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1. Bevezetés, célkitiizések

Nuklearis események soran (reaktorbaleset, robbantasi kisérlet) a kibocsatott radioaktivitds nem
elhanyagolhaté hanyada inhomogén eloszlasu, anyagi részecskékhez kotott formaban fordul elé. Ezek az un.
forro részek a kibocsatd forrasra jellemzo informaciokat hordoznak. A forrd részecskék terjedése, dozimetriai
hatdsa szempontjabdl tobbek kozott a részecskék radiokémiai, elemi Osszetétele, mérete, morfoldgidja is
meghatdrozo.

A szakirodalomban talalhatd publikaciok nagy része a kornyezetbe kikeriilt forrd részecskék
vizsgalataval, jellemzésével foglalkozik, habar sok esetben nemcsak kérnyezeti mintak aktivitas-eloszlasa lehet
inhomogén, hanem atomerémiivekkel kapcsolatos mintakban is talalhatunk forro részecskéket. Az atomerémiivi
mintakban talalhato forro részecskék tulajdonséagai is értékes informacidkat hordoznak a kibocsato forrasukrol.

A Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem Nuklearis Technikai Intézetében évek ota
rendszeresen vizsgaljdk a paksi atomerdmi fiitdelemeinek allapotat a reaktorokbdl vett primerviz mintdk
analitikai elemzésével. A hasadasi termékek ¢s a transzurdn izotopok aktivitaskoncentracidjanak a
megnovekedése a primerkorben fiitdelem-meghibasodasra utal. A mintak analitikai vizsgalata soran gamma-,
béta- és alfa-spektrometriaval, a jod, a cézium, a stroncium ¢és a transzuran izotopok aktivitasanak
meghatarozasaval megbecsiilhetd a hibas fiitdelemek szama, atlagkiégése, a fitéelem-hibak mérete (makro- vagy
mikrohibas flitdelem van-e jelen).

A makrohibas fiitéelemekbdl nemcsak az illékony hasadasi termékek keriilnek ki a hlitokozegbe, hanem
mikroméretl flitéelem-fragmentumok is. Ezen fiitdelemrészecskék megtalalasaval, vizsgalataval kimutathato a
makrohibas fiitbelem jelenléte a reaktorban. A primerkori részecskék jellemzésével, mikroanalitikai
vizsgalataval lehetdség nyilhat egyszerre tobb hibas fiitdelem vizsgalatara, azonositasara. Az egyedi részecskék
izotop-Osszetételébdl, a nuklidok aktivitdsaranyabol a meghibasodott fiitdelem fizikai jellemzdire (pl.: kiégésre)
lehet kovetkeztetni, ami a késdbbiekben fontos a hibas fiitdelem zénan beliili azonositasa szempontjabol.

A sérilt ftdelemek vizsgalatdra nemcsak a normaliizemi koriilmények k6zott van sziikség. 2003.
aprilisaban a paksi atomerdmii 2. blokkjanal az INES skala szerinti 3. fokozatu, silyos tizemzavar tortént. Az
iizemzavar fiitelem tisztitisi mivelet soran kovetkezett be, melynek kovetkeztében kb. 800m’ viz
szennyezodott. A tisztitasi eljaras soran a konstrukcios hiba miatt bekdvetkezo elégtelen hiités, valamint az azt
kovetd hosokk miatt sériiltek meg a flitéelemkotegek, elszennyezve ezzel a 1.sz. akna és a vele egybenyitott
pihentetd medence valamint a 2. blokk reaktoranak vizét. A sériilt fiitdelemekb6l a gaznemd és illékony hasadasi
termékek mellett (pl.: ¥Kr, "*'I, Cs izotépok), nem illékony hasadasi termékek (pl.: '*'Ce, '*‘Ce, '*Ba, '*La),
valamint uran és transzuran izotopok is kikeriiltek a hlitékozegbe. A kikeriilt aktivitas egy része oldott, masik
része részecske formaban jutott ki a hiitékozegbe.

A PhD munkédm célja olyan Osszetett mikro- és radioanalitikai eljarasokat tartalmazod modszer
kidolgozéasa volt, mely elsésorban a paksi atomerdmii reaktorainak hiitdvizében talalhatd forrd részecskék
(primerkori részecskék) minél sokoldalubb vizsgalatara alkalmas.

A modszerrel azonositani kivantam a primerkorben taldlhaté nagyaktivitasi részecskéket, hogy a
Osszetételét vizsgalhassam. A radiokémiai vizsgalatoknak, a részecskék alfa-spektrometrias elemzésének
kiilonosen nagy szerepet szdntam munkdm soran, mivel a részecskékben talalhat6 transzurén izotdpok aranyanak
mérésével kivantam meghatarozni az egyedi részecskék kiégését. A normaliizemi (leallasi) primerkori
részecskék vizsgalataval f6 célom a zonaban esetlegesen jelenlevo hibas fiitelemek vizsgalata volt.

Célom volt még tovabba azt is bemutatni, hogy az altalam kidolgozott dsszetett eljaras alkalmas lehet
mas forrasbdl kikertilt (kdrnyezeti mintdkban jelenlevd) forrd részecskék tanulmanyozésara is, ezért lehetdség
szerint kornyezeti mintak vizsgalatara is sort akartam keriteni doktori munkém soran.

A 2003. aprilisi izemzavar miatt, a kidolgozott részecskeelemzési eljarast nemcsak kornyezeti
mintakban talalhatd forrd részecskék vizsgalatara adaptalhattam, hanem az tizemzavar kovetkeztében kikertilt
részecskék vizsgalatat is elvégeztem. Az lizemzavari részecskék jellemzésével, kiégésiik becslésével a
tisztitotartalyban bekovetkezett fiitdelem-sériilésrdl kivantam informacidkat gytjteni.



I1. Irodalmi 6sszefoglalas

1. Kéornyezeti mintakban levo forro részecskék

1.1. A részecskék csoportositiasa tulajdonsagaik alapjan

A forro részecskéket sokféle tulajdonsaguk alapjan csoportosithatjuk: kibocsatdé forrasuk (azaz
eredetiik), méretiik, alakjuk, aktivitisuk, radiokémiai vagy elemésszetételiik stb. szerint. Az 1950-1960-as
években altalaban csak a részecskék alakjanak, méretének, a részecskék adott mintaban levd mennyiségének ill.
néhany esetben egy-egy részecske teljes aktivitdsinak meghatarozasara volt mod. A technika fejlddése azonban
egyre inkabb lehetové tette, hogy a részecskék fizikai tulajdonsdgait, kémiai Osszetételét jobban
megismerhessiik. A részecskék kiilonféle tulajdonsadgai mind meghatarozoéak a részecskék terjedése, kitilepedése
¢s potencialis egészségkarositd hatasuk szempontjabdl.

A forro részecskék fobb jellemzoi a kovetkezdk: (Vajda, 2001)

A részecskék mérete, alakja, kristalyszerkezete, morfologiaja

A részecskék radionuklid-osszetétele, aktivitasa

A részecskék elemosszetétele

Fizikai és kémiai tulajdonsagai, kémiai kotések, oxidacios allapot

A részecskéket méretiik alapjan eltérden csoportositjak. Salbu (Salbu, 2001) rendszerezése szerint
radioaktiv részecskék azok a radioaktiv atomokbdl 4ll6 csoportok (aggregatumok), melyek mérete meghaladja a
0,45um-t, mig a milliméteresnél nagyobb részecskéket a fragmentumok kozé sorolja be. Azok a kisméretl
részecskék, melyek mérete 1 nm- 0,45 pum kozé esik, radioaktiv aeroszolok (levegdmintak esetében) ill.
kolloidok vagy pszeudokolloidok (viz, talaj és tiledékmintdk esetén). Az Inm-nél kisebb részecskék pedig
kismolekulatomegii részecskék (LMM- low molecular mass). (Salbu, 2001)

1.2. A forré részecskék terjedése

A forr6 részecskék a kornyezetbe elsdsorban 1égkori emisszidval vagy folyadékkibocsatassal
kertilhetnek ki. A szakirodalomban tobbnyire a levegbben vald terjedésrdl léteznek tanulmanyok, a légkori
terjedést sok esetben szamitogépes terjedési modellekkel irjak le.

Az atmoszférikus kikeriilést kovetden a részecskék kiiilepednek és rovid ill. hosszu tavu hatasuk lehet
az Okoldgiai rendszerekre nézve. A direkt hatdsok k6zé sorolhatd a részecskék belégzése, valamint a felszin
szennyezddésével adddd borddzis, mig hosszatdvon a részecskékhez kotddd radionuklidok 6koldgiai
rendszerekben torténd terjedésével kell szamolni.

A részecskék terjedésében meghatarozd a szerepe azok méretének. A nagyméretli, a kisméretli
részecskék és a gazformaju anyagok egymastol elkiiloniilve terjednek a kdrnyezetben. A nagyméretii részecskék
(melyek aerodinamikai atmérdje nagyobb, mint 20pum) elhagyjak az aeroszolaramot és kitilepednek. A
nagyméretii részecskék terjedésében nagy szerepe van a turbulens aramlasoknak is a kiiilepedés mellett. (A
200um-es atméro felett a turbulens aramlasok hatasa mar elhanyagolhato.)

A kisméretli részecskék (melyek atmérdje kisebb, mint 20um) esetében a turbulens kiiilepedés még
inkabb meghatarozo kitilepedési mechanizmus (P6llanen, 2002), (Garland, 1991). A terjedésében az iddjarasnak
is jelentds szerepe van, mind a kitilepedés, mind a talaj-ndvény rendszerben torténd terjedés szempontjabol.

1.3. Tulajdonsagaikkal, terjedésiikkel kapcsolatos vizsgalatok

Miutan a kisérleti atomrobbantasok soran kikeriilt részecskéket, sikeriilt izolalni, azokat elsOként
alakjuk, méretiik, sziniik szerint csoportositottak.

Az 1960-as évek elején példaul Japanban végeztek vizsgalatokat a forrd részecskékkel, mivel a volt
Szovjetunié kisérleti atomrobbantasaibol szarmazd részecskék eljutottak Japan egyes teriileteire. A
nagyaktivitasi részecskéket a nem radioaktiv porrészektdl GM cs6vel valasztottak el, majd egy koriilményes
eljarassal az aktiv részekbdl optikai mikroszkopos vizsgalatokhoz készitettek mintdkat. Ezt kovetden a
mikroszkdpos vizsgalatok alapjan megallapitottak a kiilonb6zé mintavételi helyekrél szarmazo (foként
levegdszlir6rél vett) részecskék atmérdjét, alakjat, szinét. Meghataroztak a részecskék teljes béta aktivitasat is.
(Mamuro, 1962)

Az 1970-es évek elején a kinai fegyverkisérletek kihullasanak részecskéit vizsgaltak. Arkansasban egy
kulonosen nagy méretii, 34 pm-es részecskét sikertilt azonositani radiografias felvétel alapjan. Az 6ridsi méretli
részecskében néhany izotdp mennyiségét is meghataroztak a sziikséges radiokémiai eljarasok segitségével.
Meghataroztak, hogy a kiilonbdz6 méretii részecskék mikor hullottak ki a robbantasok utan, mekkora a méretiik,
s mely 1égkori rétegig juthattak fel a robbantés soran. (Moore, 1973)



Az 1986-0s csernobili atomerdmii-balesetet kovetd kihullds részecskéinek vizsgdlatdra mar joval
tobbféle lehetdség volt. A részecskék elkiilonitését altalaban ekkor is radiografias felvételek, és GM csoves
mérések alapjan végezték. A nyomdetektorok megjelenésével lehetévé valt az egyes részek Osszalfa
aktivitasanak meghatarozasa a nyomképek alapjan. Magyarorszagon, Veszprémben példaul Balaton koriili
novény- €és vizmintak alfaaktivitdsat hataroztdk, meg CR-39 nyomdetektorral (Kocsis, 1991). Budapesten
gyljtott csernobili részecskékben gamma-spektrometrids mérésekkel meghataroztak a részecskékben talalhato
gammasugarzé izotopok aktivitasat (95Nb, 97r, 18Ry, '%Ru, *4Cs, YCs, e, 144Ce). A részecskék szerkezetét,
méretét pasztazd elektronmikroszkdppal vizsgaltak meg.(Balashazy, 1988)

Napjainkban a legtobb publikacio a gronlandon 1968-ban lezuhant bombazobdl kikeriilt (thulei) forrd
részecskék (Eriksson, 2002), (Eriksson, 2004) ill. a szegényitett uran tartalmi koszovoi részecskék vizsgalataval
kapcsolatos (Danesi, 2003).

1.4. Forro részecskék dozimetriai hatasa, dozisbecslések

Az inkorporalt illetve testfelszinen megtapadd forro részecskék, flitdelem-fragmentumok leginkabb a
kibocsatott béta- és alfa-sugarzasuk miatt jelenthetnek egészségiigyi kockazatot. Az egyedi forrd részecskék
okozta doézisok sok esetben masok, mint az ugyanekkora aktivitassal rendelkez6 nagyobb méretli, homogén
forrasok okozta doézisok. Az 1 mm-nél kisebb atmér6ji radioaktiv részecskék borén vald lerakddasanak
kockazatat az irodalomban sok helyen ,forré részecske problémanak™ (,hot particle problem”) is nevezik.
(Charles, 1991) A forrd részecskék dozimetriai hatdsanak vizsgélatakor tobbnyire a bérddzis meghatarozasaval
ill. a tidédézis szamitdsaval foglalkoznak. Meg kell jegyezni, hogy a forrd részecskék dozimetridjaval
kapcsolatos irodalmak sok esetben pontatlanok, példaul nem kiilonitik el egyértelmiien a determinisztikus €s a
sztochasztikus korlatokat, valamint a dézisok meghatdrozasa, mérése is sok nyitott kérdést tartalmaz. (Mivel
dolgozatom témaja nem a forrd részecskék dozimetriai hatdsanak vizsgalata, igy e problémak feloldasa nem
feladatom. Mindemellett a részecskék dozimetriai hatdsardl is érdemes ejteni néhany szot, mivel a
dolgozatomban szerepld eredmények dézisbecslés-szamitasok bemend adatai is lehetnek.)

A nukledris létesitményekben dolgozoknak megvan az esélyiik arra, hogy tizemi korilmények kozott,
példaul a primerkor karbantartasa, javitasa, leszerelése valamint a flitdelemek kezelése soran forrd részecskékkel
is szennyezOdjenek a bdriikon. (Bakali, 2001) Az atomerdmiivekben nemcsak a kikertlo fiitdelem-
fragmentumok jelentenek kockazatot, hanem korr6zios termékeket tartalmazo forrd részecskék is. A kozdoluji
atomerdmiiben egy kisérleti program keretében modszert dolgoztak ki a forrd részecskék monitorozasara,
valamint Osszetételiik meghatarozasara. A reaktor teriiletén hasadasi termék tartalmu flitéelem-fragmentumokat
ill. korr6zids termék tartalmu forrd részecskéket talaltak. A részecskék gamma- és béta-spektrometrids elemzése
mellett azok dozimetriai hatasaval is foglalkoztak. (Manjukov, 1994)

A forr6 részecskék kockdzata fontos a kornyezetbe kikeriilt részecskeformaju szennyezddés esetében a
lakossag szempontjabdl is (csernobili kibocsatas, nuklearis fegyverkisérletek).

A forré részecskék kivaltotta bordozisok meghatarozasa bonyolult probléma, ugyanis a forr6 részecskék
esetére meghatarozott doziskorlatok eltérnek a bor altalanos besugarzasakor hasznalatos korlatoktol. Ezekben az
esetekben ugyanis a bornek csak egy nagyon kis részét éri a sugarzas a forrd részecskék kis mérete miatt és a bor
karosodasa a kibocsatott bétaenergia fiiggvénye. A nagy és a kozepes bétaenergidk esetén (nagyobb, mint 0,9
MeV) a bor sériilése akut dermalis fekélyesedés (acute dermal ulceration), mig kis bétaenergidk esetén akut
epidermalis sz6vetelhalas (acute epidermal necrosis). (Hopewell, 2000)

Az NCRP (1999) osszehasonlitasa szerint a homogén rontgenbesugarzaskor az 5 Gy boérddzis csak
tmeneti borpirt (transient erythema) okoz, mig 5-10 Gy —es pontforras dozisa (1 cm’-es teriiletre atlagolva,
70um mélyen mérve) 50%-os valdszinliséggel okoz akut dermalis fekélyesedést vagy akut epidermalis
szovetelhalast. Az NCRP ajanlasa a boron levd forro részecskék okozta determinisztikus karosodas elkeriilésére
vonatkozik és a radioaktiv részecskébdl kibocsatott béta részecskék iddintegraljan alapul. A korlat szerint a borre
juté béta részecskék szama nem haladhatja meg a 10'°-t. Ez az eredmény besugérzott fiitdelemrészecskék
bétaemissziojan alapul (és kb. az 5 Gy —es bérdozisnak felel meg 1 cm’-es teriiletre atlagolva, 70 um mélyen
mérve). Az NCRP ajanlasai tizszer akkorak, mint az ICRP ajanlasai a déziskorlatokra.(P6llanen, 2002), (Charles,
1991) A két korlatozas eltérései, habar ezt a szakirodalmak nem targyaljak egyértelmiien, abbdl adodhatnak,
hogy az NCRP ajanlasai a determinisztikus, mig az ICRP ajanlasai a sztochasztikus hatasok elkeriilésére
vonatkoznak.

A forrd részecskek bordozisanak szamitasakor altalaban csak a béta €s a gamma-sugarzas hatasat veszik
figyelembe. A dozisbecslésekhez kiilonféle programokat hasznalnak. Ezek Monte-Carlo médszeren, point-kernel
moddszen alapulnak. Vannak modellek, melyek az onabszorpciot is figyelembe veszik. (Pollanen, 1997),
(Pollanen, 1995), (Pollanen (3), 1997). A legtobb szamitdst a VARSKIN koddal végzik. (Bakali, 2001) A
borddzis hatasanak kisérleti vizsgalata soran altalaban sertések borét sugaroztak be. (Hopewell, 2000) Pollanen
szamitasokat végzett a csernobili kibocsatasbdl kikeriilt forréd részecskék okozta doézisokra vonatkozdan ill.
végzett hipotetikus szamitasokat is masok altal begyiijtott részecskékre vonatkozdan is. Pollanen szamitasai
szerint példaul egy Magyarorszagon talalt, csernobili eredetii (Balashazy, 1988) 680 Bq aktivitasu részecske
lerakodasa a bdrén (az é16 bérsejtek sejtmagjanak megfeleld mélységii rétegben (basal cell layer), 1cm?-re
atlagolva) 1,8 mGy/h-as dozisteljesitményt jelent. (P6llanen, 1997)

A forr6 részecskék belégzésekor az alfa-, béta ill. gammasugarzo izotopok hatasat is figyelembe szoktak
venni a szamitasoknal. A csernobili szennyezés magyarorszagi kovetkezményeinek vizsgalatakor példaul
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elemezték a forrd részecskék belégzésének kockazatat is, a szdmitasokban figyelembe vették a belégzés és a
tiidoben valo lerakddas kockazatat is. Ennek eredményeként megallapitottak, hogy a tiddrak kockazata a forrd
részecskék béta és gammasugarzasabol adédoan nem nagyobb, mint 1077 személyenként Budapesten.
(Balashazy, 1988) (A szamitasok az alfasugarzoé izotopok belégzésének kockazataval sajnos nem foglalkoztak.)

1.5 A részecskék csoportositasa keletkezésiik, kibocsatasi helyiik alapjan

A részecskék tulajdonsagait nagyban befolyasolja, hogy hol, milyen koriilmények kozott keletkeztek,
igy Osszetételiikbol, a benniik talalhaté izotdopok aranyabdl kovetkeztetni lehet az Oket kibocsatd forras
jellemzdire is. A részecskék csoportositdsanak egy masik mddja, ha nem tulajdonsagaik, hanem a kibocsatasi
forrés alapjan osztalyozzuk dket.

Az aktinidak jelentds hanyada magas hdmérsékleten lejatszodd nukledris események soran kertlt ki a
kornyezetbe, nuklearis fegyverkisérletek soran vagy a csernobili balesetkor, azonban radioaktiv kibocsatasok
torténtek alacsony homérsékleten is, s ekkor is keriilt ki részecske formaban aktivitas. Ilyen események voltak
példaul a nuklearis telepekrol vald szivargasok (Sellafield, La Hague), melyek a tengeri tiledék radioaktiv (sok
esetben inhomogén eloszlast) szennyezddését okoztak.

Az aktinidatartalmu részecskék a flitdelemmatrix szétroncsolédasaval (robbands, tiiz, stb. miatt),
klaszterek (csoportok) kialakulasaval, kondenzacios folyamatok soran vagy a kibocsatas és diszperzid alatt a
rendelkezésre allé anyagokkal valo kolcsonhatassal johetnek 1étre. A nuklearis 1étesitményekbdl torténd normal
tizemi kibocsatasok oka az effluensek nem elég hatdsos megtisztitasa ill. a kibocsatott levegé nem megfeleld
szlirése. A kibocsato forras jellemzdire (példaul kiégésre) utalhatnak a matrixban levd aktinidak, lantanidak
aktivitas-koncentracioi €s aktivitds aranyaik, mig a kibocsatas kortilményei befolyasolhatjak az illékony elemek
aktivitas-koncentracioit (**’Cs, *°Sr) vagy a részecskék egyes tulajdonsagait (mikro-eloszlas, kristalyszerkezet, a
matrix elemek oxidacios allapota, stb.).(Salbu, 2001)

A részecskék eszerint alapvetden harom csoportra oszthatok: a nuklearis fegyverkisérletekbdl, a
csernobili balesetbdl és az egyéb forrasokbol szarmazd részecskékre.

1.5.1. Csernobili eredetii részecskék

A csernobili részecskéket Osszetételilk alapjan két fo tipusra osztjak altalaban. Megkiilonb6ztetnek
egykomponenst (vagy un. ruténium) részecskéket ill. fiitbelem-fragmentumokat: (Vajda, 2001), (Kasparov
1995)

o Az egykomlponensﬁ részecskék - habar nem kizarélag egyfajta elembdl allnak - aktivitasanak
nagy része a '"Ru és '"Ru izotoptdl szarmazik. Elnevezésiik akkor alakult ki, amikor a
részecskéket még csak gamma-spektrometriaval vizsgaltak, de a késdbbi elemanalitikai vizsgalatok
soran kideriilt, hogy a Ru-részecskék mas aktiv €s inaktiv OsszetevOket is tartalmaznak a Ru
izotopokon kiviil. A részecskékre jellemzd viszont, hogy nem, vagy csak nagyon kevés urant
tartalmaznak, ellentétben a masik csoportba sorolhatd részecskékkel. A f6 Gsszetevok a Ru mellett
a Mo, Fe, Tc, Ni, Pd, Rh (a fehér zarvanyok).

J A fiitéelem-fragmentumok jellemzdje, hogy legnagyobb mértékben hasadasi termékeket
tartalmaznak az urandioxid mellett. A részecskékben kevés az illékony elem. A részecskék
csernobili eredete a részecskék Osszetétele és a balesetet szenvedett reaktor izotopleltara kozott
talalt 6sszefuggések alapjan mutathato ki (Dewell, 1988).

Az 1.1. tablazat a csernobili baleset miatt bekovetkezett kibocsatast foglalja Gssze.



Nuklid | Felezési | Kikeriilt %-a | Nuklid Felezési Kikertilt %-a
idd aktivitas a zona 1d8 aktivitds a zona
EBq aktivitdsanak EBq aktivitsdnak

$Kr 10.73 év| 0.033 100 P'Cs 207év  0.019 10
¥Sr 50.6nap  0.094 4  PCs 30.0év | 0.037 13
Sy 28.54v | 0.0081 4  '"'Ba 12.75nap 0.28 5.6
71 64nap  0.16 32 Mce 32.5nap 0.13 2.3
%Ry 39.25nap 0.14 29  McCe 285 nap  0.088 2.8
%Ry 1.02év | 0.059 29  *Np 2.36nap 0.97 3.2
B 8.04nap  0.67 20  **Pu 87.7 év. 0.00003 3
Xe 524nap 1.7 100 **Pu 24110 év 2.6E-05

#0py 6560 év | 3.7E-05
dsszesen 4.19

L.1. tablazat A csernobli atomerdmii-baleset kvetkeztében kikeriilt nuklidok (Choppin, 1996)
Megjegyzés: A *°Zr nemcsak hasadasi, hanem aktivacios termékként is keletkezik.

1.5.2. Légkori nuklearis fegyverkisérletekbdl szarmazo részecskék

A nuklearis fegyverkisérletekbdl szarmazo részecskéket altalaban négy csoportba soroljak, keletkezésiik
és Osszetételiik alapjan: (Vajda, 2001), (Kern, 1963), (Gross, 1959), (Gross (2), 1959)

o Az elsd csoportba tartozd részecskék létrejottekor a hasadasi és aktivacids termékek ill. a
bomba anyaganak gbze kondenzalddik le. A részecskék mérete altalaban 1um-nél nem nagyobb.
o A masodik csoportba tartozé részecskék a bomba olvadt részei, valamint a felszivott anyagok

(talaj, kovek stb.) cseppjeibdl keletkeznek. Ezek a részecskék sokféle Gsszetevot tartalmazhatnak,,
szilikatokat, vasoxidot, stb.

o A harmadik tipust részecskék a fold anyagabol jonnek Iétre, vagy részben olvadt talajt
tartalmaznak. A felsziniikre gaz halmazallapotu hasadasi termékek ill. kis méretii (az els6 tipusba
sorolhato) részecskék adszorbealodnak.

o A negyedik tipusba az elsd harom tipus keverékeként 1étrejovo részecskék tartoznak.

Az alabbi 1.2. tablazat a 1égkori fegyverkisérletek soran kikeriilt nuklidok mennyiségét mutatja, mely
alapjan az 6sszes aktivitas mintegy 500-szor nagyobb, mint a csernobili kibocsatas.

Nuklid Felezési Kikeriilt Nuklid FelezésiKikertilt
id6 aktivitas idé6  aktivitas
EBq EBq
H 12336v. 240 '°Sb 2.73év 0.52
“c 5730év. 022 P'I 8.04nap 651
*Mn" 3122nap 52 “'Cs 30.0év 0.91
“Fe 2.73 év 2 “Ba 12.75nap 732
YSr 50.6nap 914 ' Ce 32.5nap 254
*Sr 285¢v 0.6  "Ce 285nap 29.6
Ty 585nap 116  *’Pu 24110 év. 0.00652
P 7r 640nap 143 Py 6560 év| 0.00435
“Ru 39.25nap 238  **'Pu 144¢év | 0.142
“Ru 1.02é6v 118
Osszesen 2516

1.2 .tdblazat A 1égkori fegyverkisérletek soran kikeriilt nuklidok (1946-1989 kozott) (UNSCEAR, 1993)
* Megjegyzés: A **Mn és a >’Fe a bomba anyagénak felaktivalodasabol szarmaznak.



1.5.3. Egyéb forrasokbol szarmazé forro részecskék

A csernobili baleset, valamint a nuklearis fegyverkisérletek mellett még szamos olyan nuklearis vagy
nuklearis vonatkozasti esemény volt, mely soran jelentds aktivitas keriilt ki a kdrnyezetbe. Sok esetben ezek a
szennyezések is tartalmaztak forro részecskéket, bar ezeknek a tulajdonsagai, a kibocsatasok modja sok esetben
nem annyira ismert, mint a csernobili balesetb6l és a fegyverkisérletekbodl szarmazo részecskéknél.

Egyéb események ill.nuklearis balesetek, melyek soran nagy valdsziniiséggel részecskeformaban is
keriilt ki szennyezddés a kérnyezetbe:

reprocesszalo tizemekkel kapcsolatos kibocsatasok (mayak-i , sellafield-i kibocsatasok)
replilégép szerencsétlenség kovetkeztében tortént kibocsatas (thule-i kibocsatas)
miholdbalesetek (SNAP-9, Cosmos 954)

radioaktiv hulladéktarolobol valé kikeriilés (Novaja Zemlja, Oroszorszag)

Az 1.3. tablazatban aktinida—tartalmi részecskék kibocsatasi helyei talalhatok, néhany jellemzdével Salbu
csoportositasa alapjan. (Salbu, 2001)



Kibocsatdé  forras | Helye Kibocsatas Jellemzdk Okoszisztéma,
megnevezése koriilményei amire hatasa volt
Maralinga, Légkori ¢és | 1um-nél kisebb | Sivatagi teriilet
Ausztralia felszinko6zeli méretii részektol
Nuklearis robbantasok, fragmentumokig,
fegyverkisérletek biztonsagi kolcsonhatas a
kisérletek talajjal
Marshall Island Légkori €s | 1um-nél kisebb | Korallzatony,
felszink6zeli részektél a cm-es | tenger
robbantasok, nagységig,
biztonsagi kolcsonhatas a
kisérletek korallal,
eszkozokkel
Mururoa,  francia | Légkori ¢és | Mikronosnal kisebb | Sivatagi tertilet
csendes-dceani felszinkozeli részek a cm-es
szigetek robbantasok, nagysagig,
biztonsagi kolesonhatas a
kisérletek korallal
Nevada kisérleti | Légkori Mikronosnal kisebb | Sivatagi teriilet
teriilet, USA felszink6zeli és | részek a cm-es
felszin alatti | nagysagig,
robbantasok kolcsonhatas a
talajjal,
eszkozokkel
Szemipalatyinszk, Légkori Kimutathato Sivatagi teriilet
Kazakhsztan felszinkozeli inhomogenitasok a
(krateres) és felszin | talajban
alatti robbantasok
Novaya Zemlja, | Légkori Kimutathaté Sarkvidéki
Oroszorszag felszinkozeli és viz | inhomogenitasok az | szarazf6ld és tenger
alatti robbantasok iiledékekben
Csernobil, Ukrajna | Robbanas, tiiz Redukalt Szarazf6ldi és
uranrészecskék, édesvizi rendszerek
Atomerdmii oxidalt
balesetek uranrészecskék
Windscale, Tz Hopiheszeri  urén | Szarazfoldi és
Egyesiilt Kiralysag részecskek, tengeri teriiletek
altalanos uranrészek
Kanada/Cosmos Miihold Mikronosnal kisebb | Szarazfoldi és
Nuklearis reaktoranak méretli  részektdl | édesvizi rendszerek
berendezésekkel megsemmisiilése fragmentumokig
kapcsolatos Palomares, Nuklearis Pluténium Sivatag, tenger
balesetek Spanyolorszag robbandanyag részecskék
sz8tszorodasa
Thule, Grénland Nuklearis Pluténium Sarkvidéki tenger és
robbandanyag részecskék szarazfold
szEtszorodasa
Hulladéktarolas Novaya Zemlja | Elhelyezett %Co részecskék és | Sarkvidéki tenger és
Abrosimov, hulladék oldodasa plutonium szarazfold
Stepovogo  fjord, felhalmozddas
Oroszorszag iiledékekben
Sellafield, Egyesiilt | elfolyas Részecskék, Tenger
Effluensek Kiralysag kolloidok
La Hague, | elfolyas Részecskék, Tenger
Franciaorszag kolloidok
Mayak, elfolyas Kimutathaté Edesvizi
Oroszorszag inhomogenitasok az | rendszerek,
iiledékekben szarazfold

1.3. tdblazat Aktinida-tartalmu részecskék jellemzoi (Salbu, 2001)




2. Részecskék vizsgalatara alkalmas modszerek

Nemcsak a forrd részecskék fizikai tulajdonsadgainak megismerése, hanem mind az elemi- és izotop-
Osszetételiik (izotoparanyok) meghatarozasa is fontos.

A fizikai tulajdonsagok, alak, méret stb. befolyasoljak a részecskék kitilepedését, terjedését.

Az clemi Osszetétel meghatarozé a kémiai viselkedés, példaul oldhatésag szempontjabodl, s ez altal
befolyasolja kornyezetbe kikeriilt részecskék terjedését is. A részecskék dozimetriai hatdsa szempontjabdl is
fontos, hogy milyen kémiai forméban vannak jelen a kornyezetben, és milyen kémiai formaban keriilhetnek be
az emberi szervezetbe.

A részecskék radionuklid 6sszetételének meghatarozdsa nem csak az aktivitasuk, dozimetria hatasuk
miatt fontos, hanem a kibocsato forras jellemzésekor, keresésekor is hasznos.

A forrd részecskék vizsgalatara alkalmazhaté moddszereknek tobb fajtija ismert, de a mikroanalitikai
vizsgalatok szamos fajtajat még nem alkalmaztdk radioaktiv részecskék elemzéséhez. (Vajda, 2001). Forrd
részecskék vizsgalataval kb. az 1950-es évek kozepe ota foglalkoznak, mivel jelentds mennyiségli radioaktivitas
kertiilt ki kérnyezetiinkbe a nuklearis kisérleti robbantasok soran, s a technika fejlodésével egyre tobb informaciod
szerezhetd meg a nagyaktivitasu részecskékrol.

A forrdo részecskék  vizsgalataira alkalmas mddszereket sokféleképp  csoportosithatjuk.
Megkiilonboztethetok un. nuklearis analitikai technikdk és un. mikroanalitikai technikak (ezek sok esetben
szintén nukledris vonatkozasuak.). (P6llanen, 2002) Az aldbbi tadblazat ezeket a moddszereket csoportositja,
megjelolve a teriiletet, ahol a kérdéses modszer alkalmazhatd a forrd részecskék kutatdsaban.

Nuklearis analitikai technikak és alkalmazasi koriik

Autoradiografia Részecskék azonositasa, elkiilonitése
Nyomdetektorokos vizsgalatok Alfa- és bétasugarzas kimutatasa, teljes alfaaktivitas
meghatarozasa

Digitalis valos-idejii  képalkoté rendszerek (béta- | Radioaktiv részecskék azonositasa, elkiilonitése
kamerdk, stb.)

Gamma-spektrometria Gammasugarzé izotopok aktivitasanak meghatarozasa

Alfa-spektrometria Alfasugarzd izotopok aktivitasanak meghatarozasa
radiokémiai elvélasztasi eljarasok utan

Bétaspektrometria Bétasugarzd izotopok aktivitasanak meghatarozasa

radiokémiai elvalasztasok utan

Mikroanalitikai technikak és alkalmazasi koriik:

Nyalabtechnikak:
Elektronnyalabos technikak (transzmisszios és pasztazo | Elemosszetétel meghatarozasa, részecskeszerkezet,
elektronmikorszkdpos vizsgélatok, stb.) méret vizsgalata
Részecske nyalabos technikak (PIXE, stb.) Elemosszetétel meghatarozasa, részecskeszerkezet,

méret vizsgalata

Rontgennyalabos technikak (i -XRF, p -SRXRF stb., | Elemosszetétel =~ meghatarozasa, kémiai  kotések

TXRF) vizsgalata

Egyéb mikroanalitikai modszerek:
Tomegspektrometrias modszerek Elem- és izotopdsszetétel meghatdrozas
Aktivécids analizis Multielemanalizis

2.1. tdblazat Részecskék vizsgalatra alkalmas mddszerek

(PIXE: részecskenyalab indukalta rontgenemisszid, p -XRF: mikro-nyaldabos rontgenfluoreszcens analizis, p -
SRXRF: mikro-nyaldbos szinkrotongerjesztéses rontgenfluoreszcens analizis, TXRF: totalreflexios
rontgenfluoreszcens analizis)

A mddszerek egy része a mintdk elroncsolasaval, feloldasdval jar, masik része a mintak
roncsoldsmentes elemzését teszi lehetévé. A kiillonbozé mddszerekkel kiilonb6z6 tipustt mintdk vizsgalhatok
egyszertien, eltérd érzékenységgel. Néhanyukkal csak mindségi elemzésre van lehet6ség, mig masokkal a
mintakban talalhaté izotopok vagy elemek mennyisége, esetenként oxidacios allapota is meghatarozhato.

Az alabbiakban a radioaktiv részecskék vizsgalati lehetdségeit fogom bemutatni. Targyalni fogom az
autoradiografias technikakat részletesebben, mivel én is film autoradiografidas mddszert alkalmaztam doktori
munkam soran a forré részecskék elkiilonitéséhez. Osszehasonlitasképp bemutatom a nyomdetektoros modszert
ill. néhany digitalis képalkotd rendszert, hogy lathato legyen milyen eldnyeik, €s hatranyaik vannak a film
autoradiografiaval szemben. A részecske elkiilonitési modszerek koziil megemlitem a mintafelezéses modszert,
mivel jol alkalmazhatd a részecskék helyének megtalalasara nagy mennyiségili (pl. talaj, iiledék) mintaban és
szinte sziikségszeriien megel6zheti a hagyomanyos film autoradiografias vagy digitalis autoradiografias
technikdkat. Roviden ismertetni fogom a nyaldbtechnikdkat, mivel napjainkban ezek a legkorszerlibb
részecskeelemzési modszerek és a kiillonbozd mddszerek egymast kiegészitve rendkiviil sokrétli informacidval
szolgalnak a részecskékrdl, bar sok esetben igen koltségesek. Az elektronmikroszkdpos méréseket
részletesebben targyalom, mivel kapcsolédnak a részecske elemzéseimhez. Targyalni fogom a radioanalitikai
modszereket, melyek roncsolasmentes (gamma-spektrometria) esetben a nyaldbtechnikdkat megeldzve,
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roncsoldsos esetben (alfa- és béta-spektrometria), azt kovetden szolgéltatnak informéciét a mintdk izotdp
Osszetételérol. A radioanalitikai vizsgalatok részletes elméletére nem térek ki, mivel a BME NTI-nél az alfa-,
béta- és gamma-spektrometrids elemzések mindennap hasznalatos modszerek, és igy ezek elmélete részletesen
megtalalhatok az alabbi tanulmanyokban (Kerkapoly, 2001), (BME NTI, 2003). Doktori munkam nagy részét a
forro részecskék radioanalitikai vizsgalatai teszik ki, ezek részletei (az alfa-spektrometriat megeldzo elvalasztasi
eljarasok, melyek esetenként a mintak tipusatol fiiggden eltérd lehet) a 8.4.1 fejezetben talalhatok meg.

A mddszerek ismertetése mellett kitérek a forrd részecske vizsgalatokra, melyeket az ismertetett
technikakkal kiviteleztek. Kiemelném, hogy a példak szinte mind kivétel nélkiil koérnyezeti forré részecskék
elemzését mutatjak be, mivel a szakirodalomban alig talalhatok publikaciok atomerémii (kérnyezetbe ki nem
kertilt) forréd részecskék vizsgalatarol. A doktori munkdmmal kapcsolatosan kiilonosen érdekes, hogy
atomerdmiivek hiitokozegében talalhato fiitdelem-részecskék elemzésérol egyaltalan nincsenek elérhetd adatok.

2.1. Autoradiograifia

2.1.1. Az autoradiografia alapja

Az autoradiografia az egyik legrégibb moddszer, amit radioaktiv sugarzasok detektalasara hasznalnak.
Miikodési elve igen egyszerti €s a radioaktiv minta roncsolasmentes vizsgalatat teszi lehetove.

Az autoradiografia alapja, hogy a kiilonboz6 fényképészeti filmek ill. specidlisan autoradiografias
vizsgalatokra kifejlesztett filmek érzékenyek az ionizald sugarzasokra, azaz az ionizalé sugarzas hatdsara
megfeketednek. A filmek feliileti rétegében zselatinba agyazott eziist-bromid szemcsék talalhatok, melyekben a
sugarzas hatasara az eziist-bromid eziistre és bromra szakad szét. Az exponalast kovetden a filmet eldhivva, majd
fixalva, a film zselatinos rétegében maradé elemi eziist lathato a film megfeketedett részein. A feketedés mértéke
tobbnyire aranyos a sugarzas intenzitasaval, de bizonyos energiatartomanyokban a feketedés energiafiiggd (ez
kiilonosen a filmek dozimetria alkalmazasanal nem kivanatos), valamint fiigg a sugarzas fajtajatol is. Az
autoradiografias vizsgalatokhoz, doézismérokhoz sokféle filmet kifejlesztettek mar, amelyek kiilonb6zo
adalékanyagokat (pl. fluroszencens anyagot) is tartalmaznak emulzidjukban, hogy a feketedés
nenergiafiiggetlenné” valjon (Viragh, 1990).

2.1.2. Az autoradiografia alkalmazhatdésagi kore

Az autoradiografiat korabban igen elterjedten haszndltdk az iparban (pl.: hegesztési varratok
vizsgélatara, kiillonféle anyagszerkezeti vizsgalatokhoz), mig manapsag leginkdbb az orvosi alkalmazasa
jelentdés. Az orvosi, bioldgiai teriileten foként nyomjelzéses vizsgalatokhoz hasznalnak autoradiografiat,
altalaban a '*C, *™Tc, 'L ill. néha a *H kimutatésa, nyomon kovetése a cél. Az autoradiografias vizsgalatokkal
a mennyiségi elemzés altalaban csak egy izotdp jelenléte esetén lehetséges.(http://laxmi.nuc.ucla.edu:8248)
Ekkor a mérésekhez azonos fajtaju, altalaban specialisan az alkalmazasi célra kifejlesztett filmet hasznalnak és
mindig azonos koriilmények kozott dolgoznak vele, (azonos exponalasi, eldhivasi mdd, stb.). Ebben az esetben,
mivel a film feketedése aranyos a sugarzas intenzitasaval és ez egyetlen izotdpnak tulajdonithatd, megfeleld
standard mintak segitségével az ismeretlen aktivitisok is meghatarozhatok. A feketedés mérését korabban
fotometrids mérésekkel oldottdk meg, ma mar azonban a filmek sokkal pontosabb kiértékelésére van lehetdség
scannerek, CCD kamerdk ¢s a megfeleld szdmitdgépes képfeldolgozasi eljarasok alkalmazasaval (Annunziata,
1998). Bizonyos esetekben lehetdség van két izotdp egymas mellett torténd mennyiségi meghatarozasara
autoadiografiaval, amennyiben a két izotop felezési ideje jelentésen eltérd, és igy két, egymast kovetd
exponalassal hatarozhatd meg az aktivitasuk. (http://laxmi.nuc.ucla.edu:8248)

Autoradiografias vizsgalatokat korabban széles korben alkalmaztak a nuklearis technika teriiletén,
radioaktiv mintdk aktivitas-eloszlasanak meghatarozasdhoz (pl.: levegdszliron levd aktiv részecskék
kimutatasdhoz) ill. forré részecskék kimutatasahoz, elkiilonitéséhez (Sisefsky, 1961), (Apokova, 1991). Az
elektronmikroszkop és a kiilonféle XRF berendezések megjelenése elott ez volt az egyetlen mddszer, mellyel a
részecskék méretét és elhelyezkedését fel lehetett térképezni. A nuklearis fegyverkisérletek soran kikertilt
radioaktiv részecskék autoradiografias vizsgalata mar az 1950-es évek kozepe tajan elkezdddott. (Sisefsky,
1961)

2.1.3. Autoradiografias filmek

A fotozashoz hasznalatos filmek altalaban alkalmasak autoradiografias felvételek készitéséhez, bar a
kilon erre a célra kifejlesztett filmek érzékenysége altalaban nagyobb a detektdlandd sugarzasra. A filmek
érzékenységét, felbontoképességét nagyban meghatarozza az emulzio tipusa ill. az emulzidban levo eziist-
bromid szemcsék mérete.



A filmeket az emulzidjuk alapjan altalaban az alabbi csoportokba szokas sorolni:

e optikai film - rendszerint fényképezéshez hasznaljak

e rontgensugarzasra érzékeny film

e autoradiografias film - érzékenységét tekintve hasonld a rontgen érzékeny filmhez

Az autoradiografias filmekhez készitett emulziok igen dragak, igy egyszeriibb felvételekhez a rontgen-
ill. a fotofilmek is megfeleldek. A rontgenfilmek kis mennyiségben nehezen beszerezhetdk.A rontgenfilmeknek
jo a felbontasuk és elég érzékenyek (pl. a Kodak termékek), és altalaban mindkét oldalukat bevonjak emulzidval,
mig a fotézashoz hasznalt filmeknek csak egyik oldala érzékeny. Az optikai filmek hatranya a rontgenfilmekhez
képest, hogy valamivel kisebb az érzékenységiik az ionizalé sugarzasra, valamint csak egyik oldaluk boritott
emulziéval, aruk viszont joval alacsonyabb.(Grafton, 1971)

2.1.4. Felbontoképesség

Az autoradiografias felvételek felbontoképességét (a felvételen elkiilonithetd feketedések tavolsagat) nagyban
meghatarozzak a hasznalt filmek, valamint a felvételkészités alabbi jellemzdi:

e az emulzid vastagsaga - a vastagabb emulzio nagyobb érzékenységet biztosit, (nagyobb a feketedés/
a sugarzas intenzitasanak ardnya), de romlik a felbontdképesség

e az ezisthalogenid szemcsék mérete, amiket az emulzid tartalmaz - a kisebb kristalyokkal
pontosabban azonosithatdk a minta aktiv részei

e azexponalas idejének hossza - az exponalas idejének novekedésével csokken a felbontdképesség

e az emulzid érzékenysége - kevésbé érzékeny emulzidknal hosszabb exponalds sziikséges, amivel
romlik a felbontas, viszont a nagyobb érzékenység nagyobb szemcseméretet jelent

Az autoradiografia soran a felbontoképességet tobb tényezé befolyasolhatja a film fajtajan kiviil, ami
nagyrészt a minta tipusaval (detektalni kivant sugarzas fajtajaval) valamint a felvétel elkészitésével kapcsolatos.
(Annunziata, 1998)

A felbontast a fenti tényez6kon kiviil nagymértékben befolyasolja:

e a mérendd izotop fajtdja - a kis energidju sugarzast emittald izotopok detektdlasakor jobb a
felbontas, mivel a kibocsatott részecskék rovidebb utat futnak be az emulzioban

e a minta és a film kozti tdvolsag - a minta és az emulzio kozti tavolsag novekedésével jelentds
mértékben romlik a felbontas

e a minta vastagsdga - vastagabb minta esetében egyes részecskék tavolabb eshetnek a film emulzids
rétegétol, ezért romlik a felbontas, valamint a vastagabb mintakban mar az 6nabszorpcid is jelentds
lehet, ami az érzékenységet csokkenti

A felbontas szempontjabdl a felvételkészitésnél figyelembeveendd legfontosabb tényezd a minta és a film
tavolsaga. (Annunziata, 1998)

2.1.5. Az autoradiografias felvétel kiértékelése

Az autoradiografias felvétel a minta aktivitasat, aktivitaseloszlasat reprezentalja. Az aktivitas értékének
szamszerUsitésére a film feketedésének mérésével van lehetdség.

Minden egyes exponalasi id6hoz tartozik egy aktivitaskiiszob, ami mar mérhetd feketedést okoz a
filmen ill. van egy aktivitastartomany, melyen beliil az aktivitas aranyos a feketedéssel.

A detektalas fels6 hatdra az a maximalis aktivitds, ami még nem okoz tilexponalast, ill. nem okozza a
film teljes megfeketedését az adott exponalasi idd mellett. Azt a tartomanyt, melyen beliil fennall a kapcsolat az
aktivitas és a film feketedése kozt, linedris dinamikus tartomanynak (linear dynamic range) is nevezik. Az
érzékenység és a linedris dinamikus tartomany nagysaganak megnovelése példaul fluorografiaval lehetséges
(Annunziata, 1998).

2.1.6. Az autoradiografias felvétel szamszerii Kiértékelése

A filmek feketedésének szamszertlsitésére szamos rendszer 1¢étezik, ilyenek példaul a fénnyel miikodod
sotétedésmérdk (denzitométerek) ill. a 1ézerfénnyel miikodo sotétedésmérok, a sikagyas scannerek, valamint a
kiilonosen draga vided és CCD kamerds rendszerek. A feketedés mérésére minden olyan moédszer jol
hasznalhatd, melyek soran a filmen atbocsatott fehér fény elnyelddésének mértékét mérik meg, majd a
digitalizalt jelet digitalis képfeldolgozé programok segitségével kiértékelik, szamszertsitik.
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Ahhoz, hogy a felvétel alapjan az aktivitas értéke is megadhatd legyen, minden egyes exponalas esetén
egy standardet kell alkalmazni. A feketedés mértéke nem kizardlag csak az aktivitastdl fiigg, hanem befolyasolja
az exponaldsi id6, a film kidolgozasanak moédja €s a film fajtidja. A standard alkalmazasaval szamos nem
kivanatos befolyasolo tényezd hatasa kizarhato.

A radionuklidok mennyiségi meghatarozasakor az alabbi 1épésekre/eszkézokre mindenképp sziikség
van a radiografias vizsgalat soran:

o kalibralt scanner vagy kamera rendszer, a teljes sotétedés felismeréséhez és a teljes fényesség
meghatarozasahoz (a kép hattere, amit alapfatyolnak szoktak nevezni a fényképészetben), igy
szamitogépben tarolt referenciatablazat segitségével minden egyes pixel sziirkesége megadhato

e  ismert aktivitasu standardek hasznélata, a rendszer kalibralasa nyomjelzett standardekkel, valamint
az 1 mm?-re esé aktivitas megadasa a kiértékelé software-nek

e a sotétedés-radioaktivitas fiiggvény ismert aktivitasi standardekkel, és ezen eredmények
Osszevetése, vagy linearis regresszid alkalmazasa, a legjobban illeszkedd egyenes egyenletének
felirasahoz, korrelacids egyiitthaté megadasahoz (ha a korrelacids egyiitthatd nem nagyobb, mint
0,95, akkor a kalibraciot meg kell ismételni) Egy lehetséges probléma, ami a film nem linearis
valaszat okozza, az alul- vagy a talexponalas.

e a kép egyes teriileteinek elemzése az érdekes teriiletek Osszegzésével és a sotétedés értékének
szamszerl hozzarendelésével

e csetenként olyan berendezések hasznalata, melyekhez illesztett kiértékeld szoftver is tartozik,
melyek alkalmasak a kvantitativ értékek kiszamitasara a film értékes teriiletein, felhasznalva a
standard aktivitasok ¢s a s6tétedés kozti kapcsolatot

Minden képfeldolgozd berendezés valamilyen szempont szerint optimalizalja az eredményt (pl. a kép
zajossaganak csokkentése), azonban a legtébb hibat maguk a filmek okozzdk, éppen ezért ezeknél az
optimalizalasi mdédszereknél fontosabbak azok a moddszerek, amelyek magat a felvételkészitést optimalizaljak.
(Annunziata, 1998)

2.1.7. Forro részecskék teljes béta- ill. teljes alfa-aktivitasanak becslése autoradiografias képek alapjan

A miiszeres analitikai modszerek megjelenése elott az aktiv kdrnyezeti mintak aktivitas-eloszlasanak
feltérképezésére, a forrd részecskék vizsgalatara az egyetlen modszer az autoradiografia volt. A 1égkori valamint
foldfelszin alatti nuklearis fegyverkisérletek soran kikeriilt nagymennyiségii aktivitds - ami sok esetben
részecskeformaban jelent meg - feltérképezése a kdrnyezeti mintakban nagyrészt autoradiografias vizsgalatokkal
valdsult meg.

Bizonyos feltételezésekkel élve az autoradiografias felvételek alapjan becsiilték meg az egyes
részecskék és a mintak teljes bétaaktivitdsat. A szamitdsoknal feltételezték, hogy a fegyverkisérletek soran
kikertilt részecskék alfasugarzo izotdopokat nem tartalmaznak, valamint a gammasugarzas jaruléka a film
megfeketedésében elhanyagolhatd a bétasugarzas hatasahoz képest. Elhanyagoltdk az Onabszorpcio hatasat,
valamint a sugarzas gyengiilését is a fotoemulzion valo athaladas soran. Ezen feltételezések mellett, a feketedés
nagysagat meghatarozva optikai mikroszkoppal, a film s6tétedése €s az expozicids id6 ismeretében becsiilték
meg a részek teljes béta aktivitasat. A felvételek készitéséhez altalaban erdsitdernyd nélkili rontgenfilmet
hasznaltak. (Sisefsky, 1961)

Napjainkban is alkalmaznak még film autoradiografiat, azonban egyre elterjedtebbek a digitalis
képfeldolgozo rendszerek ill. a digitalis autoradiografids modszerek.

Direkt autoradiografidhoz kifejlesztett filmmel (KODAK BIOMAX MR film) is kidolgoztak mar forrd
részecskék vizsgalatara alkalmas autoradiografids modszert. A standardekkel torténd kalibracié utan lehetdség
van a filmmel kvantitativ elemzésekre, bétaaktivitas meghatdrozasra is, azonban ez a mddszer is bonyolultta
valik, amennyiben a részecske nemcsak egyféle radioaktiv izotdpot tartalmaz. A film esetében az aktivitas
kapcsolatban van a feketedés mértékével. A kidolgozott modszerrel csernobili részecskéket azonositottak,
elemeztek. (Pollanen, 1996)

2.1.8. Optimalizalasi technikak

A jobb képmindség, nagyobb linedris tartomany elérésének érdekében a radiografias vizsgalatoknal
erdsitéernyo6t (intensifying screen) ill. fluorografiat szoktak alkalmazni.

Az er6sitéernyd vékony lap, amit a film mogé helyeznek az exponald kazettdba, ami felerdsiti a
radioaktiv mintabol érkezd sugarzas hatasat. A mintabol kijovo sugarzas keresztiil halad a filmen és eléri az
erdsitderny6t, minek hatdsara az ernyobol fotonok lépnek ki, amik szintén keresztiilhaladnak a filmen. A
kisenergiaji sugarzas (‘*C, *H, *°S) altaldban nem jut 4t a filmen, igy az erdsitdernyd csak nagyobb energiji
bétasugarzé (°P) ill. gammasugarzé izotopok ('*°T) detektalasakor hasznalhaté.
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Amig a mddszer eldnyének mondhato a nagyobb érzékenység és a nagyobb linearitdsi tartomany, addig
a modszer hatranya, hogy hibat visz a mennyiségi meghatarozasba. A legtjabb erdsitoket a Kodak cég
fejlesztette ki, BIOMAX néven, manapsag ez a legelterjedtebb az orvosi, biologiai alkalmazasok tekintetében,
ami mind kis-, mind nagyenergiaji izotdpokhoz hasznalhatd. (Annunziata, 1998), (www.kodak.com-
(Autoradiography Film Tips))

A fluorografia hasznalataval olyan kis energiaju izotopok detektalasa valik lehetévé, mint a '*C vagy a
*H. A fluorografia soran a bétarészecskék kis energiajat egy szerves szcintillator anyag segitségével atalakitjak
lathato fénnyé, s az exponalds nagyrészt mar ezzel a lathato fénnyel torténik. (Szerves szcintillatorként altalaban
POP-t hasznalnak.) Ezzel a modszerrel az érzékenység 10-100-szorosara novekedhet a *H detektaldsa esetén és
5-10-szeresére a "*C mérésekor, aminek nagy jelent6sége lehet példaul kiilonféle biokémiai vizsgalatokban (pl. a
fehérjék kutatdsaban). (Annunziata, 1998), (http://pingu.salk.edu/~sefton/Hyper protocols/ARG.html)

A modszer eldnye, hogy megnoveli az érzékenységet ¢és a felbontdst, azonban a mennyiségi
meghatarozasnal hasonl6 hibak 1épnek fel, mint az erdsitdernyd hasznalatakor.

2.1.9. Az autoradiografia elonyei

A radionuklidokkal kapcsolatos képalkotasi modszerek koziil (2.3 fejezet) a film autoradiografia nyujtja
a legjobb felbontast, lehetové téve ezzel a nyomjelzett anyag helyének pontos meghatarozasat, habar a modszer
digitalizalasaval a felbontas valamelyest csokken, mivel a digitalizalé eszkozok felbontasa altalaban kisebb, mint
a filmeké. A nagy felbontoképesség kiilondsen a kisenergiajii °H detektalaséanal fontos. A **P esetében a modszer
alkalmazhatosaga korlatozott, a béta sugarzas nagy energidja miatt. A filmmel készitett felvétel maradando,
idével nem elvaltozd, kézzelfoghatd ,,dokumentumot” szolgaltat. Habar a kiilonféle tipusu, kiszerelési,
kilonb6z6 felszereltséggel rendelkezd filmek é4ra igen eltérd, mégis ez a legolcsébb mddszer, amivel
radionuklidokrdl készithetiink felvételt. Dacéra, hogy az eldhivashoz vegyszerekre, sotét szobara van sziikség,
mégis az autoradiografias vizsgalatok igényelik a legkisebb kezdeti anyagi beruhdzast. Persze ez nem vonatkozik
a kvantitativ meghatarozasokhoz sziikséges felszerelésre, bar sok esetben az izotop képalkotassal torténd
mennyiségi meghatarozasa még igy is olcsobb, mint mas alkalmazhatdé muszeres méréstechnika. (Annunziata,
1998)

2.1.10. Az autoradiografia hatranyai, nehézségei

Bar az elérhetd detektalasi hatar igen alacsony, a kis aktivitasok (kornyezeti mintadkban levd aktivitas)
detektalasahoz hosszu (t6bb hetes) exponalasi idore van sziikség. (A digitalis képfeldolgozd rendszerek esetében
ennél jelentésen kevesebb, néhany perces vagy o6ras mérési idok is elegendok). A fényképészeti filmek igen
érzékenyek a fényfotonokra, de nem til érzékenyek az ionizald sugarzasokra. Az alfasugarzas detektalasa is
nehézkes lehet sok esetben, ha a mintdban bekovetkezd Onabszorpcid jelentds. Ez az autoradiografia
érzékenységét csokkentheti, valamint a vastag minta a felbontast is rontja.

Az autoradiografianak egy masik korlatja a linearis dinamika tartomany, mely segitségével a
radionuklidok mennyisége szamszerlsithetd. A film valaszfiiggvényének van egy minimuma és egy
kiiszobértéke, melynél alacsonyabb aktivitas esetén nem ad valaszt, és rendelkezik egy telitési ponttal is, amely
utan nem feketedik meg erésebben a tovabbi gamma- ¢és bétasugarzas hatasara. (Az altalam tesztelt film
feketedés-expondlasi id6 fiiggvényét a 7.3.5 fejezet tartalmazza.)

Az expozicids 1d6 eldzetes megbecslése egyes mintaknal bonyolult. Habar a mintaban levd §sszaktivitas
mas modszerrel megbecsiilhetd, azt azonban nehéz meghatarozni, hogy mekkora exponalasi idore van sziikség
ahhoz, hogy a minta minden egyes részén a kapott informacio linedris legyen. Egyes mintdknal két expozicidra
is sziikség lehet, hogy elérjik ezt. Standardeket kell hasznalni minden egyes exponalashoz, hogy
meghatarozhassuk azt az aktivitast, aminél a filmnek linearis valasza van. A film autoradiografia analdg
reprezentaciot ad az aktivitasrol, de a kvantitativ kiértékeléshez nem elég a vizualis vizsgalat, scannert,
sotétedésmérdt, CCD kamerat kell hasznalni. A film exponalasa, elohivasa, tobbszori exponalasa (a linedris
tartomany elérés¢hez), scannelése, digitalizalasa orakba, napokba telhet a vizsgalat soran. (Annunziata, 1998) A
radionuklid mennyiségi meghatarozasara altalaban csak abban az esetben van lehetdség, ha csak egy izotop van
jelen a mintaban ill. néhany esetben két izotop mennyisége is meghatarozhaté egymas mellett, ha azok felezési
ideje jelentosen eltérd. (http://laxmi.nuc.ucla.edu:8248)

2.2. Nyomdetektoros vizsgalatok

A nyomdetektorok az 1970-es évek kozepén jelentek meg (Fleshier, 1975), nehéz toltott részecskek ill.
neutronsugarzas detektalasara alkalmasak. Miikodési elviik igen egyszeri. A nehéz ionizalo részecskék bizonyos
anyagokban (pl.: celluldz-nitratban, egyes kristalyokban) jol definialhaté nyomot hagynak maguk utan, melyek
maratas utan lathatéva valnak. Az egységnyi feliileten talalhatdo nyomok ¢és a nyomdetektort ért dozis kozott
kapcsolat van. A nyomok jellemzoinek (pl.: atmérd) meghatarozasaval alfa-spektrometriara is lehetdség van. A
kiértékelés korabban optikai mikroszkdppal tortént, ill. napjainkban automatikus kiértékeld berendezésekkel
lehetséges.(Viragh, 1991), (Nagy, 1997)
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A nyomdetektoroknak a személyi dozimetria mellett szerepiikk van a forrd részecskék ill. kdrnyezeti
mintak vizsgalatdban is. Az SSNTD-vel (szilardtest nyomdetektorokkal- solid-state nuclear track detector) a
kornyezeti mintak aktivitaseloszlasat, a részecskék eloszlasat lehet feltérképezni, hasonloan a radiogafidhoz.

Az autoradiografiaval szemben nyomdetektoros modszerekkel lehetdség van a mintak alfaaktivitdsanak
a meghatarozasara is, s korlatozott médon lehetdség van alfa-spektrometriara is, a részecskék elkiilonitésére
azonban mindkét mddszer alkalmas. Az autoradiografia elonye a nyomdetektorokkal szemben, hogy mind a
képek elkészitése, mind a kiértékelése egyszeriibb. Autoradiografianal és nyomdetektoroknal az exponalasi idok
azonos nagysagrendlek, azonban a nyomdetektor filmek maratasa altalaban kiilon berendezésben torténik,
magas hémérsékleten, hossza idét vesz igénybe (70°C-on, 6h). A nyomok szamlalasa mikroszkoppal valosul
meg ill. optikai mikroszkdpon alapuld nagyfelbontasi kamerarendszert igényel. (Palfalvi, 1988) A modszer
relative koltséges lehet a digitalizalé rendszerek 4ra miatt, s sok esetben felesleges lehet, ha csak a részecskék
azonositésa, eloszlasanak feltérképezése a cél.

A nyomdetektoros vizsgalatoknak a csernobili balesetet kovetden volt nagy szerepiik, mind kvalitativ,
mind kvantitativ vizsgalatokra hasznaltdk Oket. Magyarorszagon balatoni és gyori viz- és ndvénymintak
(Kocsis, 1991) A csernobili balesetet kovetden nyomdetektorokat alfa-spektrometrias célokra is sok esetben
hasznaltak kornyezeti mintdk vizsgalatakor. Budapesten nyomdetektorokkal leveg6sziirokon talalt forrd
részecskék alfasugarzd izotdposszetételét hataroztak meg. (Palfalvi, 1991) Ukrajnaban és Oroszorszagban is
sokszor alkalmaztak nyomdetektorokat a mintak alfaaktivitasanak meghatarozasahoz. (Gromov, 1993)

A nyomdetektoros méréseket napjainkban, sok esetben kiegészitd modszerként alkalmazzak tovabbi
radioanalitikai (pl.: alfa-spektrometrids), nyomelemanalitikai vizsgalatok eldtt, hasonléan az autoradiografidhoz.
Marshall-szigeteki plutoniummal szennyezett talajmintak inhomogenitasat vizsgaltak példaul elsoként CR-39-es
plasztik nyomdetektorral, s a kapott eredményeket a mintak alfa-spektrometrids mérési eredményeivel vetették
Ossze. Mig a hagyomanyos alfa-spektrometrias modszereknél az elvalasztasi eljards soran a szilard mintdkat
feloldjak, s ezzel az egyedi részecskékre vonatkozd adatokat (méret, részecskeeloszlas) elveszitik, addig a
nyomdetektoros technikanal nincs sziikség a mintak feloldasara. Eppen ezért a két modszer egymast kiegészitden
alkalmazhato. Megfelel6 kalibracio utan elvileg a nyomdetektoros technikaval is lehet kvantitativ eredményeket
kapni, azonban a gyakorlatban (példaul zajos kép esetén, nagy hattérsugarzas mellett) a nyomok kiértékelése
bonyolult. A nyomdetektor alkalmazasanak nagy elonye elsdsorban nem a kvantitativ alfa-mérésekben van,
hanem a forrd6 részecskék eloszlasanak, mikro-homogenitasanak és részecskeméret-eloszlasanak
meghatarozasaban. (Simon, 1995)

A nyomdetektoros technikak, a nyomok kiértékelésének automatizalasat is megvalositottak mar plasztik
(CR-39, pl. TASTRAK) detektorokkal. Ezekkel lehet6ség van a forrd részecske alfa-aktivitasanak, fizikai
méretének és a részecske-plasztik detektor kozti tavolsag meghatarozasadra. A TASTRAK detektoros részecske
elemzési modszer kidolgozasa, demonstralasa is csernobili forrd részecskék elemzésével tortént. (Bondarenko,
1996)

2.3. Részecskék elkiilonitése digitalis képfeldolgozé rendszerek alkalmazasaval

Napjainkban mar lehet6ség van kiilonféle digitalis képfeldolgozd rendszerekkel is a részecskék
izolalasara. A képfeldolgozd rendszerek kiilonféle detektorokat (detektorsorokat, pontdetektorokat)
tartalmaznak, melyekkel a sugarzas, sugarforrasok helyének detektalasa valik lehetové. A rendszerek valds
iddben adnak képet a mintan levd sugarzds eloszlasardl. A képfeldolgozod rendszerek pontos felépitése,
mikodése altalaban nem ismert, mivel ezek kereskedelmi titoknak mindsiilnek.

A vizsgalatok szerint a valds idejii digitalis képalkotd rendszereknek négy elénye van a forro részecskék
elkiilonitésekor:
- amddszer gyorsabb, mint a hagyomanyos autoradiografia
- egyszerlen meghatarozhato a részecskék helye
- akapott jel aranyos az energiaval, s alkalmas lehet aktivitasbecslésre (legalabbis az alfaéra)
- az eredmények éldidejiek, nem sziikséges hosszabb expozicid, mint a CR-39 ill. a film autoradiografia
esetében.

A kiilonféle digitalis képalkotd rendszerek altalaban biologiai és orvosi alkalmazasoknal elterjedtek, de
napjainkban mar forro6 részecskék detektalasara is alkalmaznak valos idejii képfeldolgozo berendezéseket.

A thulei baleset kovetkeztében kikertilt részecskék azonositasat a tengeri tiledékmintakbdl kétféle
digitalis valos idejli rendszerrel is sikeresen megoldottak. (Eriksson, 2002) A thulei részecskék azonositdsahoz
egy Si detektoros valds idejli képfeldolgozd rendszert, IDE Bioscope-ot, ill. egy szcintillaciés detektorral
miikodo béta-kamerat hasznaltak. (Eriksson, 2002)

Az IDE-Bioscope-al a minta aktivitas eloszlasa térképezhetd fel, 50 pm-nél jobb lateralis felbontassal.
A detektor egy 0,3 mm vastag duplaoldalii szilicium szalagos érzékeld , melynek 32*32 mm?® az érzékeny
feliilete. A detektor p és n tipust oldalan is 640 érzékeld lap van. (Eriksson, 2002), (Osan, 2003), (Erikssom (2),
2002)

A detektorrendszer nagy elénye, hogy a minta aktivitas eloszlasa térképezhetd fel vele az abszorbealt
dézis kiszamitasat kvetden. A jelet egy kiolvaso chip-pel olvassak ki.
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A béta-kamera egy 0,3 mm vastag szcintillatort tartalmaz, amely 427 nm hulldmhosszusagu fényt
bocsat ki az alapallapotba vald visszatéréskor. A fény szaloptikaval jut el a foto-katddig. A katdédbol kilépd
elektronokat fotoelektron-sokszorozoéra vezetik, ahonnan az elektronok az anddra keriilnek, ahol mar jol
detektalhato jelet allitanak eld. Az elektronok keletkezésének helyét egy Anger kameraval hatarozzak meg. A jel
aranyos a részecskék altal, a szcintillatorban leadott energiaval, ami alapjan megbecsiilhetd az elnyelt
dozisteljesitmény.

A béta kamera érzékenysége nagyobb, mint az IDE-Bioscope-¢, ugyanannyi beiités osszegylijtéséhez 4-
szer tobb iddre van sziikség az IDE-Biscope alkalmazasa esetén. Az IDE-Biscope jel/zaj viszonya jobb, a béta
kameranal a jel/zaj viszonyon anti-koincidencia rendszerrel lehetne javitani. Elméletileg lehetséges a részecskék
alfa-aktivitasanak meghatarozasa is, de ehhez az sziikséges, hogy a részecskék elszigetelve legyenek, s ne legyen
rajtuk semmi boritéanyag. Hozza kell tenni, hogy az itt bemutatott két digitalis képalkotd rendszerrel viszonylag
nagy aktivitasu mintakrél készitettek felvételeket. Nem bizonyitott, hogy mas eredetii forré részecskék,
esetlegesen mas, szintén kornyezeti mintakbdl szarmazo részecskék azonositasara is alkalmas a két modszer. A
thulei részecskékben a Pu, U izotdpok aktivitasa néhanyszor 10 Bq volt (5-85 Bq kozétt volt példaul a »***°Pu
aktivitasa). (Eriksson (2), 2002), (Eriksson, 2004)

Digitalis autoradiografids modszereket kiprobaltak szlirémintakon levd csernobili forrd részecskék
vizsgalatahoz is. A kiprobalt DAR digitalis autoradiografias rendszerrel a sugarzas poziciojat, az intenzitasat és
eloszlasat tudtdk meghatarozni. A rendszerrel meghatarozhat6 a részecskékben talalhaté *°Sr mennyisége. A
masik digitalis modszerrel a német MWPC rendszerrel a részecskékben talalhato *°Sr aktivitisa nem volt
becsiilhetd. A digitalis autoradiografidss moddszereket Osszehasonlitottak egy rontgenfilmes, hagyomanyos
technikaval, mellyel szintén meghatarozhato volt a *°Sr aktivitdsa. (A film egy mikrobiolégiaban hasznalatos
ukran gyartmanya roéntgenfilm volt, RM-1M). Tapasztalatuk szerint a DAR digitalis modszerrel az aktivitasok
kisebb bizonytalansagokkal becstilhetdk meg, nagyobb a mddszer érzékenysége €s elegendd révidebb exponalasi
idd (ami az €16id6 tizemmdd miatt kdnnyen optimalizalhatd). Mindemellett megéllapitottak, hogy a részecskék
kimutatasara, pozicidjuk meghatarozasara mindhdrom maodszer egyarant alkalmas. (Yoschenko, 2003)

A nagyenergiaju részecskefizikai kutatdsokban, a neutronszorasi, rontgendiffrakcids, radiografias és
orvosi kisérletekben is manapsag sok esetben digitalis képfeldolgozd rendszereket hasznalnak. A
mérérendszerek altaldban CCD kameran alapulnak, s a sugarzas helyének pontos meghatirozasara, toltott
részecskék, neutronok, rontgen- ill. gammasugarzas detektalasara is alkalmasak €s jo térbeli felbontassal
rendelkeznek. (Sinha, 1996) Nagyfelbontasu, bétasugarzas detektalasara alkalmas szcintillator kristallyal
(CsI(T1)) osszekapcesolt képfeldolgozd rendszereket az orvostudomanyban hasznalnak leginkabb kvantitativ
autoradiografidhoz, (14C, H, S, "F, stb. mérésére). (Barthe, 2004) Bioldgiai, orvosi alkalmazasoknal
elterjedtek a hagyomanyos film autoradiografian alapuld, CCD kameras modszerek is. (Charon, 1998)

2.4. Mintafelezéses modszer

Az autoradiografiaval, digitalis képalkotasos berendezésekkel és bétakamerakkal altalaban csak sik
mintakban talalhato forrd részecskék azonositasara van lehetdség.

A mintafelezéses eljarassal inhomogén, nagyobb térfogati (néhany tiz grammnyi), szilard mintakban
talalhato forrd részecskék azonositasa is lehetséges. (Lasd 10.2.1. fejezet.) Olyan kdrnyezeti mintak esetében
(talaj-, tiledék-, novénymintak), amik forrd részecskét tartalmaznak, a mintat kisebb részekre felosztva, az egyes
minta-részek aktivitasa gyakran jelent6s mértékben eltér, mig homogén mintak esetén ez nem valdszinii. (Bunzl,
1997)

A mintafelezéses mddszer soran a mintat két kozel egyenld tomegii részre osztjak és megmérik
mindkét rész gamma-aktivitasat vagy a szamlalasi sebességet (Osszbéta-alfa mérdberendezéssel). A minta
aktivabb részének tovabbfelezésével, majd a felezgetés tovabbi ismétlésével elkiilonithetd a mintanak az a része,
melyben a forrd részecske talalhato. A mintakat nemcsak megfelezve vizsgalhatjuk, hanem t6bb alrészre osztva
is. (Vajda, 2001)

Egyforma aktivitasu alrészeket kapva sem zarhato ki, hogy a mintdban forré részecskék talalhatok,
mivel az alrészek egyforma aktivitasban is tartalmazhatnak forro részecskéket, ezért fontos ismerni, hogy
mekkora valoszintiséggel talalhatok meg igy a forrd részecskék. Monte Carlo mddszerrel végzett szamitasok
szerint a minta-osztasos modszerekkel igen nagy valoszinlséggel megtalalhatok a részecskék a kornyezeti
mintakban. A modszer hatékonyséaga fiigg a teljes mintaban levo részecskék szamatol, a kialakitott almintarészek
szamatdl, az alrészek aktivitds mérésének pontossagatol, stb. A becslések szerint az aktivitasmérések
pontossaganak novelése nem elonyds, ha az a vizsgalandé almintdk szdménak csokkenésével jar egyiitt. (Bunzl,
1997)

A mintafelezés mddszerrel elkiilonitett aktivabb mintarészekben a forrd részecskék a késébbiekben mar
autoradiografidval is azonosithatok pontosabban ill. lehetdvé valhat egyedi részecskék gamma ill. béta
spektrometrias vizsgalata is.

A mintafelezéses modszert mar az 1950-es, 60-as években is hasznaltdk a forré részecskék
azonositasahoz, de még napjainkban is az egyik leghatékonyabb modszernek tartjak. (IAEA- CRP, 2004) A
nuklearis fegyverkisérletek kovetkeztében kikeriilt, a 1égkorben talalhatd hasadasi termékeket tartalmazo
részecskéket azonositottdk ezzel a modszerrel. Néhany négyzetmilliméter nagysaglii sziiréminta-részek
aktivitasat mérték egymassal parhuzamosan, s a modszert gyakran autoradiografias vagy nyomdetektoros
vizsgalatokkal is kiegészitették. (Kern, 1960)
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A thulei tledékmintdk vizsgalata sordn a forrd részecskéket tartalmazd inhomogén mintarészeket
mintafelezéses médszerrel keresték meg (a **'Am izotép gamma vonalanak detektalasaval), majd a néhany
szemcsényire csOkkentett mennyiségli mintakat szénragasztéra ragasztottak fel és a benniik taladlhatd forrd
részecskék pontos helyét valds ideji digitalis képalkotd rendszerekkel hataroztak meg. Béta-kamerat ill.
félvezetddetektoros IDE-Bioscop-ot hasznaltak az azonositashoz. (Eriksson, 2002), (Eriksson (2), 2002)

Szintén tiledékmintakban talalhato részecskéket azonositott P6llanen mintafelezéses modszerrel. A balti
tengeri tiledékmintakban hosszu felezési idejii radionuklidok voltak mérhetdk (“°Co, '**Sb, '**Eu) hasonloan a
csernobili forrd részecskékhez, ami azt sugallta, hogy ezek a mintdk is inhomogének lehetnek. A mintak
felezgetésével, gamma-spektometrias mérésével azonositottak a mintak aktivabb részeit, majd autoradiografiaval
kiilonitették el a részecskéket. A részecskék azonositasaval lehetévé valt az egyedi részecskék alfa-, gamma-,
béta analizise és elektronmikroszkopos vizsgalata. (Pollanen, 1999)

A mintafelezéses mddszert néhany esetben nemcsak nagytérfogati, hanem nagy felileti mintdk
vizsgélatahoz hasznaljak fel, példaul sziiromintakon talalhatd részecskéket azonositottak. (Saari, 1998)

2.5. Nyalabtechnikak

Forré részecskék, iiledékek és aeroszolok vizsgalatdhoz napjainkban, széles korben alkalmaznak
kiilonféle nyalabtechnikakat. A nyaldbmodszerek altalaban nagy érzékenységgel rendelkeznek, s a mintdk elemi
Osszetételérol, a részecskék méretérol, morfologiajarol szolgaltatnak informaciot. A moddszerek alapelve
egyszeri. A mintdkat kiillonbozd energidju toltott részecske- (pl.: elektron, proton) vagy rontgennyaldbbal
megyvilagitva, a mintdkbol (az atomok elektronhéjarol) elektronok 1épnek ki, amelyeket karakterisztikus
rontgensugarzas kovet. Ennek a karakterisztikus rontgensugarzasnak a detektalasaval hatarozhaté meg a minta
elemi osszetétele.

A kulonféle energiaju és fajtaju nyalabok alkalmazasaval a minta eltéré mélységérol szerezhetiink
informaciot, eltéré érzékenységgel. A mintak tipusatdl, valamint a gerjesztd nyalab tulajdonsagaitdl fiiggden
eltéré6 a behatolasi mélység a killonféle nyaldbtechnikas vizsgalatoknal. Kiilonféle atmérdjli nyalabokkal
kiilonb6z6 méretli részecskék Gsszetétele hatarozhatdé meg. A kiilonféle modszerek eltérd érzékenységliek a
nehéz ill. a kénnyl elemekre, ill. a vizsgalatok érzékenységét a mintak tipusa, vastagsaga is nagymértékben
befolyasolhatja. (Vajda, 2001)

A forr6 részecskék kutatasahoz leggyakrabban elektronnyalabot alkalmaznak a mintdk gerjesztéséhez.

2.5.1. Az elektronnyalabos technikak

A transzmisszios elektronmikroszkép (Radnoczy, 1994)

ELEKTRORAGYU

- MEGVILAGITO RENDSZER

CL2 Apertura

—OBJEKTIV LENCSE

SA Apertura

——VETITURENDSZER

FOTOLEMEZEK |

2.1. dbra A transzmisszios elektronmikroszkop felépitése (Radndczy, 1994)
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Az elektronmikroszkopok alapvetd felépitése nagyon hasonldé az optikai mikroszképokéhoz. Az
elektronmikroszkdpos vizsgalatok sordn a "megvilagitas" egy fokuszalt elektronnyalabbal torténik. A
transzmisszios elektronmikroszkdp {0 részei a megvilagito-rendszer (elektronagyu és kondenzorlencsék), az
objektiv és a vetitorendszer. Az elektronmikroszkdpos vizsgalatokhoz vakuum sziikséges, ezért a berendezés
megfelelden kialakitott vakuumrendszerben van elhelyezve. A berendezéshez tartozd jarulékos részek a
targyasztal €s a megfigyel6/rogzitérendszer.

A transzmisszios elektronmikroszkdpok elektronforrasa altalaban V-alaka fiitott volframszal. Az
objektivlencse altalaban 1-2 (néha 1mm alatti) fokusztavolsagli magneses lencse, felépitése azonos a megvilagité
és a vetitorendszer lencséivel. Az objektivlencse tulajdonsdgai meghatarozoak az elektronmikroszkop
feloldoképessége szempontjabol. Feloldoképességen értjitk a targy azon két pontja kozti tavolsagot, ami még
elkiilonithetd a képen.

Az elektronmikroszkopos vizsgalatoknal kétféle leképezési moddal valdsulhat meg a képalkotas. A
mikroszkdépos leképezés soran az objektivlencse képsikjat vetitik le egy erny6re vagy fotolemezre, mig a
diffrakcios leképezésnél az objektivlencse hatso fokuszsikjat képezik le.

Az eloallitott képet altalaban fotolemezen rogzitik, vagyis az elektronokkal fotolemezre exponaljak a

képet. A kép mindsége szempontjabdl fontos lehet a hasznalt film érzékenysége, valamint a mintatartod
stabilitdsa, a minta rogzitése is. A mintatartok mozgathatoak, elforgathatéak, jol rogzithetoek, valamint
megfeleld termikus és elektromos kontaktust biztositanak a minta és a mintatart6 kozott.
A transzmisszios elektronmikroszkopos vizsgalatoknal fontos a megfeleld minta elokészités is. A vizsgalatokhoz
altalaban max. 10-200 nm kozotti vastagsagu mintakat kell késziteni, melyek altaladban a mintatartd méretének
megfelelden par mm atmérdjiek lehetnek. A mintdknak a mechanikai-, a hhatasokkal és a sugarzassal szemben
is ellenallénak kell lenniiik, valamint nem toltddhetnek. Szigeteld anyagok vizsgalatdhoz ezért néhany nm
vastagsagu szénbevonatot parologtatnak a mintara, hogy az vezetévé valjon.

A pasztazo elektronmikroszkop (Pozsgai, 1994)

A pasztazo elektronmikroszkdp a minta roncsolasmentes vizsgalatat teszi lehetové. A pasztazo
elektronmikroszkoppal a minta feliiletét egy elektronnyalabbal pasztazzak végig, s a minta felszinének leképzése
a mintabol kilépo szekunder elektronok, a visszaszort elektronok, vagy a kibocsatott rontgensugarzas mérésével
valosul meg. A pasztazd elektronmikroszkdpok felbontoképessége nagysagrendekkel jobb, mint az optikai
mikroszkdpoké, s nem kizardlag csak vékony mintdk vizsgalhatdéak vele, mint a transzmisszios
elektronmikroszkoppal. A pasztazo elektronmikroszkdp miikodési elve nagyban eltér az optikai mikroszkdpétdl,
nem valosul meg az optikaihoz hasonld leképezés, mint a transzmisszids elektronmikroszkopnal.

A pasztazo elektronmikroszkopos vizsgalatok alapjaul szolgalé kolcsénhatasok

Az elektronnyalab elektronjai és a vizsgalt minta anyaga kozti kolcsonhatasok eredményeként sokféle
jel keletkezik, melyekb6l a minta domborzatardl, elemi dsszetételérdl kaphatdk informaciok. A koélesonhatasok
kovetkezményeként az alabbi detektalhato jelek keletkezhetnek: (Pozsgai, 1994)

szekunder elektronok
visszaszort elektronok
abszorbealt elektronok
karakterisztikus rontgensugarzas
folytonos rontgensugarzas

fény

elektronsugar-indukalta aram

A szekunder elektronok felhasznalasaval a minta domborzatarol kaphatd kép. Szekunder elektronoknak
nevezik az 50 eV-nél kisebb energidju elektronokat, melyeket a mintat pasztazo elektronnyalab nagyenergidju
elektronjai a mintabol 1oknek ki (a kiils6 héjakon levd, lazdn kotott elektronok kiszakitdsaval), valamint
visszaszorodd kis energidju elektronokat. Ezek egylittesen adjak az un. szekunder elektronokat. (Szekunder
elektronokat hozhatnak 1étre maguk a visszaszort elektronok is, nemcsak a nyalab elektronjai.)

A mintak elemi 6sszetételének meghatarozasa az un. visszaszort elektronok energia vagy hullimhossz
szerinti detektalasaval valdsulhat meg. A minta felszinérdl kilép6, 50 eV-nal nagyobb energiaju elektronokat
nevezik visszaszort elektronoknak. A visszaszort elektronok mennyisége a besugarzo elektronok mennyiségéhez
képest monoton né a mintaban taldlhatd elemek rendszamaval, igy a visszaszort elektronok mennyiségeébodl a
vizsgalt minta egyes teriileteinek atlagrendszamara lehet kovetkeztetni. A visszaszort elektronok alapjan készitett
képeken a nagy atlagrendszamu mintarészletek vilagosak, mig az alacsonyabb rendszamu elemeket tartalmazo
részek sOtétebbek. A visszaszOrt képek altalaban  elozetes vizsgalatul szolgalnak a pasztazo
elektronmikroszkopos vizsgalatokndl, ez alapjan valasztjdk ki a minta érdekesebb részeit a részletesebb
mikroanalitikai vizsgélatokhoz.
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A visszaszort elektronképhez hasonld kép készithetd az Uin. mintadaram segitségével. A vizsgalt
mintaban elnyelddd (abszorbedlt) elektronok alkotjak az uin. mintadramot, amely szintén hordoz informacidt a
minta elemi osszetételérdl. A mintadram alapjan készitett kép forditott kontrasztu a visszaszort képhez képest.

A gerjesztd elektronnyaldb a mintdval vald kolcsonhatas révén karakterisztikus és folytonos
rontgensugarzast is 1étrehoz. A karakterisztikus sugarzas akkor keletkezik, amikor a besugarzé nyalab elektronjai
a mintaban levé atomok belsé héjairdl elektronokat 16knek ki. Amikor az iires helyre leugrik egy elektron egy
kiils6 héjrol, az atom a két héj kozti energiakiilonbségb6l adodo energiafeleslegtdl vagy rontgen foton vagy
Auger-elektron formajaban szabadul meg. A folytonos rontgensugarzast (fékezési sugarzas, Bremsstrahlung) a
mintaban lefékez6d6, lassuld elektronok hozzak 1étre.

A mintat vizsgald nyalab nagyenergiaji elektronjai sokszor fénykibocsatast okoznak a mintaban, ami
alapjan a minta feliiletén talalhat6 rekombindacios centrumokrél szerezhet6k informaciok.

A pasztazo elektronmikroszkopok felépitése és jellemzdi

A pasztazo elektronmikroszkop felépitése hasonld a transzmisszios elektronmikroszképéhoz (2.1.
abra). A miikodtetéshez itt is vakuumra van sziikség, ezért az elektronmikroszképos berendezések fontos része a
vakuumrendszer. A pasztazo elektronmikroszkopban hasznalt elektronagytk jellemzo elektron energiaja 500 eV-
30 keV. Az elektronagyuk tobbnyire termikus volframkatéddal vagy téremisszios katdddal mikddnek. Az
elektronforrasbdl a nyalabot kondenzorlencsékkel a mintara fokuszaljak, a fokuszalashoz altalaban magneses
lencséket hasznalnak. A felbontoképességet - szemben a transzmisszids elektronmikroszkdpokkal - az
elektronnyaldb atmérdje szabja meg. A nyalabatmérd csokkenésével javul a felbontds, bar kis nyaldbaramoknal
megnovekszik a zaj, ami a kép romlasat okozza.

A pasztazés mellett, az elektronok és a minta kolcsonhatasa folytan 1étrejovo jeleket hasznaljak fel a
képalkotashoz. A karakterisztikus rontgensugarzas detektalasaval a mintak elemi Osszetétele is meghatarozhato,
ami tulajdonképpen az elektronsugaras mikroanalizis alapja.

Elektronsugaras mikroanalizis

Az clektronsugaras mikroanalizis soran az elektronnyalab altal kivaltott rontgensugarzas
energiajat/hullamhosszat €s az intenzitasat mérik. A sugarzas energiaja ill. hullimhossza jellemz6 az elemre,
amely a sugarzast kibocsatotta, ez teszi lehetdvé a mindségi analizist; a sugarzas intenzitasa pedig az elem
hulldmhossz-diszperziv detektorral oldjadk meg. Mind az energia mind a hullimhossz-diszperziv technikdnak
vannak elonyei és hatranyai, a két mddszer kiegészitheti egymast (2.2. tablazat). (Beamen, 1972)

A hullamhossz-diszperziv (WDS) mddszer elényei Az energiadiszperziv (EDS) modszer elonyei

Nagy felbontoképesség Gyors, szimultan elemanalizis

Alacsony detektalasi hatar, alacsony hattér Kis aramok, mintakiméld eljaras, jobb lateralis
felbontés

Konnyt elemanalizisre jol hasznalhatd Egyszeriibb miikodtetés

2.2. tablazat A hullamhossz és az energiadiszperziv modszer 6sszehasonlitasa

A rontgenintenzitasok mérése soran az elektronnyalabot nem mozgatjak (pontanalizis), vonal mentén
mozgatjak (vonalmenti analizis), vagy egy feliiletet pasztaznak (kétdimenzios rontgeneloszlas felvétele).
A mennyiségi analizis etalonok segitségével vagy bizonyos esetekben anélkiil is térténhet.

Az etalon nélkiili analizisek eldnye a gyorsasag. A mérések alapja ekkor az, hogy feltételezik, hogy az
energiadiszperziv spektrométerek paraméterei stabilak. Rogzitett mérési koriilmények mellett a tiszta elemekbdl
kijovo rontgenintenzitdsok a rendszam fiiggvényében hatdrozhatok meg méréssel vagy szamitassal. Uj mérési
kortilmények esetén ez a fiiggvény csak egy konstanssal térhet el, amit azzal a feltételezéssel élve hataroznak
meg, hogy a koncentraciok osszege 100%. A mérés hibajat az okozhatja, ha a minta jelentés mennyiségben
tartalmaz konnyt elemeket (Z<11), vagy vannak atfedd cstcsok is.

Az etalonok segitségével torténd analizis soran relativ rontgenintenzitasok meghatarozasaval szamitjak
ki a mintaban levo koncentracidkat. Fontos, hogy az etalonokkal és a mintaval végzett mérés esetén a besugarzo
aram azonos legyen. Ha ez nem biztosithatd, akkor a szamitasokhoz az intenzitasokat a besugdrzo aramra
normalni kell. Az etalonos mérések esetén un. ZAF-korrekciot kell alkalmazni. A ZAF- korrekcio a rendszam
(Z), az abszorpcio (A) és a F (fluoreszcencia) okozta hibakat korrigalja. A rendszamkorrekcid segitségével
veszik figyelembe, hogy az elektronok szorodasa és fékezodése mas a mintaban és mas az etalonokban. Az
abszorpcid korrekcidoval a mintaban ill. az etalonokban eltérd onabszorpcié hatdsa vehetd figyelembe. A
fluoreszcencia korrekcid pedig azt veszi figyelembe, hogy a minta nagyobb rendszdmu elemeinek
rontgensugarzasa gerjesztés révén megnovelheti a minta kisebb rendszamu elemeinek rontgenintenzitasat.
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Mintaelokészités

A pasztazd elektromos vizsgalatokhoz minden esetben elektromosan vezetd feliileti mintat kell
késziteni. Kvantitativ elemzés esetén a minta feliiletének siknak kell lennie, ezért a mintakat polirozni, csiszolni
szoktak, nehezen kezelheté mintak esetén bedgyazzdk a mintat. Amennyiben a minta nem vezetd, akkor egy
vékony szénréteg raparologtatdsaval vagy porlasztasaval teszik vezetové a mintdt. A pasztazod
elektronmikroszkdpos vizsgalatok nagy elonye, hogy a mintak kvalitativ vizsgalatahoz sok esetben nincs is
szlikség minta-elokészitésre

2.5.2. A részecskenyalabos és rontgennyaldbos (XRF) technikak

A részecskenyalabos technikak esetében a mintdban levd atomok belsd elektronhéjait toltott
részecskékkel ionizaljak és hasonléan az elektronnyalabos technikdkhoz, a karakterisztikus rontgensugarzast
detektaljak. Ezzel a vizsgalati modszerrel is a mintak elemi Osszetétele hatarozhaté meg, s a minta felszinérdl
tobbdimenzids kép készithetd. (Radnoczy, 1994), (Pozsgai, 1994)

A rontgenfluoreszcens vizsgalatok soran a mintat rontgen- vagy kisenergiaju gamma-sugarzassal
gerjesztik €s a mintabdl ennek hatasara kilépd rontgen fotonokat detektaljak. A gerjesztd fotonnyalab kiilonféle
forrasbdl szarmazhat, kiilonb6z6 energidju, nyalabatmérdji lehet, ennek megfeleléen a kiilonféle XRF
vizsgélatok alkalmazhatosaga is igen eltérd. A gerjesztd forras szarmazhat radioaktiv forrdsbdl, rontgencsdbdl,
vagy szinkrotonsugarzas is lehet.

Az egyéb nyalabtechnikakkal szemben az XRF mérések nagy elénye az alacsony folytonos hattér, ami
lehetévé teszi a nyomnyi mennyiségek kimutatdsat is. Az XRF mddszerek tovabbi eldnye, hogy széles
koncentracié tartomanyban alkalmazhatdk, s a tobbi nyalabtechnikdkhoz hasonldéan a mintdk roncsolasmentes
analizisét teszik lehetové. A rontgenemmisszion alapuld mddszerek jellegzetes tulajdonsagai még a gyorsasag és
a mar emlitett nagy érzékenység. Mivel a rontgensugarzas kevésbé fokuszalhatd, mint az elektron- és egyéb
részecskenyalabok, ezért a minta lokalis analizisére kevésbé alkalmas. (Pozsgai, 1994)

A szinkrotonsugarzas alkalmazasnak nagy elénye az XRF modszereknél, hogy ez a sugarzas joval
nagyobb intenzitast, mint a rontgencsévek esetében. A szinkrotonsugarzas polarizalt, folytonos réntgensugarzas.

A rontgencsovekbdl jovo sugarzassal szemben a szinkrotonsugarzas sokkal kevésbé divergens,
konnyebben és hatékonyabban kollimalhato, fokuszalhatdo és monokromatizalhaté. Az XRF-et kombinalva a
rontgensugarzas abszorpcidjanak finom analizisével (XAFS: X-ray absorption fine structure) informacidk
nyerhetok az atomok helyi elrendez6désérdl, elektromos allapotukrol, feltérképezhetok a kémiai kotések és az
elemek oxidacios allapotai.

2.6. Tomegspektometrias modszerek

A tomegspektrométerek szerves és szervetlen mintdk multielem analizisére alkalmasak. A
tomegspektrométerekkel kvalitativ és kvantitativ informaciok nyerheték a mintdk atomi és molekularis
Osszetételérol. A tomegspektrométerek milkodése a tomeg/toltés arany szerinti elemmeghatarozas. A
tomegspektrométerekben a minta Osszetevoibdl toltott részecskéket allitanak eld, melyeket aztan
elektromagneses térbe vezetve egy analizatorral tomeg/toltés ardny szerint szétvdlogatnak. A
tomegspektrometrids modszerek nagy elénye a nagy érzékenység és a kevés mintasziikséglet. A mérésekhez
altalaban milligramm, vagy nanogramm alatti mennyiség is elegend6 lehet a berendezéstol fiiggden.

A tomegspektrométerek alapvetéen harom szerkezeti egységbol allnak (2.2. adbra). Az elsd részben a
gazionok eloallitasa torténik a mintabol, a masodik részben az ionokat szétvalogatjak tomeg/toltés szerint, mig a
harmadik részben az el6forduld tomegek gyakorisagat mérik meg relativ modszerrel.

minta
bevezetés —®ion forrds [—P{tomeg — |ion Osszegyljto -
analizator rendszer
Vakuum- adatkezelés

rendszer

2.2. dbra Tomegspektrométer felépitésének vazlata
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Elsoként bevezetik a gaz ill. illékony mintat az ionizalé kamraba a bevezetd rendszerbdl, majd az
ionokat szétvalogatjak diszkrét tomeg/energia aranyok szerint, ami elég egyszeriien megtehetd az energia, a
lendiilet vagy a sebesség mérésével. Korabban az energiat és a lendiiletet mérték, napjainkban azonban vannak
olyan spektrométerek, melyek az energia és a sebesség (repiilési id6 spektrométer) ill. a lendiilet és a sebesség
mérésén (Fourier transzformacids spektrométer) alapulnak. A kiilénféle spektrométerek eltéré modon oldjak
meg a mintak bevitelét, ionizacidjat ill. a tomegmeghatarozast. A minta bevitele fligg a minta halmazallapotatol.
Az ionizaci6 kétféle modon torténhet alapvetden, lehet gaz fazisu az ionizacio ill. alkalmazhatnak deszorpcios
modszert. A leggyakrabban hasznalt ionizacios technika a gaz fazisi ionizacional az elektron-iitkoztetéses
ionizacid (electron impact ionization), de hasznalnak kémiai ionizacidt, ill. elektromos térrel is ionizalnak. A
deszorpcios ionizaciondl a deszorpcid torténhet elektromos térrel, vagy bombazhatjak a mintat gyors atomokkal
is. Sokszor az ionizacié nemesgaz ionnyaldbjaval bombazzak a mintat, s a mintabol kilépé masodlagos ionokat
detektaljak. (SIMS: secondary ion mass spectrometry). Ezzel a modszerrel a mintdk 1-2nm vastag részérol
kaphatok informaciok. A SIMS-el elemi és izotopdsszetétel is meghatarozhatd. A deszorpcié 1étrehozhatd
plazmagerjesztéssel, termikus Uton ill. 1ézernyalabbal is. A kiilonféle spektrométerek eltéroek az analizator
felépitésében, valamint az iondsszegylijté rendszerekben is (Williard, 1998).

2.7. Alkalmazasok a forré részecskék kutatasaban

A forro részecskék elemi Osszetételének meghatarozasahoz, a részecskék alakjanak, méretének
morfolégiajanak  vizsgalatdhoz  pasztazd  elektronmikroszképokat — alkalmaztak  legkordbban. A
mikornyaldbtechnika megjelenésével, az 1980-as években valt lehet6vé a forré részecskék kiilonféle XRF

berendezéssel torténd tanulmanyozasa.

Elsoként a nuklearis fegyverkisérletek soran kikertilt forré részecskék tanulmanyozasdhoz hasznaltak
elektronsugaras mddszereket. 1985-ben Németorszagban egy oOriasi méretli, 64pm-es részecskét elemeztek, amit
1962-ben gytijtottek Németorszagban ¢s valosziniileg az szovjet fegyvertesztek soran keriilt ki a kérnyezetbe. A
pasztazd elektronmikroszkdpos elemzéssel a talaj Osszetevdéi mellett nagy mennyiségii urant mutattak ki a
részecskében. (Griiter, 1985)

Elektronmikroszkoppal vizsgaltak a Windscale-i grafittiiz-baleseti kibocsataskor kikertilt részecskéket,
melyek jellemzo6it 6sszehasonlitottak a csernobili eredetli részecskék jellemzoivel. (Salbu, 1994), (Salbu, 1998)

A csernobili baleset soran kikeriilt forrd részecskék tanulmanyozasidhoz is gyakran alkalmaztak
elektronsugaras technikakat. Finnorszadgban autoradiografidas felvételek segitségével kiilonitették el a
részecskéket a SEM és a mikrosugaras XRF vizsgalatokhoz. A SEM-os vizsgalatoknal a nyalab atmérdje
0,01pm volt, ami igen hosszadalmassa tette a részecskék vizsgalatat. A rontgensugaras vizsgalatokkal a Na-tol
az U-ig tudtdk meghatarozni az elemeket. (Saari, 1998)

Lengyelorszagban taldlt csernobili eredetii forrd részecskék vizsgalatdhoz SEM-et ill. EPMA-t
hasznaltak a részecskék gammaspektormetriai vizsgalata utan. A pasztazo elektronmikroszkoppal a részecskék
alakjat, méretét (4-14um) hataroztdk meg, mig az energiadiszperziv modszerrel a kiilonb6z0 mennyiségben
jelenlevé Mo, Tc, Ru ill. Pd-ot detektaltak. Egyes mintak esetében mennyiségi elemzést is végeztek az EPMA-
val. (Schubert, 1987)

A csernobili eredetii részecskék magyarorszagi vizsgalatai soran a nyomdetektoros, gamma-
spektometrids mérések mellett pasztazd elektronmikroszkoppal is végeztek elemzéseket. A forrd részecskék
méretének tényleges meghatarozasa a SEM-al ramutatott arra, hogy a részecskék néhany mikorméteres
méretébol addddan eléfordulhat a kornyezetbe kikeriilt részecskék belégzése. (Balashazy, 1988)

A csernobili eredetli forré részecskéket talaltak tengeri iiledékmintdkban is. A balti tengeri
iiledékmintakban a részecskéket autoradiografia €s gamma-spektometria segitségével azonositottak, a részecskék
alakjat, elemi Osszetételét pedig pasztazd elektronmikroszkdppal hataroztdk meg. (Pollanen, 1999) Vizsgaltak a
részecskék lehetséges terjedési uitvonalat, ami kapcsolatban van a részecskék méretével, valamint a részecskék
okozta radiolégiai kockazattal is foglalkoztak. (P6llanen, 1997), (Pdllanen (2), 1997)
elektronmikroszkoppal vizsgaljak napjainkban. A részecskék Osszetételének, néhany esetben az elemek
oxidacios allapotanak meghatarozasahoz ICP-MS-t ill. mikronyaldbos rontgenfluoreszcencids moddszereket
alkalmaznak. (Eriksson, 2002), (Osan, 2003)

Az ITU-ban (Institute for Transuranium Elements) SIMS-el egyedi urantartalmi részecskéket
vizsgaltak, melyeket kornyezeti (tobbnyire szlird) mintakban talaltak. Meghataroztak a részecskékben levd
uranizotopok mennyiségének aranyat. (Tamborini, 1998) Szintén egy ITU-ban folyd program keretében standard
referencia anzyagok korat hatdroztdk meg tomegspektrometrids mérésekkel a Pu ill. U izotépok aranyainak
(238Pu/234U, FpuAiU, pu/FU, 242Pu/mU) mérésével. A SIMS-es meghatarozason alapulé moddszer
kidolgozasanak fontos szerepe van a kornyezetbe kikeriilt forré részecskék vizsgalatdban, eredetiik
meghatarozasaban, s ez altal a safeguard mérésekben is. (Wallenius, 2001), (Wallenius, 2000), (Wallenius, 2001)

A szamitogépes képalkotas fejlodésével lehetdvé valt a forrd részecskék haromdimenzids megjelenitése
is. Szinkroton-nyaldbos berendezéssel felvett képek haromdimenzids rekonstrukcidjaval csernobili eredetii forrd

19



részecskékben mutattdk meg uran inhomogén eloszlasat ill. robbantasokbol szarmazo részecskéket jelenitettek
meg haromdimenzids képeken szamitdgépes mikro-tomografiaval. (Salbu, 1999), (Salbu, 2001)

2.8. Radioanalitikai médszerek

A forro részecskék vizsgalata esetén kiemelten fontos a részecskék Gsszaktivitasanak meghatarozasa

mellett a részecskék izotdposszetételének meghatarozasa is.
A forrd részecskékben talalhato alfa-, béta- ill. gammasugarzo izotopok energidja, aktivitisa meghatarozo a
részecskék dozimetriai hatasa szempontjabdl. A részecskékben talalhatd izotdpok aktivitas aranyaibol (pl: a
gammasugarzo **Cs/"*'Cs aktivitisaranybol) a részecskék eredetére, a kibocsatd forras tulajdonségaira lehet
kovetkeztetni.

A forrd részecskék izotop-osszetételének meghatarozasara kiilonféle radioanalitikai mddszerekkel van
lehetdség. Napjainkban a gamma-, béta- és alfa-spektrometrids modszerekkel mar nemcsak nagy mennyiségii
mintak elemzésére van lehetéség, hanem a radioanalitikai mddszerek a forrd részecskék kutatasaban is jelentds
szerepet toltenek be.

2.8.1. Gamma-spektrometria

A mintdkban talalhaté gammasugarz6 izotopok sugarzasanak detektdldsdval, a mintdkban taldlhato
izotopok mindségi és mennyiségi analizisére van lehetdség. A gamma-spektrometrias mérések nagy elonye, az
alfa- és béta-spektrometriaval szemben, hogy nincs sziikség a mintdk kémiai feldolgozasara. A gamma-
spektrometrias méréseknél altalaban szcintillacios vagy félvezetd detektorokat hasznélnak.

A szcintillacios detektorok jo hatasfokkal rendelkeznek, feloldasi idejik nagysagrendekkel kisebb
(mikroszekundum nagysagrendil), a gaztoltésti detektorokénal. Hatranyuk, hogy érzékenyebbek a
hattérsugarzasra, homérsékletre, kiilsé elektromos €s magneses terekre, mint a gaztoltést detektorok. A félvezetd
detektorok hatasfoka kisebb, mint a veliikk azonos elrendezésii szcintillacios detektoroké, viszont jobb energia-
felbontoképességgel rendelkeznek, mivel a félvezetd detektorok esetében kell a legkevesebb energia egy
toltéshordozdpar keltéséhez €s az energiakonverziot kisérd inherens bizonytalansag is kicsi. Ezek a detektorok is
igen gyorsak, feloldasi idejiikk mikrosecundum nagysagrendii. A gamma-spektrometriahoz altalaban Nal(TI),
CsI(T1) kristalyokat vagy Ge detektorokat hasznalnak. A gamma-spektrométert leginkabb az energia-
felbontoképessége, hatasfoka, érzékenysége, holtideje jellemzi. Ezek persze nem csak a spektrométertol,

A méréshez alkalmazandd méréstechnikat nagyban befolyasolja a minta aktivitis-koncentracidja,
Osszetétele. Mig nagy intenzitasok mérése esetén a holtidd jelenthet problémat, s ezt kell korrigélni ill. lehetdleg
kis holtideji berendezésekkel kell elvégezni a méréseket, addig a kis intenzitdsok mérésekor a cél a hattér
csokkentése, a szamlalasi hatasok novelése. A gamma-spektrometrids mérések elméleti hattere és a spektrumok
kiértékelésének modja, melyet a BME NTI-nél alkalmaznak részletesen megtalalhatd az alabbi irodalmakban
(Kerkapoly, 2001), (BME NTI, 2003).

2.8.2. Bétaszamlalas és béta-spektrometria

Bétaméréseket gyakran alkalmaztak a forré részecskék kimutatasara, mivel sok hasadéasi termék
bétasugarz6. A mddszer eldnye a gyorsasag, viszont nem tesz lehet6vé kvantitativ analizist. A feliileti
szennyezettségmérok (GM csovek) kiilonosen nagy teriiletek monitorozasakor hasznalhatok jol ill. a
mintafelezéses modszer soran, a forrd részecskék elkiilonitéséhez alkalmazhatok.

A mintak béta-spektrometrids vizsgalatara csak radiokémiai feldolgozas utan nyilik lehetdség. Mivel a
bétasugarzas folytonos spektrumi, nem karakterisztikus sugarzas, igy spektrometriarol csak bizonyos
megkotésekkel lehet sz6. A folytonos bétaspektrumban az izotdpok azonositidsa problémat okoz, azonban az
alacsony hatterti folyadék-szcintillaciés mérdberendezésekkel ill. plasztik béta detektorokkal ma mar lehetdség
van egy-két izotop megkiilonboztetésére a béta spektrumban. A béta-spektrometrias mérések elméletét, a
spektrumok kiértékelését részletesen ismertetik (Kerkapoly, 2001), (BME NTI,2003).

2.8.3. Alfa-spektrometria

Alfa-spektrometrias mérésekkel a forrd részecskékben talalhatd alfasugarzo izotdopok mennyisége
hatarozhaté meg. A mérések eldonye a nagy érzékenység, hatranya, hogy az alfa-spektrometrids méréseket
sziikségszertien (az alfasugarzas kis hatotavolsaga miatt) radiokémiai feldolgozas eldzi meg, igy eléggé
hosszadalmas a mintak elemzése. Az alfaforras készitésekor, minél vékonyabb, un. ,végtelen vékony forras”
készitése a cél. Az alfasugarzas hatotavolsaga rovid, ezért vékony forrast kell késziteni, hogy az 6nabszorpcio a
mintdban ne legyen jelentds, mert ez a hatasfokot €s az energia szerinti azonositas lehetdségét is rontja.
Altalaban kb. 10 pm alatti vastagsig mintdk készitése a megszokott a gyakorlatban. Az alfaforras készitése
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beparlassal, elekrolizissel, vakuumg6zoléssel, mikrocsapadékos egytittlevalasztassal torténhet. A detektalashoz
altalaban félvezetd, feliileti zaréréteges Si detektort (PIPS detektort) ill. ionizacids kamrakat haszndlnak. A
kiilonboz6 aktivitdsu mintdkhoz mas és mas a célszeriibb modszer. A folyadék-szcintillacios méréstechnikaval is
lehet alfasugarzast detektalni, jo hatasfokkal. A folyadék-szcintillacioval azonban spektrometrias mérések nem
valosithatok meg, mivel nem megfeleld a felbontas. Az alfa-spektrometrids mérések elméletét, a spektrumok
kiértékelését részletesen ismertetik a (Kerkapoly, 2001), (BME NTI, 2003) irodalmak.

A 2.3. abra egy lizemzavari vizmintabol szarmazé részecske Am/Cm frakcidjanak spektrumat mutatja
(YAZ2E jelti részecske adatai, melynek spektruma a 2.3. abran lathatd késébb a 9. fejezetben talalhatok meg.) A
spektrumban lathato csticsok névekvé energia (ill. csatornaszam szerint) > Am, ' Am, ***Cm, ***Cm.
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2.8.4. Gamma-, béta és alfa-spektrometria alkalmazasa a forré részecske-kutatisban

A forrd részecskékben talalhatd hasadasi termékek, korr6zios termékek nagy része gammasugarzo.
Mind a kikeriilt flitbelem-fragmentumok, mind a korr6zios szemcsék radioanalitikai Osszetételének
meghatarozasaban jelentds szerepe van a gamma-spektrometrianak. A gammasugarzo I, Cs, Zr, Nb, Ce, Mo, Tc,
Ru, Ba, La izotopok aktivitdsa hatdrozhatd meg gamma-spektrometrias elemzéssel a forrd részecskékben. A
7Cs/Cs aranyanak mérésével kovetkeztetni lehet a részecskék eredetére, a kibocsaté forrasra ill. bizonyos
feltételek mellett a fitdelem-részecskék kiégése is megbecsiilhetd az aktivitasaranyokbol (4.5.1 fejezet).

Béta-spektrometrias méréssekkel legtobbszor a bétasugarzé *°Sr és ¥Sr aktivitasat hatarozzak meg forr6
részecskék esetében. A részecskék eredetének meghatarozasaban néhany esetben segithet a *°Sr/*’Sr aranyanak
kimérése, bar a **Sr izotép rovid felezési idejii (T, =50,65 nap).

Alfa-spektrometrias mérésekkel altalaban a részecskékben taldlhatd alfasugarzo U ill. transzuran
izotopok mennyiségét hatirozzak meg. Az alfa-spektrometrias méréseknek, az alfasugarzé ~**Pu/**’Pu aranyanak
mérésével hasonld szerepiik van a részecskék eredetének meghatarozasaban ill. bizonyos feltételek mellett a
részecskék kiégésének megbecslésében is. (A kiégés becslés részleteit a 4.5.1 fejezet tartalmazza.)

A csernobili kibocsatasbol szarmazé részecskék gamma-spektrometrids vizsgalatara szamos helyen sor
keriilt. Finnorszag délnyugati részén fenyofak tileveleirdl gytjtottek forrd részecskéket a balesetet kovetden
aprilisban. A részecskéket radiografidval lokalizaltdk, majd elkiilonitették és SEM-el, XRF-el és gamma-
spektrometriaval vizsgaltak. A részecskék egy része '*'Ce-ot és'**Ce-ot, °Zr —ot és **Nb-ot tartalmazott. Voltak
részecskék, melyekben gamma-spektrometrias méréssel csak a '“Ru és a '“Ru izotdp volt kimutathat. Egyes
szemesék pedig szinte csak U-t tartalmaztak. A részecskékben *'Cs és'**Cs-ot csak kevés mennyiségben volt
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megtalalhat6. (H. Saari 1989) Budapesten gylijtétt csernobili részecskékben is gamma-spektrometrias
mérésekkel hataroztak meg a gammasugarzé izotdpok aktivitasat (*°Nb, Zr, '“Ru, '"“Ru, *Cs, *Cs, *'Ce,
'44Ce). (Balashazy, 1988) Alfa-spektrometrias mérésekkel hatéroztak meg thulei forrd részecskékben a **Pu,
239290py és a 2*' Am izotépok mennyiségét és aranyukat. (Eriksson 2002). Gamma-spektrometrias mérésekkel a
2%pp ¢és a ''Cs aktivitasat mérték a gronlandi iiledékmintakban. (Eriksson, 2004) Gamma-spektrometriis
mérések eredményei alapjan vizsgaltak a csernobili részecskék eredetét Lengyelorszagban. A részecskékben
talalhatdo gammasugarzo hasadasi termékek aranyabdl probaltak meg kovetkeztetni a forro részecskék szarmazasi
helyére, hogy milyen koru fiitéelembd] keriilhettek ki. (Piasecki, 1990)

Finnorszagban egy oroszorszagi atomerémii iizemzavara soran kikeriilt szennyez6dés volt kimutathato
(1992.marcius.24.- Sosnovy Bor nuklearis incidens). Az RBMK reaktor iizemzavara kovetkeztében
részecskeformaji szennyezddés keriilhetett ki a kornyezetbe, mivel Finnorszagban a levegdsziirdkrol
autoradiografiaval forrd részecskéket lehetett elkiiloniteni. A részecskékben taldlhaté gammasugarzo izotopok
aranyat alacsonyhatteri gamma-spektrometrias mérérendszerrel hataroztak meg €s tobbek kozott a mért aktivitas
aranyokbol valdszintsitették a szennyezddés eredetét. (Toivonen, 1992)
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3. Nem kornyezeti mintakban jelenlevo forro részecskék - primerkori forré részecskék

Sok esetben atomerdmiivekkel kapcsolatos mintdkban, példaul primerviz mintdkban is lehet az aktivitas
inhomogeén eloszlasi. A reaktorok hiitdvizének, primervizének elemzését rendszeresen elvégzik a flitdelemek
allapotanak értékelése kapcsan, azonban nemcsak a vizmintak teljes aktivitdsa lehet érdekes, hanem a vizben
esetlegesen megjelend nagyaktivitasu részecskék radiokémiai ill. elemi Osszetétele is. A primervizben keringd
részecskék tulajdonsagai, hasonléan a kornyezetbe kikeriilt forrd részecskékhez, a kibocsatd forrasrdl (jelen
esetben a hibas fiitdelemrdl) hordoznak fontos informacidkat.

3.1. Primerviz szennyezodése, forroé részecskék Kikeriilése a hiitok6zegbe

Az atomeromuvek primervize tobb okbol kifolyolag is tartalmaz szennyezddéseket még hermetikus
fiitéelempalcak esetén is. A szerkezeti anyagok korrdézidja miatt a primerviz aktivitdsdnak jelentds részét a
korrézids termékek aktivitasa teszi ki, de a vizben talalhatd szennyezok, adalékanyagok aktivacios termékei is
mérhetdk a vizben. A vizben talalhatok hasadasi termékek még abban az esetben is, ha a zonaban nincs sériilt
fitéelem. Az ¢ép flitdelemek esetén a hasadasi termékek jelenlétének oka a fiitéelemek feliileti
uranszennyezettsége. A feliileti uranszennyezés egy része a gyartas soran keriil a flitbelemek feliiletére, de a
korabbi kampanyok hibés fiitdelemeibdl kikeriilt uranszemcsék is lerakodnak a feliileteken, ezzel novelve a
kés6bbi kampanyokban a hasadési termékek mennyiségét a hlitdvizben.

A burkolat meghibasodasa esetén az inhermetikussa valt fiitéelembdl kikeriilhetnek az illékony
valamint nagyobb hiba esetén a kevésbé illékony hasadasi termékek is a primervizbe, ami a viz aktivitdsanak
megnovekedését okozza. A legfontosabb illékony hasadasi termékek és hasadasi gazok, amik kikeriilnek a
primervizbe a xenon, kripton, jod, cézium izotopok.

A kiilonbozé hasadasi termékek aktivitaskoncentracidjat a primervizben sokféle tényezo
befolyasolhatja, az aktivitds értéke fiigg a nuklidok keletkezési sebességétol, felezési idejétdl, fizikai és kémiai
tulajdonsagaiktdl, a reaktor tizemeltetési paramétereitdl valamint a hibas flitdelemek szamatdl és a flitdelemhiba
jellegétol. (Vajda, 1999)

A feliileti szennyezettségbol adodo hasadasi termékek izotdparanyai és a hibas flitdelembdl kikeriild
hasadasi termékek izotoparanyai eltéréek, ami az izotopok eltérd felezési idejébdl, valamint migracios
tulajdonsagaibol adodik. A fiitdelem-sériiléseken keresztiil csak a hosszabb felezési idejii, s tobbnyire illékony
hasadasi termékeknek van lehetdségiik a kijutasra a primervizbe, mig a feliileti uranszennyezettségbdl keletkezd
hasadasi termékek mind megjelennek a vizben. A flitdelem-hibakon keresztiil torténd hasadasi termék kibocsatas
fiigg a meghibasodas tipusatdl, a hiba méretétol is.

3.1.1. Hibatipusok (Mikro- és makrohibak)

Mikrohibanak nevezhetd a fiitdelem meghibasodasa, ha a fltéelemburkolaton levd repedéseken
keresztiil csak az illékony és gaznemi hasadasi termékek juthatnak ki a hiitékozegbe. Makrohibas fiitdelem
esetén a primervizbe nemcsak az illékony hasadasi termékek kertilnek ki, hanem a fiitéelem makrorepedésein at
a kevésbé illékony hasadasi termékek is kijutnak, igy a nehezen oldddo transzuran izotopok, tovabbi
mikroméretli fiitéelem-fragmentumok is megtalalhatok a primervizben, mivel ekkor az {izemanyag kézvetleniil
érintkezik a primervizzel. (Vajda, 1998) A kiilonféle fiitdelemhibak jellemz4it ill. kialakulasuk okait részletesen
ismertetik: (Hozer, 2003), (Hozer, 2004)

3.2. Meghibasodasi statisztikak

A fiitéelemek-sériilésének vizsgalata, a hiitokozeg elemzése soran fontos a kapott eredmények
osszehasonlitisa korabbi meghibasodasi statisztikakkal. Erdekes a kiilosnféle hibatipusok részaranya az egyes
reaktortipusoknal, az éves meghibasodasi gyakorisagok, valamint a kiilonfajta sériilési mechanizmusok
elofordulasanak valtozasai az évek soran. A meghibasodasi statisztikak elkészitésének, elemzésének nagy
szerepe van abban, hogy mind a fiitdelem-gyartas fejlesztésének, mind az tlizemeltetési paraméterek
megvaltoztatasanak koszonhetden egyre kevesebb a sériilt flitdelemek szama a zénakban. A burkolatanyagok
tovabbfejlesztésével, valamint a kopast el6idézd fémhulladékok kisziirésére kifejlesztett hulladéksziirdkkel, a
httéviz mechanikai tisztitdsaval a fiitéelem-meghibasodasok szamat a 90-es évek végére sikeriilt jelentésen
csokkenteni. Mig a 30 évvel ezelotti zonakra vonatkozo statisztikai adatok szerint szinte minden kampanyban
volt szivargé flitéelem a reaktorokban, addig jelenleg a meghibasodasi gyakorisag 107°, ami azt jelenti, hogy
csak minden negyedik-6todik kampanyban fordul eld szivargas. (IAEA, 1998), (Hozer, 2004)
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4. Fiitoelem-meghibasodassal kapcsolatos vizsgalatok

4.1. Hibas fiitoelemek azonositasa

A sériilt fiitdelemek megjelenését a reaktorban a primerkori hlitokozeg aktivitasanak novekedése jelzi.
A meghibasodott fiitdelemek azonositasara a kazettdkat a leallas utan egyedileg vagy csoportosan meg kell
vizsgélni, ennek legelterjedtebb modja a sipping vizsgalat.

A vizsgalat alapja, hogy a hibas fiitéelembdl kikeriild hasadasi termékeket detektaljak a sipping soran,
rendszerint a Cs, I, Kr és Xe izotopok aktivitasat mérik. A sipping modszer mind a PWR, mind a BWR
reaktorokban elterjedt mdd a kotegek egyedi vagy csoportos vizsgalatara, a hibas koéteg kivalasztasara. A sipping
soran a mindsitendd flitdelem-koteget (kotegesoportot) elkiilonitik és mérik a nyomaskiilonbség hatasara
kibocsatott hasadasi termékek mennyiségét. A burkolat aldl legkdnnyebben a nemesgazok, valamint a jod és a
cézium izotépok jutnak ki. A reaktor leallitasat kovetéen altalaban a rovid felezési idejli izotopokat (pl.: ' Xe,
BI1) mérik, mig hosszabb pihentetési id6 utdn a hosszi felezési idejii izotopokat (pl.: *’Cs, **Cs, *Kr)
detektaljak (Hozer, 2004), (Markov, 2003).

A hibas fiitéelemek azonositasa sokféle sipping modszerrel torténhet. A sipping vizsgalatok
kiilonbozhetnek:
e arendszer szerkezetének kialakitasaban,
e a fizikai jelenségben, amivel a hasadasi termék kibocsatast eldidézik, (az alkalmazott vakuumban, a
felftitésben vagy az emeléssel 1étrehozott nyomaskiilonbségben).

Az alkalmazott fizikai jelenségek és az elrendezés alapjan vannak vakuumos sipping, szaraz sipping,
nedves sipping vizsgalatok (Hozer, 2004), (IAEA, 1998) A sipping vizsgalatot végezhetik a reaktortartalyban
(in-core sipping) ill. a zénan kiviili vizsgalétokban (out of core sipping). A reaktortartalyban végezhetd sipping
vizsgalatokkal relative gyorsan eldonthetd, hogy hibas-e a vizsgalt kdteg vagy kotegesoport. A vizsgélotokos
sipping vizsgalatok iddigényesebbek, viszont a kotegben levd hibas fiitdelemekrdl bdovebb informacidk
szerezhetOk (hiba mérete, hibak szama is meghatarozhato). A vizsgalotokos sipping vizsgalatokat altalaban a
pihentetdé medencében végzik el.

4.2. Melegkamras roncsoldsos vizsgalatok

Az el6zbekben ismertetett sipping modszerek a hibas flitdelemeket tartalmazo kazettak kivalogatasara
alkalmasak. Ezzel eldsegithetd a primerkori aktivitds csokkentése, hiszen a szivargd flitéelemeket nem
feltétleniil sziikséges visszatenni az aktiv zénaba.

A kazettan beliil a hibas fiitdelem megkeresése ¢és a meghibasodas okanak, mechanizmusanak kideritése
tovabbi vizsgalatokat igényel. Ehhez altalaban szét kell szedni a fiitdelem kazettakat, el kell tavolitani beldliik a
fitéelemrudakat, majd azokat egyedileg megvizsgalni. A vizudlis megfigyelés nagyon fontos informacidkat
adhat a meghibéasodasrol, de sokszor tovabbi vizsgalatokra is sziikség van (pl. metallografiara).

4.3. A fiitéelemek allapotianak értékelése a primerviz aktivitasa alapjan, analitikai és modell szamitasok
segitségével

A fitéelemek allapotanak vizsgalatdra nyujt lehetdséget a primerviz aktivitdsanak és Osszetételének
nyomonkovetése. A hasadasi és transzmutédcios termékek aktivitdsanak megnovekedése a primervizben a
fitéelemek meghibasodasara utal. A fitdelemek meghibasodasanak vizsgalatara a viz aktivitaskoncentracidjanak
mérésével tobbféle modon van lehetdség, analitikus szamitisokkal, valamint empirikus modellekkel egyarant.

A nyomottvizes reaktorokban altalaban az illékony jod és cézium izotopok aktivitdsat mérik normal és
tranziens lizemi koriilmények kozott, mig a forralévizes reaktorokban altalaban a nemesgaz izotopok aktivitasat
mérik. A primerkori hasadasi termékek aktivitdskoncentracidi alapjan megadhatd, hogy a zonaban van-e hibas
fitéelem, a dominans hiba mikro- vagy makro-meghibasodas-e, becsiilheté a dominansan hibas fiitéelemek
atlagos kiégése, a hibas fiitdelemek szdma, a feliileti uranszennyezettség mértéke, stb. (Vajda, 1998)

A flitdelemek allapotanak értékelése még azonos tipust reaktorok esetében is sokféleképp torténik, a
VVER reaktorok esetében is eltéroek a moddszerek. A flitdelemek allapotat altalaban csak kvalitativ modon
vizsgaljak, a hibas flitbelemek szamat, a hibak méretét csak néhany helyen becsiilik, modellezik, de nem
egységesen kidolgozott modszer, program alapjan. (Vajda, 1999) Az eltérések mind a fiitelemek, mind az
tizemeltetési paraméterek kiilonbozdségeibol adodnak. Az egyes reaktoroknal emellett eltéréek lehetnek az
alkalmazott méréstechnikak, szamitasi modszerek is. (Hozer, 2003)

A kvantitativ értékelésre, a hibas fiitdelemek szdmanak becslésére kétféle mddon van lehetdség, a teljes
aktivitas ill. a regresszios modszer alkalmazasaval.
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A teljes aktivitdis modszere esetén a hibas flitbelemek szamat a mért primerkori aktivitas érték és
standard értékek alapjan adjak meg. A mért primerkori aktivitas értékét hasonlitjak 0ssze egy darab hibas
fiitdelemhez tartozoé varhato aktivitas értékkel, és ezek aranya alapjan becsiilik a zénaban levo hibas fiitdelemek
szamat. A modszer hatranya, hogy az el6z6 kampanyokbol kikerilt uran aktivitasat nehéz figyelembe venni.

A regresszios modszerek soran a mért értékek felhasznalasaval modellek alkalmazasaval becsiilik meg a
hibas flitdelemek szdmat. A modellegyenletek paramétereit a mért értékek alapjan hatarozzdk meg. A
modellekkel a primerkdrben mar jelenlevo aktivitas, korabbi kampéanyok soran kikertilt aktivitas is figyelembe
vehetd. A moddszer hatranya, hogy a szivargasi folyamatok modellezése soran nemlinedris egyenletrendszerek
megoldasara van sziikség. Ennél a mddszernél a megoldasokat nagymértékben befolyasolhatja a regresszios
eljaras, valamint a kezdeti értékek. A , kinetikus” modellnél a problémak legy6zhetdk, ha az R/B (release-to birth
ratio/ az egyes izotopok kibocsatas- keletkezés aranya) ¢s hibas flitéelemek szama kozott linearis kapcesolat all
fenn.

A legtobb modell, amit a PWR reaktorok fiitéelem vizsgalataihoz hasznélnak, a jod izotopokon alapul.
A mért jodaktivitds értékek alapjan josoljdk meg a hibas flitdelemek szamat, habar az elemzésekhez a
nemesgazok aktivitaskoncentracioja is felhasznalhato lenne. (Hoézer, 2003), (Chun, 2000), (Chun, 1998) Egyes
tanulmanyok szerint a nemesgazok felhasznalasaval kapott eredmények megbizhatobbak, mint amiket a
jodaktivitasok felhasznalasaval adodnak. A nemesgazok kémiailag stabilabbak, elhanyagolhat6 az adszorpcidjuk
a primerkori feliileteken és megko6tddésiik az ioncseréldkon, ezért megbizhatobbak a szamitasok. A nemesgazok
terjedése a résben (gap) diffuzioval irhato le, ami a jod izotdpok esetében nem biztos. Egyes esetekben diffuzios
és ,.kinetikus” modellt is hasznalnak a becslésekhez, a diffiziés modellben a nemesgaz aktivitasokat, mig a
,.kinetikus” modellben a jodaktivitdsokat hasznaljdk bemend paraméterként. (Chun, 2000), (Chun, 1998)

4.4. A paksi fiitéelemek allapotanak értékelése

A paksi fiitéelemek allapotanak értékelése a primerviz elemzése alapjan torténik. Lehetdség lenne a
fiitéelemek sipping vizsgalatara is Pakson, mivel 1étezik orosz, VVER reaktorokra kifejlesztett nedves sipping
(KGO) berendezés valamint vizsgalétokos mddszer, azonban ezeket technikai vagy gazdasagossagi okok miatt
ritkdn hasznéaljak. (Hozer, 2004) A kiégett fiitdelemek utolagos vizualis ill. roncsoldsos analizisére
Magyarorszagon nincs lehetdség. A kiégett fiitdelemek vizsgalatdhoz ugyanis specialis melegkamras
berendezésekre van sziikség, amelyek Magyarorszagon nem allnak rendelkezésre. VVER fiitéelemek ilyen
jellegii vizsgalata Dimitrovgradban (Oroszorszagban) lehetséges, azonban az orosz fiitdelem-meghibasodassal
kapcsolatos adatok nehezen hozzaférhetdek.

4.5. A fiitoelemek allapotanak értékelése a paksi atomeromiinél a primerviz mérések alapjan

A paksi fltéelemek allapotat 1990-6ta rendszeresen értékelik. Normaliizemi koriilmények kozott (stabil
reaktoriizem mellett) €és tranziens iizem alatt (reaktorleallaskor) a jod, cézium, stroncium €s a transzuran
izotopok aktivitasat mérik. (Vajda, 1999) Elséként a primerviz gamma-spektometrids vizsgalatat végzik el,
meghatarozzak a jod ('L, 71, L, P, 1) és a Cs ("Cs, **Cs) izotdpok aktivitasat. (A gamma-spektometrids
mérésekkel nemcsak a fiitéelem-meghibasodas szempontjabol fontos hasadasi termékek aktivitds mérésére van
lehetdség, hanem a korrdzios termékek nagy része is gammasugarzo, melyek vizsgalata a zona korr6zids allapota
szempontjabol fontos.) A gamma-spektometrias mérések utan az alfasugarzd transzuran izotopok mérésére kertil
sor. Ezek aktivitasat a primervizet leszlirve a szlirok direkt alfa-spektrometrids mérésével hatarozzak meg. Az
alfaaktivitas nagy részét altalaban a ****°Pu, Z*Pu, **' Am, ***Cm és a ***Cm izotépok okozzak.

A paksi reaktorok flitdelemeinek allapotat a primerviz aktivitasok alapjan, kétféle modon is elemzik. A
BME NTI-ben 1990-ben egy szakértdi rendszert hoztak létre az amerikai EPRI (Electric Power Research
Institute) ajanlasa és a szovjet VVER-440-esre vonatkozd ajanlasok alapjan, s kritériumok vizsgalataval
hatarozzak meg a fiitéelemek allapotat, mig a KFKI AEKI-ben egy szivargasi modellt fejlesztettek ki 1999-ben
(kanadai modell adaptalasaval, szintén az EPRI ajanlasa alapjan, felhasznalva a VVER-440-es tizemeltetési,
szivargasi jellemzdit. (Vajda, 1998), (Kerkapoly, 2002)

A fiitdelemek allapotanak kvalitativ értékelése a "'I, "I és a "*I izotopok mérésén alapszik. A
kvalitativ értékelés soran az izotopok aktivitasanak normal és tranziens lizemi mérései alapjan megadhato, hogy
van-¢ hibas fiitdelem a zdénaban, és hogy a dominans hiba nagy valdszinliséggel makro- vagy mikrohiba-e.
Vizsgalhat a hiba fejlodése és a feliileti szennyezettség is. A "'l aktivitdsanak megndvekedése a fiitbelem-
meghibasodasra utal, ezzel egyidejiileg a *'I aktivitdsanak megnovekedése makro-hiba kialakulasat jelzi. A
kevésbé illékony hasadasi ill. transzuran izotdpok mérése a tranziens koriilmények kozott a hibak pontosabb,
biztosabb jellemzését szolgalja. (Vajda, 1999)
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A fiitéelemek allapotanak kvantitativ értékelése soran meghatarozhaté a hibas fiitdelemek szama a
zonaban, becsiilheto a hibas flitdelem kiégése, valamint a hiba mérete.

A hibas fiitéelemek szamat a BME NTI-ben vizben stabil tizemben mért *'I, '*T és a "** izotépok
aktivitaskoncentracié alapjan hatarozzak meg, osszevetve a mért értékeket az egy hibas flitéelemhez tartozd
standard értékekkel. A hiba tipusat is kritériumtényezé segitségével adjak meg, a zona feliileti
uranszennyezettségét standard szivargasi adatok alapjan hatarozzdk meg, mig a sériilés mérete a primervizbe
kertilt iizemanyag mennyiségébol becsiilhetd. A tranziens tizemben mért cézium izotopok aktivitdsaranyai
("7Cs/"*'Cs) alapjan becsiilhetd a dominansan hibas fiitéelem kiégettsége is, de a kiégés becsiilhetd egyes
transzuran izotopok aktivitdsaranyai alapjan. A kiégés becsléshez felhasznalhatd transzuranizotép aranyok a
28py/A%20py  arany ill. **Cm/****°Pu arany, bar ez utdbbit jelentdsen befolyasoljak a reaktor iizemeltetési
paraméterei. (Vajda, 2001)

Az AEKI-ben kidolgozott szivargasi modell két részb6l 4all, tartalmaz egy stacioner és egy tranziens
szamitast. A stacioner szamitds a mérésekbdl szarmaz6 R/B (release-to-birth ratio), keletkezés/kibocsatas aranyt
szamitja ki elsdként legalabb harom jod izotopra (esetenként a Xe ill. a Kr izotdpokat is felhasznalja), majd a
szivargasi allando meghatarozasaval becslést ad a hibas flitdelemek szamara, a hltokozegben talalhaté uran
mennyiségére és a hiba méretére. A normal lizemi szamitasoknal a paraméterek illesztéséhez szimplex-optimum
moédszert hasznal. A tranziens iizemi szamitasokkal a "*'I viselkedését jelzik elbre, az iizemeltetési koriilmények
miatt bekovetkezo spiking-ot. A tranziens modellel figyelembe veheté a teljesitményvaltoztatds, a borsav
koncentracié valtozasanak és a nyomas csokkentésének hatasa. (Hozer, 2003), (Vajda, 2001), (Hozer, 2001)

4.5.1. Hibas fiitdelemek kiégésének becslése az aktinidak aktivitasardanyai alapjan

A hibas fiitéelemek kié¢gésének becslése tobbnyire az oldatok, a primerviz elemzésével torténik. Néhany
esetben nemcsak az oldatok elemzésére keriill sor a fiitdelemek allapotanak vizsgalatakor, hanem a
részecskefrakciok mérése alapjan is végeznek kiégés becsléseket. Mig az oldatok elemzésekor '*'Cs/'**Cs
aktivitasaranyanak meghatarozasa alapjan torténhet legegyszerlibben a hibas fiitéelemek kiégésének becslése,
addig a részecskefrakciok, a sziirdk vizsgalatakor a transzuran izotdpok mérése valik fontossa. A transzurdn
nuklidok ugyanis kevéssé illékonyak, igy nagy részilk a részecskékhez kotott formaban ill. a feliileteken
lerakodva jelenik meg szennyezoként a primerkorben. A flitéelemek makrohibai (3.1.1 fejezet) esetén
(ellentétben a mikrosériilésekkel) az tizemanyag nem illékony hasadasi és aktivalasi termékei, transzuran elemek
is kijutnak a htitékozegbe.

A hibas fiitéelemek kiégésének meghatarozasa az alfa-spektrometrids méréseket kovetéen a
2Epy/AB%20py Il a 2Cm/?*** Py, ill. a **Cm/*°**Pu aranyok meghatarozasaval torténik. A kiégés becslése
altalaban a Z*Pu/?**°Pu ill. a **Cm/****°Pu aktivitdsaranyok mérésével torténik, mert ezek az aranyok
fiiggenek leginkabb csak a kiégéstol.

A kiégett flitéelemekben levd aktiniddk mennyiségének szamitasara sokféle program Iétezik. A
Nuklearis Technika Intézetnél a kiégések becsléséhez elméleti értékként a Nessel-Nuko programcsomag alapjan
szamolt adatokat veszik alapul, melyeket mas programok eredményeivel is 6sszehasonlitottak.

A fltéelem-meghibasodasok vizsgalata soran a mintak alfa-spektrometrias elemzésekor tobbnyire az
Am, Cm,Pu és U izotopok mérésére kertil sor. A nuklidok jellemz6i és az aktiniddk keletkezésének sémai az
tizemanyag kiégése sordn a mellékletben talalhatok (M20. abra és M1. tablazat).

4.5.2. Aktivitasaranyok a kiégés fiiggvényében

Az egyes nuklidok mennyiségét nagymértékben befolyasolhatjdk a reaktor tizemeltetési paraméterei,
ezért a kiégés becsléshez azok az izotépok hasznalhatok fel leginkabb, melyek fiiggetlenek a reaktor
tizemeltetési paramétereitdl, s mennyiségiik elsésorban a kiégéssel valtozik.

Az uran és transzuran izotdpok koncentracidjat a flitdelemek kiégése mellett az uran pasztillak kezdeti
dusitasa, a borsavkoncentracio, a flitéelemek linedris teljesitménystirtisége, a reaktor teljesitményének idoébeli
valtozasai/torténete, a hiitési ido, stb. befolyasolhatja.

A fiitéelem tablettik kezdeti dusitdsa leginkdbb a ***Cm izotépok aktivitasat befolyésolja, s legkevésbé
a 2*Pu izotop mennyiségét. A **Pu és **' Am aktivitasara nagy kiégésnél nagyobb a hatasa a kezdeti dusitasnak,
mint kis kiégéseknél.

A Dboérsavkoncentracid hatisa a n-spektrum energialeoszlasiban mutatkozik meg. Magas
bérsavkoncentracié mellett nagyobb a keletkezd Pu izotdopok (valamint altaldban a tobbi aktinida izotdpok)
mennyisége is. Ennek oka, hogy a neutronok energidja a magasabb energidk felé tolodik el (a '°B termikus
neutron abszorpciéja miatt), s igy n >**U-cal végbemené gyorsneutronos reakciok aranya.

A fiitéelem linedris hételjesitménye leginkabb a **'Am és a ***Cm aktivitasat befolyasolja (akar 50%-al
is). A linearis hételjesitmény valtozdsa azoknak a nuklidoknak a mennyiségére van hatassal, melyek keletkezése
erdsen fligg valamilyen masik nuklid képzddésétdl.
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A reaktor teljesitményének idobeli valtozasa a hdteljesitményen ¢és a hitési idon keresztiil
befolyasolhatja mennyiségeket. Altalaban a révid felezési idejii nuklidok mennyiségét befolyasolja erbsen.

V4

hiitési idével a *Pu és a ***Pu mennyisége nem valtozik, a >**Cm és a ***Cm aktivitasa a bomlasukbol adodéan
csokken, mig a **'Am koncentraci6ja hiités sordn né. A **Pu koncentracidjat a ***Cm transzmutacidja és a
radioaktiv bomlas befolyasolja.

A fentick értelmében a hibas fiitdelemek kiégésének becslésére leginkabb a **Pu/~***Pu ill. a
2Cm/A**°Py aranyok alkalmasak, mivel ezek fiiggenek leginkabb csak a kiégés mértékétél. A **Cm és a
“Am  mennyiségét nagymértékben befolyasoljadk az iizemeltetési paraméterek (pl: a linedris
teljesitménysiiriség, a reaktor teljesitményének iddbeli valtozasa), ezért a kiégés becslésre csak nagy
bizonytalansaggal hasznalhatok fel.

Az elméleti kiégési gorbék meghatarozasakor a Nessel-Nuko programcsomaggal figyelembe vehetd a
fiitéelem kezdeti dusitdsa valamint a bérsav koncentracio. (Alapesetben a paksi szamitdsokhoz a linearis
hételjesitmény értékét 125 W/ecm-nek, fiitdelem homérsékletét 970 K-nek, a moderator hémérsékletét 558 K-

nek, a moderétor stirliségét 0,754 g/cm’-nek veszik.) (Vajda, 1994)

A 4.1. abra a “*Pu/?Pu aktivitisaranyt mutatja a kiégés fiiggvényében a Nessel-Nuko
programcsomag alapjan. Lathato, hogy a borsavkoncentracio (0 ill. 7 g/kg), és a ftéelem kezdeti dusitdsa nem
befolyasolja nagymértékben az aktivitdsaranyt. Az FA1 1,6%-o0s, az FA2 2,4%-o0s, az FA3 3,6%-o0s kezdeti
dusitast jelent az abran. (Moller, 1987)

A *pu/*?"Pu aktivitas-arany a kiégettség fiiggvényében
(0-7 g bérsav/kg)
10

—— FA1-0g/kg borsav
E 9] FA2-0g/kg borsav
E FA3-0g/kg borsav
g — FA1-7g/kg bérsav
.‘E ——FA2-7g/kg borsav
% 0.1 1 ——FA3-7g/kg borsav

0-01 T T T T
0 10 20 30 40 50
Kiégettség (GWnap/t U)

4.1 abra A *Pu/?°?*Pu aktivitas-arany a kiégettség fliggvényében (Moller, 1987)

Osszehasonlitasképp két orosz szamitast is bemutatunk a 4.2 dbran. Az oroszl szamitis (Oroszorszagi
Kurcsatov Intézet” Tudomanyos Kozpont Nuklearis Reaktorok Intézete, 2004) a TVS-M programmal késziilt (a
dusitas, borsavkoncentracié értékek nem ismertek), mig az orosz2 szamitasok (az UNIRASZOSZ program
eredményei) 3,6%-os dusitasu flitdelemekre vonatkoznak (Kolobaskin, 1983). Lathatd, hogy az eltéré6 mdédon
végzett szamitasokkal kapott fiiggvényalakok hasonldak, bar az értékek eltérnek egymastél. A BME NTI-ben a
Nessel-Nuko programcsomaggal kapott eredményeket hasznaljak fel a kiégés becslésekhez, mivel az orosz
adatok hianyosan ill. sok esetben csak pontatlanul hozzaférhetoek. A Nessel-Nuko program hibajat a szerzok kb.
20%-nak adjak meg, mig az orosz szamitasokhoz nincs megadva bizonytalansag. (Vajda, 1994), (Kolobaskin,
1983)
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A B8Pu/?3%240Py aktivitas-ardany a kiégettség fiiggvényében
(0-7 g bérsav/kg)

10
—— FA1-0g/kg borsav
FA2-0g/kg borsav

E 1 ——— FA3-0g/kg bérsav
“§ —— FA1-7g/kg borsav
2 — FA2-7g/kg bérsav
E 0.1 — FA3-7g/kg borsav
i A oroszl

¢ orosz2

0.01
0 10 20 30 40 50

Kiégettség (GWnap/t U)

4.2 abra A Z*Pu/P***%Pu aktivitas-arany a kiégettség fiiggvényében a kétféle orosz szamitas ill.a kordbbi Méller
szamitas szerint
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5. Nem kornvezeti mintakban jelenlevo forroé részecskék - iizemzavari forro részecskék

5.1. Uzemzavari részecskék, forré részecskék kikeriilése a paksi, 2003. aprilisi iizemzavara soran

A reaktor hiitokozege, a pihentetdé medence hiitdvize nemcsak normal tizemi korilmények kozott
szennyezddhet kisméretli fiitbelem térmelékekkel, korrdzids részecskékkel. Elképzelhetdek olyan események,
tizemzavarok, melyek soran a hiitdviz nemcsak a fiitbelemek mikro- ill. makro-meghibasodasa kovetkeztében
szennyezodik.

2003. aprilisdban a paksi atomerdmi 2. blokkjanal az INES skdla szerinti besorolasnak megfelelden
sulyos tizemzavar tortént. Az iizemzavar egy fiitéelem tisztitdsi miivelet soran kovetkezett be, melynek
kovetkeztében kb. 800m’ viz szennyezOdott. A tisztitasi miivelet soran a 2. blokk melletti 1.sz. aknaba helyezett
Siemens-Framatome gyartmanyu tisztitd tartalyban, az elégtelen hiités miatt mintegy 30 flitdelem koéteg sériilt
meg.

A tisztitotartalyba helyezett flitdelem kotegeket a CORD-UV eljaras szerint oxalsavas lemosassal
tisztitottdk meg a feliileten lerakodott korrdzios rétegtdl, melyet az oxalsav UV-fényes elbontasa kovetett. A
tisztitasi eljaras soran konstrukcids hiba miatt bekdvetkezd elégtelen hiités, valamint az azt kovetd hosokk miatt
sériiltek meg a flitdelemkotegek, elszennyezve ezzel a 1.sz. akna és a vele egybenyitott pihentetd medence
valamint a 2. blokk reaktoranak vizét. A sériilt fiitdelemekbol az illékony hasadasi termékek mellett (pl.: K,
11), nem illékony hasadasi termékek (pl.: '*!'Ce, **Ce, '*°Ba, '*’La), valamint uran és transzuran izotopok is
kikeriiltek a hiitokozegbe. A kikeriilt aktivitds egy része oldott, masik része részecske formaban jutott ki a
hutokozegbe. Az 5.1. abran az tizemzavar helyszine lathato.

Reaktor
tartaly

.” Tisztito
tartaly

5.1 abra az tizemzavar helyszine a 2. blokknal (www.npp.hu)

Az tizemzavar értékelése, a viz elemzése mellett ebben az esetben is értékes informacidk szerezhetok a
kikeriilt, egyedi részecskék mikro- ¢és radioanalitikai vizsgalataval. A kikeriilt részecskék, flitdelem
fragmentumok vizsgalataval a sériilés mértékére, a kikeriilt részecskék oldodasi folyamataira, a részecskék
kiégésére, méretére kovetkeztethetiink.

5.2. Az iizemzavar feltételezett lefolyasa a fiitéelem-sériilés szempontjabol

A fitdelem-sériilés mértékét (melyre még csak becslések vannak) alapvetden meghatarozta az
lizemzavar lefolyasa, hotani jellemzdi. Az tizemzavar koriilményeire, a lehetséges eseménysorra az lizemzavart
kovetd kameras vizsgalatok eredményibdl, a kibocsatasi adatokbdl ill. a modellszamitasokbol lehet
kovetkeztetni. Az lizemzavar részleteinek tisztazasara tobb kutatointézetnél folynak kutatdsok (BME NTI, KFKI
AEKI). (Aszddi, 2003), (Hozer (2), 2003), (Vajda, 2004)

A kameras vizsgalatok tapasztalatai, a mért kibocsatasi adatok, valamint a modellkisérletek eredményei
alapjan az tizemzavar a fizikai folyamatok szempontjabol feltehetéen négy szakaszra oszthaté: (Aszddi, 2003)

- hitoviz-felmelegedés és -kiforras

- lzemanyag tulheviilés és a palcak felfuvodasa
- magas hdmérsékletl oxidacio és elridegedés

- elarasztas, mechanikai tonkremenetel
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A videodfelvételek, valamint a termohidraulikai modellszamitasok alapjan feltételezhetd, hogy az lizemanyag
hémérséklete nem haladta meg jelentdsen az 1200°C-ot. Olvadésra utalo jelek sem az acél szerkezeti elemeken,
sem a flitdelemeken nem latszottak a videofelvételeken. A kazettafalak er6sen oxidalodtak, mig a fiitbelemrudak
kevésbé oxidaltak. A rudak torése azonban a burkolat ridegedésére utalhat. A kazettak egy része valdszintileg a
h6 hataséra (800-900°C-on) felfavodott, esetleg kozvetleniil felrepedt, majd a sériilt feltehetden tilheviilt
burkolat az 1000-1200°C-os hémérséklet mellett erdsen oxidalédott és elridegedett. Az iizemzavar végsé
részében, a tartalyfedél felnyitdsa utdn, az elarasztaskor a hdsokk kovetkeztében az elridegedett fiitbelemkazettak
megsériiltek, osszetortek. (Aszdodi, 2003), (Hozer (2), 2003)

5.3. Az iizemzavart koveto aktivitas-Kibocsatasok

Az tizemzavart kovetd két hét integralis vizbe torténd kibocsatas adatait foglalja 6ssze az 5.1 tablazat,
valamint tartalmazza a kéményen keresztil tortént integralis kibocsatast az els6 honapra. A kéményen keresztiili
kibocsatas altalaban elhanyagolhato volt a vizbe torténd kibocsatas mellett, kivéve a nemesgazokat, ahol a két
kibocsatas sszemérhetd. (A *"Kr és a *'™Xe a vizben pontatlanul volt mérhetd, mivel kisgyakorisigi gamma
vonallal rendelkezik, ezért ennél a két izotopnal a kéményen keresztiili kibocsatas alapjan becsiilték a viz
aktivitasat.)

Kibocsatas a flitdelembdl | Mérés helye Kibocsatas a leltarhoz
(Bq) viszonyitva (%)
Nemesgaz 4*10° Kémény 0,4
Jod 1*10° Pihentetd 0,08
medence+kémény
Cézium 3*10" Pihentetd medence 0,3

5.1 tablazat Mért kibocsatas a fiitbelemekbol és szamitott részarany (Hozer, 2003)

A nemesgaz kibocsatas egésze a fiitbelemben felhalmozddott mennyiségnek felel meg (ugyanis VVER-
440-es reaktoroknal a normaliizem soran a hasadasi gazoknak csak néhany tized szdzaléka keriil ki a tablettabol).
A viszonylag alacsony jod és cézium kibocsatas arra utal, hogy csak a burkolat alatti résbol keriilt ki az aktivitas,
tehat a tablettak tobbsége ép maradhatott. (Hozer (2), 2003)

A pihentetdé medencében mért aktivitdsokat mutatja a kovetkezd két abra, az lizemzavart kovetd
iddszakban (2003. aprilis és november kozotti idoszak).
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5.3 abra A pihenteté medencében mért *'Cs, a *' és a teljes alfaaktivitas (Vajda, 2003), (Vajda, 2004)
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5.4 abra A pihenteté medencében mért **Ce, a **Cm, 2***°Pu ¢és a teljes alfaaktivitas (Vajda, 2003), (Vajda,
2004)

Az tizemzavart kovetd idoszakban a magas aktinida koncentracidk kezdetben gyorsan csokkentek. Nem
vilagos, hogy ez csak az ioncseréld sziirok hatasa volt-e, vagy jelentds kitilepedés is tortént. A majus vége oOta
megfigyelhetd fokozatos novekedés a sériilt kazettadkbol szarmazo uran/transzuranok oldodasanak a
kovetkezménye. A "'I esetében a csokkenés részben a viztisztitoknak (anioncseréldknek), részben a rovid
felezési idének (8 nap) tulajdonithaté. Latszik az 4brabol, hogy a hosszii felezési idejii '*’Cs-nak is van
utanpétlasa. Amikor a kationcseréld gyanta nem iizemel, akkor a "’Cs aktivitas jelentdsen emelkedik, ami a
gorbén aktivitdscsticsként jelentkezik. A kationcseréld stabil iizeme ellenére — majustol novemberig — a *’Cs
koncentracié fokozatosan emelkedett. Az 5.4 abra a teljes alfaaktivitds (urdn + transzuranok) megoszlasat
mutatja a fébb Gsszetevok, a **Cm és a »***°Pu kozott. Osszehasonlitasképp szerepel az abran a kiiriummal
nagyobb foku kémiai hasonlésagot mutatd, gammasugarzast kibocsato '**Ce is. (Vajda, 2003), (Vajda, 2004)
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II1. Kisérleti rész

6. Kisérleti munka bevezetése

A PhD munkam kisérleti részének targya olyan Osszetett modszer kidolgozasa volt, mely elsésorban a
paksi atomerdmi reaktorainak hiitévizében talalhatd forrd részecskék azonositasat, elkiilonitését, majd minél
sokoldalibb vizsgalatat teszi lehetévé. A szakirodalomban a reaktorok hiitévizébdl elkiilonitett részecskék
tulajdonsagairdl, vizsgalatardl nem sziilettek eddig publikacidk, igy a primerkori részecskék vizsgalatira
szolgald osszetett modszer alapjat az eddigi kérnyezeti (csernobili balesetb6l, 1égkori robbantasokbdl ill. egyéb
nuklearis események soran kikeriilt) forrd részecskék elemzései jelentették.

Elsoként a paksi 3-as blokk primervizébdl sztiréssel eltavolitott részecskéket elemeztem, mellyel célom
a fiitéelem-meghibasodasok tanulmanyozasa volt. A részecskéket film autoradiografiaval kiilonitettem el, majd
az egyedi részecskék, részecskehalmazok elemi Osszetételét, morfologidjat, méretét pasztazo
elektronmikroszkoppal vizsgaltuk*. Aktivitasukat direkt gamma- ill. alfaméréssel hatdroztam meg. A részecskék
roncsoldsmentes vizsgalatait a részecskék alfa-spektrometrias elemzése kovette, amely soran a részecskékben
mérhetd (fiitdelem-meghibasodassal kapcsolatos) transzuran izotopok €s uranizotopok aktivitasat hataroztam
meg. A részecskékbol az alfasugarz6 Am, Cm, Pu és U izotdpokat kromatografias extrakcioval (dipentil-pentil-
foszfonattal) valasztottam el. Az alfa-spektrometrids mérések eredményeként a részecskék kiégését kivantam
megbecsiilni.

A primerkori részecskék vizsgalatara kidolgozott Gsszetett eljarassal a késobbiekben a 2003-as paksi
tizemzavar kovetkeztében kikeriilt (vizmintakbol ill. dorzsmintakrdl elkiilonitett) forrd részecskék vizsgalatara is
sor kertilt az lizemzavarban sériilt fiitdelemek allapotanak megismerése céljabol.

A kidolgozott mddszerek sokoldalisagat bizonyitandd kornyezeti mintdkban talalhato forro
részecskéket is elemeztem, a csernobili atomerdmi-baleset kovetkeztében szennyezddott mintakban
(leveg0sziird, talaj) talalhatd forrd részecskéket jellemeztem (mintegy a diplomamunkdm kiegészitéseként),
valamint természetes eredetli izotdpokat tartalmazd (magas Th és meglepden magas U tartalmi) monazit homok
részecskéit vizsgaltam.

A kisérleti munkamrdl szdl6 fejezet elsé részében (7. fejezet) a részecskék elkiilonitéséhez kidolgozott
tartalmazzak a normaliizemi primervizbdl elkiilonitett részecskék (8. fejezet) ill. a paksi lizemzavar
kovetkeztében szennyezodott mintdkbol szarmazd forrd részecskék (9. fejezet) autoradiografias,
elektronmikroszképos ill. alfa-spektrometrids elemzéseinek eredményeit. A kornyezeti mintak, kornyezeti
mintakban talalhato forro részecskék vizsgalatanak eredményeit a 10. fejezetben foglalom 6ssze.

" Az elektronmikroszkdpos vizsgalatokért kiilon kdszonettel tartozom Pintérné Dr. Csordas Téth Annanak
(KFKI AEKI).
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7. Autoradiografia kalibracio

7.1. Autoradiograifia alkalmazhatésdginak vizsgalata

A forrd részecskék azonositasat tobbnyire film autoradiografiaval oldottam meg, mind a primerkori,
lizemzavari, mind a kornyezeti mintak esetében.

A primerkori sziromintdkon talalhatd részecskék azonositasara legalkalmasabb filmet kalibracios
vizsgalatok soran valasztottam ki. Az autoradiografidhoz két fajta filmet vizsgaltam meg részletesen: a Fortepan
100 fekete-fehér magyar fotofilmet ill. a Konica gyartmanyu zoldérzékeny fogaszati rontgenfilmet. (Néhany
esetben kiprobaltam egy Fujicolor szines filmet is.) A részecskék azonositasa, elkiilonitése szempontjabdl fontos
volt, hogy megismerjiik a filmek tulajdonsagait, alkalmazhatésagukat. Az autoradiografias technika kidolgozasa
soran mindenek el6tt el kellett sajatitani azokat a fényképészeti eljarasokat, melyek lehet6vé tették, hogy sajat
sotét laborunkban hivhassam el6 a filmeket. Az elsddleges célom kezdetben a sugarzas detektalasara alkalmas
film kivalasztasa, valamint a felvételek reprodukalhatosaganak biztositasa volt. Ezt kovették azok a vizsgalatok,
melyekkel azt mutathattam ki, hogy az egyes filmek mely sugarzasra érzékenyek leginkabb ill. mekkora az
érzékenységiik, felbontasuk.

A kalibracios vizsgalatokkal igazoltam a felvételek reprodukalhatosagat, tanulmanyoztam tobbféle film
érzékenységét, kontrasztjat, meghataroztam a filmek eziist-bromid tartalmat. A kivalasztott film feketedését is
vizsgaltam az expondlasi id0 ill. a mintak alfa- és bétaaktivitasanak fiiggvényében.

7.2. Eszkozok és modszerek

7.2.1. Filmek exponalasa és elohivasa

A filmek expondldsa soran a sziirdmintdkat (melyeken a részecskéket elézetesen lakkal rogzitettem)
eltérd ideig hozzaszoritottam a filmek emulzidval boritott feléhez, két iiveglap kozé helyezve, sotétben.

Az exponalast kovetden a Fortepan filmet az el6hivok leirasanak megfeleldoen hivtam el6. Az eldhivas
kezdetben Negafort papirhivéval tortént (20°C-on, 3,5 percig), majd a készitmény gyartisanak megsziinését
kovetden, a filmek elohivasahoz Fortepan-Negafort univerzalis fekete-fehér filmhez valdé hivét hasznaltam
(24°C-on, 4,5 percig). A fixalashoz Reanal rogzitést hasznaltam (20°C-on, 3,5 percig), majd a termék
megsziinése utan Fortespeed univerzalis fixir oldattal fixaltam a filmeket (20°C, 4 percig).

A Konica rontgenfilmet kezdetben rontgenfilmhez gyartott eldhivoval probaltam meg eldhivni.
TETANAL rontgenfilm eléhivot (20°C, 2 perc) hasznaltam az eldhivashoz és TETANAL SUPERFIX (20°C, 2
perc) rontgenfilm fixalot a fixalashoz. A filmkidolgozd anyagok probalgatasa soran azonban, tapasztalatom
szerint a fényképészeti filmekhez valo elohivo és fixald oldatot hasznalva, a réntgenfilm is jobb mindségben
(jobb felbontassal) hivhatd eld. A késébbiekben (a filmek kalibralasa, valamint az autoradiografias vizsgalatok
soran) Fortepan-Negafort elohivé oldatot és Fortespeed univerzalis fixir oldatot alkalmaztam a réntgenfilmek
esetében is.

7.2.2. Feketedésmérés, a filmek kiértékelése

A filmek kiértékelése egy képfeldolgozo program segitségével tortént. A felvételeket elohivas utan egy
sikdgyas lapszkennerrel (HP Scanjet 5300C tipust, 300dpi felbontast szkennerrel) beolvastam, majd a digitalis
képrol olvastam le az egyes képpontok feketedését egy program segitségével. A Photostyler nevii képfeldolgozd
programmal a feketedés 0-255 kozotti skalan mérhet6. A skala szerint a 0 jelenti a legfeketébbet, mig a 255 a
legvilagosabbat. A kép érdekes részeinek kiértékeléséhez minden esetben hattérkorrekciot alkalmaztam. A kép
atlagos feketedését néhany pont feketedésének atlagabol adtam meg, majd ebbdl levontam a film atlagos
hattérfeketedését. Ezt a hattérrel korrigalt feketedést (tovabbiakban relativ (nettd) feketedést) hasznaltam fel az
autoradiografias felvételek kalibracigjahoz.

Az atlagos feketedés értékeket altalaban 11 (véletlenszerlien kivalasztott) pont feketedésének szamtani
atlagaként hataroztam meg (kivéve nagyon kis méretli feketedés foltok esetén, ahol csak ennél kevesebb pont
feketedésének leolvasasara volt mdd), a hattérfeketedés értékeket a filmnek mindig azon részérdl olvastam le,
ahol a felvételen nincs sziirdminta, és az atlagos hatteret itt is 11 pont szamtani atlagaként adtam meg.

A kép atlagfeketedését a minta helyén az alabbi mddon kaptam meg:

K
=1

K=

M

n
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ahol ,, K a kép étlagfeketedése a minta helyén, ,, K, az i-edik pont feketedése, ,,2” a pontok szama.

A hattér atlagfeketedését” az alabbi 6sszefliggés adta meg:

n

2H,
H= —"Zln ®)

ahol ,, H ” a hattér atlagfeketedése ,, [, az i-edik hattérben levd pont feketedése, ,.1” a pontok szdma.

A kép illetve hattér feketedésének empirikus szorasat az alabbi 6sszefiiggésekkel kaptam meg:

(€))

“

ahol ,, AK a kép feketedésének empirikus szorasa, ,, AH > a hattér feketedésének empirikus szorasa, ,, K~ a

kép atlagfeketedése a minta helyén, ,, K;” az i-edik pont feketedése, ,, [/ ” a hattér atlagfeketedése ,, [, az i-

edik hattérben levo pont feketedése és ,,7” a pontok szama.

A minta relativ (nettd) feketedését az alabbi egyenlet mutatja:

B=K-H (5)

ahol ,,E ”” a kép atlagfeketedése a minta helyén, ,, H ” a hattér itlagfeketedése.

A relativ feketedés szorasat a hibaterjedésnek megfelelden az alabbi formula segitségével hataroztam meg:

8B =(AK ) +(AHY ©)

ahol ,,AB ”a relativ feketedés szorasa, ,,AK ’a kép feketedésének empirikus szérasa, ,,AH
feketedésének empirikus szorasa.

” a hattér

7.2.3. Kalibralé forrasok

Probamérések radioaktiv oldatokkal és szilard halmazallapotu radioaktiv porokkal

V4

aktivitasi (tiszta alfa- ill. bétasugarzokat tartalmazo) standard oldatokkal szerettik volna megvaldsitani.
Membransziirokre cseppentettiink fel standard oldatokbdl, majd a szlrékrdl autoradiografids felvételeket
készitettiink, azonban a cseppeket nem lehetett kellden kis teriiletre koncentralni a sziir6kon, ezért a forrasok

crer

A kalibralo aktivitas koncentraltabb felvitelét szilard halmazallapoti sugarzé anyagokkal is
megprobaltuk (uranacetatot ill. kalium-hidrogén-karbonatot vittiink fel 0,1 um poérusu Millipore membranra,
majd lakkal fixaltuk), azonban ez sem vezetett célra. Ezt kovetden a kalibracidhoz mikrolecsapasos technikaval

" Az atlagfeketedést a fényképészetben alapfatyolnak nevezik.
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készitettiink kiilonboz6 radiokémiai eljarasokkal sugarforrasokat, melyek az aktivitast részecskeformaban
tartalmaztak. Ezekkel a kalibral6 forrasokkal mar sikeriilt jol értékelhetd autoradiografias felvételeket kapnunk.

Primerkori sziiromintak és mikrolecsapasos technikaval készitett kalibralé forrasok

crer

hasznaltam fel. Az §sszes kalibrald sugarforras mikroméretii részecskék formajaban tartalmazta az aktivitast.
Végeztem kalibracios méréseket egy olyan forrassal, mely alfa-, béta- és gammasugarzo izotdopokat vegyesen
tartalmazott, valamint hasznaltam kozel tiszta alfa-, béta- és gamma-sugarforrasokat.

A kevert sugarforrast paksi 3-as blokki primerviz sziirésével nyertiik. 420 ml primervizet sziirtiink at 0,4
pm porusméretii Millipore membranon, az igy keletkezett sugarforras aktivalt korr6zios termékeket, hasadasi
termékeket ill. transzurdn izotopokat tartalmazott. (Ennek a kalibralo forrasnak elonye, hogy a késobbiekben
vizsgélandé mintakhoz nagyon hasonlitott az 6sszetétele, eredetébdl addddan.)

A reprodukalhatosagi vizsgéalatokhoz olyan (lliter) primerviz sziirésével kapott mintdkat hasznaltam,
melyeken forrd részecske is talalhatd volt és szintén tartalmaztak alfa-,béta- és gammasugarzé izotopokat
egyarant.

A tisztan csak alfasugarzo kalibraloforrasok legtobbje Pu izotopokat tartalmazott eltérd aktivitasokkal.
Ezek a Pu forrasok szintén paksi primervizb6l szadrmaztak. A primervizbdl extrakcids kromatografiaval
elvalasztottuk a Pu-ot és NdF;-os mikrocsapadékos egyiittlevalasztassal készitettink forrasokat, melyek alfa-
aktivitasat alfa-spektrometriaval hataroztuk meg. Az alfaforrasokat 0,2 um pérusméretii teflonmembranra
sziirtiik. A forrasok 2**Pu, **°Pu, **’Pu és ***Pu izotépokat tartalmaztak, valamint **' Pu-ot, mely ldgy bétasugarzo
is. Készitettiink egy tisztan csak alfasugdrzd izotopokat tartalmazé Am/Cm forrast is. A primervizbdl extrakcios
kromatografiaval valasztottuk el az Am ¢és a Cm-ot és NdF;-os mikrocsapadékos egyiittlevalasztassal
készitettiink forrast, amely alfa-aktivitasat alfa-spektrometriaval hatiroztuk meg. A forras **'Am, **Am, ***Cm,
*Cm izotopokat tartalmazott. (A **' Am rendelkezik egy rontgenvonallal is.)

A tisztan bétasugarzot tartalmazé kalibralo forrasokat standard *°Sr oldat felhasznalasaval készitettiik el,
BaS04-0s mikro-egyiittlevalasztassal. (20 ml 40% Na,SO, oldathoz 0,25 ml BaCl, oldatot adtunk, mely 450 ng
Ba-ot tartalmazott. A pH-t 10-esre beallitva egy oras varakozasi idd utan lesziirtik 0,1 pum-es pérusméretii
Millipore membranra a mikro-csapadékot. A béta sugarforrasok aktivitasat folyadékszcintillacios
méréstechnikaval ellendriztiik.

Gammasugarz6 kalibral6 forrasokat szintén BaSOy4-0s mikro-egyiittlevalasztassal készitettiink standard
%5Sr oldatot felhasznalva. A forrasok aktivitisat gamma-spektrometriaval ellenériztiik.

A fent ismertetett kalibrald forrasok jellemzdit a 7.1 tablazat foglalja 6ssze.
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Kalibralo Forras sugarzasanak fajtaja/ | Forras/ forrasok | Forraskészitési Felhasznalas a
forras tipusa izotopok aktivitasa mdd, (felhasznalt | kalibracié soran
szlird
poérusmérete)
Forro Vegyesen alfa-, béta és Osszaktivitds: ~ | 420ml primerviz | Erzékenység-vizsgilat,
részecskét nem | gammasugarzas /(aktivalt 4*10" Bq atsziirése 0,4 pm | relativ feketedés-
tartalmazd, korr6zids termékek, porusméretii exponalasi id6
kozel homogén | hasadasi termékek ill. Millipore kapcsolatanak
aktivitas- transzuran izotopok) membranon vizsgéalata.
eloszlasu
primerkori
szird (szlrd
jele: 3/6)
Forro Vegyesen alfa-, béta és Osszaktivitds: ~ | 11 primerviz | Reprodukalhatdség
részecskét is gammasugarzas/(aktivalt 2*¥10°Bq atsziirése 0,4 pm | vizsgélata.
tartalmazo korr6zios termékek, porusméretii
primerkori hasadasi termékek ill. Millipore
szUr6 (szird transzuran izotdpok) membranon
jele: 3/5)
Alfasugarzo Alfasugarzas/(bétasugarzas) | 0,2-4,5 Bq Pu, (ill. Am/Cm) | Erzékenység-vizsgalat,
kalibralo- 28py, 29pu, %Py, *?Pués | kozott izotdpok relativ feketedés-
forrasok #ipy elvalasztasa alfaaktivitas
extrakcios kapcsolatanak
kromatografiaval | vizsgalata.
a  primervizbdl,
NdF;-o0s Erzékenység-vizsgalat.
Alfasugarzas/ egylittlevalasztas,
(rontgensugarzas) **' Am, 0,4 Bq szirés 0,2 pm
% Am, 22Cm, *Cm porusméretit
teflonmembranra
Bétasugarzo Bétasugarzas/ *'Sr+ Y Bétaaktivitas: BaS0,-0s mikro- | Erzékenység-vizsgilat,
kalibralo- 5-20 Bq kozott egylittlevalasztas, | relativ feketedés-
forrasok sziirés 0,1 pm | bétaaktivitas
poérusméretii kapcsolatanak
Millipore vizsgalata.
membranra
Gammasugarzé | Gammasugarzas/ > Sr Gammaaktivitds: | BaSO,4-0s mikro- | Erzékenység-vizsgalat.
kalibralo-forras 0,3 Bq egylittlevalasztas,
szlirés 0,1 pm
porusméretii
Millipore
membranra

7.1. tablazat A kalibralo forrasok jellemzdi, felhasznalasi teriiletiik

7.3. Kalibracios mérések, a filmek vizsgalata

7.3.1. Reprodukalhatésag vizsgilata

Elsoként az autoradiografias felvételek reprodukalhatosagat vizsgaltam meg. Tobb alkalommal
ellendriztem, hogy ugyanazon mintakrdl készitett felvételek feketedése mennyire reprodukalhato, ha az
mivel a késébbiekben tobb okbdlbdl kifolydlag ez a film bizonyult hasznalhatébbnak. (Lasd a 7.3.2. és a 7.3.3.
fejezeteket.)

A 7.2 tablazat példaként a paksi 3-as blokki 3/5 jeli szGrOmintdn levd forrd részecskék relativ
feketedéseit tartalmazza azonos (24 6ras) exponalasi idovel, Fortepan 100-as filmmel, azonos el6hivasi
technikaval készitett felvételek alapjan. (A relativ (nettd) feketedés meghatarozasa soran mindhdrom felvétel
esetében ezeknél a mintaknal a részecskék atlagfeketedését korrigaltam a filmek (szlirdmintat nem tartalmazd)
hatterének atlagfeketedésével, a 7.2.2 fejezetben leirt modon. A 3/5 jelii sziir6 adatai a kalibraldé forrasok
jellemzdit tartalmazo 7.1 tablazatban talalhatok.)
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3/5A jelii részecske 3/5B1 jelii részecske | 3/5B2 jelii részecske | 3/15 jelii részecske
Relativ Szorasa Relativ Szorasa Relativ Szorasa Relativ Szérasa
feketedés feketedés feketedés feketedés

159 8 158 8 151 10 154

157 7 156 7 153 6 156 11

156 8 158 6 154 6 154 8

7.2. tablazat Forrd részecskek relativ feketedései 3 kiillonb6zo felvételen

7.1.a-b. abra A 3/5A jelii részecskét tartalmazé sziird képe két autoradiografias felvételen”

A felvételek alapjan megallapithatd, hogy a forrd részecskék jol azonosithatoak és elkiilonithetoek, a
felvételek reprodukalhatok. A felvételek reprodukalhatosaga kapcsan két dolgot kell megkiilonboztetni. Egyrészt
egymas utan ugyanarrdl a mintardl késziilt felvételeken megtalalhatoak ugyanott, ugyanazok a forrd részecskék,
tehat a részecskék ,helye” reprodukalhatd. A forr6 részecskéket tehat sikeresen rogzitem a sziirdk feliiletéhez, a
részecskéket nem veszitem el az autoradiografias felvételek készitése sordn, tehat megbizhatdan kiilonithetok
majd el a tovabbi mikro- és radioanalitikai vizsgalatokhoz. (A részecskék meglétét direkt gamma- ill.
alfaméréssel is ellendriztem mindig a tovabbi vizsgalatok eldtt.) Masrészt amint azt a 7.2. tablazat adatai is
mutatjak a részecskék okozta relativ (netto) feketedés értékek is reprodukalhatoak a kiilonb6zo, ugyanarrol a
részecskérol ugyanolyan tipust (de nem ugyanazon tekercs) filmmel készitett autoradiografias képeken.

A felvételeken latszik a szlirbk mintdzata, mely segitséget nyujthat a részecskék azonositdsaban. A relativ
feketedés meghatarozasaval a részecskék pontosabban azonosithatok, mint vizudlis megfigyeléssel. Ennek a
magyarazata az, hogy a képek hatterei igen eltéréek, ami a vizualis megfigyelésnél optikai csalodast
eredményezhet, azonban a képek relativ (nettd) feketedése kozel azonos. (Példaul 3/5A jelii forrd részecskét
tartalmazo felvétel esetén a hattérfeketedés atlagértcke 172-184 kozé esett a kiilonbozo felvételeken, mig a
szlr6n talalhato forrd részecskéké 15-28 kozé, azonban a relativ feketedésértékek az osszes felvétel esetén jo
egyezést mutatnak. ) A reprodukalhatésag-vizsgalatok ramutattak arra, hogy még azonos tipusu filmek (de eltérd
tekercsek) esetén is a hattér feketedése jelentdsen eltérhet, ezért a feketedés meghatarozasakor a hattérrel
mindenképpen korrigalni kell.

7.3.2. A filmek érzékenységének (kontrasztjanak) osszehasonlitisa

A filmek érzékenységének (kontrasztjanak) Osszehasonlitasa sordn a Fortepan 100-as és a Konica
rontgenfilmmel készitettiink felvételeket ugyanazon mintakrol azonos exponalasi idokkel. A felvételeket azonos
modon dolgoztam ki. A felvételeket olyan kalibralo forrassal készitettem el, melyek az aktivitast kozel homogén
eloszlasban tartalmazta, nem tartalmazott forrd részecskéket. A forras (3/6) részletes leirasat a 7.1. tablazat
tartalmazta.

A Konica rontgenfilm relativ (nettd) feketedése az alfa-, béta- és a kevert sugarforras esetében is
kisebbnek bizonyult, mint a Fortepan film esetében. (A Konica film kontrasztjat javitani lehetne a hivasi id6
vagy az exponalasi id6 novelésével.)

" Az els6 felvétel a forr részecske nyillal torténd megjeldlése miatt valt szemesésebbé, ezért a tovabbiakban a
részecskék pontos helyét nem jel61om meg, a felvételek mindségének megdrzeése érdekében.
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A felvételek Gsszehasonlitasképp 7.2.a €s b abrakon lathatok. Bal képen a Fortepan 100-al készitett kép a 3/6-os
mintarol 15 perces exponalassal, jobb képen a Konica rontgenfilmmel kapott kép 15 perces exponalassal.

7.2.a. (baloldali) abra A 3/6-os sziir6rol késziilt felvétel Fortepan 100-as filmmel
7.2.b. (jobboldali) dbra A 3/6-os szlirérdl késziilt felvétel Konica rontgenfilmmel

A kovetkezd 7.3 abran a két 15 perces exponalasi iddvel készitett felvétel relativ (nettd) feketedés értékei
lathatok Osszehasonlitasképpen a kevert sugarzast tartalmazo kalibrald forrasrol, melyek Fortepan 100 ill.
Konica rontgenfilmmel késziiltek. (A relativ (nettd) feketedés meghatarozasat a korabbiakkal azonos mddon, a
7.2.2. fejezetben leirtak szerint végeztem.)

Fortepan-Konica Rtg film
érzékenysége
(2003.02.01.3/6 minta, 15min
exponalas)

70

60
g » 50 O relativ-
g% 40 feketedés
Z 8 30 B szérasa
g & 20

10

Fortepan Rtg fim

film tipusa

7.3. abra A 3/6 szlr6 relativ feketedése a Fortepan 100-as €s a rontgenfilmes felvétel alapjan (15 perces
exponalassal)

Masik példaként alfa, béta és gammasugarzo forrasokat tartalmazé mintasorozatrdl készitett képek lathatok (7.4.
abrak), melyeket Fortepan és rontgenfilmmel készitettem, azonos exponalasi idovel.

7.4.a. abra (baloldali) éra —, t és gammasugarzd kalibrald sorozatrol készitett felvétel Fortepan 100-as
filmmel
7.4.b. abra (jobboldali) Alfa-, béta- és gammasugarzé kalibralé sorozatrdl készitett felvétel Konica

rontgenfilmmel
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A 7.4.a képen Fortepan 100-as filmmel, a 7.4.b abran Konica rontgenfilmmel készitett felvétel lathatd egy alfa,
béta és gammasugarzo forrasokat tartalmazo minta-sorozatrol. Az exponalasi id6 4180 perc volt. Balrol jobbra a
felsé sorban mindkét képen egy 0,4 Bq aktivitasu alfasugdrzo Am/Cm forras lathato, ezt kovetné egy 0,3 Bq
%3Sr forras képe (mely nem lathato), ez a forras kozel tisztan gammasugarzé forrasnak volt tekinthetd. Az alsé
sorban balrdl jobbra 5-16-20Bq aktivitist, bétasugarzé *°Sr+°Y sugéarforrdsok képei lathatok mindkét
felvételen. (A felvételen levd forrasok adatai részletesen megtalalhatok a 7.1. tdblazatban.)

A 7.5.. és 7.5.b. abra példaként a 20 Bg-es bétaforras relativ feketedését ill. a 0,4Bq-es alfaforras
relativ feketedését mutatja a két film esetében. Mindkét forras esetén a Fortepanl00-as film bizonyult
érzékenyebbnek az adott el6hivasi idokkel. (A relativ feketedés meghatarozasat a korabbiakkal azonos modon, a
7.2.2 fejezetben leirtak szerint végeztem.)

Fortepan- Rtg film érzékenysége Fortepan- Rtg’ film erzekenyse.ge
(0,4 Bg-es alfaforras,4180 min (20 Bg-es bétaforras,4180 min
exponalas) exponalas)
o 70
3 60l [ 35
2 50 30 @ Fortepan
X T ) .
€ 40 1 @ Fortepan || | £ 48 ;g 1 | Rig film
2 30 i £32]
£ 30 | Rtg film > 515
£ 20 53 10
2 10 e* 5]
g 0 0 |_h_
relativ- szorasa relativ- szorasa
feketedés feketedés
film tipusa film tipusa

7.5.a abra A 0,4 Bq aktivitasu alfaforras relativ feketedése a Fortepan- és a rontgenfilmmel késziilt felvétel
alapjan
7.5.b dbra A 20 Bq aktivitasi bétaforras relativ feketedése a Fortepan- és a rontgenfilmmel késziilt felvétel
alapjan

7.3.3. Erzékenység vizsgilat arnyékolissal (abszorbens rétegekkel

Annak eld6ntésére, hogy a filmek milyen fajtaju radioaktiv sugarzasra, milyen mértékben érzékenyek,
els6ként arnyékolasos vizsgalatokat végeztem. A minta és a film k6zé nulla, egy, kettdé vagy harom réteg (~6,7
felvételek relativ feketedését hasonlitottam Gssze. A felvételekhez a kevert sugarzast kibocsatd primerkori 3/6
jelt szirdmintat hasznaltam fel. (A forras adatai részletesen megtalalhatok a 7.1. tablazatban.)

A kovetkezO abrakon a Fortepan filmmel készitett felvételek lathatok a kevert kalibrald forrasrol (3/6 jeld
szlr6rol), nulla, egy, kettd ill. harom abszorbens réteggel. Az exponalasi id6 15 perc volt.

7.6.a-b-c-d abra A 3/6-os szlird Fortepan 100-as filmmel készitett felvételei (balrdl jobbra) nulla, egy, kettd ill.
harom abszorbens réteggel, 15 perces exponalassal
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A kovetkezd abrakon a Konica rontgenfilmmel készitett felvételek lathatok a kevert kalibrald forrasrdl (3/6 jeld
szlr6rol), nulla, egy, kettd ill. harom abszorbens réteggel. Az exponalasi idd két ora volt.

7.7.a-b-c-d abra A 3/6-os sziird rontgenfilmmel készitett felvételei (balrdl jobbra) nulla, egy, kettd ill. harom
abszorbens réteggel, 2 oras exponalassal

A képeket Osszehasonlitva lathatd, hogy az arnyékolo rétegek szamanak novekedésével csokken a
relativ feketedés. Ezeknél a felvételeknél is észrevehetd, hogy a képek hattérfeketesége nagyon eltéro lehet. A jol
értékelhetd felvételek elkészitéséhez a Fortepan filmmel elég volt 15 percig exponalni, mig a Konica filmmel 2
oraig exponaltam, ami Ujra bizonyitja, hogy a Fortepan film érzékenysége nagyobb. A filmek kidolgozasi modja
azonos volt minden esetben. Lathatd, hogy az abszorbens rétegek hatdsa a Konica film esetében nem olyan
jelentds, mint a Fortepan filmekkel készitett képeknél, ez arra utal, hogy a Konica film érzékeny a gamma-
sugarzasra is, (ami érthetd, hiszem rontgenfilm). A Fortepan filmmel készitett képek élesebbek voltak, mint a
rontgenfilmmel készitettek, aminek ugyanaz az oka. (A gamma-érzékenység életlenedést okoz.)

A relativ feketedés meghatarozasat a korabbiakkal azonos moddon, a 7.2.2 fejezetben leirtak szerint
végeztem. A 3/6-os szlir@ arnyékolasos vizsgalatanak eredményeit mutatjak a 7.8 abrak. (A rontgenfilmmel
késziilt abran a 3 réteggel késziilt felvétel értékelésénél érdemes a szdrast is figyelembe venni.)

Minta arnyékolasa-felvétel
Fortepan 100-as filmmel (2003.02.01.
3/6 minta, 15 min exponalas)

Minta arnyékolasa-felvétel
Konica rontgen filmmel (2003.02.01.
3/6 minta, 2h exponalas)

70 70
” 60 60 A
S 3
% 50 A T 50 |
3 2 3
= S 40
\O _—
£ 30 2
f:i é 30
2 20 g
5 .% 20 -
® 10 <
2 10 a
0 - O relativ- O relativ-
feketedés 0 - feketedés
‘é@g 'o'@q' %@q %‘Q’q ,@,& 5ra Oréteg 1réteg 2réteg 3réte ora
RS (b\'q, m szérasa 9 9 ¢ J |mszoérasa
arnyékolo rétegek szama

arnyékolo rétegek szama

7.8.a. abra A 3/6-os szlir6 relativ feketedése az arnyékold rétegek szamanak fiiggvényében a Fortepan filmmel
készitett felvétel alapjan”
7.8.b. abra A 3/6-os szliro relativ feketedése az arnyékold rétegek szamanak fiiggvényében a rontgenfilmmel
készitett felvétel alapjan

" 7.8.a dbran: 3 réteg arnyékolassal két felvételt készitettem, erre utal az abran a 3réteg ill. 3rétegb elnevezés
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7.3.4. A filmek eziist-bromid tartalmanak meghatarozasa

A szakirodalom szerint (2.1. fejezet)a rontgenfilmek érzékenyebbek a radioaktiv sugarzasra, mint a
hagyomanyos optikai filmek. Az altalam elvégzett érzékenység vizsgalatok - amit a Fortepan 100-as fotofilmmel
¢s a Konica rontgenfilmmel végeztem el - ennek épp az ellenkez6jét mutattak az adott exponalasi ill. eléhivasi
kortilmények mellett. A filmek érzékenysége a filmek eztist-bromid tartalmaval van kapcsolatban, ezért
meghatdroztam az altalunk tesztelt két film eziist €s brom tartalmat. A filmek AgBr tartalmanak meghatarozasa
neutronaktivacios analizissel (NAA) tortént a BME Oktatéreaktoraban (BME NTI, 2003). Az '®Ag (433keV) és
a ¥Br (554keV) gammavonalait mértiik és relativ modszerrel AgBr standardre vonatkoztatva végeztik el a
mennyiségi meghatarozast. Az alabbi tablazatban a mért Ag és Br tartalom lathat6 témegszazalékban.

Fortepan100 Konica rontgenfilm
Ag tartalom 2.8% 2,10%
Br tartalom 1,9% 1,39%

7.3. tablazat A Fortepan 100 és a Konica rontgenfilm Ag és Br tartalma tomegszazalékban

Az érzékenység vizsgalatokat a NAA mérési eredményei is megerdsitették, a Fortepan 100 film
magasabb eziist s brom tartalommal rendelkezik, habar a filmek érzékenységét nemcsak az AgBr tartalomtol
fiigg, hanem kapcsolatban lehet a szemcsék méretével is. A Fortepan film jobb felbontdsa a filmek eltérd
vastagsagaval magyarazhato, a Fortepan film vastagsaga kb. fele a Konica rontgenfilm vastagsaganak.

A eziist-bromid tartalmat 6sszehasonlitasképp meghataroztuk egy szines film esetében is, az altalunk
vizsgalt Fujicolor film 8,8 t% Ag-6t és 4,9 t% Br-ot tartalmazott. Dacara a szines filmek nagy érzékenységének
az autoradiografias vizsgalatainkhoz nem lett volna célszer szines filmet valasztani, nehézkesebb eldhivasi
eljaras miatt. (A szines film eldhivasat sajat fotdlaborunkban nem lehetne megoldani, valamint a szines filmek
joval érzékenyebbek a kidolgozasi koriilményekre, mint a fekete-fehér filmek.)

Az érzékenység vizsgalatok eredményei, a jobb felbontas, valamint gazdasagi tényezok miatt a tovabbi
kalibracids vizsgalatokat mar csak a Fortepan filmmel végeztem el.

7.3.5. A relativ feketedés és az exponalasi ido ill. a minta aktivitasanak kapcsolata

A relativ (nett6) feketedést az exponalasi id6 valamint a minta alfa ill. béta aktivitdsdnak fiiggvényében
a Fortepan 100-as film esetében hataroztam csak meg, mivel a korabbi vizsgalatok alapjan ez a film bizonyult
hasznélhatobbnak a késdbbi forro részecske azonositasokhoz.

A relativ feketedés gorbét az exponalasi id6 fliiggvényében a kevert kalibrald forrassal (3/6 jelii sziird)
vettiik fel, mely osszaktivitasa ~ 4*10* Bq. (A forras adatai részletesen megtalalhatok a 7.1 tablazatban.) A 7.9.
abra a relativ feketedését mutatja az exponalasi id6 fuggvényében.

Relativ (nettd) feketedés az exponalasi idé
fliggvényében
100
2 80 *
£
2 60 ~
fg *0
o 40
£
z Ve
g O = . I. T - \. T T . T
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000
exponalasi idé (perc) o relativ-feketedés
m szOrasa

7.9. dbra A 3/6 jelt sziird relativ feketedése az id6 fiiggvényében

41



A 7.9. abran lathatd, hogy a relativ feketedés kb. a 4-5000 perces exponalasig aranyos az exponaldsi
iddvel, majd ezt a kiiszobot elérve a feketedés telitésbe megy at.

Megvizsgaltam a Fortepan film relativ feketedését az alfaaktivitas fliggvényében, ismert alfaaktivitast
(Pu izotopokat tartalmazo) szliromintak segitségével. A kalibrald forrasok hasonld aranyokban tartalmaztak az
alfasugarzé izotdpokat, azonos eredetliek voltak (reaktorvizbol elvalasztott forrasok voltak). (Kis mennyiségben
tartalmaztak a forrasok **'Pu-ot is, mely gyenge bétasugérzo, azonban a forras kozel tisztan alfasugarzonak
tekinthettiik.) A kalibraldo mintak aktivitasa 0,2-4,5 Bq kozotti, s kézel homogén eloszlasban tartalmaztdk az
aktivitast. (A forrasok adatai részletesen megtaldlhatok a 7.1 tablazatban.) A 7.10.abra a Fortepan film relativ
feketedését mutatja az alfaaktivitds fiiggvényében (9705perces exponalési idé mellett). Lathatd, hogy a vizsgalt
alfaaktivitasok esetében a relativ feketedés kozelitleg aranyos a forrasok aktivitdsaval és a szoras kozel allando.

A Fortepan 100-as film relativ (nettd) feketedését meghataroztam a bétaaktivitas fiiggvénycben is. A
vizsgalathoz *°Sr/’°Y, bétasugarzé izotopokat tartalmazé szlirmintikat hasznaltam kalibralo forrasokként,
melyekben a két izotdp mar egyensulyban volt. A forrasok teljes bétaaktivitdsa 5-20 Bq kozti volt, s a forrasok
aktivitdsa kozel homogén eloszlast volt. A felvett fliggvény alapjan (7.11.4bra) a béta-forrasok esetében is
lathato, hogy a vizsgalt aktivitas- tartomanyban a relativ feketedés és a bétaaktivitds kozelitdleg aranyos
egymassal.

Relativ feketedés az alfaaktivitas Relativ fe kfted‘:’s a bétaaktivitas
fiiggvényében fuggve_nyeben o
(Fortepan 100-as film ,exponalasi idé (Fortepan 100-as film, exponalasi id6
9705perc) 4180 perc)
35
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30 -
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7.10. ébra (baloldali) A Fortepan film relativ feketedése az alfaaktivitas fiiggvényében
7.11. abra (jobboldali) A Fortepan film relativ feketedése a bétaaktivitas fiiggvényében

A filmek érzékenysége jol jellemezhet6 a relativ feketedés (B) és az exponalas (E) hanyadosaval is.
A B/E hanyadost az alabbi kifejezéssel kaphatjuk meg:

B B
= 7
E At )

ahol ,,B” a relativ (netto) feketedés, ,,A” az aktivitas, t az exponalasi ido, ,,E” az exponalas (ami az aktivitas ¢s az
exponalasi id6 szorzata).

A fenti két dbranak megfeleléen a B/E érték az alfaforrasok esetében 1,8%107 1/Bq*perc, mig béta
forrasok esetében ennek az értéke csak 6,9%¥10* 1/Bq*perc. A B/E hanyadosokbol is jol latszik, hogy a
vizsgalatokhoz kivalasztott Fortepan 100-as film érzékenyebb az alfasugarzasra, mint a bétara. Az alfaktivitas
ismeretében egy kevert sugarzast tartalmazé minta autoradiografias vizsgalatdhoz megbecsiilhetd egy
minimalisan sziikséges expondldsi idd, mivel a relativ feketedés szinte fiiggetlen az alfaenergiatdl (az
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alfasugarzas kis hatotavolsaga miatt). Egy jo mindségli autoradiografias felvételhez (relativ feketedés a minta
helyén ~20-30) az E/B hanyadosnak 15000-20000 1/Bg*perc kozé kell esnie.

7.4. Az autoradiografia kalibraciéjanak konklizi6i

A vizsgalatokkal kimutattuk, hogy a vizsgalt filmek jol hasznalhatok vékony mintdk
autoradiografidjahoz, a kidolgozott autoradiografids technikaval jol reprodukalhatd, jol kiértékelhetd
eredmények kaphatok. A mérések szerint a Fortepan100-as filmmel jobb felbontast és nagyobb érzékenységl
képek készithetdek, mint a Konica rontgenfilmmel. A Fortepan film nagyobb érzékenységét a nagyobb eziist-
bromid koncentracié okozza, amint azt a NAA mérések eredményei is mutattak, a jobb felbontas pedig a kisebb
rétegvastagsagnak tulajdonithatd.

A kalibralo forrasokkal végzett méréseknek az eredményeként megallapithatd, hogy a filmek
legérzékenyebbek az alfasugarzasra, ami az alfasugarzas kis hatotavolsagaval és nagy fajlagos ionizacios
képességével magyarazhatd. A filmek érzékenyek a bétasugarzasra, de a Fortepan film nem érzékeny a
gammasugarzasra. A Fortepan film jol hasznalhatdé a mintdk inhomogenitasanak, aktivitas-eloszlasnak
vizsgalatara, valamint a mintdkban taldlhaté forrd részecskék elkiilonitéséhez, de a mintak
hasznalt szkenner felbontdsa hatarozta meg, az altalunk hasznalt rendszerrel elméletileg az egymastdl 0,2 mm-re
levo feketedések valaszthatok szét. Az objektumok (forrd részecskék) tényleges elkiilonithetéségének pontosabb
meghatdrozasa nem képezte vizsgéalataink targyat, mivel a részecskék elkiilonitéséhez mikromanipulatoros
rendszer nem allt rendelkezéstinkre.
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8. Normaliizemi vizsgalatok

8.1. Normaliizemi vizsgalatok soran elemzett mintak

Doktori munkdm soran elsdként normaliizemi primerkori mintdk vizsgéalatara keriilt sor. A Paksi
Atomerdmi Rt.-vel egyiittmiikddve volt lehetéségem a paksi (2-es ill.) 3-as blokk hiitévizének vizsgalatara.

Munkank soran altaldban a hiitévizbol szliréssel elkiilonitett részecskék egyedi vizsgalatat valdsitottuk
meg kiilonbozo analitikai modszerek kombinalasaval, hogy minél részletesebb informaciot kapjunk ugyanazon
minta morfoldgiajardl, kémiai és radiokémiai Osszetételér6l. Néhany esetben teljes szlird mintdkat valamint
oldatokat is elemeztiink. A normaliizemi mintdk mérésével a fiitdelemek allapotardl, meghibasodasarol
kaphattunk informaciokat.

A sziir6kon altaldban 1 1 primervizet sztirtek at Pakson, s mi ezeket a sziirdket elemeztiik. A sziiréshez
0,1 ill. 0,4 pum pérusméretii Millipore membrant hasznaltak. Tobbnyire leallasi mintdkat vizsgaltam, mivel a
leallaskor bekovetkezd tranzienseket (hdmérséklet-, nyomds-, bérsavkoncentracid-valtozas) kovetden nagyobb
szamban keriilnek ki részecskék a zonaban jelenlevd makrohibas flitdelemekbdl ill. a feliletekrdl a hiitékdzegbe.
A mintak nagy része a 3-as blokkbdl szarmazott, mivel a paksi reaktorok tizemeltetése soran ezen a blokkon volt
a legtobb fiitdelem meghibasodas. A BME NTI jodaktivitas mérésen alapuld szakértdi rendszere ill. az AEKI
jod-spiking modellje alapjan a konzervativabb becslések szerint a flitbelem-meghibasodasi gyakorisag az 1-es
blokkra 0,002% (18 kampanyra), a 2-es blokkra 0,004% (18 kampanyra), a 4-es blokkra 0,005% (14
kampanyra), mig a 3-as blokkra 0,008% (16 kampanyra). A vizsgalt id6szakban az NTI és a KFKI AEKI
fltéelemallapot értékelései szerint a 3. blokkban volt hibas fiitéelem.

Az alabbi 8.1.-es tablazatok a normaliizemben (tobbnyire leallaskor ill. leterheléskor azaz
teljesitménycsokkentéskor) vett részecskék adatait tartalmazzadk, valamint a vizsgalatukhoz alkalmazott
modszereket. A tablazatban talalhato roviditések az alabbiak: AR: autoradiografia, SEM: elektronmikroszkop,
o—sp.(F): alfa-spektrometria (feldolgozassal), o: Gsszalfa mérés. (Az autoradiografias vizsgalatokat a BME
fotolaborjaban végeztem el, valamint az alfa-mérésekre is a BME NTI-nél kertilt sor. Az dsszalfa mérés soran a
szlirdmintak alfaaktivitdsat az alfaspektrométeren radiokémiai elvalasztds nélkiil ellenériztem, mig a az alfa-
spektrometrias méréseknél a mintdkbdl radiokémiai elvalasztasi eljarassal elvalasztottam a mérni kivant
elemeket (altaldban Pu, Am, Cm és U izotdpokat), s utana hataroztam meg a keresett izotopok aktivitasat.Az
elektronmikroszkopos méréseket a KFKI AEKI-ben talalhato SEM-EDX berendezéssel végezte el Pintérné Dr.
Csordas Anna.)

Forr6 részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati mdédszerek
3/5A paksi 3. blokki (leallaskor | 2001. 07. 21-24. AR, SEM, a—sp.(F)
3/5B vett) primervizbdl szlirt (leallas) AR, SEM, a—sp.(F)
3/6B egyedi, autoradiografidval AR, SEM. o—sp.(F)

elkiilonitett részecske

(az A jelli mintak esetén a u—XRF

3/9A szlird porusmérete 0,4 um AR, SEM, a—sp.(F)

3/12A volt, mig a B jeliieknél a AR, SEM, o-sp.(F),
pérusméret 0,1 um volt) u—XRF

3/14A AR, SEM, a~sp.(F)

3/15A1 AR, a—sp.(F)

3/15A2 AR, o-sp.(F)

3/15AF AR, a—sp.(F)

3/17A AR, SEM, a-sp.(F),

u—XRF

8.1.a. tablazat Normaliizemi primerkori részecskék adatai €s a vizsgalatukhoz alkalmazott modszerek

Forrd részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek

HP4A paksi 3. blokki 2001. 12. 25-26. AR, a—sp.(F)

HP4B (1§terheléikcir vett) . (teljesitménycsokkentés) AR, a—sp.(F)

rimervizbol szirt egyedi,
HPS5 Ia)utoradiogrélﬁéval * AR, a-sp.(F)

elkiilonitett részecske
(szlir6 porusmérete 0,4
pm volt)

8.1.b. tdbldzat Normaliizemi primerkéri részecskék adatai €s a vizsgalatukhoz alkalmazott modszerek
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Forrd részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek
3/1 paksi 3. blokki 2002. 08. 18. AR, SEM, o—sp.
3/3 (le.élléskoi Vlett) . (leallas) AR, SEM, a—sp.
rimervizbol sziirt egyedi,
3/4 Ia)utoradiogrélﬁéwal * AR, SEM, o—sp. (F)
3/5 elkiilonitett részecske AR, SEM, o—sp.(F)
(szlir6 porusmérete 0,4
pum volt)

8.1.c. tdblazat Normaliizemi primerkori részecskék adatai és a vizsgalatukhoz alkalmazott modszerek

A alabbi tablazat a normalizemben (leterheléskor) vett primerviz mintdk adatait tartalmazza, valamint a
vizsgalatukhoz alkalmazott modszereket.

Oldatok jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek
PV L 3. blokki paksi primerviz | 2001. 12. 25. o—sp.(F)
PV II. 900m1’-1eks‘sz{)i£lete (0,4 (teljesitménycsokkentés) o—sp.(F)
pm-nél kise .
PV IIL. membranon volt atsziirve) a=sp-(F)
PV IV. a—sp.(F)

8.2. tablazat Normaliizemi primerviz mintak adatai €s vizsgalatukhoz alkalmazott modszerek

8.2. Normaliizemi mintak autoradiografias vizsgalata, az autoradiografia megvaldsitasa a forrd részecskék
vizsgalatahoz

A bemutatott autoradiografidas modszerrel kiilonitettem el a normaliizemi primerkori sziirdmintakon
talalhato forrd részecskéket. A részecskék ilyen modon vald elkiilonitése lehetové tette, hogy egyedi részecskek,
részecskecsoportok elemi- ill. izotoposszetételét, méretét, szerkezetét vizsgaljuk.

A normaliizemi szlirémintak, (lizemzavari sziird, valamint az tizemzavari dorzsmintdk) esetében a
mintakat (akarcsak a kalibracional, 7.2. fejezet) elsoként lakkal fijtam le, hogy a részecskék helyét rogzitsem. A
mintdkhoz altalaban kozvetleniil hozzaszoritottam a film emulzidval boritott felét és a minta Ossz-alfa
aktivitasatol, tipusatol fliggben par percig, Oraig vagy napig exponaltam. Az autoradiografias felvételeket a
kalibracids méréssorozat eredményeinek ismeretében Fortepan 100-as filmmel készitettem el és az ott ismertetett
moddon hivtam el ill. fixaltam. A képek kiértékeléséhez ugyanugy, mint a kalibracios mintaknal a Photostyler
képfeldolgozd programot hasznaltam fel a felvételek beszkennelése utdn, ami a reprodukalhatosag és az
Osszehasonlithatosdg érdekében mindig ugyanazzal a szkennerrel tortént azonos bedllitdisok mellett. A
felhasznalt szkenner HP ScanJet 5300C volt, a szkenneléshez a HP Precision Scan programot hasznaltuk
(300dpi-s fekete-fehér fotd beallitassal). A mintakon talalhatd részecskék feketedését mindig a hattérrel
korrigalva hataroztam meg. (Néhany minta esetében Konica rontgenfilmmel is készitettem képeket.)

A részecskék méretének, mennyiségének, eloszlasanak vizsgalatdhoz MATLAB programot készitettem.
A program lehetdvé tette a részecskék szamlalasat, méret szerinti szétvalogatasat.

A kidolgozott film autoradiografias technika lehetové tette a normaliizemi sziirémintakon levd, nagyobb
aktivitasu teriiletek, forrd részecskék azonositasat, a mintdk aktivitis-eloszlasanak vizsgalatat. Az alabbi
tablazatok azon normaliizemi forrd részecskék (8.1. és 8.2. tablazatok) nagyobb aktivitasu sziirdteriiletek relativ
feketedését (és szorasat) adjak meg, melyeket a késdbbiekben radioanalitikai ill. mikroanalitikai mddszerekkel
vizsgaltunk meg.

8.2.1. A normaliizemi sziirok felvételeinek jellemzoi, részecskék relativ (netto) feketedés eredményeinek
vizsgalata

A 8.3. tablazatok a késobbiekben mikro- ill. radioanalitikai vizsgalatokkal elemzett részecskék relativ
(netto) feketedés értékeit valamint a relativ (nettd) feketedés/exponalasi id6 hanyadosokat tartalmazza. A relativ
feketedés/exponalasi id6 hanyadosok szdrasat alapvetéen a feketedések szorasa hatarozza meg, ezeket nem
tintettem fel killon a tdblazatban, a normaliizemi részecskék esetében a relativ feketedés/exponaldsi id6
hanyadosok szorasa 2-11% kozé esett.
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Forrd részecskék jele | Relativ feketedés Szoérasa Exponalasi ido Relativ
feketedés/exponalasi
id6 (1/h)

3/5A 158 5 6,58

3/5B (felvételen | 156 9 6,5

lathatd  jobb  szEls6

részecske)

3/6B 112 10 4,67

3/9A  (bal  széls6 | 102 11 4,25

részecske) 24 6ra

3/12A 154 5 6,42

3/14A 129 10 5,38

3/15A1 (als6  bal | 160 7 6,67

részecske)

3/15A2 (alsé6 jobb | 162 6 6,75

részecske)

3/15AF(felso 162 6 6,75

részecske)

3/17A (kozéps6 | 155 6 6,46

részecske)

8.3.a. tdblazat Normaliizemi primerkori részecskék relativ feketedései

Forrd részecskék jele | Relativ feketedés Szoérasa Exponalasi ido Relativ
feketedés/exponalasi
id6 (1/h)

HP4A (baloldali | 165 2 6,88

részecske)

HP4B (jobboldali | 174 8 24 6ra 7,25

részecske)

HP5 183 4 7,63

8.3.b. tabladzat Normaliizemi primerkori részecskék relativ feketedései

Forrd részecskék jele | Relativ feketedés Szorasa Exponalasi idd Relativ
feketedés/exponalasi
id6 (1/h)

3/1 121 2 24 6ra 5,04

3/3 114 3 4,75

3/4 124 7 6

3/5 105 6 4,38

8.3.c. tdblazat Normaliizemi primerkori részecskék relativ feketedései

Az alabbiakban néhany normaliizemi sziirdmintardl készitett autoradiografias felvétel lathatd. A felvételeken
lathato forrd részecskék relativ feketedéseit tartalmazta a korabbi tablazat. A részecskék alfa-spektrometrias
elemzéseinek eredményei a 8.4. fejezetekben lesznek részletezve. Néhany felvétel esetében a képek
,szirkeségét” (fedettségét) atallitottam (de ez csak a felvételek kiértékelése utan tortént), hogy azok nyomtatott

formaban is megfeleld mindségiliek legyenek.

A 2001. 07. 21-24-i mintavétel folyaman vett mintakrol készitett felvételek koziil néhany a 8.1-8.3.

abrakon lathato.
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8.1.a-b. abra 2001. 07. 21-24-i 3/5A (baloldali) és 3/5B (jobboldali) jelii szlirdk Fortepan filmmel készitett
felvételei, az exponalasi id6 24 6ra volt

3/15A 3/16A 3/17A

8.2.a-b-c. abra 2001. 07. 21-24-i 3/15A (baloldali), 3/16A (k6zépsd) és 3/17A (jobboldali) jelii sziir6k Fortepan
filmmel készitett felvételei, az exponalasi id6 24 ora volt

Osszehasonlitasképpen a 3/16A sziirérél a Konica rontgen- és ugyanerrdl a Fortepan filmmel készitett
felvétel lathato a 8.3. abrakon. Az exponalasi idok azonosak voltak.

83.a-b. dbra 2001. 07. 21-24-i 3/16A jelt sziir6k Konica rontgenfilmmel (baloldali) ill. Fortepan filmmel
(jobboldali) készitett felvételei, az exponalasi id6 24 ora volt

Két késobbi mintavételbdl szarmazo szlirdk felvételeit mutatja a 8.4.a-b abra.

8.4.a-b. abra 2001. 12. 25-26-1 HPS jelii szlrordl (baloldali) késziilt felvétel és 2002. 08. 18-1 3/4 jelii szlirérol
(jobboldali)késziilt felvétel Fortepan filmmel, 24 éras exponalasi idével
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Az autoradiografias felvételeket megtekintve, valamint a relativ feketedés értékeket meghatarozva
megallapithato, hogy a Fortepan 100-as fekete-fehér filmmel készitett képek alapjan a mintak aktivitas eloszlasa,
inhomogenitasa jol vizsgalhatd, ahogy azt a kalibracidés vizsgalatok is mutattak. A sziirokon talalhatd
mikroméretli részecskék térbeli eloszlasa, helye feltérképezhetd az autoradiografias képek alapjan, a részecskék
azonositasa utan a részecskék elkiilonitése is kivitelezhetd. A képek tobbségén a szlirok mintazata is
kirajzoldodik, ami megkonnyiti a részecskék helyének pontos beazonositasat.

(Néhany minta esetében kiprébaltuk a kordbban tesztelt Konica rontgenfilmet is, azonban az
eredmények ugyantgy, mint a kalibraciés mérések soran jobbnak (nagyobb érzékenység, jobb felbontas)
bizonyultak a Fortepan 100-as filmmel, ezért a Konica filmmel kapott eredményeket nem részletezem (lasd
példaként a 8.3.a-b abran).

A felvételek jol reprodukalhatdak voltak (bizonyitjak ezt a 7.3-as fejezetben bemutatott eredmények is),
nagy eldnyiik volt a roncsoldsmentes vizsgalat, gyorsasdg, valamint az egyszer kivitelezhet6ség mellett a
gazdasagos megvalositds is. A reprodukalhatdsag, a részecskék elkiilonitése szempontjabdl nemcsak a
felvételkészités, a feketedés értékek reprodukalhatésdga volt fontos, hanem a részecskék helyének
reprodukalhatésaga is nélkiilozhetetlen volt. Tobbszori, egymas utani felvételkészitéssel, valamint alfa-
mérésekkel gy6zodhettem meg arrdl, hogy részecskéket a lakkal sikeresen fixaljuk a szlirdmintdkhoz, igy a
felvételek alapjan azok jol azonosithatoak, elkiilonithetdek. A paksi primerkéri szlirdk esetében az 1 napos
exponalasi idovel jol értékelheto felvételeket kaptam.

Az autoradiografias felvételek alapjan a szlirdmintakbol néhany mm*-es nagysagu teriileteket tudtunk
elkiiloniteni. A részecskéket tartalmazé teriileteket kivagtuk a mintdkbdl, majd elektronmikroszképpal ill.
alfaspektrometridval vizsgaltuk meg Oket. A roncsoldsmentes elektronmikroszképos vizsgélatokat abban az
esetben kovette radiokémiai feldolgozas és Pu, Am/Cm valamint U mérés, ahol ezt a mintak teljes alfaaktivitasa
indokoltta tette. Az autoradiografia alapjan elkiilonithet6 teriiletek nagysaguk szempontjabol megfeleldek voltak
mind az elektronmikroszkdpos, mind a radioanalitikai vizsgalatokhoz. A szinkrotonnyaldbos moddszerekhez
ennél pontosabb részecske elkiilonités lenne kivanatos, tekintettel a szinkrotonnyalabos mérések lényegesen
magasabb fajlagos koltségeire.

Kiszamitva az egyes részecskékre a relativ feketedés és az expondlasi id6 hanyadosat a feketedés
értékek eltérd exponalasi idok alkalmazasa esetén is sszehasonlithatok.

A relativ feketedés/exponalasi id6 értékeket megtekintve a 8.3. tablazatokban lathato, hogy az egyes
részecskékre nagysagrendi eltérést nem mutatnak. A részecskékre meghatarozott relativ feketedés/exponalasi id6
hanyadosok 4,25-7,63 kozé estek. Az atlagos relativ feketedés/exponalasi id6 6,00 volt.

A részecskék (késObbiekben meghatdrozott) Ossz-alfaaktivitdsait Osszehasonlitva a relativ
feketedés/exponalasi id6 adatokkal megallapithatd, hogy a részecskéknél nem mutathat6 ki egyenes aranyossag a
részecskék alfaaktivitasa és a feketedés értékek kozott, szemben a 7.3.5. fejezetben bemutatottakkal. Ennek oka
az lehet, hogy a részecskék a kiilonb6z6 energiajt alfa-, béta és gammasugarzo izotdpokat keverve tartalmazzak,
eltéré mennyiségben, a részecskek fixalasahoz hasznalt lakk réteg vastagsaga is mintanként eltérd lehet, valamint
a részecskék 6nabszorpcioja is jelentds lehet. (A 7.3.5. fejezetbe eredményei azonban lehetévé tették, hogy a
minimalisan sziikséges exponalasi id6t megbecsiilhessem a felvételkészitésekhez.) A Fortepan film feketedését
foként az alfasugarzés, de kis mértékben a bétasugarzas is okozza (7.3 fejezet). A bétasugarzds esetén a
hatétavolsagaval magyarazhatd6. A mintdk vegyesen tartalmaznak korrdzios eredetdi foleg bétasugarzo
szemcséket és fiitbelem eredetli alfa-, béta és gammasugarzo szemcséket.

A kovetkez0 abran a relativ (nettd) feketedés/exponalasi id6 hanyadosat abrazoltuk az ossz-alfaaktivitas
fiiggvényében 2001. 07. 21-24. kozott vett forrd részecskék esetében példaként. (A részecskék relativ
feketedés/exponalasi id6 adatait a 8.3 tablazatok tartalmazzak) Az abra is mutatja, hogy a kevert sugarzast
tartalmazé részecskéknél az Ossz-alfaaktivitis és a feketedés kozott nincs linedris kapcsolat. Osszefiiggésben
lehet a kapott eredmény azzal is, hogy az aktivitas értéke nemcsak a feketedéssel lehet kapcsolatban a részecskék
esetében, hanem a felvételeken lathatod s6tét foltok méretével is. Ennek a kapcsolatnak a tovabbi részletesebb
vizsgalata nem volt célunk. A filmek feketedésének ,,pontatlansagat” okozhatja a film telitddése is, de mivel a
részecskék elkiilonitéséhez nem volt sziikség a feketedés pontos meghatarozasahoz, igy filmek ilyen

e
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forrd részecskék mérési eredményei alapjan

8.2.2. Részecskék mennyiségének, eloszlasanak, a részecskék okozta feketedések méretének vizsgalata

Megtekintve a kiilonb6zé mintavételek utan készitett felvételeket, lathatd, hogy a sziirdkon talalhato
részecskék eloszlasa, mérete, mennyisége igen eltéro.

A szemcsék méretének, mennyiségének pontosabb becsléséhez egy rovid MATLAB programot
készitettem. A kereskedelemben kaphaté képfeldolgozd programok altaldban alkalmasak a részecskék
azonositasara, azonban nem szamolhatok meg vele a részecskék, valamint méretiik sem becsiilhetd meg (Corel
Photopaint, Xnview). Léteznek 0Osszetettebb szoftverek, melyeket pl. mikroszkopos képek kiértékelésére
hasznalnak, melyek alkalmasak ezekre a feladatokra is, azonban ezek igen koltségesek, mivel sokszor egy
mérdberendezés részeként szerezhetdk be.

Az elkészitett MATLAB program a beolvasott autoradiografias képet atkonvertalja fekete/fehér képpé
ugy, hogy bizonyos feketedés-érték feletti €s bizonyos méret feletti részeket hagy csak meg a képbol. Ezzel az
algoritmussal lehet6vé valik a részecskék elkiilonitése, €s a bizonyos képpontnyi méret feletti szemcsék
Osszeszamlalasa és méret szerinti rendezése. A programmal fekete/fehérré konvertalt képek is elmenthetok,
ellendrizhetdk. A képek kiértékelése soran a 4 képpontnal nagyobb méretli szemcséket (a szemcsék: a fekete-
fehér képen az elkiilonithetd feketedés foltok) szamoltattam meg a programmal, a feketedés értéket pedig, ahol a
program elvagja a képet a sziir6k €s a rajtuk levod részecskék relativ feketedésének ismeretében allitottam be
képenként (35-100 koz¢é a 0-255-ig terjedd feketedési skalan). Tapasztalatom szerint a 4 képpontnal kisebb
méretli szemcsék altalaban mar csak a film feliilletének hibaibdl adédnak és nem kothetdk ténylegesen forrd
részecskékhez. Az altalam hasznalt 300dpi felbontast szkennerrel digitalizalt képek esetében egy képpont (pixel)
a felvételeken egy 0,085 mm atmér6ji ,,pontnak™ felel meg.

A 8.4. tablazatban, néhany normaliizemi szlir6re kapott eredmény lathat6. A szlirdk mindegyikén 11-nyi
viz volt atszlirve és 3-as blokki leallaskor ill. teljesitménycsokkentéskor vett mintdkat tartalmaztak. (A szlirék
autoradiografias képeit az eldzoekben bemutattam (8.1.-8.4.4brék) ill. a mellékletben megtalalhatdak. A szlirok
mindegyikérol kiilonitettem el részecskét, ezek relativ feketedés értékei is megtalalhatéak a korabbi 8.3
tablazatokban.)
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Teljes sziiré Mintavétel Exponalasi | Osszes részecske | Szemesék Adott méretii
kodja ideje ido (ora) szama (db) mérete (pixel) részecskék
(sziiré szama (db)
porusmérete)
3/5A (0,4um) 2001. 07. 21. Az 24 165 1
exponalasi 23 7
id6
mindegyik 11 4
szird 10 2
esetében
24h volt, ? !
8 2
6 2
5 3
4 8
3/5B (0,1um) 2001. 07. 21. 6 126 1
43 1
6 1
4 3
3/6A (0,4um) 2001. 07. 21. 7 9 2
8 1
6 1
5 1
4 2
3/6B (0,1pum) 2001. 07. 21. 13 31 1
29 1
13 1
12 1
9 1
7 1
5 5
4 2
3/15A (0,4pm) 2001. 07. 23. 5 31 1
11 1
6 1
5 1
4 1
3/16A (0,4um) 2001. 07. 23. 4 10 1
7 1
6 1
3/17A (0,4um) 2001. 07. 24. 3 61 1
25 1
18 1
HP4 (0,4um) 2001. 12. 25. A programmal a
homogén
szennyezodés
miatt, a
részecskék nem
ill. nem
megbizhatdan
kiilonithetdk el.
HP5 (0,4pm) 2001. 12. 26. 2 54 1
6 1
3/1 (0,4pm) 2002. 08. 18. A programmal a
3/3 (0,4pm) homogén
3/4 (0,4um) sz;nnyezédés
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3/5 (0,4pm) miatt, a
részecskék nem
ill. nem
megbizhatdan
kiilonithetok el.

8.4. tablazat Normaliizemi szlirdk ,,szemcsestatisztikaja”

A 8.4. tablazat alapjan lathatd, hogy a részecskék szama, szemcsék mérete a 2001-es leallasi mintak
esetében eltérd volt. A 2001-es mintavételek soran nagy méretii, jol elkiilonithetd részecskéket talaltunk, igen
nagy gyakorisaggal. Ebben a kampanyban a filitdelemek allapotanak értékelésekor a zonaban makrohibas
fiitdelem jelenlétét mutattak ki (1asd a késobbi 8.4.3 fejezetet). Erre utal a sziirdmintakon jelenlevd relative nagy
mennyiségll, sokféle méretli szemcse is. A részecskék okozta feketedések méretének (ill. a fekete-fehér képen
lathato szemcsék méretének) vizsgalatakor fontos megemliteni, hogy a feketedések mérete nem feltétlen csak a
részecskék méretével, hanem azok aktivitasaval is kapcsolatban van.

A késobbi normaliizemi mintdkon (a mellékletben talalhaté (M4. és MS. abrak), részecskéket nem
tartalmazo felvételeken) a szemcsék mérete az autoradiografias felvételek alapjan kisebb, mennyiségiik kevesebb
és nehezebben elkiilonithetok, a szlirdkon az aktivitds homogén eloszlasi. A nagy méretii szemcsék
mennyiségének csokkenését ill. az aktivitas homogén eloszlasat igazoljak a tablazat adatai is. A 2001. decemberi
HP5-6s mintan csak két részecske volt elkiilonithetd, mig a HP4 jelii sziirdn a programmal mar nem lehetett a
részecskéket megkiilonboztetni, mivel a teljes szlirdminta szinte egyenletesen sotétsziirke szinti, ami az aktivitas
homogeén eloszlasara utal. A szennyezettség a képfeldolgozas szempontjabol akkor tekintheté homogénnek, ha
nagyon alacsony levagasi kiiszob mellett sem lehet min. 4 képpont nagysagt részecskéket elkiiloniteni. A 2002-
es 3/1, 3/3, 3/4, 3/5-6s szlirémintakon is a kozel homogén szennyezddés miatt a programmal nem lehet
elkiiloniteni a részecskéket. (A HP4-es ill. 3/1, 3/3, 3/4, 3/5-0s szlirdk eredeti autoradiografias felvételei alapjan
még nehezen, de azonosithaté néhany forrd részecske vizualisan, dacara a sotét szlirének. Ezeket a részecskéket
el is kiilonitettiik a késébbi vizsgalatokhoz.) A 2001. decemberi és 2002-es szlirdmintakon talalhaté homogénebb
szennyez6dés szintén magyarazhaté a flitdelem vizsgalatok tovabbi eredményeivel. A 2001. juliusi leallast
kovetden, a tovabbi kampanyokban nem taldltak ujabb fiitdelem-meghibasodast, igy a késobbiekben detektalt
részecskék, akar korabban kikeriilt, esetenként mar részben feloldddott részecskék is lehetnek. A 2003-as
normaliizemi leallasi mintak esetében a sziirémintak autoradiografias képén nem voltak jol elkiilonitheto fekete
pontok, a szlirbk nem tartalmaztak forré részecskéket. (Ezt bemutatandd, 2003-as mintak autoradiografias
felvételei a mellékletben megtalalhatok az M7. abran.)

A tablazatban szerepld sziirdk esetén az exponaldsi idok azonosak voltak és ugy lettek megvalasztva,
hogy a képek jol értékelhetoek legyenek, igy a részecskeszamok/méretek dsszehasonlithatok.

Az 8.6. abrakon a 3/5A szlir6 autoradiografias felvétele és a MATLAB programmal kapott levagott
fekete-fehér, csak szemcséket mutatd képe lathato.

8.6.a-b. abra 3/5A szlir6 autoradiografias felvétele (baloldali) és a MATLAB programmal kapott levagott fekete-
fehér kép (jobboldali)

A 8.7.a-b-c abran a 3/4 jelii szlir6 autoradiografias és MATLAB-os fekete-fehér képei lathatok. A kozel
homogén (foltokban homogén) szennyezddés mellett a kép levagasaval csak nehezen lehet kiilonallé szemeséket
elkiiloniteni. A masodik €s a harmadik kép esetében mas feketedés értéket allitottam be levagasi kiiszobként. A
homogén szennyez6dés miatt a képnek csak a nagyon fekete részei tarthatdak meg ahhoz, hogy a részecskék
elkiilonithetoek legyenek (ahogy azt a harmadik abra mutatja). A harmadik kép alapjan a részecskék mar
megkiilonboztethetok (a legnagyobb lett elkiilonitve a mikro- és radioanalitikai vizsgalatokhoz), azonban a
nagyon alacsony levagasi feketedés kiiszob megvalasztasa miatt a szemcsék méretének becslése nem pontos.
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(Ezért nem tartalmazza a tablazat ennck a sziirdnek a részecskestatisztikajat, hasonldan a 3/1, 3/3, 3/5 és HP4
jelii sziir6khoz.)

8.7.a-b-c. abra 3/4 jelii szlir6 autoradiografias felvétele (baloldali) és a MATLAB programmal kapott levagott
fekete-fehér képek (kozépso €s jobboldali)

A felvételek vizualis vizsgalata ill. a MATLAB programmal torténé szemcse elkiilonités alapjan az is
megallapithatd, hogy a részecskék azonositasaban, elkiilonithetdségében nemcsak a hattérhez képest mérhetd
relativ feketedésnek van szerepe, hanem fontos a mintdk inhomogenitasa, a szlirémintadk és a részecskék
egymashoz viszonyitott feketedése is. A vizsgalatok azt mutattak, hogy azokban az esetekben, ahol a sziird
homogén szennyezettségébdl adodo feketedés és a részecske feketedése kozti kiilonbség abszolut értékben
meghaladta az 50-et, a programmal a részecskék jol elkiilonithetéek, a szemcsék mérete a felvételeken
megbecsiilhetd. Ha a részecskék feketedésének és a sziird homogén feketedésének kiilonbsége abszolut értékben
ennél kisebb (pl.: a 3/1, 3/3, 3/4, 3/5 és HP4 felvételeken 10-40 kozotti), akkor a részecskék csak nehezen
elkiilonithetok és az alacsony levagasi kiisz6b miatt nem lehetséges a méretiik pontos becslése. Az ilyen képeken
talalhatd részecskék kiértékelése egy, a mostaninal 1ényegesen bonyolultabb program (pl. adaptiv kiisz6bolést és
szelektiv régidkeresést felhasznald algoritmusok) segitségével lenne lehetséges (Jidhne, 1999), de egy ilyen
program elkészitése tilmutat a jelenlegi vizsgalataink célkitizésein.
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8.3. Normal iizemi mintak elektronmikroszkopos vizsgalata

A kidolgozott autoradiografids modszerrel az autoradiogrammok alapjan  részecskéket,
részecskehalmazokat kiilonitettem el, melyeket nemcsak roncsoldsos radioanalitikai modszerekkel lehetett
elemezni, hanem néhany normaliizemi primerkori sziirdminta esetében a KFKI-vel vald egyiittmiikodés nyoman
a mintak elektronmikroszkdpos elemzésére is sor kertilhetett. Az elektronmikroszkopos elemzéseket Pintérné Dr.
Csordds Toth Anna végezte el. A pasztdzd elektronmikroszkdpos vizsgalatokkal a részecskék mérete,
elhelyezkedése, szerkezete vizsgalhat6 roncsoldsmentesen, a mikrométeres mérettartomanyban, és a részecskék
elemi Gsszetétele is meghatarozhato. Az elektronmikroszkopos vizsgalatokkal alapvetd célunk az U kimutatasa
lett volna, tobbnyire azonban csak a korrdzids termékek detektalasa volt sikeres. (Az elektronmikroszkdpos
méréstechnika elméleti hattere a 2.5.1 fejezetben olvashato.)

8.3.1. Az alkalmazott elektronmikroszkoépos technika lényege

Az elektronmikroszkdpos vizsgalatok soran Millipore membranrol, autoradiografias felvételek alapjan
szlirdémembranokbol kivagott néhany mm-es nagysagu részeket kétoldalu szénragasztora helyezve készitettiik
elé az elektronmikroszkép mintatartdjahoz. A mintdk vizsgélata elott csak néhany esetben parologtattak szenet
vagy aranyat a mintak feliiletére.

A mintak felilletkdzeli nagyon vékony, max. 5-10 nm-es rétegébol kilépd kisenergidju masodlagos
kozelébdl szarmazo elektronok mennyisége és eloszlasa alapjan készitett SEI (secunder electron image)-
szekunder elektron) képeken a minta domborzatat tanulmanyoztuk. Esetiinkben a BEI (backscattered electron
image) tizemmod hasznalataval a nagy atlagrendszamu, U dus szemcsék megkeresése lett volna a f6 cél (Pintér-
Csordas, 2000), (Csordas Toth, 1991), (Vajda, 2001).

A mintak érdekesebb részein energiadiszperziv mikroanalizist (EDS-t) végeztek. Altalaban 100
masodperc nagysagrendii idOtartam alatt vették fel egy adott mintarészlet feliillet kozeli (max. néhany
mikrométer mélységii) rétegében 1évo elemeket. EDS spektrumok készithetok, amelyek a rontgen fotonok
energidjanak filiggvényében mutatjdk be a mintdban legalabb tized tomeg %-ban jelenlévd elemek
karakterisztikus rontgencsucsait.

A karakterisztikus rontgenfotonokon kiviil folytonos rontgen-sugarzas is megmutatkozik az EDS
spektrumokon, amely mint hattér matematikai eljarassal, szamitogéppel le lett vonva. Az igy nyert
rontgencsucsok teriiletét mérve, és egy adott elem rontgencsticsara vonatkoztatva a vizsgalando anyag
félkvantitativ 6sszetételét hataroztak meg (Pintér-Csordas, 2000), (Csordas Toth, 1991), (Vajda, 2001).

A normal, Gn. Be-ablakos félvezetd detektoros analizatorral a Na alatti elemek, igy az oxigén, a szén, a
boér, stb. nem mutathatok ki. Ez azt jelenti, hogy pl. oxidminta esetén csak a fémes Osszetevokre kapunk
informaciot. Néhany esetben lehetdség volt olyan vékony Be-ablakos mérdrendszerrel is megvizsgalni néhany
mintat, mellyel a kisrendszdmu elemek is mérhetdek voltak. Ezzel a rendszerrel az oxigént is ki lehetett mérni
(Pintér-Csordas, 2000), (Csordas Toth, 1991), (Vajda, 2001).

8.3.2. Az elektronmikroszkopos elemzésekhez hasznalt berendezések jellemzoi

A vizsgalatokat tobbnyire egy Philips SEM 505 tipust pasztazd elektronmikroszkdppal végezték el 20
kV gyorsitofesziiltség és néhany 10 nA mintadram alkalmazasaval. A mikroszkop felbontoképessége 7 nm. Az
energiadiszperziv analizator tipusa LINK AN 10/55S volt, amely a Na-tdl az U-ig terjed6 elemtartomanyban
alkalmas szilard anyagok kvalitativ, félkvantitativ és bizonyos feltételek teljesiilése esetén kvantitativ
elemdsszetétel vizsgalatara kb. 0,1 t% kimutathatosagi hatarral. (Ez azt jelenti, hogy a detektalhatosag feltétele
az adott vizsgalati teriileten - amely minimalisan kb. 1 pm? - hogy az adott elem koncentraciéja legalédbb 0,1 t%
legyen.)

Néhany minta esetében lehetdség volt egy JEOL Superprobe 733 tipusu mikroanalizatorhoz csatlakozo
Oxford gyartmanyu, Gn. vékony Be-ablakos EDX (energiadiszperziv) rendszerrel is vizsgalatokat végezni. Az
Oxford gyartmanyu vékonyablakos EDX rendszer kvantitativ elemanalizis vizsgalatok végzésére is alkalmas.
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8.3.3. Az elektronmikroszkopos vizsgalatok eredményei normal iizemi részecskék esetében

Az alabbiakban normél iizemi mintak elektronmikroszképos méréseinek eredményeit foglaljuk ossze.”
A vizsgalatok soran 3-as blokki, primerkori, leallasi mintak elemzésére keriilt sor. A normaliizemi mintak
vizsgalataval elsddleges célunk az U jelenlétének kimutatasa lett volna, azonban a mintdk tulnyomorészt
nagyobb mennyiségben korrdzids termékeket tartalmaztak. Néhany minta esetében olyan hasadasi termékek
jelenélete volt kimutathato, mely egyértelmiien a fiitdelemek sériilése kovetkeztében kertilhetett ki a
primervizbe.

Elsoként a 2001-es leallasbol szarmazo primerkori mintak (3/5A, 3/5B, 3/6B, 3/9A,3/12A, 3/14A,
3/17A) elektronmikroszkopos vizsgalatara keriilt sor. A mintak legnagyobb mennyiségben korr6zids termékeket
tartalmaztak. A szemcsék f6 alkot6i Fe-Ni-Cr ill. Fe-Cr-Ni-Si (néhol Mn vagy Mo) volt. A Fe-ban gazdagabb
elsé tipust szemcsébdl tobb volt, mint a masodik fajtabol. Néhany szemcse esetében azonban a Cr volt a
részecske fo alkotdja. Néhany mintdban (3/14A) kisméretli Zr dus, néhanyban pedig nagyobb méretli Zr dus
szemcse volt. Kevés U jelenléte a Zr dis szemcsék esetében mertilt fel. Az U mennyisége 0,2-0,45 t% kozotti
lehet. Kis mennyiségli U jelenlétét a 3/5A, 3/5B ill. 3/6A mintaban lehetett kimutatni, azonban kis mennyisége
miatt csak igen nagy bizonytalansaggal.

Hasonléan fiitéelem-meghibasodasra utaléak voltak a La-Ce-Nd ill. a Ba-Ce tartalmi szemcsék.
Néhany egyedi, kiilonleges Osszetételli szemcsében Pb-ot, esetenként Ag-ot ill. Sn-t lehetett a részecskékben
kimutatni. Voltak szemcsék, melyekben Cu-t talaltunk.

Az autoradiografia alapjan elkiilonitett szemcsék bontottsagat, méretét is vizsgalhattuk a SEM
felvételek alapjan. Mig az autoradiografia alapjan néhany négyzetmilliméteres tartomany kiilonithetd el a
mintabdl, melyen nagy valdszinliséggel egy aktivabb részecske talalhato, addig az elektronmikroszkopos
felvételek alapjan az ezeket a részecskéket alkotd néhany mikrométer nagysagu szemcsék Osszetétele, mérete
morfologiaja tanulmanyozhatd. Az autoradiografias felvételek alapjan elkiilonitett forro részecskék szemcséi
foként 1-2um-esek voltak, néhany esetben azonban nagyobb 5-10-20pum-esekkel is talalkozhattunk.

Erdekes volt, hogy a szemcsékben az U kimutatasa nagyon bizonytalan volt, mig Ce-ot és La-t
egyértelmiien lehetett mérni. Ennek okai egyrészt az eltérd gerjesztési kortilmények (az U L-vonalai, mig a
Ce/La K-vonalai gerjeszthetok és ezért az U-ra magasabb a kimutatasi hatdr), madsrészt az elemek eltérd
oldddésa lehet. A késobbi lizemzavari mintak gamma-spektrometrids vizsgalatai ramutattak arra, hogy a Ce nagy
része szemcsékhez kotott formakban fordul eld leginkabb (9.4.2 fejezet).

A 2002. augusztusi leallasi 3-as blokki, primerkori sziirddarab mintak (3/1, 3/3, 3/4, 3/5) vizsgalata
soran tilnyomorészt korrozids termékeket lehetett kimutatni hasonléan a 2001-es mintdkhoz. A részecskék
mérete az 1-3um-es, valamint a 6-8um tartomanyba esett altaldban, gombszertiek, szogletesek ill. szabélytalan
alaktak voltak. Néhany nagyobb szemcsehalmaz mérete 20-30um lehetett. A szemcsék legnagyobb része Fe-at
ill Cr-ot tartalmazott nagyobb mennyiségben. Szennyezdként Mn, Cl, Si, Ca volt jelen. (Ezekbdl a Cl
valdsziniileg a mintdk el6készitése soran keriilhetett a szemcsékre, szennyezdként.) Elofordult, hasonléan a
korabbi mérésekhez Ce- és Pb-dus szemcse is.

Az elemzések soran a 3/4-es mintaban lehetett kimutatni egy nagyobb méreti U-dus szemcsét. A
szemcse hosszikas alaki, kb. 3-4pum hosszi és 1um széles volt. Az U-on kiviil csak nagyon kevés Cs-ot lehetett
detektalni a mintaban. A mintdban a késobbi alfa-spektrometrias méréssel is kimutattuk az U-t (8.4.3 fejezet
8.8.c tablazata tartalmazza a részecske alfaaktivitasait.).

Osszefoglalva, az elektronmikroszképos vizsgalatok megmutattak, hogy az autoradiografias felvételek
alapjan elkiilonitett néhany mm’-es sziirddarabokon néhany pum-es nagysagu részecskék talalhatoak, melyek
esetenként néhany 10 pm-es aggregatumokba rendezédnek. A  vizsgalt primerkori részecskék,
részecskehalmazok relative nagy mennyiségben tartalmaztak korrozids termékeket is az alfa-spektrometriaval
kimutathat6 alfasugérzo transzuran izotopok mellett.

8.3.4. Korrozios nuklidok eredete a normaliizemi mintak esetében

Az elektronmikroszkdpos mérések soran néhany minta esetében az oxigéntartalmat is meghataroztak a
korrozids termékek mérése mellett, igy az oxigéntartalom ismeretében Iehetdéségem nyilt arra, hogy
vizsgalhassam a primerkorben keringd forro részecskéket alkotd szemcsék, szemcsehalmazok eredetét. A néhany
mikrométer nagysagu szemcsékben mérhetd korrozios termékek aranyat dsszevetve az elméletileg lehetséges

" Az elektronmikroszkopos vizsgalatokat és a spektrumok kiértékelését Pintérné Dr. Csordas T6th Anna (KFKI
AEK]) végezte.
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fémoxidok és oOtvozetek Osszetételével - melyek jelen vannak szerkezeti anyagként a primerkorben -
kovetkeztettem a korr6zios szemcsék eredetére.

Az atomerémiivek primerkorébe a szerkezeti anyagok korrozidja révén keriilhetnek korrézids termékek.
A primerkori szerkezeti anyagok koziil legnagyobb feliiletiik révén a gozfejlesztd csovek (kb. 60%) és a
fitéelem burkolatok (kb. 40%) szerkezeti anyagai hatdrozzdk meg a korr6zids termékek Osszetételét. A
primerkori csovek osszes feliilete elhanyagolhatd az el6bbi két szerkezeti elem mellett. A fiitdelemek burkolata a
konnytiviz hiitést reaktorokban cirkénium 6tvozet, Zircaloy a nyugati tipusoknal és Zr-Nb a szovjet tervezésii és
¢épitésii reaktoroknal. A cirkonium oxidok a feliilethez jol tapadd védobevonatot képeznek. Rozsdamentes
acélok (SS) a {6 szerkezeti anyagok minden reaktor tipusban, a tartily bélésanyaganak alkotoi, gbzfejlesztd
csovek alapanyaga (VVER reaktorokban), tovabba a fiitéelem burkolatok is tartalmaznak rozsdamentes acélt (pl.
a fej és a lab rész VVER-ben). A korrézidés szemcsék eredetének vizsgalata a primerkorben elméletileg
el6forduld fém-oxidok ill. 6tvozetek Osszetételének ismeretében valosulhat meg. A 8.1. tdblazat a primerkdrben
elméletileg el6fordulhato korrdzids szemesék lehetséges elméleti 6sszetételét mutatja. (Vajda (2), 2004)

Korrézids szemesek tomeg %-os dsszetétele
elméleti megfontoldsok és irodalmi adatok alapjan

Fe Cr Ni (0)
elemi Fe 100
acél: X18H10T 70 18 10
FeO 78 22
magnetit: Fe;04 72 28
hematit: Fe,O; 70 30
Cr-spinel: CrFe;O4 49 23 28
Ni-ferrit: NiFe;O4 48 25 27
kiilso oxid réteg:
F€2’4Ni0,604 57 15 27
belsé oxid réteg:
Cr2F60,75Ni0,2504 19 46 7 28
CrFe; sNigsOy 37 23 13 28

8.5. tablazat A primerkorben elméletileg eléfordulhatd korrdzios szemcsék lehetséges elméleti dsszetétele (Vajda
(2),2004)

Az alabbi két tablazat a 2002 augusztusi, leallasi, 3-as blokki, primerkori 3/1 és 3/3-as jelli
szlirdarabon talalt forrd részecskét alkotd mikrométeres méretli szemesék kvantitativ elektronmikroszkopos
eredményeit foglalja 6ssze. (A 3/1 és 3/3-as jelii forrd részecske adatait a 8.1. fejezet 8.1.c. tablazata tartalmazza.
A tablazat utolsé oszlopa szemcsék eredetérdl ad felvilagositast, melyet a lehetséges elméleti Osszetételek
figyelembe vételével adtam meg.
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3/1 minta néhany szemcséjének kvantitativ EDX eredményei
Elem (t % Lehetséges f6 dsszetevo

Szemcse szama |O | Cr | Fe|Ni

1 20 (0,49 71 |8,3 | Fe/Ni/Cr oxid

2 11 {0 80 [ 8,4 | Fe/Ni oxid

3 10 10 72| 6,4 | Fe/Ni oxid

4 11 {0 81 (7,8 |Fe/Ni oxid

5 10 [1,6 |76]12 [ Fe/Ni/Cr oxid

6 18 | 1,8 |71]9,8|Fe/Ni/Cr oxid

7 17 [2,0 |63 |14 | Fe/Ni/Cr oxid

8 8 |0 84| 8,3 | Fe/Ni oxid

9 14 |10 77 | 8,1 | Fe/Ni oxid

10 2410 |91]6,6|Fe/Nioxid

11 8,10 83 19,2 | Fe/Ni oxid

12 18 [ 1,3 |74|7,1|Fe/Ni/Cr oxid

13 16 [1,6 |75|7,3 | Fe/Ni/Cr oxid

14 15 10,26 | 74|11 | Fe/Ni/Cr oxid

15 11 10,4 |80]7,5|Fe/Ni/Cr oxid

8.6 tablazat A 3/1 jelii forro részecskét alkotdo mikrométeres méretii szemeséinek kvantitativ EDX eredményei
¢s a szemcsék lehetséges fo Gsszetevoi

3/3 minta néhany szemcséjének kvantitativ EDX eredményei
Elem (t %) Lehetséges f6 osszetevé

Szemcse szdma O |Cr Fe

1 11 |12 71 | Fe/Cr oxid

2 20 |6,6 |68 |Fe/Croxid

3 23 |43 |68 |Fe/Croxid

4 23 |51 68 | Fe/Cr oxid

5 34 |11 49 | Fe/Cr oxid

6 28 [11 57 |Fe/Cr oxid

7 31 |6,1 59 | Fe/Cr oxid

8 17 10 60 | hematit/magnetit

9 43 129 42 | Fe/Cr oxid

10 34 (4,8 |53 |Fe/Croxid

11 24 |0 70 | hematit/magnetit

12 40 2,9 |51 |Fe/Croxid

13 27 169 4.9 | Fe/Cr oxid

14 24 |0 84 | Elemi Fe/FeO

15 25 10,81 |62 |Fe/Croxid

8.7 tablazat A 3/3 jelii forrd részecskét alkotd mikrométeres méretli szemcséinek kvantitativ EDX eredményei és
a szemcsék lehetséges f6 sszetevoi

A két forrd részecske szemcséinek elemzésébdl lathato, hogy tiszta vas-oxidok csak ritkan fordultak el
a szemcsékben, foként vegyes oxidokat tartalmaztak a szemcsék. A Cr ill. Ni tartalmi szemcsékben azonban az
Osszetevok aranya nem felelt meg az elméleti Cr-spinel, Ni-ferrit vagy egyéb Cr-Fe-Ni-oxid dsszetételnek. (8.5.
tablazat). A tablazatok alapjan az is megallapithatd, hogy mig a 3/1-es forrd részecskét tartalmazod szemcsék
elképzelhetd {6 Osszetevoi Fe/Ni ill. Fe/Ni/Cr oxidok, addig a 3/3-as forro részecskéket alkotd szemcsék
Osszetétele sokkal valtozatosabb. A 3/1-as forrd részecskét alkotd szemcsékben sokszor fordult el Ni a Fe
mellett f6 komponensnek, ezzel szemben a 3/3-as részecskét alkotd szemcsékben a Fe mellett a Cr volt az egyik
6 0sszetevo.

A részecskék tehat valamilyen oxidrétegbdl szarmaznak, melyek tobbnyire a gozfejlesztok ill. a
futéelemek feliiletén rakddhatnak le. A részecskék eredetének pontosabb meghatarozasa az
elektronmikroszkopos mérések gamma-, béta- és ICP-MS-mérésekkel valo kiegészitésével valosulhatna meg. A
hosszu élettartamti korr6zids termékek specifikus aktivitdsanak meghatarozasaval lehetne kovetkeztetni a
részecskék zdnaban vald tartdézkodasi idejére ill. a részecskék pontosabb szdrmazasi helyére, azonban ezek a
vizsgalatok nem képezték doktori munkam targyat (Kerkéapoly, 2005).

56



8.4. Normal iizemi mintak radioanalitikai vizsgalata, alfa-spektrometriaja

A hibas ill. karosodott fiitdelemek detektalasa, vizsgalata szempontjabdl igen fontos szerepet t6lt be a
gamma-sugarzd Cs ¢és I izotopok mérése mellett az alfasugarzo transzuran izotopok aktivitdsanak meghatarozasa
is a vizmintdkban ill a sziirékben (4.5 fejezet). A hosszu felezési idejlii transzuran izotopok, pl. plutonium,
kiirium nuklidok elemzése kiilondsen fontos az atomeromuvi mintakbol elkiilonitett forrd részecskékben, mert
csekély oldhatosaguk miatt tobbnyire a részecskékben koncentralédnak és mennyiségiik kapcsolatban van a
futoéelemek kiégettségével. Ezek az izotopok alfa-spektrometriaval igen nagy érzékenységgel (néhany mBq
mintanként) detektalhatok. (P1. 1 mBq **’Pu megfelel 4*107" g-nak.)

8.4.1. Radiokémiai elvalasztasi eljaras

A normal lizemi, valamint tizemzavari eredetii forrd részecskék alfa-spektrometrias vizsgalata soran az
alfasugarzé Pu, Am/Cm ill. néhany esetben az U izotdpok aktivitasat hataroztam meg. Az izotdpok aktivitasanak
alfa-spektrometrias mérését sziikségszertiien radiokémiai elvalasztasi eljaras elozte meg.

A normaliizemi, primerkori vizmintakat altalaban a paksi atomerémi 3-as blokkjanak hiitokézegébdl
vették reaktorleallaskor ill. teljesitménycsokkentéskor. A vizbdl a részecskefrakeiot sziliréssel tavolitottuk el (kb.
11-nyi vizet szlrtiink le), 0,1 ill. 0,4 um-es porusméretii Milliopore membrant hasznalva. Néhany minta esetében
kozvetleniil a vizmintdk elemzésére is sor keriilt, ekkor a primervizbdl ill. az tizemzavar kovetkeztében
szennyez6dott vizmintakbol kb. 1 I-nyi térfogatot dolgoztunk fel.

A radiokémiai elvalasztasok soran haromféle eljarast hasznaltam a transzuran izotopok elvalasztasara.

1.) Az elsé néhany normaliizemi minta elemzésénél a Pu ill. Am/Cm frakciot valasztottam csak el és az
uranizotopok aktivitdsat nem mértilk meg (2001 augusztusi, leallasi mintdk). Ezekben az esetekben a
mintakhoz nyomjelzoket (***Pu, **Am) adtunk, majd mikrohullami berendezésben tartam fel
salétromsavval és folysavval. A Pu-ot oxidalva szelektiven valasztottam el az Am/Cm frakciétol, majd
NdF;-0s mikro-egyiittlevalasztdsos technikaval készitettem el a Pu ill. Am/Cm forrdsokat. (A Pu
oxidacids allapotat az eljaras soran KMnO,-tal alakitottuk +VI-es allapotiva és a +Ill-as oxidacids
allapoti Am/Cm-ot levalasztottam a NdF;-os egyiittlevalasztassal, majd a Pu-ot redukalva hidroxil-
aminnal és Fe(Il) ionokkal redukalva a Pu-ot is NdF;-os egyiittlevalasztassal valasztottam le.) A
kitermelést a felvett alfaspektrumok alapjan hataroztam meg. Az elvalasztas alapja az, hogy csak a +II1I-
as, +IV-es oxidacids allapota aktinidak koétédnek meg a NdF; csapadékon. A Pu szelektiven oxidalhato
+V-0s, +VI-os allapotig KMnO,-tal, mikozben az Am és a Cm oxidacids allapota valtozatlan (+I1I-as)
marad. A modszer alkalmazasakor kozvetve kapunk informaciot az uran koncentraciojardl is. (Az U-
nak a Pu frakcidban kell megjelennie, azonban kémiai kitermelése ezen modszer esetén nem ismert.)

2.) A tovabbi, forr6 részecskét tartalmazé szlirdminta-darabok esetében a Pu, Am/Cm és U elvalasztasat
extrakcidos kromatografiaval kiviteleztem. A mintdkat ekkor is mikrohulldmtii berendezésben
(salétromsavval) tartam fel (leroviditve ezzel a feltaras idejét), s nyomjelzét (***Pu, *?Am és **°U)
adtam hozzajuk. A Pu, Am/Cm és U izotopokat dipentil-pentil-foszfonattal (UTEVA), kromatografias
extrakcioval valasztottam el.(Az UTEVA-val a Pu(NO), ill. Th(NO); semleges komplexek kothetdek
meg, mig a +I1II oxidaciés allapoti Am/Cm nem ko6tddik meg az oszlopon. Az oszloprol a Th frakcid
sosavval elualhatd, mivel a Th-nak nincs er6sen k6tédd kloridos komplexe. A Pu jodiddal +1V-es
oxidacids allapotibdl +III-as oxidacios allapotiva redukalva szedhetd le az oszloprol.) Az alfa-
spektrometrias méréshez a kelld vékonysagu forrasokat NdF;-os mikroegyiittlecsapassal készitettem el,
mint az elobbi esetben. (A 8.8 dbra ennek az altalunk leggyakrabban alkalmazott radiokémiai eljarasnak
a folyamatabrajat mutatja.)

3.) A sziirletmintak esetében a primervizbdl szintén UTEV A-as kromatografias extrakcidval valasztottam
el a Pu, Am/Cm ill. az U izotdpokat, eldzetes vas-hidroxidos el6koncentralas utan. 900ml vizmintat
szlrtiink keresztiil 0,4um-es Millipore membranon, majd a sziirletekhez hozzaadtuk a nyomjelzéket és
Fe(I)-t redukaldszerként. Fe(OH), csapadékot valasztottunk le ¢és a csapadékot lesziirtiik. A Fe(OH),
csapadék feliiletén megkdti az 6sszes aktinidat. A csapadékot feloldva, majd beparolva, a mintakat
végiill 8M HNOs-as kozegbe vettiik fel és hasonléan a részecskék elvalasztasdhoz a folyamatabra (8.8
abra) szerinti modon felvittiikk az oszlopra.
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Forrd részecske
(szlirédarabon)

v

Nyomielzok: *?Pu, **Am. 22U, (**Th)

v

Feltaras: cc. HNOs/(HF)
Oldas: SMHNOj3-ban

v

Extrakcids kromatografia UTEV A-val
[ [

Am/Cm frakcid Pu frakcid (Th frakcid) U frakcio
Effluens beparlasa oM Elualas: Elualés:
¢ HC1/0,1MNHI, 4M HCI 0,IM HCl
NdF;-os egyiitt- ¢ ¢
lecsapds Beparlas NdF;-os egyiitt-
¢ ¢ lecsapas
Am/Cm forras NdF;-os egyiitt- ¢
lecsapés U forrds
Pu forras

8.8. abra A 2.) elvalasztasi eljaras folyamatabraja

Az 1.) elvalasztasi modszer az U frakciordl csak kozvetve ad informacidt, mivel nem valasztunk el vele kiilon U
frakciét és nem adunk a mintdhoz U nyomjelzot. Ezt a mddszert néhany normaliizemi minta esetében
alkalmaztam, amikor az U kimutathatdsagara csekély esélyiink volt. Leggyakrabban a 2.) eljarast alkalmaztuk,
mely az U mennyiségének pontos meghatarozasara is alkalmas. A mddszer egy vas-hidroxidos
elékoncentralassal kibévitve a nagytérfogati vizmintak elemzésére is alkalmazhato volt.

8.4.2. Az alfaspektrumok felvétele, kiértékelése

A spektrumok felvételéhez Canberra ill. Ortec gyartmanyu félvezet6 (PIPS) detektorokat hasznaltunk.
A spektrométerekhez MCA analizatorkartya és Ortec szoftver tartozik. A detektorok hatasfoka az NdF;
forrasokkal, az altalunk hasznalt geometriara a négy detektorra 17,6%, 26,5%, 29% ill. 30% volt. A csticsok
kijelolése kézzel tortént, az aktivitdsokat relativ mddszerrel a nyomjelzd izotopokra vonatkoztatva hataroztuk
meg, az aktivitaseredményeket a kémiai veszteségekkel korrigalva adtuk meg. A spektrumok kiértékeléséhez
tobbnyire Excel-ben irt programot hasznaltunk fel. Az aktivitaskoncentracio szdérasat a hibaterjedés alapjan
hataroztuk meg lo kofidencia-szintre vonatkoztatva. A hibaszamitdskor a belitésszamok szorasat, nyomjelz6
oldatok aktivitasanak szorasat, a tomeg ill. a térfogatmérés hibajat vettikk figyelembe. A spektrumok
kiértékelésének részletei az alabbi munkakban talalhatok meg (Kerkapoly, 2001), (BME NTI, 2003). A
normaliizemi (ill. {izemzavari) mintakban elemzett alfasugarzé izotopok jellemzoit a melléklet M1. tablazata
tartalmazza.
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8.4.3. Az alfa-spektrometria mérési eredményei

Az autoradiografias felvételek alapjan elkiilonitett részecskéket altalaban még a radiokémiai elvalasztasi
eljaras elott lemértem az alfa-spektrometrias mérérendszeren, s felvett alfa-spektrumok, a mért dsszaktivitasok
alapjan valasztottam ki, hogy mely részecskéket érdemes feltarni. (Az elkiilonitett, majd feltart részecskék
adatait a 8.1 fejezet 8. tablazatai tartalmazzak.) (A teljes szlir6mintdk gamma-spektrometrids vizsgalatat
tobbnyire még Pakson a mintavételt kovetden azonnal elvégezték, hogy a rovid felezési idejii nuklidok
aktivitasat is megmérhessék. A gamma-spektrometrids eredményekbdl is kovetkeztetni lehetett arra, hogy van-e
a zonaban nagy valoszinliséggel hibas fiitdelem, mivel a sziirokén mérheté hasadasi termékek (pl.: ruténium,
cérium izotdpok) is a meghibasodas indikatorai.))

A kovetkezOkben az autoradiografiaval elkiilonitett (néhany esetben elektronmikroszkoppal is vizsgalt)
részecskék alfa-spektrometrids mérési eredményeit ismertetem, melyek normal {izembdl szarmaznak. Az
alfaaktivitisokat és a szorasokat a 8.8 tablazatok tartalmazzak.

A 2001-es 3-as blokki leallasi mintakbol elkiilonitett forrd részecskék (8.1. és 8.2. tablazatok) alfa
adatai flitdelem-meghibasodasra utalnak. A forrd részecskékben mérhetd Pu izotopok alapjan arra
kovetkeztetiink, hogy a zénaban makrohibas fiitéelem volt jelen, s a Pu tartalmu részecskék a makrohiban
keresztiil kertilhettek ki a hiitokozegbe. A részecskékben mérheté Pu mennyisége 6sszhangban van a flitéelemek
allapotanak ellendrzésekor kapott eredményekkel. Mind a BME NTI jodaktivitas méréseken alapuld szakértoi
rendszere, mind a KFKI AEKI altal kidolgozott jod-spiking modellszamitasok alapjan és a Cs aktivitdsarany
alapjan (4.5. fejezet) a 3-as blokk 16. kampéanyaban (2001 jaliusi leallas) 1 darab makrohibas fiitéelem volt jelen
a zonaban.

A 2002. augusztusi kampany fiitéelem allapotanak elemzései még mindig egy makrohibas fiitdelem
jelenlétére utaltak, a zondban nem alakult ki uj flitdelemhiba. A 2001-es, decemberi leterheléskor
(teljesitménycsokkentéskor) vett mintakban és a 2002. augusztusi leallasi mintakbdl elkiilonitett részecskékben
mérhetd Pu izotopok (8.8. tablazatok) is makrohiba jelenlétére utaltak. (Az urdn mérések a legtobb esetben a
detektalasi hatar kozelébe estek, mert az uran mérése alfa-spektrometridval igen nehézkes.)
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Izotépok HP5 HP4A HP4B
28py aktivitasa 9.44E-02 2,72E-02 1,07E-02
(Bq)

Szorasa (Bq) 5,18E-03 2,32E-03  1,04E-03
28920py aktivitdsa 2,28E-01 2,78E-02 1,04E-02
(Bg)

Sz6rasa (Bq) 1,22E-03 3,36E-03 9,8E-04
21 Am aktivitisa ~ 4,63E-02 1,65E-02 6,90E-03
(Bg)

Szorasa (Bq) 1,87E-03 2,26E-03 1,96E-03
2Cm aktivitaisa  4,00E-03  3,1E-03  1,32E-03
(Bq)

rérasa (Bq) 1,63E-03 1,15E-04 1,71E-04
22Cm 6,66E-02 3,91E-02 2,07E-02
aktivitasa

(Bg)

Szo6rasa (Bq) 3,05E-03 2.42E-03 1,886E-03
281 aktivitasa 5,30E-04 4,50E-04 3,30E-04
(Bg)

Szérasa (Bq) 231E-04 1,02E-04 1,21E-04
24 aktivitasa 1,47E-03 8,31E-04 8,53E-04
(B9

Szoérasa (Bq) 1,7E-04  2,5E-05  1,7E-05

Izotépok 3/4 3/5
28py aktivitasa 1,31E-03  3,91E-03
(Bg)
Szo6rasa (Bq) 3,80E-04  2,60E-04
2392490py aktivitasa  6,00E-04  4,82E-03
(Bg)
Szérasa (Bq) 1,89E-04  2,51E-04
2! Am aktivitasa 9,20E-04  2,03E-03
(Bg)
Sz6rasa (Bq) 1,39E-04  5,12E-04
Cm aktivitisa 9,82E-03  4,48E-03
(Bg)

rOrasa (Bq) 9,20E-04  4,70E-04
#2Cm aktivitasa 9,91E-03  1,43E-03
(Bg)
Szo6rasa (Bq) 7,62E-04  4,67E-04
281 aktivitasa 3,E-04 L&
(Bq) 2,11E-04
Szoérasa (Bq) 2,000E-04 -
34U aktivitisa (Bq) 2,19E-03 L=

2,10E-04

Szoérasa (Bq) 3,01E-04 -

8.8.b. tablazat (baloldali) 3-as blokki 17. kampany, 2001. 12. 25-26. kozott
(teljesitménycsokkentéskor) vett normaliizemi mintakbol elkiilonitett forré részecskék mért alfaaktivitdsai”
8.8.c. tablazat (jobboldali) 3-as blokki 17.kampany, 2002. 08. 18.. kozott

(leallaskor) vett norméliizemi mintakbol elkiilonitett forr részecskék mért alfaaktivitasai”

Izotépok PVI PVII PVIIL PVIV
28py aktivitasa 6,30E-03 226E-02 2,72E-02 7,43E-02
(Bq/l)

Szorasa (Bq/l) 541E-04 3,51E-03 2,33E-03 6,21E-03
239240py aktivitasa 4,11E-03 2,45E-02 2,78E-02 8,62E-02
(Ba/)

Szérasa (Bg/l) 2,31E-04 2,11E-03 5,61E-03 3,74E-03
21 Am aktivitisa ~ 8,49E-03 2,47E-02 8,42E-03 8,24E-03
(Bq/l)

Szorasa (Bg/l) 5,62E-04 233E-03 436E-04 3,66E-04
2Cm aktivitasa  1,00-03  4,90E-03 2,70E-03 2,50E-03
(Ba/D)

rorasa (Bg/l) 232E-04 2,66E-04 3,51E-04 821E-04
2Cm aktivitasa ~ 2,85E-02 3,27E-02 7,32E-02 6,34E-02
(Bq/l)

Szorasa (Bg/l) 3,28B-03 5,81E-03 1,32E-03 3,25E-03
281 aktivitasa 1,82E-04 2,68E-04 8,11E-04 1,20E-04
(Bq/l)

Szorasa (Bq/l) 8,45E-05 6,32E-05 2,66E-04 3,66E-05
23U aktivitasa 7,19E-04 7,00E-04 3,72E-03 2,59E-03
(Bg/)

Sz6rasa (Bg/l) 231E-04 120E-04 5,67E-04 6,54E-04

8.9. tdblazat 3-as blokkil7. kampany, 2001. 12. 25-26. kozott (teljesitménycsokkentéskor) vett normal tizemi
primerviz mintak mért alfaaktivitdsai

" A tablazatokban szereplé forr6 részecskék ill. primerviz mintak jellemzit a 8.1 fejezet 8.1 és 8.2 tablazatai
foglaljk dssze. A mintakban levé *°U mennyiségét nem tiintettem fel, mivel az dsszes minta esetében a
detektalasi érték ala esett. Az Ly (detektalasi hatar) értékek a *°U-ra 0,0002-0,003 Bq kozott voltak.
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Néhany esetben sor keriilt primerviz mintak elemzésére is. A 2001-es leterheléskor vett vizmintakban is
mérhetdk a transzuran izotépok, ami szintén a hibas fiitGelem jelenlétére utal. A vizmintak vizsgalatanal
elsédleges célunk az uran oldddasanak, szemcsékbol vald kioldodasanak vizsgalata volt. Az U izotdpok
aktivitasa az oldatok esetében is detektalasi hatar kozeli volt. A vizmintak aktivitasa altalaban joval alacsonyabb
volt az elemzett teljes szliromintak aktivitdsanak, ami arra utal, hogy a transzuran elemek a részecskékhez kotott
formaban vannak jelen a hiitokdzegben. (A tdblazatok adataibdl is latszik, hogy a liternyi vizmintak aktivitasai
tobbnyire az egyedi forrd részecskék aktivitdsanak nagysagrendjébe esik. ) A 8.9. tablazatban szerepld PVIII
vizminta esetében az oldatban talalhat6 aktinidak 6ssz-alfaaktivitasa 0,143 Bq, mig az oldathoz tartozé sziirén
levo Ossz-alfaaktivitas 1,97 Bq volt. A teljes alfaaktivitasnak tehat csak kb. 7%-a volt jelen oldott formaban. A
8.10. tablazat sszehasonlitasképp az aktinidak megoszlasat mutatja a kiilonb6zé méretli részecskefrakcidk (0,1
¢€s 0,45 pm porusméreti sziirdkon sziirt frakciok) és az oldat kozott BME NTI-nél végzett korabbi mérés alapjan,
valamint a PVIII vizminta esetében.

A BME NTI korabbi mérései alapjan is az aktiniddknak nagy része a hasonlo eredetii
(leallaskor/teljesitménycsokkentéskor vett) primervizmintdk esetében részecskeformaban talalhaté meg (ezért a
fiitdelemek allapotanak értékeléséhez a szlirdk vizsgdlata elsddleges), altaldban csak kevesebb, mint 20%-a
talalhaté meg az oldatban.

Részecskeméret Aktinida hanyad

BME- NTI (Vajda, 1994) | PVIII minta
~ 0,45 ym-nél nagyobb 77% 93%
0,1-0,45 um kozotti 8% Nem vizsgalt
0,1 pm-nél kisebb (oldott rész) | 15% 7%

8.10.tablazat Mért aktinida hanyad Gsszehasonlitasa korabbi mérési eredménnyel azonos eredetli mintak esetében

8.4.4. Kiégés becslés a normaliizemi mintik alapjan

A hibas flitéelemek kiégésnek becslésére t6bb modon is lehetdség van. A hibas flitelemek atlagos
kiégésének becslése altalaban a gammasugarzé *’Cs/"**Cs izotopok aktivitasaranyabol térténik, a primerviz
mérésével, mert a mobilis Cs a sériilt fiitdelemburkolat alol kozel homogén eloszlasban keriil ki (nem varhatd
eltérés az axialis eloszlas fliggvényben). A flitdelemek atlagos kiégése becsiilhetd csak, ha a zdnaban t6bb hibas
fiitéelem is jelen van. A fiitéelem kiégésének becslésére lehetdség van az alfasugarzo Pu, Am/Cm és U izotdpok
aktivitasanak meghatarozasaval is. A hosszu felezési idejli transzuran izotopok mérése kiilonosen a részecskék
elemzésekor fontos, mivel kevéssé oldhatoak, igy foként részecskeformaban vannak jelen a hiitdvizben, ezt
mutattak az alfa-spektrometrias méréseink is. A részecskék a sériilt flitbelem lokalis jellemzoit hordozzak. A
hibas fiitéelemek ill. egyedi részecskék kiégésének becslésére a *Pu/****Pu, *Cm/****°Pu ill. a
#MCm/P**Py aktivitasaranyainak meghatérozasaval nyilik lehetdség (4.5. fejezet).

A hiitékozegbdl elkiilonitett forré részecskék esetében a kiégés becslése a *Pu/****Pu ill. a
#Cm/P**Pu aktivitas aranyaibol tortént, mivel ezeket befolyasoljak legkevésbé a kiégésen kiviili egyéb
tizemeltetési paraméterek. A Nuklearis Technikai Intézetnél a kiégések becsléséhez elméleti értékként a Nessel-
Nuko programcsomag alapjan szamolt adatokat veszik alapul (Vajda, 1994), a részecskék kiégésének
becslésekor is ezeket az értékeket hasznaltam fel.

A 89. abran a Moller-Burmeister (Moller, 1987) szamitisok alapjan vérhato ***Pu/****°Py
aktivitdsarany-kiégés fliggvény lathato (4.5. fejezet) a mérési pontok feltiintetésével, hogy a normaliizemi
mintdkban mért **Pu/°**Pu aktivitasaranyok ismeretében a mintik kiégésére kovetkeztethessiink. (A
fuggvényt a 7 g/kg-os borsav koncentracié esetére adjuk meg, mivel a korabbi 4.1. abran lathat6 volt, hogy a
borsav koncentracio nem befolyasolta jelentds mértékben az aktivitasarany-kiégés fiiggvényt.)
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A B3pu/¥H0py aktivitasarany a kiégettség fiiggvényében

(7 g borsav/kg)
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8.9. dbra A **Pu/?°**Pu aktivitas-arany a kiégettség fiiggvényében (Méller, 1987)

A 8.10. 4abran az elkiilnitett normaliizemi részecskékben mért ***Cm/*°?*°Pu aktivitasaranyokat
abrazoltam a **Pu/”***°Pu aktivitisaranyok fiiggvényében a 8.11. tablazatok alapjan. (Az 4bran azokat azt a
harom értékpart is feltiintettem, melyeknél a ***Cm esetében csak a detektalasi hatar volt meghatarozhato, az
értékeket a 8.11. tablazat is mutatja, csillaggal megjelolve.) Az abran feltiintettem az elméletileg lehetséges
maximalis és minimalis kiégést is a Moller-Burmeister szimulacié alapjan, hogy a mért értékeket
Osszehasonlithassam az elméletileg varhato értékekkel. (4.5. fejezet).

Aktivitasaranyok valtozasa a fiitelemek kiégettségével
a 3. blokki forré részecskékben
1.000E+02
[
)
& A
£ 1.000E+01
£ —— Elméleti max
2
2 1.000E+00 | A .
= —— Elméleti min
& 4
3 ‘
& 1.000E-01 - 2 Mért HP
£
&) 2001.07.21.
& A Mért HP
1.000E-02 = 2001.12.25.
0 1 2 3 4 5 6 7
A Mért HP
238 239,240 ivita A
Pu/ Pu aktivitisaranya 2002.08.18.

8.10 abra Aktivitasaranyok valtozasa a flitelemek kiégettségével a 3. blokki normaliizemi forrd részecskékben

A legmagasabb ***Pu/****'Py aktivitasarany a paksi kiégési adatoknak megfelelden 3,5 lehetne, ami kb.
30GWnap/tU atlagos kiégést jelent. A vizsgalt részecskék aktivitdsaranyai nagyrészt beleesnek a vart
tartomanyba (kivéve egy 2002-es részecskét). A normaliizemi részecskék esetében latszik, hogy a részecskék
kiégései eltéroek lehetnek.

Az egyedi részecskékben mérhetd aktivitdsaranyokat mindenképpen érdemes Osszevetni a teljes
szirémintakban (bulk sample) ill. a vizmintdkban mérhetd aktivitasaranyokkal. A 2001-es augusztusi forrd
részecskékben mért 2*Pu/?°**Pu aktivitasaranyok 0,46-1,37 kozott voltak. Ezzel szemben az ugyanezen
id6szakbol szarmazo, teljes sziirémintdk (nem egyedi részecskék) ***Pu/****Pu aktivitasaranyai 0,46-0,87 kozé
estek. Lathatd, hogy a sziirdmintak aktivitasaranya sokkal szlikebb tartomanyba esik, igy atlagosabb
kiégésértéket tiikkroz, mig a részecskékben mérhetd aktivitdsaranyok jellemzoek az egyedi részecskékre, s eltérd
kiégésértékeket mutatnak. (Az ilizemzavari mintak esetében ez még inkabb jellemzo lesz, 9.4.3. fejezet.) A
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részecskékben mért Z*Pu/****°Pu  aktivitasaranyok alapjan (8.11. tablizatok) és a 8.9 4bra adatainak
felhasznalasaval becsiilhetok az egyedi részecskék kiégésértékei. A 2001-es augusztusi forrd részecskékben mért
28py/B920py  aktivitasaranyok (0,46-1,37) 12-21GWnap/tU kozotti kiégést tiikroznek. Ezzel szemben a
részecskékhez tartozé teljes szlirdmintakban mért ***Pu/?****Pu aktivitisaranyok (0,46-0,87) alapjan a kiégés
12-16GWnap/tU kozé esik, vagyis kb. 2 éves tizemiddnek felel meg atlagos kiégés esetén.

A 2002-es teljes sziirémintak **Pu/?°**'Pu aktivitasaranyai magasabbak voltak, a mért értékek 0,87-
1,21 kozé estek, ezek az értékek 16-20GWnap/tU kozotti kiégést mutatnak, vagyis 2-3 éves lizemiddre utalnak.

A mintakbol szamitott atlagos kiégés tehat novekedett, a zonan 0j hiba nem tiint fel, csak a korabbi
2001-es meghibasodas fejlodhetett tovabb. A 2002-es leallasi mintakban csak kevés forrd részecske volt
kimutathat6 ¢s elkiilonithetd, melyek aktivitasaranyai igen eltéréek voltak.

Mintak jele

Izotépok 3/5A 3/5B  3/6B 3/9A  3/12A  3/14A 3/15A1 3/15A2  3/15AF 3/17A
2B8py/2392240py  796E-  7,12E- 9,90E-  4,64E- 5,73E- 8,89E- 6,84E-  1,08E+00 8,72E-  1,37E+00
aktivitisaranya 01 01 01 01 01 01 01 01

Relativ 1,59E-  425E- 142E- 1,56E- 482E- 6,09E- 4,52E- 6,66E-01 2,61E- 8,15E-01
szOrasa 01 01 01 01 01 01 01 01

Mem/A Py <2 83E- 2,38E- <398E- 1,86E- 1,51E- 3,44E- <292E- 7,38E-01 3,33E- 2,17E-01
aktivitisaranya 01" 01 01° 01 01 01 01" 01

Relativ 4,06E- 1,56E- 3,95E- 4,51E- 3,86E-01 9,54E-  6,49E-01
szorasa 01 01 01 01 02

8.11.a. tablazat 3-as blokki 2001. 07. 21-24. kozott (leallaskor) vett normaliizemi mintakbdl elkiilonitett forrd
részecskék aktivitdsaranyai

Izotépok HP5 HP4A HP4B Izotépok 3/4 3/5
S¥py/P*2py 4,14E-01  9,78E-01  1,03E+00 S¥py/P*2py 2,18E+00  8,11E-01
aktivitdsaranya aktivitdsaranya

Relativ szérasa 5,51E-02 1,48E-01 1,35E-01 Relativ szérasa 4,28E-01  8,45E-02
Cm /Py 1.75E-02  1.12E-01 1.27E-01 #Cm A%2%Pu 1.64E+01  9.29E-01
aktivitasaranya aktivitdsaranya

Relativ szérasa 4.08E-01 1.26E-01 1.60E-01 Relativ szérasa 3.29E-01 1.17E-01

8.11.b. tablazat (baloldali) 3-as blokki 2001. 12. 25-26. k6zott

(teljesitménycsokkentéskor) vett normaliizemi mintakbdl elkiilonitett forrd részecskék aktivitasaranyai
8.11.c. tablazat (jobboldali) 3-as blokki2002. 08. 18. kozott

(leallaskor) vett normaliizemi mintakbol elkiilonitett forro részecskék aktivitasaranyai

Néhany esetben, amint azt a korabbi 8.9. tablazat mutatja, primerviz mintdkat is elemeztem alfa-
spektrometridsan. Erdemes dsszehasonlitani az oldatmintdkban mérhet aktivitdsaranyokat is az elméletileg vért
értékekkel, valamint érdemes lehet az oldatokban mért ***Pu/°***Pu aktivitasaranyok alapjan is megbecsiilni a
kiégést, A 8.11. 4bra a vizmintakban mért ***Cm/>°**Pu aktivitasaranyokat mutatja a **Pu/*’**’Pu
aktivitasaranyok fiiggvénycben.

" A harom megjeldlt esetben az aranyokat Ly (detektalasi hatar) érték felhasznalasaval kaptam.
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Aktivitasaranyok valtozasa a fiitéelemek kiégettségével
a 3. blokki primervizmintiakban
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8.11. dbra Aktivitasaranyok valtozasa a fiitdelemek kicégettségével a 3. blokki primervizmintakban (oldat frakcio)

Lathato, hogy a 2001. decemberi vizmintakban mérhet6 értékek jelentdsen masok, mint az ugyanekkor
vett részecskékben mérhetd értékek, az oldatok aktivitdsaranyai kozel egyformak mind a négy mintara (8.12.
tablazat). Ezek az adatok is mintegy atlagkiégést tikkroznek. A vizmintakban mért 2*Pu/>****°Pu aktivitdsaranyok
0,86-1,53 kozé estek, ami 16-22GWnap/tU kozotti kiégésnek fel meg. Ezek az értékek a 2001-es augusztusi
leallasi mintakban mért értékekhez képest novekvo kiégést mutatnak.

Izotopok PVI PVII PVIII PVIV
B8py/292%0py  1.53E+00 9.22E-01 9.78E-01 8.62E-01
aktivitdsaranya

Relativ szorasa 1.03E-01  1.78E-01 2.19E-01 9.42E-02
240m /A%py 243E-01  2.00E-01 9.71E-02 2.90E-02
aktivitdsaranya

Relativ szordsa  2.39E-01  1.02E-01 2.40E-01 3.31E-01

8.12. tablazat 3-as blokki 2001. 12. 25-26. kozott (teljesitménycsokkentéskor) vett normal tizemi primerviz
mintdk aktivitdsaranyai

A primerkori  forré részecskék alfa-spektrometrias elemzéseinek eredményeit Osszefoglalva
megallapithatd, hogy a részecskék kiégései igen eltéroek, a részecskék kiégései kiilonboznek mind a teljes
szlirdmintak, mind a vizmintdk mérései alapjan szamitott kiégés értékektol. A forrd részecskék kiégés értékei
kapcsolatba hozhatdk az iddszakra jellemz6 fiitdelem-meghibasodasokkal, a hibas flitdelem lokalis kiégését
tikrozhetik.
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9. Uzemzavari vizsgalatok

9.1. Elemzett iizemzavari mintak

A paksi atomerdmiinél 2003. aprilisiban tértént iizemzavar kovetkeztében mintegy 800 m’-nyi viz
szennyez6dott. A kikeriilt aktivitds egy része oldott, masik része részecske formdban jutott ki a 1.sz. akna
(valamint kozvetve a pihentetd medence és a reaktortartaly) vizébe. A vizmintak (ill. a viz szlirése nyoman
keletkezd sziirdmintak) gamma-spektrometrids vizsgalata, alfa-spektrometrids mérése mellett a primerkori
részecskék vizsgalatara kidolgozott részecskeanalitikai modszerekkel az tizemzavari mintak esetében elvégeztiik
egyedi részecskék elemzését is.

Az tizemzavari vizmintakat a pihentetd medencébdl, valamint amig a pihentetd medence, az 1.sz. akna
¢s 2. blokk reaktoranak vize keveredett egymassal , esetenként a reaktor vizébdl vették. (Az 5. fejezet
tartalmazza az lizemzavar részleteit). A Millipore 0,4 um porusméretii sziirdmintakon a 2. blokki pihentetd
medence vizébdl ill. a reaktorvizbdl minddssze 0,5-2,5 ml-nyit sziirtlink 4t, a mintdk nagy aktivitasabol adéddan.

Néhany esetben mdd volt nemcsak a vizmintaval kapcsolatos részecskéket elemezni, hanem
dorzsmintakrol vett részecskék elemzésére is sor kertilt.

A 9.1. tablazatokban az tizemzavarral kapcsolatosan elemzett mintak adatait tartalmazza. A tablazatban
talalhatd roviditések az aldbbiak: AR: autoradiografia, SEM: elektronmikroszkop, o—sp.(F): alfaspektrometria
(feldolgozassal), a: Osszalfa mérés. A mérési koriilmények azonosak a 8.1. fejezetben ismertetettekkel.

Forro részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati mdédszerek
TGG pihenteté medence 2003.04. 17. AR, SEM, o—sp.(F)
TGD vizébdl sziirt egyedi, (Feldolgozas ideje: 2003. AR, SEM
MEIF autoradiografidval 08. -09. kozott AR, SEM
MEIA elkiilonitett részecske AR, SEM
ME2B (szlir6 poérusmérete 0,1 AR, SEM, a—sp.(F)
pum volt)
YA2 reaktorvizbdl sziirt AR, SEM, o—sp.(F)
YA2E egyedi, autoradiografidval AR, SEM, a—sp.(F)
YAOF elkiilonitett részecske AR, SEM, o—sp.(F)
YA2D (szlir6 porusmérete 0,1 AR, SEM
pm volt)

9.1.a. tablazat Uzemzavari (vizmintabdl elkiilonitett) részecskék adatai és a vizsgalatukhoz alkalmazott
moddszerek

Forrd részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek
N1 pihenteté medence 2004. 02. 02. AR, a—sp.(F)
N2 vizébdl sziirt egyedi, AR, a—sp.(F)
N3 autoradiografiaval AR, a—sp.(F)
ULAP elkiilonitett részecske AR, a—sp.(F)
o1 (sziir6 porusmérete 0,1 AR, o—sp.(F)
M1 wm volt) AR, o—sp.(F)
M2 AR, a—sp.(F)
S1 AR, a—sp.(F)
S2 AR, a—sp.(F)
N4 AR, SEM, o
L1 AR, SEM, o
11 AR, SEM, o
J2 AR, SEM, o

9.1.b. tablazat Uzemzavari (vizmintabol elkiilonitett) részecskék adatai és a vizsgalatukhoz alkalmazott
moddszerek
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Forro részecskék jele

Eredete

Mintavétel ideje

Vizsgalati mdodszerek

A HP pihentetdé medence 2004. 04. 19. AR, a—sp.(F)

B HP vizébdl szlirt egyedi, AR, a—sp.(F)

CHP autoradiografidval AR, a—sp.(F)

D HP elkiilonitett részecske AR, a—sp.(F)

EHP (sziird porusmérete 0,1 AR’ o—sp.(F)

F HP hm volt) AR, o—sp.(F)

G HP AR, SEM, o—sp.(F)
H HP AR, SEM, a—sp.(F)
9.1.c. tiblazat Uzemzavari (vizmintabol elkiilonitett) részecskék adatai és a vizsgalatukhoz alkalmazott
mddszerek

Forro részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek
1A HP pihentetdé medence 2004. 07. 13. AR, a—sp.(F)

1B HP vizébol szlirt egyedi, AR, a—sp.(F)

2A HP autoradiografidval AR, o—sp.(F)

elkiilonitett részecske
(szlir6 porusmérete 0,1
pm volt)

9.1.d. tablazat Uzemzavari (vizmintdbol elkiilonitett) részecskék adatai és a vizsgélatukhoz alkalmazott
mddszerek

Forro részecskék jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek

Dorzs B Friss flitdelem feliiletérdl | 2003. 08. 25. AR, SEM, o—sp.(F)

Dorzs C vett dorzsmintabol
elkiilonitett részecske
autoradiografia alapjan-a
flitéelem a
pihentetdmedencében
kontaminalodott az
tizemzavar kovetkeztében)

AR, SEM, a—sp.(F)

KGOIE KGO tokrol vett 2003.12.08. AR, a—sp.(F)

KGO2F dorzsmintarol AR, a—sp.(F)

KG1 szuszpenzidba vitt

2003.11.28. AR, SEM, o—sp.

KG2 részecskék részecske
Millipore membranra
szlirve, a membranrdl
(0,4 um) autoradiografia
alapjan lett elkiilonitve

AR, SEM, a—sp.

9.2. tablazat Uzemzavari (dérzsmintarél elkiilonitett) részecskék adatai és a vizsgalatukhoz alkalmazott
moddszerek

9.2. Uzemzavari mintik autoradiografias vizsgalata

Hasonléan a normaliizemi sziirdmintakhoz, a mintakat lakkal fujtam le, hogy a részecskék helyét
rogzitsem. A dorzsmintdkon is lakkal rogzitettem a részecskéket. A mintakhoz altalaban kozvetleniil
hozzészoritottam a filmet és a minta §ssz-alfa aktivitasatdl, tipusatol fliggden par percig, ordig vagy napig
exponaltam. Néhany killonosen nagyaktivitasu lizemzavari minta esetében, a mintdk és a film kozé alufoliat
helyeztiink (sugarvédelmi okok miatt). Az alufélidval megakadalyozhatd volt, hogy a film kissé ragados,
emulzids réteggel ellatott oldala esetleg a nagyaktivitdsi mintaba beleragadjon, valamint kellden vékony volt
ahhoz, hogy a képek mindségét (felbontasat) ne rontsa el szamottevOen. Tapasztalataim szerint az alufélival
készitett filmek is jo felbontastak, jol értékelhetdk voltak. (Az alufdlia arnyékold hatdsat megvizsgaltam alfa-
spektrométerrel is. Az Amersham (*’Pu, **' Am, ***Cm) kalibralo-forrassal végzett mérés a spektrum kisenergiak
felé torténd eltolddasat és Osszenyomodasat mutatta, azonban a teljes beiitésszamnak csak harmad része
nyelodott el az 1 rétegnyi (0,01 mm vastag) alufélidban, ezzel magyarazhatoak a jol értékelhetd autoradiografias
képek.)
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9.2.1. A iizemzavari sziirék felvételeinek jellemzdi, részecskék relativ feketedés eredményeinek vizsgalata

A 9.3. és 9.4. tablazatok a késobbiekben mikro- ill. radioanalitikai vizsgalatokkal elemzett lizemzavari
részecskék relativ (netto) feketedés értékeit valamint a relativ (nettd) feketedés/exponalasi id6 hanyadosokat
tartalmazza. A relativ feketedés/exponalasi id6 hanyadosok szdrasat alapvetden a feketedések szordsa hatarozza

meg az lizemzavari részecskék esetében is, igy ezeket nem tiintettem fel kiilon a tablazatban. Az tizemzavari
részecskék esetében a relativ feketedés/exponalasi id6 hanyadosok szdrasa 1-5% kozé esett ill. 3 részecske
esetében 24% volt. A késobbiekben elemzett részecskék relativ feketedését mutatjak a kovetkezo tablazatok.

Forro részecskék jele | Relativ feketedés | Szorasa | Exponalasi id6 | Relativ feketedés/exponalasi id6 (1/h)
TGG 85 5 2650 perc 1,93
TGD 87 8 1,97
MEIF 116 4 4320 perc 1,61
MEI1A 81 11 1,13
ME2B 75 3 4205 perc 1,07
YA2 116 7 1,66
YA2E 120 2 4320perc 1,67
YA2F 120 2 1,67
YA2D 116 2 1,61

9.3.a. tablazat Uzemzavari (vizmintabd] elkiilonitett) részecskék relativ feketedései

Forro részecskék jele | Relativ feketedés | Szorasa | Exponalasi id6 | Relativ feketedés/exponalasi id6 (1/h)

NI 100 4 1420 perc 4,23

N2 102 8 431

N3 102 6 4,31

ULAP 92 4 3,89

01 102 4 4,31

M1 92 4 3,89

M2 83 5 3,51

S1 94 7 3,97

S2 92 4 3,89

N4 103 8 4,35

L1 97 3 1410 perc 4,13

11 99 3 421

12 106 3 4,51

9.3.b. tiblazat Uzemzavari (vizmintabdl elkiilonitett) részecskék relativ feketedései

Forrd részecskék jele | Relativ feketedés | Szoérasa | Exponalasi ido Relativ
feketedés/exponalasi id6
(1/h)

A HP 154 4 1780 perc, 1 réteg alufolia | 5,19

B HP 167 4 5,63

C HP 158 3 1780 perc, 1 réteg alufolia | 5,33

D HP 62 15 1780 perc, 1 réteg alufolia | 2,09

E HP 68 14 2,29

F HP 62 15 2,09

G HP 110 9 4520 perc, 1 réteg 1,46

H HP 112 9 alufolia 1,49

9.3.c. tabldzat Uzemzavari (vizmintabdl elkiilonitett) részecskék relativ feketedései

Forrd részecskék jele | Relativ feketedés | Szoérasa | Exponalasi ido Relativ
feketedés/exponalasi id6
(1/h)

1A HP 163 4 2640 perc, 1 réteg alufolia | 3,70

1B HP 167 4 3,79

2A HP 173 4 3,93

9.3.d. tablazat Uzemzavari (vizmintabol elkiilonitett) részecskék relativ feketedései
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Forro részecskék Relativ feketedés Szoérasa Exponalasi id6 Relativ
jele feketedés/expon
alasi id6 (1/h)

Dorzs B 108 2 1310 perc 4,95

Dorzs C 121 1 1310 perc 5,54

KGOIE 90 2 1190 perc 4,53

KGO2F 98 2 4,94

KGl1 95 3 1550 perc 3,68

KG2 111 3 4,30

9.4. tablazat Uzemzavari (d6rzsmintarol elkiilonitett) részecskék relativ feketedései

Az lzemzavari részecskékrol készitett autoradiografias felvételek alapjan is megallapithatd, hogy a

relativ feketedés /exponalasi id6 értékek egy nagysagrenden belill valtoztak. (A relativ feketedés
pontatlansagat” (az Osszes alfa intenzitas és a relativ feketedés kozti aranyossag torzulasat) okozhatja néhany
esetben a film telitddése is, de mivel nem volt sziikség a feketedés pontos meghatarozasahoz, igy filmek ilyen
kalibracigjaval nem foglalkoztunk a felvételkészitések elott.) Az értéket befolydsolhatta a néhany esetben
alkalmazott alufélia, amit minta és a film kozé helyeztem el. Mivel a feketedés értékek alapjan az aktivitas
becslése nem volt célunk és a kép mindségét az alufolia nem befolyasolta, igy ez nem okozott problémat.
Osszehasonlitva a normaliizemi és iizemzavari mintdkra kapott relativ feketedés/exponalasi idé értékeket,
megallapithaté, hogy egy nagysagrendbe esnek. (Ugyanez nem mondhato el, ha ezeket az aranyokat
osszehasonlitjuk a 1ényegesen kisebb aktivitasu kdrnyezeti mintakra vonatkozo aranyokkal, 10.2.3. fejezet.)
Az lizemzavari részecskék esetében a relativ feketedés/exponalasi id6 értékek (alufolias takards nélkiili
felvételek esetében) 1,07-5,54 kozé estek, alufolias takarassal készitett felvételeken levd részecskék esetében
1,46-5,19 kozé esett. Az alufolias takaras nélkiili felvételeken levo részecskék relativ feketedés/exponalasi id6
atlaga 3,42 volt, az alufolias takarasos felvételeken szerepld részecskéknél az atlag 4,41 volt.

Az alabbiakban (9.1.-9.6. abrak) néhany tizemzavari sziird- ill. dorzsmintarol készitett autoradiografias
felvétel lathato. A felvételeken lathatd forrd részecskék relativ feketedéseit tartalmazta a korabbi tablazat. A
részecskék alfa-spektrometrias elemzéseinek eredményeit a késobbi fejezetekben részletezziik. Néhany felvétel
esetében a képek sziirkeségét (fedettségét) atallitottam (a felvételek kiértékelése utan), hogy azok nyomtatott
formaban is megfeleld mindségiiek legyenek.

9.1. a-b-c. abra 2003. 04. 17- vizminta sziirdin levd YA2 (baloldali sziirén), M1A (k6zéps6 szlirén) és YA2E
jelti részecske (jobboldali szlirdn)

9.2. a-b abra 2004. 02. 02-i L1(baloldali szi{irén) és I (jobboldali sziirdn) jell részecske
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9.3. a-b-c. abra 2004. 02. 02-i szlirén (baloldali kép) levo S1 és S2 jelt részecskek és a sziird mellé esett,
tiveglapon levo részecske (ULAP jeld részecske), 2004. 02. 02-i sziiron (kdzépsd) levo N1 és N2, N3, N4 jeld
részecskék, a 2004. 02. 02-i sziirén (jobboldali) levd Ol jelii részecske

9.4 a-b-c. dbra 2004. 04. 19- i sztirékon levd GHP (baioldali sz{lirén), FHP (kozéps6 szilirdn) és CHP (jobboldali)
jelii részecskék

e b Hor b

9.6. a-b-c. abra C jelii részecske (baloldali kép) a 2003. 08. 25-i mintardl valamint 2003.12.08-1 dorzsmintarol
leszuszpendaltatott részecskék Millipore membranon (KGO1E (ko6zépso sziirdn) és KGO2F (jobboldali szlirdn)
részecskével)
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A szlir6kon talalhaté mikroméretd részecskék térbeli eloszlasa, helye jol vizsgalhato az autoradiografias
képek alapjan (bar a sziir6k mintazata nem rajzolodik ki minden esetben), a részecskék azonositasa utan a
részecskék elkiilonitése is kivitelezhetd volt. A textil dérzsmintardl készitett kép felbontasa rosszabb, mint a
Millipore membranokrdl készitett felvételek felbontasa, ami azzal magyarazhatd, hogy a film a dorzsmintahoz
nem tud olyan szorosan illeszkedni, mint a membranokhoz.

9.2.2. Részecskék mennyiségének, eloszlasanak, a részecskék okozta feketedések méretének vizsgalata

A vizmintak szlr6ir6l készitett felvételeken latszik, hogy a részecskesiiriiség (a sziird felilletegységére
es0 részecskék szama) igen eltérd. A szemcsék méretének, szamanak becslése az lizemzavari sziirdk esetében is
a MATLAB programmal tortént, a normaliizemi mintak vizsgalatanal leirt modon (8.2.2 fejezet).

A 9.5. tdblazatban néhany lizemzavari sztirére kapott eredmény lathatd. (A szlirok autoradiografis
képeit az elozdekben bemutattam ill. a mellékletben megtalalhatéak. A sziirok mindegyikrdl kiilonitettem el
részecskét, ezek adatait a 9.1. és 9.2. tablazatok tartalmaztak, a részecskék relativ feketedés értékei
megtalalhatoak a korabbi 9.3.-9.4. tablazatokban.)

Az tizemzavart kovetéen a pihentetd medencébdl ill. reaktorbol vett vizmintakban, kezdetben nagy
mennyiségli, sokféle méreti részecske volt kiszlirhetd. Ha Osszehasonlitjuk (8.4. és 9.5. tablazat
Osszehasonlitasa) a normaliizemi mintakkal a részecskestliriiséget, kb. 3 nagysagrend a kiilonbség, ugyanis a
bemutatott normaliizemi sziirékén 1 l-nyi, mig a bemutatott {izemzavari sziirokon 1ml-nyi vizet szirtiink at,
(melyet altalaban 100 ml térfogatnyi vizmintabol vettiink ki).

Meg kell jegyezni, hogy az tizemzavart kovetd iddszakban a mintak autoradiografias vizsgalatara nem
volt id6, igy a 2003. 04. 17-1 mintak szilirése is csak késobb, augusztusban ill. szeptemberben tortént meg. A
részecskék stiriiségeloszlasaba, méretébe ezért nemcsak oldodasi, hanem kitilepedési folyamatok is szerepet
jatszhatnak, habar a szlirés elétt az oldatokat minden esetben erdsen felraztuk, hogy a kitilepedés, edényhez valo
adszorpcid hatasat csokkentsiik.

A 2003. 04. 17-1 sziir6kon relative nagy szamu részecske talalhatd, vannak sziirok (ME1C, MEIE)
melyeken 30-nal tobb egyedi részecske kiilonboztethetdé meg a programmal. Példaként az YA2C sziird képének
autoradiografias ill. a MATLAB programmal megsziirt fekete-fehér képe lathato.

9.7.a-b. abra YA2C szilir6 autoradiografias felvétele (baloldali) és a MATLAB programmal kapott levagott
fekete-fehér képe (jobboldali)

A késébbi mintdkban mar kevesebb kisebb méretli szemcsével lehet talalkozni, azonban a szlir6k
aktivitasa igen magas volt (2004. 02. 02-i szlir6k), ami homogénebb szennyezddéssel magyarazhato. A 2004. 02.
02-1 szlirdk kozil (példaul a 9.5 tablazatban is szerepld L és I jeli mintaknal) sokszor a programmal nem lehetett
részecskéket elkiiloniteni, a sziirok magas, kozel homogén szennyezettsége miatt (sotétsziirke képe miatt).
Valdsziniileg a kisebb szemcsék feloldodasaval magyarazhatd mindez. A 2004. juliusi mintdkon ismét nagyobb
szamban talalhatok részecskék. A tablazatban szerepld 2A jelii szlirén tobb aprobb részecske kiilonithetd el, mint
a 2004. 04. 19-1 szlirok esetében. (A részecskék mennyiségének valtozasat szemléltetik a mellékletben talalhato
tovabbi autoradiografias felvételek is, M8.-M19. abrak.) (A szennyezettséget akkor tekinthetjiik a képfeldolgozas
szempontjabdl homogénnek, ha nagyon alacsony levagasi kiiszob mellet sem lehet min. 4 képpont nagysagu
részecskéket elkiiloniteni. Tapasztalatom szerint a 4 képpontnal kisebb méretli szemcsék altalaban mar csak a
film feliiletének hibdibdl adddnak €s nem kothetdk ténylegesen forrd részecskékhez, ezért a 4 képpont vagy
annal nagyon kiterjedésii szemcsék dsszeszamolasat végeztem csak el (8.2.2 fejezet).)

A részecskestiriiséget kis mértékben befolyasolhatja az exponaldsi idok megvalasztasa is, bar az
esetében, ahol sziikséges volt, tobbféle exponalasi idovel is készitettem felvételeket, hogy megfeleld képet
kapjak). A 2004. 02 -i, 2004.04-i ill. 2004. 07-i mintdk esetében az exponaldsi id6 novelése nehezebbé tette
volna a részecskék azonositasat a szlirdmintak kozel homogén szennyezettsége miatt, a felvételeken levd sziirdk
sOtétsziirke szine miatt.
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Teljes Mintavétel | Exponalasiido Osszes részecske Szemcsék Adott méretii
sziiré ideje (perc) szama (db) mérete részecskék
kodja (pixel) szama (db)
YA2 2003. 04. 17. 4205 6 71 1
Minta 48 1
sziirésének 16 ]
ideje: 2003. 08. 5 1
4 2
M1 2003. 04. 17. 4320 13 13 2
Minta 11 1
szlirésének 9 1
ideje: 2003. 08. 8 2
6 3
5 1
4 3
YA2E 2003. 04. 17. 4320 19 180 1
Minta 78 1
szlirésének 16 1
ideje: 2003. 08. 7 2
6 1
5 1
4 12
YA2F 2003. 04. 17. 4320 12 116 1
Minta 25 1
sziirésének 2] ]
ideje: 2003. 08. 16 Ji
11 1
8 1
5 1
4 5
YA2C 2003. 04. 17. 4320 27 117 1
Minta 21 1
szlirésének 20 1
ideje: 2003. 08. 19 1
12 1
11 3
8 2
7 3
6 6
5 1
4 7
MEIB 2003. 04. 17. 4320 30 22 1
Minta 19 1
szlirésének 15 1
ideje: 2003. 08. 14 1
13 2
12 2
11 1
10 1
8 5
7 1
6 3
5 2
4 9
MEIC 2003. 04. 17. 4320 37 63 1
Minta 60 1
szlirésének 54 1
ideje: 2003. 08. 28 ]
27 1
23 1
18 1
16 1
15 2
14 2
13 1
12 1
10 4
9 2
8 2
7 2
6 1
5 4
4 8
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MEIE 2003. 04. 17. 4320 33 27

Minta 22

szlirésének 21

ideje: 2003. 08. 20

S 2004. 02. 02. 1420 6 84

N 2004. 02. 02. 1420 11 163

(6] 2004. 02. 02. 1420 8 62

~
SN
~ = ro o~~~ o [~~~ =~~~ N o o [ S~ ro |~ ro |~ [~ [~~~ ~

L 2004. 02. 02. 1410 A programmal a homogén
szennyezOdés miatt, a
részecskék nem kiilonithetdk
el.

1 2004. 02. 02. 1410 A programmal a homogén
szennyez6dés miatt, a
részecskék nem kiilonithetdk
el.

CHP 2004. 04. 19. 1780 1 28

GHP 2004. 04. 19. 4250 2 9

2A 2004. 07. 13. 2640 9 83

22

21

18

16

RO~~~ o~~~ ~

1AB 2004. 07. 13. 2640 A programmal a homogén
szennyez6dés miatt, a
részecskék nem kiilonithetok
el.

9.5 tablazat Uzemzavari sz{irék ,,szemcsestatisztikaja”

A részecskék okozta feketedések méretének vizsgalatakor fontos megemliteni, hogy a feketedések
mérete nem feltétlen csak a részecskék méretével, hanem azok aktivitasaval is kapcsolatban van. A részecskék
szamanak nagyfokll ingadozasat valdszinileg a részecskék oldodasa okozza. Az lizemzavart kovetden az oldott
hanyad/részecskefrakcié aktivitasanak aradnya igen széles tartomanyban ingadozott, ahogyan azt a 9.4.2.
fejezetben talalhaté mérési eredmények is mutatjak.
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9.3. Uzemzavari mintak elektronmikroszkopos vizsgalata

A 2003. aprilisi paksi lizemzavar utan a rutinmérések elvégzését kovetden lehetéség nyilt az tizemzavari
mintdkbol is elkiiloniteni forré részecskéket az elektronmikroszkopos, valamint az alfa-spektrometrias
mérésekhez.

Elektronmikroszkoppal vizsgaltunk tizemzavari vizbdl sziiréssel elkiilonitett és autoradiografiaval
azonositott ill. dorzsmintakrdl autoradiografiaval azonositott részecskéket. A mintaelokészités részleteit, a
mintak adatait a 9.1. fejezetben ismertetem.

Az lizemzavari mintak vizsgalata soran f6 célunk az U ill. az egyéb fiitdelemsériilések miatt kikertilt
elemek kimutatasa volt. Az elemzések soran t6bbnyire, hasonléan a normaliizemi mintdkhoz, a részecskék itt is
foként korrozids termékeket tartalmaztak, bar Iényegesen kisebb mennyiségben, mint kordbban, (az tizemzavart
el6idézd tisztitasi eljaras kovetkeztében).

9.3.1. Az alkalmazott elektronmikroszkopos technika és alkalmazott eszkozok

Az elektronmikroszkdpos elemzések elvégzése a normaliizemi mintdk elemzésével megegyez6 mdodon
torténtek, ugyanazon két berendezéssel (8.3.1 és 8.3.2 fejezet). Az elektronmikroszkopos vizsgalatokat Pintérné
Dr. Csordas Téth Anna végezte (KFKI AEKI).

9.3.2. Az elektronmikroszkopos vizsgalatok eredménvei és a Korréziéos nuklidok eredetének vizsgalata
iizemzavari részecskék esetében

Az tizemzavart kovetden els6ként - a mintak nagy aktivitasa miatt - autoradiografias felvételek készitése
nélkil probaltunk meg részecskéket elemezni elektronmikroszkdppal. Ezekben az esetekben 1 1 vizet sziirtiink at
a Millipore membranokon, majd 1-2 mm’-es teriileteket vagtam ki beldlik az elektronmikroszképos
vizsgalatokhoz. A mintdk nagy aktivitasa miatt feltételeztiik, hogy a kivagott mintateriilet biztosan tartalmaz
részecskét. Az ezt kovetd elektronmikroszkdpos elemzések bebizonyitottak az autoradiografias vizsgalatok
sziikségességét az elektronmikroszkdpos vizsgalatokhoz torténd minta eldkészitésénél.

A normaliizemi mintdk esetén a csekély részecskeszam miatt az autoradiografias felvételek azért
feltételen sziikségesek, hogy az elektronmikroszkdpos vizsgalatok sikeresek lehessenek, ténylegesen
detektalhassunk vele szemcséket. Az tizemzavari mintdk esetében a nagy részecskeszam okozhat problémat, itt
mar el6fordulhatnak olyan esetek, hogy a vizminta higitasaval, az autoradiografia alapjan elkiilonithetd
(kevesebb részecskét tartalmazo) szirdteriiletek elkiilonitésével tehetok az elektronmikroszkdpos vizsgalatok
hatékonyabbd. Az autoradiografias felvétel készitése nélkiil kivalasztott szirdminta részletek a nagyobb méretii
szemcsék mellett slirlin tartalmaztak aprdé méretli szemcséket, amelyek jelenléte rendkiviil nehézkessé tette az
egyedi szemcsék vizsgalatat, a szemcsék elkiilonitését a SEM felvételek alapjan.

A késobbiekben a szilirore vitt vizmintak mennyiségének csokkentésével (ezaltal a mintédk aktivitdsanak
csokkentésével) lehetdvé tettiik az autoradiografids felvételek készitését, majd a felvételek alapjan torténd
részecske elkiilonitést a tovabbi mikroanalitikai (SEM) ill. radioanalitikai vizsgéalatokhoz (alfa-spektrometria). A
tovabbiakban ezeknek a részecskéknek, részecskehalmazoknak az elektronmikroszkdpos eredményeit foglaljuk
Ossze.

2003. 04. 17-1 mintakbol elkiilonitett részecskehalmazok (TGG, TGD, MEI1F, ME1A, ME2B, YA2,
YA2E, YA2F, YA2D jelii forr6 részecskék) osszetételét vizsgaltuk elsoként elektronmikroszkdppal.(Ezeknek a
részecskéknek az adatait a korabbi 9.1.a. tdblazat tartalmazza.) A pihentetdé medencébdl ill. vele egybenyitott
reaktorvizbdl vett mintakban talalhaté szemcsék mérete a néhany tized pm-est6l a néhany pm-esig ill. 20-30
pm-ig terjedt. A szemesék foként korr6zios komponenseket tartalmaztak, de kevesebbet, mint a korabbi mintak.
A kisebb mennyiségii korr6zios termék (az tizemzavart el6idéz0) tisztitasi eljarassal magyardzhato. A mintakban
nem volt detektalhaté mennyiségl uran sem. A korabban gyakran detektalt Zr is csak mint szennyez06 jelent meg
a szemcsékben. A mintdk f6 elemi alkotoi Fe ill. Fe-oxidok voltak. Néhany minta esetében a szemcsék Ni-ben
ill. Cr-ban voltak gazdagok. Szennyezoként Si-ot, Mg-ot, Cl-t, S-t talaltak.

Néhany minta esetében lehetdség volt a mintdk oxigéntartalmanak mérésére is (8.3.2. fejezet). A vas-
oxigén tartalom kimérésével a mintdkban talalhaté vas-oxidok megjelenési formajat lehetett részletesebben
megvizsgalni. A Fe és O mennyiségének ardnyabol kovetkeztettem a vas-oxidok legvaloszinlibb megjelenési
formaira, figyelembe véve a primerkorben eléfordulhatd korrdzids szemcsék lehetséges elméleti Gsszetételét
(8.5. tablazat).

A mintak t6bbnyire elemi formaban ill. FeO formajaban tartalmazzak a vasat, de eléfordultak Fe,O;
(hematit) vagy Fe;O4 (magnetit) jelenlétére utalé tomegaranyok is egyes szemcséknél.
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2003. 04. 17-1 mintakbol elkiilonitett TGG és az YA2 jeli forrd részecskéket alkotdé mikrométeres
szemcsék Osszetételét mutatom be (atomszazalékban) a 9.6. és 9.7. tablazatokban. A 9.6.a. tablazat a TGG
részecskét alkotd néhany Fe-Cr tartalmu szemcséjének, a 9.6.b. tablazat néhany Fe-Ni tartalmu szemcséjének
elemzését mutatja. Az YA2 minta dsszetételét a 9.7. tablazat mutatja be. A tablazatok utols6 oszlopa szemcsék
eredetérol ad felvilagositast, melyet a lehetséges elméleti dsszetételek figyelembevételével adtam meg.

TGG minta néhany szemcséjének kvantitativ EDX eredményei

Lehetséges

Elem (atom %) f6 Osszetevo

Szemcse jele |O Cl Ca Cr Fe Fe/Cr oxid
Gl 15 3,3 8,3 3,1 70 Fe/Cr oxid
G2 16 3,8 8,0 3,0 69 Fe/Cr oxid
G6 18 3,5 0 2,5 77 Fe/Cr oxid
G10 12 3,6 0 1,5 88 Fe/Cr oxid

9.6.a. tablazat A TGG jeli forrd részecskét alkotd mikrométeres méretli szemcesék kvantitativ EDX eredményei
¢s a szemcsék lehetséges fo Gsszetevoi

TGG minta néhany szemcséjének kvantitativ EDX eredményei

Lehetséges

Elem (atom %) f6 Hsszetevo

Szemcse jele | O Cl Ca Fe Ni Fe/Ni oxid
G4 21 2,3 0,88 66 10,3 Fe/Ni oxid
G5 21 2,2 0,62 70,3 5,8 Fe/Ni oxid
G7 23 2,6 0 68 5,7 Fe/Ni oxid
Gl1 19 1,9 0 71 8,8 Fe/Ni oxid

9.6.b. tablazat A TGG jelii forrd részecskét alkotd mikrométeres méretli szemcesék kvantitativ EDX eredményei
¢és a szemcsék lehetséges f6 Osszetevoi

Y A2 minta néhany szemcséjének kvantitativ EDX eredményei
Elem (atom %) Lehetséges fo

Szemcse jele | O Al |Si |S Cl |K Ca [Cr |[Mn |Fe Ni Zr | 0sszetevo

YA21 54 0 0 0 0 0 0 0 0 47 0 0 FeO
Hematit/

YA22 50 0,96(9,1 [0 0 0 0 0 7,7 |33 0 0 +Mn/Al oxid
Magnetit/hematit+
egy¢b oxidok a

YA24 51 0 24 11,1 (12 [0 2,1 10 0 42 0 0 szennyezokbol

YA29 79 |0 0 0 0 0 0 39 |0 4,0 88 0 Fe/Ni oxid

9.7. tablazat A YA2 jelii forrd részecskét alkotd mikrométeres méreti szemcesék kvantitativ EDX eredményei és
a szemcsék lehetséges f6 sszetevoi

A 9.6. tablazatok, hasonléan a normaliizemi részecskék vizsgalatahoz (8.3.4 fejezet) azt mutatjak, hogy
a Cr ill. Ni tartalmt szemcsékben az 6sszetevok aranya nem felel meg az elméleti Cr-spinel, Ni-ferrit vagy egyéb
Cr-Fe-Ni-oxid 6sszetételnek.

A 9.7. tablazat adatait Gsszehasonlitva a szemcsék lehetséges elméleti Gsszetételével ( korabbi 8.5.
tablazat) lathato, hogy a foként Fe-at és O-t tartalmazo szemcsék az YA2 jelti mintaban az elméleti értékekhez
képest igen eltérd aranyban tartalmazzdk a Fe-at és az O-t, valamint tartalmaztak szennyezdket is kis
mennyiségben. Nem taldltam tiszta hematit vagy magnetit tartalmt szemcsét.

A részecskékben mért dsszetétel alapjan - hasonléan a normaliizemi részecskék esetéhez (8.3.4. fejezet)
- nem adhaté meg egyértelmiien, hogy a szemcsék a reaktor mely szerkezeti elemérdl szarmaznak.

A 2004. 02. 02-i vizmintabdl harom elkiilonitett részecskét vizsgaltunk elektronmikroszkoppal (L1, 11,
J2 jelli részecskéket vizsgaltuk, melyek adatait a 9.1.b. tablazat tartalmazza részletesen). A mintakban t6bbnyire
korrézids szemcséket lehetett kimutatni, Ni-Fe, Fe-Cr és Fe-Cr-Ni dus szemcsék voltak detektalhatok.
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SzennyezOként Mg, Sn, Na volt jelen a mintdkban. Egyes szemcsék nagy mennyiségben tartalmaztak Zr-ot,
valamint a korrozios szemcsék mellett a fiitdelem-sériilésre utalé Ce-dus szemcséket is sikeriilt kimutatni.

2004. 04. 19-i mintavételbdl szarmazd részecskék (G HP és H HP, melyek adatai 9.1.c. tablazatban
talalhatok meg) is foként korrozios szemcséket, Fe-Cr ill. Fe-Ni dis szemcséket tartalmaztak. A részecskék
mérete a néhany pm-t6l a 20-30um-ig terjedt.

A mintak Osszetételének meghatarozasa mellett sor kertilt un. ,,blank™ (,,hattér’’) mintdk mérésére is,
ekkor néhany jellemzo alapanyagot elemeztiink. Felmertilt, hogy a mintdkban levd szennyezdanyagok egy része
a vizben lev bdrsavbol szarmazhat. Ezt ellendrizendé Merck gyartmanyu borsav ill. technikai tisztasdgu borsav
Osszetételét hataroztuk meg. A Merck gyartmanya borsav tisztanak bizonyult, mig a technikai tisztasagu
borsavban Si, Ca és K fordult eld. A technikai borsav vizes oldatanak szirletét is megvizsgaltunk Nuclepore
membranra szlirve. Ebben a blank mintaban eléfordult O, Na, Mg, Al, Si, Cl, K, Ca, Cu, Ba, S is. A szennyezd
szemcsék néhanyszor 10pum-esek voltak.

Néhany esetben nemcsak vizmintabol vett forro részecskék vizsgalatara kertilhetett sor az lizemzavar
kapcsan. Friss fiitéelem feliletérdl ill. KGO tok feliiletér6l vett dorzsmintdkon is azonositottunk forrd
részecskéket. A flitdelemeket, KGO tokokat a pihenteté medencében taroltdk az tizemzavar ideje alatt és igy az
lizemzavar kovetkeztében feliiletiik beszennyezddott.

Friss fiitdelemrol vett dorzsmintakrol autoradiografiaval kiilonitettem el részecskéket (Dorzs B, Dorzs C
jelt részecskék adatai megtalalhatok a 9.2. tablazatban), melyeket elektronmikroszkdppal is megvizsgaltunk. A
dorzsmintakon kevés szamu részecske volt lathatd, melyek foként Fe-at, Cr-ot, Ni-t tartalmaztak. Néhany
esetben, a részecskékben a W és Zr dusult fel. (A vizmintakbol kisziirt részecskék ezzel szemben igen kevés
esetben tartalmaztak Zr-ot.)

A dorzsmintak esetében is vizsgaltunk blank mintat. Tiszta dorzsszovetanyagot elemeztiink meg, amin
Ca dus szemcsék voltak, ill. szennyezéként Mg, Si, Na, K, CI és Pb is eléfordult egyes szemcsékben.

A KGO tokokrdl vett (KG1 és KG2) mintakban talalhato részecskék mérete 1-8um kozotti volt. Néhany
esetben 20-30 um-es részecskéket is talaltunk. A mintdkban talalhato szemcsék foként korrdzids szemcesék, Mg-
szilikatok ill. Zr-ban, Pb-ban Cu-ben ill Ba-S-ben dus szemcsék voltak. A Zr dis szemcsék mérete néhany um
volt, mig a korr6zios szemcsék, Pb-ban dis szemcsék mérete a 10-20-30 pm-est is elérte. A korr6zids szemcsék
osszetétele valtozatos volt, Fe-Ni, Fe-Cr tartalma szemcsék voltak foként, kisér6é elemként Si-ot, S-t, Cl-t, Al-t,
K-t lehetett kimutatni. U-t kis mennyiségben egy Ni-Fe dus szemcsénél lehetett kimutatni. A szemcse mérete
10 pm *3 pm-es volt és hasab alaku.

Osszefoglalva, az tizemzavar kovetkeztében kikeriilt forrd részecskék aranyaiban kevesebb korrézids
terméket tartalmaztak, mint a normaliizemi primerkori részecskék, feltételezhetben az iizemzavart megel6z6
tisztitasi eljaras kovetkeztében. A transzuran izotopok ill. uran kimutatasa altalaban ezekben a mintakban sem
volt sikeres az elektronmikroszkopos mérésekkel.
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9.4. Uzemzavari mintdk radioanalitikai vizsgalata, alfa-spektrometria

A 2003 aprilisi tizemzavart kovetéen a hiitdvizben talalhatd egyedi nagyaktivitasu részecskék alfa-
spektrometrigjaval is értékes informacidkat szerezhettink a tisztitotartalyban elhelyezett flitéelemek
kérosodasarol. Adaptalva a normal tizemi forrd részecskék vizsgalatara kidolgozott radioanalitikai modszereket
az lizemzavar soran sokkal nagyobb szamban kikeriilt, joval nagyobb aktivitast részecskék egyedi elemzése valt
lehetségessé a részecskék autoradiografias felvételek alapjan torténd elkiilonitése utan.

9.4.1. Radiokémiai elvalasztasi eljaras és mérés

Az iizemzavari részecskékb6l a Pu, Am/Cm, U elvalasztdsa a normaliizemi részecskéknél alkalmazott
eljarassal tortént. Az alkalmazott méréstechnika részleteit a normaliizemi részecske elemzéseknél a 8.4.1. és
8.4.2. fejezetben lehet megtaldlni. Az lizemzavari mintdkban elemzett alfasugarzo izotopok jellemzdit a
melléklet M1. tablazata tartalmazza.

9.4.2. Az alfa-spektrometria mérési eredményei

Az lizemzavar utan egy ideig csak a nagy szamu vizminta rutinszerli gamma-spektrometrias ill. alfa-
spektrometrias mérésére keriilhetett sor, azonban mivel az aktivitas egy része részecske formaban keriilt ki,
fontossa valt az egyedi részecskék elemzése is.

A szliromintakrol autoradiografiaval elkiilonitett részecskéket egyes esetekben elektronmikroszkoppal is
megvizsgaltuk a roncsoldsos analizis megkezdése elbtt. Az alfa-spektrometrias mérések soran az lizemzavari
részecskék esetében is a mintakban levé Pu, Am/Cm ill. U izotdpok aktivitasat hataroztam meg a sziikséges
radiokémiai elvalasztasi eljaras utan. Az alfa-spektrometriara ,,érdemes” részecskéket itt is Osszalfa mérés ill.
gyorsan kivitelezhetd gamma-spektrometridas mérés alapjan valasztottam ki. (A részecskékben feldusulo
gammasugarzo Ce izotopok jol mérhetdek voltak a kikeriilt flitelem-részecskékben.)

Az 9.8. és 9.9. tablazatokban az ilizemzavart kovetden vett vizmintdkbol vett részecskék alfa-
spektrometrias eredményeit mutatom be. A vizmintdkat az tizemzavart kovetden eltéré iddpontokban vették, a
pihentetdé medencébdl ill. a kezdetben a reaktorvizbdl is, mivel az is szennyezddott a medencék egybenyitottsaga
miatt, (az lizemzavar részletei az 5. fejezetben talalhatok).
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Szérasa (Bq) 1,00E-03 5,4E-04 - 3,1E-04  5,0B-04
Szorasa (Bq) 4,5E-04 3,01E-04 i} 1,55E-04  2,5E-04

(g R SUED L BTEN L LANER 2BES LSRR
Szérasa (Bq) 1,82E-03 1,21E-03 - 6,7E-04  1,0E-03

(g BB SRS LALIES A0 SRR

6rasa (Bq) 3,13E-03 1,25E-03 - 9E-04  8,7E-04

SO0 LendTEe |

Szérasa (Bq) 1,0E-02 1,02E-03 6,0E-04 7,3E-04 -

Szorasa (Bq) 3,24E-04 - 1,1E-04 8,7E-05 -

Szérasa (Bq) 3,00E-04 2,0E-03  1,9E-04 1,JE-04  6,6E-04

Szérasa (Bq) 3,0E-04 1 22E-04 8,7E-05

9.8.a tablazat 2003.04.17-1 iizemzavari mintakbdl elkiilonitett forrd részecskék mért alfaaktivitasai”

9.8.b tablazat (Lasd a kovetkezd oldalon) 2004.02.02-1 iizemzavari mintakbol elkiilonitett forrd részecskék mért
alfaaktivitasai.

" A tablazatokban szereplé forro részecskék jellemzoit a 9.1 fejezet 9.1 tiblazatai foglaljak dssze.
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Szdrasa (Bq) 8E-04 1,0E-03 8,6E-04

Szorasa (Bg 8E-04 7,0E-04 6,0E-04

6rasa (Bo 3E-03 2,3E-03 1,0E-03
Szérésa (Bq 9E-03 3E-04 1,8E-03

Szorasa (Bg 2,0E-04 2,00E-04 6,2E-04

Szérasa (Bq) 1,21E-04 - 3,9E-04
9.8.d tdblazat (felsé tablazat) 2004.07.13-i ilizemzavari mintakbdl elkiilonitett forrd részecskék mért
alfaaktivitasai”

Szérasa (Bq) 3,2E-04 4,9E-04 3E-03 1,1E-03

Szorasa (Bq) 1,4E-04 32B-04  2E-03 8,6E-04
Szorasa (Bq) 8,4E-03 2,9E-03  1,7E-03 1,0E-03

rorasa (Bq) 3,9E-03 4E-03 1,7E-03

Szorasa (Bq) 9,3E-04 1,0E-02 2E-02 4,2E-03
Szorasa (Bq) - - - -

Szoérasa (Bq) 1,6E-04 1,7E-04 2,0E-04 1,4E-04

Szérasa (Bq) 1,04E-04 - 1,24E-04 -
9.9 tablazat 2003.12.08-1 ill. 2003.08.25-1 d6rzsmintakrol elkiilonitett részecskék

" A tablazatokban szereplé forrd részecskék jellemzit a 9.1 fejezet 9.1ill. 9.2 tablazatai foglaljak ossze.
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A mért alfaaktivitas adatok az {lizemzavari mintak esetében is mutatjak, hogy részecskék aktivitasai igen
eltéroek lehetnek. A mért alfaaktivitas értékeket elsdként a normaltizemi mintakban mért aktivitasokkal érdemes
Osszehasonlitani.

A részecskékben lemért Pu izotdpok aktivitasa altalaban nem lényegesen volt nagyobb a normaliizemi
mintakban mérhetd aktivitasoknal. Példaként a ***Pu aktivitdsa a norméliizemi mintak esetében 5,4*107-
9,44%107 Bq kozti volt, mig az iizemzavari részecskék esetében 4,1%10™-1,25%10" Bq kozott volt. A »***Pu
aktivitasa a norméliizemi részecskékre 7,9%10-2,78*107 Bq, az lizemzavarai részecskékre 4¥10-1,02*10" Bq
kozott volt.

A Cm izotdpok aktivitasa magasabb volt az lizemzavari mintakban. A normaliizemi mintakbol
elkiilonitett részecskék esetén a **Cm mért aktivitasa 6,2%10-7,8%10° Bq kozé esett, mig az iizemzavari
részecskékben mérhetd aktivitas 9,89*10°-1,88*10°"! Bq. A 22Cm aktivitdsa a normaliizemi részecskéknél
32%10°-1,81*%10" Bq kozotti érték volt, mig az iizemzavariaknal 8,83*%107-1,4 Bq kozti. (Az YA2E jela
részecske Am/Cm spektruma a 2.9.3. fejezetben lathatd példaként.)

A dorzsmintakrdl elkiilonitett forrd részecskék aktivitdsai is hasonldak voltak a szirémintdkon
levokhoz, ezekben a mintdkban is magas volt a Cm izotopok aktivitasa. A dorzsmintakrol vett részecskék
esetében is lathatd, hogy a mintik aktivitasa igen eltéré. A 2**Pu aktivitasa a dorzsmintakrol vett részecskékben
1,30%107 -1,76*10"" Bq kozott volt, a 27**Pu aktivitasa 7%107-1,44*10" Bq kozé esett. A ***Cm mért aktivitasa
3,02%102-2,01*107 Bq kozé esett, mig a ***Cm aktivitasa 5,28%107-1,03 Bq kozti volt.

Erdemes a sziirletmintak és a sz{irék (részecskefrakciok) aktivitasat is 6sszehasonlitani (9.10. tablazat).
Szemben a normaliizemi mérési adatokkal (ahol a részecske hanyad altaldban t6bb volt, mint 20%), az
lizemzavari mintak esetében az aktivitas oldott hanyada sokszor szokatlanul magas volt. A magas oldott hanyad
kiilonosen jellemzo volt a kezdeti idoszakra, késébb a technoldgiai beavatkozasok kovetkeztében ez valtozott.
Az oldatok Osszes alfaaktivitdsa a vizsgalt idoszakban a néhany 100 Bq/l-t61 a néhany 100 kBgq/l-ig tarto
tartoméanyba esett, t5bb mint 10>-10°-szer magasabb volt a normaliizemi értékeknél.

Minta kddja (eredete) Mintavétel ideje Részecskefrakcid (szlirok)
alfaaktivitidsa/Gsszes
alfaaktivitas (%)

YA2 2003.4.17. 4:40 13

MEI 2003.4.17. 4:45 11

YA3 2003.4.17.12:50 6

ME2 2003. 4. 17.12:50 16

ME97 2004. 2. 2. 6:15 42

ME98 2004. 2. 4. 7:00 18

TG130 2004. 4. 19. 6:30 87

TG153 2004. 7. 12. 6:30 90

9.10. tablazat Az iizemzavari mintak sziirinek alfaaktivitasa az osszes alfaaktivitishoz képest”

9.4.3. Kiégés becslés az iizemzavari mintak esetében

Az lizemzavari mintak esetében is sor keriilt a kikeriilt részecskék kiégésnek becslésére. A hosszi
felezési ideji transzuran izotopok mérése az iizemzavari részecskék elemzésekor is fontos, mivel kevéssé
oldhatdk, a részecskefrakcioban is megtalalhatok a hitokozegben, nemcsak az oldott fazisban, dacara hogy az
lizemzavari elemzések azt mutattak, hogy az aktivitasnak egy jelentdsebb hanyada oldott formaban van jelen. A
normdliizemi mintakbdl elkiilonitett forré részecskékre kidolgozott moddszert adaptiltunk az tizemzavari
részecskék esetében is a kiégés becsléséhez. Az egyedi részecskék kiégésének becslését ezekben az esetekben is
a 28pu/Ppy, (2Cm/P***Pu) ill. a **Cm/P7*Pu aktivitds ardnyok meghatarozasa alapjan végeztem el
(8.4.4. fejezet).

A hiitokozegbdl elkiilonitett tizemzavari forrd részecskék esetében is a kiégés becslése a ***Pu/****'Pu
ill. a **Cm/*°**Pu aktivitas aranyaibol tortént hasonléan a normaliizemi mintak esetéhez, mivel ezeket
befolyasoljak legkevésbé az tizemeltetési paraméterek a kiégésen kiviil. Az lizemzavari részecskék kiégésének
becslésekor a Moller-Burmeister szamitasok alapjan varhato **Pu/°**Pu aktivitasarany-kiégés fiiggvényt
hasznaltam fel (8.4.4. fejezet).

" A TG és ME jelii mintik a pihentetd medencébél szarmaznak, mig az YA jeliiek a reaktorbél (Ezt mutatjak a
korabbi minta adatokat tartalmazé 9.1. tdblazatok is.). Az YA2 ¢és YA3 mintavételekor a pihentetd medence €s a
reaktor vize még egybe volt nyitva.
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A 9.8. 4bran a vizmintakbdl elkiilonitett, lizemzavari részecskékben mért **Cm/****°pu
aktivitasaranyokat abrazoltuk a 2**Pu/?****Pu aktivitasaranyok fiiggvényében.

Aktivitasaranyok valtozasa a az iizemzavari fiitéelemrészecskékben
1.000E+02
s,
= A
‘£
2 1.000E+01 A —
p —— Elméleti max
:*E A A,
= .
= 1.000E+00 ——— Elméleti min
= *
&
3 Mért HP
& 1.000E-01 2003.04.17
g A Mért HP
3 2004.02.02
1.000E-02 ++H T T T & Mcért HP
0 2 4 6 2004.04.19
A Meért HP
238Pu/239’240Pu aktiViti’lSarZinya 2004.07.13

9.8. dbra Aktivitdsaranyok valtozasa a fiitéelemek kiégettségével az tizemzavari forrd részecskékben

A 9.8. abran szerepl6 részecskék kiégése hasonldan a mért transzuran izotopok aktivitasahoz igen eltérd
volt. A részecskékben mérhetd *Pu/?***Pu aktivitasarany 0,16-6,78 kozotti volt, ami 5-55 GWnap/tU-os
kiégésnek felel meg. A 9.11. tablazatok részletesen mutatjak az aktivitdsaranyokat €s azok relativ szdrasat a
kiilonb6z6 mintavételi idopontok szerint csoportositva a részecskéket. Lathatd, hogy a vizsgalt tizemzavari
részecskék kozott nagyon alacsony és nagyon magas kiégettség is eléfordult. A tizemzavart kovetd idészakban
mért részecskék kiégése sokszor kiilonésen magas volt, magasabb, mint az elméletileg maximalisan varhato
kiégés. (A PA Rt. RFO szamitasai szerint a sériilt kazettakban lehetséges maximalis kiégés az axialis eloszlas
figyelembevételével 32GW/tU lehet, mig a kazettak atlagos kiégése 16,7 GWnap/tU.) Mivel a Cm izotdpok
aktivitisa a balesetet kovetd mintavételek sordn mindvégig nagy volt, igy a ***Cm/*°**Pu aktivitisarany is
feliilmulja az atlagot a vizsgalt részecskék esetében. Az elméleti maximalis értéknél magasabb kiégést okozhatja
a tablettak egyenetlen kiégése. A flitdelemsériilés kovetkeztében kikeriild részecskék/fiitdelemtormelékek nagy
része a tablettdk peremérdl szarmazhat (kiilondsen az tizemzavart kozvetleniil kovetd mintavételi iddszakban), s
ez magyarazhatja a részecskék magas kiégését. A tablettak szélén (a peremrétegében, a ,,rim” rétegben) ugyanis
magas a tabletta lokalis kiégése.

Izotépok TGG ME2B YA2 YA2E  YA2F
2B8py/29290py  555E+00 6.73E+00  1,84E+00° 6.50E+00 1.40E+00
aktivitasaranya

Relativ szérdsa 4.41E-01 3.42E-01 4.05E-01 3.61E-01
#Cm /%Py 3.10E+01 1.09E+01  7,87E+00" 3.68E+01 4.34E+00
aktivitdsaranya

Relativ szordsa 4.19E-01 3.54E-01 3.92E-01 2.65E-01

9.11.a. tablazat 2003.04.17-1 lizemzavari mintakbol elkiilonitett forrd részecskék aktivitasaranyai

" Megjegyzés: A "-al jelolt esetekben az aranyokat L érték felhasznalasaval kaptam.

83



Izotépok N1 N2 N3 ULAP O1 M2 S1 S2 M1 N4

28py/ 2.84E 6.03E+ 1.73E+ 2.17E- 2.17E- 3.36E+ 222E+ 3.50E+ 5.75E+ 3.02E+
239.240py +00 00 00 01 01 00 01" 00 00 00
aktivitas-

aranya

Relativ 1.39E- 4.03E- 221E- 1.63E- 3.02E- 3.40E- 2.92E- 6.03E- 3.37E-
sz0résa 01 01 01 01 01 01 01 01 01
*Mem/ 1.19E 597E+ 8.88E+ 4.09E+ 3.58E+ 3.09E+ 7,68E+ 229E+ 224E+ 1.51E+
239.240py +01 02 01 00 00 01 01" 02 02 02
aktivitas-

aranya

Relativ 1.29E- 334E- 1.56B- 143E- 1.51E- 3.25E- 2.16E- 5.78E- 2.54E-
szOrdsa 01 01 01 01 01 01 01 01 01

9.11.b. tablazat 2004.02.02-i lizemzavari mintakbol elkiilonitett forrd részecskék aktivitasaranyai

Izotopok A HP B HP C HP D HP E HP F HP GHP HHP
238py/ 1.34E+00 1.23E+00 1.61E-01 1.32E+00 1.29E+00 1.47E+00 7.78E-01 2.01E+00
239,240

“Pu

aktivitas-aranya
Relativ szérdsa 2.09E-02 2.53E-02 4.49E-01 4.01E-02 3.10E-01 7.03E-02 4.31E-02 5.20E-02
MMem/2%py 8.94E-01 5.79E-01 1.61E+00 1.35E+00 3.65E+00 3.53E+00 8.39E-01 8.31E-01
aktivitas-aranya
Relativ szordsa 2.59E-02 2.82E-02 7.13E-02 3.75E-02 3.10E-01 6.20E-02 6.06E-02 5.59E-02

9.11.c. tablazat 2004.04.19-i izemzavari mintakbol elkiilonitett forro részecskék aktivitasaranyai

Izotépok 1AHP 1BHP 2A HP
B8py/A%2%0py  7.71E-01  1.86E+00 1.17E+00
aktivitdsaranya

Relativ szérdsa 6.12E-02 7.74E-02 2.63E-01
2Cm A020py 4.86E+00 3.37E+00 4.12E+00
aktivitasaranya

Relativ szérdsa 4.72E-02 8.58E-02 1.79E-01

9.11.d. tablazat 2004.07.13-i tizemzavari mintakbol elkiilonitett forrd részecskék aktivitasaranyai

A részecskékben mérhetd aktivitdsardnyokat érdemes Osszehasonlitani az oldott frakcidoban levd
aktivitasaranyokkal, kiilonos tekintettel arra, hogy az {izemzavari mintak esetében az aktivitas egy jelentOs része
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(akar 50% is) nem részecskeformaban, hanem oldott formaban volt jelen a hitékdzegben (9.10 tablazat). Az
alabbi abra az oldatban mérhetd aktivitadsaranyokat mutatja, ugyanebbdl az idészakbol.

Aktivitasaranyok valtozasa a fiitéelemek kiégettségével
a szennyezet vizben mérve
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9.9. dbra Aktivitasaranyok valtozasa a fiitdelemek kiégettségével a vizmintakban mérve

A 9.9. abran lathato, hogy a vizmintakban mérhet aktivitasaranyok joval kisebb szorast mutatnak, mint
a részecskékben mérhet6 aranyok. A vizmintakban mérhet 238pyy/239:240py aktivitasarany 0,85-1,67 kozotti érték
volt, ami 15 GWnap/tU-22 GWnap/tU kozotti kiégést jelent. Az oldatmintakbol szamithato atlagos ***Pu/*°**'Pu
aktivitasaranyra 1,14 adodott, ami kb.17 GWnap/tU kiégésnek felel meg. Az oldatok altal meghatarozhat6 kiégés
tehat nem jellemzi az egyedi, kikertilt egyedi részecskék kiégését, hanem egy atlagos kiégés adhaté meg az oldat
mérése alapjan. A vizmintakbol becsiilheto kiégés kézel van az {izemzavar soran megsériilt 30 koteg flitdelem
atlagos kiégéshez, ami a PA Rt RFO szamitasai szerint 2003. aprilis 1-én (kampany végén) koézelitdleg 16,7
GWnap/tU volt.

Az oldatmintak esetében is a Cm izotépok aktivitisa nagy, ami nagyobb ***Cm/*****’Pu aktivitasardnyt
okoz az elméletinél, ami a Cm oldddasi tulajdonsagaival magyarazhatd. A Pu izotépokhoz képest a Cm izotdpok
jobban oldddnak, ez okozhatja az oldat irredlisan nagy Cm aktivitasat. A szemcsék esetében az anomalia lehet a
Cm preferalt szorpcidjanak (a részecskék feliiletén) is a kovetkezménye. A részecskék kivalasztasanak moddja
nem garantalja, hogy kizardlag egyedi fiitbelem-részecskéket kiilonitiink el, a részecskék egy része lehet olyan
korrézids- ill. flitdelem-szemcse is, melyek feliiletére transzuran izotopok adszorbedlodtak a vizboél. (A
részecskék pontosabb  elkiilonitésére, a korrdzios- ¢és  filitdelem-szemcesék  szétvalogatasara egy
mikromanipulatoros rendszer segitségével nyilhatna mod, mellyel nemcsak szemcsehalmazok, hanem néhany
mikrométeres egyedi részecskék is levehetdk lennének a sziirdmintakrol.)

Bar az aktivitdsaranyok szorasa nagy, megfigyelhetd, hogy extrém nagy kiégésii részecskéket csak a
kezdeti idészakban sikeriilt kimutatni. Amennyiben valoban a tablettdk peremrétegébdl szarmaznak a magas
kiégésli részecskék, ugy elképzelhetd, hogy ez a réteg a tobb hdonapos oldodasi folyamat soran a pasztillak
feliiletérol elfogy (és esetleg a viztisztitod rendszerrel tavozik).
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Az tizemzavart kovetden néhany esetben dorzsmintakbol elkiilonitett forrd részecskék vizsgalatara is
volt lehetdségiink. Az alabbi abran a dorzsmintabdl elkiilonitett forrd részecskék aktivitasaranyai lathatok. (A
kevés szamu részecske miatt, annak a részecskének (KGO1E jeli részecske) az adatait is abrazoltam, melynél a
*Cm aktivitasara csak detektalasi hatart szamithattam.)

Aktivitasaranyok a dorzs mintakrol vett iizemzavari részecskékben
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9.10 abra Aktivitasaranyok valtozasa a flitdelemek kiégettségével a dorzsmintakrol elkiilonitett részecskékben
mérve

A dorzsmintakbol elkiilonitett részecskék esetében is megfigyelhetd a nagy Cm aktivitas. A
részecskékben mérheté Cm aktivitasa eltérd, ami kapcsolatban lehet a mintavétel helyével és idépontjaval, habar
ez nem allapithatd meg egyértelmiien, a kevés szamu rendelkezésre 4116 minta miatt. A részecskék 2**Pu/****Pu
aktivitasaranya 1,22-2,15 ko6zé esik, ami kb. 20-26 GWnap/tU kiégésnek felel meg. A szlirdémintardl elkiilonitett
részecskék is, tehat a sériilt flitdelemek atlagos kiégésénél (16,7 GWnap/tU ) magasabb kiégéssel rendelkeztek.
Ez 6sszhangban van a vizmintabol elkiilonitett részecskék kiégés értékeivel, melyek még ennél is magasabbak
voltak bizonyos esetben. A mért aktivitasaranyokat az alabbi tablazat tartalmazza, a relativ szorasokkal egyiitt.

Izotopok KGOIE KGO2F Dirzs B Dirzs C
2B8py/A2%0py  1.86E+00  2.15E+00 1.22E+00 1.39E-+00
aktivitasaranya

Relativ szérasa 3.17E-01  1.96E-01 2.20E-02 1.02E-01
24Cm A*M0py 291E+01° 1.51E+01 1.40E+00 3.01E+00
aktivitdsaranya

Relativ szorasa 2.06E-01 2.43E-02 8.95E-02

9.12 tablazat 2003.12.08-i ill. 2003.08.25-1 dérzsmintakrol elkiilonitett részecskék aktivitasaranyai

Osszefoglalva, az tizemzavari részecskék alfa-spektrometrias elemzései alapjan megéllapithaté, hogy a
részecskék kiégései igen eltérdek, és sok esetben szignifikansan magasabbak, mint az elméletileg szamitott ill. a
vizmintakbol meghatarozott kiégés értékek. A kiillondsen nagy kiégést részecskékrol feltehetd, hogy a tablettak
magas kiégésti peremrétegébdl szarmaznak. A részecskékben mért transzuran aktivitdsok sok esetben
magasabbak voltak a normaliizemi primerkori részecskékben mért aktivitasoknal. A részecskékben mért Cm
aktivitasa kiilondsen nagy volt, aminek oka a Cm részecskékhez torténd szorpcioja lehet.

) Megjegyzés: A "-al jelslt esetekben az aranyokat L érték felhasznalasaval kaptam.
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10. Kornyezeti mintak vizsgalata

10.1. Elemzett kornyezetei mintak

Doktori munkdm sordn nemcsak atomerdmiivi mintdkban taldlhatd forrd részecskék elemzésével
foglalkoztam, hanem a kornyezetiinkben taldlhaté forré részecskék jellemzéséhez is felhasznéltuk a mar
korabban kidolgozott autoradiografias ill. radioanalitikai mddszereket. Kis szamtl minta birtokaban volt csak
lehetdségiink kornyezeti mintakban forrd részecskéket keresni €s vizsgalni, azonban még ilyen kis szamu minta
esetén is bemutathatd, hogy az altalunk kidolgozott elemzési mddszerekkel lehetéség nyilhat kornyezetiink
radioaktiv szennyezddése esetén kornyezeti mintakban kimutatni a forrd részecskéket, elkiiloniteni ill. jellemezni
oket.

Az alabbi tablazat azokanak a részecskéknek a jellemzdit tartalmazza, melyeket kornyezeti mintdkbol
kiilonitettem el az autoradiografias felvételek alapjan

(AR: autoradiografia, a—sp.(F): alfaspektrometria (feldolgozassal), a: dsszalfa mérés, y: gammaspektrometria, y
(MF): gammaspektrometria (mintafelezgetéssel)

Vizsgalt részecske jele Eredete Mintavétel ideje Vizsgalati modszerek
RADHP1 Csernobili z6nabol | Nem ismert AR, a—sp.(F), y (MF)
RADHP2 (Csernobiltél ~ 21km-re, AR, a—sp.(F), y (MF)

északra levo Radin
falubol) vett talajminta

LEVA BME  altal  gytijtott | 1986. 04. 26-29. AR, o—sp.(F)y

LEVB levegdszlir6bol kivett (ataramlott levegé: | AR, a—sp.(F),y
részecske 626,6m’)

COLHP1 colomboi monazit homok | 2003. 08. AR, a—sp.(F),y (MF)

COLHP2 AR, o—sp.(F),y MF)

10.1. tablazat Kornyezeti mintakbol elkiilonitett forrd részecskék adatai

A csernobili talajmintardl feltételezhettem, hogy tartalmaz forrd részecskéket, egyrészt a mintavétel
helyébdl adoddan, masrészt a korabbi orosz elemzések eredményeibdl (lasd mellékletben talalhatdé orosz
eredményeket).

A relative nagy aktivitdsti levegOsziir6-mintdkon azért kerestem részecskéket, mert a csernobili
balesetet kovetden (1986 aprilisaban) voltak elhelyezve Budapesten a BME kertjében. Feltételezhetd volt, hogy a
1égkori robbantasokbol szarmazd szennyezodések mellett a csernobili eredetli szennyezddéseket is tartalmaz.

A colomboi homok monazit homok, melynek a szakirodalom szerint magas a Th tartalma (Koch,
1967),(Vértes, 2003). (Feltételezheté volt, hogy az aktivitdis a homokszemcsékhez kototten, tehat
részecskeformaban van jelen a mintaban.)

10.2. Forro részecskék elkiilonitése kornyezeti mintakbol

A kornyezeti mintak osszaktivitasa altalanos esetben sokkal kisebb, mint az atomerdmiivi mintaké. Még
a szennyezett, sok esetben forrd részecskéket tartalmazo mintaknal is problémat jelent a nagy mintamennyiség
esetén a részecskék azonositasa. Sziirdmintak esetében a minta aktivabb teriiletei a primerkori ill. izemzavari
szlirémintakra kidolgozott autoradiografias moddszerrel jol elkiilonithetdek. Az olyan mintdk esetében is
alkalmazhat6 a minta eldzetes feldolgozasa/mérése nélkiil az autoradiografia, melyek az aktivitast szemcsékhez
kototten ugyan, de kozel homogénen tartalmazzak. A részecskék a kidolgozott autoradiografias mddszerrel jol
elkiilonithetok. Nagy mennyiségli talajmintdk esetében (melyek valamilyen nukleéris kibocsatas kovetkeztében
szennyezodtek) a forrd részecskéket elsdként gamma-spektrometriaval probaltam meg azonositani. S csak a
minta kisebb tomegii, aktivabb részeirdl készitettem autoradiografias felvételt.

10.2.1. Forro részecskék elkiilonitése minta-felezéses modszerrel kornyezeti mintakbol

Minta-felezéses modszerrel, azonos tomegii mintak gamma-spektrometrids mérésével kiilonitettem el
els6ként a nagyobb aktivitasu teriileteket. Csernobil koézeli (Radin és Kruki falubdl vett) talajmintakbol ill.
colomboi monazit homokbdl probaltam meg mintafelezéssel nagyobb aktivitasi mintarészeket elkiiloniteni.

Mivel kevés kornyezeti minta allt rendelkezésemre, igy Nemzetkézi Atomenergia Ugynokségtol (NAU)
szarmazd referencia anyagokban is megprobaltam forrd részecskéket kimutatni, azonban ezek a mérések nem
jartak sikerrel. Olyan kornyezeti mintdkat vizsgaltam meg, melyek kiilonféle nuklearis incidensek kovetkeztében
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szennyezddtek, s a NAU-s 6sszemérési referencidk szerint inhomogének voltak. (Sellafieldi homok (IAEA-135),
valamint Csernobil kozeli talajminta (IAEA-375 ) inhomogenitasat vizsgaltam gamma-spektrometriaval, minta-
felezgetéssel.) Ezekbdl a mintakbol autoradiografiaval se sikertilt forrd részecskéket elkiiloniteni.

A Csernobil kozeli talajmintak felezgetése

Els6ként a Radinbdl szarmazd, Csernobil kozeli talajmintakbol probaltam meg forrd részecskét
tartalmazd kisebb tomegii mintakat elkiiloniteni gamma-spektrometrids mérésekkel. Azonos geometridban,
azonos tomegl, vékony rétegbe kiteritett talajmintakat gamma-spektrometridval vizsgaltam. Az azonos tomegl
minték esetében a *’Cs-hoz tartozé nettd csticsteriilet értékeket hatdroztam meg és az aktivabb mintékat tovabb
felezgetve, ismételgettem a mérést. A kiindulasi mintak tomege 1 g volt, az autoradiografiahoz elkiilonitett minta
tomege végiil 0,125 g lett.

A 10.1. 4brak a mintafelezgetés soran meghatarozott '*’Cs netté csucsteriileteit mutatjak. A mintak a
mintak aktivitasatol fiiggden, de egyforma mérési ideig voltak mérve, 10mm-re a detektortdl, alutalkdban. A
gamma- spektrometridhoz ORTEC gyartmanya HPGe detektort hasznaltam (POP-TOP detektort), Canberra
Accuspec analizatorral.

RAD minta osztasa RADD osztasa
1-1g 0.5- 0.5¢g
@ 2.5E+00 1.4E+00
0 @
- 2.0E+00 M = 1.2E+00 —
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S 1.0E+00 - § 8.0E-01
£ 5.0E01 g 60801 1
2 00400 1L o 40E01
£ 0 © < £ 20E01 [
QSQ OQYQ S 0.0E+00 | | .
L RADD1 RADD2
minta jele
O nettoé intenzitas minta j ele O nettd
(cps) i ité
» Zksa ey

10.1. a—b. bra Radin falubol vett talajminta felezgetése soran mért'*’Cs nettd csucsteriiletek

RADD2 osztasa RADD22 osztasa
0,25- 0,25g 0,125-0,125g
9.0E01 4 5E-01
o + 40E01 f—— —
7 8.0E-01 — & 35601 +—
& 7.0E01 % 3.0E-01
g 6001 £ 25E01
5 5.0E-01 | S 20E-01
§ 4.0E01 £ 15801
€ 3.0E01 - 9 1.0E-01 |
$ ToEo goce| | N |
S 1.0E-01 | <
e 0.0E+00
0.0E+00 - - RADD221  RADD222
RADD21 RADD22
minta jele |O nettd intenzitas minta jele | @ netto intenzitas
. W szo6rasa
W szorasa

10.1. ¢ — d. abra Radin falubdl vett talajminta felezgetése soran mért'*’Cs nett6 csuicsteriiletek

A mintdk kevésbé aktiv részét is elfeleztem 4ltaldban és megmértem, azonban, mivel ott nem
tapasztaltam szignifikans eltérést, az autoradiografias felvételeket a RADD221 ill RADD22 jelii mintarészrol
készitettem végil. A mintdk tovabbi felezgetése soran mar nem volt szignifikans kiilonbség a nettd
csucsteriiletek kozott.
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Egy masik Csernobil kozeli (KR jeldi, csernobili zonabodl, Kruki falubdl szarmazd) talajmintabol is
probaltam mintafelezgetéssel elkiiloniteni aktivabb részeket, azonban nem sikeriilt a szennyezésben a
mintafelezgetéssel inhomogenitast kimutatnom. A mintabol kivett részrol készitett autoradiografias felvételen
sem latszottak forro részecskeék.

Colomboi homok felezgetése

A minta felezgetésével, gamma-spektrometriaval (*°Th leanyanak, a ***Ac gamma vonalanak
mérésével) probaltam meg elsdként a colomboi monazit homokbdl is elkiiléniteni a forrd részecskéket, aktiv
homok szemcséket, azonban a minta bar részecskeformaban tartalmazta az aktivitast, azonban homogénnek
bizonyult. Az aktivabb, magasabb Th tartalmi1 szemcséket a mintabol sziniik alapjan lehetett a legkdnnyebben
elkiiloniteni. Az 1,6 g-nyi tengeri homok ***Ac vonaldnak netté intenzitasait mutatja az alabbi diagram. (A
mérési eredmények alapjan, a diagramon szerepld 1-es jelii mintardl készitettem autoradiografias felvételt, majd
elkiilonitettem a COLHP1 és COLHP?2 jelii részecskéket.)

Colomboi homok osztasa

(m=1.69)

8.0E-02
7
s M
N 6.0E-02 + O netto
c —~ . o
oW intenzitas
E § 4.0E-02 -
:g 2.0E-02 - W szoérasa
1)
S 0.0E+00 -

1 2 3 4 5 6

mintak jele

10.2. dbra A colomboi homok minta osztasa soran mért 2Ac nett6 csticsteriiletek

10.2.2. Kornyezeti mintak autoradiografias vizsgalata

Az autoradiografiat, hasonldan a korabbi mérésekhez a kornyezeti mintak esetében is Fortepan 100-as
fekete-fehér film felhasznalasaval készitettem, majd a képeket digitalizdlva a Photostyler programmal
hataroztam meg az aktivabb teriiletek relativ feketedését. A kornyezeti mintak esetében a filmeket altalaban
néhany hétig exponaltam ¢és felvételek a szokott modon hivtam el6 és fixaltam (7.2. fejezet).

A kornyezeti mintak esetében a mintak tipusatdl fliggben technikailag mas-mas mddon valodsitottam
meg az autoradiografiat. A Radinbol szarmazd talajmintdk valamint a colomboi monazit homok esetében a mar
gamma-spektrometriaval kivalasztott néhany grammnyi, néhany tized grammnyi mintat siklapra feltett kétoldala
ragasztora szortam rd, kellden vékony réteget képezve igy autoradiografias felvétel elkészitéséhez. A talaj,
homokrészecskéket ezekben az esetekben is lakkal rogzitettem a kétoldalii ragasztohoz. A radini talajminta
esetében két részecskét kiilonitettem el, a RADHP1 és a RADHP2 jeliit (10.1 tablazat). A colomboi homokbol és
két szemcsét valasztottam ki, COLHP1 ill. COLHP?2 jeli részecskéket vizsgaltam (10.1 tablazat).

A BME 1986. aprilisi levegdszlirdit mar korabban acetonnal kezelték. Nekem a néhany milliméter
vastagsagui, megkeményedett acetonnal oldott sziirdmintakrél volt lehetéségem autoradiografias felvételeket
késziteni. A filmet ezen mintak esetében kozvetlentil a mintdhoz szoritottam hozza, de a képek felbontasa a
mintak feliiletének egyenetlenségébdl adddoan rosszabb volt, mint a primerkori/lizemzavari ill. a kornyezeti
talaj/homok mintak esetében. (Egy szlirdéminta esetében sikeriilt a mintan nagyobb aktivitasu részeket talalnom,
LEVA és LEVB jeli forrd részecskéket sikeriilt elkiilonitenem, 10.1. tablazat.)
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A kornyezeti mintakbdl késobbiekben elkiilonitett részecskék relativ (nettd) feketedéseit mutatja a 10.2.

tablazat.

Forrd részecskék jele | Relativ feketedés Szorasa Exponalasi ido Relativ
feketedés/exponalasi
idd (1/h)

RADHPI1 85 7 46 nap 0,077

RADHP2 75 6 0,068

LEVA 64 10 47 nap 0,057

LEVB 80 10 0,071

COLHP1 127 6 46 nap 0,115

COLHP2 111 9 0,101

10.2. tablazat Kornyzeti mintakbol szarmazd forrd részecskék relativ feketedései

A 10.3., 10.4. és 10.5. abrakon a kornyezeti mintakrol készitett autoradiografias képek lathatok.

10.3. abra Az 1986-0s BME levegdsziir6 képe az LEVA ill. LEVB jeli részecskével (a kép sziirkeségének és
kontrasztjanak modositasa nélkdl ill. modositasaval).

i il _
e B . ., 4
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e U . 3 -
Ay B = i |
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o ’ﬁ; -2 " ¥
i Y 5 - . -~
":o = -J';gc " ; 3 - &
L iy y - _. 3 i L - " - 4
» %&a ‘% * ‘*__t -
- % it . -.’ s
t§" " 3 Hi " 3 . i 5
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a e : M

-~ i -
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10.4. abra A Radin kézeii falajminta autoradiografiaja részecskével (é kép sziirkeségének és kontrasztjanak
modositasa nélkiil ill. modositasaval), melyrél a RADHP ill. RADHP jelii részecskét kiilonitettem el

10.5. dbra A colomboi homokrdl késziilt felvétel (a kép sziirkeségének és kontrasztjanak modositasa nélkdl ill.
modositisaval), amelybél a COLHP1 és a COLHP2 részecske lett elkiilonitve.”

%
A részecskék konnyebb azonositasdhoz a felvételen egy primerkori szlirbdarab is lathato, amely segitségével
konnyebben meghatarozhaté a részecskék helye.
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A kornyezeti mintdkban talalhatdo részecskék autoradiografias eredményeit Osszehasonlitva a
normaliizemi szlrémintakon ill. lizemzavari mintakon talalhato részecskék eredményeivel, jol lathatd, hogy a
kornyezeti mintak esetében sokkal hosszabb exponalasi idore volt sziikség a jol értékelhetd kép elkészitéséhez. A
kornyezeti részecskék relativ feketedés/ exponalasi idé hanyados értékei 0,06-0,1 kozé estek. A normaliizemi ill.
tizemzavari mintak esetében a relativ feketedés/exponalasi ido hanyadosok altalaban sokkal nagyobbak voltak. A
normaliizemi mintdk esetében ez az érték 4,25-7,63 kozé esett, mig az lizemzavari mintak (takaras nélkiili
felvételeinél) esetében 1,07-5,54 kozott volt. Az iizemzavari mintdk esetében az alacsony relativ
feketedés/exponalasi id6 értéket a filmek telitése is okozhatta a mintdk nagy aktivitdsa miatt.

Lathato, hogy a csernobili baleset kovetkeztében szennyez6dott mintakban talalhato részecskék (LEVA,
LEVB, RADHP1, RADHP2) esetében 2 nagysagrenddel alacsonyabbak a relativ feketedés/exponalasi ido
hanyados értékei, mint a reaktoros normaliizemi ill. izemzavari részecskék esetében. (Ezt a nagy kiilonbséget
okozhatja példaul az, hogy a csernobili eredetii részecskékben a transzuran izotdpok, példaul a relative rovid
felezési idejii Cm izotopok egy része mar lebomlott.) A colomboi homokbdl elkiilonitett részecskék esetében egy
nagysagrenddel mértiink alacsonyabb értéket a normaliizemi és {izemzavari értékeknél.

A kornyezeti mintakrol készitett autoradiografias felvételeknél is azonosithatok forrd részecskék, bar a
leveg6sziir6-minta esetében nehezebb a részecskék azonositasa. A colomboi homokminta esetében a részecskék
konnyen azonosithatoak, a felvételeken lathato feketedések egy-egy homokszemcséhez kotddnek.

*
A részecskék konnyebb azonositasdhoz a felvételen egy primerkori szlirddarab is lathato, amely segitségével
konnyebben meghatarozhato a részecskék helye.
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10.3. Kornyezeti mintak radioanalitikai vizsgalata

A kidolgozott radioanalitikai modszerek nemcsak az atomerdmiivi mintdk elemzésére voltak
alkalmasak.
Az autoradiografiaval azonositott, majd a kornyezeti mintakbol elkiilonitett forrd részecskék esetében is
végeztem radionanalitikai vizsgalatokat. A mintdkat elemeztem gamma-spektrometridasan és alfa-
spektrometriasan egyarant. A gamma-spektrometrias mérések sok esetben mar a forrd részecskék eliilonitésében
szerepet kaptak.

10.3.1. Gamma-spektrometria

A kornyezeti mintakbol elkiilonitett forrd részecskék és esetenként nagyobb térfogati mintdk gamma-
spektrometrias vizsgalatdhoz ORTEC gyartmanyt HPGe detektort hasznaltam (POP-TOP detektort), Canberra
Accuspec analizatorral ill. néhanszor HPGe well (GCW 2022, Canberra gyartmanyu) detektorral végeztem el a
méréseket. A mintakban talalhaté izotopok csucsteriiletének meghatarozasa altalaban a SAMPO (Canberra)
szoftver segitségével tortént. A gammaspektrumok kiértékelésének részletes menetét a alabbi irodalmak
tartalmazzak (Kerkapoly, 2001), (BME NTI, 2003). A kornyezeti mintakban talalhaté gammasugarzo nuklidok
jellemzdi a mellékletben talalhatok meg (M2. tablazat).

10.3.2. Alfa-spektrometria és radiokémiai elvalasztasi eljaras

A kornyezetei részecskékbol a Pu, (Am/Cm), U elvalasztdsa a normaliizemi és az iizemzavari
részecskéknél alkalmazott eljarassal tortént (a RADHP1,RADHP2, LEVA,LEVB ill. COLHP1 és COLHP2
mintaknal ), annyi valtoztatassal, hogy a mintdhoz az eljaras elején Mohr-sot tettiink, hogy a kitermelések, még
a kis aktivitasok ellenére is jobbak legyenek. Az elvalasztasi eljaras sémajat a 8.4.1 fejezet 8.8 abraja mutatja.

A COLHP1 és COLHP?2 jelii részecske esetében - melyeket a colomboi monazit homokbol kiilonitettem
el - az U izotdpok aktivitasa mellett az alfasugarzé Th izotopok meghatarozasa volt a fo cél. A Th elualasat is
mutatja a 8.8 abra.

A colomboi monazit mintdkndl 6sszehasonlitasképp nagyobb térfogati mintdkat is elemeztem
(késobbiekben COLFEK és COLVEGY jeli mintdk. A mintdk nagyobb térfogata, valamint alacsony
oldhatosaga miatt a 8.8 4&bran lathatd kromatografids extrakcidt tobbszori kalium-fluoridos 6mlesztéses feltaras
elozte meg.

Az alfa-spektrometrias mérések koriilményeit részletesen a 8.4 fejezet tartalmazza. A kornyezeti mintak
elemzésekor meghatarozott alfasugarzé nuklidok jellemzdit a melléklet M1. és M3. tablazatai tartalmazzak.

10.3.3. Az alfa- és gamma-spektrometria mérési eredményei

A levegdsziirorél elkiilonitett részecskék radioanalitikai vizsgalatanak eredményei

Az 1986-0s BME levegosziird mintardl két (LEVA és LEVB jell) forrd részecskét kiilonitettem el az
autoradiografias felvétel alapjan (10.3. abra). Mivel a levegdsziirdn levo szennyezddés tobbek kozott a csernobili
baleset eredménye lehet, igy a mintdkban levd Pu, Am/Cm ill. U aktivitdsat szerettem volna meghatdrozni. A
mért alfaaktivitasokat ill. detektalasi hatarokat a 10.3. a. tablazat tartalmazza.

" A részecskék részletes adatait a 10. tablazat tartalmazza.
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Izotépok LEVA LEVB
3¥py aktivitasa Ls=3,77E-04 L4=8,00E-04
(Baq)

Szoérasa (Bq) - -

239240py aktivitasa L=3,81E-04 Ls=9,00E-04
(Bag)

Szodrasa (Bq) - -

21 Am aktivitisa ~ Lg=1,75E-03  3,2E-03

(Ba)

Szorasa (Bq) - 4E-04

(Cm aktivitasa  Ls&~8,6E-04  Ls~1,11E-03
(Bqg)

rorasa (Bq) - -
2Cm aktivitasa ~ Ls~1,39E-04 L4=1,8E-03
(Baq)

Szorasa (Bq) - -

28U aktivitasa 1,56E-03 L{2E-04
(Bag)

Szoérasa (Bq) 2,2E-04 -

24U aktivitasa 4,23E-03 Ls=3E-03
(Bg)

Szorasa (Bq) 2,8E-04 -

35U aktivitasa 3,00E-04 L~2E-03
(Bg)

Szorédsa (Bq) 1,3E-04 -

10.3.a tablazat LEVA és LEVB jelli részecske mért alfaaktivitasai

Az alfa-spektrometrias eredmények szerint az egyik leveg6sziirobdl vett részecskében (LEVA) U volt
jelen mérhet6 mennyiségben, azonban a gamma-spektrometrids mérések azt erdsitik meg, hogy a részecskék
okozta feketedés a filmeken valésziniileg a béta- (*°Sr példaul) és a gammasugarzé izotopok okozhattak. A
levegdsziirén talalt részecskében mérheté *U/**U arany arra utal, hogy a mintaban természetes eredetii uran
volt mérhets. A masik levegsziir6s részecskében (LEVB) "' Am volt alfa-spektrometriaval kimutathato.

A gamma-spektrometrias elemzésekkel a mintdkbol mesterséges szennyezoként sikeresen a '*’Cs izot6p
volt kimutathatd, ami feltehetden a csernobili baleset kovetkeztében kertilhetett a mintdkba. A gammasugarzé
izotopok koziil lehetéség lett volna még esetlegesen a **Cs vagy 'I izotépok kimutatisara. (A gamma-
spektrometrias mérések kiértékelése soran a mintak 6nabszorpcidjat a '*I izotép gamma vonalara nem vettem
figyelembe, tekintettel a részecskék nagyon kis térfogatara. Az 6nabszorpcid korrekcid lehetséges mértéke,
valamint elhanyagolhatdsaga és indokoltsaga bovebben az alabbi irodalomban talalhaté meg (Kerkapoly, 2001).

A 10.3.b. tablazatban a LEVA és LEVB részecskék gamma-spektrometrids elemzésének eredményei lathatok.

Izotépok LEVA LEVB
BCs aktivitasa 1,15E-01 1,21E-01
(Bq)

Szorasa (Bq) 2,9E-02 3,1E-02
134Cs aktivitasa Ly=4,51E-03 L=6,93E-03
(Bq)

Szorésa (Bq) - -

21 aktivitasa Ls=5,02E-02 Ls=1,42E-02
(Bq)

Szoérasa (Bq) - -

*1Am (Bq) L~=2,60E-03 Ls=3,14 E-02
Szoérasa (Bq) - -

10.3.b tablazat LEVA és LEVB jelti részecske mért gammaaktivitasai

A teljes levegésziiré mintaban taldlhaté '*’Cs aktivitasat 1,69 Bq (+/-0,08 Bq/minta) volt, ennek kb. 7-
7%-a volt mérhet6 a két részecskében (LEVA és LEVB), mig a részecskékkel elktilonitett szirddarabok teriiletei
1-1%-ai voltak a teljes szlro tertiletének. Az autoradiografias képek alapjan is megallapithato, hogy a részecskék
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relativ (nettd) feketedése a sziir6hoz képest nem kiugréoan magas, amit a gamma-spektrometrias mérések is
alatamasztottak. A két vizsgalt részecskének (ami ugyanarrdl a sziirérol lett elkiilonitve) a '*’Cs aktivitasa kozel
azonos volt, azonban a balesetet kovetd 1986. majus. 8-10. iddszakban, mas idSpontban kihelyezett
leveg6sziirok aktivitasai igen eltéroek voltak. Egy masik ebben az idészakban, ugyanoda kihelyezett levegdsziird
7Cs aktivitasa példaul 6,26 Bq (+/-0,28 Bq)-nek adddott 2004-ben (Kerkapoly, 2001).

Figyelembe véve az alfa-spektrometridas mérések eredményeit, feltételezhet6, hogy az daltalam
elkiilonitett LEVA és LEVB részecskék nem egyedi fiitdelemdarabok. Elképzelhetd, hogy az illékony Cs
porszemek feliiletére adszorbealodott a balesetet kovetden, s a levegdsziirdkrdl kicsit magasabb Cs tartalma
szemcséket kiilonitettem el.

A csernobili talajmintdbdl elkiilonitett részecskék radioanalitikai vizsgdlatanak eredményei

A csernobili baleset kovetkeztében szennyezddott talajmintakbol elkiilonitett forrd részecskékben
(RADHP1 és RADHP2) is a Pu, Am/Cm ill. U aktivitasat hataroztam meg a radiokémiai feltarast kovetoen.

Az alabbi tablazatokban a csernobil kozeli (Radin falubdl vett) talajmintakbdl elkiilonitett forrd részecskék alfa-
és gamma-spektrometrids eredményei talalhatdak.

Izotopok RADHP1 RADHP2 Izotopok RADHP1 RADHP2
238 PR

(BE; aktivitdsa  4,0B-04  4,00E-03 TCs aktivitasa  1,196:02  7.43E-02

o (Bg)

S B 2,6E-05 4,7E-04 o

23%2‘{‘?153 gk?i)vitésa 1,50E-03 1,70E-03 Szrésa (Bq) __2,9E-03 1.88E-02
Ba) z J 134Cs aktivitasa  8,17E-04 5,87E-04

Y (Bg)

Szorésa (Bq) 4,7E-04 4,2E-04 o

241 o = Szoérasa (Bq) 2,04E-04 -

(qu\)m aktivitasa L&7,57E-03 3,83E-02 129] akctivitasa L=4.07E-04 Ly=2.07E-
Szérésa (Bq) - 1,5E-03 (s]igzasa Ba) L

244 e - -

ktivit L,=6,4E-04 4E-

(B((]I)ma vitésa - Ly=6.4E-04 - 3,74E-03 2Am Li=2,62E-04 L.=524E-
orasa (Bq) i 6,0E-04 astivitasa G

2200m aktivitisa | L=1.956:02 L=1,736:03 (Bq)

(Bq) Szoérasa (Bq) - -

Szoréasa (Bq) - -

28U aktivitasa 9,7E-04 1,85E-03

(Bg)

Szorasa (Bq) 1,6E-04 1,7E-04

24U aktivitasa 7,64E-03 5,67E-03

(Bg)

Szorésa (Bq) 3,1E-04 3,0E-04

25U aktivitasa 5,6E-04 3,33E-04

(Bq)

Szorasa (Bq) 1,19E-04 9,8E-05

10.4.a. tablazat(baloldali) RADHP és RADHP?2 jelii részecskék mért alfaaktivitasai
10.4.b. tablazat (jobboldali)RADHP és RADHP?2 jelii részecskék mért gammaaktivitasai

A RADHPI ill. a RADHP2 jelii forr6 részecske esetében kimérhetd volt a '*’Cs aktivitasa ill. az egyik
minta esetében a **Cs detektalasa is sikeres volt. A Pu ill. az U izotépok, mindkét mintidban meghatérozhatéd
mennyiségben voltak jelen. Tekintettel arra, hogy a mintdkban ugyanazon elemek tobb izotdpjat is sikeresen
detektaltuk, lehetdség nyilt arra, hogy a mintdkban levd izotdparanyokat Osszehasonlitsam a csernobili
szennyezés kovetkeztében kikeriilt aktivitasaranyokkal. A '**Cs/"*’Cs aktivitas aranyabol ill. a ***Pu/****'Pu
aktivitas aranyok oOsszehasonlitasaval vizsgalhatjuk a mintdk szennyezettségének eredetét, mivel az azonos
elemek kulonbozd izotdpjai is megegyezd viselkedésiiek, a kikertilés, a kornyezetben valo terjedéskor nem
valnak szét. (A szakirodalomban sokszor *°Sr/"*’Cs aranyat is meg szoktak adni, de ezek mérésével, a
szennyezettség eredetével kapcsolatos informacié nem nyerhetd, mivel a Sr és a Cs kémiai viselkedése eltéro,
(Kerkapoly, 2001)).

A RADHP1 ill. RADHP2 mintdkban mérhetd aktivitasardnyokat az alabbi tablazat tartalmazza.
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Izotopok RADHP1 RADHP2

¥py/220py  2.67E-01  2.35E+00
aktivitasaranya

Relativ szérdsa 3.20E-01 2.74E-01
B4cs /M7Cs 6.87E-02 -
aktivitasaranya

Relativ szorasa 6.39E-02 -

10.5. tablazat A RADHP1 és RADHP?2 jelii részecskékben mért aktivitasaranyok

A csernobili kihulldsbol szarmazé *Cs/"*’Cs aktivitasarany az NAU altal kozétett inventar adatok
alapjan atlagosan 1,6%107 korrigalva a bomlassal 2004-re (a kornyezeti mintak elemzésének idépontjéra), mig a
P8py /2Py aktivitasaranya 0,43, 2004-re korrigilva a bomlassal (a kornyezeti mintak elemzésének
id6pontjara). (IAEA, 1990), (Kerkapoly,2001)

A mintidkban mért aktivitdsaranyokat dsszehasonlitva a fenti NAU altal kozzétett adatokkal lathat,
hogy sok esetben igen eltéroek. A két mintaban mért Pu aktivitdsaranyok egy nagysagrenddel kiilonboznek
egymastol is. Ezek az eltérések ugyanazt mutatjak, mint a korabbi nem kornyezeti forrd részecske elemzések,
miszerint a részecskékben mérhetd aranyok, aktivitasértékek kiillonbozoek, a részecskék egyedi tulajdonsagait ill.
kibocsatd forras (a karosodott tizemanyagpalcak) tulajdonsagait tiikrozik.

Osszehasonlitasképpen nagyobb térfogati mintat is megmértiink a talajmintabél gamma-detektoron,
(5cm’ térfogatil mintat, lyukgeometriaban). A mintaban **Cs /"*’Cs aktivitasarany 1,13%107 volt, (szorésa 4%).
Lathato, hogy a nagyobb térfogatu talajmintara kapott '**Cs /"*’Cs aktivitisarany kozel esik a csernobili
kihullasbél varhaté aranyhoz (az 1,6%¥10°-hoz), ami szintén arra utal, hogy a részecskékben mérhet6
aktivitasaranyok eltérhetnek a mintdban mérhet6 atlagos aranyoktdl. A talajmintabdl vett nagyobb mennyiségt
minta elemzésével (0,335 g) a 2 Pu /****°Pu aktivitasardnyara 0,46 adodott (11,4% szérassal), ami szintén kozel
van az IAEA altal megadott 0,43-hoz.

Figyelemremélto a két részecskében mérhetd ***U/>*U aktivitasarany is. A RADHP1-ben mért 7,88-as
aktivitasarany egyedi flitéelem-fragmentum esetében nagyobb, mint 3,6%-os dusitast flitéelemrészecskének
felelne meg, mig a RADHP2-ben mért 3,06-os aktivitasarany 2%-os dusitasu flitdelemnek felelne meg. A
részecskékben talalt, a **U-hoz képest relativ alacsony Pu izotép aktivitasok azonban arra utalnak, hogy
szemesék nem egyedi fiitelem-fragmentumok, hanem a talajban taldlhaté ***U is kimérheté benne. A Z*U/*U
aktivitdsaranya sokszor a természetes vizek, kozetek esetében is nagyobb egynél, azonban a koérnyezeti
anomaliak ennél kisebb mértékiiek. (A Z*U/®U aranya a kézetekben altalaban 0,89-2,19 kozott valtozik
(Ivanovich, 1982).) A fiitéelemekben mérheté *****Pu/*U aktivitasoktol eltéréek lehetnek a kornyezetbe
kikertilt részecskékben mérhetd aranyok amiatt is, hogy az U és Pu izotdpok eltérd kémiai viselkedésiik folytan a
kornyezetben vald terjedésiik soran szétvalhatnak.

A colomboi monazit homokbél elkiilonitett részecskék radioanalitikai vizsgalatianak eredményei

A colomboi monazit homokbdl az autoradiografias felvételek alapjan elkiilonitett COLHP1 ill.
COLHP2 jelii részecskét elemeztem gamma- ill. alfa-spektrometriaval valamint, mivel ezekben sem az alfa-,
sem a gamma-spektrometrias mérésekkel nem tudtam kimutatni a Th és U izotdpokat, nagyobb mennyiségii
mintdk elemzésére is sor keriilt. A nagyobb mennyiségii mintdk elemzésekor néhany szemcsét kiilonitettem el
sziniik alapjan, mivel a szakirodalom szerint a térium-dioxid fehér, az urdn-dioxid barna szini. A COLFEK
(0,0229 g) ill. COLVEGY(0,02572 g) jelii mintak fekete ill. vegyes szinli szemcséket tartalmazéd monazit
homokmintak. (A nagyon vilagos szemcsékben a gamma-spektrometrias mérésekkel nem sikeriilt sem a **Th ,
sem a *U leanyelemeit kimutatnunk, nagyobb térfogati mintabol sem, ezért elemeztiink fekete ill. vegyes
szemcséket.)

Az alabbi tablazatok a részecskék ill. a nagyobb mennyiségii homokszemcsék alfa- ill. gamma-
spektrometrids mérési eredményeit mutatjak.

A COLFEK ill. COLVEGY alfa-spektrometrias mérési eredményei is azt mutatjak, hogy vegyes szemcséket
tartalmazé minta Th tartalma magasabb. Meglepd a mintak magas U tartalma, mivel a szakirodalomban a
monazit homokot altalaban magas Th (ill. Ce) tartalmu kézetként szoktak csak emlegetni (Koch, 1967)

.A Th és U aktivitdsa mas kozetekben és talajokban altaldban 10-100 Bq/kg, itt egy nagysagrenddel nagyobb
értékeket mértem.
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Izotépok

COLHP1

COLHP2

2B A ¢ aktivitasa

(Bq)
Szorésa (Bq)

219B; aktivitasa

(Bqg)
Szoérasa (Bq)

Ly=5,70E-02

L=2,22E-03

L=8,14E-01

L4=6,35E-03

10.6.a. abra (baloldali) COLHP1 és COLHP?2 jelii részecskék gammaaktivitasai

10.7.a. (jobboldali) COLFEK és COLVEGY jelli mintak gammaaktivitasai

Izotépok

COLHP1

COLHP2

20Th aktivitasa

(Bg)
Szoérasa (Bq)

22Th aktivitdsa

(Bq)
Szoérasa (Bq)

281 aktivitasa

(Bg)
Szorasa (Bq)

24U aktivitasa

(Ba)
Szodrasa (Bq)

25U aktivitasa

(Bg)
Szoérasa (Bq)

L4=6,7E-04

L4=3,07E-04

L~=1,24E-04

L+=1,83E-04

L=2,05E-04

L4=1,20E-03
L=8,01E-4
L=9,3E-04

L4=5,69E-04

Ls&=1,56E-04

Izotépok COLFEK COLVEGY
2BAc aktivitasa 38 876
(Ba/kg)

Szorasa (Bg/kg) 10 230
219Bj aktivitasa  Lg=95 Ls=150
(Ba/kg)

Szoérasa (Bq/kg) - -
Izotépok COLFEK COLVEGY
20T aktivitasa 460 451
(Ba/kg)

Szoérasa (Bq) 200 86
B2Th aktivitasa 141 2242
(Ba/kg)

Szorasa (Bq/kg) 10 322
381 aktivitasa 848 1691
(Bg/kg)

Szoérasa (Bg/kg) 81 3

24U aktivitasa 900 1694
(Ba/kg)

Szorasa (Bq/kg) 86 27

23U aktivitasa ~ Lg=96 76
(Bg/kg)

Szérasa (Bg/kg) - 4

10.6.b. abra (baloldali) COLHP1 és COLHP?2 jelii részecskék alfaaktivitasai
10.7.b. abra (jobboldali) COLFEK és COLVEGY jelt mintak alfaaktivitasai

A **Ac és a 2’Th, valamint a '*Bi és a **U feltételezhetéen egyensulyban van az igen nehezen oldhatd
monazit homokban, a gamma-spektrometrias és az alfa-spketrometrids mérések eredményei kozti eltérést a
gamma mérések hatasfok kalibracios problémaja okozza. (Ennek ellendrzésére nagyobb mennyiségii (néhany
grammnyi) kiilonféle szinii szemcséket vegyesen tartalmazé minta gamma-spektrometrias vizsgalatat végeztem
el, olyan mérési geometriaban, ahol ismert a pontos hatasfok. A mintdban a “**Ac aktivitasat 1493+/- 268 Bq/kg-
nak, a *"*Bi aktivitasat 1581+/-190 Bg/kg-nak mértem. A mért értékek a varakozasnak megfelelen a fekete és a
vegyes szemesék alfaaktivitasai kozé esnek, tehat valészintileg az egyedi szemesékben a **Ac/ »**Th, valamint a
21Bi/**U egyenstlyban van.)
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IV. Osszefoglalas

A PhD munkam soran olyan Osszetett modszert dolgoztam ki, mellyel atomerdmiivi ill. kdrnyezeti
mintakban talalhato forr6 részecskék tulajdonsagai ismerhetdek meg minél széleskortibben.

Munkéam soran egyedi részecskéket kuilonitettem el a paksi 3-as blokk primervizébdl, majd ezek
Osszetett vizsgalataval, a zondban esetlegesen jelenlevd hibas flitdelemek tulajdonsagaira kovetkeztettem a
vizsgalati eredményekbdl.

A kidolgozott moddszereket sikeresen alkalmaztam a 2003-as paksi lizemzavar kovetkeztében
szennyez6dott mintakban talalhatd forrd részecskék vizsgalatara. Tanulmanyoztam a részecskék eloszlasanak
homogenitasat, az oldatok ¢és a sziirdk aktivitasanak iddbeli valtozasat, valamint az egyedi részecskék kiégésének
meghatarozasaval kovetkeztetéseket vontam le a részecskék oldddasara vonatkozdan.

Bemutattam, hogy az atomer6émtivi mintak elemzésére alkalmas modszerekkel relative kisaktivitasu,
kornyezetben talalhatd forrd részecskék is vizsgalhatok, és értékes 1) informéciok szerezhetok be még ma is a
csernobili atomerdmii-baleset kovetkeztében kikeriilt forrd részecskékrol éppugy, mint a természetben néhany
helyen jelenlevo magas természetes eredeti radioaktivitast tartalmazo kézetekrél (monazit homokrol).

Egyszerti, gazdasagos, de mégis elegendden érzékeny film autoradiografias médszert dolgoztam ki a
részecskék helyének meghatdrozasara, valamint elkiilonitésére a tovabbi mikro- és radioanalitikai
vizsgalatokhoz.

Tobb, kereskedelemben kaphatd fényképészeti ill. rontgenfilmmel végeztem kalibrald méréseket ill.
neutronaktivacids analizissel vizsgaltam a filmek Ag és Br tartalmat, hogy kivalasszam a primerkori részek
vizsgalatara alkalmasabb filmet. Az elemzések eredményeként, a magyar gyartmanyu fekete-fehér FORTEPAN
100-as fényképészeti filmet valasztottam ki az autoradiografias moédszerhez. A kalibraldé mérések soran
megmutattam, hogy a filmmel jé felbontasu, reprodukalhaté felvételek készithetok, primerkori mintak esetében a
film érzékenységébdl kifolydlag néhany oras (napos) exponaldsi idovel. Vizsgalataim szerint a film els6sorban
az alfa- és a bétasugarzasra érzékeny, igy alkalmas arra, hogy a sik primerkori sziirdkon talalhato alfa-, béta- és
gamma-sugarzd izotopokat vegyesen tartalmazd részecskéket kimutassa. A felvételek sikagyas lapolvasoval
térténd digitalizalasa utan a felvételek szamszer( kiértékelése egy képfeldolgozo program segitségével tortént. A
program segitségével a felvételeken lathatd részecskék, szlirok un. relativ feketedését hataroztam meg, a mintak
relativ feketedését a filmek tires (blank) részének feketedésével korrigalva adtam meg. Vizsgaltam a film relativ
feketedését az exponalasi id6, az alfa- ill. a bétaaktivitds fliggvényében. A filmek érzékenységét a relativ
feketedés és exponalds (az exponalasi id6 és az aktivitds szorzata) hanyadosaval jellemeztem. Az alfaaktivitas
ismeretében lehetdvé valt a minimalisan sziikséges exponalasi id6 becslése is. (Egy jo mindségli autoradiografias
felvételhez (relativ feketedés a minta helyén ~20-30) az E/B hanyadosnak 15000-20000 1/Bgperc k6zé kell
esnie.)

Vizsgaltam a részecskestiirliségét, a normaliizemi vizmintak ill. az tizemzavari vizmintdk esetében a
szlr6k digitalizalt autoradiografias felvételei alapjan. A sziirdmintakon levd részecskék szamanak becslésére
MATLAB nyelven irt programot készitettem. Az elkészitett MATLAB program a beolvasott autoradiografias
képet fekete/fehér képpé konvertalja at ugy, hogy bizonyos feketedés érték feletti és bizonyos méret feletti
részeket hagy csak meg a képbdl. Ezzel az algoritmussal lehetdvé valik a részecskék -elkiilonitése,
Osszeszamlalasa és méret szerinti rendezése. Az autoradiografids képek elemzései megmutattdk, hogy az
tizemzavari mintak esetében a részecskék siirisége 3 nagysagrenddel nagyobb, mint a normaliizemi mintak
esetében. Vizsgaltam a részecskék okozta feketedések méretének, mennyiségének valtozasat az iddben, mely
normaliizemi mintak esetében sokszor magyarazhatd volt a fiitéelem-meghibasodasokkal. Az tizemzavari mintak
esetében az idébeli valtozasokat a részecskék oldodasi folyamatai befolyasolhatjak.

Bemutattam, hogy a kidolgozott autoradiografias technika alkalmas a kornyezeti mintdkban jelenlevo
forro részecskék kimutatasara is.

A KFKI AEKI-vel vald egyiittmikodés révén lehetoség nyilt a részecskehalmazok pasztazo

sy

valamint elemi dsszetételének (a korrdzids termékek mennyiségének) meghatarozasara.

A roncsolasmentes vizsgalatokat a részecskék radioanalitikai elemzése kovette. Mddszert dolgoztam
ki ill. adaptaltam egyedi részecskék alfa-spektrometrias vizsgalatara, mellyel a radiokémiai elvalasztasi eljarast
kovetden a részecskékben talalhatdé Pu, Am, Cm és U izotdpok ill. esetenként a Th izotdépok (a monazit
homokminta esetében) aktivitasat lehetett meghatarozni. Az alfa-spektrometrias eredményeknek dontd szerepe
jutott a részecskek jellemzésében, mivel a transzuran izotdpok aktivitdsaranyai szoros kapcsolatban vannak a
fiitéelemek kiégésével.

A radiokémiai elemzéseket kovetden dsszehasonlitottam a primerkori ill. az tizemzavari részecskék
aktivitasat ill. a részecskefrakcid és az oldott hanyad aktivitasanak aranyat. A részecskék aktivitasai igen eltéroek
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voltak, mind a normaliizemi primerkéri, mind az {izemzavarai részecskék esetében. A Cm izotopok aktivitasa a
primerkori részecskékéhez képest szokatlanul magas volt, ami feltételezhetéen a Cm részecskék kiemelkedd
abszorpcidjaval magyarézhato. (A normaliizemi mintakbol elkiilonitett részecskék esetén a **Cm mért aktivitasa
6,2*10'4-7,8*10’3Bq kozé esett, mig az lizemzavari részecskékben mérhetd aktivitas 9,89*10'3—1,88*10'1Bq. A
*2Cm aktivitdsa a normaliizemi részecskéknél 3,2%107-1,81%* IO'IBq kozotti érték volt, mig az tizemzavariaknal
8,83%107-1,4Bq kozti.) Mig normaliizemi mintak esetében az aktivitds oldott hanyada kb. 15-20% kaoriili, addig
az lizemzavari mintak esetében az oldott hanyad néhany minta esetében szokatlanul magas 80-90% koriili volt.
Az alfa-spektrometrias mérési eredmények (a 2**Pu/****°Pu aktivitasardnya) alapjan megbecsiiltem a
primerkori ill. tizemzavari részecskék kiégését. Megmutattam, hogy az oldatok aktivitasaranyaibol becsiilhetd
kiégések masok, mint az egyedi részecskék kiégése. Az oldatok egy atlagos kiégést tiikréznek, ami 6sszhangban
van az elméletileg varhat6 kiégésekkel, mig a részecskék ettol kiillonbozd kiégéseket mutatnak. Az lizemzavari
részecskék kiégése az esetek nagy tobbségében joval magasabb volt a sériilt flitdelemek atlagos kiégésénél. (A
PA Rt RFO szamitisai szerint a sériilt kazettdkban lehetséges maximalis kiégés az axialis eloszlas
figyelembevételével 32GWnap/tU lehet, mig a kazettdk atlagos kiégése 16,7GWnap/tU. A részecskékben mért
238py/P9240py aktivitasaranyok 5-55 GWnap/tU-os kiégésnek feleltek meg.) Az elméleti maximalis értéknél
magasabb kiégést okozhatja a tablettdk egyenetlen kiégése is. A fiitdelemsériilés kovetkeztében kikeriild
részecskék/flitdelemtormelékek nagy része a tablettak peremérdl szarmazik, ahol nagy a tabletta lokalis kié¢gése

A kornyezeti mintakbdl elkiilonitett forrd részecskék gamma- ill. alfa-spektrometrids vizsgalataval
bemutattam, hogy a kidolgozott mddszerekkel nemcsak atomerdémiivi mintdk vizsgalhatok, hanem érdekes
informaciok szerezhetok be tobbek kdzott a csernobili kibocsatasbol szarmazd forrd részecskékrol, valamint a
természetben néhany helyen jelenlevd magas természetes eredetii radioaktivitast tartalmazo6 kdzetekr6l (monazit
homokrol) is.

A részecskék vizsgalataval kapcsolatosan még sok kapu nyitva all, bovithetd az elemzési eljarasok
kore, az itt bemutatott modszerek tovabbfejleszthetok ill. mas tipust részecskék vizsgalatara is alkalmazhatdk. A
részecske elemzések eredményei a jovOben dozimetriai szamitdsok bemend adatai lehetnek, segitséget nytjtanak
a fiitéelemek altalanos allapotanak értékelésekor, valamint szerepet kapnak a paksi 2003. aprilisi tizemzavar
értékelésében is. Egyes vizsgalati modszerek tovabbfejlesztése révén lehetdség nyilik a zonaban levd szerkezeti
elemek korr6zios folyamatainak vizsgalatara is.

A kidolgozott részecske azonositasi, elkiilonitési modszerrel mas mikroanalitikai vizsgalatok szamara
is alkalmas mintak készithetk pl.: lehet6ség nyilik a részecskék szinkrotonnyaldbos (u-XANES) elemzésére, a
részecskékben talalhatd elemek (Pu, U) oxidacios allapotanak meghatarozasara. Néhany iizemzavari minta
elemzése mar megmutatta a modszerek kombinalt alkalmazhatdsagat.

A kidolgozott autoradiografias részecske elkiilonitési modszer a jovoben pontosabba tehetd egy
mikro-manipulatoros részecske elkiilonitd rendszer alkalmazasaval. Ezzel gazdasagosabba tehetdek az esetleges
szinkrotonnyalabos vizsgalatok is.
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Normaliizemi szlirémintak autoradiografias képei -

3/15A 3/16A 3/17A

3/15A 3/16A 3/17A

M1. abrak 2001. 07. 21-24-i leallasi mintakrdl készitett felvételek Fortepan 100-as filmmel, 24 éras exponalasi
idovel. (A felvételek jol reprodukalhatonak bizonyultak.)

3/4A 3/6A 3/6B

3/9A 3/12A ' 3/12A
M2. dbrak” 2001. 07. 21-24-i leallasi sziirokrol készitett felvételek Fortapan 100-as filmmel, 24 oras exponaldsi
iddvel

" A szirémintékon altalaban 1 1 primervizet sziirtiink 4t. Ett6] eltéré esetekben kiilon feltiintettem az atsziirt viz
mennyiséget.



M3. dbrak 2001. 12. 25-27-1 mintavétel sziirir6l készitett felvételek Fortapan 100-as filmmel, 24 6ras
exponalasi idovel (a bal felsd sarokban a HP4 ill. a jobb alsé sarokban a HPS jelii sziird 1athato, melyekrol
részecskék is lettek elkiilonitve)

31 3/2 3/3 3/5

M4.4brak 2002-es leallasi szirdmintak autoradiografias képei, Fortepan 100 filmmel, 24 6ras exponalasi idovel.
(A mintak sokkal homogénebbek és sokkal kisebb méretii részecskéket tartalmaznak, mint a korabbiak.)

MS5.4abrak 2002-es leallasi mintak autoradiografias képei Fortepan 100 filmmel, 2 6ras exponalasi idovel
(Figyelemre méltd, hogy a mintak nagy aktivitdsa miatt, még a 2h-as exponalasi idovel is nagyon fekete képeket
kaptunk. A képen nem lathatok részecskék, homogének a mintak.)



M6. abrak 2002-es nem leallasi mintavételbdl szarmazo mintak felvételei Fortepan 100-as filmmel, 1 hetes
exponalasi idovel.

M7. abrak 2003-as leallasi szlirémintak felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 1 napos exponalas, a szirdkén 1 1ill.
500-500ml 3-as blokki primerviz sziirtiink at
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Uzemzavari sziiromintak autoradiografias képei-

MB8. dbra 2003. 04. 17-i sziiromintak autoradiografias képei Fortepan 100-as filmmel, 4205 perces exponalassal
(A jobb oldali két szlir6rdl az ME2B ill. YA2 részecske lett elkiilonitve.)

M9. dbra 2003. 04. 17-i sziirdmintak autoradiografias képei Fortepan 100-as filmmel, 4320perces exponalassal
(Az als6 harom szlirérol az YA2D, az YA2E ill. az YA2F jelii részecske lett elkiilonitve.)

M10. dbra 2003. 04. 17-1 sziiromintak autoradiografias képei Fortepan 100-as filmmel, 4320perces exponalassal
(A bal fels6 sziirdrdl az ME1A, a jobb also szlirérél az MEIF jelii részecske lett elkiilonitve.)

* A sziirémintékon altalaban 1 ml iizemzavar kovetkeztében szennyezodott vizet sziirtiink at. Ettd] eltérd
esetekben kiilon feltiintettem az atsziirt viz mennyiségét.



M11. dbra 2004. 02. 02-i szirdmintak autoradiografias képei, Fortepan 100-as filmmel, 1420 perces
exponalassal

(A bal fels6 szlir6rol M1 és M2, fels6 kozépso sziirorol N1, N2, N3, jobb felso szlirérél O1 részecske lett
elkiilonitve. A jobb also sziirérdl az S1 ill. S2 jeli részecske talalhato, valamint a sziiré mellett talalhato, az
iiveglaprdl levett részecske.)

3 s L

M12. dbra 2004. 02. 02-i sziirdmintak autoradiografias képei, Fortepan 100-as filmmel, 1420 perces
exponalassal, 1410 perces exponalassal

(A jobb fels6 sziirdrdl az I1 jelii, a bal also sziirdrdl a J2 jelii, a jobb alsé sziirdrdl az L1 jelii részecske lett
elkiilonitve.)
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M13. dbra 2004. 02. 02-i szlirdk autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 1640 perces exponalassal,
(A felvételek alufolias letakarassal késziiltek, a sziirdkrdl nem lettek részecskék elkiilonitve.)



M14. dbra 2004. 02. 02-i sz{irdk autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 1640 perces exponalassal,
(A felvételek alufolias letakarassal késziiltek, a sziirdkrol nem lettek részecskék elkiilonitve.)

M15. dbra 2004. 04. 19-1 sziiromintak autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 4520 perceses
exponalassal
(A felvételek alufolias letakarassal késziiltek. A két kozépso sziirdrél a G HP ill. a H HP jelii részecske lett
elkiilonitve.)

M16. dbra 2004. 04. 19-1 sziirdmintak autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 1780 perces
exponalassal

(A felvételek alufolias letakarassal késziiltek. A fels6 jobb sziir6r6l az E HP jelii, az als6 kdzépso €s jobb oldali
szlr6rdl az F HP ill. a D HP jelii részecske lett elkiilonitve.)
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M17. dbra 2004. 04. 19-i szirdmintak autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 1780 perces
exponalassal

(A jobb és a kozépso, felso sziirérdl az A HP ill. a B HP jeld részecske lett elkiilonitve.)

KE€ms

M18. dbra 2004. 04. 19-i sziirémintak autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 1780 perces
exponalassal
(A felvételek alufdlias letakarassal késziiltek. A kozépso felsd sziirorol a C HP jelt részecske lett elkiilonitve.)

M19. dbra 2004. 04. 19-i szirdmintak autoradiografias felvételei, Fortepan 100-as filmmel, 2640 perceses
exponalassal

(A felvételek alufolias letakarassal késziiltek. A bal szlir6r6l az 1A és az 1B jelli részecske, a k6zépsorol a 2A
jelt részecske lett elkiilonitve.)



Aktinidak keletkezésének sémai az iizemanyag kiégése soran

A Pu izotépok a Z**U transzmutécioja révén keletkeznek az alabbi séma szerint:

zssU (nyy) >

U » Np — “’Pu

B_ 239 B_ 239 (n"?) > Z-IOP“ (n"?) > Z-IIP“

(ny)

o 242
> “'Pu

A **'Py bétabomlassal alakul **' Am-4:

A 2*®Py harom kiilénbozé médon keletkezik a reaktor iizemeltetése soran:

(n,y) p > zssP“

?37N p > MSN p

»py M). Bp

oL
242 238
Co— "Pu

A Pu és **°Pu keletkezéséhez a **Cm és a ***Cm elhanyagolhato jarulékot ad. A ***Pu mennyisége Iényegesen
kisebb, mint a tébbi Pu izotopé, ezért hasznaljak fel a fiitéelem meghibasodasok vizsgalatakor a *****°Pu és ***Pu
mérését. A Z*'Np izotdp ugyan hosszli felezési idejii, kimutatdsara azonban csekély alfaaktivitisa miatt csak a

nagykiégésii fiitdelemek esetében van mod.

A hosszu felezési idejii *'Am és **Am izotép az alabbiak szerint keletkezik, a **Am izotop
mennyisége lényegesen kisebb, mint a **' Am mennyisége. A fiitdelem-meghibasodasok kimutatasa ezért a **' Am

aktivitasanak mérésével lehetséges.

(n,y) (n,y) p
Z-I-IPu 4 > 2-I-ZP“ > 243Pu > Z-I-JAm

A Cm izotopok koziil a fiitdelem-meghibasodasok kimutatasaban a két hosszabb felezési idejii izotop, a

2Cm és a ***Cm izot6p jatszik szerepet. A két izotdp az aldbbi reakciokban keletkezik:

Wiy (“*}')I N p > *Cm
*py ) Am p *Cm

*py (n,y) *pu p WA

5

n,,
i.. 2'“[\“«1 —_—

(nyy)

(nyy)
242Cm ; 24.!Cm k4 r 244C

M20. dbrék Az aktinidak keletkezésének sémai az tizemanyag kiégése soran (Vajda, 1994)
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A fiitoelem-meghibasodasok vizsgalata soran mérendoé alfasugarzo nuklidok jellemzoi

Izotop Jellemzd.ox. fok |Sugar-zésa |Absz. |T1/2 Bomlasi E
gyak. [MeV]
= +4.6 o 100% |7 038%10° &y |4:6% 4,598
’ 3,7% 4,557
57 % 4,397
18 % 4,367
5,7% 4,217
11% egyéb
238U +4,6 a 100% 4 470*109 ev |77 % 4,196
’ 23 % 4,149
N +4,6 o 100% |2,45%10%v | 72% 4,777
(nyomjelzd) 28% 4,724
84,4% 4,824
13,2% 4,783
22 +4,6 a 100% |71,79¢v 68,7% 5,320
31,2% 5,264
by +6,4,(3) a 100% |87,74év 71,1%5 ,499
28,7% 5,457
pu [164.03) o 100% | 541110 ¢y |73:3%5,155
’ 15,1% 5,143
11,5% 5,105
by +6,4,(3) o 100% [6563év 75,5% 5,168
24.4% 5,123
“pu +6,4,(3) o 100% [3.763%10 ¢y |74 % 4,9009
(nyomjelzb) ’ 26 % 4,8566
*am |3 o 100% [432,2¢év 86,0% 5,486
v 36,3% 12,7% 5,443
ekonv/y 1,3% 5,389
0,18 59,5keV y
~45 keV
*Am +3 o 100% |7370év 87,9% 5,275
(nyomjelzd) 10,6% 5,234
1,1% 5,181
Y 75,0 keV y
86,8 keV y
ekonv 66% ~60 keV
34%
*em +3 o 100% |162,76nap  [74,0% 6,113
26,0% 6,070
Y 14% 14,3 keVy
,47/0
Hem |3 o 100% |18,099&v  |76,7% 5,805

23,3% 5,764

M. tablazat A fiitéelem-meghibasodasok vizsgalata soran mérendd alfasugarzoé nuklidok jellemzdi (Végh,

1999)




Kornyezeti mintakban eléforduld, alfa- ill. gamma-spektrometriaval mért nuklidok jellemzoi

[zotdp (megjegyzes) Felezési 1d6 Energia (keV) "Gammagyakorisag"
Bics 2,06 év 4754 0,0147
563,3 0,0838
569,3 0,1543
604,7 0,9756
795,8 0,8544
801,8 0,0873
1038,5 0,0100
1167,9 0,0181
1365,1 0,0304
Bcs 30,17 év 661,6 0,8500
32,2 0,5800
1291 1,57*%107 év 29,7 0,550
33,6 0,100
34,4 0,022
39.6 0,075
“*TAm 458,06v 59,54 0,353
“MBj* 19,9 perc 295.2 0.187
351.9 0.358
609.3 0.45
1120.3 0.149
1238.1 0.0596
1377.7 0.0415
1408 0.0251
1729.6 0.0306
1764.5 0.1607
1847.4 0.0214
2204.1 0.0506
2447.7 0.0157
2Ra* 1600év 81,87 0,002
83,78 0,004
94,7 0,0013
97,60 0,0004
186,0 0,04
PBACH* 6,1 ora 209.4 0.0436
911.1 0.278
964.6 0.0523
968.9 0.1674
1587.9 0.0356

M2 .tablazat Gamma ill. rontgen vonallal rendelkez6 izotopok adatai (Browne, 1995), (GSANAL program
izotopkonyvtara), (Blaauw, 1996)
Megjegyzés: * a U bomldsi sorabol szdrmazé lednyelem (a spektrumok kiértékelésekor haszndlt nagyobb
gyakorisagii vonalakat tartalmazza csak a tabldzat), ** a *>Th bomldsi sordbél szarmazo lednyelem (a
spektrumok kiértékelésekor hasznalt nagyobb gyakorisagu vonalakat tartalmazza csak a tablazat)

[zotop (megjegyzés) Felezési 1d0 (év) Energia (MeV) Bomlasi gyakorisag (%)
*Th (nyomjelzd) 7340 5,051 52
4,968 6,4
4,901 10,8
4,845 56,2
4,815 8,4
“*Th 1,91 5,423 72,7
5,341 26,7
“Th 1,41%10" 4,011 77,0
3,957 23,0
“0Th 9,03*10" 4,688 73,6
1,621 234

M3. tablazat A kérnyezei mintak elemzésekor meghatarozott alfasugarzé Th izotépok adatai (Lederer —Shirley,

1978)




Kornyezeti mintiak 6sszemérésének eredményei

Kruki, Pu-238
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M19. abra A Kruki és Radin falubdl szarmazo talajmintak oroszorszagi dsszemérésnek eredményei
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