett, tobbek kozt a kovetkezd
jelent6sebb kihivasok megoldasi lehetdségeit jarta kortil:

o a méréskiértékelési eljarasok alkalmazhatdsagi korlatai jelentkezésének vizsgalata a
legelterjedtebb sugarvédelmi kdrnyezeti mérésekben;

e cgy atlathatd ¢és értelmezhetd méréskiértékelési eljarasrend kidolgozasa, amely
kikiiszobolheti az elérheté megoldasok esetleges hianyossagait, azok alternativajaként
vagy kiegészitéseként hasznalhatd, mikozben eldsegiti a gyakorlati alkalmazast a
rutinfelhasznaldk szdmara is;

e a kornyezeti mérések legfobb bizonytalansdgi forrdsainak azonositasa ¢és
szamszerisitése, amelyek csokkentése révén eredményes javulas érhetd el a mérési
teljesitményben.
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ESZKOZOK ES MODSZEREK
A méréskiértékelési modszerek alkalmazhatésaganak vizsgalata

A mérendé mennyiséget reprezentdld mérési eredmény lehet egy mérdeszkdz vagy
mérdrendszer (kozvetlen) értékmutatasa, az értékmutatd szerkezetrdl leolvasott analog vagy
digitalis kimenet, a jelzett érték vagy mérdjel. A valoés mérési koriilmények figyelembevétele
azonban tovabbi befolyasoldé mennyiségek, példaul korrekcids tényezok megallapitasat teheti
szlikségessé a mérendd mennyis€ég meghatarozasahoz. A mérendé mennyiség ezért legtobbszor
nem kozvetleniil mérhetd érték, hanem az 6t befolyasoldo Xy, Xs, ..., X, mennyiségekbdl
hatarozhaté meg kozvetetten — amelyek egyike a jelzett érték —, a mérési célhoz megvalasztott
mérési elvet megtelelden ¢€s kelld részletességgel leird (jellemzden valds, explicit, egyvaltozos)
mérési modell segitségével:

y = G(lexzr ---;xm), (1)
ahol:

y  akimend mennyiség, amérendd mennyiség Y valoszinliségi valtoz6 hozzarendelésével
tekintett értékének becslése (varhatd értéke),

X1, X9, ey Xy, a bemeno mennyiségek, a mérendd mennyiséget befolydsolo
X1, X5, ..., X;y mennyiségek becslései (varhato értékei),

G abemend mennyiségek és a kimend mennyiség kozotti fliggvénykapcesolat.

Ahogyan az a bevezetésben mar emlitésre kertilt, a mérendé mennyiséghez tarsitott standard
bizonytalansag megadésara altalanosan bevett és a sugarvédelmi mérésekben legtobbszor
alkalmazott eljaras az Utmutaté a mérési bizonytalansdg kifejezéséhez (angol elnevezésének
roviditésébol GUM) cimi dokumentumban [2][3] bevezetett bizonytalansagterjedési
keretrendszer. A keretrendszer alapjaul szolgdlod altalanos bizonytalansagterjedési szabaly
szerint az u(y) standard bizonytalansig a bemend mennyiségek u(x;) standard
bizonytalansaganak érzékenységi egylitthatokkal stlyozott Osszegzésével adhatd meg a
kovetkezOk szerint:

m m—-1 m
u(y) = Ju?(y) = Z c?u?(x;) + 2 z z ciciuCx)u(x)r(x;, x;) ()
i=1 i=1 j=i+1
u(y) = 3)

ahol:
c; azi-edik érzékenységi egyiitthato, rendszerint a mérési modell X; véltozé szerinti, x;

.. " " o : 1, O0G
helyen becsiilt elsdrendii parcidlis derivaltja, Fy
13
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r(xi, x]-) az x; €s x; mennyiségekre vonatkozo korreldcios egylitthatd, amely a valtozok
relativ kolcsonos fliggdségének mértékét jellemzi. Statisztikailag fliggetlen (nem
korrelalt) bemend mennyiségek esetén r(xl-,xj) = 0, ekkor a (2) egyenlet szerinti

bizonytalansagterjedési szabaly a (3) egyenlet szerinti alakra egyszertisodik.

A bizonytalansagterjedés szabalya szerint meghatarozott u(y) standard bizonytalansag,
illetve a mérendd mennyiség valamely lehetséges vagy feltételezett y valodi értékéhez tartozo
7i(y) standard bizonytalansdg a mérend6 mennyiséget és a mérési eljarast jellemz6 tovabbi
mennyiségek — a mérendé mennyiség valodi mennyiségértékének y legjobb becslése és az
ahhoz tarsitott u(9) standard bizonytalansag, az [y~, y*] lefedettségi tartomany, az y* dontési
hatarérték és az y* kimutatdsi hatdr — szdrmaztatasahoz is sziikséges. (Ezen, jelen cikkben
részleteiben nem targyalt jellemzé mennyiségek definiciojardl és meghatarozasarol részletesen
lasd az [1][2][3][4] dokumentumokat.)

A bizonytalansagterjedési szabaly a G mérési modell elsdrendli Taylor-soros kifejtésén
alapuld kozelitésre épiil. A kozelités, igy a bizonytalansagterjedésen alapuldé méréskiértékelés
érvényessége megkoveteli, hogy a mérési modell linedris vagy linearizalhaté legyen. A
mérendd mennyiséggel nem-linearis viszonyban 4ll6 bemend mennyiségek jelenléte ugyanis
szignifikans csonkitasi hibdhoz vezethet a Taylor-soros kozelitésében. Amennyiben a mérési
modell nem-linearitdsa jelentds, a Taylor-soros kifejtés magasabb rendli tagjainak
figyelembevétele sziikséges, amelyek meghatdrozasa azonban algebrailag bonyolult és
szdmitasigényes feladat, kiilondsen nagyszamu bemend mennyisé€g esetén.

A mérendd mennyiség meghatarozasahoz sziikséges informaciok a bemend mennyiségekrol
¢s a bemend ¢és kimend mennyiségek kozti (fliggvény)kapcsolatrol rendelkezésre allo
ismeretekb6l adodnak. A bizonytalansagterjedési keretrendszer esetében a bemend
mennyiségekre vonatkozé informaciok x; becsiilt értékiikon és u(x;) standard
bizonytalansagukon alapulnak. Ezek észlelési sorozatok (ismételt megfigyelések) statisztikai
elemzésén keresztiil, vagy a rendelkezésre all6 ismeretekre €s informacidkra (példaul historikus
mérési adatra, gyartdi specifikaciora, hitelesitési, kalibralasi, vagy kézikdnyvi adatra) alapozott
tudomanyos megitélés, fizikai vagy méréstechnikai megfontolasok révén hatarozhatok meg. A
bizonytalansagterjedésen alapulod értékelés alkalmazhatésaganak tovabbi feltétele, hogy a
kimend mennyiség normalis (vagy Student-) eloszlassal jellemezhetd vagy kozelithetd legyen.
Ez a feltétel teljestil akkor, ha a bemend mennyiségek a mellett, hogy a mérendé mennyiséggel
linearis viszonyban allnak, normalis eloszlast kovetnek. Az eredményiil kapott kimend
mennyiség konvolucioés eloszlasa tovabba akkor tekinthetd jo kozelitéssel normalisnak, ha a
centralis hatareloszlas-tétel feltételei teljesiilnek, a fliggetlen, nem-normalis eloszlasu X;
barmelyik c?u?(x;) komponense lényegesen kisebb az u?(y) variancidnal.

A bizonytalansagterjedési keretrendszer alkalmazhatosagi feltételeinek megsértése esetén a
valosziniiség-eloszlasok terjedésén alapulo eljards jelenthet idealis alternativat. Ebben a
modszerben a jellemz6 mennyiségek a mérendé mennyiség fi, (¥|a) a posteriori (utdlagos)
valdsziniiség-eloszlasanak momentumaiként ¢és kvantiliseiként, vagy azokbol kiindulva
keriilnek szamszerlisitésre. Ezen szarmaztatott eloszlas a bemend mennyiségekhez rendelt
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fx;(%;ila;) valosziniiség-eloszlasokkal (és az azokbol képzett fy(X|a) egyiittes bemend
valészinliség-eloszlassal) konzisztens lesz. A valdsziniiségeloszlas-hozzarendelések minden
rendelkezésre allo informacio X;-re vonatkozo a; részhalmazan alapulnak. A valdszinliség-
eloszlasok terjedése az eloszlas jellegét és jellemzdit is szem eldtt tartja, nem korlatozodik tehat
az eloszlds csak  bizonyos  paramétereinek  figyelembevételére, szemben a
bizonytalansagterjedéssel, amelyben a valdszinliség-eloszlas a varhato érték és szoras
megallapitasahoz sziikséges alatdmasztd informacio csupan (a; = {x;, u(x;)}).

A valdszinliség-eloszlasok terjedésénél az elsddleges mérési eredmény az fy(j|a)
a posteriori valosziniiség-eloszlas varhato értéke, az u(y) standard bizonytalansag az fy (7|a)
varianciajanak négyzetgyoke. Amennyiben — az [5][6][7] Utmutatokkal 6sszhangban — Monte
Carlo médszert (MCM) alkalmazunk az fy(J|a) szarmaztatasahoz, j = 1,2, ...,n,, Monte
Carlo kisérlet végrehajtasaval, a bemend mennyiségek fy, (X;|a;) valosziniiségi eloszlasaibol
inverz transzformacidés mintavétel segitségével generdljuk a bemend mennyiségek
X = {xl’ 2 X j s X, j} készleteit. Az igy generalt X; lehetséges mennyiségértékeket a mérési
modellbe behelyettesitve mindegyik x ;) készlethez meghatarozhat6 a mérendé mennyiség egy
lehetséges mennyisegérteke, y; = G(x( j)) = G(xl’ 1 X2,j e X, j). Az MCM alkalmazésanal az
y elsédleges mérési eredmény az y,, = {yl, Vo, eees ynM} vektor szamtani kézépértékeként ((4)
egyenlet), az u(y) standard bizonytalansag az y,, vektor tapasztalati szorasaként ((5) egyenlet)
adhaté meg:

y =3y )
uG) = [ 205 -5)" )

A valoszintiség-eloszlasok terjedésén alapulo kiértékelési eljaras megfeleléen kezeli a nem-
linearis mérési modelleket, masfeldl nem korlatozodik normalis eloszlasokra. Ennélfogva a
bizonytalansagterjedéshez képest realisztikusabb elemzést tesz lehetdveé, illetve szélesebb korti
mérési probléméra alkalmazhato megbizhatoan. Ervényessége azonban nagyban fiigg a bemend
mennyiségekre vonatkozé valdsziniségeloszlas-hozzarendelések megteleloségétol, amely igy
a mennyiségekre vonatkoz6 adekvat informaciok és azok minél teljesebb kori rendelkezésre
allasat igényli.

A bizonytalansagterjedésen és az eloszlasok terjedésén alapuld, MCM-t alkalmazo eljarasok
alkalmazhatésdga egyarant megvizsgalasra keriilt a legelterjedtebb sugarvédelmi
kornyezetellendrzési mérési problémak — dozis- és dozisteljesitmény-mérések €és kornyezeti
mintdk radioanalizise — méréskiértékelésében. Mindez az adott mérési problémakra eltérd
mérési modellek definidlasaval, tovabba szamos, egymastdl kiilonb6zd, alapvetden valos
mérési problémakbol vett, esetenként hipotetikus, de realisztikus paraméterkészleteket
alkalmazéséaval keriilt végrehajtasra. Az ilyen modon eldidézett valtozo koriilmények kozott
megallapitasra keriilt a kiilonb6z6 kiértékelési eljarasokkal kapott eredmények egyeztdsége, a
kiilonbozdségek jelentkezése és okai. (A részletes elemzésekhez lasd [1][8][9].)
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A kornyezeti dozismérésekre vonatkozdan példaul elemzésre keriiltek az eredendden
felirhatdé nem-lineéris és az abbol képzett, linearizalt mérési modell alkalmazasanak hatésai.
Ezen méréstipus esetében a besugarzasi koriilmények minél pontosabb figyelembevétele, igy a
megbizhatd mennyiség- €s bizonytalansagértékelés érdekében a jelzett dozisérték r (relativ)
valaszokkal osztandd ((6) egyenlet). Ezen mennyiségek a dozismérd altal jelzett érték és a
besugarzasi dozismennyiség konvencionalis valddi értékének hanyadosai, az egyes befolydsolo
mennyiségeknek altaluk szamszersitett, kijelzett értékre gyakorolt hatisa a valasz
megvaltozasat eredményezi. A mérési modell a nevezdben szereplé r mennyiségek
tekintetében nem-linearis, amelyek szignifikans u,.;(r) = u(r)/r relativ bizonytalansaga
sértené a bizonytalansagterjedés érvényességéhez sziikséges feltételezések teljesiilését.
Osszhangban példaul [10] ajanlasaival, a valaszjellemz8k inverzeként kiszamitott k korrekcios
faktoroknak a bevezetésével, vagyis k = 1/r valtozdtranszformécioval ugyanakkor altalaban
linearis mérési modell ((7) egyenlet) allithato eld:

h = LM — hpg (6)
Tni H;nzl rq
m
h = Noky | [leq M = hsg )
q=1
ahol:
h = H*(10) a kornyezeti dozisegyenérték, a kornyezeti doézismérések mérendo
mennyisége,

M a kijelzett (mért) dozisérték, a kiolvasasi jelekbdl a dozimetriai rendszer
algoritmusaval generalt érték, amely jellemzden a doziméter és a kiolvasd inherens
jelzésével korrigalt nettd sugarzas indukalta jelzés (vagy eleve algoritmizalt iton
megadva, vagy az M, inherenshattér-jarulék egy ujboli, ,,nullds” kiolvasassal
meghatéarozott értékének kivonasaval: M = My, — M),

N, akalibracios tényez6 a valodi referencia dozisérték és a kijelzett dozisérték hanyadosa
referencia sugarzasi térben és koriilmények kozott végzett fliggetlen mérésnél (a
vizsgalatok soran a (6) egyenlet nevezdjében a kiolvaso 1y..; €rzékenységével €s a
detektor 74, normalizacids tényezdjevel, illetve a (7) egyenletben a vonatkozo k.. r
és kger korrekceios faktorokkal figyelembe véve, errdl részletesebben lasd [1][9]),

Tn K a valasznak a dozis megvaltozasaval jelentkezd nem-linearitasat kifejezd
valasztényez0 €s korrekcids faktor,

rq,kq (g=1,..m) relativ valaszok ¢és az ezekbdl képzett korrekcios faktorok,
tipikusan [[g; 7y = TenyTgq» ahol 74y, a kirnyezeti hatdsokra — hémérséklet, relativ
nedvességtartalom, légnyomads stb. — mutatott relativ valasz, 1z, a jelzés sugarzas
energidjara ¢és irdnyara mutatott fliggését kifejezd relativ valasz, illetve

m —
q=1 kq - kenvkE,a’
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hpe = hget a hattérsugarzas dozisa, a hattérsugarzas hp, dozisteljesitménye és a két

kiolvasas kozott eltelt t id6 szorzata.

A kornyezeti dozismérésekre  vonatkoz6  vizsgalatokhoz  kiilonb6zé  bemend
paraméterkészletek lettek definidlva. A mérend6 mennyiséget befolydsolo és emiatt a mérési
modellbe bevonand6 rendszerjellemzok értékei egyfeldl a foton- és béta-sugarzas egyéni,
munkahelyi és kornyezeti monitorozdsdnak passziv integrald dozimetriai rendszereire
vonatkoz6 szabvanyban [11] eldirt, a paraméterek maximalisan megengedett legnagyobb
hatdsa alapjan keriiltek meghatarozasra. Ezek rendszerint + 7 % aszimmetrikus relativ
tartoméanyokként definialt értékek, amelyek r_y als6 és r(,) felsd hatarabol kiindulva a k
korrekcidos faktorokra szimmetrikus tartomdny szamithaté ki (r € [r(_) ...r(+)] -
k=1/re|1/rg)..1/ro] = [k k] A méréskiértékelések  ezen feliil a
rendszerjellemzOknek kisérletileg (pl. tipusvizsgalatban) vagy modellezéssel szamszertsitett
értékeibdl kiindulva is elvégzésre keriiltek. A vizsgalatok targyat képezte tovabba annak
megallapitdsa, hogy a mérési és besugarzasi korlilmények figyelembevétele — tipikusan a
dozis- €s dozisteljesitmény-mérések méréskiértékelésének eredményeit. [1][9][12]

A kornyezeti mérések bizonytalansdgi forrdsainak azonositdsa és szamszeriisitése

A legelterjedtebb kornyezeti mérésekre nézve — dozis- és dozisteljesitmény-mérések és
kornyezeti mintak (levegd, légkdri kihullas, talaj) radioanalizise — azonositasra keriiltek a
mérendé mennyiséget és annak bizonytalansagat befolydsold hatdsok és az azokat kifejezo,
mérési modellbe beillesztendd paraméterek. Ezen forrasok mérési bizonytalansdghoz vald
hozzajarulasanak tipikus értékei tobb megkozelitésbdl kiindulva is meghatarozasra keriiltek. A
mérési modellekben szereplé bemend mennyiségek értékeinek és bizonytalansagainak
megadasakor részben a paraméterek elviekben lehetséges értékei lettek figyelembe véve,
elsdsorban szakirodalmi forrasok, vagy példaul — a mar emlitett — szabvanyban megengedett
hatarértékek alapjan. Emellett jellemzé paraméterértékkészletek lettek definidlva a KFKI
Telephelyi sugarvédelmi kornyezetellendrzé rendszer valos kornyezeti méréseinek elmult
é¢vekben tobb szazas nagysagrendben torténd kiértékelésével, eltérd mintavételi és mérési
koriilményekre (id6tartamokra, gyakorisagokra, mintamennyiségekre stb.) vonatkozoan is.

Az X; bemend mennyiségeknek a mérendd mennyiséghez tarsitott mérési bizonytalansaghoz
valo hozzajarulasa a £(y, x;) hozzajarulasi egyiitthaton keresztiil jellemezhet6, amely — nem
korrelalt bemend mennyiségek esetére — a kovetkezOképpen adhatd meg:

. 12
Ay, x) = [£20] 8)

Mivel a bizonytalansagterjedési szabaly alkalmazasahoz a c¢ érzékenységi egyiitthatd
alapértelmezetten meghatdrozandd, a hozzdjarulasi egylitthatok kozvetlen eredményként
megkaphatok. Ezzel szemben az MCM-alapti valdszinliségeloszlasok-terjedését alkalmazé
méréskiértékelésben az érzékenységi egyiitthatd nem keriil kiszdmitasra, meghatarozasa
((9) egyenlet) érzékenységvizsgalat segitségével végezhetd, melybdl £A(y, x;) hozzajarulasi
egyiitthatd a mar ismert logika szerint kiszdmithato ((10) egyenlet):
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_u(ya)
= U ®
e u@] | e’
o0 =[] = o

ahol:

Yoo ésu(Vay)  azon X jy = {X1, .., Xgj, -, Xm} sorvektorokra kiszdmitott yj ;
mennyiségértékek szamtani kozepe és szorasa, ahol az egyik X, (1 < k < m) bemend
mennyiséget fx,(¥;|a;) striségfiiggvényébdl mintazzuk a tobbi bemend mennyiség
varhato értékén rogzitésével egyidében (X; = x;,1 # k),

u(xy) az X, bemend mennyiség mintavételezéssel kapott lehetséges
mennyiségértékeinek szorasa.

A mérési (analitikai) bizonytalansag értéke nem csak a befolydsol6 mennyiségeken alapuld
modellezési  eljarassal —  bizonytalansagterjedéssel vagy  valdsziniiség-eloszlasok
terjedésével —, hanem az ismételt megfigyelések statisztikai elemzésén (empirikus eljaras)
alapulo értékelés Utjan is megallapitasra keriilt. Ez a KFKI Telephelyen a légkorikihullés-
mintavételezésre és -mérésekre vonatkozdan végrehajtott tobbéves méréssorozat segitségével
valt lehetévé, amelynek keretében tobbek kozott a szaraz és nedves kitilepedés elkiilonitett és
egylittes mintavételezésének, valamint a kiilonb6zé mintavételi gyakorisagoknak a légkori
kihulldsban mért aktivitdskoncentraciok értékére gyakorolt hatdsa is az elemzés targyat képezte
(lasd [1][13][14]). Az azonos koriilmények kozott végrehajtott parhuzamos mintavételek és
mintamérések a mintavételi bizonytalansdg meghatdrozasdra ¢és mértékének mérési
bizonytalansaggal valo 0sszevetésére is lehetdséget teremtettek.

Meéreéskiértékelési eljarasrend kidolgozdsa

A méréskiértékelések egy, a meglévd 1épéssorok feliilvizsgalataval és tovabbfejlesztésével
Ujonnan  definialt, a  bizonytalansagterjedésen alapuldé és az  MCM-alapi
valosziniiségeloszlasok-terjedését alkalmazod kiértékelési modszert egyarant magaban foglald,
tobblépéses eljarasrend alapjan keriiltek végrehajtasra.

Az eljarasrend kiilonb6zo 1épéseiben hasznalandd megoldasokra szdmos alternativ modszer
alkalmazhatdsaga is részletesen meg lett vizsgalva, az egyes modszerek elOnyeinek ¢és
korlatainak megallapitdsa érdekében. Elemezve lett példaul az érzékenységi egylitthatok
numerikus differencialason alapuld, véges (centralis, haladd, retrograd) differencidkat hasznald
kozelitéssel vald6 megadasanak alkalmazhatosdga, amely modszerre akkor lehet sziikség, ha az
érzékenységi egylitthatobk nem adhatok meg analitikusan, a mérési modell parcidlis
derivalasaval, vagy nem allnak explicit mdédon rendelkezésre a kiértékelési modell vagy
algoritmus szamitogépes kod formajaban vald hozzaférhetdsége miatt. Vizsgalva lett tovabba
az is, hogy az MCM-alapit méréskiértékelésben a hozzajarulasi egyiitthatok
érzékenységvizsgalat Utjan torténd meghatarozasa mellett milyen tobbletinforméciot jelenhet
egy, a linedris regresszion alapuld modszer a mérési modell linearitdsanak megallapitasaban.
De tanulmanyozasra kertilt a leggyakrabban hivatkozott és alkalmazott [y~, y®| szimmetrikus
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lefedettségi tartomdny hatranyainak kompenzalhatosaga is az [y<, y~| legsziikebb lefedettségi
tartomany definidlasa utjan, valamint a bizonytalansagterjedésen alapuld kimutatasihatar-
szamitas alapvetéen implicit Osszefiiggésének explicitté alakitdsa és iterativ megoldasanak
lehetdsége. (A vizsgalatok ¢s eredmények részletesebb kifejtéséhez lasd [1][8][9].)

A gyakorlati alkalmazhatdsag biztositasa érdekében az eljarasrendbe olyan megoldasok
kertiltek beépitésre, amelyek a széleskdrben hozzaférhetd és a legelterjedtebben hasznalt
szoftverkornyezetben (Microsoft Excel) végrehajthatok. A méréskiértékelési eljarasrend és az
abban foglalt mdédszerek funkcionalitasa, hasznalhatosaga és teljesitménye mas, rendelkezésre
allo méréskiértékelési eszkozokkel és szoftverekkel [15][16] végzett dsszehasonlitd elemzés
utjan keriilt validalasra.

EREDMENYEK
A méréskiértékelési modszerek alkalmazhatésaganak vizsgalata

Tobb mérési probléman keresztiil is igazolast nyert, hogy a kdrnyezeti monitorozas rutin
gyakorlatdban is csorbulhat a  méréskiértékelésben leggyakrabban alkalmazott
bizonytalansagterjedési keretrendszer érvényessége. A sugarvédelmi mérésekre ugyanis sok
esetben eredendden nem-linedris mérési modell irhatdo fel, a mérési modell nevezdjében
szerepld mennyiségek — a szamldlason alapuld vagy spektrometriai aktivitdskoncentracio-
méréseknél példaul az e detektalasi hatdsfok, az m mintamennyiség, vagy potencidlisan
figyelembe vett korrekcids tényezok — a modell nem-linearitasat eredményezhetik. A
bizonytalansagterjedés 0Osszefliggésének megbizhaté alkalmazdsdhoz az y kimend
mennyiséggel nem-linedris viszonyban 4ll6 x; bemend mennyiség(ek) relativ bizonytalansagat
kelléen kicsire (u(x;)/x; = Uy (x;) < 10%) sziikséges csokkenteni. A bizonytalansagi
Osszetevok csokkentése a mérési teljesitmény javitdsa mellett igy a bizonytalansagterjedési
keretrendszeren alapuldé méréskiértékelés megfeleldségének biztositdsahoz is hozzajarulhat.
Egyes mérési probléméaknal megvaldsithatd a mérési modell linearizalasa. A kornyezeti
dozismérések vizsgalt példaja azonban demonstralta, hogy ez adott esetben csak a modell
egyszerlsitésével végrehajthato, amely a kiszamitdst megkOnnyiti ugyan, de
informacioveszteséghez vezethet. A doézisméréseknél alkalmazott mérési modell a k = 1/r
valtozoétranszformacioval példaul akkor linearizalhaté (lasd a (6) és (7) egyenleteket), ha nem
tesziink kiilonbséget a természetes eredetli hattérsugarzasra adott rp; (kiilondsen a méasodlagos
kozmikus sugarzasra adott, a toltéssel rendelkezd komponensekre mutatott érzékenység miatt
egységnyinél nagyobb) valasz és a sugarzas energidjara €s irdnyara mutatott 7 , valasz kozott
(TB6 = Tg,a)-

Ugyanakkor szemléltetésre keriilt, hogy a bizonytalansagterjedési keretrendszer
érvényességét nem csak a kimend mennyiséggel nem-linearis viszonyban 4116 és nem-normalis
eloszlasi bemend mennyiség(ek) relativ bizonytalansdganak nagysaga, hanem mérési
bizonytalansaghoz valé hozzajarulasuk is meghatarozza. Tobb mérési probléman és szamitasi
példan keresztiil is bemutatasra kertiilt, hogy a nem-normalis eloszlasi bemend mennyiségek
bizonytalansagi hozzajarulasanak novekedésével és dominanssa valasaval egyre jobba torzul a
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kimend mennyiség eloszldsa a mennyiséget jellemzd paraméterek meghatarozasaban
alapértelmezettnek vett normalis eloszlashoz képest.

A kornyezeti dozis- és dozisteljesitmény-mérések esetére nézve bemutatasra keriilt, hogy
amennyiben a mérérendszerek karakterisztikajarol nem rendelkeziink megfeleld informécidval,
a mérendd mennyiséget befolyasold rendszerjellemzdék és paraméterek szabvanyban eldirt
megengedett legnagyobb hatasa alapjan becslés adhatd a mérési bizonytalansagra. Azonban az
ezen megkdzelitésben figyelembe veendd nem-normalis eloszlassal jellemezhetd, kiemelten az
Ty €8 Tg o valasztényezOk és a vonatkozo ky,; és kg o korrekcids faktorok jelenléte és az rg 4 és
kg , dominans bizonytalansagi hozzajarulasa még az eredendden nem-linearis mérési modell
megfeleld linearizalasanal is korlatozhatja a bizonytalansagterjedésen alapuld méréskiértékelés
alkalmazhatdsagat (lasd az 1. ébra felsd sorban szerepld diagramjait). (A dozisvalasz nem-
linearitasat kifejezd r,; és k,; paraméterekre egyenletes eloszlast feltételezhetiink, hiszen a
szabvanyban el6irt tartomanyon egyenletes valdsziniiséggel vehetnek fel mennyiségértékeket.
Az 15, és kg, paraméterekre nézve haromszogeloszlast definialhatunk, kifejezve azon
tulajdonsagukat, hogy lehetséges mennyiségértékeiket a szabvanyban eldirt megengedett
legnagyobb hat4s megszabta szélsdértékekhez kozel kisebb valdszinliséggel veszik fel, mint az
intervallum kozéppontjanak kozelében. Mivel szélséértékeik a sugarzas extrém a beesési
szogei mellett (és kis E energiak esetén) jelentkeznek, a kdrnyezetben széles szogtartomanyban
beesd sugarzas miatt eléforduldsuk nem tekintheté nagyon valdszinlitlennek — ahogyan ez
torténne a normalis eloszlas esetében.)

Demonstralva lett tovabba, hogy a bizonytalansagterjedéses modszer korlatozottan
hasznélhato a besugarzasi koriilmények figyelembevételével végzett kiértékelésben is, tekintve,
hogy a kimeneti mennyiségrdl és annak valddi eloszlasardl csak korlatozott informéciot tud
nyujtani. Az ekkor figyelembe veendd tényezok némelyikének, tipikusan az 75, és kg g

mennyiségeknek a beesd sugarzas energia- €s szogeloszlasat egyarant figyelembe vevo és a hpc
hattérsugarzasi dozisteljesitmény csapadék eldidézte dozisteljesitmény-ndvekmények miatti
jobbra tol6do, valos mérési koriilményekre nézve reprezentativabb eloszlasai aszimmetrikusak,
akar diszkrétek is lehetnek, amelyek a bizonytalansagterjedési keretrendszerben nem vehetdk
tekintetbe, ellentétben az MCM-mel végzett eloszlasok terjedésével. Az ebbdl fakado elvi
kiilonbség akar 50%-ot meghalado eltérést is okozhat a két kiértékelési mdodszer eredményei
kozott (1asd az 1. abra also sorban szerepld diagramijait).
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Neme-linearis mérési modell; rendszerjellemzék szabvanyban  Linearizalt mérési modell; rendszerjellemzék szabvanyban el@irt
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1. abra. Bizonytalansagterjedési szabalyon (angol megfeleldjének roviditésébdl LPU,
kékkel) és MCM-alapu valdszinliségeloszlasok-terjedésén alapuld méréskiértékelés
(naranccsal) eredményeként kapott h kdrnyezeti dozisegyenérték eloszlasa és becslése
(valamint a [h~, h®] szimmetrikus [h<, h”] legsziikebb lefedettségi tartomany hatarai) nem-
linedris (bal oldalt) és linearizalt (jobb oldalt) mérési modell esetén, eltérd paraméterkészletek
figyelembevételével [1][9]

Ahogyan erre a modszertant leir6 szakaszban mar utaltunk, az MCM-alapt méréskiértékelés
érvényessége is bizonyos feltételekhez kotott. Egyfeldl megszabja a bemend mennyiségek
valoszinliségeloszlas-hozzarendeléseinek és a beldliikk szarmaztatott kimend mennyiség
eloszlasdnak megfeleldsége, amelyet az hatdroz meg, hogy az eloszlasok a valdsdghoz
mennyire jol illeszkedve jellemzik a kérdéses mennyiséget. Altalanosan kijelenthetd, hogy
minél nagyobb n,, Monte Carlo kisérletszam sziikséges ahhoz, hogy a mintavételezéssel kapott
lehetséges mennyiségértékek adott Monte Carlo futtatdson beliil kevésbé szorddjanak (vagyis
a mennyiség mintazott értékeinek szordsaként meghatarozott bizonytalansaga minél kisebb
legyen), illetve, hogy a szarmaztatott jellemzé mennyiségek értéke futtatasrol futtatasra minél
kevésbé legyen valtozékony, stabilizalddjon. A nagyobb kisérletszam azonban megndvekedett
szamitasikapacitas-igényt €s futtatdsi idot von maga utan. A gyakorlatban tehat a Monte Carlo
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kisérletek szdmat egyszerre kell optimalizalni a rendelkezésre 4116 szamitasi kapacitdsokhoz és
a numerikus eredmények (jellemzé mennyiségek) elérni kivant pontossdgahoz. A numerikus
eredmények statisztikai értelemben akkor tekinthetdk stabilizéltnak, ha az adott n,, Monte
Carlo kisérletszam mellett elvégzett ismételt futtatdsok eredményeinek atlagahoz tartozo szoras
kétszerese (2s4,4) €gy, az €rtékek adott ny;, €rtékes jegyre vonatkozd egyezését kifejezé &
numerikus tliréshataron beliil marad. A 2. dbra mutatja be, hogy a 10 ismételt Monte Carlo
futtatasban kapott h kornyezeti dozisegyenérték mérendé mennyiségre és a hozza tarsitott u(h)
standard bizonytalansagra vonatkozé 2sg4,, hogyan csokken az ny, Monte Carlo kisérletek
megnovelt szamaval. Lathatd, hogy a numerikus eredmények 2 értékes jegyre elvart
egyezéséhez tipikusan mar n,, = 103 ... 10* szama Monte Carlo kisérlet is elegendd, 3 értékes
jegy esetén viszont legaldbb n,, = 10° kisérletszam sziikséges a numerikus eredmények
stabilizalodasahoz.
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2. abra. 10 ismételt Monte Carlo futtatasban kapott h kdrnyezeti dozisegyenérték mérendo
mennyiségre és a hozza tarsitott u(h) standard bizonytalansagra kapott értékek atlagahoz
tartoz6 szoras ketszeresének (2544, ké€k négyzet) valtozasa az ny Monte Carlo kisérletek

fliggvényében [1]
A kornyezeti mérések bizonytalansdgi forrdsainak azonositdsa és szamszeriisitése

Ahogyan azt az el6zéekben ismertettiik, a bizonytalansagi hozzajarulasok szamszerlsitése
egyfeldl informacioval szolgdl a bizonytalansagterjedési keretrendszer megteleloségének
értékeléseéhez. Az erre vonatkozo eredmények masfeldl eldsegitik a hatékony bizonytalansag-
¢s kimutatdsihatar-csokkentést is. A hozzjarulasi egyliitthatok meghatdrozasa révén ugyanis
azonosithatok a mérendd mennyiséghez tarsitott standard bizonytalansag azon, legnagyobb
hozz4jarulast bizonytalansadgi komponensei, amelyek csokkentésével hatasos javulas érhetd el
a mérési teljesitményben, elkeriilve azt, hogy aranytalan erdfeszitéseket 6sszpontositsunk a
nem jelentds hozzajarulast komponensek bizonytalansaganak redukalésara.

A kornyezeti dozis- és dozisteljesitmény-mérések esetében rendszerint az 1y , valasztényezo
vagy a mérési modelltol fiiggéen a vonatkozd kg, korrekcios faktor dominaljak a
bizonytalansagot (1asd a 3. dbrat). Megengedett értékeikre nézve a vonatkozd szabvanyban [11]
meglehetdsen széles tartomany definialt: a sugarzas energidjara és iranyara mutatott 7 , valasz
-29% és +67% kozé kell, hogy essen, amely alapjan a kg, korrekcios faktor maximalisan

megengedett érteke +40% szimmetrikus tartomanyon beliil kell, hogy maradjon. Mindez a
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paraméter 10%-ot meghaladd relativ bizonytalansdgat eredményezi. A mérdrendszer
rendszerjellemzdinek tényleges bizonytalansagai a szabvanyban megengedett értékeknél
jellemzéen kisebbek. A rendszerjellemzék valdodi paraméterértékeinek és  azok
bizonytalansdgainak példaul tipusvizsgalat Utjan torténd szamszerGsitése és a mérendd
mennyiség kiszamitasaban valo figyelembevétele tehat a mérési bizonytalansag csokkentését
eredményezi. A példaszamitdsokban a mérési bizonytalansadg akar kevesebb mint a felére
csOkkenthetové valt a vizsgalt mérérendszer valddi rendszerjellemzdinek és a besugarzasi
koriilményeknek a figyelembevételével (vesd Ossze a mérendd mennyiség lehetséges
mennyiségértékeinek szorédasat az 1. abra fels6 és kdzépso sorban szerepld diagramjain).

A bizonytalansag-0sszetevok hozzéajaruldsanak szamszeriisitése szempontjabol fontos
eredmény annak igazoldsa 1is, hogy a bizonytalansagterjedés sordn meghatarozott
bizonytalansag-0sszetétel még abban az esetben is pontosan megadja a befolyasolo
mennyiségek sorrendjét bizonytalansdgi hozzajarulasuk nagysaga szerint, azonositva a
dominans hozzajarulasu bizonytalansag-0sszetevoket, ha a mérési eljarasra és a mérni kivant
fizikai hatasra jellemz6 értékekre inadekvat becslést ad.
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3. abra. A kornyezeti dozismérés bizonytalansag-készlete €s a figyelembe vett befolyéasolo
mennyiségek sorrendje (1.-9.) bizonytalansagi hozzajaruladsuk nagysaga szerint, a
bizonytalansagterjedési szabalyon (angol megfeleldjének roviditésébdl LPU, bal oldalt) és az
MCM-alapu valdszinliségeloszlasok-terjedésén alapulod (jobb oldalt) elemzési modszerekkel
meghatarozva, nem-linearis mérési modell esetén, a rendszerjellemzdk tényleges értékeit
figyelembe vevo paraméterértékkészletekbdl kiindulva [1][9]

A 1égkorikihullds-mérések mintavételi és a mintdk gamma-spektrometriai elemzésében
jelentkezd analitikai (mérési) bizonytalansag szamszerlisitésére vonatkozd vizsgalatok az
1. tdblazatban Osszesitett eredményeket adtdk. Lathato, hogy az ismételt megfigyelések
statisztikai elemzésén (empirikus eljaras) alapuld értékeléssel kapott mintavételezési
bizonytalansag tobbszdrdse volt az analitikai (mérési) bizonytalansag igy becsiilt értékének, az
altaluk kiadott teljes bizonytalansagot 90%-ot meghaladé hozzdjarulassal dominalva. A
befolyasold mennyiségeken alapuldé modellezési eljarassal — bizonytalansagterjedéssel vagy az
eloszlasok terjedésével — kapott analitikai bizonytalansag rendre nagyobbnak adodott az
empirikus eljarassal becsiilt analitikai bizonytalansdghoz képest. Ennek oka, hogy az empirikus
eljarassal kapott becslés az analitikus bizonytalansagnak csak egy részét, a megismételhetdségi
Osszetevdit tartalmazza. Mig az analitikai bizonytalansdg empirikus eljarassal szamszerisitett
érteke  10% alatt maradt, a modellezési eljardssal szamszeriisitett értéke kis
aktivitaskoncentracidkndl akar az 50%-ot is meghaladta. A gamma-spektrometriai mérési
bizonytalansdg legnagyobb hozzdjarulasu befolydsold6 mennyisége a nettd csucsteriilet volt
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(tipikusan 85%-ot meghaladé dominéans bizonytalansagi hozzéjaruldssal). Példaul a mérési id6
megnovelésével vagy a kiszamitdsanal figyelembe vett csatornaszdm-tartomany
megvaltoztatasaval redukalt bizonytalansdga az analitikus bizonytalansagot akar 30%-ot, a
kimutatasi hatart akar 50%-ot meghalad6 mértékben csokkentette (lasd [1][17]).

1. tablazat. Légkorikihullas-mérések mintavételi és analitikai (mérési) bizonytalansaganak
szamszerusitése [1]

Relativ hozzajarulas a telj
Ertékelési | Bizonytalansigi | Relativ bizonytalansag (%) © 2.1 v ozzaja}'u asateyes
‘ ) bizonytalansaghoz (%)
eljaras forras : r - -
Min. Max. Atlag Min. Max. Atlag
Mintavétel 12,6 17,8 15,5 92,1 100 97,0
L Mérési
Empirikus . 0,320 5,21 2,29 0,0385 7,92 3,03
(analitikus)
Teljes 12,7 18,5 15,8 100 100 100
Meérési
Modellezés erest 411 | 529 | 265 i ; ;
(analitikus)

Meéréskiértékelési eljardasrend kidolgozdsa

A kidolgozott méréskiértékelési eljarasrend részletes leirasat és az abban alkalmazott
modszerek megfeleloségének vizsgalatat az elsdszerzé doktori értekezése [1] tartalmazza. A
munka egyik fontos eredményeként egy modszertani utmutatd [18] is kidolgozasra keriilt az
Orszagos Atomenergia Hivatal szdméara a sugarvédelmi kornyezetellenérz6 mérések
kiértekelésérdél és az adatsorok elemzésérol. A méréskiértékelési eljarasrend gyakorlati
alkalmazhat6sagat a dokumentumban szdmos, a sugdrvédelmi kornyezetellendrzés
gyakorlatabol vett példa, magyardzo értelmezes, javaslat és szamitdsi séma segiti.

Az eljarasrend teljeskorli méréskiértékelés végrehajtasat biztositja, a kovetkezo 11 1épésen
keresztiil:

1. 1épés:  Mérendd mennyiség definidldsa

2. 1épés:  Meérési modell felallitasa

3.1épés:  Meérési modell vizsgilata a méréskiértékeléshez hasznalandd eljarés
megvalasztasdhoz

4. 1épés:  Bemend mennyiségek jellemzése

5.1épés:  Elsddleges mérési eredmény és standard bizonytalansdgdnak meghatarozasa,
hozzajéarulasi egyiitthatok kiszamitisa

6. 1épés:  Standard bizonytalansag értékelése a mérendd mennyiség valodi értékének
fliggvényében

7.1épés:  Dontési hatarérték kiszamitasa és dontéshozatal a fizikai hatés igazolt jelenlétére
vonatkozoan

8. 1épés:  Kimutatdsi hatar kiszamitasa €és a mérési eljaras kimutatasi kovetelményeknek
valé megfelelésének értékelése

9.1épés:  Mérendé mennyiség lefedettségi tartomanyanak kiszamitasa

10. 1épés: Mérendd mennyiség legjobb becslésének ¢és standard bizonytalansdganak
kiszdmitasa
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11.1épés: Eredménykozlés, dokumentacid

Ahogyan az a mddszertani szakaszban mar emlitésre keriilt, a méréskiértékelési eljarasrend
a bizonytalansagterjedésen alapuldo és az MCM-alapti valdsziniiségeloszlasok-terjedését
alkalmazo6 kiértékelési modszert egyarant magéaban foglalja. (A 3., a kiértékeléshez hasznalando
megkozelités kivalasztasara vonatkozé 1€épéstdl kezdddden a 1épéssor a 11. adatkozlési 1€pésig
kettévalik, minden 1épésre parhuzamosan megadva a bizonytalansagterjedésen alapulo6 ¢€s az
MCM-alapu valésziniiségeloszlasok-terjedését alkalmazé modszerek szamitasait. A mdodszerek
megvalasztasat és a sziikséges 1épések végrehajtasat a 1épéssorban tobb beiktatott vizsgalati és
dontéshozatali pont is meghatirozza.) A két kiértékelési elv egyiittes megjelenése azért
lényeges, mert amennyiben a bizonytalansagterjedési keretrendszer alkalmazhatdsdganak
kétségessége felmeriil, vagy kizdrélagos alternativaként az MCM-alapti kiértékelés
hasznalandé vagy célszeriien mindkét megkdzelitésen alapuld kiértékelés végrehajtando, a
koztiik jelentkezd kiillonbségek az eredmények 0sszevetésének értékelésével.

A méréskiértékelési eljarasrendben alkalmazott megoldasok tgy keriiltek kidolgozasra,
hogy lehetové tegyiik a legelterjedtebben elérhetd, tablazatkezeld szoftverkornyezetben
(Microsoft Excel), alapértelmezetten rendelkezésre allé funkcidk segitségével végrehajthato
felhasznalast. Kiilonosen az MCM-alapt kiértékelés tablazatkezeld szoftverben valo
végrehajtasanak tdmogatasa €s részletes leirasa jelentds, amelyet az altalanos gyakorlatban
rendkiviil ritkdn alkalmaznak a numerikus szimulacids jellegébdl fakadd szamitasi
komplexitdsa, nagy szamitasikapacitas-igénye ¢és programozasi ismereteket igényld
végrehajtasa miatt. A tablazatkezeld szoftverben végzett szamitasok végrehajtasanak egyik
nagy elonye, hogy a legelterjedtebb méréskiértékelési modszerek hatékony és atlathato,
valamint a szoftveres elterjedtség okan széleskori alkalmazasat teszik lehetdvé a rutinszera
alkalmazasokban is. Az eljarasrend atlathatosaga mellett a kereskedelmi forgalomban kaphato
vagy ingyenesen hozzéaférhetd, a méréskiértékelés automatikus végrehajtsat lehetdve tévo
szoftverekhez képest azon elénnyel is birhat, hogy a szamitasi [épések és funkcidk tekintetében
kompromisszummentes végrehajtast tesz lehetové. Egyes szoftverek [15] ugyanis csak a mérési
bizonytalansag becslését végzik el, a dontésihatarérték- €s kimutatasihatar-szamitasokat
példaul nem. Mig mas szoftverek [16] ugyan mar a legtijabb, ISO 11929:2019 nemzetkozi
szabvanysorozatban [4][7] is definialt, a mérendd mennyiségre €s a mérési eljarasra jellemzo
mennyiségek teljeskorli meghatarozasat elvégzik, a beépitett nevezetes eloszlasokon feliil
tetszOleges, példaul tapasztalati eloszlasok bemend mennyiségekhez valdé hozzarendelésére
azonban nem adnak lehetéséget. Az MCM-en alapul6 eljarasban a lehetséges mennyiségértékek
adott valoszinliség-eloszlasbol torténd szimulalasdhoz inverz transzformécids mintavételt
alkalmazunk, amely folytonos ¢és diszkrét eloszlasokra nézve egyarant végrehajthatd (ezek
részletes magyarazatdhoz lasd [1]).

A tobblépéses eljarasrendbe tobb ponton is vizsgalati 1épések kerliltek beiktatasra. Ezek a
1épések nem csupan a mérési eljarasok megfeleldségének ellendrzésére szolgalnak (amely
kiilonosen lényeges a sziikebb érvényességi tartomannyal biré bizonytalansagterjedési
keretrendszer megfeleldségének ellendrzésében), hanem irdnymutatdst adnak a
méréskiértékelés sziikségesen végrehajtandd 1épéseirdl és az eredménykozlés megfeleld
modjarol is. Az eljarasrend egyes lépéseiben hasznalhatd alternativ megoldasok alapos

http://www.elftsv.hu/svonline 48


http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

Sugarvédelem XVIL évf. (2024) 1. szam 33-51

vizsgalata és biztositdsa pedig a tekintetben eldnyds, hogy ilyen mddon lehetdség adodik a
modszerek egyes értékelési 1épésekben egymast kivaltd vagy kiegészitd megvalasztisara, a
mérési kortilményektdl és feltételektdl, a rendelkezésre allo szadmitasi kapacitasoktol és
képességektol, valamint az egyéni felhaszndloi igényektdl vagy preferenciaktol fiiggden.

OSSZEFOGLALAS

A sugarvédelmi kdrnyezetellendrzésben jelentkezd bizonytalansagokat szamos aspektusbol
vizsgaltuk. Egyfeldl azonositasra és szamszerisitésre kertiltek a legelterjedtebb sugarvédelmi
kornyezeti mérések — dozis- és dozisteljesitmény-mérések és kornyezeti mintak radioanalizise
— legfébb bizonytalansagi forrasai, amelyek csokkentése révén eredményes javulas érhetd el a
mérési teljesitményben.

A sugarvédelmi kornyezetellendrzés gyakorlataban a mérési bizonytalansag és a mérendd
mennyiséget és a mérési eljarast jellemzo ebbdl szdrmaztatott egyéb mennyiségek legtobb
esetben a bizonytalansagterjedési szabalyon alapulo eljaréssal keriilnek meghatarozasra. Az
eljaras alapjaul szolgdldo matematikai modszer sajatossdgaibol kovetkezik azonban, hogy a
bizonytalansagterjedési keretrendszer szamos alkalmazhatosagi korlattal terhelt, rendszerint
linearis vagy linearizalt mérési modelleknél és normalis eloszlassal jellemezhet6 mérendd
mennyiségeknél tekinthetdé érvényesnek. Korlatozottan hasznalhatdé tovabba a kornyezeti
viszonyok realisztikus figyelembevételére, mivel azok gyakran aszimmetrikus vagy akar
diszkrét eloszlast paramétereken keresztiil jellemezheték. Az eljarast a gyakorlatban ennek
ellenére sokszor az alkalmazhatdsagi feltételek teljesiilésének ellendrzése nélkiil hasznaljak.
Igazoltuk, hogy ugyan sok mérési problémara megbizhatéan alkalmazhatd, a rutin gyakorlatban
is csorbulhat a méréskiértékelésben leggyakrabban alkalmazott bizonytalansagterjedési
keretrendszer érvényessége, amely a jellemz0 mennyiségek inadekvat becsléseit eredményezi.
Ez az MCM-t alkalmazo eloszlasok terjedésén alapuld méréskiértékelés végrehajtasat teheti
sziikségessé, amely szélesebb korli mérési problémara alkalmazhatdé megbizhatéan azaltal,
hogy a fenti alkalmazhatosagi korlatok nem terhelik, vagyis nem korlatozodik normalis
eloszlasokra és megfelelden kezeli a nem-linearis mérési modelleket is. Ezen eljaras
érvényessége ugyanakkor nagyban fiigg a mérendé mennyiséget befolyasold paraméterek
valoszinliségeloszlas-hozzarendeléseinek megfeleléségétol, amely igy a mennyiségekre
vonatkoz6 informaciok megfeleldségét és minél teljesebb korti rendelkezésre allasat igényli. A
szamitasi komplexitas és a szamitasigény csokkentése érdekében azonban sziikséges az MCM-
alapt modszernek a rendelkezésre allo szamitdsi kapacitisokhoz és az elérni kivant
pontossaghoz igazitott optimalizalasa.

Atlathato, értelmezheté és széleskorben elérhetd szoftverkornyezetben megvaldsithatd
tobblépéses méréskiértékelési eljarasrend keriilt kidolgozasra, amely kikiiszobdlheti az elérhetd
megoldasok esetleges hianyossagait, azok alternativajaként vagy kiegészitéseként hasznalhato,
mikozben elésegiti a kiillonbozé feltételek ¢és  korilmények kozott hasznalando
méréskiértékelési modszerek gyakorlati alkalmazéasat a rutinfelhasznalok szdmara is.
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AZ EGESZTESTSZAMLALO KALIBRACIOJA ES
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The whole-body-counter of the Centre for Energy Research is in operation since 60 years.
The paper summarizes the main developments of the last decade. A new HPGe detector was
installed, and efficiency calibration was performed by the new detector for a wide body-weight
range. The detections limits are compared for the scintillation and semiconductor detector.
New semi-automatic spectrum evaluation method was developed for the scintillation detector.

Keywords: internal dose, whole-body-counting, incorporation, spectra-evaluation,
efficiency-calibration

Az Energiatudomanyi Kutatokdzpont egésztestszamlald berendezése idén, 2024-ben
60 éves. A cikk dsszefoglalja az elmult évek fobb fejlesztéseit. Az egésztestszamlaloba i HPGe
detektor lett beépitve, amivel széles testtomeg-intervallumra kiterjeddé hatasfok-klaibracid
tortént. Osszehasonlitottuk a szcintillacids és félvezetd detektorokkal elérheté kimutatasi
hatarokat. A szcintillacids detektorral felvett spektrumokhoz 0j, j61 automatizalhat6 kiértékelési
eljarast dolgoztunk ki.

Kulcsszavak: belsd sugarterhelés, egésztestszamlalds, inkorporéacio, spektrumértékelés,
hatasfok-kalibracio

BEVEZETES

Az Energiatudoményi Kutatokdzpont belsd sugarterhelés meghatarozasara szolgélo
egésztestszamlalo berendezését 60 évvel ezeldtt, 1964-ben helyezték lizembe és azota is
folyamatosan muikodik [1]. Az évfordulod alkalmat ad arra, hogy Osszefoglaljuk az elmult
iddszak eredményeit, fejlesztéseit.

Az egésztestszamlaloval évente tobb mint 100 mérést végeznek. A KFKI telephely azon
dolgozdi, akiknek munkdja sordn a belsd sugarterhelés lehetdsége felmeriil, rendszeresen
ellendrz6 mérésen esnek at, rutinszerlien évente, illetve inkorporacié gyanuja esetén soron kiviil
is.

Az egésztestszamlaloban 3 detektor van: 2 db Nal(Tl) szcintillaciés detektor, egy az agy
felett, egy pedig alatta. Kristalyméretiik 6 x4, Az agy felett emellett egy félvezetd detektor is
van. A félvezetd detektor egyiitt mozog a szcintillacios detektorral, azonban ahhoz képest oldat
van beépitve. Emiatt az agy oldalirdnyt mozgatasa sziikséges ahhoz, hogy a megfeleld detektor
keriiljon a mérési pozicioba [2].
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UJ HPGE DETEKTOR BEEPITESE ES ANNAK KALIBRACIOJA

2012-ben az egésztestszamlaldba 1) nagytisztasagii germanium félvezetd (HPGe) detektor
keriilt beépitésre a korabbi meghibasodott detektor helyére. Az 0 detektor tipus: Canberra
GX3018 tipusu, relativ hatasfoka 30%.

kalibraci6 soran két flaskakészletet hasznaltunk.

A KFKI AEKI '"?Eu flaskafantom-készlet az Am — 241 / Eu — 152 — OMH-11105 jelt
standard higitasaval késziilt 1994-ben. Ossztomege 100 kg.
A készlet referencia idopontja 1994.01.01. 1 flaska aktivitasa az alabbi tablazatban lathato.

1. tablazat. Az 1994-es KFKI AEKI flaskafantom aktivitasa (1 flaska)

nuklid  felezési id6  aktivitds (kBq)
ATAm 4322 év 0.084
152y 13.537 év 3.540

Csekély aktivitisa miatt az >*' Am — hosszl1 felezési ideje ellenére — nem hasznalhato.

Az OSSKI-tol kolesonkapott flaskafantom-készlet egy Eckert & Ziegler gyartmanyu
radioaktiv hiteles anyagminta higitasaval késziilt. Bizonylata szerint az alabbi radionuklidokat
tartalmazza.

2. tablazat. Az OSSKI flaskafantom-készlet aktivitasa

nuklid  felezési id6  aktivitas (kBq)

1Cr 27.7  mnap 32.27
5TCo 27179 mnap 0.77
50Co 52T v 3.68
858r 64.84 nap 4.81
88y 106.65 nap 7.58
109Cd 4626 nap 20.17
BICs 3007 év 3.24
139Ce  139.64 nap 1.01
HMIAm 4322 év 3.64

A megadott aktivitasok a teljes — 90 kg-os — készletre vonatkoznak.

A készlet referencia idopontja 2010.09.01., azaz a mérés idején 2 éves volt A készités dta
eltelt id0 alatt a rovidebb felezési idejii nuklidok mar elbomlottak. Emiatt a kalibracidhoz csak
a °Co, 1°Cd, *’Cs és 2*' Am radionuklidok voltak felhasznalhatok. Bar a >’Co felezési ideje

kb. 3/4 év, a kezdeti aktivitds nagyon kicsi volt, ezért a méréskor mar nem volt kimutathato.

A kalibralé mérések fekvd ,,SCANNING END STOP” geometridban torténtek. A mérési id6
T=1293 s volt. A jobb statisztikus pontossag miatt a OSSKI flaskafantommal a fenti, szok4sos
mérési id6 kétszeresével T = 2586 s iddvel is torténtek mérések.

A hatasfok energiafiiggése az alabbi dbran lathatd. Az abrakon eltéré modon vannak jelolve
a két fantombdl szarmaz6 pontok. Bar a két fantom a felhasznalt flaskak kiilonbozdsége miatt
kismértékben eltér egymastol, azt feltételezziik, hogy a beldliikk kapott hatasfokok eltérése
elhanyagolhato lesz. Ezt a feltételezésiinket alatdmasztja, hogy a két fantombol kapott pontok
azonos fliggvényre illeszkednek (1. abra). A két kiilonboz6 radioaktiv hiteles anyagminta
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higitasaval késziilt kalibralo készlettel kapott hatasfokok egy gorbére illeszkedése egyben a

bizonylatban foglalt aktivitdsokat is kolcsondsen ellendrzi.

0.0004

70 kg

0.0003 -

0.0002 -

hatasfok

0.0001 -

KFKI Eu—152
OSSKI

250

1. dbra. A Canberra GC3018 HPGe detektor hatasfoka 70 kg-os testtomeg esetén

500 750 1000 1250
Energia (keV)

1500

Korabban a kalibralé mérések 50—100 kg teststilyokra késziiltek, 10 kg 1épésekben, de erre

ekkor nem volt elegendd kapacitas. Azonban sziikség lenne hatasfok-kalibracié 100 kg feletti

testsulyok esetére is, mivel a vizsgalatok soran rendszeresen kell ilyen teststilya embereket is

mérni.

Kalibracio 2018-2022-ben

A detektor ijabb kalibracidjahoz uj flaskakészlet késziilt, a MIX 2018-014 jelii a Budapest
Fovaros Kormanyhivatala Metrologiai és Miuszaki Feliigyeleti FOosztaly altal biztositott

radioaktiv hiteles anyagmintabol. A hiteles anyagminta miibizonylatban szerinti aktivitasa az

alabbi tablazatban olvashato.

3. tablazat. A MIX 2018-014 jelii radioaktiv hiteles anyagminta aktivitasa

MIX 2018-014 A (kBq)

2Am 396,1
192gy 502,4
3Ba 4845
0co 980,8
9cs 696,0
ref. date: 2018-06-01
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A minta higitasaval 120 db 1 literes flaska lett megtoltve. A higitasi folyamatot az aldbbi
(2. szamu) abra szemlélteti.

=1ml
|

IMIX 2018-014 ~3mi N —
+ =150 ml
hordozd oldat
maradék
[
1-1mi P
-1lm gyogyszeres
- 2 - tégelybe
+ oldattal oldattal feltltve 57 ml-re
feltbltve
1L-re

egésztestszamlalo kalibracié: 10 — 120 kg ménda

+ 8 hossz( mérés (15 516 s) 20[;'5?3'3';‘3@
a 70 kg-os fantommal -Jo-
2022. jilius 12-15.

2. ébra. A MIX 2018-014 radioaktiv hiteles anyagminta higitasa

A méréseket valtozatlanul fekvd scanning-end-stop geometriaban végeztiik. A flaskakbol 10
kg-t6l 120 kg-ig allitottunk Ossze kalibrald fantomokat, 10 kg 1épésben. A jobb mérési
statisztika érdekében a 70 kg-os fantommal a szokésos scanning-end-stop mérést 1/12-ed
részére lelassitva is végeztiink méréseket. Ezt 8-szor megismételtiik, igy az 6sszeidd 124 128 s
lett (1,44 nap).

A megfelel6 hattérlevonas érdekében egy hétvégés, hosszi mérési idejli hattérspektrumot is
felvettiink: T = 240 000 s (2,78 nap). Ebben csak egyetlen mesterséges radionuklid lathato:
137Cs (3. 4bra). A szokasos 1293 s-es mérés alatt ez a cstics <2 beiités lenne.
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3. abra. Az egésztestszamlalo HPGe detektoranak hattérspektruma
A 70 kg-os fantommal elvégzett hosszl idejli méréssel a kalibrald minta 5 nuklidjabol

38 gamma-vonalat lehetett felhasznalni a kalibracidhoz a 31 keV — 1457 keV energia-
intervallumban (4. abra).
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0.0004 - -
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energia (keV)

4. abra. A hosszu idejii kalibralo spektrumok alapjan szerkesztett hatasfokgorbe

http://www.elftsv.hu/svonline 56


http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

Sugdrvédelem XVIL évf. (2024) 1. szam 52—66

A 10 kg — 120 kg testtomegekre felvett hatasfokgorbék az alabbi (5. szamu) abran lathatok.

egesztestszamlald hatasfokkalibracioja — HPGe detektor

0-0006 | | 1 | | 1 1
10 kg
20kg *
30 kg .
0.000& 40 kg . -
b0 kg
60kg =
0.0004 70kg ¢ |
80kg »
2 90kg ¢
g 100kg *
5 0.0003 110 kg . -
= 120kg  *
L]
0.0002 B
0.0001 e —— &
0.0000 - . T
0 250 500 750 1000 1260 1600 17560 2000

energy (keV)

5. édbra. Az egésztestszamlalo HPGe detektoranak hatasfoka 10 kg — 120 kg testtomegekre

A detektor hatasfokéanak energiafiiggését az alabbi fliggvénnyel irjuk le:

~ E - E E B
e(E) = erfe (— P ) X (Al exp(—El)—F A - exp(— 5 })

A hatéasfokot leir6 fliggvény paramétereinek testtomegtdl vald fiiggését empirikus uton
kozelitjiik. Ezaltal barmilyen testtomeg ¢s fotonenergia esetén meg lehet hatarozni a hozza
tartozo hatasfokot.

A félvezetd detektor esetén rutin mérések kiértékelése altalaban a Genie-2000 programmal
torténik [5]. Sajnos a Genie-2000 nem teszi lehetévé, hogy a hatasfokfliggvény paramétereit
kozvetleniil bevigyiik a programba. Emiatt erre egy ,.keriil6” eljarast dolgoztuk ki, amivel a
Genie-200 programot ra lehet venni arra, hogy az altalunk mneghatarozott hatdsfokokkal
szamoljon. Ennek részletei a , Kornyezeti mintdk gamma-spektrometrias vizsgalata” cimi
ismeretfelujitd eldadasban €s cikkben vannak leirva.
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6. dbra: A hatéasfokot leir6 fliggvény paramétereinek fiiggése a testtomegtol

A SZCINTILLACIOS ES A FELVEZETO DETEKTOR KIMUTATASI
HATARANAK OSSZEHASONLITASA

crcr

ellen6rzé mérés, illetve a hattérspektrumok alapjan meghataroztuk a két detektor kimutatési
hatarait néhany gyakorlatban Iényeges radionuklidra.

A gyakorlati szempontbol lényeges radionuklidok tobbségére a félvezetd detektorral
valamivel jobb kimutatasi hatar érhetd el, mint a szcintillaciossal, mivel a félvezetd detektor
jobb energiafelbontésa és alacsonyabb hattere kompenzalja a 1ényegesen kisebb térfogatot.

A K esetén valamivel rosszabbnak bizonyult a félvezetd detektor kimutatdsi hatdra a
szcintilacioshoz képest. Ez elsdsorban a hattérlevonas miatt van: mivel “°K a kornyezetben és
igy a detektor hatterében is megtalalhato, a kisebb térfogati detektor esetén a kisebb
beititésszamok kiilonbsége miatt lehet a kiilonsbég bizonytalansaga jelentdsebb, ami korlatozza
a kis aktivitdsok megbizhato detektaldsat. Az emberi szervezetben szokésan eléfordulo —
jellemzden 3-5 kBq — “K esetén ez azonban nem okoz problémat, az megbizhatdan
kiértékelhetd a félvezetd detektorral is.

Bér a kimutatasi hatarok Osszehasonlitasa alapjan lathatd, hogy az uj félvezetd detektor
hasznélata esetén — a “°K eldbb targyalt esetét kivéve — nem nagyon van olyan gyakorlati
szempontbol 1ényeges radionuklid, aminél a szcintillacios detektor jobb eredményt adna, mint
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a félvezetd. Azonban a szcintillacids detektor elénye, hogy nem igényel hiitést, igy abban az
esetben is lizemképes marad, ha cseppfolyds nitrogén valamiért nem allna rendelkezésre.

4. tablazat: A szcintillacios és a félvezetd detektor kimutatasi hatarai

Bnergia Kimutatdsi  hatar HPGe / Nal

Nuklid (keV) (Bg) ariny
Nal HPGe

2Na 1274,5 94 83 89%
SCo 122,1 93
Co 1173,2 99 66 66%
99mTe 140,5 79
125] 274
S 364,5 145 98 68%
37Cs 661,7 120 92 77%
"Be 477,6 1101 805 73%
0K 1460,8 874 2321 265%
92[r 316,5 153 76 50%
*Mn 834.9 104 63 60%
57Zn 1115.,5 187 153 82%

SPEKTRUMERTEKELO ELJARAS AZ EGESZTESTSZAMLALO

SZCINTILLACIOS DETEKTORAHOZ

A szcintillacios detektor altal adott spektrum jellemzdje, hogy a mérsékelt energiafelbontés
miatt a csucsok atlapolnak egymassal. Ez megneheziti a csucsok egyenkénti kezelését és cstics
alatti folytonos hattér egyszerli levonasat, ezzel a nett6 cstcsteriilet meghatarozasat.

Az 1 félvezetd detektor hasznalata mellett is a szcintillaciés detektor tovéabbra is
hasznalatban maradt, igy ennek spektrumainak kiértékelésére is kell egy megbizhatd
kiértékelési eljards, ami lehetdleg kevés emberi eréforrds mellett biztositja a spektrumok
értékelését és azoknak az eseteknek a kisziirését, amikor inkorporacié gyantja mertiil fel és
amivel részletesebben foglalkozni kell.

A most ismertetett eljarasban egy gyakorlatban konnyen alkalmazhaté matematikai modellel

irja le a Nal detektorral felvett spektrumokat, amelybdl a tovabbi feldolgozashoz, értékeléshez
sziikséges paraméterek konnyen kinyerhetok.

http://www.elftsv.hu/svonline 59


http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

Sugdrvédelem XVIL évf. (2024) 1. szam 52—66

A folytonos hatteret leird fiiggvény:

Y & : + 2 X € L
BG(i) e.,rl( i )x (_fh xn.xp( 51) }Azxn.xlj( bg))

Az exponencialisan lecsengd folytonos hattér egy kb. 100 keV energidig terjedd gyorsabb

lecsengésii szakaszbdl és egy e feletti lassabban lecsengd szakaszbol all. Ez indokolja a masodik
tényezdben a két exponencialis tag alkalmazasat.

A csucsokat leiro fiiggvény:

P (i — ¢)?
pj(i) = a; X exp (_T

2
T
d

A teljes spektrum a folytonos hattérbdl és az ezekre ratevddo csticsokbol all:
k:
1) = BG(E) + Y pu(i)

i=1

A leirt fiiggvénnyel valod illesztés utan a spektrumok tovabbi feldolgozasahoz sziikséges
adatok az illesztett paraméterekbdl szamithatok ki. A cstcsteriilet: AREA = 2,5066 X a; X o;j,

A detektor hattérspektrumdaban a természetes radionuklidok, a *°K, #2®Ac, 2'“Pb és 2'“Bi —
utobbi ketté radon-bomlastermékek — gamma-vonalai, valamint az 511 keV-es annihilacids
csucs lathatok. Az alkalmazott modellbe az alabbi gamma-vonalakat vettiik fel.

40K 2l4pf, 214p; 28 A e annihilacios esics

1460.8 keV 351.9 keV 609.3 keV 911.2 keV 511.0 keV
205.2 keV 1764.5 keV 969.0 keV
242.0 keV 1120.3 keV 338.3 keV
1238.1 keV 964.8 keV

Az azonos radionuklidhoz tartoz6 gamma-vonalakat egy vonalcsoportba fogtam &ssze,
melynek tagjai kozott az intenzitisaranyt rogzitjiikk. Az intenzitdsardnyokat a 2'“Bi és a 2!*Pb
esetén egy hosszll idejii hattérmérésébol vettiik. A 22! Ac esetén csak a 911,2 keV-es csfics volt
megbizhatéan megilleszthetd. Emiatt tobbi csticsanak intenzitdsadt a tablazatokbol vett
vonalgyakorisaggal vettiik, korrigalva a detektor hatasfokéaval a kérdéses energian.

A spektrumot leir6 fliggvénynek igy — alaphelyzetben — 14 szabad paramétere van:
a folytonos hattér 6 paramétere: Ao, io, A1, A2, b1, bo;
az energiakalibracié paraméterei: Zero, Gain;
az energiafelbontas paraméterei: so, si;
a vonalcsoportok intenzitasara jellemzo6 a; paraméterek (4 vonalcsoport — 4 db).

A fenti fiiggvényben A1, Az és ai paraméterek linedrisak, mig a tobbi nem.
A spektrumillesztések a Levenberg-Marquardt algoritmus alapjan a gnuplot [4] programmal
torténtek.
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A hattérméréssel szemben személyek méréseknél a hattérspektumhoz adédnak hozza az
inkorporalt radionuklidok gamma-vonalai. Normal esetben csak *°K szokott eléfordulni, igy a
hozz4 tartotd 1460.8 keV-es cstics novekedik meg a hattérhez képest. A spektrum illesztésénél
Uj gamma-vonalaz az illesztési modellbe nem kell felvenni. Amennyiben a vizsgalt személyben
mas, inkorporalt gamma-sugarzé radionuklid van mérheté mennyiségben, akkor annak gamma-
vonalai megjelennek a spektrumban. Erre a kovetkezo részben latunk példat.

Az illsztés elvégzése utan a program eldaallitja a mért spektrum ¢és az illesztés kiilonbségét,
azaz a maradék-spektrumot. Ha az csak a Poisson-szorasbol szarmaszo véletlen ingadozast
mutatja, akkor az illesztés elfogadhat6 és a spektrumban valoszintileg nincs olyan radionuklid,
ami nincs benne az illesztési modellben. ha azonban modellben nem szereplé gamma-sugarz
van jelen, akkor a maradék-spektrumban hatarozott eltérés keletkezik, amit elég konnyl akar
szemre, akar az illesztés josaga alapjan matematikai tton kisziirni.

Egy %Zn inkorporacié esete

A munkakoriiknél fogva belsd sugarterhelés kockazatdnak kitett dolgozok éves
szlirdvizsgalata keretében mért egyik személy spektrumanak értékelésekor feltiint, hogy a 2“Bi
1120,3 keV-es csucsa a szokdsok vonalaranyokkal nem illeszthetd meg és a maradék-
spektrumban egy csucs keletkezik.
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7. ébra: Maradék-spektrum az illesztési modellben nem szerepld radionuklid esetén

A szcintillacios detektor korlatozott energiafelbontas miatt az csupan az energiabol a nuklid
nem azonosithaté egyértelmiien. A vizsgalt személy altal végzett munkék jellege alapjan a
szoba joheté radionuklidok koziil a ®°Zn a legvalésziniibb. Ennek 1155,55 keV-es csucsat
betéve a modellbe a maradék spektrumban levd csucs eltlinik és az illesztés mindeniitt
megfeleld lesz.
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8. abra: A szcintillacioé detektorral felvett spektrum illesztése %Zn inkorporacio esetén

A vizsgalt személynél a megismételtiik a mérést félvezetd detektor alkalmazasaval, amely
igazolta mind az azonositott nuklidot, mind a meghatarozott aktivitast.

egésztest-mérés scanning end stop geometriaban
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9. 4bra: %Zn inkorporaci6 félvezetd detektorral mérve

Mérés radioizotopos terapia utan

2013-ban lehetdségiink nyilt egy radiojodos pajzsmirigy-kezelésen atesett személy tobbszori
egésztestmérésére, aki onként jelentkezett a méréssorozat alanyanak. A kezelés soran egyszeri
alkalommal 2,4 GBq '*'I izotopot kapott tabletta formdjaban. A kezelése utani 30., 36.,,50., 57.,
69., 107. napon végeztiink méréseket, egészen a '3'I kimutatasi hatar ala csokkenéséig.
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10. dbra: 13'] terapian atesett személy spektrumai a beadas utan 30 és 107 nappal

Itt a kordbbi esetektdl 1ényegesen nagyobb aktivitas keriilt a szervezetbe, ennek megfeleléen
a mesterséges radionuklidtél jovo intenzitds lényesen nagyobb, mint a természetes radio-
nuklidoktol eredd.

A detektor palyaja mentén valtozo holtidé hatasa

A kornyezetellendrzé mérések esetén és altalaban a legtobb gamma-spektroszkopiaval
végzett mérésiink soran a detektor él6ideje (LT) szokott allandé értékre bedllitva lenni. gy a
valds id6 (RT) valamivel hosszabb ennél, a holtid6tdl fliggden. Az egésztestszamlalonal mas a
helyzet: itt a detektor mozgatdsa valds idoben meghatarozott program szerint torténik, igy a
valds id6 van ezzel megegyezore allitva. Az ¢€16id6 a holid6 miatt ennél valamivel rovidebb
lesz. Mivel az egésztestszamlaloval végzett mérések soran a holtidd jellemzden igen kicsi, igy
az eltérés nem jelentds.

Tegyiik fel, hogy a mért személy tartalmaz egy adott szervet érint6 (helyi) inkorporaciot, pl.
belégzés utjan a tiidében rakodott le valami. Amikor a detektor az inkorporacidt tartalmazéd
testrész felett jar, megnovekszik a holtideje. Igy itt az el6idé csokken, a detektalt beiitésszam
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emiatt kisebb lesz. A teljes mérés holtidején ez nem feltétleniil tiikrozédik, mert az
inkorporaciotol tavolabbi testrészeknél a holtido a szokdsos érték kozelébe csokken €s a végén
a teljes mérési idére vetitett atlagos holtid6t latjuk. Erdemes meggy6zédni rola, hogy az
egésztestszamlalas soran el6fordulhatnak-e eld olyan aktivitasok, amikor ez a jelenség
szdmottevd lehet.

Az egésztestszdmlalasnal szokdsosan alkalmazott fekvd scanning-end-stop geometriat
vizsgaljuk. A vizsgalt személy vagy fantom az agyon fekszik. A detektor az agy felett
helyezkedik el H magassagban. A detektor a mérés soran L hosszisagii palyan mozog v
sebességgel.

A fantom belsejében helyezkedik el — az egyszeriisités érdekében — egy pontszertinek

tekintett sugar- forrés, az agy sikja felett h magassagban. Szamoljunk a kovetkezOkben azzal,
hogy a sugarforras a detektor palyajanak felénél van (x = 0).

det
-2 L2

11. abra: mérési geometria mozgd detektor esetén

A sugéarforras altal kibocsatott sugarzas intenzitasa a detektor helyén (részecskefluxus) a
sugarforrastol valo tavolsag négyzetével forditottan aranyos: I o 1/r2. Az r tavolsagot a
Pitagorasz-tétellel kifejezve az x helyzetben levd detektor altal észlelt intenzitas:

1
Iz) =Thex X ————

I
+ T-ne

A detektor altal észlelt belitésszam a detektor L hosszisagu uton torténd mozgasa alatt:

Y= [ I{(z)(1 - DT'(x))dt = - I(z)(1 — DT (z))dx

H

ol — ol
= | =
Nll:"‘“"""‘-\-._.hyh-.

A detektor teljes €l6ideje az L hosszasagu Gton torténd mozgasa alatt:

L I

LT = / (1 —D’r(m))ﬁ _ L —; f DT (x)dz
g (¥ v (& #
2 RT 2
<DT>
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Az elsO tag a mérés valds ideje (amennyi 1d6 alatt a detektor megteszi az L hosszusagl
palyat), mig a masodik tag a detektor palydjara atlagolt holtidd. Ezt a holtid6t fogja mutatni az
analizator 0sszegspektrum gytijtése esetén.

Osszehasonlitjuk a idealizalt holtidd nélkiili detektor és a (2) és (3) képletek alapjn véges
holtidovel rendelkezd detektor altal adott id6egységre jutd belitésszdmokat. Az egyszerliség
kedvéért szamoljunk azzal, hogy a holtid6 egyenesen aranyos az intenzitassal és a detektor alatti
poziciodban (x = 0 cm) a sugarforras 30% holtid6t okoz.

Ekkor a teljes mérési iddre atlagolt holtidd 12% lesz (a palya kozepén 30%, a két végén 3%).
A (2) és (3) képletek alapjan az integralokat numerikusan kiszamolva a (4) képletbdl a
valodihoz képest 7%-kal kisebb aktivitdst kapunk. Ez a csokkenés még belefér az
egésztestszamlalotol elvarhatd mérési pontossagba, mivel mas bizonytalansagi tényezdok is
okoznak hibékat.

Ez a szdmitds a KFKI egésztestszamlalojaban hasznalt nem kollimalt detektor esetére
vonatkozik, ahol a detektor, igy a szamunkra 1ényeges szdgtartomanyban az irdnyfiiggése nem
szdmottevd. Mas a helyzet, ha a detektor kollimalt, azaz a ferde szogben beesd fotonokra
arnyékolva van. Tegyiik fel, hogy az - egyébként azonos tulajdonsagokkal bir6 detektor — csak
egy 30° félnyilasszogl kupban lat elére, azaz lefelé. Ekkor a teljes mérési idére atlagolt holtidd
5%-ra csokken, mivel a palya két végén szinte 0 lesz ekkor a holtidd, mig a palya kozepén ekkor
is 30%. Az aktivitas 23%-kal lesz kisebb a valosnal. Ez mar jelentdsebb csokkenés, mint az
elébbi nem kollimalt eset.

OSSZEGZES

Bar az elmult idészakban a sugarvédelem és dozimetria teriiletén a mérési mdodszerek
fejlesztésére rendelkezésre allo, els6sorban emberi eréforrds megcsappant, az éppen
rendelkezésre 4ll6 1étszammal igyekeztiik egyrészt a fennalld6 mérési igényeknek eleget tenni,
masrészt a gyakorlatban felmeriilt problémakra és kihivasokra vélaszolva a mérési és
kiértékelési modszereken szerény mértékben fejleszteni. Az 0j fejlesztések azonban hamar
atkeriiltek a gyakorlatba, hiszen a sajat munkdnkat konnyitjiik meg ezzel. Ugyanakkor a
megrendelok igényeire is megbizhatobb, pontosabb valaszokat tudunk adni, kiilondseb ha az
alkalmazott moddszerek sajat fejlesztéseink, aminek részleteit ismerjik, és nem fekete-
dobozként hasznaljuk.

IRODALOM
[1] Andrasi Andor: Belsé sugarterhelés meghatdrozasa egésztest-szdmlalassal. Fizikai
Szemle, 2006/9.

[2] Andrasi Andor, Beleznay Ferencné, Urban Jéanos: A bels6é sugarterhelés
egésztestszamlalos meghatarozasi modszerének tovabbfejlesztése a KFKI-ban

[3] Radioaktiv izotopok emberi szervezetben torténd meghatdrozasara 1étesitett
egésztestszamlalos mérérendszer tovabbfejlesztése, Egységes mérd és kiértékeld

http://www.elftsv.hu/svonline 65


http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

Sugdrvédelem XVIL évf. (2024) 1. szam 52—66

szoftver kifejlesztése és az 0 mérdrendszer kalibralasa, Beszamolo jelentés KFKI
Atomenergia Kutatointézet, Budapest, 1994. november

[4] G N U P L O T Version 4.6 Thomas Williams, Colin Kelley et. al. —
http://www.gnuplot.info

[5] Genie 2000 Gamma Acquisition & analysis V3.2.1, Aug 26, 2009, Canberra Industries

Késziilt a SOMOS Alapitvany tamogatasaval.

http://www.elftsv.hu/svonline 66


http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem
http://www.gnuplot.info/

Sugdrvédelem XVIL évf. (2024) 1. szam 67-83
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BIOSZFERABAN

BATAAPATI NRHT MUNKA ALAPJAN
Eged Katalin®! és B6thi Zoltan?
'UniRad Kft, 8200 Veszprém, Kadér u 8.

>WSP Hungary Consulting Zrt., 1021 Budapest, Hiivosvolgy at 54.
* katalin.eged@mail.com

A kézirat beérkezett: 2024.03.27.
Kozlésre elfogadva: 2024.05.29.

A new methodological approach is presented for the biosphere modeling of radioactive
waste repositories. Nuclear power plants operate in many places around the world, and the
disposal of the radioactive wastes produced must be solved by the operator, at the national
level. The safety assessment is one of the basic documents for the establishment and operation
licensing of the national radioactive waste repositories, a subsystem of which is the biosphere
model. The complex task is supported internationally by the International Atomic Energy
Agency (IAEA) with methodological guidelines and databases. Hungary follows the theoretical
modeling recommendations, taking into account the local (Bdtaapati) characteristics, in
accordance with the international practice of the 2000s, Hungary also used Mendeleev's
periodic system of chemical elements as a basis for determining the parameters of the model.
From 2020, however, we used another, completely new approach, namely the
"Hydrogeochemical Periodic Table (HPT)" analogy. The basis of the analogy is the relative
behavior of chemical elements in different valence chemical forms that appear in natural
conditions. The method has been accepted by PURAM and the national authorities, and its
international competition is in progress. Our results show that the HPR may be a more realistic
approach in the future than the elemental analytical analogy. Due to the long migration routes
within the geosphere, only conservative isotopes with long half-lives and some uranium
isotopes and their daughter elements can reach the biosphere and cause a significant
radiological effect on the plant/animal and human population. Uncertainty analyses show that
calculated effective doses are expected to be limited to a single order of magnitude, which is
relatively low for the time frames considered.

Keywords: GoldSim, Radionuklidok, Koncepcionalis modell, periodusos rendszer, Monte—
Carlo szimulacio, HPR

Uj moédszertani megkozelitést mutatunk be a radioaktivhulladék-tarolok bioszféra-
modellezésben. A vilagban szamos helyen miikodnek atomerdmiivek és a termel6dott
radioaktiv hulladék elhelyezését az ilizemeltetonek kell megoldani, nemzeti szinten. A
biztonsagi értékelés a nemzeti radioaktivhulladék-tarolok I1étesitési ¢€s iizemeltetési
engedelyezesének egyik alapdokumentuma, melynek egy alrendszere a bioszféra modell. Az
Osszetett feladatot a Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség (NAU) nemzetkdzi szinten
tdmogatja modszertani irdnyelvekkel és adatbazisokkal. Magyarorszag koveti az elméleti
modellezési ajanlasokat, figyelembe véve a helyi (Bataapati) sajatossagokat, a 2000-es évek
nemzetkozi gyakorlatanak megfeleléen Magyarorszag is az Mengyelejev-féle kémiai elemek
periodusos rendszerét vette alapul a modell paramétereinek meghatarozasaban. 2020-t6l,
azonban egy masik, teljesen 1j megkdzelitést alkalmaztunk, mégpedig a "hidrogeokémiai
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megjelend, kiilonbozd vegyértékli kémiai formakban taldlhatdé kémiai elemek egyméshoz
viszonyitott viselkedése. A mddszert az RHK ¢és a hazai hatdésagok elfogadtdk, nemzetkozi
megmérettetése folyamatban van. Eredményeink azt mutatjak, hogy a HPR realisztikusabb
megkozelités lehet a jovoben, mint az elemanalitikus analdgia. A geoszféran beliili hosszu
migraciés utvonalak miatt csak a hosszii felezési idejii konzervativ izotopok ¢és egyes
uranizotopok ¢€s leanyelemeik juthatnak el a bioszféraba, és okozhatnak jelentds radiologiai
hatéast a ndvény/allat és emberi populdcidra. A bizonytalansagi elemzések azt mutatjak, hogy a
szamitott effektiv dozisok varhatéan egyetlen nagysagrendre korlatozodnak, ami viszonylag
alacsony a figyelembe vett id6keretekhez képest.

Kulcsszavak: GoldSim, Radionuklidok, Koncepcionalis modell, periddusos rendszer,
Monte-Carlo szimulacié, HPR

BEVEZETES

A radioaktiv hulladékok biztonsdgos elhelyezése az egyik legnagyobb probléma az
atomenergia-iparban. Mivel szdmos orszagban nemzeti programok vannak folyamatban a kis
¢és kozepes aktivitdsu radioaktiv hulladékok (Low and Intermediate Level Waste, LILW),
valamint a nagy aktivitast radioaktiv hulladékok (High Level Waste, HLW) és a kiégett
nukledris flitéelemek (Spent Nuclear Fuel, SNF) radioaktivhulladék-taroloinak tervezésére,
épitésére ¢és lizemeltetésére, nemzetkdzi szervezetek modszertani megkozelitéseket dolgoznak
ki a kolcsonhatasban 1évé folyamatok és jellemzdik korlatozott ismereteire és megértésére,
valamint a helyszinek lehetséges hosszii tavu fejlodésével kapcsolatos bizonytalansagbol
adodd problémék megoldasara. A hossza tavi (végleges lezarast kovetd) biztonsagi
értékeléseknél alkalmazott egyik elfogadott megkozelités a Total System Performance
Assessment (TSPA) modellezés, amely a hulladékelhelyezési rendszer €s a bioszféra minden
részét hasonloan leegyszertsitett formaban veszi figyelembe, hogy szamszerisitett radioldgiai
kockazatokat szdrmaztasson az ¢€lovilag vonatkozasdban. TSPA modellt fejlesztettiink ki
GoldSim kornyezetben. A GoldSim olyan modellezési kornyezetet biztosit, amelyben a
folyamatos folyamatok ¢és a pillanatnyi események egyarant figyelembe vehetdk, és amelyben
a bizonytalansagok explicit modon reprezentdlhatok valoszinliségi eloszlasi fliggvények
definidlasaval, igy mind az érzékenység-, mind a bizonytalansdgelemzés elvégezhetd a Monte
Carlo szimulacios megkozelitéssel. Ebben a cikkben arra 6sszpontositunk, hogy a bioszférat
hogyan vettiik figyelembe a TSPA modelliinkben, de a jobb megértéshez az egész rendszerre
vonatkoz6 relevans informéciokat kozoljiik. Kiértékelésiinket 58 radioaktiv izotop
atmindsitésével végeztiik, melyeket a potencidlis radionuklidok szélesebb korébdl sziirtiink ki.
Az 5 évnél rovidebb felezési idejli izotopokat kezdetben kisziirték, mivel a geoszféra varhatd
terjedési ideje tobb ezer és tizezer évre tehetd, igy a rovid élettartamu radionuklidok csak
azutan juthatnak el a bioszféraba, hogy addigra nagymértékii radioaktiv bomlason estek at, ami
azt eredményezte, hogy az aktivitasuk az eredetinél sok nagysagrenddel alacsonyabb lett. A
bioszféra valoszinlileg a leggyorsabban véltozo része a vizsgalt rendszernek, és modellezése
specialis megkozelitéseket igényel a lehetséges radiologiai kockazatok levezetésére. A
bioszféran beliili radiologiai kdvetkezmények hosszl tavii modellezésére harom megkozelitést
alkalmaznak széles korben: 1) a radioaktivitasi méréseket a természeti értékekkel és a hatalyos
torvényi hatarértékekkel hasonlitjak ossze, 2) a jelenlegi bioszféra-viszonyokat feltételezik, és
3) a stilizalt bioszférat veszik figyelembe.
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Jelenlegi modelliinkben ¢és a cikkben a teljes vizsgalt idokeretben allando, a jelenleginek
megfeleltethetd bioszféra-viszonyokat feltételeztiink. A tanulméany célja a bioszféra modell
bemutatasa ¢és azon beliili hidrogeokémiai analdgia észszerliségének indoklasa a hidnyzé
paraméterek meghatarozasdban. Azon nuklidadatok esetében, amelyeknél kevés vagy nem
alltak rendelkezésre irodalmi adatok, paraméterértékeket szarmaztattunk abbol a
feltételezésbol, hogy terjedési és bioakkumuléacids folyamataik leirhatok mas izotopokkal valo
kémiai hasonlosagukkal, amelyekrdl adatok alltak rendelkezésre. Eredményeink azt mutatjak,
hogy a geoszféran beliili hosszi migracids utvonalak miatt csak a hosszi felezési idejii
konzervativ izotopok és néhany uranizotdp és leanyelemeik juthatnak el a bioszféraba, és csak
azok gyakorolhatnak jelentds radiologiai hatast az élovilagra. A bizonytalansagi elemzések azt
mutatjak, hogy a szamitott effektiv dozisok varhatéan egyetlen nagysagrendre korlatozddnak,
ami viszonylag alacsony a figyelembe vett idokeretekhez képest.

A ,BIOSZFERAK” LEIRASA

A vizsgalt tarolo egy repedezett granit kdzetben talalhatd, tobb szaz méterrel a felszin alatt.
Azok a felszini teriiletek, ahol a bioszférdk a modellben meghatarozottak, a tarolotol bizonyos
tavolsdgra a potencialis geoszféra-terjedési utvonalak végén helyezkednek el, ahol elérik a
mallott granit zonat. Az 0sszes viztermelés a mallott granitra telepitett kutakbol torténik, mivel
az alatta 1év6 granit nem tekinthetd fenntarthato viztermelési lehetdségnek.

A telephelyre vonatkozdé TSPA modell harom, egymastdl eltéré komplexitast bioszférat
tartalmaz (1. abra). Feltételezziik, hogy a nagyobb komplexitdsu bioszférak magukban
foglaljak az Osszes besugarzasi utvonalat, amelyek a kevésbé Osszetettek kozé tartoznak, és
kiegészitik azt tovabbiakkal. Az erddk/erdds teriiletek (BIO1), a patakvolgyek (BIO2) és a sik
vOlgytalpakon mezdgazdasagi tevékenységet folytatd telepiilések (BIO3) bioszférajat vettiik
figyelembe. A legegyszeriibb bioszféraban (BIO1) csak harom besugarzasi utvonalat vesziink
figyelembe: vizfogyasztast, sz616- és borfogyasztast. A BIO2 szamos zoldséget és gyiimolcsot,
valamint szdmos haziasitott allati hts eldallitasi és fogyasztasi modot ad ehhez hozza. A BIO3
ezt kiterjeszti a halfogyasztassal a tarold kozelében 1évo halastobol. A szennyezett viz vagy
kozvetleniil a mallott granitbol (emberi és allati ivoviz, halasto), vagy a talajon és novényeken
keresztiil torténd Ontozéseként jut be a besugarzasi Utvonalba. A ndvények részben a
gyokereiken keresztiil a gyokérzonabdl veszik fel az oldott formaban elérhetd radionuklidokat,
majd akkumuldljak a ndvényi részekben azokat. A novények kdzvetleniil lehetnek allati és
emberi tdpanyagok (takarmdnyndvények, gabonak, konyhakerti ndvények, gylimolesok,
gombak stb.), valamint a taplaléklancban a radionuklidok az allati termék fogyasztasan
keresztiil is bekeriilhetnek az emberi szervezetbe. A szennyezd anyagok talajban valo
eloszlasat és felhalmozodésat a ndvényekben és allatokban valdszinliségi valtozokkal irhatok
le (1, 2), mig az emberi dozis szamitasanal csak determinisztikus paraméterek javasoltak a
szakirodalom alapjan (3, 4).
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1. 4bra: A bioszféra modellben figyelembe vett besugarzasi utvonalak (BIO1: zold, BIO2: kék, BIO3
vizeket, mig a kék nyilak a tiszta vizeket jelolik)
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MATEMATIKAI MODELL

A bioszféra matematikai modelljét eldszor aritmetikai €és  differencidlegyenletek
sorozataként fogalmaztuk meg, amelyek leirjak a radionuklidok talajon beliili szallitasat,
valamint a ndvényekben és hdziasitott allatokon beliili felhalmozodasukat. Ezek az egyenletek
a szabvanyos irodalmi képleteket kovetik a folyamatokra vonatkozoan, feltételezve, hogy a
modellben figyelembe vett idétavon egyensuly uralkodik.

Altalanosan igaz, hogy mind a determinisztikus modellek, mind a sztochasztikus becslések
alkalmazasa lehetdséget adnak a sugarterhelés helyszin- ¢és idé-specifikus meghatdrozasara.
Determinisztikus paraméterek alkalmazasara elsdsorban ott van lehetdség, ahol azok pontos
értéke ismert, vagy kis bizonytalansaggal becsiilhetd. A sztochasztikus megkdzelités esetén
alkalmazott valosziniiségi eloszlasok lehetdvé teszik a bizonytalansag szdmszerisitését, és
explicit médon torténd kezelését.

A matematikai modellek osztalyozasanak masik modja a statikus és dinamikus modellezés.
A legfontosabb kiilonbség egy rendszer statikus és dinamikus modellje kozott, hogy a
dinamikus modellben idében valtoz6 paraméterekkel a folyamatok idébeliségét is vizsgaljuk.
Egy masik kiilonbség abban rejlik, hogy a dinamikus modellben differencidlegyenleteket
alkalmazunk, a statikus modellben algoritmusok megoldasait. A dinamikus modellek valtozasa
az 1d0 fliggvényében valtozik, mig a statikus modellek egyenletes egyensulyi allapotban
vannak. A statikus modellezés merevebb, mint a dinamikus modellezés, mivel ez egy rendszer
idoében fiiggetlen nézete. Nem valtoztathatd meg valdés idében, ezért nevezik statikus
modellezésnek. A dinamikus modellezés rugalmas, mivel az altala szolgaltatott eredmény
1dovel valtozhat, s6t valtozik is.

A Bataapati modell teljes matematikai megfogalmazasa nem targya a cikknek, de a
kovethetdség kedvéért az alapegyenleteket bemutatjuk. Az izotopok (beleértve a lednyelemek)
mozgasat a talajfelszin 1-10. rétegeiben matematikai és szamitastechnikai eljarasokkal, a
ModelMaker szoftverrel numerikusan oldottuk meg. Igy lehetdség nyilt az eredmények
egyszerusitett beépitésére a TSPA rendszerbe. Az allévizek hossza tavi modellezése nem
igényel ilyen részletezest.

A bioszféra és a geoszféra hatarfelillete a mallott granit, ezért a geoszféra kimenti
koncentréaciodja lesz a bioszféra bemeneti koncentracidja. A talajvizbdl (méallott granitbol) eredd
kontaminacié a jelen mezOgazdasigi gyakorlatban kizardlag a konyhakerti miivelésben
értelmezhetd, bar a klimavaltozassal az egyéb mezdgazdasagi teriiletek locsolasa sem zarhatd
ki. A novények kiilonbozé mélységbdl veszik fel a tdpanyagokat igy a radionuklidokat is. A
novények fajtanként és tipusonként mas-mas felszivodasi (gyokér) zondval jellemezhetok.

Allévizekben, mint pl. a Bataapatiban 1évé halastavak viztérfogata (V) meglehetésen kicsi
ahhoz, hogy benniik a viz atlagos tartézkodasi ideje sokkal kisebb, mint az eléforduld
radionuklidok élettartama. Ezért a halastd vizének radionuklid koncentracidja kozel

Cyw = w,inf »

ahol Cy: a halasto vizének radionuklid koncentracidja (Bq-m™),
Cw,inf : a taplalo forras vizének radionuklid koncentracioja.
A szedimentum és a hal kontaminacidja a Kased (m*-kg!') megoszlasi és a Bha (m*-kg™)
bioakkumulacios faktorokkal szamolhato, azaz
Csea = Kdseq X Cy, .

Chat = Bhai X Gy, .
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Amennyiben a té lefolydsa olyan kicsi, hogy a benne 1év6 viz tartdozkodasi ideje mégis
Osszevethetd a radionuklidok élettartamaval, akkor az atlagos tartézkodasi id6 (t) a kidramlés
idéallandojanak (Aout) reciprokaval kozelithetd €s ez alatt az id6 alatt a halasto vizének, és igy
a kifoly6 viznek, a kontaminacioja a fizikai bomlés (Ar) révén lecsokken a kovetkezo értékre:

Cw,out = Cw,inf X e ~Ar/Aout s
ahol a Aou= Iina/V, feltételezve, hogy a kidramlas ugyanakkora, mint a bearamlés, azaz
egyensuly all fenn.

Az allovizek aljara leiilepedett iszap ugyanolyan Osszetételinek tekinthetd, mint a vizben
lebegd iszap, szedimentum. Mivel a tavak mélysége legfeljebb 2—3 m, a kitilepedés idétartama
elhanyagolhatd mas vizi jelenségek, akar a taplald viz és alloviz keveredési idétartaméhoz
képest.

Osszetettebb, tobb kompartmentes rendszerek (idében valtozo forrds, tobbféle iszap, vizi
novény ¢és hal) modellezése sordn a felirt differencidlegyenletek megoldasa mar csak az esetek
egy részében adhaté meg algebrai kifejezésekkel. Ilyen esetekben a differencidlegyenleteket
numerikusan megold6 matematikai és szdmitastechnikai eljarasok sziikségesek, pl. a
ModelMaker-jelii szoftver. Allovizek hosszii tavii modellezésénél nincs sziikség ilyen fajta
részletességre. A bataapati hulladéktarolo esetében egy kisméretli halastoval szamolunk, ami
feltételezhetden kis dozisjarulékot ad a bioszférdhoz.

A talaj Osszetételétdl fliggden egy nuklidra is tobbféle affinitast kotdhely 1étezhet. A talaj
kolloidjai bizonyos kationokat képesek specifikus mdédon megkotni. A specifikusan kotott
ionok nem, vagy csak igen nehezen cserélhetok. [Pl. a rétegszilikdtok azon kationok
megkotését preferaljak, melyek ionméretiik révén legjobban illeszkednek a réacsfelszinbe,
illetve a racssikok kozott kialakult vizhalézatba (K, Mg**, Ca?*, U*"). A humuszanyagok
kelatképzése szintén specifikus kationadszorpcidonak tekinthetd.] Ugyanakkor a talajkolloidok
tobbségében a feliileteket negativ toltések uraljak, de kis mennyiségben pozitiv felszini toltések
is megjelennek., melyek legnagyobbrészt a valtozo polaritasti helyeken jonnek 1étre, igy a
talajsavanytsaggal (pH valtozas) egylitt az anioncseréld kapacitas is nd. Amennyiben a
talajoldat Osszes ionkoncentracidja alacsony, ugy a negativ felszini téltésekre vonatkoztatott
diffuz réteg olyan méretli, hogy az a pozitiv felszini toltéseket is lefedi. A kotOhelyek kozotti
mozgas, a szorpcios €s deszorpcids folyamatok idéskaldja néhany oratdl tobb évig tarthat. Mig
a szabad, az ionos forma a talajvizben oldva a vizzel (esdvel, 6nt6zdvizzel) egylitt mozog,
infiltralodik a mélyebb rétegekbe, a kotott formak mélységi mozgésa elhanyagolhato, ill. csak
beavatkozassal, talajmiiveléssel, pl. szantdssal keriilnek mélyebbre. Tobb rétegli talajt
feltételezve az egyes rétegek kozotti mozgas, az aktivitasvaltozasok, pontosabban az F=1 m?
talajfeliiletre vonatkozé kompartmentekben a kdvetkezo differencialegyenletekkel irhatok le.

Az 1. (legfelsdbb) rétegben az aktivitas valtozasa:

dA1 _ A’S,l
= Cirr X Iirr -

dt (1-roff) + Ar] X Al’
ahol A (Bq) az aktivitas, Cir az Ontdzéviz aktivitaskoncentracidja (Bq-m™), lir az 6ntdzés

intenzitdsa az F=1m? feliiletii talajra (m®nap?'), As1 az infiltracio iddallanddja a felsd
talajrétegben (értéke a talaj stirliségétodl, porozitasatol stb. fliggden valtozhat a mélységgel), Ar.a
radioaktiv bomlési allando és ,,roff” a felszini elfolyés részaranya, roff<l.

Ezen differencidlegyenlet analitikus megoldésa, A 10 kezdeti érték mellett a kovetkezd lesz:

A(t) = Ajp=o X e~ Mxt 4 Cirr X I/L\i x [1— e—Alxt] ’
1

ahol A; = [ A1y ) ]

(a-roff) T
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A mélyebb rétegekben, altalanosan az i.-ben pedig a kovetkezd lesz az aktivitas valtozasa:

dA;
—t=Agi1 X A — (Asi +2,) X A4; .

A talajjellemzdk alapjan As értéke a kdvetkezo:

4 = L+ 1,)0-rof)

d{lﬂ(di -p{l_gf ﬂ
gi

5

ahol di (m) a rétegvastagsag, I (m-nap™') az esd intenzitasa, pi a talaj stirlisége (kg'm™), €i a
nedvességtartalom, Kq pedig az elemfiiggd megoszlasi hanyados (m?-kg™).

Az allando egyiitthatds differencidlegyenletek megoldasai analitikus alakban is felirhatok,
mégpedig a 2. és 3. talajrétegben a F=1 m? feliilethez tartozd6 komparmentek aktivitasa a
kovetkezd lesz:

A, () = a; + a, X e MXt 4 g, x e~ A2Xt

A3(t) = by x [1 — e™ 8] + by X [e7MXF — 74Xt 4 by X [e742Xt — e7haX!]
Azpmg X @At

ahol:
A =Agi +4,,1=23,
Cirr (Al t=0 — Lirr X h)
a; = Iy X 2, yag = , A a3 (AZ t=0 — 41— az)
A, (A — Ay) "
_ a1 = %2 - _9
b1 o As,z X A3’ bz N AS’Z X (A3-Ap)’ b3 N AS,Z % (A3=Az)

Az egyes talajrétegekben kialakuld aktivitaskoncentraciok az Ai(t) aktivitasokbol az F=1 m?
felszinhez tartoz6 tomeggel valo osztassal szamolhatok, ismerve a réteg vastagsagat és a talaj
stiriségét. Amennyiben a radioaktiv bomléas soran lednyelemekkel is szamolni kell, akkor
minden egyes talajrétegben nemcsak a felette 1évo rétegbdl “érkezik™ lednyelem, hanem a sajat
rétegébdl is, az anyaelem bomlasa révén. Ezen altalanos esetben az anyaelem és lednyelem
valtozasat leird differencidlegyenlet, az i-edik. mélységi rétegben, kompartmantben a
lednyelem aktivitas (Aiq) valtozasa:

dAiq
dt

= Asji—1,a X Ai—1,0 — Asja X Ajg + Kg X A XA — A g X Aj g,

ahol eldgaz6 bomlasi lehetdség esetén kq a leanyelembomlés hanyada, valamint a d alsé index
minden esetben a lednyelemre utal.

Rendszerint 3 mélységi talajréteg elegendd a talaj y-sugarz6 radionuklidjaibdl szdrmazo
kiils6 dozis, a reszuszpenzid, €s a gydkéren torténd novényi felvétel becslésére. A talajtol eredd
kiilsé dozist elsdsorban a felsd vékony (kb. 1 cm) réteg hatdrozza meg, a mélyebb rétegeknél
mindenképpen figyelembe kell venni a gamma-sugarzas elnyelddését. A gydkéren keresztiili
felvételt pedig erdsen befolyasolja a gyokérréteg mélysége, mely 1-5 cm-t6l egészen
1-2 m-ig valtozhat.
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Mivel az 6ntozést rendszerint a haszonnovény fejlodése hatdrozza meg, azaz szakaszos,
ezért a differencidlegyenletek megoldésa is szakaszosan torténik. Kiilondsen a hosszu idejii
(tobb éves) vizsgalatokhoz egy-egy emberi beavatkozas (talajfunkcio6 valtozas, 6ntozés kezdete
¢s vége, talajmiivelés) szintén szakaszos megoldasokat igényel, Ezért minden egyes
beavatkozas utan a talajrétegek kezdeti aktivitasat figyelembe kell venni.

Az infiltracio, a konvekcio mellett mind a lefelé, mind a felfelé iranyulé diffuzio is szerepet
jatszhat, igaz ennek hatasa rendszerint elhanyagolhat6 a konvekcio mellett. A diffuziot és az
elfolyast egyarant leird parcidlis differencial-egyenlet a kovetkezé forméaban irhat6 fel:

ac i

02c;
=-D; x — —
at 77 0z,

Aj,ZXCj—ArXCj,

ahol cj(,) a j-ik species koncentracidja az id6 (t) és talaj mélység (z) fiiggvényében (Bq/kg), Dj
a j-ik speciesre vonatkoz6 diffiizios allando a talajban (m?/nap), (pl. radiocézium esetén a
labilis és a fix kotohely diffuzidja és konvekcioja zérusnak vehetd), A az i—j iranyu atalakulas,
kotési reakcio, valamint a mélységi konvekcid sebességére jellemzd allando (elsérendil
folyamat esetén egysége 1/nap).

Amennyiben a talajrétegekben csak a radioaktivitast tekintjiik, a kotott speciessel nem
torédiink, akkor azt latjuk, hogy a nuklid sokkal lassabban mozog a talajban, mint a vizben
oldhat6 forma soran.

A talajmodellezés tehat bebizonyitotta, hogy nincs értelme 3-nal tobb réteget figyelembe
venni egy hosszu tdva modellben, csak jol kell megvalasztani a talajrétegek vastagsagat. A
novényi szennyezOdés matematikai megfogalmazisaban a legjelentdsebb tényezdk a
gyokéreken keresztiil torténd felszivodas [talaj-novény transzfer faktor (TF), amely szigoraan
az egyensulyi feltételekre vonatkozik (15)], valamint a transzlokécio és fennakadas (5, 6 ,7).
Ezen kiviil lemosodhat a feliiletr6l a talajra esOvel vagy Ontézovizzel. Kvantitativ
radionuklidveszteség a betakaritassal nem feltételezhetd. A radionuklidok allatok altali
felvétele az allat fajatol, sulyatol, valamint taplalkozasi és emésztési jellemzoitol fiigg (5). A
legeltetett allatok esetében jelentds lehet a talajjal a szervezetbe keriilo aktivitas.

Novényi vegetacio: A talajbol torténd felszivodassal, valamint az 6ntozdvizzel a talajjal
egylitt a novényzet is szennyezddik. A novény feliiletére keriil¢ radionuklid az anyagcsere-
folyamatok révén bejut a ndvény belsejébe (transzlokacid), tobbek kozt annak felhasznalhato,
ehetd részébe (5, 8, 10), az akkumulaciodt a szezonalitds erdsen befolyéasolhatja. Emellett a
szennyezddés feliiletrdl lepereghet, valamint az 6nt6zdovizzel és esOvel lemosddhat a talajra. A
ndvényzet, ill. az abbol szarmazo termény begyiijtésével csokkend radioaktiv anyag normalis
gazdalkodas mellett elhanyagolhatd. A ndvényi szennyezettség masik forrasa a talajbol eredd
felszivodas a gyokéren keresztiil. Az utdbbit jellemzi a talaj-ndvény transzfer faktor (TF), mely
szigortian egyensulyi viszonyokra vonatkozik (6, 9). Szamos nemzetkdzi és hazai vizsgalat
létezik gyiimdlcsre vonatkozo transzfer faktorok meghatarozasara (8).

crer

kovetkezd 6sszefiiggés irja le:

C,=C, TF, +A.M.(1m
‘ In2 Y,

vi

' Cirr )

ahol Cy; a talaj gyokérréteg aktivitaskoncentracioja (Bq-kg™), TFyi (-) a talaj-ndvény transzfer
faktor, Tw a lepergés, lemosodas un. idéjarasi felezési ideje (nap), Tlyi (-) a transzlokacids
faktor, Iy i, (-) a fennakadési tényezd (interception), azaz a teljes ont6zés azon része, mely
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fennakad a novény feliiletén (7) és Yvi (kg'm?) az adott ndvényfajta teriiletegységre
vonatkoztatott hozama. A kiilonbozo vegetaciok kozott a gabonandvények, takarméanyfiivek és
erdei termékek esetén az ontdzési tag nulla.

A bioszféra modell jellemzden tartalmaz erdei Okoszisztémat is. Bataapati bioszféra
modellben is (190 m tengerszint magassagban) a mallott granit a felszinen vagy annak
kozvetlen kozelében helyezkedik el. Ilyen teriileten az erdei termények, elsdsorban gombdk,
bogyds erdei gyiimdlcsok (15) sz6ldmiivelés és boraszat képzelhetd el, a ndvényi vegetacid
szempontjabol.

Haszonallatok termékei: az allatok radionuklid felvétele fligg az allat fajtajatol, tomegétol,
koratol valamint taplalkozasi és emésztési jellemzditdl (5). Legeltetett allatok esetén jelentOs
lehet a talajjal a szervezetbe keriild aktivitds. Allando radionuklid felvétel mellett a
haszonallatok termékeinek aktivitdskoncentracioja a kdvetkezOképpen irhato le:

Cpi :F: .(ZCW .Qi +de .Qwij.exp(_ﬂ’r .T)

ahol Cpi (Bq-kg!) az adott allati termék aktivitaskoncentracidja, Cvi (Bq kg') a takarmany
aktivitaskoncentracioja, Fi, (év-kg™!) a takarméany és a termék kozotti atviteli, un. transzfer
koefficiens, T (év) a termék felhasznalasaig eltelt, vagyis tarolasi ido.

A fenti megkdzelités a hosszu biologiai felezési idejii radionuklidokra (U, Pu, Np, Am)
valdsziniileg konzervativ feliilbecslést eredményez. Szamos tanulmany (10, 11, 1, 2) vizsgalja
a takarmany-tej, takarmany-hus transzfer faktorok hatasat az allati és emberi belsd
sugarterhelés prognosztizalasa szempontjabdl. Ezek alapjan a fenti elemek transzfer tényezoi
nagyon kicsik, ezért az elfogyasztott allati élelmiszer emberre gyakorolt hatasa kismértékd.

A HIDROGEOKEMIAI PERIODUSOS RENDSZER ALKALMAZASA

Nemzetkdzi utmutatast és gyakorlatot kovetve a modellben figyelembe vett izotopok korét
felezési idejiik és radiotoxicitasuk alapjan szlrtiik. A rovid élettartamt (t12<5 év) ¢és az
alacsony toxicitasu (X<0,1 Sv) izotépokat nem vettiikk figyelembe (12, 13), mivel a
geoszféraban torténd vandorlasi idejiik tobb ezer-tizezer év nagysagrendl volt, amely alatt a
radioaktiv bomlas hatasara a kornyezeti aktivitasuk az eredeti aktivitasuk egymilliomodara
vagy kevesebbre csokken. A modell paraméterei két nagy részre oszthatok, a nuklidfiiggetlen
(vagy elemfiiggd) €s nuklidfiiggd paraméterekre. Mivel a sztochasztikus modellszdmitasokra,
azaz a paraméter-bizonytalansagok becslésére fel kell késziilni, a paraméterértékek nem csak
pontbecslési  értékként, hanem valdszinliségi eloszlasfiiggvények jellemzo statisztikai
paramétereiként is definialtak. Magyarorszagrol korlatozottan dallnak rendelkezésre
helyspecifikus bioszféra adatok, ezért nemzetkozi adatbazisokat hasznaltunk. Szadmos unios
projekt biztosit adatbazist. E jelentések Osszeallitdsaban altaldban magyar szakértok is részt
vettek (1, 2, 5), azaz bizonyos mértékig tiikrozik a hazai viszonyokat is. Leginkabb uj
helyspecifikus mérésekkel ¢s faktorok meghatarozasaval korabban nem  mért
¢lelmiszercsoportokra/mezdgazdasagi termékekre (pl. eurdpai €s azsiai ¢lelmiszerek). A talaj
szerepe azért kiemelten fontos, mert a névény felhalmozza a nuklidok vizoldhat6, szabad, ionos
formajat, és ha a talajban magas a kotott/oldott arany (a Kd érték), akkor alacsonyabb
bioakkumulacios tényez6 varhato. Egyensulyi és kozel egyensulyi feltételek sziikségesek a Kd
¢és a bioakkumulacios tényezok levezetéséhez (14). Teljesiilését befolyasolja a radionuklidok
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talajkomponensekhez vald kotddési erdssége, a kicseréldodés egyensulyi ideje és egyéb
reakciok.

A hulladékleltarban szerepldé szamos izotop esetében a nemzetkozi adatbazisok nem
tartalmaznak minden adatot. Mengyelejev periddusos rendszerében az elemek sorszamuk
szerint vannak elrendezve, ez az elrendezés jol szemlélteti az elemek periodikusan valtozo
tulajdonsagait, hiszen a kémiailag hasonloan viselkeddé elemek azonos oszlopba keriilnek. Az
izotopokat a periddusos rendszer nem vélasztja el egymastol. A természetben, igy a
geoszféraban és a bioszféraban az izotopok nem elemi allapotban, hanem ionos forméban, vagy
komplexekhez kototten jelennek meg. Véleményiink szerint a Mengyelejev-féle periodusos
rendszer nem hasznalhatdo megokolhaté modszerként a nem vagy kevésbé ismert izotopokra
vonatkoz6 adatok becslésére. Ezért egy masik, teljesen 0j megkdzelitést valasztottunk,
kialakitasanak f6 motivuma az volt, hogy a természetben nem semleges elemek, hanem — az
adott geokémiai kornyezetnek megfeleld — kiilonb6zé oxidacids fokll ionok, komplexek
jelennek meg. Azok viselkedését pedig elsdsorban az ionpotencialjuk (az oxidacids fokuk és
ionradiuszuk héanyadosa) hatarozza meg. Amikor a szennyezOanyagok — jelen esetben a
radionuklidok — természetes kornyezetben végbemend terjedési folyamatait, pl. oldhatosagat
vagy szorpciojat, kell jellemezni, akkor ez a megkozelités alkalmasabb, mint a semleges kémiai
elemek alapjan torténd hasonldsagok figyelembevétele.

E megkozelités alapjan el0szor meg kell hatdrozni a tipikus geokémiai kdrnyezet ionos
formajat. Alapvetden az izotopok lehetnek kationos vagy anionos forméban. Az analogia alapja
tehat nem az elemek periodikusan valtozé tulajdonsagai, hanem a tobbi ionhoz hasonld
viselkedés. A tarolon beliil minden bizonnyal erdsen reduktiv, magas pH-ju (erésen ltgos)
kornyezet lesz, de az onnan szarmazo szennyezett viz valdsziniileg gyengén reduktiv és lugos
(mindkét szempontbol szinte semleges) kornyezetben migral at a geoszféran. A felszin
kozelében (mallott granitban és talajban) minden bizonnyal oxidativ €s semleges (és taldn
gyengén savas) kornyezet varhat6. Tehat a hidnyzé paraméterértékeket az ilyen kdrnyezetben
1év0 ionokra vonatkozd meglévd adatok alapjan szarmaztattuk. Az adathianyos radionuklidok
viselkedésének leirdsdhoz, a varhato viselkedésiiket jellemzd paraméter értékek szarmaztattuk
a bemutatott megkozelitést. igy pl. olyan, a kémiai elemek periddusos rendszerében egymastol
aranylag tavol 1évd elemek radionuklidjaira tudtunk paramétereket meghatarozni, mint pl. a
Ti** — Zr*" — Th*" — Pa’" — U*" — Nb** — Nb*" — Mo** és Tc, amelyek mindegyike a atmeneti
kationok koz¢ tartozik, ionpotencialjuk pedig 4 és 8 kdzott valtozik.

A modszer alkalmas egyes tényezok paraméterezésére, mint példaul Kd, bioakkumulacio
stb., de nem alkalmas déziskonverzids faktorok (DCF, DF) kiszamitasara. A lenyelési és
belélegzési dozis atvaltasi tényezdit az ICRP 119 (4). szdmu szabvany szerint kell
meghatdrozni, amelyben minden izotopra rendelkezésre allnak adatok. A kiilsé dozis
meghatarozasa az ICRP No. 116 szerint torténik (3).

A 2-3. abra a hidrogeokémiai periodusos rendszert (HPT) mutatjak be. A HPT komplex
abraja kizarolag azért keriil kozlésre, hogy attekintést adjon a tabla jellegérél. Az aldbbi
hivatkozasokon keresztiil elérhetd €s részleteiben megtekinthetd (16, 17).
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3. abra: A h1drogeokemlal perlodusos rendszer két kivagata (bal oldalon a kemény, jobb

EREDMENYEK

oldalon az atmeneti kationok) (16, 17)

A korabbi biztonsagi értékelések tapasztalatai alapjan feltételezhetd, hogy a bioszféraba
kizardlag a hosszu felezési idejli izotopok képesek kimutathatd mennyiségben felszinre jutni.
Azok koziil is elsésorban a konzervativ viselkedéstiek (szerves 'C, 3¢Cl és '*°I). Kisebb
mennyiségben — és idében ezekhez képest késleltetve — megjelenhetnek szorpcidra hajlamos
izotopok is, pl. a *NI, a '3Cs, valamint az urdn bomlési sorok tagjai (amelyek koziil pl. a radon

potencialisan jelentds

dozist eredményezhetne, de csak zart terek, vagy a felszinen vald hosszi

idejl tartozkodas esetén). Ezek megjelenése azonban csak tobb szazezer évet kovetden (vagy
még késobb), vagyis a vizsgalati id6tartomany vége felé, vagy azt kovetden kdvetkezhet be.
Ezért az elmult évtizedekben bekovetkezett atomerOmiivi balesetek (a csernobili és a
fukusimai) kapcsan elvégzett vizsgalatok eredményei csak nagyon korlatozottan hasznalhatok
fel a hosszu tavl biztonsag megitéléséhez kapcsolodd sugarterhelés-szamitasok soran.

A bioszféra bemenetét a geoszféra-bioszféra hatarfeliileten megjelend, vizben oldott
aktivitaskoncentracio jelenti. Két alapvetd forgatdkonyvet vettiink figyelembe, az egyiket,
amikor a megkdzelitdé vagatokban épitett ,torlasztéi zarddugd” megfelelden mitkodik, a
masikat pedig, amikor nem. A referencia személy effektiv dozisanak iddbeli lefutdsa (4. abra)
jellemzden két lokalis maximumot mutat felndtt s gyermek esetében egyarant. Az elsd cstics
koriilbeliil 25000 év utan kovetkezik be, 3x10° mSv/év effektiv dozissal felnétteknél (ezen a
csticson a gyermekek effektiv dozisa valamivel alacsonyabb, 1x10~° mSv/év koriili).
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4. abra: A felndtt (kék) és a gyermek (lila) korcsoportra szamitott effektiv dozis iddbeli
alakulasa a normal forgatokonyv, 100 000 évnél tonkremend
torlaszt6i zar6dugo esetén

A hidrogeokémiai periddusos rendszer azt mutatja, hogy néhany ion hidrokémiai
szempontbol atfedésben van a Mengyelejev-féle periodusos rendszerrel, példaul a Ca és Sr (az
alkalifoldfémek) esetében. Kémiai hasonlosaguk mellett hasonld ionformajtak (Ca®" és Sr**),
¢s ezért hasonld a geologiai viselkedésiik is. A geologiai klaszterezés példaul az aktiniumot
(Ac*") és az eurdpiumot (Eu?’) egy klaszterbe helyezi, bar a hagyomanyos periddusos
rendszerben mas-mas csoportba tartoznak. Kornyezeti viselkedésiik azonban arra utal, hogy
mind kemény kationok. Ez a hasonlosag hasznos mind az aktinium, mind az eur6pium esetében,
amelyekre vonatkoz6 adatok gyakran nem allnak rendelkezésre nemzetkdzi publikaciokban
vagy adatbazisokban. A kovetkezd analogidkat is alkalmaztuk: kemény kationok, torium
(Th*")-magnézium (Mg?"), vagy uran (U®") — niébium (Nb>*) — titdn (Ti*"). Kézbensd kationok:
az atmenetifémek csoportja, kivéve né¢hany atmeneti fémet (Sc, Ti, Zr, Nb stb.), amelyek
kemény kationok. A geoldgiai viselkedés szerinti klaszterezés néhany kivételtdl eltekintve
lefedi a hagyomanyos tablazat legtobb csoportjat. Ide tartozik a mangan-vas vagy 6lom-réz
analogia. Az dtmenetikationok nem tartalmaznak nagy tomegszamu izotopokat, ellentétben a
kemény kationokkal. A geoldgiai periodusos rendszeren alapuld természetes koriilményekre
vonatkozik, igy nem tesz Osszehasonlitdst a transzurdan elemekre. A teljes modellezés
eredményei: megfelelden miikddo torlasztéi zarodugok esetén elsésorban a normal geoszféra
utvonalon a bioszféraba keriild szerves radiokarbonhoz kothetd az elsé dézismaximum. A
masodik csucs 150 000 év koriil figyelhetd meg, itt a gyermekek effektiv dozisa koriilbeliil egy
nagysagrenddel magasabb, 1x10* mSv/év, mig a felndttek dézisa csak valamivel magasabb
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(koriilbeliil 5x10~° mSv/év), mint az els6 cstcs esetén. Igy a két korcsoportra szamitott effektiv
dozis aranya megfordul. Ennek az anomalidnak az az oka, hogy mig az elsd cstcsnal a teljes
effektiv dozist a '*C hozzajarulasa uralja, addig ez a radionuklid a masodik cstics idejére
lebomlik, amelyet ezutan a ’Se és a *°Cl dominal. A felndttek és gyermekek esetében
figyelembe vett sugarzasi utvonalak eltéréek, és a kiilonbozd izotdpokra alkalmazott
doziskonverzios tényezOk a masodik cstcs soran fellépd magasabb 0Osszeffektiv dozist,
valamint a korcsoportokra vonatkozo sorrendjiik megforduldsat eredményezik.

Az 5. abra mutatja az egyes tarolokamridk hozzéjarulasat a teljes effektiv dozishoz, jol
lathato, hogy a torlasztdi zarodugdk korai degradacioja esetén a legtobb, de nem minden kamra
esetén jellemzé a két lokalis maximum. Hangstlyozni kell, hogy a torlasztoi zarodugok
degradacioja a normal forgatokonyvben is szamitasba lett véve, de ez 100 000 évvel a lezarast
kovetden torténik, mig a korai degradacios forgatokonyvben sokkal kordbban (10 000 évnél).
Az egyes kamrak viselkedése tobb tényezotdl fiigg: 1) a benniik elhelyezkedd radionuklidok
kezdeti mennyiségétdl (foleg a hosszii élettartamu, konzervativ izotépok aktivitds-
koncentraciojatol); 2) a kamrak miiszaki gatrendszerének (Engineered Barrier System, EBS)
kialakitasatol (példaul beton vagy acél konténereket hasznalnak); 3) a tarolokamra
elhelyezkedésétdl az aramlési rendszerben, vagyis attol, hogy a kibocsatott radionuklidoknak
forgatokonyvét meghataroztuk és figyelembe vettiik a biztonsagi értékelésben, mivel ez
potencialisan magasabb maximalis dozist jelent, de az eredmények azt mutatjdk, hogy a
tarolokamrak egyikére sem lehetett nagyobb effektiv dozist kiszamitani, mint a normal
forgatokonyv esetében. De mégis érdemes megfontolni ezt az alternativ forgatokonyvet, mivel
rovidebb terjedési utvonalat jelent (mind hosszban, mind id6ben), és azt a lehetdséget, hogy a
radionuklidok elérhetik a mezdgazdasagilag fejlettebb, Osszetettebb teriileteket, ahol a
szennyezett talajviz felhasznalasa magasabb mértékii és diverzifikaltabb lehet, ami magasabb

0sszdozist eredményezhet.
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5. abra: Az I-es kamramez0 kamrainak (4 kamra) hozzajarulasa a teljes effektiv dozishoz
100 000 év (folyamatos) és 10 000 (szaggatott) tonkremenetelli torlasztoi zarodugok
esetén (keleti kamrak: kék arnyalatai, nyugati kamrak: piros és lila arnyalatai)
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Mindkét forgatokdnyvben csak a hosszu felezési idejii konzervativ izotopok (1*C, 3*Cl, 7Se
és '21) jatszanak szerepet az effektiv dozis meghatarozasaban (6. dbra). Ezen izotopok esetében
még az itt figyelembe vett idéhorizontok (10 000 év kontra 100 000 év) sem jelentdsek (kivéve
a radiokarbont).
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10° 10* 10° 10°
modellezett id6 (év)
6. 4bra: A teljes effektiv dozisban meghatdrozo szerepii radioaktiv izotépok (1*C: piros,
3CI: vilagoszold, *Se: sdtétbarna, '2°I: lila, '3Cs: barna, *>Zr: okker °Ni: s6tétzold,
237Np: kék) id8beli részaranyanak alakulasa normal (folyamatos) és korai (szaggatott)
torlasztoi zarodugd tonkremenetel esetén
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A vizsgélt 1 millié éves idészakon belill az éghajlatvaltozas biztosan bekdvetkezik, de
annak természete, mértéke és idozitése csak nagy bizonytalansaggal jelezhetd elére. Ezért
célszerli a specidlis eseteket extrém helyzetként vizsgalni. Ilyen lehetséges eset az allandodan
szaraz vagy folyamatosan nedves éghajlat. A teriilet vizfoldtani felépitése olyan, hogy a tarold
szintjén uralkodd daramlasi rendszer csak nagyon kevéssé érzékeny az ilyen felszini
folyamatokra és viszonyokra. Az is kimutathato, hogy a két lehetséges éghajlati viszonyok
kozil az éallando szarazsdg potencialisan magasabb effektiv doézisokhoz vezethet, mivel a
mallott granit zonajaban kisebb lesz a tarolobol szarmazé szennyezédések felhigulasa. Erdemes
megjegyezni, hogy a modell nem vette figyelembe a bioszféran beliili folyamatokban (és az
emberi viselkedésben) a klimavaltozas hatasara bekovetkezo valtozasokat.

KOVETKEZTETESEK

A terjedési modellek az elméleti 0sszefiiggések alapjan becsiilt értékeket hasonlitjak 6ssze a
kornyezetben mért aktivitasi értékekkel. Alapvetden ezekbdl az 6sszehasonlitasokbol mérhetd
le a modell alkalmazhatdsaga és megbizhatosadga. A hossza td&vii modellezésben azonban nincs
relevans gyakorlati 6sszehasonlitasi lehetdség, ezért a modell megfeleldsége az eredményekben
a megfeleld matematikai megkozelitéstol, a megfeleld paraméterezéstdl, €s a bizonytalansagok
megfeleld figyelembevételétdl fiigg. A modellezési algoritmusnak rugalmasnak és egyszertiinek
kell lennie, rdadasul az egyes szamitasi periodusok nem lehetnek végteleniil hosszuak.
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A hosszil tavi modellezés soran a jelentds mérési hibak és bizonytalansdgok miatt a
modellnek nem csak a szennyezddés értékét, hanem annak bizonytalansagéat is célszeri
megbecsiilnie. A felhasznalt paraméterek hibaeloszlasabol kiindulva meg kell hatdrozni a
szamitott értékek hibdjat és a modellérték eloszlasfiiggvényét. Tendenciaként értelmezhetd,
hogy a meglévd adatbazisokat feliilvizsgaljak (13,14), kiegészitd méréseket végeznek eddig
nem vizsgalt izotopokra és/vagy élelmiszerekre (pl. azsiai élelmiszerekre), de ezek iddigényes
folyamatok, mésrészt ritka izotopokra a mérések kivitelezése nehézkes. A hidnyossag részleges
orvosldsiara a NAU MODARIA program 4. munkacsoportja (2012-2015, Modelling and Data
for Radiological Impact Assessments) befejezte a TRS 472-ben megadott édesvizi Kd-
adatbazisok és Kd-eloszlasok frissitését (13). Tobb mint 2300 0j érték 27 uj elemhez keriilt
hozz4adasra az adatkészlethez, és 270 j Kd érték a TRS 472-ben mér szerepld 25 elemhez. 49
kémiai elem esetében a Kd értékeket harom szilard-folyadék csere koriilmény (adszorpcio,
deszorpcio) szerint osztalyoztdk. Ugyanakkor szarazfoldi és erdei kornyezetre tovabbra is
adathiany jellemzd.

A hidrogeokémiai analdgia alapjan pontosabb becslést lehet végezni a jelenleg nem ismert
paraméterekre, tovabba a paraméterek eloszlasfiiggvényeit is meg tudtuk hatdrozni. A
végeredmény szempontjabdl a referenciacsoportba tartozd egyének effektiv ddzisanak
kiszamitasakor csak a lenyelésbdl szarmazd belsé sugarterhelést vettiik figyelembe. A
talajfelszinrdl esetlegesen reszuszpendalhatdo szennyezddések belélegzésébdl és a kiilsd
sugarterhelésbdl szarmazd dozist 1ényegesen alacsonyabbnak tekintettiik, ezért a jelenlegi
eredményeknél figyelmen kiviil hagytuk. A geoszféran beliili hosszl terjedési itvonalak miatt
csak a hosszu felezési idejli, konzervativ izotopok és egyes urdnizotdépok és leanyelemeik
juthatnak el a bioszféraba, és okozhatnak kimutathato radioldgiai hatast a ndvény/allat és
emberi populdciéra. A bizonytalansagi elemzések azt mutatjdk, hogy a szamitott effektiv
dozisok varhatéan egyetlen nagysagrendre korldtozddnak, ami viszonylag alacsony a
figyelembe vett id6keretekhez képest.

A bataapati tarold foldtani és vizfoldtani viszonyai olyan kedvezdek a szennyezdanyagok
terjedésének korlatozasa és késleltetése szempontjabol, hogy a bioszférat kizardlag a hosszi
felezési idejli és konzervativ viselkedésti radionuklidok (*C, 3¢Cl, Se és '*’I) érhetik el
ardnylag magas koncentracioban, ami értékelhetd effektiv dozis kialakuldsdhoz vezet.
Ugyanerre vezethetd vissza a teljes dozisra szamitott kismértékii bizonytalansag is.
Megitélésiink szerint a bemutatott, a hidrogeokémiai periddusos rendszeren alapulo,
megkozelités az adathidnyos paraméter értékek meghatarozdsara vonatkozdéan szakmailag
megalapozottabb, mint a kémiai elemek alapjan torténd eljaras, mivel figyelembe veszi, hogy
természetes kornyezetben mely elemek milyen kémiai formakban mennyire hajlamosak
megjelenni, egymast helyettesiteni. Ezt a megkdzelitést eldszor hazankban, illetve a
radioaktivhulladék-tarolok hosszi tavi biztonsagi értékelésével kapcsolatban nemzetkdzi
szinten mi alkalmaztuk el6szor a bataapati tarold vonatkozasdban. Ugyanakkor annak erdsségei
mas, felszini vagy felszinkozeli tarolok radioldgiai kockazatanak, vagy hagyomanyos
hulladéklerakok kornyezeti hatasainak kiértékelésénél még hatékonyabban alkalmazhatok. Az
ionizal6 sugarzas kockazatait mas kornyezeti stresszorokkal szemben is szem el6tt kell tartani,
¢s a modellezés alkalmazésa a kdrnyezettudomany mas tertiletein is kiaknazhatd. Az izotopok
viselkedése mas tipusu modellezéseknél is hasznos 6sszehasonlitasi alapot jelenthet.
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