
kiválasztott környezeti forró részecskékre vonatkozó illesz-
tési eredményeket foglaltuk össze. A 3. ábrán környezeti
részecskék és Pu-standardok µ-XANES spektruma látható.

A különbözô környezeti forró részecskék mérésének
eredményeként a vizsgált részecskékben nem találtunk
korrelációt az ugyanazon részecskékben jelen levô urán
és plutónium oxidációs állapota között.

Összefoglalás

A röntgenabszorpciós spektrometria alkalmas aktinidák
kémiai állapotának roncsolásmentes meghatározására
folyadék- és szilárd mintákban. Különbözô eredetû forró
részecskéket összehasonlítva, a környezeti és atomerô-
mûvi forró részecskékben az urán nagyobb arányban a
kevésbé mobilis U(IV) formában volt jelen, viszont az
atomerômûvi forró részecskékben a nagyobb arányban
jelen levô U(IV) mellett a mobilisabb U(VI) is 30–70%-
ban megjelent. Környezeti egyedi részecskékben a Pu(IV)

és Pu(VI) egyaránt elôfordult, mint domináns forma, így
a plutónium oxidációs állapotának meghatározása után a
vizsgált részecskéket egyértelmûen két különálló cso-
portra lehetett osztani: az egyik csoportra a Pu(IV), míg a
másik csoportra a Pu(VI) forma volt jellemzô. Ugyanazon
vizsgált részecskékben a plutónium és az urán oxidációs
állapota között nem találtunk korrelációt. A módszer
hasznos információt nyújthat radioaktív hulladékok elhe-
lyezésével kapcsolatos kutatásokhoz.
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MINTAELÔKÉSZÍTÉSI MÓDSZEREK 226Ra ÁSVÁNYVIZEKBÔL
INDUKTÍV CSATOLÁSÚ PLAZMA-TÖMEGSPEKTROMETRIÁVAL
TÖRTÉNÔ MEGHATÁROZÁSÁRA

A III. Nukleáris Technikai Szimpóziumon (Budapest, 2004. december
2–3.) elhangzott elôadás alapján.

Varga Zsolt
MTA KK Izotópkutató Intézet

Myroslav V. Zoriy, J. Sabine Becker
Research Centre Jülich (Németország)

A hosszú felezési idejû mesterséges és természetes radio-
nuklidok meghatározásának leghatékonyabb módszere
napjainkban az induktív csatolású plazma-tömegspekt-
rometria (ICP-MS). Jelen munkánk célja egy gyors és
egyszerû módszer kidolgozása volt 226Ra környezeti min-
tákból, elsôsorban ásványvizekbôl történô meghatározá-
sára. Többféle minta-elôkészítést megvizsgálva a leggyor-
sabb és legegyszerûbb módszernek egy saját készítésû,
MnO2 alapú membránszûrôn adszorpcióval történô dú-
sítás, majd ezt követô extrakciós kromatográfiás elvá-
lasztás (Sr.ResinTM) kombinálása bizonyult. A módszer
kimutatási határa (3σ) 0,02 fg/ml, a meghatározás pon-
tossága 1,7%, precizitása (RSD, n = 10) 2,1%. A minta-
elôkészítés és mérés 5 minta esetén körülbelül 4 órát vesz
igénybe, így lényegesen gyorsabb a hagyományosan
használt radiokémiai módszereknél.

A 226Ra jelentôsége

Az ultranyomelem-tartományban elôforduló hosszú fele-
zésû idejû radionuklidok pontos meghatározása az anali-

tika nehéz feladatai közé tartozik [1]. A mesterséges ere-
detû radionuklidok mellett (pl. 236U, 239Pu, 240Pu, 241Am,
237Np) különösen fontos a természetes radionuklidok,
köztük a 226Ra pontos és megbízható mérése. A termé-
szetben kis koncentrációban elôforduló, az 238U bomlásá-
ból származó, viszonylag hosszú felezési idejû 226Ra (T1/2
= 1600 év) fontos nyomjelzô geológiai és környezeti fo-
lyamatokban, például a magmatikus folyamatok jellem-
zésében [2], geokronológiában [3] és hidrológiai rendsze-
reknél [4]. A szervezetbe került 226Ra egy része – a kalci-
ummal való metabolikus hasonlósága miatt – beépül a
csontokba, ezért csak lassan ürül ki. Emiatt, valamint
nagy fajlagos aktivitása (3,7 1010 Bq/g) és jelentôs dózis-
járuléka miatt kiemelt jelentôsége van a sugárvédelmi és
egészségügyi szempontoknak [5, 6]. Az Egyesült Államok
Környezetvédelmi Ügynöksége (EPA) által a 226Ra és a
228Ra együttes mennyiségére ivóvizekben megszabott
határérték 5 fg/ml. Kiemelten fontos az ásványvizek rádi-
umtartalmának figyelése, mivel azok rádiumtartalma ma-
gasabb, mint a felszíni vizeké, különösen akkor, ha az
ásványvizet tartalmazó geológiai közeg urántartalma
magas [7, 8]. A mérésre használt módszernek gyorsnak,
egyszerûnek, megbízhatónak és – lehetôség szerint –
minél olcsóbbnak kell lennie.
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A 226Ra mérésére használt módszerek

1. táblázat

Az m/z = 226 tömeg/töltés hányadosnál esetlegesen
elôforduló izobár interferenciák

interferens
szükséges felbontás

(m/∆m )
látszólagos 226Ra-

koncentráció (fg/ml)

88Sr138Ba+ 1054 0,95

87Sr139La+ 1076 0,6

86Sr140Ce+ 1072 0,75

206Pb18O+ 4557 2,4

186W40Ar+ 2080 5,4

209Bi16O1H+ 5347 23

97Mo129Xe+ 1053 0,35

94Mo132Xe+ 1046 0,35

92Mo134Xe+ 1060 0,35

95Mo131Xe+ 1054 0,35

98Mo128Xe+ 1044 0,35

96Mo130Xe+ 1041 0,35

100Mo126Xe+ 1058 0,35

Környezeti minták 226Ra-koncentrációjánakmeghatározásá-
ra számos analitikai technikát alkalmaznak. Leggyakrabban
radioanalitikai módszereket, köztük direkt alfa-spektromet-
riát [9, 10], radonemanációt [11], gamma-spektrometriát [12]
és folyadékszcintillációt [13] használnak. Ezen technikák
hátránya, hogy sokszor hosszadalmas és bonyolult minta-
elôkészítést igényelnek, hosszú ideig tart a mérés, vagy
nem eléggé érzékenyek. A tömegspektrometriás módsze-
rek közül gyakran használnak termikus ionizációs tömeg-
spektrometriát (TIMS) is [3], amelynek ugyan kitûnô kimu-
tatási képességei vannak, de amelyhez szintén szükséges a
226Ra dúsítása és elválasztása a mátrixtól.

Az ICP-MS készülékek (különösen a nagy felbontású,
kettôs fókuszálású berendezések) kitûnô érzékenységük
és kimutatási határuk, megfelelô pontosságuk és precizitá-
suk, illetve a viszonylag egyszerû minta-elôkészítés révén
az elmúlt években széles körûen elterjedtek a hosszú fele-
zési idejû nuklidok mérésének területén [1]. A berendezés
kitûnô kimutatási képességei ellenére (a 226Ra kimutatási
határa (3σ) nagy tisztaságú vízben 0,22 fg/ml) szükség van
a 226Ra dúsítására és elválasztására. Ennek oka a környeze-
ti minták igen kis 226Ra-koncentrációja, valamint az m /z =
226 tömeg/töltés hányadosnál esetlegesen elôforduló izo-
bár interferenciák, amelyek pozitív hibát eredményeznek.
Az 1. táblázat tartalmazza az egyes interferenciák által
okozott úgynevezett látszólagos koncentrációt, ami meg-
mutatja, mekkora (látszólagos) 226Ra-koncentrációt ered-
ményez 100 ng/ml interferáló anyag.

A 226Ra elválasztására és dúsítására használt módszerek

A 226Ra elválasztására és dúsítására számos eljárást szoktak
használni, például BaSO4-tal együtt történô leválasztást
[14], kationcserét [15], extrakciós kromatográfiát [16], fo-

lyadék–folyadék extrakciót, Ra-specifikus szervetlen ad-
szorbereket [17] vagy membránt [18]. Ezek a módszerek
sokszor eredményesen alkalmazhatók, azonban komplex
vagy nagy ionerôsségû minták esetében nem eléggé ro-
bosztusak, bonyolult és hosszadalmas a minta-elôkészítés,
esetleg drága és speciális anyagokat, felszerelést igényel-
nek. Az adott minta-elôkészítés kiválasztását természete-
sen meghatározza az alkalmazott mérési módszer.

Az elválasztásra hatékonyan használható a MnO2, amely a rádiumot
szelektíven adszorbeálja [19]. A MnO2 hordozója lehet szálas szerkeze-
tû, membrán vagy pórusos szemcse alapú, a hordozó anyaga poliamid
vagy poli-akrilnitril. Az adszorpciót befolyásolja a minta pH-ja, az ad-
szorbens MnO2-tartalma (kapacitás és kinetika), hômérséklet, a minta
egyéb komponensei (fôleg Ca2+- és karbonáttartalom) [9, 19, 20]. A 226Ra
leoldása az adszorbensrôl történhet a MnO2 teljes feloldásával, komp-
lexképzô használatával vagy pH beállításával.

A MnO2-vel történô dúsítás és minta-elôkészítés után
az ICP-MS eredményesebben alkalmazható a Ra-tartalom
meghatározására, mint más radioanalitikai módszerek
(pl. alfa-spektrometria), mivel nincs szükség vékony min-
tára. Ezért nagyobb mennyiségû adszorbens használható,
az adszorpcióhoz szükséges idô jelentôsen lecsökken, és
a kimutatási határ is csökken.

226Ra meghatározása ICP-MS módszerrel
Ásványvizek minta-elôkészítése

Többféle minta-elôkészítési módszer kipróbálása és tesz-
telése után a leghatékonyabbnak és legegyszerûbbnek
egy kétlépéses eljárás bizonyult (1. ábra ). A dúsításra és a
mátrix fôbb alkotóinak elválasztására szolgál egy saját ké-
szítésû, MnO2 alapú membránszûrôn történô adszorpció
(1. lépés), ezt követi a stroncium, az ólom és a bárium egy
részének (zavaró interferensek) eltávolítására szolgáló ext-
rakciós kromatográfiás elválasztás Sr.ResinTM (Eichrom)
gyantán (2. lépés). A módszer elônye a többi minta-elôké-
szítési módszerrel szemben az egyszerûsége és robosztus-
sága. Az elválasztást befolyásoló fôbb paramétereket (a
pH-t, a MnO2 alapú membrán készítését és az elválasztási
profilt) standard minták segítségével optimalizáltuk.

A 226Ra meghatározása elôtt az ásványvizekbôl párhuzamos mintát
vettünk, majd tízszeres hígítás és 2 w/w% HNO3-tartalom beállítása
mellett meghatároztuk a minták uránkoncentrációját és izotóparányát.
Az izotóparány készülék okozta torzítását (mass bias ) exponenciális
korrekciót alkalmazva 1 ng/ml NIST U350 standard oldat felhasználásá-
val korrigáltuk.

A minta-elôkészítés és a 226Ra-meghatározás 5 minta
esetén körülbelül 4 órát vesz igénybe, így lényegesen
gyorsabb a hagyományosan használt radiokémiai mód-
szereknél.

Felhasznált készülékek, eszközök és vegyszerek

A 226Ra- és urántartalom meghatározásához kettôs fóku-
szálású fordított Nier–Johnson-geometriájú ICP-MS ké-
szüléket (ELEMENT, ThermoElectron, Bréma, Németor-
szág) használtunk.

Földelt Pt-elektróddal árnyékolt ICP plazmaégôt (GuerdelectrodeTM,
Finnigan MAT) alkalmaztunk a mérések során. A mintabevitelt PFA-100
mikroáramlású porlasztóval (Elemental Scientific Inc., Omaha, NE,
USA) és perisztaltikus pumpával (Perimax 12, Spetec GmbH, Erding,
Németország) végeztük.
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A méréseknél Sr, Ba, Mo, La, Ce, Pb, W, Bi és U monoelemes stan-

200 ml ásványvízminta
pH = 6 beállítása HNO3-mal

Dúsítás és elválasztás MnO2 alapú membránnal

Cellulóz-nitrát membránszu˝rőt 1 w/w%-os
KMnO4-be merítve 50°C-on 60 percre

A membrán alapos mosás után elhelyezzük
a szűrőtartón

A mintát 1 ml/min áramlási sebességgel szu˝rjük
a membránon keresztül (gravitáció)

A szűrőt 15 ml-es PP-cso˝be helyezzük

A Ra-tartalmat leoldjuk 3× 4 ml 1 M HNO3-mal
ultrahangos fürdo˝ben

Az oldatot teflonszu˝rőn szűrjük,
az oldatrészleteket egyesítjük

A HNO3-koncentrációt 3 M-ra állítjuk be

Dúsítás és elválasztás Sr.ResinTM oszloppal

Az oszlop mosása és kondicionálása

Az oszlop terhelése

Az oszlop mosása 3 ml 3 M HNO3-mal

A terhelőoldat és mosóoldat egyesítése,
feltöltve 20 ml-re MilliQ vízzel

226Ra-koncentráció meghatározása ICP-MS-sel

1. ábra. A minta-elôkészítés folyamatábrája

2. táblázat

A minta-elôkészítés elválasztási tényezôi

elem
koncentrációja
a tesztoldatban

(ng/ml)

koncentrációja
a minta-elôkészítés

után (ng/ml)

elválasztási
tényezô

Sr 10 0,03±0,002 330

Mo 10 0,012±0,001 850

Ba 10 3,1±0,09 3,2

Pb 10 0,17±0,01 60

Bi 10 0,013±0,003 770

W 10 0,014±0,002 720

3. táblázat
226Ra- és U-mérések eredményei

minta
226Ra-koncentráció

(fg/ml)
U-koncentráció

(ng/ml)

MW-1 <0,02 0,022±0,003

MW-2 0,8±0,2 0,111±0,001

MW-3 1,4±0,2 0,73±0,02

MW-4 <0,02 0,020±0,004

MW-5 0,7±0,2 0,37±0,01

MW-6 1,6±0,4 0,79±0,01

MW-7 <0,02 0,010±0,001

MW-8 10,3±0,5 17,3±0,51

MW-9 14,2 19,2±0,42

GW-1 2,1±0,2 0,71±0,02

GW-2 0,9±0,1 0,29±0,01

GW-3 1,7±0,2 0,52±0,01

GW-4 4,8±0,3 5,2±0,3

Csapvíz <0,02 0,481±0,006

dardoldatot (Merck, Darmstadt, Németország), 226Ra standardoldatot
(NIST, Gaithersburg, MD, USA) használtunk. A hígításokat nagy tiszta-
ságú (18 MΩ cm−1), Milli-Q-Plus víztisztítóval (Millipore, Bedford, MA,
USA) elôállított vízzel végeztük, a mérések elôtt a minták HNO3-tartal-
mát 2 w/w%-ra állítottuk be.

A minta-elôkészítéshez használt vegyszerek és reagensek supra-
grade (Merck) tisztaságúak. A minta-elôkészítéshez alkalmazott memb-
ránszûrô anyaga cellulóz-nitrát (Millipore, Bedford, MA, USA).

A módszer jellemzôi

A minta-elôkészítés alkalmasságát és robosztusságát 9 pár-
huzamosan mért, 5 fg és 50 fg 226Ra hozzáadásával készí-
tett (spike-olt) laboratóriumi szintetikus ásványvízminta
mérésével vizsgáltuk. Az átlagos visszanyerés 69±8% (5 fg
226Ra esetén) és 72±6% (50 fg 226Ra esetén) volt. A mérések
kiértékelésekor az átlagos 71,5%-os visszanyerés értéket
használtuk a mért 226Ra-koncentrációérték korrekciójára.
Fontos megjegyezni, hogy – bár a módszer hathatós, amit
a visszanyerési értékek kis szórása is jelez – nagyobb ol-
dottanyag-tartalmú minták mérésénél (pl. tengervíznél)
pontosabb eredményt érhetünk el, amennyiben nyomjel-
zôt (például 228Ra) vagy párhuzamosan elôkészített és
mért, ismert mennyiségû 226Ra hozzáadásával készített
(spike-olt) mintát használunk a visszanyerés pontosabb

számításához. A módszer kimutatási határa (3σ) 0,02
fg/ml, meghatározási határa (10σ) 0,06 fg/ml. A minta-
elôkészítés dúsítási tényezôje 10. A meghatározás pontos-
sága (RSD, n = 10) 1,7%, precizitása (RSD, n = 10) 2,1% 25
fg/ml 226Ra-koncentrációjú standard mérésekor. Tesztoldat
felhasználásával vizsgáltuk, hogy a módszer mennyire al-
kalmas az esetlegesen zavaró elemek elválasztására. Eze-
ket az elválasztási tényezôket (decontamination factor)
mutatja be a 2. táblázat. A hatékony elválasztás miatt a
mérés során nem lép fel interferencia.

A módszer alkalmazása

A módszert alkalmaztuk kereskedelmi forgalomban
kapható ásványvizek (MW-1–MW-9), Erzgebirge (Né-
metország) környéki „rádiumos forrás” mellôl származó
talajvízminták (GW-1–GW-4), valamint hagyományos
csapvíz elemzéséhez. A mérési eredményeket mutatja
be a 3. táblázat.
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A vizsgált vizek 226Ra-tartalma két minta (MW-8,
MW-9) kivételével az EPA által megadott határérték alatti.
Ez utóbbi minták viszont az ajánlott maximális 226Ra-kon-
centrációértéket két-háromszorosan is meghaladják.

A minták rádiumtartalma arányos az urántartalommal
(3. táblázat ). A mért 235U/238U arány 0,00715 és 0,00727
(relatív szórás 0,08–0,3%) között változott, ami megerôsíti
a természetes eredetet.

A mérési eredményeket felhasználva a WHO ajánlá-
sai alapján kiszámítottuk napi 1 liter ásványvíz elfo-
gyasztásának hozzájárulását az effektív dózishoz (234U,
235U, 238U, 226Ra). Azt kaptuk, hogy az ásványvíztôl szár-
mazó többletdózis nem haladja meg a WHO által aján-
lott 0,1 mSv össz-alfa-értéket, kivéve a két, 226Ra-határ-
értéket túllépô ásványvíz esetét. Fontos azonban megje-
gyezni, hogy az ásványvizektôl származó dózis-hozzájá-
rulás lényegesen nagyobb lehet, ha az ásványvíz 226Ra-
tartalma a határértéknél nagyobb (pl. MW-8 és MW-9),
illetve, ha a feltételezett napi 1 liternél nagyobb az ás-
ványvízfogyasztás.

A kidolgozott módszer alkalmas nemcsak ásványvizek,
hanem egyéb környezeti minták 226Ra-tartalmának pontos
meghatározására is. Gyorsasága és egyszerûsége révén
alkalmas ásványvizek ellenôrzésére.
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NUKLEÁRIS MÛVELTSÉG MEGALAPOZÁSÁNAK
LEHETÔSÉGE 13–16 ÉVES KORÚ TANULÓKNÁL

A III. Nukleáris Technikai Szimpóziumon (Budapest, 2004. december
2–3.) elhangzott elôadás alapján.

Szűcs József
Pécsi Tudományegyetem Fizikai Intézete

Elôzmények, oktatási feltételek

A magyar fizikaoktatás modernizálása az 1970-es évek
közepén indult meg. A modernizálás egyik szellemi atyja
Marx György akadémikus, az ELTE Atomfizika Tanszéké-
nek tanszékvezetô professzora volt. Ô volt az, aki az an-
golszász iskolák integrált természettudományi oktatási
módszerét nemcsak adaptálta a magyar iskolarendszerre,
hanem tovább is fejlesztette azt. Fizika, kémia és biológia
szakos középiskolai tanárok lelkes csoportjával nyaranta
módszertani továbbképzéseket vezetett Anyagszerkezet
címmel Jászberényben, Nagykanizsán, Gyôrben és Gyön-
gyösön. Ezek a továbbképzések igazi alkotómûhelyként
virultak a gyakorló tanárok aktív közremûködésével. Eze-
ken a tanácskozásokon vitatták meg és összegezték az év
közben folyó kísérleti oktatás tapasztalatait. Az évek során
kikristályosodott módszerek és a tananyag végül 1978-ban

bekerült az általános iskola 6. osztályában induló, majd a
középiskolában folytatódó új fizika tantervekbe. A közép-
iskolai fizika tananyagban, a korábbi tantervekhez képest,
az integritás mellett jelentôsebb szerepet kapott a magfizi-
ka is, kiemelve annak gyakorlati vonatkozásait, a nukleá-
ris energiatermelés jelentôségét és elônyeit. Ennek akkor
kiemelt aktualitása volt, hiszen sorban indultak, szinte
évente egymást követôen, a paksi blokkok. Abban az idô-
ben mindenki számára úgy tûnt, nem lesz baj a felnövek-
vô nemzedék nukleáris mûveltségével. A fizikatanárok
Bécs felé mutogattak (amelynek közelében felépült atom-
erômû beindítását egy osztrák népszavazás leállította), és
büszkék voltak a magyar tanulók és a lakosság természet-
tudományos (és nukleáris) informáltságára.

A rendszerváltást követôen nagyot fordult a világ az
oktatás területén is. A fizika oktatása – a többi természet-
tudományos tantárggyal együtt – egyre inkább háttérbe
szorult a nyelvi, a számítástechnikai és a humán tananya-
gokkal szemben. Háttérbe került a korábban jól kidolgo-
zott integrált oktatás koncepciója is. Ekkor a Marx György
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