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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1. tabldazat
Azm/z = 226 tomeg/toltés hanyadosnal esetlegesen
eloforduld izobar interferenciak
interferens sziikséges felbontds latszolagos ***Ra-
(m/Am) koncentracio (fg/ml)

%S Ba* 1054 0,95
R 1076 0,6
851 0Ce+ 1072 0,75
200ph18O* 4557 24
oW AL 2080 5,4
MBi*O'H" 5347 23
Mo'#Xe" 1053 0,35
Mo *Xe* 1046 0,35
Mo"**Xe" 1060 0,35
PMoXe* 1054 0,35
SMo'#Xe" 1044 0,35
%Mo" Xe" 1041 0,35
1"Mo'**Xe" 1058 0,35

A *Ra mérésére hasznalt modszerek

Kornyezeti mintdk *Ra-koncentriciéjanak meghatirozasa-
ra szamos analitikai technikat alkalmaznak. Leggyakrabban
radioanalitikai modszereket, koztiik direkt alfa-spektromet-
riat [9, 10], radonemanaciot [11], gamma-spektrometriat [12]
és folyadékszcintillaciot [13] haszndlnak. Ezen technikdk
hatranya, hogy sokszor hosszadalmas és bonyolult minta-
elskészitést igényelnek, hossza ideig tart a mérés, vagy
nem eléggé érzékenyek. A tomegspektrometrias modsze-
rek kozil gyakran hasznilnak termikus ionizacios tomeg-
spektrometriat (TIMS) is [3], amelynek ugyan kiting kimu-
tatasi képességei vannak, de amelyhez szintén sziikséges a
*Ra dusitdsa és elvilasztasa a matrixtol.

Az ICP-MS készilékek (kiillondsen a nagy felbontasq,
kettSs fokuszalast berendezések) kiting érzékenységiik
és kimutatasi hataruk, megfelel6 pontossaguk és precizita-
suk, illetve a viszonylag egyszerd minta-el6készités révén
az elmult években széles korten elterjedtek a hosszu fele-
zési idejd nuklidok mérésének teriiletén [1]. A berendezés
kitinG kimutatdsi képességei ellenére (a *Ra kimutatasi
hatdra (30) nagy tisztasaga vizben 0,22 fg/ml) sziikség van
a **Ra dsitasira és elvilasztisara. Ennek oka a koérnyeze-
ti mintdk igen kis *°Ra-koncentraci6ja, valamint az m/z =
226 tvmeg/toltés hanyadosnil esetlegesen el&fordul6 izo-
bar interferencidk, amelyek pozitiv hibat eredményeznek.
Az 1. tabldzat tartalmazza az egyes interferenciak altal
okozott Gigynevezett latszolagos koncentraciot, ami meg-
mutatja, mekkora (litszolagos) **Ra-koncentriciot ered-
ményez 100 ng/ml interferdl6 anyag.

A *Ra elvalasztasara és dasitasira hasznalt modszerek

A *Ra elvilasztasira és disitasara szamos eljardst szoktak

hasznalni, példaul BaSOtal egyiitt torténd levalasztast
[14], kationcserét [15], extrakcios kromatografiat [10], fo-

lyadék—folyadék extrakciot, Ra-specifikus szervetlen ad-
szorbereket [17] vagy membrant [18]. Ezek a modszerek
sokszor eredményesen alkalmazhatok, azonban komplex
vagy nagy ionerdsségli mintdk esetében nem eléggé ro-
bosztusak, bonyolult és hosszadalmas a minta-el6készités,
esetleg driga és specidlis anyagokat, felszerelést igényel-
nek. Az adott minta-el6készités kivalasztasat természete-
sen meghatarozza az alkalmazott mérési modszer.

Az elvilasztasra hatékonyan hasznilhaté a MnO,, amely a radiumot
szelektiven adszorbedlja [19]. A MnO, hordozdja lehet szalas szerkeze-
td, membran vagy porusos szemcse alapt, a hordozo6 anyaga poliamid
vagy poli-akrilnitril. Az adszorpciot befolydsolja a minta pH-ja, az ad-
szorbens MnO,-tartalma (kapacitds és kinetika), h6mérséklet, a minta
egyéb komponensei (f6leg Ca*- és karbonittartalom) [9, 19, 20]. A **Ra
leoldésa az adszorbensrdl torténhet a MnO, teljes felolddsaval, komp-
lexképzd hasznalataval vagy pH beallitisaval.

A MnO,-vel torténd dusitis és minta-el6készités utan
az ICP-MS eredményesebben alkalmazhat6 a Ra-tartalom
meghatdrozdsira, mint mas radioanalitikai modszerek
(pl. alfa-spektrometria), mivel nincs szlikség vékony min-
tara. Ezért nagyobb mennyiségl adszorbens hasznalhato,
az adszorpcidhoz szikséges id6 jelentGsen lecsokken, és
a kimutatdsi hatar is csokken.

Ra meghatdrozisa ICP-MS modszerrel
Asvanyvizek minta-el6készitése

Tobbféle minta-el6készitési modszer kiprobalasa és tesz-
telése utan a leghatékonyabbnak és legegyszertiibbnek
egy kétlépéses eljaras bizonyult (1. dbra). A disitasra és a
matrix f6bb alkotoinak elvalasztisira szolgil egy sajat ké-
szitéstd, MnO, alapi membranszirén torténé adszorpcid
(1. 1épés), ezt koveti a stroncium, az 6lom és a barium egy
részének (zavaro interferensek) eltavolitisara szolgilo ext-
rakcios kromatogrifids elvalasztas Sr.Resin™ (Eichrom)
gyantan (2. 1épés). A modszer elénye a tobbi minta-el6ké-
szitési modszerrel szemben az egyszertisége €s robosztus-
siga. Az elvilasztast befolyasolo f6bb paramétereket (a
pH-t, a MnO, alapt membran készitését és az elvalasztasi
profilt) standard mintak segitségével optimalizaltuk.

A *°Ra meghatirozisa el6tt az dsvanyvizekbdsl parhuzamos mintit
vettiink, majd tizszeres higitds és 2 w/w% HNO,-tartalom beallitasa
mellett meghataroztuk a mintdk urankoncentraciojit és izotoparanyat.
Az izotopariny késztlék okozta torzitasit (mass bias) exponencialis
korrekciot alkalmazva 1 ng/ml NIST U350 standard oldat felhasznalasa-
val korrigaltuk.

A minta-el6készités és a **Ra-meghatirozas 5 minta
esetén kortlbeltl 4 orit vesz igénybe, igy lényegesen
gyorsabb a hagyomanyosan hasznalt radiokémiai mod-
szerekneél.

Felhaszndlt készilékek, eszkozok és vegyszerek

A **Ra- és urdntartalom meghatirozasihoz kett6s foku-
szalasa forditott Nier—Johnson-geometridja ICP-MS ké-
sziiléket (ELEMENT, ThermoElectron, Bréma, Németor-
szag) haszniltunk.

Foldelt Pt-elektroddal arnyékolt ICP plazmaégdt (Guerdelectrode™,
Finnigan MAT) alkalmaztunk a mérések sordn. A mintabevitelt PFA-100
mikrodramlasa porlasztoval (Elemental Scientific Inc., Omaha, NE,
USA) és perisztaltikus pumpdval (Perimax 12, Spetec GmbH, Erding,
Németorszag) végeztik.
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200 ml &svanyvizminta
pH = 6 beéllitisa HN@mal
I
Dusités és elvalasztas MnO, alapi membrannal
I
Cellul6z-nitrdt membranszét 1 w/w%-os
KMnO,-be meritve 50C-on 60 percre
|
A membréan alapos mosas utan elhelyezzik
a sZubtarton
I
A mintat 1 ml/min aramlasi sebességgelgiak
a membranon keresztil (gravitacio)
I
A sz{rét 15 ml-es PP-c4me helyezziik
I
A Ra-tartalmat leoldjuk 4 ml 1 M HNO,-mal
ultrahangos firdleen
I
Az oldatot teflonsZtbn szujik,
az oldatrészleteket egyesitjuk
|
‘ A HNOg-koncentraciét 3 M-ra allitjuk be ‘
I

‘ Dusitas és elvalasztas Sr.Resin™ oszloppal ‘
I

Az oszlop moséasa és kondicionalasa
|

Az oszlop terhelése
|

‘ Az oszlop mosésa 38 M HNO,-mal ‘

A terheltoldat és moséoldat egyesitése,
feltéltve 20 ml-re MilliQ vizzel
]

‘ 26Ra-koncentr aci6 meghatéar ozasa | CP-M S-sel ‘

1. dbra. A minta-elSkészités folyamatabrija

A méréseknél Sr, Ba, Mo, La, Ce, Pb, W, Bi és U monoelemes stan-
dardoldatot (Merck, Darmstadt, Németorszig), *Ra standardoldatot
(NIST, Gaithersburg, MD, USA) haszndltunk. A higitasokat nagy tiszta-
sagi (18 MQ cm™), Milli-Q-Plus viztisztitoval (Millipore, Bedford, MA,

USA) eldillitott vizzel végeztiik, a mérések eldtt a mintdk HNO,-tartal-
mat 2 w/w%-ra allitottuk be.

A minta-el6készitéshez hasznalt vegyszerek €s reagensek supra-
grade (Merck) tisztasiglak. A minta-el6készitéshez alkalmazott memb-

ranszirG anyaga celluloz-nitrat (Millipore, Bedford, MA, USA).

A modszer jellemzdi

A minta-elSkészités alkalmassagat és robosztussigat 9 par-
huzamosan mért, 5 fg és 50 fg *°Ra hozzaadasival készi-
tett (spike-olt) laboratériumi szintetikus asvanyvizminta
mérésével vizsgaltuk. Az atlagos visszanyerés 6918% (5 fg
22°Ra esetén) és 72+6% (50 fg *Ra esetén) volt. A mérések
kiértékelésekor az atlagos 71,5%-os visszanyerés értéket
hasznaltuk a mért “*Ra-koncentraciéérték korrekcitjara.
Fontos megjegyezni, hogy — bar a modszer hathatos, amit
a visszanyerési értékek kis szorasa is jelez — nagyobb ol-
dottanyag-tartalmd mintdk mérésénél (pl. tengerviznél)
pontosabb eredményt érhettink el, amennyiben nyomjel-
z6t (példaul **Ra) vagy parhuzamosan elGkészitett és
mért, ismert mennyiségld **Ra hozzdadisival készitett
(spike-olt) mintat hasznalunk a visszanyerés pontosabb
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2. tablazat

A minta-elokészités elvalasztasi tényezoi

koncentricitja koncentricidja

elvilasztasi

elem a tesztoldatban a min}a-elékészités tényez6
(ng/ml) utan (ng/ml)

Sr 10 0,03£0,002 330

Mo 10 0,012+0,001 850

Ba 10 3,120,09 32
Pb 10 0,17+0,01 60

Bi 10 0,013%0,003 770

W 10 0,01420,002 720

szamitasahoz. A modszer kimutatasi hatara (36) 0,02
fg/ml, meghatarozasi hatira (106) 0,06 fg/ml. A minta-
elokészités dusitasi tényezdje 10. A meghatirozas pontos-
siga (RSD, n = 10) 1,7%, precizitisa (RSD, n = 10) 2,1% 25
fg/ml **Ra-koncentraci6ji standard mérésekor. Tesztoldat
felhasznalasaval vizsgaltuk, hogy a moédszer mennyire al-
kalmas az esetlegesen zavar0 elemek elvilasztisira. Eze-
ket az elvalasztasi tényezdket (decontamination factor)
mutatja be a 2. tablazat. A hatékony elvalasztds miatt a
mérés soran nem lép fel interferencia.

A modszer alkalmazasa

A modszert alkalmaztuk kereskedelmi forgalomban
kaphat6é asvanyvizek (MW-1-MW-9), Erzgebirge (Né-
metorszag) kornyéki ,radiumos forras” mellSl szarmazo
talajvizmintdk (GW-1-GW-4), valamint hagyominyos
csapviz elemzéséhez. A mérési eredményeket mutatja
be a 3. tablazat.

3. tablazat
226Ra- és U-mérések eredményei
minta 26Ra-koncentricid U-koncentracio

(fg/mb (ng/mD
MW-1 <0,02 0,02240,003
MW-2 0,840,2 0,111£0,001
MW-3 1,4%0,2 0,73£0,02
MW-4 <0,02 0,02010,004
MW-5 0,7+0,2 0,37+0,01
MW-6 1,620,4 0,7940,01
MW-7 <0,02 0,010£0,001
MW-8 10,3+0,5 17,3%0,51
MW-9 14,2 19,240,42
GW-1 2,140,2 0,7110,02
GW-2 0,940,1 0,29+0,01
GW-3 1,740,2 0,5210,01
GW-4 48403 52403
Csapviz <0,02 0,481£0,006
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A vizsgalt vizek “Ra-tartalma két minta (MW-8,
MW-9) kivételével az EPA altal megadott hatarérték alatti.
Ez utobbi mintdk viszont az ajanlott maximalis **Ra-kon-
centracidértéket két-haromszorosan is meghaladjak.

A mintak radiumtartalma ardnyos az urdntartalommal
(3. tablazat). A mért *’U/**U arany 0,00715 és 0,00727
(relativ szoras 0,08-0,3%) kozott valtozott, ami megerdsiti
a természetes eredetet.

A mérési eredményeket felhasznalva a WHO ajanla-
sai alapjan kiszamitottuk napi 1 liter asvanyviz elfo-
gyasztisanak hozzdjarulasit az effektiv dozishoz (U,
35y, P80, *°Ra). Azt kaptuk, hogy az dsvanyviztdl szar-
mazo tobbletd6zis nem haladja meg a WHO dltal ajan-
lott 0,1 mSv 6ssz-alfa-értéket, kivéve a két, *’Ra-hatar-
értéket talléepd dsvanyviz esetét. Fontos azonban megje-
gyezni, hogy az asvanyvizektdl szarmazo6 dozis-hozzaja-
rulds lényegesen nagyobb lehet, ha az dsvinyviz ***Ra-
tartalma a hatarértéknél nagyobb (pl. MW-8 és MW-9),
illetve, ha a feltételezett napi 1 liternél nagyobb az as-
vanyvizfogyasztas.

A kidolgozott modszer alkalmas nemcsak dsvanyvizek,
hanem egyéb kornyezeti mintik **°Ra-tartalmanak pontos
meghatarozasara is. Gyorsasiga és egyszerlsége révén
alkalmas asvanyvizek ellenérzésére.

A FIZIKA TANITASA

Koszonetnyilvanitas

A szerz8k megkoszonik C. Pickbardt, P. Ostapczuk, R. Hille (FZ] Ju-
lich), L. Halicz, I. Segal (Geological Survey of Israel) a munka elvégzé-
se soran nyujtott segitségét, valamint Bir6 Tamds (MTA KK Izotopkuta-
to Intézet) folyamatos timogatdsit és segitségét.
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NUKLEARIS MUVELTSEG MEGALAPOZASANAK
LEHETOSEGE 13-16 EVES KORU TANULOKNAL

El6zmények, oktatdsi feltételek

A magyar fizikaoktatis modernizilasa az 1970-es évek
kozepén indult meg. A modernizlas egyik szellemi atyja
Marx Gyorgy akadémikus, az ELTE Atomfizika Tanszéké-
nek tanszékvezetS professzora volt. O volt az, aki az an-
golszasz iskolak integrilt természettudomanyi oktatdsi
modszerét nemcsak adaptalta a magyar iskolarendszerre,
hanem tovabb is fejlesztette azt. Fizika, kémia és biologia
szakos kozépiskolai tanarok lelkes csoportjaval nyaranta
modszertani tovabbképzéseket vezetett Anyagszerkezet
cimmel Jaszberényben, Nagykanizsin, Gy6rben és Gyon-
gyoson. Ezek a tovabbképzések igazi alkotomuhelyként
virultak a gyakorl6 tandrok aktiv kozremikodésével. Eze-
ken a tandcskozdsokon vitattak meg és Osszegezték az év
kozben folyo kisérleti oktatas tapasztalatait. Az évek sorin
kikristalyosodott modszerek és a tananyag végiil 1978-ban

A III. Nukledris Technikai Szimpoziumon (Budapest, 2004. december
2-3.) elhangzott elGadis alapjan.
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bekeriilt az dltalanos iskola 6. osztalyaban indul6, majd a
kozépiskolaban folytatodo Uj fizika tantervekbe. A kozép-
iskolai fizika tananyagban, a kordbbi tantervekhez képest,
az integritas mellett jelentGsebb szerepet kapott a magfizi-
ka is, kiemelve annak gyakorlati vonatkozisait, a nuklea-
ris energiatermelés jelentSségét és elényeit. Ennek akkor
kiemelt aktualitdsa volt, hiszen sorban indultak, szinte
évente egymast kovetSen, a paksi blokkok. Abban az id6-
ben mindenki szamara gy tlnt, nem lesz baj a felndvek-
v6 nemzedék nukledris muveltségével. A fizikatanarok
Bécs felé mutogattak (amelynek kozelében felépiilt atom-
erému beinditasat egy osztrak népszavazas leallitotta), és
buiszkék voltak a magyar tanulok és a lakossag természet-
tudomanyos (és nuklearis) informaltsigara.

A rendszervaltast kovetSen nagyot fordult a vilag az
oktatas tertiletén is. A fizika oktatdsa — a tobbi természet-
tudomanyos tantirggyal egytitt — egyre inkabb hattérbe
szorult a nyelvi, a szimitdstechnikai és a human tananya-
gokkal szemben. Hattérbe kertlt a korabban jol kidolgo-
zott integralt oktatas koncepcidja is. Ekkor a Marx Gyorgy
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