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3. abra. Az RFT-MKD TYP70336 2018 Si-detektor fesziiltség—visszaram
karakterisztikaja

bontoképesség-valtozas nyomon kovetése pedig a detek-
tor fesziiltség—visszaram karakterisztikajat kiegészitve segi-
ti az optimalis munkapont pontos kijelolését [2]. A 3. ab-
ran egy RFT-MKD szilicium félvezet§ detektor karakte-
risztikdjat vettiik fel. Jol lathatd, hogy a visszaram nagy-
siga a mikodési tartomanyban alacsony és kozel allando
(0,5-0,6 mA). A letorési fesziiltséget 170 V-ig nem értiik el.

Mivel a detektorokban leadott energia harom nagysag-
renden belil valtozhat, igy az egyes elektronikus eszko-
zoknek (pl. elGerdsits, analizator) 1:1000-es dinamikatar-
tomannyal kell rendelkezniiik. Ennek ellenérzésére im-
pulzusgeneratoros beméréseket végziink.

A Canberra 2003BT elGerdsitd és az InSpector analiza-
tor bemérése folyaman tobbszor is meg kellett viltoztatni
az erGsitést, igy a leolvasott csatornaszamokat is modosi-
tani kellett az erGsitések aranyaban (pl. fele akkora erdsi-
tés esetén kétszer akkora csatornaszam-értéket kell ven-
niink). Az 4. dbrdn ez a ,modositott csatornaszam” (&)
szerepel a bejovs energia fliggvényében (log-log). A
mérés azt mutatta, hogy a kivant jelegyenérték-tarto-
manyban (100 keV — 100 MeV) a zajszint felett a rendszer
linearitdsa a mérés hibahatarin belll biztosithatd. A cél
az, hogy a TRITEL-be keriild, fejlesztés alatt all6 elektro-
nikus egységek részére referencia alljon rendelkezésre.
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4. abra. A Canberra 2003BT elGer6sit6 + InSpector amplitGdoanalizator
linearitdsinak vizsgélata

A koincidenciakor tesztelése Ggyszintén impulzusge-
neratorral torténik. Ennek a vizsgalatara iranyul6 méré-
sek még hatravannak.

Osszefoglalds

Az Grhajosokat érg sugarhatis (egyenértékdozis) kozvet-
len mérésére szolgald LET-spektrométer kifejlesztése
mind az AEKI, mind a magyar Grkutatds egésze szem-
pontjabol minéségileg Gj lehetSséget jelent. Két-harom
éven beliil az orosz Grkutatok (az Orvosbiologiai Problé-
mik Intézete, az Orosz Urkutatasi Iroda, ill. az Enyergija
cég) [1] reptlési lehetGséget biztositanak a TRITEL sza-
mara a Nemzetkozi Urdllomas kiilsé platformjin, vala-

mint a késébbiekben egy Mars-szonda fedélzetén is.
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RONTGENSPEKTROSZKOPIAI MODSZEREK AZ AKTINIDAK
KORNYEZETI HATASANAK VIZSGALATABAN

Alsecz Anita, Osan Janos, Torok Szabina

KFKI Atomenergia Kutatointézet, Sugarvédelmi és Kérnyezetfizikai Laboratérium

Atomfegyver-kisérletekbdl, a nukledris tizemanyagcik-
lus baleseteibdl, illetve tlzzel és robbanassal jar6 bal-
esetekbdl nagy aktivitiskoncentracioji — tgynevezett
Jforrd” — részecskék kertilhetnek ki a kornyezetbe. A
kikertlt forrd részecskék radiotoxicitdsanak felmérésé-
hez nemcsak radioaktivitisuk, hanem fizikai és kémiai
jellemzéstk is nagyon fontos. Kornyezeti eredetd és

A III. Nukledris Technikai Szimpoziumon (Budapest, 2004. december
2-3.) elhangzott elGadas alapjan

reaktorvizbdl szirt forrd részecskéket vizsgaltunk szi-
lard fazisG urdn és plutonium oxiddcios allapotinak
meghatdrozisa céljabol.

A forrd részecskék detektaldsa autoradiografiaval és
pasztazéd elektronmikroszkoppal tortént. Az aktiniddak
kémiai allapotinak meghatarozasahoz kutatdcsoportunk
roncsolasmentes modszert alkalmazott, a rontgenab-
szorpcios spektrum élkozeli finomszerkezetén alapulo
(XANES) spektrometridt, amely a vizsgilt elem oxidacios
allapotan kivul a lokalis kornyezetrdl is informaciot nyijt.
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1. tablazat
Forrd részecskék U-L; u-XANES spektrumainak illesztési eredményei

Mintdk és standardok uav) %  UvD % Lyav Lyevn o, Lav) Loy o, RMS
UO, (standard) 98 2 0,809 0,014 6,704 0,106 0,009 06,338 0,00015
U,04 (standard) 29 71 0,348 0,857 7,351 0,006 0,071 5,844 0,00026
P1 (atomerémdvi ddrzsminta) 71 29 0,844 0,341 5,350 0,104 0,029 4,642 0,00120
P2 (atomerémivi dorzsminta) 60 40 0,725 0,483 6,837 0,001 0,002 8,744 0,00072
M1 (atomerémtivi korrozios szemcse) 36 64 0,459 0,815 5,662 0,152 0,243 6,056 0,00196
K1 (kdrnyezeti részecske) 91 9 0,73 0,07 6,97 0,09 0,05 6,36 0,00011
K2 (kornyezeti részecske) 91 9 0,78 0,08 7,12 0,09 0,05 6,34 0,00011
K3 (kornyezeti részecske) 100 0 0,91 0,00 6,28 0,10 0,00 5,71 0,00019
K4 (kornyezeti részecske) 75 25 0,75 0,25 7,10 0,07 0,02 5,62 0,00014

A rontgenabszorpcids modszer akkor is alkalmazhato,
amikor az aktiniddk mikroszkopikus mintatérfogatban
koncentraltan vannak jelen. A XANES-mérések soran az
urdn és a plutonium +4 és +6 oxidacios dllapota formdi-
nak arinyat hataroztuk meg. Méréseink megmutattik,
hogy ezek az arinyok a részecskék eredetétdl fliggGen
erésen kilonbozdk lehetnek.

Kornyezeti mintdink atombombat szallitd repiilégép
tlzzel jaro balesetének helyszinérdl szarmaznak, ahol az
uledékben az aktivitiskoncentracié heterogén, és ez
forro részecskék jelenlétére utal. A becsapddasi ponton a
plutoniummal erésen szennyezett tledék **°Pu aktivi-
taskoncentracidja 60 kBg/m?* volt.

Anyag és modszer
Mintak
Az atomerdmUbdl szarmaz6 mintak, melyeket a mikronya-
labos rontgenabszorpcios méréseknél hasznaltunk, nyo-
mottvizes atomerému pihentetd medencéjébdl szarmaz-
nak. A mintdban 1évé radioaktiv részecskéket a BME mun-
katdrsai autoradiografidaval azonositottdk, tovabbiakban
csak ezeken a részecskéken végeztiink méréseket. Az au-
toradiogramon sotét foltokként megjelens nagy aktivitasa
helyek azonositasa utin a Nuclepore-szir6bdl kivagtuk a
részecskéket tartalmazo kisebb darabokat, igy a rontgen-
spektroszkopiai méréseknél a forrd részecskék keresése 1
mm sugart kornyezetre korlatozodott. A kivalasztott terii-
leteken a jelentGsebb rontgenintenzitast kibocsatod részecs-
kérdl vettiink fel fluoreszcens és abszorpcids spektrumot.
A plutonium kornyezeti viselkedését nem nuklearis
balesetben kijutott nuklearis toltet mikroszkopikus ré-
szecskéin vizsgaltuk, a toltetet szallito repilGgép balese-
tének helyszinén vett Uledékmintakbol. A kornyezeti
forr6 részecskéket y-spektroszkopiaval és morfologiai
vizsgdlatokkal lokaliziltak.

Alkalmazott mérési modszer

Az abszorpciés méréseket szinkrotronforrasnil, a
HASYLAB L nyalabcsatorndjan végeztiik [1].
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10™ energiafelbontast Si(111) kettés monokromitor allitott eld
hangolhaté monokromatikus nyalabot az eltérité magnes fehér sugar-
z4sabol. Ennél a bedllitasnal az 1x 1 mm*es nyalab fokuszaldsira poli-
kapillaris féllencse (X-ray Optical Systems, USA) szolgilt, amellyel 15
wm nyalabméret volt elérhets. Fluoreszcens modban tortént az ab-
szorpcids spektrumok felvétele, a Si(111) monokromitor léptetésével
hangolva a gerjeszt§ energiat a plutonium L, abszorpcios éle (18060
eV), valamint az uran L; abszorpcios éle (17 167 eV) kornyezetében. A
fluoreszcens rontgenfotonok detektalasa a bejové nyaldbhoz képest
90°-0s szogben elhelyezett energiadiszperziv GRESHAM Si(Li)-detek-
torral tortént. Urdnstandardként U,O4 és UO, részecskéket, valamint
vékony UF-foliat (34 pg/cm?’, Micromatter) haszndltunk, plutonium-
standardként Pu(IlD-, Pu(IV)-, valamint Pu(VD-kristalyokat. A mérést
0,5-2 eV-os lépéskozzel végerztiik, a kisebb lépéskozt az abszorpcios €l
kozelében hasznaltuk. A standard részecskék 5 és 20 um atmérdjiek
voltak. A mérési id6 5-20 s kozt valtozott, a vizsgalt elemek koncentra-
cidjanak fliggvényében.

Amikor kornyezeti (és mas eredet) mintdkban a kii-
l6nboz6 elemek oxiddcios allapotat vizsgiljuk, figyelem-
be kell venntink, hogy a mintikban a vizsgalt elem altala-
ban tobbféle modosulat keverékeként van jelen. A vizs-
galt mintak XANES-elemzésének célja az adott elem ké-
miai kornyezetének meghatarozdsa. Ez lehet az oxidacids
allapot, illetve a lehetséges vegyiilet, amely az adott ele-
met tartalmazza. A miasodik esetben arra az informiciora
van szikséglink, hogy a vizsgalt mintafajtdban az adott
elem milyen vegytletekben talilhaté meg. Ekkor mind-
egyik vegytletbdl standard mérésére van sziikséglink, az
ismeretlen minta spektrumat pedig a standard spektru-
mok linedris kombinaci6jabol allithatjuk el6. Ehhez a
modszerhez a spektrumokat elég kis lépéskozzel kell
felvenni, kiilonosen az élkozeli szerkezeteknél.

Eredmények

Az urdn és a plutonium oxiddcios allapotinak
vizsgalata forrd részecskékben

A kivalasztott 5-70 um atmérdjd forrd részecskékben az
urdn és plutonium oxidacids dllapotinak meghatiroza-
sihoz W-XANES spektrumokat vettiink fel az urdn és
plutonium L, élének kornyezetében. A spektrumok ki-
értékelését a legkisebb négyzetek modszerével végez-
tik, analitikus fuggvényekkel torténd illesztést alkal-
maztunk [2].

FIZIKAI SZEMLE 2005/4
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1. dbra. Atomerémivi egyedi részecskék U-L; 1-XANES spektruma

A standard részecskék és a vékony folidk mért spektrumain kiviil a
Duyff és munkatdrsai [3] altal az NSLS szinkrotronforrasnal mért UIV) és
U(VD standard spektrumokat is felhasznaltuk a részecskékben talalhato
urdn oxidacios allapotinak meghatarozasihoz. A plutonium oxidicios
allapotanak meghatarozasihoz a Christos Apostolidis altal készitett
plutoniumstandardokrol W-XANES spektrumokat vettiink fel. A fehér
vonal és a tobbszords szorsi cstcs energia- és vonalszélesség-értékeit,
valamint az arctg lépésfiiggvény paraméterét a standard spektrumokbol
hataroztuk meg, kilon az UIV) és U(VD), illetve Pu(IV) és Pu(VD) for-
mara. A forrd részecskékben a kiilonb6z6 oxidacids dllapotd formak
arinydnak megallapitdsihoz ezeket a paramétereket elemenként dllan-
donak vettiik az illesztési fliggvényben.

Az uran oxiddcios allapotanak vizsgalata
Sforro reszecskekben

Az 1. tablazatban a kivilasztott atomerémuvi és kor-
nyezeti forrd részecskékre vonatkozo illesztési eredmé-
nyeket foglaltuk Ossze, ahol I, és I, a fehér vonal és a
rezonanciaszorasi csics intenzitdsa, o, és o, a hozzajuk
tartozo szélességek. A (IV) és (VD) indexek az oxidacios
allapotot jelentik. Az illesztés mindségét az eltérésnégy-
zetek atlaginak négyzetgyokével (RMS, root-mean-
square) jellemeztiik. A kivalasztott atomerémuvi részecs-
kék U-L, U-XANES spektrumait az 1. dbran mutatjuk be.

A dorzsmintan talalhato két, 5 um kortli atmeérgjd
forro részecskében (P1, P2) az urdn 30-40%-ban a mo-
bilisabb U(VD), mig 60-70%-ban a kevéshé mobilis
UV) formédban volt jelen. Az M1 jeld, szintén ~5 um
atmérdju korrdzios szemcesében az urdn 60-70%-ban a
mobilisabb U(VD), vagyis legvalészintibben U,Oj alla-
potban fordult el6.

Kornyezetbe kikertlt forrd részecskékben az urant tal-
nyomorészt a kevésbé mobilis formdban talaltuk. Négy
kornyezeti egyedi részecske, valamint urdnstandardok
U-XANES spektruma lathat6 a 2. dbran.
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2. dbra. Kornyezeti egyedi részecskék U-L; u-XANES spektruma
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3. dbra. Kornyezeti egyedi részecskék Pu-L; u-XANES spektruma

Az atomeromuvi egyedi részecskéket 6sszehasonlitva
a kornyezeti forr6 részecskékkel megallapithatd, hogy az
urdn tobbnyire a kevésbé mobilis U(IV) formaban volt
jelen mind a kornyezeti, mind az atomerémuvi forr6 ré-
szecskékben. Az U(IV) ardnya a kornyezeti részecskék-
ben nagyobb volt, mint a reaktor eredetd részecskékben.
Az atomerémivi forro részecskékben 30-70%-ban mobi-
lisabb U(VD-ot is talaltunk.

A pluténium oxiddcios dllapotanak vizsgdalata
forré részecskekben

A pluténium oxidacios allapotanak vizsgalatara csak
kornyezeti egyedi részecskékben volt lehetGségiink. Kor-
nyezeti részecskékben két elkilonils csoportot figyeltiink
meg. Az egyik csoport a Pu(IV)-es, mig a masik csoport a
Pu(VD)-os oxidacios format tartalmazta. A 2. tabldzatban a

2. tablazat
Forrd részecskék Pu-L, u-XANES spektrumainak illesztési eredményei
mintak PUOV)% Pu(VD% Ly, Lo o, Lav, Lo G, RMS
K1 (kodrnyezeti részecske) 92 8 0,61 0,05 7,13 0,06 0,03 7,47 0,00006
K2 (kornyezeti részecske) 97 3 0,79 0,03 7,11 0,10 0,00 11,40 0,00017
K3 (kornyezeti részecske) 25 75 0,23 0,69 6,99 0,01 0,10 7,20 0,00014
K4 (kornyezeti részecske) 33 67 0,29 0,57 7,15 0,05 0,05 9,11 0,00018
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kivélasztott kornyezeti forrd részecskékre vonatkozo illesz-
tési eredményeket foglaltuk Ossze. A 3. dbrdan kornyezeti
részecskék és Pu-standardok U-XANES spektruma lathato.

A kilonbozs kornyezeti forrd részecskék mérésének
eredményeként a vizsgalt részecskékben nem talaltunk
korrelaciot az ugyanazon részecskékben jelen levs urin
és plutonium oxidacios allapota kozott.

Osszefoglalis

A rontgenabszorpcids spektrometria alkalmas aktinidak
kémiai allapotanak roncsoldsmentes meghatirozdsira
folyadék- és szilard mintdkban. Kilonbozd eredetd forrd
részecskéket Osszehasonlitva, a kornyezeti és atomerd-
muvi forr6 részecskékben az urdn nagyobb aranyban a
kevésbé mobilis UIV) formaban volt jelen, viszont az
atomerdmuvi forrd részecskékben a nagyobb aranyban
jelen levé U(IV) mellett a mobilisabb U(VD) is 30-70%-
ban megjelent. Kornyezeti egyedi részecskékben a Pu(IV)

és Pu(VI) egyarant el6fordult, mint dominins forma, igy
a plutonium oxidacios allapotinak meghatirozasa utin a
vizsgalt részecskéket egyértelmien két kilonalldé cso-
portra lehetett osztani: az egyik csoportra a Pu(IV), mig a
masik csoportra a Pu(VD) forma volt jellemzé. Ugyanazon
vizsgalt részecskékben a plutdnium és az uran oxidacids
allapota kozott nem talaltunk korrelaciot. A modszer
hasznos informaciot nytjthat radioaktiv hulladékok elhe-
lyezésével kapcsolatos kutatasokhoz.

Koszonetnyilvanitas

Megkoszonjik Kerkdpoly Anikonak és Vajda Nordnak az atomerdmuvi
mintak el6készitését.
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MINTAELOKESZITESI MODSZEREK *°Ra ASVANYVIZEKBOL
INDUKTIV CSATOLASU PLAZMA-TOMEGSPEKTROMETRIAVAL
TORTENO MEGHATAROZASARA

A hosszu felezési idejii mesterséges és természetes radio-
nuklidok meghatdarozdsanak leghatékonyabb modszere
napjainkban az induktiv csatoldsi plazma-tomegspekt-
rometria (ICP-MS). Jelen munkdnk célja egy gyors és
egyszeril modszer kidolgozdsa volt **Ra kérnyezeti min-
lakbol, elsésorban dsvanyvizekbdl torténé meghatdaroza-
sara. Tobbféle minta-elckészitést meguizsgalva a leggyor-
sabb és legegyszeriibb modszernek egy sajat készitésii,
MnO, alapti membransziirén adszorpcioval térténd dii-
sitdas, majd ezt koveld extrakcics kromatogrdfias elva-
lasztds (Sr.Resin™) kombindldsa bizonyult. A modszer
kimutatdsi hatdara (36) 0,02 fg/ml, a meghatdrozds pon-
tossdaga 1,7%, precizitdasa (RSD, n = 10) 2,1%. A minta-
elokeészités és mérés 5 minta esetén koriilbeliil 4 ordt vesz
igénybe, igy lényegesen gyorsabb a hagyomdanyosan
basznalt radiokémiai modszereknél.

A *Ra jelentGsége

Az ultranyomelem-tartomanyban el&forduld hossza fele-
zesU ideju radionuklidok pontos meghatirozasa az anali-

A III. Nukledris Technikai Szimpoziumon (Budapest, 2004. december
2-3.) elhangzott elGadis alapjan.
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tika nehéz feladatai kozé tartozik [1]. A mesterséges ere-
detd radionuklidok mellett (pl. °U, *°Pu, *°Pu, *'Am,
*Np) kiilondsen fontos a természetes radionuklidok,
koztiik a *Ra pontos és megbizhat6 mérése. A termé-
szetben kis koncentricioban eléfordulo, az U bomlasa-
b6l szarmazo, viszonylag hosszi felezési idejd *°Ra (7,
= 1600 év) fontos nyomijelzd geologiai és kdrnyezeti fo-
lyamatokban, példaul a magmatikus folyamatok jellem-
zésében [2], geokronoldgiiaban [3] és hidrologiai rendsze-
reknél [4]. A szervezetbe keriilt **Ra egy része — a kalci-
ummal valé metabolikus hasonl6siga miatt — beépiil a
csontokba, ezért csak lassan Urdl ki. Emiatt, valamint
nagy fajlagos aktivitdsa (3,7 -10' Bq/g) és jelentSs dozis-
jaruléka miatt kiemelt jelentGsége van a sugarvédelmi és
egészségiigyi szempontoknak [5, 6]. Az Egyesiilt Allamok
Kornyezetvédelmi Ugynoksége (EPA) 4ltal a *°Ra és a
“®Ra egylittes mennyiségére ivovizekben megszabott
hatarérték 5 fg/ml. Kiemelten fontos az dsvanyvizek radi-
umtartalminak figyelése, mivel azok ridiumtartalma ma-
gasabb, mint a felszini vizeké, kilondsen akkor, ha az
asvanyvizet tartalmazd geologiai kozeg urantartalma
magas [7, 8]. A mérésre hasznilt médszernek gyorsnak,
egyszerlinek, megbizhatonak és — lehetSség szerint —
minél olcs6bbnak kell lennie.
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