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KIVONAT

Kalibracios médszer fejlesztése passziv toronmonitorokhoz

A hosszu tavu radon/toron felmérések soran -elterjedten alkalmazott passziv
nélkiilozhetetlen bizonyos paraméterek (hémérséklet, paratartalom, aeroszol
koncentracid) szabalyozdsa ¢és monitorozasa, valamint a megfeleld szigetelés
biztositasa. A kamrafejlesztés sordn ezen szabalyozasi feladatokat valdsitotta meg a
szerz0, homogenitasi ¢és stabilitdsi vizsgalatokat végezett, valamint vizsgalta a
paratartalom, mint emandci6 szempontjabol meghatarozd paraméter hatasat a kamraban
kialakul6 toronkoncentraciora.

A kovetkez6 1épésben a megfeleld toronmérési referencia eljaras megadasa volt a
cél. A szerz6 a kisérletek soran a szcintillacios és gamma-spektrometrias eljarasokat
tesztelte. Az eredmények alapjan a Lucas-cellas mintavételt koveté Pylon AB-5
miszerrel torténd impulzusszamlalast javasolja referencia eljarasként.

A tovébbiakban a szerzd vizsgalatokat végezett a toronforrdsok fejlesztésére
vonatkozoan. A vizsgalt forrastipusok koziil a 200 °C-on hdkezelt keramia alapu
toronforrasok alkalmazasat javasolja. Ezen feliil vizsgalta a forras radonmentesitésének
lehetdségeit. Modellszamitasok alapjan hatféle szeparacios eljarast tesztelt torium és
aktinium izotdpok elvalasztasdra. Ezek koziil a FeCls-dal végzett csapadékképzésen
alapulo aktiniumelvalasztas sikeresnek bizonyult.

Végiil a szerz6 megadott egy egzakt kalibracios protokollt, amely alapjan
tesztméréseket végzett, majd az MSZ EN ISO 16641:2016 szabvany szerint
meghatdrozta a mdodszer dontési kiiszobét és kimutatasi hatarat radon és toronmérésre,
valamint a kimutatasi hatar aktivitdskoncentraci6 fiiggését. A disszertacid végén
Osszefoglalta az MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany szerinti mindsitéssel
kapcsolatos informaciokat, melyek alapjan megallapitotta, hogy az altala kifejlesztett
eljaras alkalmassa tehetd a szabvany szerint akkreditalt kalibralolaboratoriumban vald

alkalmazasra.



ABSTRACT

Development of a calibration method for passive thoron monitors

During the improvement of the chamber the control of temperature, humidity and
aerosol concentration were solved, homogeneity and stability tests were performed, and
the effect of humidity, as the most important parameter regarding the emanation, on
thoron concentration inside the chamber was examined.

Scintillation techniques and gamma-spectrometry were tested as reference method
for thoron measurement. Based on the results, sampling with Lucas cell and pulse
counting with Pylon AB-5 instrument is proposed as reference method.

Among the examined source types the application of ceramic-based thoron sources
treated on 200 °C is proposed. Based on model calculations six separation techniques
had been chosen for laboratory tests to separate thorium and actinium isotopes. Among
these actinium separation based on precipitation with FeClz was successful.

Finally, an exact calibration protocol was given and based on this test measurements
were performed, then decision threshold and detection limit for radon and thoron

measurement were calculated.



ABSTRAKT

Entwicklung einer Kalibriermethode fiir passive Thoronmonitore

Wihrend der Entwicklung der Kammer wurden die Kontrolle von Temperatur,
Feuchtigkeit und Aerosolkonzentration gelost, Homogenitit und Stabilitétstests
durchgefiihrt, und die Wirkung der Feuchtigkeit wurde als der wichtigste Parameter
beziiglich der Emanation auf die Thoronkonzentration innerhalb der Kammer
untersucht.

Szintillationstechniken und Gamma-Spektrometrie wurden als Referenzmethode fiir
die Thoronmessung getestet. Basierend auf den Ergebnissen wird die Probenahme mit
Lucas-Zelle und Pulszéhlung mit Pylon AB-5 Instrument als Referenzmethode
vorgeschlagen.

Unter den untersuchten Quellentypen wird die Anwendung von auf 200 °C
behandelten Thoronquellen auf Keramikbasis vorgeschlagen. Basierend auf
Modellrechnungen wurden sechs Trenntechniken fiir Labortests zur Trennung von
Thorium- und Aktiniumisotopen gewahlt. Unter diesen war Actinium-Trennungen auf
Basis von Niederschlag mit FeCl3 erfolgreich.

SchlieBlich wurde ein exaktes Kalibrierprotokoll gegeben, und darauf basierend
wurden diese Testmessungen durchgefiihrt, dann wurden die Entscheidungsgrenze und

die Nachweisgrenze fiir die Radon- und Thoronmessung berechnet.



I. BEVEZETES, CELKITUZES

Napjainkban a daganatos megbetegedések okozta halalozasok koziil a 1égzdszervi
daganatok ardnya a legnagyobb férfiak, és a masodik legnagyobb ndk esetében
vilagviszonylatban [150]. A betegség kialakulasdban bizonyitottan nagy szerepe van
radon izotopjainak (elsésorban a Rn-222 — tovébbiakban radon, és a Rn-220 —
tovabbiakban toron) és azok lednyelemeinek.

Az utébbi idében végzett felmérések ramutattak arra, hogy a toronkoncentracio
pontos meghatdrozasa tobb okbol is sziikséges. Egyrészt dozimetriai szempontbol,
mivel a toron és foként annak hosszi életli leanyelemei okozta sugarterhelés nem
minden esetben hanyagolhatd el. Ennek meghatdrozdsa a radonméréstdl -eltérd
megkozelitést kivan, hiszen a toron f6 forrasa altalaban nem az épiiletek alatti talajréteg,
hanem az épitéanyag. Szintén dozimetriai szempontbol jelentés probléma, hogy a toron
jelenléte az Osszes haszndlt radonmérd berendezést zavarja, amely mérési
pontatlansaghoz vezet. A masik fontos teriilet a toronmérések geoldgiai alkalmazasa. A
toron — rovid felezési ideje miatt — j6 nyomjelzdként hasznalhato kiilonb6z6 geokémiai,
geofizikai folyamatok nyomon kovetésére.

A hossza tava felmérések sordn az aktiv mérédmiiszerek nehezen, vagy nem
hasznalhatok. Ezek helyett az integralis méréeszkozok, a nyomdetektorok hasznalata
terjedt el, ezért nagy figyelem fordult a radon/toron diszkriminativ detektorok
kifejlesztésére. Jelenleg is folynak a kutatdsok ezen eszkozok megfeleld kialakitasara
azzal a céllal, hogy azok jol hasznalhatok legyenek a toron és leanyelemeinek
meghatarozasara. A Magyarorszagon kifejlesztett Radamon (MTA  Atomki,
Magyarorszag) ¢és Raduet (Radosys Kft.,, Magyarorszdg) detektorok nemzetkozi
Osszeméréseken kivaldo eredményeket adtak a radon/toron diszkriminativ mérésére.
Ezek a detektorok lehetdve teszik a toron és radon izotopoktol szarmazo6 alfa-részecskek
szeparalt megszamlalasat, hianyossdguk azonban az, hogy nem alkalmas azok
leanyelemeinek meghatarozasara, mely fontos informécié a pontos dozisbecsléshez.
Ezért az utdbbi idében kifejlesztésre keriilt egy passziv radon/toron leanyelem detektor,
melynek a tovabbfejlesztése jelenleg is folyik a Pannon Egyetem Radiokémiai és
Radiookoldgiai Intézetében.

Ehhez egy jol mikodd kalibralo kamrara van sziikség. Megfeleld toronkamra

kialakitasa azonban bizonyos méréstechnikai nehézségek (pl. toron rovid felezési ideje)
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miatt a radonkamrdhoz képest problémas. Az utdbbi idében a Pannon Egyetem
Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében kialakitasra keriilt egy toronkamra, azonban
az eddig elvégzett vizsgalatok ramutattak, hogy a pontosabb miikodés érdekében annak
tovabbfejlesztésére van sziikség. Ezen feliil sziikséges a kalibraciés folyamat
protokollaris megadasa, amely magaba foglalja a kalibracids kamra és a folyamat egyéb
paramétereit, valamint az alkalmazott referencia eljarast. Tehat a kutatas célja egy
megfeleléen miikodd toronkamra kialakitdsa a késObbi, nagy volumenii felmérés
végrehajtasahoz sziikséges nyomdetektorok kalibraldsahoz, valamint a kalibracios
folyamatra vonatkozd, minden részletre kiterjed6 protokoll kidolgozasa, amely megfelel
az MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany el6irasainak [133].

A kamrafejlesztés legfontosabb célja az, hogy a kalibracios térben lehetdségilink
nyiljon minél tobb, a kalibracios eljarast befolyasoldo paraméter (pl. hdmérséklet,
paratartalom, aeroszol-koncentracié) pontos meghatarozasara, esetleg szabalyozasara.
Ehhez megfelel6 szenzorok, mérOberendezések beépitése sziikséges, melyek megfeleld
pontossdgu adatokat biztositanak a tovabbi szamitasokhoz. A kamrafejlesztés soran
ezen szabalyozasi feladatokat valositottam meg, homogenitasi és stabilitdsi
vizsgédlatokat végeztem, valamint vizsgaltam a pdratartalom, mint emanacio
szempontjabol  meghataroz6  paraméter  hatasdit a  kamrdban  kialakuld
toronkoncentraciora.

A kovetkezd 1épésben a megfeleld referencia eljards megadéasa volt a cél. Ehhez
tanulmanyoztam a szakirodalomban fellelheté kalibralé kamrdknal alkalmazott
megoldasokat. A toronmérés hitelesitésére altalaban szcintillacids szamlalo berendezést
(NIRS, Japan [3]) vagy gamma-spektrometrias modszert (PTB, Németorszag [4])
alkalmaznak. Kisérleteim sordan ezen eljarasokat teszteltem és vetettem Ossze az
intézetlinkben miikddé kalibraldé kamrara optimalizdlva. Az eredmények alapjan
javaslatot teszek a referencia eljarasra.

Tovabbi fontos feladat egy nagy emanaloképességli, ,,radonmentes” (kis Ra-226
tartalma) toronforrds készitésére alkalmas modszer fejlesztése. A Pannon Egyetem
Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében jelenleg harom kiilonbozd aktivitasu,
hoékezelt, természetes torium-nitratot tartalmazo keramiagolydkbodl késziilt toronforras
all rendelkezésiinkre, azonban a természetes 0sszetételnek koszonhetéen ezek Ra-226-0t
tartalmaznak, ezért a radon zavard hatdsdnak kikiiszobolése érdekében 1) moddszer
fejlesztésére van sziikség. Ez — a szakirodalomban fellelhetd adatok alapjan —

tobbféleképpen valdsithatd meg. Altalaban vagy térium-oxid tartalma gazharisnyat
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hasznalnak toronforrasként (NIRS, Japan [1]), vagy — valamilyen kémiai szeparacios
eljarast alkalmazasa utdan — Th-228 elektrodepozicids levalasztasaval allitanak el
,Szabadexhalaciés” forrast (PTB, Németorszag [2]). A forrasfejlesztés soran a fent
emlitett lehetdségeket vizsgaltam meg €s hasonlitottam Gssze.

A végsé feladat maganak a kalibracids modszernek a pontos megadéasa, amely
tartalmazza a kalibralo kamra és a kalibracios folyamat relevans paramétereit, valamint
megfelel az MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany kovetelményeinek [133]. Ennek
érdekében kalibracids tesztméréseket végeztem a kalibracios kamraban. Végil az MSZ
EN ISO 16641:2016 szabvany alapjan meghataroztam a mddszer dontési kiiszobét és
kimutatasi hatarat radon és toronmérésre, valamint a kimutatisi hatar
aktivitaskoncentracio fliggését [5]. Ezen tul egy egyszerii empirikus 0sszefiiggést adtam
meg, amely alkalmas a kimutatdsi hatar értékének becslésére a varhato
koncentracioszintek ismeretében, valamint megvizsgaltam a modszer MSZ EN ISO/IEC

17025:2005 szabvany szerinti mindsitésének feltételeit.



I1. SZAKIRODALMI OSSZEFOGLALO

I1.1. A sugarterhelés forrasai

Alapvetden kétféle forrasbol érheti sugarzas az emberi szervezetet: természetes és

mesterséges. A kovetkezOkben dsszefoglalom ezek jellemzdit.

I1.1.1. Természetes eredetii sugarterhelés

A természetes eredetli sugarterhelés a kovetkezo forrasokbol szarmazhat [6]:

terresztrialis (jaruléka: 84,4 %);
kozmikus (jaruléka: 15 %);
kozmogén radionuklidok (jaruléka: 0,6 %).

A természetes sugarzas mértéke jelentdsen fiigg az adott kornyezeti viszonyoktol

(tengerszint feletti magassag, kornyezeti elemek radionuklid koncentracidja stb.).

Népességgel sulyozott vilagitlaga 2,4 mSv év™' [7]. A természetes hattérsugarzas

Osszetevoit a I1.1-1. abra szemlélteti [8]. Az abra alapjan megallapithatd, hogy a

természetes eredeti sugarterhelés tobb mint fele a radonizotopoktol és azok

leanyelemeitdl szarmazik.

0,23 1.3

0,46 B Foldkéreg eredett (kiils6)

Il Foldkéreg eredet(i (belsd)
B Radon
[l Kozmogén radionuklidok

0,38—/

Il Kozmikus sugarzas

11.1-1. abra: A természetes hattérsugarzas osszetétele [8]
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I1.1.1.1. Kozmikus sugdrzds

A kozmikus sugarzast a légkorbe érkezd nagy energidju részecskék okozzak.
Eredetiik szerint megkiilonboztetiink:

— Galaktikus eredetli sugarzast, amely nagy energidji protonokbol (85 %), alfa-
részecskékbdl (12 %), elektronokbol (2 %) és nehezebb atommagokbdl (1 %)
all.

— Szolaris eredetli sugarzast, amely napkitorések soran kibocsatott rontgen és
UV fotonokbol, valamint nagy energiaju részecskékbdl, foként protonokbol
(99 %) all.

— Kozmogén radionuklidokat, melyek 4altaldban a felsd sztratoszférdban

lejatszodd neutron indukalt magreakciok soran keletkeznek [7, 9-11].

I1.1.1.2. Terresztridlis sugdrzas

A foldkérgi eredetli sugarterhelést az 0n. primordialis radionuklidok okozzak,
melyek a természetben mindeniitt el6fordulnak (nyomnyi mennyiségben megtalalhatok
minden talaj és kozettipusban, valamint az €l6lények altal felvett taplalékokban is).
Ezek az izotopok a fold kialakulasa oOta jelen vannak, felezési idejiik a fold koraval
Osszemérhetd. A természetben ezen izotopok, valamint lednyelemi fordulnak eld
jelentés mennyiségben. Bomldsuk révén kibocsatott ionizald sugarzasukkal
hozzajarulnak az él6lények kiilsd €s belsd sugarterheléséhez.

A terresztrialis sugarterhelés szempontjabol az U-238 és Th-232 bomlasi sorok
elemei, valamint a K-40 jatsszak a legjelent6sebb szerepet. A talajok radionuklid
tartalméanak vilagatlaga: K-40: 420 Bq kg™, U-238: 33 Bq kg, Th-232: 45 Bq kg™ [7].
A Magyarorszagon jellemzd aktivitaskoncentraciok: K-40: 370 Bq kg™, U-238: 29 Bq
kg, Th-232: 28 Bq kg™ [7]. A két f6 bomlasi sort a 11.1-2. és 11.1-3. 4bra, a
legfontosabb radionuklidok tulajdonsagait pedig az 11.1-1. tablazat mutatja be [12].
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11.1-3. abra: A Th-232 bomlasi sora
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I1.1-1. tablazat: A legfontosabb terresztridalis radionuklidok tulajdonsdgai [12]

Izotop Felezési ido [10° év] Természetes eléfordulas Bomlastipus

U-238 4,47 99,27 % alfa (4,27 MeV)
Th-232 14 100 % alfa (4,08 MeV)
K-40 1,25 0,01 % béta (1,31 MeV)

Kiils6 sugarterhelés

A foldkérgi eredetii kiils6 sugarterhelés a primordialis radionuklidok leanyelemeinek
gamma-sugarzasabol ered. A gamma-sugarzas révén kiilonbozo dozisterek alakulnak ki,
melyek nagysaga fligg az egyes izotopok aktivitdskoncentracidjatol, azok eloszlasatol,
valamint az izotdpokat tartalmazd matrix anyagi mindségétdl. A gamma-
dozisteljesitmény nagy része a K-40, Pb-214, Bi-214, TI-208 és Ac-228 izotopoktol
szarmazik. A szabadtéri gamma-dozisteljesitmény vilagatlaga: 59 nGy h™ [7].

Primordialis radionuklidok az épitdanyagokban is megtalalhatok, mivel azok
altalaban a természetben megtalalhaté anyagokbdl késziilnek. A lakdépililetekben mért
gamma-dozisteljesitmény népességgel sulyozott vilagatlaga 84 nGy h™ [7], amely fiigg
az ¢épitkezési szokdsoktdl és a felhaszndlt anyagoktol. A legmagasabb értékek azokban
az orszagokban adodtak, ahol nagy mennyiségben alkalmaznak ko alapu, vagy mas,
nagy mennyiségben hasznalt falazati anyagot (granit, bazalt, tégla, agyag, fold). Ezek:
Magyarorszag, Malajzia, Kina, Olaszorszdg, Spanyolorszag stb. Magyarorszagon a

jellemzé dozisteljesitmény 70 — 110 nGy h™ kozé teheté [13].
Belso6 sugarterhelés

Radionuklidok belégzés, lenyelés Utjan a szervezetbe keriilhetnek. Belégzés
szempontjabol a radonizotopok és lednyelemei okozta sugérterhelés a meghatarozo. A
természetes eredetli sugarterhelés kb. fele a radon és lednyelemei okozta belsd
sugarterheléstdl szarmazik (jarulék: 1,26 mSv év'l). A kitilepedett szilard részecskék a
taplalkozas Utjan is a szervezetbe kerlilhetnek, és a vérdramon keresztiil a szervezet

tavolabbi pontjaira is eljuthatnak, ezaltal bels6 sugarterhelést okoznak [14].
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I1.1.2. Mesterséges eredetii sugarterhelés

Mesterséges eredetii sugarterhelésrdl a mesterséges izotopok megjelenésétol
beszélhetlink. A kisérleti, kutatasi, hadi- és nukleéris ipari, gyogyaszati folyamatok
soran keletkez0 ¢s felhasznalt anyagok kikeriilnek a természetbe, és bekeriilnek a
természetes korfolyamatokba, valamint a keletkezés €s felhasznalas helyétdl, idejétol,
modjatol, valamint az izotopok mindségétdl és kémiai formajatol fiiggden részt vesznek

a biokémiai folyamatokban.

II.2. A radon és a toron

I1.2.1. Aradon izotopjai

A radon a periddusos rendszer VIII. fécsoportjdnak 6. eleme. Felfedezése Ernest
Rutherford és Frederic Soddy nevéhez fiizddik (1990). Szintelen, szagtalan radioaktiv
nemesgaz. A levegénél kb. kilencszer nehezebb (9,74 kg m™), vizben és egyes szerves
oldoszerekben oldodik. Szilard és cseppfolyos allapotban radioaktivitdsa miatt sarga
(fagypontja ala hiitve narancs) szinnel foszforeszkal.

Stabil izotopja nincs, 27 radioaktiv izotopja van [15], melyek koziil a
legjelentdsebbek az U-238, Th-232 és U-235 bomlasi sorokba tartozdo Rn-222, Rn-220
és Rn-219 izotépok, melyek tulajdonsagait a 11.2-1. tablazat tartalmazza. Mindharom
izotop Ra izotopbol keletkezik, majd alfa-bomldssal tovabb bomlik, mig végil a

bomlasi sor végén stabil Pb izotoppa alakul.

I1.2-1. tablazat: A radon legjelentosebb izotopjainak fobb jellemzoi

Bomlasi sor U-238 Th-232  U-235
Anyaelem Ra-226  Ra-224 Ra-223
Anyaelem felezési ideje 1602 év 3,64 nap 11,4 nap
Radon izotép Rn-222 Rn-220 Rn-219

Radon izotdép felezési ideje 3,824 nap 55,6 3,9s
Stabil végmag Pb-206  Pb-208  Pb-207
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A radonizotopok bomlasa sordn polonium, Olom, bizmut és tallium izotopok
keletkeznek, melyek alfa-részecskéket, elektronokat és gamma-sugarzast bocsatanak ki.
Elettani hatasat tekintve a Rn-222 izotdp (radon) a legjelentdsebb, viszonylag hosszu
felezési ideje miatt, azonban az utébbi idoben a Rn-220 izotdp (toron) is egyre nagyobb
figyelmet kap. A Rn-219 izotop (aktinon) hatasa elhanyagolhatd, egyrészt a nagyon
rovid felezési ideje (3,9 s), masrészt anyaeleme, az U-235 alacsony természetes

izotoparanya (kb. 0,7 %) miatt.

I1.2.1.1. Radon (Rn-222)

Sziikebb értelemben véve a radon 222-es tomegszamu izotopjat nevezziik radonnak.
A Rn-222 az U-238 bomlasi sordba tartozik. Anyaeleme a Ra-226, melybdl alfa-

bomléssal keletkezik a kovetkezd egyenlet szerint:

228Ra — 232Rn + 3He + () (11.2-1)

Alfa-bomlassal Po-218 izotoppa alakul az alabbi mddon:

222pn — 218pPo + 2He + (y) (11.2-2)

Felezési ideje 3,82 nap, amely elég hosszii ahhoz, hogy a kdzetekbdl és az
épitdanyagokbdl kidiffundéaljon és a belsd terekben feldisuljon, de elég révid ahhoz,
hogy bomlasa kozvetleniil is kifejtse egészségkarositdo hatasat, ezért sugarvédelmi

szempontbol a legjelentdsebb radonizotop.

11.2.1.2. Toron (Rn-220)

A radon 220-as tomegszamu izotopjat toronnak nevezziik. A Th-232 bomlési soraba
tartozik (innen ered a ,toron” név). Anyaeleme a Ra-224, melybdl alfa-bomléssal

keletkezik a kovetkezok szerint:

224Ra - %20Rn + 3He + (y) (11.2-3)
Alfa-bomlassal Po-216 izotoppa alakul az alabbi mddon:
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220Rn — 23SRn + 3He + (y) (11.2-4)

Viszonylag révid felezési ideje (55,6 s) miatt csak a felsébb rétegekbdl képes kijutni,
ezért altaldban csak kisebb mértékben jarul hozza a sugarterheléshez (csak nagy Th-
tartalmtl talajok/épitéanyagok esetén lehet jelentds) [16], viszont sugarterhelés
szempontjabol a leanyelemi hatdsaval szamolnunk kell. A toron hatdsa méréstechnikai
szempontbol sem elhanyagolhat6, mivel a radonméré miiszereket zavarhatja a toron

jelenléte (pl. talajgdzmérésnél akar 10-30 % hibat is okozhat).

I1.2.2. Aradon/toron és leanyelemeinek egészségiigyi hatasai

Mint az mar korabban lathato volt, a természetes sugarterhelés 52 %-a a radon
izotopjaitdl és azok lednyelemeitdl szarmazik. Ezen belil 44 % tulajdonithato a
radonnak és leanyelemeinek, mig 8 % a toron és leanyelemei részaranya [17]. Mivel
ezek alfa-sugarz6 izotopok, foként a belsé sugarterhelés szempontjabol jelentések.
Elsdsorban inhalacioval kerlilnek a szervezetbe (a radon okozta inhalacios dézis 87 %-a
a radontdl, 13 %-a a torontdl szarmazik). A belélegzett gdznak a nagy részét
kilélegezziik, csupan 1-2 %-a képes a véraramba bekeriilni, majd a test tavolabbi
pontjaira eljutni. Ebben az esetben (apolaris tulajdonsédga miatt) a zsirszévetben rakddik
le, az ott keletkezd lednyelemei hosszabb tavon is kifejtik egészségkarositdo hatdsukat
[18].

A nagyobb problémat a lednyelemek okozzdk. Ezek szilard részecskék, melyek a
levegd aeroszoljdhoz tapadva képesek bejutni a tiidobe, és ott kiilonb6zd helyeken
(elsdsorban a horgdk eldgazédsaiban) lerakddnak és nagyenergidji alfa-részecskékkel
bombazzak a tiid6 érzékeny osztodd hamsejtjeit [17, 19, 20]. Mivel az aeroszol
részecskék szdma ¢€s méreteloszlasa jelentésen befolyasolja a bomlastermékek
viselkedését, a dohdnyzas megndveli azok inhalacidjabol szarmazd egészségiigyi
kockazatot [21-23].

A BIER VI jelentés két kockédzati modellt ajanl a dohanyzastdél és a radon
bomlastermékeitdél szarmazod kombinalt hatds szamitasara, és felsorolja a becsiilt
kockézatot a dohanyosok és a nem dohanyosok egész életen at tartd besugéarzasa esetén,
mindkét nemre. Chen 2005-6s tanulmanyaban gyakorlati hasznélatra alkalmas

tablazatokat ad a relativ kockazatra minden kétéves idoszakra 0 — 110 év kozott, 100 —
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crer

Amerikai Kérnyezetvédelmi Ugynokség (U. S. Environmental Protection Agency —
EPA) altal fejlesztett modellen alapulnak. A részletes tablazatok tisztabb ralatast adnak
a magasabb kockazati korcsoportokra €s az expozicid id6tartaméanak hatésara.

Nikezic ¢és munkatarsai 2010-es tanulmanyukban a toron bomléstermékeitdl
szdrmaz0, az emberi tiidore vonatkozo, egységnyi expozicio altal okozott dozist és a
doéziskonverzids faktort hataroztdk meg [25]. Feltartdk a doziskonverzios faktor
kiilonféle kornyezeti és egyéb paraméterektdl vald fliggését. A szdmitasokhoz hasznalt
modellek az ICRP 66 ajanlason alapultak. Ezutdn az emberi tiid6t béta- ¢és
gammasugarzas forrdsanak tekintve meghataroztdk a tobbi szervre vonatkozo
doziskonverzids faktor értékét, amely toron esetén nagyobbnak adddott, mint radon
esetében, ami a toron bomlastermékei hosszabb felezési idejének a kdvetkezménye.
Fontos megjegyezni, hogy a tiidd utdn — ahol a sugarforras elhelyezkedett — az
izomszdvet kapta a legnagyobb dozist.

Meisenberg 2011-es tanulmanya egy atfogd képet ad a toron és bomlastermékei
jelenlétének beltéri koriilményekre gyakorolt hatdsarol [26]. A méréseket kisérleti
szobakban, valamint kinai és indiai valyoghazakban végezték. Még az atlagos Th-232
eloszlasa homogénnek bizonyult, ellentétben a torongazéval. A tapadt €s nem tapadt Pb-
212 bomlastermék kiemelkedd hanyaddal jarult hozza az expozicidhoz. Megerdsitést
nyert a levegOcserébdl €s az aeroszolkoncentraciobol elméletileg szamolt hatés.
Meghataroztdk a modell atadasi koefficienseit. Ezekkel az 4tadési koefficiensekkel, a
toron modell alapjadn szamolt éves d6zis majdnem 2 mSv a tradiciondlis kinai és indiai

valyoghdzakban, amely bizonyitja a toron potencidlis egészségiigyi hatasat.

I1.2.3. Aradon/toron migracios folyamatai

11.2.3.1. Emandcié

A radon talajszemcsébdl torténd kijutdsa a Szilard-Chalmers effektus révén
lehetséges: Ra bomlasa soran keletkez6 Rn atommag az impulzusmegmaradas miatt
86,24 keV energiaval meglokddik, ez elegendd ahhoz, hogy az atommag szilard

anyagban 20 — 70 nm, vizben kb. 0,1 um, levegében kb. 0,06 mm tavolsagot megtegyen
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[27]. Amennyiben a bomlas pillanataban a keletkez6 Rn atommag ennél kisebb
tavolsagra helyezkedik el a szemcse feliiletét6l, az képes a szilard szemcsébdl a
porustérbe kilokddni, ellenkezd esetben a szemcsén beliill marad. Amennyiben a radon
atommag kijutott a poérustérbe, ott az adott koriilmények fiiggvényében (porustér
viztartalma, szomszédos szemcse tavolsdga) lelassulhat, vagy egy szomszédos

szemcsébe becsapodhat [28]. Ezeket a folyamatokat szemlélteti a 11.2-1. abra [29].

O :Ra-226(Ra-224) anyaelem Talaj/épitéanyag  Beltéri levegd
® :Keletkezett Rn-222(Rn-220) lednyelem I

Emandcio Szemcsék

Bearamlas

Porustér

Vizzel telt pélus '{ﬁﬁeﬁgf{.‘z

Transzport
(Diffazio, Advekeio)

11.2-1. dbra: Rn atommag kijutdsa a talajszemcsébdl [29]

Az a folyamat, amely soran a Ra anyaelembdl keletkez6 Rn atom kijut a k6-, talaj-
vagy épitdanyag szemcsébdl a porustérbe, emanacionak nevezziik [30]. A porustérbe
kijutott, valamint az dsszes keletkez6 Rn atom mennyiségének hanyadosat emandacios
tényezOnek nevezziikk [31]. Az Osszes keletkezd radonatom mennyisége egyensulyi

allapotban megegyezik a Ra mennyiségével:

porustérbe kijutott Rn __ Apnp (“ 2 5)

" szemcsében keletkezett Rn ARqg

ahol € az emanacids tényez6, Ag, a radon aktivitasa a porustérben (Bq); Ag, a radium
aktivitdsa a mintaban (Bq).

Kisérletek alapjan az emanacios tényezo értéke épitdanyag esetén 0,2 — 30 %
radonra, mig toronra 0,2 — 6 %. A legkisebb értékek a magas hémérsékleten hokezelt

épitéanyagok (pl. tégla) esetében tapasztalhatok [30, 32].
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Az emanalddott radon mennyisége a Ra anyaelem aktivitdskoncentraciojatol, és az
emandcios tényezo6tdl fiigg. Ennek a két tényezdnek a szorzatat radonpotencidlnak

nevezziik [33]:

Q=¢-Cry (11.2-6)

ahol Q a radonpotencidl (Bq kg™); & az emandciés tényezd; Cr, a radium

aktivitdskoncentracioja a mintaban (Bq kg'l).

11.2.3.2. Exhaldcio

Az exhalécio az a folyamat, amely sordn az emanalodott Rn atom kijut a porustérbol
a kornyezetbe. Exhalacio alatt altalaban az egységnyi feliileten, egységnyi id6 alatt
kiaramlé aktivitast értik (Bq m™ s7), de megadhatjak tomegegységre vonatkoztatva is

(Bg kg™ s™):

ahol E az exhalaci6 (Bq m? s'); D a diffaziés tényezd (m® s?); Cr, a radon
aktivitaskoncentracidja a porustérben (Bq m?).

Definidlhatd az exhaldcios tényezd is, ami az exhaldlodott és az emanalddott
radonmennyiség hanyadosat jelenti. Minél kisebb a mintavastagsag, ez az érték annal
inkabb kozelit a 100 %-hoz. Azt a jelenséget, amikor az emanalddott és az exhalalodott
radonmennyiség megegyezik, szabadexhaldcionak nevezziikk. Az a mintavastagsag,
ahonnan az 0sszes emanalddott radonatom képes kijutni a mintabdl, a két radonizotdp
eltérdé felezési ideje miatt jelentdsen eltérd. Azt a rétegvastagsagot, amely jellemzi a
radon anyagbol torténd kijutasat diffizios mechanizmussal, difftizids Gthossznak, vagy

diffazios rétegvastagsagnak nevezziik:

zoz\/% (11.2-8)

ahol 1, a diffizios rétegvastagsag (m); D a diffuzids tényezd (m? s); Ag, a radon

bomlési allandéja (s™).
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A diffuzids Gthossz anyagi mindség fliggd, ¢s dontden meghatirozza az anyagbol
exhaldlodd radon mennyiségét [34]. Egydimenzios transzportot, allandé6 homogén
eloszlast diffuzios tényezot és aramlasmentes viszonyokat feltételezve az exhalacio a

kovetkezéképpen szamolhato [33]:

E=¢-Cpg p-Apn-lo-tgh (j—") (11.2-9)

ahol E az exhalacio6 (Bq m® s'); € az emanaciés tényezd;, Cr, a minta
radiumkoncentracidja (Bq kg?), p a minta stirlisége (kg m™), Ag, a radon bomlési
allandogja (s'l), 1y a diffizios rétegvastagsag (m), z, a minta rétegvastagsaga (m).

Ha a minta vastagsaga jelentsen kisebb a diffiizids uthossznél, akkor az Osszes
emanalodott radon képes az anyagbdl kijutni. Ezt a jelenséget szabadexhalacionak
nevezzik, és akkor feltételezheté ha a minta vastagsaga a diffuzids uthossz 1-2 %-a ,
mivel ilyen mélységbdl képes a radon ugy kijutni az anyagbol, hogy a kijutas kdzbeni
bomlds nem befolyasolja jelentds mértékben az exhaldlodé radon mennyiségét a
kidiffundalashoz sziikséges id6tartam alatt [35]. Ilyen esetben az exhalacid csak a minta
tomegétdl és a radonpotencialtol fliigg, ezért célszerli a tomegegységre vonatkoztatott

fajlagos exhalaciot megadni.

11.2.3.3. Az emandciot és exhaldciot befolydsolo tényezdk

A rédiumtartalmon kiviil szamos egyéb paraméter is befolydsolja az emanaci6 és az
exhalacio mértékét. Ezek koziil a két legfontosabb a szemcseméret-eloszlas és a minta
nedvességtartalma.

A szemcsék nagysaga €és geometridja is befolydsolja az emanéciot, ezért a porozitas
mellett a fajlagos feliilet is jelentds szerepet jatszik a folyamatban [36], valamint a
szemcséken beliili 0sszetétel valtozasbol adodo slirliség és Ra-226 eloszlas valtozas is
hatassal van. A szemcseméret-eloszlas meghatarozza azt a fajlagos feliiletet, melyen
keresztiil a radonatom képes emanacidval kijutni. Ezen kiviil a szemcseméret-eloszlas
befolyasolja az anyag permeabilitdsat, és ezdltal az exhalaciot (permeabilitds
csokkenésével csokken az exhalacio).

Jelentésen befolyasolja még az emanécidt a nedvességtartalom, mivel a porusvizben

lefékez6dott radonatomok miatt az emanacid megnd (akar 30 — 70 % értéket is elérhet)
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[30, 34, 37-39]. A nedvességtartalom hatasa elsdsorban abbdl adddik, hogy a radonatom
visszalokddési tithossza harom nagysagrenddel nagyobb levegdben, mint vizben, ezért
ha kis mennyiségli viz van a szemcse feliiletén, az az emanacié szempontjabol kedvezo,
mivel abban a radonatom lefékezddik, és igy nem csapddik bele egy szomszédos
szemcsébe. Masrészrél viszont, ha a porusok vizzel telitettek, az emanalddott
radonatom kijutdsa a porusbdl bonyolultabb. Ebben az esetben az emanalddott radon
beoldddik a porusvizbe, és mivel a diffuzios thossz sokkal kisebb vizben, mint
levegdben, ezért az exhalacié gatolva van. Kisérletek alapjan 8 % nedvességtartalomig
az exhalacio kis mértékben emelkedik, efolott viszont csokkend tendenciat mutat [40].
A vizzel telt porusok egyrészrdl ndvelik az emanalodott radon mennyiségét, masrészrol
viszont csokkentik a diffuziés mélységet [34, 41]. Pordzus anyagokndl ez akér
elhanyagolhato is lehet, viszont egyes esetekben jelentdsen csokkenhet az exhalacio a

viztartalom hatasara.

I1.2.4. A radon/toron beltéri feldusulasa

A beltéri radonkoncentracid forrasai:

— ¢pitdanyag;

épiilet alatti kdzet és altalaj;

csapvizben oldott radon;

foldgaz;

épiileten kiviili levegd.

A radon épiiletbe jutasat a 11.2-2. abra mutatja be [8].
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11.2-2. dbra: A radon épiiletbe jutasanak lehetséges utvonalai [8]

Az épitdanyagon kiviil a legjelentdsebb forrds az altalajbdl torténd felaramlas [42,
43]. Talajtipustol fliggden 1 — 3 m mélységbol, repedezett talajok esetén akar 10 m
mélyrdl is képes a radon felaramlani [44]. Ezt a folyamatot a kornyezeti tényezok
valtozasabol adodo nyomaskiilonbségek is befolyasoljak. A talajviz mennyisége is
befolyasolhatja a felaramlast, egyrészt gatolja az exhalacidt, masrészt a talajvizszint
valtozas a talajlevegére pumpald hatast fejt ki, és ez is befolyasolja az exhalécio
mértékét [45].

A vezetékes viz radontartalma melegités, f0z¢€s, fiirdés, zuhanyzas révén bekertilhet a
beltéri levegObe [46].

A foldgaz radontartalma a taroldo kdzet mindségétdl fligg, lakossagi felhasznalés
soran kertilhet a beltéri levegébe [47].

Az ¢épiileten kiviili levegd radonkoncentracidja 4ltaldban alacsony, a beltéri
radonkoncentraciora gyakorolt hatasa elhanyagolhat6 [48].

A beltéri radonkoncentraciot az épiilet légesere tényezdje €s a szelldztetés mértéke
nagymértékben befolyasolja. Az 0j épitésli lakasok esetén energiatakarékossagi okok
miatt a jo szigetelésre, ezaltal az alacsony légcsere tényezdre torekedtek, ami a beltéri
radonkoncentracio szempontjabol kedvezdtlen, akar két nagysagrend novekedést is
okozhat. A radonmentesitési eljarasok egyik hatékony eszkdze a légcsere tényezd
megnovelése kiilonféle miiszaki megoldasok alkalmazasaval [49-52].

A radon beltéri eloszlasa altaldban homogén, mig a toron a rovid felezési ideje miatt

nem tud homogénen eloszlani, hanem a forras (pl. falak) kézelében feldtsul, viszont a
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bomlastermékei mar homogén eloszlast mutatnak [53]. A szilard bomlastermékek egy
része keletkezésiik utan szabadon marad (nem tapadt frakcid) vagy kis részecskéket
(klasztereket) alkot, mig mas résziik a 1égkori aeroszolhoz tapad (tapadt frakcio) [30]. A
beltéri kornyezetben az aeroszol részecskék falakra és butorokra torténd kitilepedését is
figyelembe kell venni.

hasznalatosak:

— Potencidlis alfa-energia koncentracié (PAEC): a radon/toron bomlastermékei
altal kibocsatott alfa-energidk Gsszege a bomlasi sor végén talalhato stabil
o0lomizotop keletkezéséig (radon esetén ez 19,2 MeV, mig toron esetén 20,9
MeV).

— Egyensulyi ekvivalens koncentracido (EEC): egy nem egyensulyi Osszetételii
keverék jellemzésére hasznalatos. Azon egyensulyi Osszetételi elegy

crer

koncentracioval rendelkezik, mint az aktudalis, nem egyensulyi Osszetételi
elegy.

— Egyensulyi faktor: az egyensulyi ekvivalens koncentracidé és az aktudlis
radon/toron koncentracié hanyadosa, az egyensutlyi 0sszetételtdl valod eltérést
adja meg. Radon esetében a jellemzo értéke 0,4 [17], toron esetében 0,04
[54]. (Toron esetében nagy az atlagtol valo standard eltérés, igy az egyensulyi

faktor széles hatdrok kozott valtozhat.)

Altaldban toron csak akkor van jelen a beltéri leveg6ben jelentésebb mennyiségben,
ha az anyaelemét a belsd légtérrel érintkezd szerkezeti anyag megemelkedett
koncentracioban tartalmazza. A toron rovid felezési ideje miatt talajbol a bels6 terekbe
torténd transzport ¢és diffuzid az alapon keresztil nem jelentds. A toron és
bomlastermékeinek felezési ideje kozti kiilonbség miatt gyakran jelentds kiilonbség

tapasztalhaté a gaz ¢és a bomlastermékei térbeli eloszlasa kozott, és ez megneheziti a

crer
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I1.2.4.1. A beltéri radonkoncentrdcidora vonatkozé szabdlyozds

A Nemzetkdzi Atomenergia Ugyndkség IBSS 1996-0s ajanldsa a munkahelyekre
1000 Bq m™, mig lakasokra 200 — 600 Bq m™ radon referencia szintet allapitott meg
[56].

Az EU BSS ajanlés eldirja azon munkahelyek azonositdsat, ahol jelentdsebb
természetes eredetli sugarterhelés varhatd. Radonra vonatkoz6 cselekvési szintet nem,
viszont munkahelyekre 500 — 1000 Bq m*®, meglévé lakasokra 300 Bq m™, 6j lakasokra
pedig 200 Bq m™ referencia szintet hatdroz meg [57].

A WHO 2009-es ajanlasa a beltéri radonkoncentracié éves atlagira 0 épiiletek
esetén 100 Bq m>, mig a meglévoknél 300 Bq m™ vonatkoztatasi szintet hataroz meg
[48].

A legfrissebb nemzetk6zi ajanlast a beltéri radonkoncentraciora a 2014-es IAEA
GSR Part 3 kiadvanyban fogalmaztdk meg. Ez 300 Bq m™ radonszintet hatéroz meg
mind lakasokra, mind munkahelyekre, valamint eldirja nemzeti akciotervek készitését a
radonkoncentracié csokkentésére [58]. A magyar szabalyozasba a NAU kiadvany
ajanlasai kertiltek atvezetésre.

Toronra nincs ezekhez hasonl6 vonatkoztatési szint definidlva.

Az egyes orszdgok maguk dontik el, hogy melyik ajanldst alkalmazzak.
Magyarorszagon  2015-ig  nem  szerepelt ajanlas a  lakdépiiletek  beltéri
alaprendelet, a 487/2015. (XII. 30.) Korm. rendelet az ionizalo sugarzas elleni
védelemrdl és a kapcsolodd engedélyezési, jelentési és ellendrzési rendszerrdl — az
IAEA GSR Part 3 alapjan — 300 Bq m™ vonatkoztatasi szintet hataroz meg lako- és
kozépiiletekre, valamint munkahelyekre egyarant. Ezen kiviil eldirja a radon és
leanyelemei okozta egészségiligyi kockazat mérséklésére iranyuld nemzeti cselekvési
terv elkkészitését [59]. A kiilonb6z6 ajanlasokat a 11.2-2. tablazat foglalja 6ssze [48, 56,
58-63].
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11.2-2. tabldzat: A radonra vonatkozo nemzetkézi ajanlasok [48, 56, 58-63]

Radon referencia szint [Bq m™]
Ajanlo szervezet/dokumentum Ajanlas éve

Munkahely Lakasok
EPA 1993 4 pCi/l = 148 Bg/m®

ICRP 65 1993 500 — 1500 200 — 600

IAEA SS 115 1996 1000 200 — 600

BSS 1996 500 — 1000 200 — 400
ICRP 103 2007 600
UK HPA 2009 1000 100
ICRP 109, UNSCEAR 2009 300
WHO 2009 100
IAEA GSR Part 3 2014 300 300
487/2015. (XI1. 30.) Korm. r. 2015 300 300

11.2.4.2. Beltéri radon/toron felmérések

A hossz tava, akdr tobb évig tarto, kiterjedt, tobb szaz mérési pontot magaba foglalo
felmérések soran integralis mérdeszkdzoket, elsGsorban szilardtest-nyomdetektorokat
alkalmaznak. Ezek eldnye, hogy olcsok, alkalmazasuk egyszerii, nagyszamu egyideji
mérést tesz lehetévé. Hatranyuk a viszonylag bonyolult kiértékelési eljaras és a nagyobb

mérési bizonytalansag.

Nemzetkozi felmérések

A kordbbi felmérések foként a beltéri radonkoncentracid lakasokban és
munkahelyeken torténé meghatarozasara fokuszaltak. Daniaban 1985-86-ban 500, majd
10 évvel kés6bb 3000 lakoépiiletben mérték a radonkoncentraciot, majd az eredmények
alapjan egy modellt készitettek a beltéri radonkoncentraciora [64]. Mexikoban tobb
mint 500 munkahelyen hataroztdk meg a beltéri radonszintet, és azt vették észre, hogy
munkahelyek esetében sokszor joval alacsonyabb radonszintek alakulnak ki, mint
lakdépiiletekben. Ennek oka a feltételezések szerint a munkahelyeken miikodd szell6zo

és klimatizalé rendszerek, amik a lakoépiiletek esetében kevésbé elterjedtek [65].
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Ezeken kiviil szamos hasonlo jellegli felmérést végeztek Kinaban [66], Braziliaban [67],
Ausztraliaban [68] és Olaszorszagban [69].

Korabban a toron jelenlétét szamottevé mértékben Azsia-specifikus probléméanak
gondoltak, mivel els6ként az azsiai orszagokban (India [70-72], Kina [73, 74], Korea
[75], Japan [76]) végeztek egyidejli radon-toron felméréseket. Az utdbbi 10-15 évben
végeznek Eurdpaban (Svédorszag [77], balkani orszagok [78], Magyarorszag [79-81]) is
beltéri toronméréseket, valamint szamos esetben a leanyelemek mérésére is torténtek
kisérletek [82-84].

Chung és tarsai 1998-ban egy eldzetes tanulmanyt készitettek az atmoszférikus
radon- és toronkoncentraciok, valamint a talajgaz-koncentraciok meghatarozasara Dél-
Koredban [85]. Az atmoszférikus radon és toron méréseket egy diszkriminativ
radon/toron monitorral végezték, melyben detektorként polikarbonat filmet alkalmaztak.
A talajgaz mérésekhez CR-39 detektoros talajgaz monitort hasznaltak. Hat dél-koreali
varosban végeztek méréseket egy éven keresztiil. A detektorokat 2-3 havonta cserélték a
megfigyelési iddszak alatt a koncentraciok szezondlis valtozdsainak megfigyelése
céljabol. A korlatozott szdmu adat alapjan a kiiltéri radonkoncentraciok némileg
magasabbnak tiintek az UNSCEAR jelentés tipikus értékeinél.

Guo és munkatarsai Kina négy teriiletén végeztek méréseket 2001-ben [86]. A
felmérés soran néhany lakédsban magas toronkoncentraciokat mértek.

Mishra és munkatirsai radon ¢és toron hosszi idejii (1997 — 2000) passziv
monitorozasat végezte a beltéri kornyezetben, Shillongban, Indiaban [87]. A munka
célja egy beltéri radon ¢€s toron térkép készitése volt India észak-keleti régiojarol, amely
egy értékes adatbazist szolgéltathat minden radon és toron anomalidkkal foglalkozo
tanulmany szdmara.

Tokonami és munkatarsai a kinai 10szfennsik barlanglakasaiban végeztek méréseket
[88]. A lakasok a Shanxi és a Shaanxi tartomanyokban talalhatok. A radon ¢és toron
gazkoncentraciokat mérték passziv integralé diszkriminativ radon-toron monitorral. A
helyeztek a lakas kozepére 6 honapra, majd ezt egy Ujjal helyettesitették wjabb 6
honapra. A méréseket 202 lakasban végezték 2001 augusztusa és 2002 augusztusa
kozott. Gamma-dozismérést végeztek mind beltéren, mind kiiltéren egy hordozhatd
elektronikus doziméterrel. A talaj radioaktivitasit HPGe detektorral végzett gamma-

spektrometrids méréssel hatdroztdk meg. A 193 lakdsban kapott beltéri
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radonkoncentraciok atlaga 57 Bq m™, mig a beltéri toronkoncentraciok atlaga 153 Bq
m= volt.

Martinez ¢s munkatarsai Mexikdvaros nagyvarosi zonajaban, 50 lakasban végeztek
méréseket passziv technikdval, 2001 — 2002 kozott [89]. Az eredmények altalanos
lognormal eloszlast mutatnak az integralt beltéri toronkoncentraciora, 82 és 55 Bq m™
éves szamtani és mértani kozépértékkel. A szezonalis valtozasok alapjan az atlagos
értekek minimuma nyéron tapasztalhatd, ahol 35 %-kal kisebb az érték, mint dsszel.

Vaupotic és tarsai radont €és toront mértek 15 nyilvanos épiilet és 10 lakas beltéri
levegéjében, Szlovéniaban, 2004 novemberében, diszkriminativ monitorral [90]. A
torontdl és a radontol szarmazo dozisok aranya 0,07 — 0,47 volt.

Az Amerikai Nemzeti Rakkutatd Intézet és a Kinai Egészségiigyi Minisztérium egy
vizsgalata alkalmaval nyomdetektor alapi monitorokat hasznaltak a beltéri
radonkoncetracié meghatarozasara Gansuban, Kinaban, mely soran a toron zavar6
hatasa miatt a radonszinteket bizonyitottan tulbecsiilték. Ezért Shang és csapata 2008-
ban tovabbfejlesztette az el6z6 felmérés soran hasznalt detektort [91]. Az 0 detektor
képes volt a két izotdp szétvalasztdsdra a radonmérés megzavarasa nélkil. Az 0j
detektorral egy féléves vizsgalatot végeztek 49 tradicionalis lakasban Gansu falujaban.
A szdmtani és mértani kozépértékek radonra 120 és 150 Bq m™, toronra 430 és 350 Bq
m=. A magas toronkoncentraciok bizonyitjdk a toronfrakcid jelentdségét a vizsgalt
tertileten. A jelenlegi beltéri radonszintek kb. hdromszor kisebbnek adédtak, mint a
koréabbi, toron altal befolyasolt esetben.

Chen ¢és tarsai 2009-ben radon- és torornméréseket végeztek Winnipegben,
Kanadéaban, mely sordn 117 diszkriminativ detektort helyeztek el a hazakban 3 honapra
[92]. Az eredmények alapjan a toron detektalhatd szinten volt jelen kb. a hazak felében,
¢s a radon szignifikansan az orszagos atlag f616tt volt. A radonkoncentraciok atlaga 112
Bq m™ volt. A becslések szerint a winnipegi hdzak 20 %-anak radonkoncentracidja a
kanadai beltéri radon iranyelv szerinti 200 Bq m™-es érték felett van. Ez a kovetkeztetés
megegyezik a 20 évvel kordbbi becslés eredményével. A toronkoncentracid 60 haz
esetén a kimutatasi hatar alatt volt. A mért toronkoncentraciok atlaga 21 Bq m= volt.

A nemzetkozi felmérések eredményei alapjan latszik, hogy néhany helyen a toron
jelentds mértékben jelen van a beltéri levegdben, igy hatasa nem elhanyagolhat6 a
pontos radonmérések esetén, valamint hogy kiilonleges figyelmet kell forditani a

toronra és bomlastermékeire a dozisszamitas soran is.
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Magyarorszagi felmérések

A toronprobléma megjelenése Ota szamos torekvés tortént a magyarorszagi lakéasok
és munkahelyek toronszintjének felmérésére. 2007-ben a Pannon Egyetem és a japan
National Institute of Radiological Sciences (NIRS) kutatointézet egyiittmiikodésében
parhuzamos radon/toron méréseket végeztek magyarorszagi lakasokban és foldalatti
munkahelyeken [80]. A mérések soran a NIRS altal kifejlesztett detektorokat
hasznaltdk. Az eredmények hely és idofiiggést mutattak a mért koncentracidértékekben.

Egy maésik magyarorszagi felmérés sordn magyar fejlesztésii Radopot és Raduet
(Radosys Kft., Magyarorszag) monitorokat hasznaltak [79]. A méréseket 2003 és 2008
kozott végezték lakasokban és munkahelyeken. Lakdsokban minden esetben kb. 100 Bq
m™ toronkoncentraciot mértek, viszont a lakasok pincéiben kb. 200 Bg m™ volt a tipikus
érték. A vizsgalt bauxit és mangan banyaban 200 — 500 Bgq m™ toronkoncentraciot
mértek, mig barlangok esetén ez 1000 Bq m™ volt. Szamos esetben a toron és radon
koncentraci6 ardny 0,25 f6lotti volt, €s a toron és bomlastermékeinek dozisjaruléka nem
volt elhanyagolhato.

Szintén Raduet tipusu detektorokat hasznaltak abban a felmérésben, melyet egy
felhagyott magyarorszagi uranbanya kozelében fekvé telepiilésen végeztek [93]. A
felmérés soran 35 egyszintes téglalakédst vizsgaltak. Az eredmények alapjan
megallapitottak, hogy a radonkoncentraciok altaladban magasabbak a hasonl6 tipust
épiiletekre jellemz6 értéknél, valamint szdmos esetben a mért toronkoncentracido sem

bizonyult elhanyagolhatonak.

I1.3. Radon/toron mérési modszerek

Radon/toron mérés torténhet kozvetlen mdédon, vagy azok leanyelemein keresztiil
torténd detektalas révén (alfa-, béta- vagy gamma-sugarzas mérése). A megfeleld mérési
modszer kivéalasztasa az adott koriilményektdl fiigg. Nagyszam, hosszl idejli mérések
esetén integrald modszereket alkalmaznak. Ha a dinamikusan valtozd paraméterek
vizsgalatara is sziikség van, radon/toron monitorokat célszerli hasznalni, melyek a
koncentracion kiviil szdmos egyéb paraméter (hdmérséklet, paratartalom stb.) valtozasat

is képesek rogziteni [94, 95].
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I1.3.1. Passziv mérési technikak

I1.3.1.1. A szilardtest nyomdetektorok miikédési elve

A szilardtest nyomdetektorok nagy energidju, elsésorban alfa-részecskék
detektalasara alkalmas eszk6zok. Ezek integralo tipusu detektorok, tehat hosszabb
iddszakon keresztiil, folyamatosan regisztraljdk a beérkezd részecskéket. Miikodési
elviik egyszerti fizikai folyamatokon alapszik. A nagy energidju részecskék a detektor
anyagaban szerkezeti valtozasokat, racshibakat (nyomokat) idéznek eld, melyeket a
mérési periodust kovetden kémiai eljarassal (maratassal) lathatova tesznek. A
maratdszer altalaban valamilyen lug (KOH vagy NaOH), ami roncsolja a detektor
feliiletét. A maratasi sebesség a hibahelyeken gyorsabb, ezért a nyomok elmélyiilnek és
szabad szemmel lathatova valnak.

Ezutan kovetkezik a detektorok kiértékelése, amely altalaban optikai mikroszkoppal
torténé nyomszamlalast jelent [96], azonban a Pannon Egyetem Radiokémiai és
Radiookologiai Intézetében a kdzelmultban kifejlesztésre keriilt egy 1) kiértékelési
eljards, mellyel sikdgyas szkenner alkalmazasaval torténd  automatizalt
nyomszamlalasra van lehet6ség [97]. A kapott nyomszambdl meghatarozzak a
nyomstiriiséget (feliiletegységre esd nyomok szama), ami ardnyos a detektalt alfa-
kalibraciés faktornak nevezziik, melynek meghatarozasa egy jol szabalyozhatd, ismert
aktivitasa térben (kalibracios kamraban) torténik.

A detektor anyaga altalaban valamilyen szerves anyag (celluloznitrat, allil-diglikol
karbonat), polimer miianyag (polikarbonat) vagy kristalyos anyag (iiveg, kvarc),
legelterjedtebben a polikarbonatbol késziilt CR-39 tipusti detektorokat alkalmazzik
[98]. A detektorlapkat egy kamraban helyezik el, melynek feladata, hogy megvédje a
detektort a szennyezédésektdl és a sériilésekt6l, valamint hogy csak a mérend6
radionuklid (pl. radon és leanyelemei) keriiljon kapcsolatba a detektorral.

Szimultan radon-toron méréseknél specidlis detektorparokat (pl. Raduet detektor)
alkalmaznak. Ezek kamrai Ggy vannak kialakitva, hogy a két radonizotop eltérd felezési
ideje miatti diffuzids uthosszak kiillonbozdségét kihasznalva az egyik térrészbe csak a
radon, mig a masik térrészbe mindkét izotop képes bejutni [99].

Nyomdetektorok segitségével leanyelemek mérése 1is megoldhatdé. Egy

leanyelemmérd monitor tobb detektorlapkat tartalmaz, melyek specidlis foliaboritassal
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vannak ellatva gy, hogy a kiilonb6zd lednyelemek 4ltal kibocsatott alfa-részecskék

eltérd energiajuk alapjan csak bizonyos detektorokhoz tudjanak eljutni [100].

I1.3.1.2. Passziv toronmonitor kifejlesztésére iranyulé kutatdsok

Szamos kisérlet tortént mar egy olyan passziv nyomdetektoros technika
kifejlesztésére, amely lehetOvé teszi a radon ¢és a toron egyidejii mérését [101]. Ezek a
technikak a radonmérésre hasznalt modszerek modositasan alapulnak [102]. A radon és
toron bomlasi soraban 1év6 izotdpok eltérd felezési idejét kihasznalva olyan technikékat
fejlesztettek ki, melyek a kiilonb6zd sorokba tartozo6 izotdpok bomlésa soran keletkezd
impulzusok szétvalogatasan alapulnak, igy képesek az aktivitasokat kiilon meghatarozni
[103, 104]. P¢ldaul a CEA-ALGADE személyi alfa-dozimétert kivalogatja a Po-212-t6l
szarmazo6 alfa-emissziot, amely a toron bomlastermékeinek kozvetlen mérését teszi
lehetéveé [105].

Doi és tarsai 1992-ben egy szeparalt radon- és toronmérésre alkalmas passziv
dozimétert fejlesztettek ki [101]. A doziméter egy nagyobb és egy kisebb félgomb alakti
kamrabol all. A kornyezeti levegd az elsd, nagyobb kamraba diffundal, melynek a
belépd része livegszalas sziirdvel van ellatva, ezutan 1€p be a mésodik, kisebb kamraba.
Mindkét kamra egy 50 mm atmérdjii, 300 um vastagsadgu polikarbonat filmet tartalmaz,
amely alfa-detektorként funkcional. A nagyobb kamra detektorat 3 oras kémiai, majd 3
oras elektrokémiai maratassal kezeltek a toron és leanytermékei altal keltett nagy
energiaju alfa-részecskék (2,5 — 4 MeV) nyomainak feltarasa céljabol. A kisebb kamra
detektorfilmjét 30 perces kémiai és 3 Oras elektrokémiai maratassal kezelték a radontol
¢s bomlastermékeitdl szarmazo alacsony energiaju (0,8 — 2,7 MeV) alfa-részecskék
nyomainak feltdrdsa céljabol. A torongaz diffiizidja a kisebb kamréaba gétolva volt, igy
nagymeértékii elvalasztast értek el.

Tokonami és tarsai 2001-es tanulmanyuk soran toronérzékenységi tesztet végeztek
passziv radondetektorokra [106]. A teszt elvégzéséhez eldszor egy toronkamra-
rendszert allitottak fel. A rendszer négy részbdl allt: besugarzd kamra, gazgenerator,
kdrnyezeti monitor és mérdeszkdz. Ot tipust radondetektort vizsgaltak a kamrarendszer
segitségével. Miutan csatlakoztattdk a besugarzd kamrat a gazgeneratorhoz, egy kiilsé
szivattyu segitségével cirkuldltattdk a torongazt a rendszerben. A detektorokat néhany

napig sugaroztak be torondus levegdvel. A toron- és radonkoncentracid kozotti atlagos
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arany a besugarzasi idOszak alatt 10:1 volt. Bar a legtdbb esetben a toron jelenléte
elhanyagolhato, a teszt eredményei mégis ramutattak, hogy sziikséges detektorok
toronérzékenységének vizsgalata a passziv radonmérések soran.

Zhuo ¢és munkatarsai egy egyszerli passziv monitort fejlesztettiink ki a beltéri
toronkoncentraciok integralt mérésére. Eredményeiket 2002-es cikkiikben prezentaltdk
[99]. A monitor a kereskedelmi forgalomban kaphato allil-diglikol-karbonat (CR-39)
detektoros radonmonitor atalakitasaval késziilt. Négy lyuk hozzaadéasaval, és azok nagy
ateresztoképességli szlirOpapirral torténd lefedésével a monitor 1égeseréjének mértéke
jelentésen megnovelhetd. A nagy konverzids faktor és az alacsony kimutatdsi hatar
biztositja a toron pontosabb és érzékenyebb méréséhez sziikséges feltételeket. Tovabba
tovabbi fizikai eldnyei (egyszerii felépités, kis suly, tomorség) és alacsony koltsége
miatt kedvezden alkalmazhat6 nagyszamu €s hossz idejii felmérések elvégzésére.

Az ENEA radonmérd szolgalat kifejlesztett egy dozisszamité modszert, amely a
toron koncentracidjanak mérésén alapul, (j CR-39 alapa toron- és radonmonitor
kombinéciojaval, a faltdl mért standard tavolsdgban. A két eszkdz geometridja azonos,
¢és az eredményeik alapjan optimalhatdo a toronmérések bizonytalansaga. Calamosca
2009-es cikkében bemutatja az 0j eszkozt, valamint a kutatocsoport altal kifejlesztett
kalibracios eljarast [107].

I1.3.2. Toronmérés szcintillacios detektorokkal

Az Un. tobbszori szamlalasos technikat sikeresen alkalmaztak Lucas szcintillacios
cellaval végzett kornyezeti toronméréseknél. Az eljaras alkalmazasat Falk 1992-es
tanulmanyaban irja le [103]. A mddszer a rovid felezési idejii Po-216 nuklid szelektiv
alfa-mérésén alapul. Rovid felezési ideje miatt a toron bomlasakor emittalodo alfa-
részecskét rovid idén belil kdveti a Po-216 bomlasakor emittalodé alfa-részecske. A
tobbszori szamlalas alkalmazasaval, tehat az egymast kovetd alfa-bomlasok kozotti
id6éintervallumok mérésével szamolhatd a Po-216 aktivitas, és ezen keresztiil a Rn-220
aktivitds. A modszer alkalmazasaval 20 Bq m™-nél kisebb atlagos Rn-220 koncentracio
is konnyen meghatarozhato a levegdben, még akkor is, ha a Rn-222 koncentracié ennek
tobbszordse. Alacsonyabb Rn-222 koncentracié mellett 1 Bq m™-nél kisebb Rn-220

koncentracid is kimutathat6 a technika alkalmazasaval.
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[imoto és munkatdrsai 1996-ban szintén a Rn-220 és Po-216 alfaimpulzusai kozotti
eltérés mérésén alapuld impulzus-koincidencia toronmonitort fejlesztett ki alacsony
szintli folyamatos méréshez [104]. A késziilék szintén egy ataramlasos szcintillacios
cellat tartalmaz, amely egy fotomultiplayer csOhoz csatlakozik, amely egy egyedi
kiépitésti, harom idékapus impulzus-koincidencia korhoz csatlakozik, melynek feladata
a Rn-220-Po-216 beiitésszamok kivalogatasa az alfaimpulzus-sorozatbol.

Machaj és tarsai szintén egy szcintillacios cellat hasznaltak a radon €s toron aktivitas
mérésére [108]. A szlrt levegdt a cellan ataramoltattdk, majd 3 — 10 és 20 — 30 perces
periodusokban regisztraltdk az impulzusokat. A mérési eredményeket egy referencia
értékkel vetették Ossze, amellyel a koncentraciok jo egyezést mutattak (a hiba radon
esetén 1 %, toron esetén 2 % volt).

Eappen ¢és munkatdrsai egy online modszert fejlesztettek ki toronmérésre Lucas
szcintillaciés cella alkalmazéasaval, mely sordn linearis regresszidos modszert
alkalmaztak a toronkoncentraci6 meghatarozasara [109]. Egy kés6bbi tanulmanyuk
soran egy szcintillaciés moddszert dolgoztak ki kevert atmoszférajii térben végzett
szimultan radon/toron meghatarozasra [110]. A mérések soran a kétszeri
impulzusszdmlalasos technikdt (two counts method, TCM) alkalmaztdk. A radon és
toron aktivitdskoncentracioja a felirt linearis egyenletrendszerb6l meghatarozhatd. A
modszer hatékonynak bizonyult a radon- és toronkoncentracid pontos és gyors
meghatdrozasara kevert térben. 2008-as cikkiikben prezentaltdk az eredményeiket,
valamint a modszerhez tartozd matematikai leirast. Konkluzidoként kiemelik, hogy a
szcintillacios cellaval torténd toronmérésnek viszonylag magas a kimutatdsi hatéra, igy
alacsony szintli kornyezeti méréseknél nem minden esetben alkalmazhato, viszont
magas toronhatteri helyek (pl. urdnbanyak kornyezetében) esetében és kalibracios
méréseknél jol hasznalhato.

Zhang és munkatarsai kornyezeti toronméréseket végeztek a hordozhaté Pylon AB-5
tipusu szcintillacios szamlaloval [111]. Az eredményeket a Durridge RAD?7 tipusu aktiv
radon/toron minitorral vetették Gssze, melyek jo egyezést mutattak. Az eltérés minden

esetben 10 %-on beliil volt.
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I1.3.3. Radon/toron exhalaciéo mérése akkumulaciés modszerrel

Az akkumulécidés modszernél az exhaldlodott radont egy zart edényben Osszegytjtik,

majd meghatarozzak:

_cav
T M-(1-e~%t)

(11.3-2)

ahol E az exhalacio (Bq kg s); C a mért aktivitaskoncentracio (Bq m™); A a bomlasi
allando (s); V az akkumulacios térfogat (m°); M a minta tSmege (kg); t az
akkumulacios iddtartam (s).

A radonkoncentracid a bomlds miatt egy hatarértékhez tart, ami gyakorlatilag az
anyaelem aktivitasa. Az egyensulyi helyzet kb. 27 nap alatt all be.

Zart térben az akkumulacios id6vel csokken az exhalacid, mivel az akkumulacids
térben fellépd koncentraciondvekedés gatlo hatést fejt ki a kidramlasra, valamint nagy
fajlagos feliilet esetén a porusok feliileti adszorpcidja is megnd, ami csdkkenti az
[112]. A BD méréstechnikai szempontbdl akkor tekinthetd elhanyagolhatonak, ha a
porustérfogat kisebb, mint az akkumulacios tér 10 %-a [113]. A BD mértéke
csOkkenthetd az akkumulécios 1d0 csokkentésével, amit a miiszer érzékenysége,
kimutatési hatara, valamint a minta mennyisége és exhalacios tulajdonsagai hataroznak
meg.

A telitési értékhez tartoz6 radonkoncentracié a fenti Osszefliggés segitségével
meghatarozhaté, a minta radiumtartalmanak, valamint a szabadexhaldciéval az
akkumulaciés térbe jutott radon mennyiségének (ami a radonpotenciallal egyenld)
ismeretében pedig az emanacids tényezd szamolhato.

A modszer elénye, hogy egyetlen rovid idejli (1-2 nap) méréssel a radiumtartalom
ismeretében a fajlagos exhalacid, az emandacids tényezd, valamint a radonpotencial is

meghatarozhato.
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II.4. Toronmonitorok kalibralasa

I1.4.1. Kalibracios kamrak

A vilagban jelenleg harom helyen iizemel jol miikodo toronkamra: a japan National
Institute of Radiological Sciences (NIRS) intézetben [3, 114], a németorszagi
Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) intézetben [115], valamint a
franciaorszagi Institut de Radioprotection et de Siareté Nucléaire (IRSN) intézetben
[134, 135].

A NIRS kamra egy 150 dm® térfogati savalld acél tartaly, melyben a
toronatmoszférat kiilsé toriumharisnya alapt forras segitségével biztositjak [1]. A
kamraban kialakulé toronkoncentracié szabalyozdsa a harisnydk szamanak
valtoztatasaval, valamint a paratartalom szabalyozasan keresztiil lehetséges.

A PTB kamra joval nagyobb, 6 m® térfogatl, anyaga savalld acél. Forrasként
elektrodepozicidval levalasztott Th-228 korongokat alkalmaznak. Ezek nyilt, exhalacios
forrasok, melyeket a kamran beliil helyezkednek el (egyszerre maximum 10 db). A
toronkoncentraci6 szabalyozasa a kamrdban elhelyezett forrasok szdmanak
valtoztatasaval lehetséges.

Az IRSN radonkamrajat a Laboratoire National Henri Becquerel (LNHB)
laboratériummal egyiittmiikodve fejlesztették tovabb toronkalibralds céljara. A
kamraban ataramlédsos Th-228 forrassal alakitanak ki toronatmoszférat, melyet a
bomlastermekek alfa-spektrometrids vizsgalataval validalnak.

A Pannon Egyetem Radiokémiai ¢és Radiodkoldgiai Intézetében korabban
kialakitasra keriilt egy toron kalibral6 kamra (RRI kamra), melynél a NIRS kamrat
vették alapul. A kamra egy 200 dm?® térfogatu acél tartalybol all, melyeken egy belépd
¢s harom kilépd nyilas keriilt kialakitasra.

A kalibraciés mérésekhez jelenleg természetes Osszetételi torium-nitratbol késziilt
kerdmiaforras all rendelkezésre harom kiilonb6zé koncentracioban. Ezek a forrdsok
azonban — a természetes Osszetételnek koszonhetéen — tartalmaznak Ra-226 izotopot,
melybdl Rn-222 izotdp keletkezik, ami megemeli a toronmérés kimutatasi hatarat. Ezért
kisérleteket végeztem a radonmentes toronforras kialakitdsdra vonatkozoan. Ezek a
vizsgalatok a II1.3. fejezetben talalhatok.

Korabban bemutatdsra keriilt, hogy a forrds emanaloképességét a levegd

nedvességtartalma jelentdsen befolyasolja, ezért a kalibrdlo kamra kialakitdsanal
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lényeges feladat a paratartalom szabdlyozds megoldasa. Szintén befolyasolja az
emanaciot a kiils6 homérséklet, ezért ezt is célszeri kontrollalni. A homérséklet és
paratartalom szabalyozasa és mérése a kalibrald kamraban korabban megoldatlan volt.
Ezek a fejlesztések jelen munka keretein beliil valosultak meg. Bemutatasuk a III.1.
fejezetben talalhato.

A toronkoncentracié monitorozasa Sarad EQF 3220 miiszerrel torténik, azonban a
validalhatdo méréshez mintavételes modszer javasolt, ezért erre a célra egy mintavételi
kivezetési pont keriilt kialakitasra. A referencia eljarasok részletes vizsgalata a II1.2.

fejezetben olvashato.

I1.4.2. Toronforras készitési eljarasok

Radon- és toronmonitorok, valamint lednyelemmérések validalasara a Pylon
Electronics Inc. gyart kiilonféle forrasokat (11.4-1. abra) [136], azonban ezek viszonylag
koltségesek, valamint toronkalibracié esetén problémat jelent a kamraban kialakul6

aktivitaskoncentracid pontos meghatarozasa.

I1.4.1-abra: A Pylon Electronics Inc. dltal forgalmazott radon/toronforras (balra) és
leanyelem forras (jobbra) [136]

Szakirodalmi adatok alapjan a torium-oxid tartalmu gazharisnyakat (I1.4-2. abra)

széles korben alkalmazzdk radioaktiv sugdrzas (torongaz) eldéllitasara. Kalibracios

célokra példaul a japan WNational Institute of Radiological Sciences (NIRS)
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kutatdintézetben miikodo kalibrald6 kamrdban alkalmaznak géazharisnya-alapu

toronforrasokat [1].

11.4-2. abra: Torium-oxid tartalmu gazharisnya (balra) [137], valamint az ebbdl
késziilt toronforras (jobbra) [1]

A Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében jelenleg harom
kiilonb6z6 aktivitasu, hokezelt, természetes térium-nitratot tartalmazo
keramiagolyokbol késziilt toronforras all rendelkezésiinkre (I1.4-3. abra), azonban a
természetes Osszetételnek koszonhetden ezek Ra-226-ot tartalmaznak, ezért a radon
zavard hatasanak kikiiszobolése érdekében ) modszer fejlesztésére van sziikség. A
természetes Osszetételll torium-nitratot alkalmazé forrdsok jelentds problémadja, hogy a
vegyszer — a Th-232 mellett — az U-238 bomlasi soraban talalhatdo Th-230 izotdpot is
tartalmazza, melybdl — Ra-226-on keresztiill — Rn-222 keletkezik, amely szdmunkra
»szennyezbanyag”, mivel jelentés hattérnovekedést eredményez, és igy a toronmérések
soran zavar6 tényezOként hat [78, 131]. Ez a probléma ugy kiiszobolhetd ki, ha
valamilyen kémiai szeparacios technikdval elkiilonitjiik a Th-232 bomléasi sordanak
valamely elemét, és ebbdl izotopgeneratort alakitunk ki. Ezzel a technikéval

(elméletileg) radonmentes toronforras készitheto.
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11.4-3. abra: Keramia alapu toronforrds

A bomlasi sorokat (I1.1-2. és I1.1-3. abra) tanulmanyozva lathatd, hogy harom izotop
elvalasztasa johet szoba: radium, torium és aktinium. A radiumizotépok szeparacidja
nem célravezetd, mivel az igy elvalasztott elegy is a természetes 0Osszetételnek
megfeleld mennyiségben fogja tartalmazni a zavaré Ra-226 izotdpot, igy a tovabbi
vizsgalatokbol ez kizarhat6. A tovabbi lehetdségek vizsgalatahoz fontos a radioaktiv

egyensulyok elméleti hatterének attekintése.

IL.5. Radioaktiv egyensulyok

Ha egy radioaktiv izotop a nuklidtablazatban a stabilitasi egyenest6l (konnyi elemek
esetében Z = N, ahol Z a rendszdm (protonok szdma), N a neutronszam) tavol
helyezkedik el, a lednyelemei is radioaktivak lehetnek. Ez példaul a természetes uran és
torium bomlasi sorok nehéz elemei esetében figyelheté meg, melynél az U-238 és Th-
232 izotdpok bomlasabol keletkezd radioaktiv lednyelemek bomlasi sort alkotnak.

Az anyaelem atommagja a radioaktiv bomlas alaptorvényének megfeleléen bomlik:

Ay = -2 =N, (11.5-1)

N; = Nle™™Mt  (11.5-2)
A = A% Mt (115-3)
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A lednyelemek mennyiségét két folyamat hatdrozza meg: a radioaktiv bomlas,

valamint az anyaelem bomlasabol szarmazo6 radioaktiv felszaporodas:

dN,

? = _AZNZ + AINI (”5‘4)

A differencidlegyenlet megoldésa:

Ay

N2 =

NP (e Mt — e7%2t) + Ne~ 22t (11.5-5)

N = 0 kezdeti feltétel alkalmazasaval:

Ay = A,N, = /,L:_leAg(e‘llt — gt (11.5-6)

A fenti egyenlet a lednyelem iddbeli aktivitasvaltozasat irja le. Az id6beli lefutés

szempontjabol a bomlasi allandok egymashoz viszonyitott aranya a meghatarozo.

I1.5.1. Szekularis egyensuly

Szekularis egyensulyrol akkor beszélink, ha az anyaelem felezési ideje a
leanyeleméhez viszonyitva végtelen nagynak tekinthetd, tehat 4; < A,.
Az anyaelem aktivitasa az el6z6ekhez hasonldan szdmolhato, a lednyelem aktivitasat
pedig a kdvetkezd dsszefiiggés adja meg, A = 0 kezdeti aktivitast feltételezve:
Ay = A (e Mt — et (11.5-7)
A = 0 esetén:

A, = AY(1 — e~%2h) (11.5-8)

Végiil (ha t - o) a leanyelem aktivitdsa az anyaelem aktivitasaval lesz egyenlo:
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A, = Ale Mt = 4, (11.5-9)

Az aktivitasok iddébeli alakuldsat szekuléaris egyensuly esetén a 11.5-2. é4bra

szemlélteti.
— AL = = A2 e AL+A2
1000 -
< 100 —
£ —
”
7
/7
4
!
!
I
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1d6 (6ra)

11.5-2. abra: Az aktivitasok idébeli alakulasa szekuldris egyensuly esetén (Al:

anyaelem aktivitasa, A2: leanyelem aktivitdsa)

I1.5.2. Tranziens egyensuly

Ebben az esetben az anyaelem felezési ideje még mindig nagyobb a lednyeleménal,
de nem tekinthet6 végtelennek, tehat 4; < A,.

A lednyelem aktivitdsa a szokott modon hatarozhaté meg. Kellden hosszll id6 utan
bedll a stacioner allapot, melyben a leanyelem aktivitisa meghaladja az anyaelem
aktivitasat:

A2

_ 0,-At _ M2 -
Ay = T Aehat = 22y, (11.5-10)

A folyamatot a I1.5-3. abra szemlélteti.
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—AL = = A2 e A1+A2

1000 +
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1d6 (6ra)

11.5-3. dbra: Az aktivitdsok idébeli alakulasa tranziens egyensuly esetén (Al:

anyaelem aktivitdsa, A2: leanyelem aktivitasa)

I1.5.3. Nincs egyensuly

Ebben az esetben a lednyelem felezési ideje nagyobb, mint az anyaelemé, tehat
A > Ay,
A leanyelem aktivitdsa a szokott modon szamolhat6é. Végil csak a lednyelem

aktivitdsa marad a mintaban, mivel az anyaelem gyorsabban bomlik:
A, = 22 A%¢t (11.5-11)

-7y

Az aktivitasviszonyok a I1.5-4. dbran lathatok.
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—AL = = A2 e A1+A2

InA

-,
-,

1d6 (6ra)

11.5-4. dbra: Az aktivitasok idébeli alakulasa nem egyensulyi allapot esetén (Al:

anyaelem aktivitdsa, A2: leanyelem aktivitasa)

I1.5.4. Bomlasi sorok aktivitasviszonyainak leirasa

A fenti Osszefiiggések egy radioaktiv anyaelem, és az abbol keletkezd radioaktiv
ledényelem aktivitasanak idobeli leirasara alkalmasak, azonban tobbelemii bomlasi
sorok aktivitasviszonyainak leirasa bonyolultabb feladat. Erre a Bateman-féle altalanos
explicit formula alkalmas, mely szerint egy bomlasi sor n-edik tagjanak aktivitdsa a

kovetkezoképpen fejezhet6 ki [139]:

—-A;t

—_\"n 0 n—1 n e J

e 11.5-12
J=t H;:i,pij(}‘?_}‘j) ( )

I1.6. Radonmentes toronforras készitésének lehetséges madjai

I1.6.1. Természetes bomlasi sorok egyensulyi viszonyai

A fentieket felhasznalva egyszerlien meghatarozhatok az U-238 és Th-232 bomlasi
sorok izotopjai kozott fennalld egyensulyi viszonyok. Az egyes izotopok kozott
kialakulo szekuléris egyenstly 95 %-os beallasahoz sziikséges idoket a 11.6-1. tablazat

tartalmazza.
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11.6-1. tablazat: Az U-238 és Th-232 bomlasi sorok egyensulyi viszonyai (az értékek

a szekularis egyensuly 95 %-os bedlldsahoz sziikséges idot jelentik)

U-238 sor Th-232 sor

Lzotop Felezési Egyensuly a Lzotop Felezési Egyensuly a
ido leanyelemével ido leanyelemével

U-238 4,5 10° év 104 nap - - -
Th-234 24 nap 5 perc Th-232 1,410 ¢v 25 év
Pa-234 1,17 perc nincs Ra-228 5,8 év 1 nap
U-234 250 000 év 470000 év Ac-228 6,1 ora nincs
Th-230 80 000 év 7000 év Th-228 1,9 év 16 nap
Ra-226 1602 év 17 nap Ra-224 3,6 nap 4 perc
Rn-222 3,8 nap 14 perc Rn-220 55s 0,6s

Az értekek alapjan megallapithatdo, hogy toronforrds készités céljara a
toriumelvalasztas megfelelonek tlinik, hiszen a Th-230 izotop felezési ideje (kb. 80 000
¢év) kelléen nagy, igy leanyelemével, a szamunkra nem kivdnatos Ra-226 izotoppal a
szekuldris egyensuly csak nagyon lassan, kb. 7000 év elteltével all be, igy az igy
elkészitett forras hosszu ideig Ra-226 mentesnek tekinthetd.

Az aktiniumelvalasztasnal a problémat az jelenti, hogy az Ac-228 és leanyeleme, a
Th-228 ko6zott nincs egyensuly, azonban az aktinium az egyetlen olyan kémiai elem,
elméletileg teljesen Ra-226 mentes forras készithet6. Mivel az Ac-228-nak viszonylag
rovid a felezési ideje (6,1 ora), és anyaelemével, a Ra-228-mal a szekularis egyensuly
viszonylag gyorsan (kb. 1 nap alatt) bedll, igy elméletben lehetdség nyilik egy olyan Ra-
228 izotopgenerdtor készitésére, melybdl az Ac-228 naponta kinyerhetd, és a
forraskészités soran a Th-228 aktivitds felszaporithato. Az itt leirtak gyakorlati
megvalositasa el6tt modellszdmitasokat végeztem arra vonatkozdan, hogy mekkora Th-
228 aktivitasok nyerhetok ki a kiilonboz6 eljarasokkal. Ezeket a szamitasokat a

111.3.3.1. fejezetben mutatom be.
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11.6.2. Az aktinium és a torium tulajdonsagai

A Kkisérleti megvalositas eldtt fontos a két elvalasztandd elem fizikai, kémiai

tulajdonsagainak attekintése. A kovetkezo fejezetben ezeket foglalom ssze.

11.6.2.1. Aktinium

Az aktinium radioaktiv kémiai elem, a periédusos rendszer 7. sordnak 3. eleme,
rendszama 89. 1899-ben fedezte fel André Debierne francia kémikus. Nevét a gorog
aktis, aktinos (sugar, nyalab) szobdl kapta [140]. Az aktinium volt az els6 nem
primordialis radioaktiv elem, melyet izolaltak. Az aktiniumrdl kapta a nevét az
aktiniddk csoport, amely az aktinium ¢és a laurencium kozotti 15 elemet foglalja
magaban [141].

Eziistos szinli, puha fém. Erds radioaktiv sugdrzasdnak koszonhetden sotétben kék
fénnyel vilagit [142]. Olvadaspontja 1050 °C, forraspontja 3200 °C. Fizikai, kémiai
tulajdonsagai a lantanéhoz hasonléak. [140]. Oxigénnel ¢és a levegd
nedvességtartalmaval gyorsan reagal, és feliiletén fehér oxidréteg keletkezik, amely
megvédi a tovabbi oxidaciotol. Majdnem az dsszes vegyiiletében +3 oxidacids allapota
[141].

Osszes izotopja radioaktiv. A természetben nyomnyi mennyiségben fordul eld az
uran- és toriumércben, Ac-227 (21,77 6ra felezési ido, alfa- és béta-bomld) és Ac-228
(6,15 ora felezési 1d6, béta-bomld) formdjaban. Lantannal valé hasonldosaga miatt az
ércbdl torténd kinyerése nem praktikus, ehelyett nukledris reaktorokban allitjak elé Ra-
226 neutronbesugarzasaval [141].

Kb. 150-szer radioaktivabb, mint a radium, emiatt neutronforrasként hasznaljak.
Emellett az Ac-225 izotopot gyogyaszatban alkalmazzak a radio-immunoterapiaban,

vagy izotopgeneratorként Bi-213 gyartasra [142].

11.6.2.2. Torium

A torium az aktinida csalad tagja, a periddusos rendszer 7. sordban helyezkedik el,
rendszama 90. 1828-ban fedezte fel Jons Jacob Berzelius svéd kémikus. Nevét Thor

skandinav istenrél, a mennydorgés istenérél kapta. Kezdetben Berzelius nem ismerte
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fel, hogy radioaktiv, ezt 70 évvel késébb, 1898-ban fedezte fel Marie Curie lengyel-
francia fizikus és Gerhard C. Schmidt angol kémikus [143].

Eziistfehér, puha, radioaktiv fém. Tulajdonségait tekintve az 6lomhoz hasonld, jol
megmunkalhatd. Olvadaspontja 1800 °C, forraspontja 4500 °C, strtisége 11,7 g cm™,
Oxigénnel szobahdmérsékleten lassan, magasabb hémérsékleten gyorsabban reagal,
mikozben torium-dioxid (ThO,) keletkezik [143]. Ennek kovetkeztében fénye
homalyosodik, majd szine sziirkévé, késobb feketévé valik. Vizzel lassan reagal,
savakban altalaban nem oldodik, kivéve a sosavat. Levegoén hevitve meggyullad és
fehér langgal ég [144].

A természetben 6 izotopja fordul eld, dsszes izotdpja radioaktiv. A foldkéreg gyakori
eleme, haromszor gyakoribb, mint az uran [144]. Becslések alapjan a foldkéreg kb. 15
ppm koncentracidban tartalmazza. Leggyakoribb dsvanyai a torit és a monacit. A
monacit gyakran fordul el6 bizonyos homokfajtakban, toriumtartalma akar a 10 %-ot is
elérheti [143]. Kis mennyiségben a legtobb kézetben ¢€s talajban megtalalhato. Alacsony
oldhatosaganak koszonhetéen kornyezeti mobilitasa nem tul jelentds [144].
Legstabilabb izotopja a Th-232, mely a természetes torium majdnem teljes mennyiségét
adja. Gyengén radioaktiv, felezési ideje a jelentds radioaktiv elemek koziil a legnagyobb
(14,05 10° év), az univerzum életkoraval dsszemérhetd, nagyon lassan alfa-bomléssal
Ra-228 izotoppa alakul [145].

Kereskedelmi szempontbol a legjelentésebb torium vegyiilet a torium-dioxid. Ez a
legmagasabb olvadasponttal rendelkezé oxid (3300 °C). Keramiakban, specidlis
tivegekben és katalizatorként alkalmazzak [144]. Régebben elterjedten alkalmaztak
gazlampakban fényforrasként és 6tvozdanyagként, de radioaktivitdsa miatt hasznalatat
megszlintették. Azonban hegesztd elektrodak 6tvozdanyagaként jelenleg is elterjedten
alkalmazzak [145]. Egy masik jelentds toriumvegyiilet a torium-fluorid (ThF,4), melyet
szén ivlampakban hasznalnak. Jelenleg folynak a kutatdsok a torium nuklearis

lizemanyagként torténdé hasznositasara [143].

I1.6.3. Ioncserés elvalasztas

A szakirodalom alapjan aktiniddk elvéalasztasara kiilonféle ioncserés technikéakat
alkalmaznak [121-123], ezért a kovetkezokben rdoviden ismertetem az ezekkel

kapcsolatos legfontosabb tudnivaldkat.
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Az ioncserélé anyagok oldhatatlan anyagok, melyek lazan kotott ionokat
tartalmaznak, amik kicserélheték mas, oldatban 1évé ionokkal. Az ioncsere semmilyen
fizikai valtozast nem okoz az ioncseréld anyagban. Az ioncserélok oldhatatlan savak és
bazisok, melyeknek szintén oldhatatlan soik vannak, €és igy lehetéség van mind a
kationok, mind az anionok lecserélésére. Szamos természetes anyagban is (proteinek,
celluloz, €16 sejtek, talajrészecskék) fontos szerepet tolt be ez a folyamat [146].

A gyantdkat 0,5 — 1 mm atméréjii gdmbolyli gyongyok formajaban gyartjak. Még
mikroszkép alatt nézve is szilardnak tiinnek, de molekularis méretben a szerkezet
teljesen nyitott. Ez azt jelenti, hogy a gyantaagyra helyezett folyadék keresztiilfolyik a
térhalos polimeren, és kozvetlen érintkezésbe kertil az ioncseréld helyekkel.

Az ioncseréld gyantak négy fo csoportba oszthatok: erdsen savas kationcserélok,
gyengén savas kationcserélok, erG6sen bazikus anioncserélok és gyengén bazikus
anioncserélok. Ezeken a f0 osztdlyokon belill kiilonbozé fizikai ¢és kémiai
tulajdonsagokkal rendelkezé gyantatipusok 1éteznek [147].

A radiokémiai szeparacids eljardsok soran széleskorien elterjedt a DOWEX
ioncserélé gyantak alkalmazasa [122, 123]. A DOWEX ioncserélé gyantak nagy fizikai
¢s kémiai stabilitassal rendelkeznek, ami elengedhetetlen a feldolgozas ezen teriiletén.
Manapsag a legtobb ioncseréld gyanta polimerkémiai alapon késziil sztirolbdl,
divinilbenzollal térhalositva, amelyre kiilonb6z6 funkcids csoportokat (szulfonat,
kvaterner amin, tercier amin csoportok) raknak. Ezen kiviil kiilonboz6 specialis
funkcios csoportok is létrehozhatok az egyes kémiai feldolgozési eljarasokhoz. A fobb

DOWEX gyantatipusok funkcids csoportjait a I1.6-7. abra mutatja be [148].

Strong Acid Resins Type | Strong Basa Resins  Type Il Strong Base Resins Weak Base Resins

» O 9. ¢

CHy - N* - CH, CH, ~N*—- CHe- CH;OH H; ~ N — CH,

cH,8 “3

11.6-7. dbra: A DOWEX gyantak fobb tipusai [148]

A DOWEX gyantak a kovetkezd fobb tipusokba sorolhatok:
— Erdsen savas gyantak;

— Erdésen bazikus gyantak;

45



— Gyengén bazikus gyantak;
— Gyengén savas gyantak;

—  Kelatképz6 gyantdk;

— Polimer adszorbensek;

— lonvisszatarto gyantak;

— Sztirol-DVB kopolimerek.

Az ioncserés eljarasok kivitelezése altaldban ataramlasos oszlopszerii berendezések
formajaban torténik. A tipikus laboratoriumi tesztek iiveg vagy plasztik csdvekben
torténnek. Az oszlopot nem toltik teljesen gyantaval, hogy az oszlopot periodikusan
vissza lehessen mosni a gyanta helyredllitasa céljabol, és hogy az altala megsziirt
szennyezddéseket eltavolitsak. Néhany alkalmazds sordn a gyanta jelentdsen
megduzzadhat, melyet figyelembe kell venni, hogy megel6zziik az oszlop torését.

Az aramlast szivattyukkal, vagy konstans fejnyomdst biztositd berendezésekkel
szabalyozzak. Az elfolyd analizise torténhet mintavételezéssel €s teszteléssel, vagy on-
line modon. Figyelmet kell forditani arra, hogy a gyantan mindig folyadék legyen. Ha
levegd 1€p az oszlopba €s megvaltoztatja a gyanta elrendezddését, az oszlopot vissza

kell mosni, hogy eltavolitsuk az 4gyban maradt levego6t.
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I11. KISERLETI RESZ

I11.1. Kamrafejlesztés

I11.1.1. Homérséklet-szabalyozas

A toronkoncentracio allando szinten tartasahoz nélkiilozhetetlen az emanacio, illetve
exhalaci6 szempontjabdl relevans paraméterek  (homérséklet, paratartalom)
szabalyozasanak megoldasa. A homérsékletszabalyozas a japan NIRS toronkamra
mintdjara egyszeriien megoldhatd, ha a kamrat légkondiciondlt helyiségben helyezziik
el [3]. Ez okbol a kamrat egy uj, 1égkondicionald berendezéssel ellatott laboratoriumba
helyeztem 4at. A hdmérséklet a klimaberendezés segitségével szabalyozhato.

A kisérletek soran a laboratérium (kiils6), illetve a kamra (belsd) homérsékletét és
paratartalmat mértem. Ezt meteorologiai allomas segitségével valdsitottam meg,
melynek kiilsé szenzorat a kamréban helyeztem el.

A kisérletek soran bebizonyosodott, hogy a kamraban a hémérséklet 3 °C-kal a labor
hémérséklete felett stabilizalodik. Az elvégzett tesztek bebizonyitottak, hogy a beallitott
hémérséklet allandd szinten tarthatd ezzel a modszerrel. A kalibralé kamra és a
laboratorium hémérsékletének valtozasa a III.1-1. abran lathato. A Kkalibralo kamra
atlaghOmérséklete a mérés sordn 19,0 °C, a laboratoriumé 16,1 °C volt. A kalibralo

kamraban mért értékek szorasa 0,7 °C.

——Labor = - Kamra

25 4

20 -

15 -

10 -

Hémérséklet (°C)

O T T T T 1
0 10 20 30 40 50
1d6 (6ra)

I11.1-1. abra: A laboratorium és a kalibralo kamra homérséklete az ido fiiggvényében
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I11.1.2. Paratartalom-szabalyozas

A pératartalom szabalyozasa a kamra szabalyozhatdsaga szempontjabol kulcskérdés,
hiszen az emanacids tényezd nagyban fiigg a paratartalomtél. Ha ugyanis a szemcsék
feltiletén hidratburok alakul ki, a kilokédé radonatom rovidebb uton fékezddik le, igy
kisebb az esélye, hogy egy szomszédos szemcsébe csapodjon be. Ezért minél magasabb
a paratartalom, annal tobb radonatom tud kijutni a szemcsébdl — annal nagyobb az
emandci6 [116]. A japan NIRS kutatdintézetben a toronkoncentracié szabalyozasat —
tobbek kozt — a paratartalom szabalyozasan keresztiil valositjak meg [1]. Fontos lenne
tehat meghatarozni a paratartalom toronkoncentracidra gyakorolt hatasat az alkalmazni
kivant toronforrasok esetén. Ehhez egy stabil, jol kezelhetd paratartalom-szabalyozo

rendszer kialakitasa sziikséges.

111.1.2.1. A paratartalom-szabdlyozé rendszer kialakitdsa

A paratartalom-szabalyozé rendszer kialakitdsakor a japan NIRS kamranal

alkalmazott megoldast vettem alapul [1]. Ennek vézlata a 111.1-2. abran lathato.

levegd
> 4@7 szilikagél

paramentesitd
pumpa

ventilator

] toronforrashoz

—_

@— hémérséklet- és
paratartalommérd

}‘ i E E keverdkamra szenzor
szel

rotaméter parasitd

111.1-2. dbra: A paratartalom-szabalyozo rendszer vazlata

A belépd levegd egy nedvességmegkotd anyaggal (szilikagél) toltott oszlopon halad
keresztiil, amely a levegd paratartalmat 10 % ald csokkenti. Ezutan a légaram két agra
osztodik. Az egyik ag sorba kotott, vizzel teli kamrdkon halad keresztiil, majd egy
keverékamraba csatlakozik (nedves ag). A masik ag kozvetleniil a kever6kamraba van
bekotve (szaraz ag). A két ag térfogatdrama szeleppel ellatott rotaméter segitségével
ellendrizhetd és valtoztathato. A kever6kamraban a gazelegy homogenizalasat ventilator
végzi. A paratartalom (és homérséklet) mérését a keverOkamraban elhelyezett
meteoroldgiai szenzorral valdsitottam meg. A paratartalom szabalyozasa a szaraz ¢€s a

nedves 4ag térfogatdramanak ardnyaval torténik. Kiegészitésként a kamran kiviil
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paratlanité berendezést helyeztem el, mellyel paras idében a laboratorium paratartalma
csOkkenthetd, igy a felhasznalt szilikagél mennyisége csokkenthetd. A pératartalom-

szabalyoz6 rendszer a I11.1-3. abran lathato.

Toronforras =t

o 5
A
R 3

Keverokamra i ‘

N kamrak ‘

' z

I11.1-3. dbra: A paratartalom-szabalyozo rendszer

A Kkisérletek soran a kever6kamra, a kalibralo kamra, valamint a laboratoérium
paratartalmat monitoroztam. Az emandcié szempontjabdl a kever6kamraban beallitott
paratartalom a meghatarozo, mivel ez a leveg6aram kertiil kozvetleniil a toronforrasra. A
mérések soran bebizonyosodott, hogy az alkalmazott megoldassal a kever6kamraban a
paratartalom 10 — 90 % tartomdnyban jol szabalyozhato, a bedllitott érték stabilan
tarthatd. FElézetes kalibracio sordn a térfogatdiramok aranyahoz a pdratartalom
szdzalékos értéke hozzarendelhetd, igy a késObbi kalibracios méréseknél a paratartalom
értéke rutinszertien beallithato. A 111.1-4. dbran lathatd esetben eldszor a nedves dgon

maximalis 4 1/perc térfogatarammal, a szaraz ag teljes lezdrasaval maximalis 90 %-0S
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paratartalmat allitottam be, majd ellentétes térfogataramokkal (4 I/perc szaraz ag,
nedves ag elzdrva) a keverOkamra paratartalmat 10 % ald csokkentettem (ennyi a

paratartalom-mér6 szenzor kimutatéasi hatara).

-%- Kever6 kamra = = Kalibralé kamra ——Labor

100 -

80 - 4 b

7N == m S

60 - ," N\ S
50 - 7 N\ =
40 - it N\

30 - e \

20 1 - .

10 X et X

Paratartalom (%)

Idé (6ra)

I11.1-4. dbra: A paratartalom valtozdsa a keverékamraban, a Kalibrdlo kamrdban és

a laboratdéiumban a maximdlis és a minimalis paratartalom bedallitasa soran

111.1.2.2. A paratartalom hatdsa a toronkoncentrdciéra

A japan NIRS kutatéintézetnél alkalmazott toronforras esetén — szakirodalmi adatok
alapjan — a toronkoncentracié a paratartalom valtoztatasan keresztiil szabalyozhato, a
paratartalom ¢és a toronkoncentracid kozott exponencialis Osszefiiggés van [114].
Emellett megjegyzendd, hogy a forras ezen tulajdonsadga nem feltétleniil elényos, hiszen
az igy létrehozott toronatmoszféra rendkiviil érzékeny a paratartalom valtozasara, igy
azt nagyon pontosan konrollalni kell a stabil toronkoncentraci6 fenntartasahoz.

A toronkoncentracid €s a paratartalom kozotti Osszefliggés feltarasa a Pannon
Egyetem Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében kifejlesztett, kerdmiaalapt
toronforrdsok esetében idaig nem tortént meg, ezért elvégeztem a kisérletet. A
paratartalmat 10 — 90 % kozott valtoztattam, és mértem a kamrdban kialakulo
toronkoncentraciot. Az eredmények a I11.1-5. abran lathatok. Ez alapjan megallapithato,
hogy a keramiaforrasok esetében a toronkoncentricioban egy meredek esés

tapasztalhatd a 30 — 50 %-os tartomanyban. Ez valdsziniileg annak tudhaté be, hogy a
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keramiagolyok feliiletén kialakulo hidratburok gatolja a toronatom kijutdsat a
golyokbol. Ezaltal a kerdmiaforrasok esetében a toronkoncentracid szabalyozasa nem
valosithatd meg a paratartalom-szabalyozason keresztiil, azonban ez egyben azt is
jelenti, hogy a forras nem érzékeny a paratartalom valtozasara. A szabalyozasi feladat
soran tehat a cél, hogy a paratartalmat 30 % alatt tartsuk, igy magas toronemanaciot

érhetink el.
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I11.1-5. abra: A toronkoncentracio valtozdasa a paratartalom névelésével

keramiaforrasok esetén

I11.1.3. A kamra tomitésének vizsgalata

A paraméterek (foként a toronkoncentracid) allando értéken tartasa fontos a kamra
stabil miikodése szempontjabol. Ehhez a kamra megfelel6 tomitése elengedhetetlen. A
kalibralo kamra egy 200 literes fémhordobol lett kialakitva, melyet fekvo helyzetben
hasznalunk (111.1-6. abra). A hord¢ elsé lapja leemelhetd, a miiszerek behelyezése ezen
keresztiil torténik. A tomitésnél ennek a lapnak a megfeleld zarasat, illetve a hordon

kialakitott furatok, csatlakozok tomitését kell figyelembe venni.
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1.1-6. dbra: Az RRI kalibrdlo kamra

Az el6lap zardsanal gumitomitést, a csatlakozok esetén kétkomponensii ragasztot
alkalmaztam. A tomités megfeleléségét toronmérésen keresztiil ellendriztem. A
kamraban keramiaforras segitségével torondus atmoszférat hosztam létre. A
toronkoncentraciot a kamran beliil és azon kiviil, a fedlap kornyezetében, Sarad EQF
3220 toronmonitorral mértem. A mérés eredményét a Il11.1-7 &brdn mutatom be.
Lathato, hogy mig a belsé koncentracio egy oran beliil bedll a kb. 20 kBq m szintre, a
kiilsé koncentraci6 0 — 35 kBgq m™ kozétt ingadozik, tehat a kamra tomitései

megfelelden izoldljak azt a kdrnyezetétol.
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.1-7. dbra: Kiilso és belso toronkoncentracio valtozasa a kamra tomitéseinek

ellenorzese soran

I11.1.4. Toronkoncentracio térbeli homogenitasanak vizsgalata

Fontos paraméter a kamra stabilitdsara vonatkozoan a toronkoncentracid térbeli
eloszlasa a kamran belill. Ennek meghatarozasara kétféle (nyomdetektoros és

mintavételes) vizsgalatot végeztem.

111.1.4.1. Térbeli homogenitds vizsgdlata nyomdetektoros méréssel

A vizsgalat soran a kamraban kiilonb6z6 pozicidban 30 db CR-39 nyomdetektort
helyeztem el, majd a keramiaforrast a kamrahoz csatlakoztattam. A toronkoncentracid
homogenizalasat a kamra hatso lapjara szerelt ventilator végzi. A toron belépési pontja
10 cm-rel az el6lap mogott van, kilépési pontja kdzvetleniil az el6lapon. A kamra belsd
terét a hosszirdnyu koordinata mentén 4 elméleti térrészre osztottam, €s ezekben
vizsgaltam a nyomdetektorokon kapott nyomstiriségeket (111.1-8. 4abra). A
nyomdetektorokat a kamraban egyenletesen oszlattam el. Az 1. térrészben 9 detektort
helyeztem el, mivel varhatéan itt a legkevésbé homogén a koncentracio. A 2-4.
térrészbe 7-7 detektor keriilt. A homogenitasra vonatkozé megéllapitasokat az egyes
térrészek esetén kapott nyomsiiriségek atlaga alapjan tettem. A vizsgalat eredményeit a

[11.1-9. dbra mutatja be.
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111.1-8. dbra: A kamra felosztdsa 4 térrészre
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111.1-9. dbra: A nyomdetektoros térbeli homogenitdsvizsgalat eredményei, a kamra

kiilonbozo terrészeiben mért nyomsiiriségek datlaga

A Kkisérlet eredménye alapjan megéllapithato, hogy a belépési ponttdl tavolodva a
nyomslirliség fokozatosan csokken. Az 1. térrészhez képest a 2. térrészben 82 %, a 3.
térrészben 77 %, mig a 4. térrészben 75 % nyomsiriiséget kaptam. Ezek alapjan ugy
tlinik, hogy a pontos kalibracid érdekében a nyomdetektorokat a 2. térrészben, azaz 30-
50 cm kozott javasolt elhelyezni, valamint hogy a mintavétel is ebben a mélységben

ajanlott elvégezni.
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I11.1.4.2. Térbeli homogenitds vizsgdlata mintavételes méréssel

Egy masik mddszer a koncentracioeloszlas vizsgalatara az, hogy a kamra kiilonb6z6
pontjair6l levegdémintat vesziink, majd ebben egy toronmonitor segitségével
meghatarozzuk a toronkoncentraciot. Mintavétel céljabol a kamra eldlapjan egy furatot
alakitottam ki melyen keresztiil mlianyagcsovet vezettem a kamra belsejébe, melynek
kiils6 végét a Sarad EQF 3220 (Sarad GmbH, Németorszag) berendezéshez
csatlakoztattam. A cs6 folyamatos kihtizasaval a kamra kiillonb6z6 pontjair6l lehetséges
mintavétel a hosszirdnyl koordinata mentén. 20 cm-enként, dsszesen 5 pontbol vettem
mintat. Mivel a mintavevo c¢s6 hossza minden esetben valtozatlan volt, ezért a toron
bomlasa miatti korrekcidval nem kell szamolnunk, hiszen a térbeli homogenitas
vizsgalatat a muszer altal mért értékek egymassal torténd kozvetlen dsszehasonlitasaval
végeztem. Mintavételi pontonként 4 percig mértem az aktivitaskoncentraciét a
miszerrel, 1 perces ciklusokban, majd a kapott értékeket atlagoltam. Az eredmények a

I11.1-10. &bran lathatok.
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111.1-10. dabra: A mintavételes térbeli homogenitasvizsgalat eredményei, a mért
toronkoncentracio a belépési ponttol mért tavolsag fiiggvényében (hibasavon az értékek

szorasa)

Az eredmények alapjan szintén az allapithatd meg, mint a nyomdetektoros térbeli
homogenitasvizsgalat esetében, miszerint a belépési ponttdl tavolodva a

toronkoncentracio csokken. A belépési ponttdl 30 cm-re a kezdeti toronkoncentracio 86
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%-a, 50 cm-re 84 %-a, 70 cm-re 77 %-a volt mérhet6. Ez is megerdsiti a korabbi
megallapitast, miszerint a kalibracid és a mintavétel elvégzésére a 30-50 cm-es mélység

javasolt.

I11.1.5. Aeroszol koncentracio és részecskeméret-eloszlas szabalyozasa

A kamrat a kés6bbickben alkalmassa kell tenni leanyelemméré monitorok
kalibralasara is, ezért a kamrafejlesztés tovabbi céljaul tlztem ki az aeroszol
koncentracio és részecskeméret-eloszlas szabalyozasanak megoldasat a kamraban.

A toron bomlasakor keletkez6 szilard leanyelemek — gy, mint a radon esetében — a
levegd aeroszol részecskéinek kiilonbozd frakcidin tapadnak meg. A 100 nm-nél
nagyobb részecskék (tapadt frakcio) a levegdbdl mechanikusan kitilepedhetnek, a
feliileteken lerakddhatnak, mig az 5 nm-nél kisebb részecskék (nem tapadt frakcio)
adszorpcidja esetén foként az elektrosztatikus folyamatok jatszanak szerepet. A két
frakci6 kozotti mérettartomanyt klaszter frakcidnak nevezziik. Ennek szerepe a
bomlastermékek adszorpcidja esetén nem jelentds [124]. Az egyes frakciok eltérd
adszorpcids viselkedése az egészségiligyi hatdsukban is kiillonbségeket okoz. Mig a
kisméretli részecskék (< 100 nm) nem képesek megtapadni a horgdk feliiletén, és
kilégzéskor tavoznak, addig a nagyobb méretiick (> 100 nm) a tiidében lerakodhatnak,
felhalmozddhatnak. A lerakédasok mechanizmusa kiilonbozd tiidémodellekkel irhato le.
Ezekkel a folyamatokkal, valamint az aeroszolokhoz tapadt bomlastermékek altal
okozott sugarterhelés meghatarozasaval szamos tanulmany foglalkozik [62].

Az aeroszol részecskék eldallitasara TSI 3079 aeroszol generatort alkalmaztam
(111.1-11. abra) (TSI Inc., USA). A miiszer egy oldat atomizalasaval képes polidiszperz
aeroszol eldallitasara. A részecskék koncentracigja a térfogatdram valtoztatasaval 108 db
cm?® értékig szabdlyozhatd. A generator altal eldallitott részecskék eloszldsanak
maximuma a 0,2 — 0,3 um mérettartomanyba esik az alkalmazott atomizald oldattol

fiiggben. Jelen esetben DEHS (di-etil-hexil-sebacat) oldatot alkalmaztam.
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I11.1-11. abra: TSI 3079 aeroszol generator

A részecskekoncentracid meghatarozasa 0,015 — 0,3 um mérettartomanyban a
Kanomax 3800 kondenzalt részecskeszamlalo berendezéssel (Kanomax USA Inc.,
USA), mig 0,3 — 10 um mérettartomanyban a TSI 3330 optikai részecskeméret-eloszlas
mérd berendezéssel tortént (111.1-12. abra) (TSI Inc., USA). A késziilékek altal mért
adatokbol készitett koncentracid és részecskeméret-eloszlas diagramok a 111.1-13. és

111.1-14. abrakon lathatok.

I11.1-12. abra: Kanomax 3800 kondenzalt részecskeszamlalo (balra) és TSI 3330

optikai részecskeméret-eloszlas mérd (jobbra)
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1.1-13. abra: A TSI 3330 miiszerrel mert részecskekoncentracio a kalibralo

kamrdaban a TSI 3079 aeroszol generdtor alkalmazasa
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I11.1-14. abra: A 0,3 — 10 um méréstartomanyba eso részecskék méreteloszldsa a

kalibralo kamraban a TSI 3079 aeroszol generator alkalmazasa esetén

A mérés 48 oran keresztiil zajlott. A 111.1-10. abran lathato, hogy a 0,3 — 10 pum
méretli részecskék koncentracioja kb. 12 ora elteltével éri el a telitési értéket, majd
stabilizalodik (5 6ra mérési eredményeinek atlaga: 3445 db cm™, szoérasa: 27 db cm™).
A mérés soran az aeroszolgeneratort kérszer rovid idore leallitottam (minimum a

diagramon 18 és 26 6ranal). A 0,015 — 0,3 um méretli részecskék atlagkoncentracioja —
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az egyensuly bedllta utan (kb. 12 6ra) — a Kanomax 3800 késziilék mérési eredményei
alapjan 5050 db cm™. Ennek a 0,1 pum alatti része a nem tapadt és klaszter frakcid,
melyekhez nem kotddnek a szilard bomléastermékek, 0,1 um feletti része a tapadt
frakcio, mely esetén a fizikai adszorpcié a jellemz6. A 0,3 — 1 um mérettartomanyu
frakcié méreteloszlasa a II1.1.11. dbran lathatd. Itt az egyes részfrakciok koziil a 0,3 — 1
um mérettartomany van jelen jelentésebb koncentracidban (293 — 750 db cm™®). Az 1 —
2 um kozotti rész koncentracidja a 70 — 94 db cm™ tartoményba esik, mig a 2 pm feletti
rész gyakorlatilag elhanyagolhato (< 5 db cm™).

Osszességében elmondhatd, hogy az alkalmazott aeroszol generator 2 pum méretig
képes részecskéket eldallitani. Ezek kozott nagy mennyiségben jelen van a nem tapadt

és a klaszter frakcio, de a 0,1 um feletti frakcié koncentracidja is jelent6s.

I11.1.6. A kalibral6é kamra javasolt paraméterei

A Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiodkoldgiai Intézetében kordbban végzett
kamrakialakitds sordn a NIRS kalibral6 kamrat vettiik alapul [1]. A miiszerek kénnyebb
elhelyezhetdsége miatt ennek méretét kicsivel megnéveltik és egy 0,2 m® térfogatl
kalibralo teret alakitottunk ki. Az el6zetes kisérletek alapjan toronkalibralas céljara ez a
kamra megfelelonek bizonyult. Ekkora térfogatban van elég hely a kamraban a
mérdmiiszerek kényelmes elhelyezésére, a kamra mérete viszont tovabb nem novelhetd,
mert nagyobb kamrdban nem tud homogén koncentraci6 kialakulni a toron révid
felezési ideje miatt. A kényelmes kezelhetoség miatt a hengeres kamrat fekvo
pozicidban helyeztem el, melynek el6lapja leemelhet6 — itt torténik a miiszerek kamraba
helyezése. A kamradban homogenizalas céljabol ventilatort kell elhelyezni, valamint
elektromos aljzatot kell kialakitani a miiszerek elektromos ellatasanak biztositdsara. Az
RRI kamraban ezen kiviill egy polcot helyeztem el a miiszerek kényelmesebb
elhelyezésére.

A toronkoncentraciot a kamran kiviil elhelyezett toronforrassal biztositjuk. A
toronforrdson a levegét kiilsé pumpa segitségével vezetjik keresztil 4 1 min™t
térfogatarammal, majd a gazaram a kamra el6lapjan elhelyezett szelepen at — a
paratartalom-szabalyozd rendszeren keresztiil — 1ép be a kamraba. A kamra hatlapjan
furatot kell kialakitani, melyen keresztiil a felesleges levegd tavozik a kamrabol

(nyomaskiegyenlités). A szelepeket és furatokat kétkomponensii ragasztoval tomiteni
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kell. A kamra eldlapjanak zarasat gumitomitéssel oldottam meg. A megfeleld tomitését
¢s a toronkoncentracio6 térben homogén eloszlasat ellendrizni kell.

A hoémérséklet szabalyozasat és monitorozasat a kamraban biztositani kell. Erre a
célra kiilsd klimaberendezés ¢s kereskedelmi forgalomban kaphat6 meteorologiai
szenzor megfeleld. Az RRI kamra esetén a hdmérséklet 10 — 30 °C tartomanyban
szabalyozhato az alkalmazott klimaberendezés segitségével.

Meg kell oldani a toronforrason ataramoltatott levegd paratartalmanak szabalyozasat
¢s mérését. A szabalyozast a specidlisan erre a célra kialakitott, nedvességmegkotd és
buborékoltatd egységekbdl 4allo paratartalom-szabalyoz6 rendszer segitségével
hajtottam végre. Az RRI kamra esetén a paratartalom 10 — 90 % tartomanyban
szabalyozhatdo. A  pdratartalom mérése kereskedelmi forgalomban kaphat6
meteoroldgiai szenzor segitségével megvalosithato.

Annak érdekében, hogy a kamra leanyelemkalibraciora is alkalmas legyen,
aeroszolkoncentracidé és részecskeméret-eloszlas szabalyozd és monitoroz6 rendszert
kell alkalmazni. Ehhez az RRI kamra esetében TSI 3079 aeroszol generatort, valamint
Kanomax 3800 kondenzilt részecskeszamlaldé és TSI 3330 optikai részecskeméret-
eloszldas mérd berendezéseket hasznaltam. Az alkalmazott aeroszol generatorral és
atomizal6 oldattal 2 um mérettartomanyig sikeriilt részecskéket eldallitani. Az atlagos
részecskekoncentracié 3445 db cm™ volt, amely a generatorral 10° db cm™ értékig
szabalyozhato.

A kalibralo kamra felépitésének vazlatat a 111.1-15. abra, megvaldsitasat a 111.1-16.

abra szemlélteti.
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11.1-15. dbra: A kalibralo kamra javasolt felépitése (Szaggatott vonallal: opciondlis

elemek ledanyelem-kalibracio esetén)

I11.1-16. abra: A kialakitott kalibralo kamra leanyelem-kalibracio soran

I11.2. Referencia eljaras

A kalibracios protokoll megalkotasanak fontos eleme a referencia eljaras megadasa.

E soran a feladat egy olyan miszer vagy eljaras kivalasztasa, melyhez a tobbi
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alkalmazott miiszer vagy eljards eredménye viszonyithatd. Referencia eljarasnak
célszerli olyan, egyszeri fizikai elven alapulé moddszert valasztani, amely elsddleges
referencianak tekinthetd, tehat a mérés eredménye SI mértékegységekre konnyen
visszavezethetd. Toronmérés esetében — szakirodalmi adatok alapjan — elsGsorban a
szcintillacios szamlalas [3], illetve a gamma-spektrometria [4] johet szoba. Ezek a
modszerek az intézetiinkben rendelkezésiinkre allo hitelesitett radonforras, mint
referencia etalon mérésén keresztiil validalhatok, mig a bonyolultabb, Aaltalaban
félvezetd detektorokat alkalmazd aktiv monitorok esetében ez kozvetleniil nem
valosithaté meg.

A folyamat elsé 1épéseként megvizsgaltam a szakirodalomban taldlhato kiilonféle
gamma-spektrometrids ¢és szcintillacios toronmérési technikakat, majd miszeres
Osszeméréseket végeztem a toronkamraban, melynek célja a rendelkezésiinkre allo
toronmérd berendezések Osszehasonlitasa. Az eredmények alapjan javaslatot teszek a

lehetséges referencia miiszerre.

I11.2.1. Toronkoncentracié meghatarozasa félvezeto detektoros gamma-
spektrometrian alapulé emanaciémérésen keresztiil

A kisérleteket a németorszagi PTB intézetben alkalmazott modszer alapjan végeztem
[2]. Eszerint az elektrodepozicioval levalasztott Th-228 forrast egy kamraba rakjak,
melyet HPGe detektoros gamma-spektrométerre helyeznek. A kamrat 9sszekottetésbe
hozzék egy ismert térfogati térrésszel, melybe egy pumpa segitségével a keletkezd
torongazt athajtjak. Igy a forras felél az exhalalédott toront folyamatosan elvezetik a
kamrabol, ezért — a kordbban egyenstlyban 1év0 — Ra-224 és Pb-212 kozotti szekularis
egyensuly megbomlik, és idovel a Pb-212 aktivitasaban csokkenés tapasztalhato (a Pb-
212 felezési ideje 10,6 ora). A ,,maradék” Pb-212 aktivitds a forrasban maradt (,,nem
exhalalodott”) toronbdl keletkezik, igy az aktivitdscsokkenés az emandcioval aranyos. A
,maradék™ Pb-212 aktivitasbol és a Ra-224 aktivitasdbol (ami a Th-228 aktivitassal
megegyezik, hiszen ott nem bomlik meg a szekularis egyensuly) az emandcios tényezo
meghatdrozhato.

Az aktivitasok meghatarozasahoz a Pb-212 radionuklid 239 keV, valamint a Ra-224
radionuklid 241 keV energiaja cstcsait hasznaltam, melyeket a nagy felbontast HPGe

detektor megfeleléen képes szétvalasztani (fiiggelék F.2-1. &braja), viszont az
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egymashoz kozel es6 energidk miatt a szamitasoknal a detektor hatasfokat nem kell
figyelembe venni (a két energiaértéken azonosnak vehetd).

A toron emanacids tényezdje tehat a kovetkezd Osszefliggés szerint szamithato:

M H
Ipp_p12—Ipp— Dy,Ra—224
Ern = 1-— Pb—212" 'Pb—212 , ZV,Ra (”|2_1)

M H
IRa—224"1Ra-224 DPy,Pb—212

ahol 1M _,,, a Pb-212 239 keV energidjii gamma-vonalanak intenzitdsa a mintaban;
1Y, 51, a Pb-212239 keV energiaji gamma-vonaldnak minta nélkiil mért
héttérintenzitasa; I5L_,,, a Ra-224 241 keV energiaju gamma-vonalanak intenzitisa a
mintaban; I, ,,, a Pb-212 239 keV energiaji gamma-vonaldnak minta nélkiil mért
hattérintenzitasa; p,rqa-224 @ Ra-224241 keV energidgji  gamma-bomlasanak
valoszintisége (%); Dypp-212 @ PP-212 239 keV energidjii gamma-bomlasanak
valoszinlisége (%).

Az emandcios tényezd alapjan a referencia térfogatban kialakulod toronkoncentracio

kBgq m* egységben a kdvetkezdképpen hatarozhaté meg:
Crn = A—Th-ZVZB'ET" (111.2-2)

ahol Arqn.206 a forras Th-228 aktivitasa (kBq); V a referencia térfogat (m?).

A moddszer alapelvét felhasznalva teszteltem a gamma-spektrometrias eljarast a
keramiaforras esetén. A keramiagolyokat akkumulécios kamriaba helyeztem, az
akkumuléciés kamrat pedig a HPGe detektorra raktam. Az akkumuléciés kamrat a
Sarad EQF 3220 berendezéshez kapcsoltam, majd a késziilék belsé pumpajaval
folyamatosan elvontam a toront a rendszerbdl.

Az emanacids tényezOt meghataroztam egyrészt a fent bemutatott, masrészt az

akkumulaciés mddszerrel a kovetkezd Osszefiiggéssel:

CtnVamg
Ern = # (|||2-3)
ThoThMF

ahol  Cr, a miszer altal mért toron-aktivitaskoncentracié (kBq m'3); Va az
akkumulacioés tér térfogata (0,0014 m®); mg a forraskészitéshez felhasznalt keramia

tomege (g); mt, a forraskészitésnél felhasznalt keramiahoz adott torium-nitrat tomege
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(9); St a természetes torium-nitrat fajlagos aktivitasa (3,93 kBq g™); me a kiégetett
keramiaforras tomege (g).

A modszer akkor milkodik megfeleléen, ha a kétféleképpen meghatarozott
emanacids tényezé megegyezik. Az eredmény a II.2-1. 4bran lathat6. A gamma-
spektrum alapjan szdmolt emanécios tényezd 0,38, mig az akkumuldcids mddszerrel

szamitott 0,13.
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I11.2-1. abra: A HPGe gamma-spektrometridas méréssel és a Sarad EQF 3220
miiszerrel (akkumuldacios modszerrel) meghatarozott emandcios tényezok

osszehasonlitasa

Az emanacids tényezOk kozotti relative nagy eltérést az okozza, hogy esetiinkben az
elkésziilt keramiaforrds esetén nem 4all fenn a szabadexhalacid jelensége, mivel a
keramiagolydk zart milanyaghengerben helyezkednek el. Ezért emanécidos tényezd
helyett csupan egy ,,kihajtasi tényez6t” tudunk meghatarozni, ami azt jellemzi, hogy az
Osszes keletkezd toronnak héanyad részét tudjuk a hengerbdl a referencia térfogatba
athajtani.

A kihajtasi tényezd meghatarozasahoz sziikséges a forrasban 1évé Pb-212 és Ra-224
intenzitdsanak meghatarozasa szekuléris egyensuly esetén. A kisérlethez 110 kBq Th-
232 aktivitasu toronforrast hasznaltam. Ebben az esetben a detektor felbontdsa mar nem
volt elég nagy a két cslics szétvalasztasdhoz, igy csupan a Pb-212 és Ra-224 egyiittes

mennyisége hatarozhaté meg. Ezt kdvetden stiritett levegdvel folyamatosan kihajtottam
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a forrasbol a torongazt, és megvartam, mig a Pb-212 felesleg lebomlik (néhany nap).
Ezt kovetéen 0jbol meghatiroztam a két izotép egyiittes intenzitdsat. A kihajtasi

tényezot a kovetkezOképpen definialtam:
Ig
K=— (1.2-4)
Ix

ahol Ig a kb. 240 keV energian mért intenzitas szekularis egyenstly esetén; Ik a kb. 240
keV energidn mért intenzitas a torongaz kihajtasat kovetden.

A kihajtasi tényezd ez esetben 0,046, melybdl becsiilhetd a kalibralé kamraban
kialakithatd toronaktivitas-koncentracid, amely kb. 25 kBq m™ értéknek adodott.
(Korabbi gamma-spektrometrias mérések alapjan a forrds Th-232 aktivitasa 110,67
kBg, a kalibralo kamra térfogata 0,2 m®.) Ez dsszhangban van azzal a tapasztalatommal,
hogy ezzel a forrassal 20-25 kBq m™ toronkoncentracio alakithatd ki a kalibralé
kamraban.

A kisérletek alapjan megallapithatd, hogy mivel a keramiaforras kialakitdsa nem felel
meg a szabadexhalacio6 feltételeinek, a modszer az eredeti forméjaban csupan eldzetes,
tajékoztatod jellegli mérésre hasznalhato, viszont erre a célra més, egyszeriibb modszer is
hatékonyan alkalmazhat6é (pl. akkumuldcids modszer). Az eljaras elvét alapul véve a
modszer alkalmassa tehetd a kész keramiaforras esetében is a kalibrdlo kamraban
kialakithat6d toronaktivitds-koncentracid becslésére, bar ez a detektor nem elegendden
nagy felbontasa miatt szintén csak tdjékoztatd jellegli informéciot szolgaltat, referencia
eljarasként nem hasznalhato. Ezen kiviil a HPGe detektor alkalmazasa folyamatos
kalibraciés mérés soran — kialakitisa miatt — nehézkes, viszont a modszer
alkalmazasédhoz elengedhetetlen nagy energiafelbonto-képesség miatt rugalmasabban

kezelhetd detektortipus (pl. Nal(TI) szcintillator) nem alkalmazhato erre a célra.

I11.2.2. Toronkoncentraciéo meghatarozasa szcintillacios modszerrel

Az eziisttel dopolt ZnS az egyik legrégebben hasznalatos szcintillator.
Transzmisszidés hatdsfoka igen jo (kb. 20 %). A kisugarzott fény szinképének
maximuma 450 nm-nél, kedvezo helyen van a fotokatdodok szamara. Utanvilagitasi ideje
0,2 ps. Hatranya, hogy csak polikristalyos formaban 4&llithato eld. Gyakorlatban a
detektor kialakitasa olyan, hogy a ZnS(Ag) port vékony rétegben iiveglapra iilepitik, és
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ezt helyezik a fotoelektron-sokszorozo6 fotokatodjara. A réteg vastagsaga 20-30 mg cm’
2nél nem lehet nagyobb, mert akkor optikailag atlatszatlanna valik a
kristalyszemcséken bekovetkezd fénytorés és visszaverddes kovetkeztében. Ez a vékony
réteg gyakorlatban csak o-részecskék, protonok, hasadasi termékek detektalasara
alkalmas. Elektronok ¢és vy-fotonok csak kevés szcintillaciot keltenek a kis
energiaabszorpcio miatt [96].

A ZnS(Ag) lathato fény hatasara is lumineszkal. Az ilyen tipusu lumineszcencianak
hosszu idejii utanvilagitasi komponense is van, ezért szobai vilagitas mellett szerelt
detektort a fénytdl valo teljes elzarast kovetden 2-3 6rdig nem szabad hasznélni, mert az
utanvilagitas erésen zavaro [96].

A ZnS(Ag) szcintillatoranyagot leggyakrabban az Un. Lucas szcintillacios cellaban
alkalmazzak, melyet elterjedten alkalmaznak toronmérésre [3, 108-111]. Az altalam
hasznalt Lucas-cella egy szelepekkel ellatott zart fémedény, melynek a belsd feliiletén
talalhatd a por formaji ZnS(Ag) szcintillatoranyag. A mérendd kozeget az inert
anyaggal (pl. nitrogéngéaz) attisztitott és kivakuumozott mérdcellaba juttattam, melyet
fotoelektron-sokszorozohoz csatlakoztattam, melynek segitségével a szcintillacio soran
keletkezd felvillanasokat detektaltam. A Lucas-cella felépitését a II1.2-2. 4abra
szemlélteti [29].

ZnS(AQ)

Vs

Uvegablak

= : I Fényzaro tok

111.2-2. dabra: A Lucas-cella vazlata [29]
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A toron- és radonaktivitds egymés melletti meghatirozasara kiilonféle eljarasok
alkalmazhatok [125, 126]. Ezeket alapul véve a kisérletek soran a kétszeri szamlalasos
eljarast (two counts method, TCM), és egy integralis szamlalasi modszert alkalmaztam.

A TCM eljaras soran Pylon AB-5 szamlaloberendezést és Pylon 300A tipusu Lucas-
cellat alkalmaztam (Pylon Electronics Inc., Kanada) (II1.2-2. abra). Az eljarast a
kovetkezd 1épések szerint hajtottam végre:

1. Impulzusszamlalas a mintavételt kovet6 20 — 120 s intervallumban;

2. Impulzusszamlalas a mintavételt kovetd 600 — 900 s intervallumban.

A toron- és radonkoncentraci6 a mért beiitésszamok alapjan kiszamithato.

Az integralis eljaras soran Lucas-cellaval 6sszekapcsolt NDI intelligens szcintillacios
detektort alkalmaztam (Gamma Miiszaki Zrt., Magyarorszag) (111.2-3. abra). 1000 s-ig
mértem a beiitésszamot 1 s integralasi idével. Osszehasonlitasképpen az NDI

rendszerrel is elvégeztem a TCM mérést.

111.2-3. dbra: Pylon AB-5 szamlaloberendezés Pylon 3004 tipusiu Lucas-celldval

(balra) és Lucas-cellaval osszekapcsolt NDI intelligens szcintillacios detektor (jobbra)
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II1.2.2.1. A szamitds bemutatdsa

Radonkoncentracié meghatarozasa

A 2. iddintervallumban kapott netté impulzus egyrészt a cellaban 1év6 radongaz
aktivitasabol, masrészt a bomlas soran keletkezo Po-218 és Po-214 aktivitasabol tevodik
0ssze. Mivel azonban a mérés idopontjaban a Po-214 aktivitisa még elhanyagolhatdan

kicsi, az impulzusszam a kovetkezdképpen egyszertisodik:

I n = Agrn—222 Nrn-222 + Apo—218 Npo—218 (111.2-5)

ahol I a 2. iddintervallum alatt detektalt nett6 impulzus (cps) (I, y = I, — Iy, ahol I, a
bruttd impulzust, Iy a hattér impulzust jelenti cps értékben); Arn-222 a cellaban 1év6 Rn-
222 aktivitasa (Bq); Aro-218 @ Rn-222-bol keletkezett Po-218 aktivitasa a cellaban (Bq);
Nrn-222 €S Mpo-218 a detektor szamlalasi hatasfoka az adott izotopokra.

Mivel a mérés idopontjaban a Rn-222 és a Po-218 kozott nincs egyensuly, a Po-218

aktivitdsa a Rn-222 aktivitassal az alabbi modon fejezhetd ki:

Apo—z18 = €(t) Apn-222 (111.2-6)

ahol  &(t) az egyensulyi allapotra jellemz6 id6fliggvény.
Egyszeriisitésképpen ¢ értékét az adott idointervallum szédmtani kozépértékére

vonatkoztatott alland6 értékként fejezziik ki:

€, = 1— eta'tl,z (ARn-222—2po-218) (|||2-7)

t3+t , R woos , . ,
ahol ty;, = %, t3 és t4 a mérési iddintervallum kezd6- és végpontja (s), Arn-222 €S Apo-

218 az adott izotopok bomlasi dllandoja (s'l).

Tehat a cellaban 1év6 radongdz aktivitasa a fentiek alapjan az alabbi mdédon fejezhetd
Ki:

Apn—222 = 2N (111.2-8)

NRn-2221&2 NMpo-218
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Masrészrol az aktivitas idobeni valtozasa az alabbi differencidlegyenlettel irhato le:
dARn- _
TR = A2y €™ H0rm222 . (1112:9)

ahol A2, _,,, acellaban 1évé radonkonaktivitas a mintavételi idépontban (Bq).
Rn-222 P

Atrendezve és integralva:
t
Apn-222 = ft: ARn—22, € MRn=222tdt  (111.2-10)
Az integralas megoldasa:

 ARn=222 [ -Apn_zss t —ARn—222 t
ARn—222 — A— e MRn-22213 _ o~ARn-222 4) (|||2_11)
Rn—222

Az egyenletet atrendezve ¢€s a radonaktivitds kordbban kifejezett alakjat

behelyettesitve a keresett kezdeti aktivitas:

LN (111.2-12)

0 _
Arn-222 = Arn-222 (MRn—-222+€2 Mpo—218) (e ~*Rn-222 13—~ ARn—222 t4)
Ebbdl a kamraban 1évo radonaktivitas-koncentracio kiszamolhato:

0 6
ARn—222'10

(111.2-13)

Crn-222 =

ahol Crn22o a radongaz aktivitaskoncentracidja (Bq m™®); V a Lucas-cella térfogata

(cm®).
Toronkoncenracié meghatarozasa
Az 1. id6intervallumban kapott netté impulzus egyrészt a celldban 1évé radon- és

torongdz aktivitdsabol, masrészt a bomlas sordn keletkezd Po-218 és Po-216

aktivitasabol tevodik Ossze:

69



Iy vy = Apn—222 Nrn-222 + Arn—220 MRn-220 + Apo—218 NPo—218 T Apo—216 NPo—216
(111.2-14)

ahol Iy az 1. idéintervallum alatt detektalt netté impulzus (cps) (I; y = I; — Iy, ahol Iy
a bruttd impulzust, Iy a hattér impulzust jelenti cps értékben); Arn-222 a cellaban 1évo
Rn-222 aktivitasa (Bq), amely azonos az elézdekben bemutatott médon meghatarozott
radonaktivitassal (mivel a mérési id0 alatt a radon viszonylag hosszu felezési ideje miatt
allandonak vehetd); Ap,_,15 @ RN-222-bol keletkezett Po-218 aktivitasa a cellaban (Bq)
(az elo6zdéekben bemutatottakkal analdg médon az 1. mérési intervallum szamtani
kozépértékére vonatkoztatott egyensulyi tényezdével és a radonaktivitassal kifejezve:
App_218 = €1 Arn_222); Arn220 a celldban 1évé Rn-220 aktivitasa (Bq); Apo-216 @ RN-
220-bol keletkezett Po-216 aktivitasa a cellaban (Bq), amely a Po-216 rovid felezési
ideje miatt (0,14 s) gyakorlatilag a toronaktivitassal egyezik meg (Apy—216 = Arn—220);
ni a detektor szamlalasi hatasfoka az adott izotopokra.

A cellaban 1év6 torongaz aktivitasa a fenti egyenlet atrendezésével az alabbi modon

fejezhetd ki:

Io N—ARn— Rn— —&1 Mpo-
ARn—ZZO — g n-222 (MRn-222—€1 NMPo-218) (|“2_15)
NRn—2201tNMPo-216

Masrészrol az aktivitds idébeni valtozasa az aldbbi differencidlegyenlettel irhato le:
dARn-
20 = AR 220 e Arn—220t  (]]].2-16)

ahol A%, _,,, a cellaban 1év toronaktivitas a mintavételi idépontban (Bq); Arn220 @
toron bomlasi allandoja (s™).

Atrendezve ¢és integralva:
t
Apn—220 = ftlz ARn—z20 € MRn-2208dt (111.2-17)
Az integralas megoldasa:

A% _ _
Arn—220 = ZRn-220 (e ARn—220 t1 _ p~ARn-220 tz) (|||_2_18)

/1Rn—220
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Az egyenletet atrendezve ¢és a toronaktivitas kordbban kifejezett alakjat

behelyettesitve a keresett kezdeti aktivitas:

Iy N—ARn—222 (MRn—222—€1 NPo-218) (||| 2_19)

A% oo = Arne
Rn=220 Rn=220 (3 ppn-220+1po-216) (e ~ARn-220 1 —e~ARn-220 t2)

Ebbdl a kamraban 1évo toronaktivitas-koncentracio kiszamolhato:

(111.2-20)

0 6
C _ ARn—22010
Rn—-220 — %

ahol  Crazzo a torongaz aktivitaskoncentracioja (Bq m™); V a Lucas-cella térfogata

(cm®).

I11.2.2.2. Az 6sszemérés eredményei

A miszeres Osszemérés soran a fent emlitett két szcintillacids technika és a
rendelkezésiinkre allo aktiv radon/toron monitorok mérési eredményeit hasonlitottam
Ossze. A hasznalt berendezések (111.2-4. dbra):

— Sarad EQF 3220 (Sarad GmbH, Németorszag)
— Sarad RTM 2100 (Sarad GmbH, Németorszag)
— Durridge RAD7 (Durridge Company Inc., USA)

I11.2-4. abra: Sarad EQF 3220 (balra), Sarad RTM 2100 (kozépen) és Durridge RAD7
(jobbra) keésziilékek
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Az Osszemérést két 1épésben valdsitottam meg, mivel a Durridge RAD7 késziilék
kezdetben nem allt rendelkezésre. Elsé alkalommal a Sarad EQF 3220, Sarad RTM
2200, Pylon AB-5 és NDI berendezéseket hasznaltam. A mérés négy napig tartott,
Lucas-cellas mintavétel kétoranként, naponta harom alkalommal tortént.

A Sarad EQF 3220 berendezés a mérés id6tartama alatta beiitésszamokat minden
oraban feljegyezte. A Sarad RTM 2100 késziilék technikai okokbol csak az elsé 30 oras
periodus alatt rogzitette a beiitésszamokat, viszont a kovetkeztetések levonasara ezek az
eredményei is elegendd informaciot szolgaltatnak. A kiilonb6z6 miiszerek altal mért
aktivitaskoncentraciok a I11.2-5. abran, mig az atlagos aktivitdskoncentracié értékek a
I11.2-6. abran lathatok. Az Gsszehasonlitas eredményét a I11.2-1. tablazatban foglaltam
0ssze.

Az eredmények alapjan jo egyezés lathaté a Pylon AB-5, Sarad EQF 3220 és Sarad
RTM 2100 berendezések eredményei kozott. Az NDI detektorral mért értékek kissé
alacsonyabbak. Ez valosziniileg abbol adodik, hogy az alkalmazott Lucas-celldk
toronmérési hatdsfoka nem pontosan ismert, ezért a késébbiekben ennek meghatdrozéasa
sziikséges az eredmények pontositisahoz. Emellett lathatdé harom kiugrd érték a
diagramon az NDI miiszerrel végzett integralis mérés esetében. Ezekben az esetekben a
mérés ugyanazzal a cellaval tortént, a kiugrd értékeket igy vélhetden a cella hibaja

eredményezte. Az atlagszamitasnal ezeket az értékeket nem vettem figyelembe.

——EQF = =RTM X AB-5 O NDI(Int) @ NDI(TCM)

30 -+
""E |
5-25 )}
k-
;20 .
S At N
515 -/
R ¢° 8
€ 10 -
k)
S 5 - ° o
5 o

0 T T T T T T T

0 10 20 30 40 50 60 70
1d6 (6ra)

11.2-5. dbra: Az dsszehasonlitott miiszerek daltal mért toronkoncentraciok
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I11.2-6. dbra: Az egyes berendezések dltal mért atlagos toronkoncentracio

I1.2-1. tablazat: A Sarad EQF 3220, Sarad RTM 2100, Pylon AB-5 és NDI

kesziilekek osszehasonlitasanak eredményei

NDI
EQF RTM AB-5 NDI (Int.)
(TCM)
, 3 17 497 + 18 975+ 15651 + 14 850 +
Atlag (Bqm™) 19463 + 37

73 438 403 345

Minimum 18 635+ 16 175 + 16 900 + 13 584 + 13100 +
(Bqgm?) 424 384 1690 1358 1310

Maximum 20 403 + 18 207 + 22 800 £ 18511 + 16 400 +
(Bqgm?) 465 407 1824 1481 1312
Sz6ras (Bq m™) 387 435 1631 1427 1049

Masodik alkalommal a Durridge RAD7 és a referencia miiszerként javasolando
Pylon AB-5 késziilék Osszemérését végeztem el. A mérést az el6z6hoz hasonloan
hajtottam végre. A RAD7 és az AB-5 altal mért toronaktivitas-koncentraciok a 111.2-7.
abran, az atlagos aktivitiskoncentraciok pedig a I11.2-8. abran lathatok. (Az atlagolasnal
a RAD7 miiszer kezdeti nulla értékei természetesen nem vettem figyelembe.) A RAD7
€s AB-5 késziilékek Osszehasonlitasat a II1.2-2. tablazatban foglaltam 0Ossze. Ezek

alapjan elmondhato, hogy a RAD7 mérési eredményei nagyobb szorast mutatnak, mint
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a Sarad berendezések eredményei. Ez valosziniileg a rovidebb mérési ciklusbol adodik.

A RAD7 5 perces ciklussal dolgozik, mig a Sarad miiszerek 1 ordig mérik a

betlitésszamot. RoOvidebb mérési id6 esetén — a radioaktiv bomlas sztochasztikus

jellegébdl adodoan — nagyobb a mérés bizonytalansdga. Ennek ellenére a kétféle

technikaval kapott eredmények jo egyezést mutatnak, az atlagos értékek kozotti eltérés

kevesebb, mint 5 %.

Toronkoncentracié (kBq m-3)

w
o

N
w

N
o

[EEY
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=
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—RAD7 X AB-5
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) & ‘J' ‘l ll !‘y ‘,'
10 30 40 50 60 70 80
1d6 (6ra)
111.2-7. abra: A Durridge RAD7 és a Pylon AB-5 mérési eredményeinek

Toronkoncentracié (kBq m3)
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111.2-8. dbra: A Pylon AB-5 és a Durridge RAD7 miiszerek dltal mért atlagos

toronkoncentracio

74



111.2-2. tablazat: A Durridge RAD7 és a Pylon AB-5 késziilékek 6sszehasonlitasanak
eredményei
RAD7 AB-5
Atlag(Bqm™)  23658+758 21825+517
Minimum (Bqm™) 17 900+408 18 100 + 1267
Maximum (Bq m™) 28300+ 645 24 800 + 2480
Szo6ras (Bq m™) 1612 2191

Az eredmények alapjan a Pylon AB-5 miiszer TCM modszerrel torténé méréssel

alkalmas lehet referencia késziilékként, mivel mindharom tesztelt aktiv berendezés

eredményeivel jo egyezést tapasztaltam (az atlagértékek kozotti eltérés minden esetben

< 10 %). Az O6sszemérés soran vizsgalt aktiv radon/toron monitorokra a referenciaként

vett AB-5 eredmények alapjan meghatarozott szazalékos eltérést a I11.2-3. tablazat

tartalmazza. Lathatd, hogy a legkisebb eltérés a Sarad EQF 3220 berendezés esetén

adodott, ezért a toronkoncentracid folyamatos monitorozadsdhoz ez a késziilék

javasolhato.

111.2-3. tablazat: Vizsgalt aktiv berendezések eredményeinek eltérése a referencia

miiszer (Pylon AB-5) eredményeihez viszonyitva

Berendezés Eltérés (%)
Sarad EQF 3220 -2%
Sarad RTM 2100 +9%
Durridge RAD7 -5%

I11.2.3. Javasolt referencia eljaras

Referencia eljarasként szcintillacios és gamma-spektrometrids eljarasokat teszteltem.

Az eredmények alapjan megallapitottam, hogy az alkalmazott keramiaforras esetén a

gamma-spektrometrias mérés nem célravezeté. Referencia moddszerként ZnS(AgQ)

szcintillatoranyaggal bevont cellaval (Lucas-cella) torténd mintavétel, majd a kétszeri

impulzusszamlalasos moédszer (two counts method, TCM) szerinti beiitésszamlalas
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ajanlott. Az RRI kamra esetében alkalmazott mérodmuszer a Pylon AB-5 monitor 300A
tipusu Lucas-cellaval.

A mintavételt megel6zéen a Lucas-cellat inert nitrogéngazzal telitjiik, majd
meghatarozzuk a cella hatterét. Ezutan vakuumszivattyt segitségével vakuumot hozunk
benne létre. A mintavétel kozvetlenill a kalibralé kamrabol torténik. A kamra erre a
célra kialakitott szelepéhez mlianyagcsovet csatlakoztatunk, melyet sziirével latunk el
az aeroszol részecskék eltavolitdsara. A csé masik végéhez csatlakoztatjuk az AB-5
berendezéshez kapcsolt Lucas-cellat, majd megnyitjuk a cella szelepét, majd a kamra
szelepét. A betitésszamokat a kdvetkez6 protokoll szerint rogzitjiik:

1. Impulzusszamlalas a mintavételt kovetd 20 — 120 s intervallumban

2. Impulzusszamlalas a mintavételt koveté 600 — 900 s intervallumban

A toron- és radonkoncentracid meghatarozasa a kapott beiitésszamokbol a 111.2.2.1.

fejezetben bemutatott modon torténik.

I11.3. Forrasfejlesztés

Kisérleteket végeztem az optimalis forraskészitési eljaras kivalasztasa céljabol,
melyek sordn keramia- és gézharisnya-alapu forrdsokat vizsgaltam. Radonmentesitésre
kiilonb6zd kémiai szeparacios technikdkat teszteltem, mely sordn az aktinium vagy

toriumizotdpok elvéalasztasa volt a cél. A tovabbiakban ezeket ismertetem részletesen.

I11.3.1. Keramiaalapu toronforrasok

A Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében jelenleg harom,
kiilonboz6 aktivitasti toronforrds all rendelkezésre. Ezek a kamraban végzett eldzetes
kisérletekhez ugyan megfeleldek voltak, azonban a kalibracidohoz tobb, kiilonbozo
aktivitasti toronforras készitésére, és azok tulajdonsagainak a kamra paramétereire
gyakorolt hatdsanak vizsgalatara van sziikség. Ezek soran feltartam a forrads anyaganak
tulajdonsagai és a kialakulo toronemanacio kozotti osszefiiggéseket. Ez komplex mérési
metodussal valosithatd meg, amely magaba foglalja az alkalmazott anyagok

anyagszerkezeti tulajdonsagainak (porozitas, fajlagos feliilet stb.) meghatarozasat,

--------
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Munkam soran 27 féle toron referencia anyagot készitettem. Matrixanyagként harom
eltérd Osszetételii keramiatipust hasznaltam, harom kiilonb6z6 tériumtartalommal. A
masszabol golydkat formdztam, majd harom kiilonb6z6é homérsékleten (200, 600, 900
°C) hokezeltem. A mintdk elemosszetételének meghatarozasat rontgendiffrakcios
modszerrel, porusméret-eloszldsat nitrogén adszorpciés €s  higanypenetracios
modszerrel végezték. A forrdsok toronemandlo-képességét akkumulaciés modszerrel
hataroztam meg. Az eredmények alapjan kovetkeztetések vonhatok le a vizsgalt
paraméterek toronemanaciora gyakorolt hatdsaval kapcsolatban, melyek alapjan a

gyartasi paraméterekre javaslat teheto.

I11.3.1.1. Referencia anyag készitése

A referencia anyagok készitéséhez harom eltéré kémiai Osszetételii keramiatipust
Ezekhez 25 ml-es mér6lombikba bemértem kb. 3, 6 és 9 g (analitikai mérlegen pontosan
lemért) egyensulyi dsszetételd, ,,0reg” (> 50 éves) torium-nitratot. Az igy elkészitett
oldatok torium tartalma rendre 20, 40 és 60 mg g*. A keramiaporbol kb. 15 g-ot
oldatbodl 2,5 ml-t adtam hozza. Ezutan a keveréket jol forméazhat6 masszéva kevertem,
majd ebbdl kb. 2 mm atmérdjii golydkat formaztam. Az igy elkészitett golydkat harom
kiilonb6zé homérsékleten — 200, 600, 900 °C — hékezeltem. Minden tipusbol inaktiv —
torium-nitrat oldat helyett desztillalt vizet tartalmazé — mintat is készitettem az

anyagszerkezeti vizsgalatokhoz.

I11.3.1.2. Elemdsszetétel és porusméret-eloszlds meghatdrozasa

A rontgendiffrakcios vizsgalatot a Pannon Egyetem Szilikat- és Anyagmérnoki
Tanszékén hajtottak végre. A rontgendiffraktogramok felvétele egy Philips PW 1050/25
tipusu berendezéssel tortént (CuKa sugéarzas 40 kV, 25 mA).

A 100 nm alatti porusok meghatarozasahoz egy Micromeritics ASAP 2000 tipusu
berendezést hasznaltak. A vizsgalanddo mintabol 1-2 g-ot mértek be, majd a minta
porusainak a feliiletén megkotott gazok eltdvolitdsa érdekében 100 °C-ra hevitve,

vakuum (P < 0,75 mmHg) segitségével eltavolitottak a kotott gazokat. Az adszorpcids
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és deszorpcios izotermakat cseppfolyds nitrogén segitségével vették fel. A fajlagos
feliiletet, valamint a mikroporozitast a BET-elmélet alapjan szamoltak [116, 117].

A 100 nm feletti porusokat egy SMH6 tipust higanyos poroziméterrrel hataroztak
meg. A mérést zavard €és kotott gazok eltavolitdsa szintén vakuum (< 0,01 mmHg)
segitségével tortént, szobahOmérsékleten. A mintatartoba kb. 5 g minta keriilt
bemérésre. A méréedényt higannyal feltoltve, a nyomds fliggvényében (0-750 000
mmHg tartomanyban) mérték a kapillarisban a higanyszint csokkenését, és a kapott

eredményekbdl szamitottak a porustérfogatot [116, 118, 119].

111.3.1.3. Toronemandcié meghatdrozasa akkumuldcios modszerrel

Az akkumuldciés moddszer akkor hasznilhaté az emandcidos tényezd kozvetlen
megallapitdsara, ha a minta paraméterei olyanok, hogy teljesiill a szabadexhalacio
feltétele [116]. Ennek értelmében az emanalddott és az exhalalodott gazmennyiség
azonos. Toron esetében — a rovid felezési 1d6 kovetkeztében — néhany perc alatt bedll a
telitési aktivitdskoncentraciod (akkumuldcios periddus), amely az emandcios tényezdvel
kozvetleniil aranyos.

Az akkumulacidos modszer mérési elrendezése a II1.3-1. dbran lathat6. Kb. 15 g
mintat a mérést megeldzden szelepekkel ellatott milanyag hengerbe helyeztem, majd
gumicsdvel vakuumszivattyuhoz csatlakoztattam. Vakuum segitségével eltavolitottam a
porusokban felhalmozott radon- és torongazt. Ezutan a mintat milanyag mintatartoba
toltottem, majd az akkumulicidos kamrdba helyeztem. Az akkumulacios kamra
ventilatorral van ellatva a toronkoncentracié homogenizéldsa céljabol. Az akkumulacios
monitoroztam. A kamra két szelepe mlianyagcsovekkel csatlakoztathatd a miiszer be- €s
kilépési pontjahoz. A belépd agba sziirdt iktattam a szilard leanyelemek kisziirésére. Az
igy kialakulé akkumulacids tér — amely az akkumulacids kamra, a csdvek és a miiszer
mérékamrajanak egyiittes térfogata — 1400 cm®. A mérémiiszeren 1 perces mérési
ciklust alkalmaztam, €s 15 percig mértem az aktivitast. A toronkoncentracié néhany
perc elteltével allandosul, igy a szdmitdsoknal az utols6 10 perc mérési eredményeit
vettem figyelembe. A miiszer kijelzdjén kozvetleniil leolvashaté a mért toron-
aktivitaskoncentracio kBq m™ egységben. Ebbél az emanacids tényezé a kovetkezd

Osszefliggéssel szamolhat6:
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ahol  Cr, a miiszer altal mért toron-aktivitaskoncentracio (kBq m™); Va az
akkumulacios tér térfogata (0,0014 m>); m a referencia anyag készitéséhez felhasznalt
keramia tomege (g); mtn a keramiahoz adott torium-nitrat tomege (g); Sth a természetes
torium-nitrat fajlagos aktivitasa (3,93 kBq g); me a kiégetett keramia referencia anyag

tomege (g).

1.3-1. dbra: Akkumuldcios modszer mérési elrendezése

111.3.1.4. A keramiaforrdsokkal végzett vizsgdlatok eredményei

Az akkumulaciés modszerrel végzett mérés eredményét a II1.3-1. tablazat
tartalmazza. A mért toron-aktivitaskoncentracioértékek 2,73 + 0,43 kBq m? - 179,72 +
3,13 kBq m™ kozottiek, atlaguk 45,05 + 0,31 kBq m™. Az ezekbél szamolt emanacios
tényezok 0,34 £ 0,03 % — 7,69 £ 0,13 % kozotti értékek, atlaguk 3,06 £ 0,02 %. Az
aktivitdskoncentraciok alapjan lathatd, hogy ezzel a forraskészitési eljarassal széles
spektrumon valtoztathatd a toronkoncentracid. Az emandcids tényezOk a hdkezelt

keramidkra jellemzd értékeknek megfeleldek.
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I1.3-1. tablazat: Az akkumulacios modszerrel mért toronaktivitas-koncentrdciok és

az ezekbol szamolt emanacios tényezok

Minta azonosit6 (keramiatipus/térium- Toronkoncentracio Emanacios
nitrat konc./égetési hom.) (kBg m™) tényezé (%)
AJ20/200 37,34 £ 1,43 5,02+0,19
A/20/600 16,46 + 0,95 2,19+0,13
AJ20/900 4,10 + 0,47 0,55+ 0,06
B/20/200 55,11 +1,74 7,02 +£0,22
B/20/600 18,97 £1,02 2,52+0,14
B/20/900 3,01 £0,41 0,40 £ 0,05
C/20/200 44,07 £ 1,55 6,93 £ 0,24
C/20/600 19,63 + 1,04 291+0,15
C/20/900 2,73 £ 0,43 0,42 +0,07
A/40/200 81,58 +2,11 5,12+0,13
A/40/600 27,83 +1,23 1,84 £ 0,08
A/40/900 5,47 +£0,55 0,42 + 0,04
B/40/200 98,85 +2,32 6,05+0,14
B/40/600 24,55+ 1,16 1,94 + 0,09
B/40/900 5,41 +0,54 0,40 £ 0,04
C/40/200 103,44 + 2,38 7,69 +£0,18
C/40/600 20,78 £ 1,07 1,66 + 0,09
C/40/900 7,49 + 0,64 0,51 + 0,04
A/60/200 134,66 + 2,71 6,22 +0,13
A/60/600 39,09 £ 1,89 1,78 £ 0,09
A/60/900 9,90 + 0,74 0,45 +0,03
B/60/200 179,72 + 3,13 7,44 +£0,13
B/60/600 62,00 £ 1,84 2,75 +0,08
B/60/900 10,17 £0,75 0,47 +£0,03
C/60/200 152,00 + 2,88 7,47 +£0,14
C/60/600 45,05 £ 1,57 2,20 + 0,08
C/60/900 7,00 + 0,62 0,34 +0,03

Toérium-nitrat koncentracio hatasa

A 111.3-2. abran lathatd, hogy a keramiaba kevert torium-nitrat mennyisége és a mért
emanacios tényezd kozott nem taldlhatd egyértelmili Osszefiiggés (a torium-nitrat
koncentraciokra atlagolt emanacios tényezdk 2,8 — 3,8 % kozott vannak, a koztiik 1évo
eltérés nem jelentds), igy a tovabbiakban ezt nem vettem figyelembe az eredmények

értékelésénél.
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111.3-2. dbra: Atlagos emandcios tényezok kiilonbozo torium-nitrat koncentracio

esetén

Egetési hémérséklet hatisa

Az égetési hOomérséklet hatdsat az emandcids tényezd értékére a 111.3-3. abra
szemlélteti. Lathatd, hogy az égetési hdmérséklet novelésével csokken az emanacids
tényez0. Ez annak koszonhetd, hogy az égetés soran a porusok zarodnak [32]. Minél
magasabb égetési hdmérsékletet alkalmazunk, ez a hatds annal jelentdsebb. A 111.3-4.
abran latszik az égetési hOmérséklet hatdsa a porustérfogatra. A porusméret-eloszlast
harom mérettartomanyba tartozd porusra adtdk meg, ezek: 1,7 nm alatti porusok
(mikroporusok), 1,7 — 300 nm kozotti porusok (mezopdrusok) €s 300 — 1500 nm kozotti
porusok (makropérusok). Lathatd, hogy mig a makroporusok térfogata nd, a
mezoporusok dsszeolvadnak, térfogatuk csokken. Mivel a Rn-220 atommag néhany nm-
es tavolsagot tud a szemcsében megtenni, igy a mezopdrusok térfogatdnak csokkenése
jelentds hatassal van a pérustérbe kijutni képes Rn-220 atomok mennyiségére, tehat az
emanacios tényezore. A mikorporusok térfogata az dsszes minta esetében gyakorlatilag
elhanyagolhato (< 0,0006 cm® gh). Az anyagszerkezeti vizsgalatok eredményei a

fliggelék F.1. fejezetében talalhatok.
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111.3-3. dbra: Atlagos emandcios tényezék kiilonbozd égetési hdmérséklet esetén
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111.3-4. dbra: Porustérfogat valtozasa az égetési homérséklettel

Ezek utan az eldzetesen kiégetett mintdkat porcelan mozsarban leporitottam és 1 mm
lyukméretli szitan atszitaltam annak vizsgélatara, hogy a szerkezet ilyen modositasaval
novelhetd-e az emanacios tényezd. Az eredményeket a I11.3-5. dbra mutatja be. Lathato,
hogy a keramiagolyok leporitasaval nem érhetd el jelentds javulas az emandacios
tényezében. Ez azt jelenti, hogy a 2 mm atmérdjii golyok esetén teljesiil a
szabadexhalacio feltétele, azaz az Osszes emanalddott toron kijut a mintabol. Poritott

mintdk helyett a golyd formdju mintdk alkalmazasa azért elénydsebb, mert ezekbdl
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konnyebben kezelhetd, szelldztethetd forrds alakithato ki. Fontos azonban, hogy ne
noveljik talsagosan a golydk méretét, hiszen bizonyos mintavastagsag felett nem
teljesiilne a szabadexhalacio feltétele, tehat a javasolt atmér6 kb. 2 mm. A 200 °C-nal
alacsonyabb hémérsékleten hokezelt (széritott) mintdk hasznalata problémas lenne,
mivel igy kdnnyen porlodo allagot kapnank, és a keramiagolyok szétesnének, igy a 200

°C-nal alacsonyabb hdmérsékletli hdkezelés nem javasolt.

# Golyd = Por

10 -

co
L

Emanacio (%)
(o))

600 900
Egetési h6mérséklet (°C)

[11.3-5. dbra: Poritas hatasa az emandcios tényezore kiilonbozé homérsékleteken

kezelt mintak esetén

Keramiatipus hatasa

A rontgendiffrakcios vizsgalat eredményébdl (I11.3-2. tablazat) latszik, hogy eltérés
tapasztalhaté az alkalmazott keramiafajtdk Osszetételében. Az A tipust keramia kvarc-
¢s foldpattartalma magasabb, kalcittartalma alacsonyabb a tobbihez képest. A B tipusu
keramiaban az illit/muszkovit részaranya nagyobb, mig a kaolinit mennyisége kisebb. A
hematit mennyisége mindhdrom kerdmia esetében elhanyagolhato.

A 111.3-6. abran az latszik, hogy a 200 °C-on hékezelt keramidk emanacids tényezdje
A-B-C iranyban novekszik, mig a 600 °C-on és 900 °C-on kiégetett mintdk esetében
nem tapasztalhato jelentds eltérés az emanacioban. 200 °C még nem jatszodnak le a
keramiaban kristalyszerkezeti valtozasok, ezen a hdmérsékleten még foként a keramia

viztartalmanak tavozasa dominal [120]. A 600 °C-on hékezelt mintaknal mar a réteges
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asvanyok (kaolinit, illit) szerkezeti vize is tavozik, valamint megtorténik a kvarc
transzformacioja (573 °C-on a-kvarcbol B-kvarc keletkezik), mig 900 °C-on tovabbi
szerkezeti valtozasok (pl. a kalcit dekarbonizacidja) is lejatszodhatnak, valamint az
alacsonyabb olvadasponti alkotoelemek (pl. a foldpatok) részleges olvadasa is

bekovetkezhet, igy a porusok zarédnak [151, 152].

111.3-2. tablazat: Az alkalmazott keramiatipusok osszetétele

Keramiatimus
Mennyiség (%(m/m))

B C

Kvarc 43 36 38
Kaolinit 23 16 26

Kalcit 6 27 30
K-foldpat 19 6 2
Na-foldpat 7 0 1
[litymuszkovit 2 14 3
Hematit 0 1 0

Emanacio (%)
O B N W b U1 O N
|

A‘A‘A‘B‘B‘B‘C‘C‘C

200 °C|600 °C|900 °C|200 °C|600 °C|900 °C|200 °C

Keramiatipus, égetési hGmérséklet

600 °C|900 °C

I11.3-6. dbra: Atlagos emandcios tényezok kiilonbozo keramiatipusok és égetési

hémerséklet esetén

Az eredmények alapjan elmondhatd, hogy minden esetben az égetési homérséklet

novelésével jelentésen csokken az emanacid, ezért az alacsonyabb, 200 °C
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hémérsékleten torténd hokezelés eldnyds. Ezen a homérsékleten a keramidk asvanyi
Osszetétele nincs szamottevd hatassal az emandciora, mivel az dsszetevOk megolvadéasa
miatti szerkezeti atalakuldas nem kovetkezik be. Ennek ellenére — a keramiatipusok
eltér6 szerkezeti tulajdonsagai miatt — a jelenleg vizsgalt harom keramiatipus esetében
eltérés tapasztalhatdo a 200 °C-on hokezelt mintdk emandacids tényezdjében (A: 5,45 +
0,15 %, B: 6,38 + 0,16 %, C: 7,36 + 0,19 %). Tehat az itt bemutatott esetek koziil a C
jelzésti keramiamatrix és a 200 °C-os hokezelés alkalmazéasa javasolhatd toronforras

crer

szabalyozhato, ez a toronemanal6-képességre nincs hatassal.

I11.3.2. Gazharisnya-alapu toronforrasok

Kisérleteim sordn haromféle, Magyarorszagon forgalmazott gazharisnyat vizsgaltam
meg gamma-spektrometrias modszerrel. A kapott spektrumok alapjan megallapitottam,
hogy a gézharisnyakban nem volt szignifikdnsan kimutathat6 toriumaktivitds. Ezutan
egy Japanbol szarmazd gazharisnyat vizsgaltam meg, melyet a NIRS kalibrald
kamrajanal hasznalnak. Ebben az esetben a magyar gazharisnydhoz képest 1ényegesen
nagyobb csucsokat kaptam.

A kapott spektrumok a fiiggelékben talalhatok (F.2-2-5 &brak), a szamolt
aktivitasokat pedig a I11.3-3. tablazat tartalmazza. Lathato, hogy a magyar gazharisnya
esetén a spektrumban két jelentdsebb csucs volt jelen (Th-234 és K-40), azonban ezek
aktivitdsa elhanyagolhat6. Ezzel szemben a japan gazharisnydnal jelentds intenzitasu
Th-234 és Pb-212 csucs alakult ki, melyek aktivitasa a magyar harisnyaban mértekhez
képest nagysagrendekkel nagyobb. Kovetkezésképp elmondhatd, hogy a vizsgalt harom

Magyarorszagon forgalmazott gazharisnydkbol nem alakithat6 ki toronforras.

85



111.3-3. tablazat: A kiilonbozo gazharisnyak gamma-spektrometrids vizsgalata soran

azonositott izotopok és azok aktivitisa

Aktivitas (Bq)
Izotop Energia (keV)
Japan Magyar 1 Magyar 2 Magyar 3
Pb-210 46,52 6128+324 32+04 04+£02 41+05
Th-234 63,29 21316+11,3 58+0,1 38+0,1 99+0,1
Pb-212 238,63 1239,2+9,1 0,7+0,1 - 3,1+0,1
Pb-214 351,92 2919+73 - - -
T1-208 583,2 1772+ 3,7 - - -
911,07 219,4+ 11,6 - — _
Ac-228 969,11 120,9 + 13,1 - - -
Osszesen 340,3+ 17,5 - - —
K-40 1460,75 - 216+11 288+12 285+1,2

I11.3.3. Radonmentes toronforras készitésére iranyulo kisérletek

A természetes Osszetételi torium-nitratot alkalmazo forrasok jelentds problémdja,
hogy a vegyszer — a Th-232 mellett — az U-238 bomlasi soraban talalhato Th-230
izotopot is tartalmazza, melybdl — Ra-226-on keresztiil — Rn-222 keletkezik, amely
szamunkra ,,szennyezOanyag”, mivel jelentds hattérndvekedést eredményez, és igy a
toronmérések soran zavaro tényezéként hat [78, 131]. Ez a probléma ugy kiisz6bolhetd
ki, ha valamilyen kémiai szeparacids technikaval elkiilonitjiik a Th-232 bomlasi soranak
valamely elemét, és ebbdl izotdpgeneratort alakitunk ki. Ezzel a technikéval
(elméletileg) radonmentes toronforras készitheto.

A 11.6.1. fejezetben mar emlitettem azokat a lehetéségeket, melyek a bomlasi sorok
egyensulyi viszonyai alapjan elvileg alkalmasak lehetnek a radonmentes toronforras
készitésére. Megallapitottam, hogy két kémiai elem, az aktinlum ¢és a torium
elvalasztasa johet szoba. A kisérleti megvalositas eldtt modellszamitasokat végeztem az

egyes izotopok elvalasztasa esetén varhato aktivitasviszonyok feltérképezésére.
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I11.3.3.1. Térium- és aktiniumelvdlasztds esetén vdarhato aktivitdsviszonyok
Toriumelvalasztas

Elsoként a toriumelvalasztast vizsgaltam meg. A I11.6-1. tdblazatban lathatd, hogy
mind az U-238, mind a Th-232 bomlasi sor 2-2 toérium izotopot tartalmaz (Th-234 és
Th-230, illetve Th-232 és Th-228), azonban toriumelvalasztas esetén a Th-234 izotdpot
elhanyagolhatjuk, hiszen a 24 napos felezési idejének koszonhetéen ez gyorsan Pa-234
1zotoppa bomlik, ami szintén révid felezési idével tovabb bomlik U-234 izotoppa. Tehat
az egyensulyi Osszetételi ,,0reg” torium-nitrat a Th-234 és Pa-234 izotopokat nem
tartalmazza, mivel azok aktivitdsa a gyartast koveten kb. 150 nap alatt gyakorlatilag
nulldra csokken, az U-234 aktivitas pedig nem épiil fel, koszonhetéen a nem egyensulyi

helyzetnek (111.3-7. abra).
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111.3-7. dbra: Th-234 anyaelem bomldsa réven kialakulo aktivitasviszonyok

Az U-238 sorban jelenlév6 masik toriumizotop, a Th-230 nagy felezési idejének (kb.
80 000 év) koszonhetéen lassan bomlik Ra-226-ma, mely szintén hosszu ideig
garantdlja a forrds alacsony Rn-222 tartalmat. A [11.3-8. &bran lathatd, hogy az
egyensuly kb. 7000 év alatt all be.
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111.3-8. dbra: Th-230 anyaelem bomldsa révén kialakulé aktivitasviszonyok (a

fliggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva)

Amennyiben a Th-232 bomlasi soraban 1év6 egyensulyi allapotot a toriumizotopok
eltavolitasaval megbontjuk, a Th-232 anyaelemet kdvetd izotopok relative rovid felezési
idejének (legfeljebb néhany év) koszonhetden viszonylag hamar visszaall az egyensulyi
allapot (kb. 30 év). A 111.3-9. abran lathat6, hogy a kezdeti Th-228 tartalom a bomléas
kovetkeztében viszonylag gyorsan lecsdkken (1,9 éves felezési 1d6), azonban a Th-232
bomlas kovetkeztében ujra felépiild Ra-228, majd Ac-228 bomlasa révén ujra

novekszik. A Th-228 aktivitasa kb. 5 év elteltével éri el a minimumot, ami a kezdeti

aktivitas kb. 40 %-a.
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111.3-9. dbra: Th-232 anyaelem bomldsa révén kialakulo aktivitasviszonyok (a

fliggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva)

Ezek alapjan megallapithato, hogy az igy eldallitott forrds Th-228 tartalma hosszi
ideig stabil, a kalibracidos mérések iddskalajan allandonak tekinthetd. A Th-228
aktivitasanak idobeli valtozasat természetesen figyelembe kell venni, azonban ez
egyszerl korrekcid segitségével konnyen megtehetd. A 111.3-10. dbra a Th-228 bomléasa

révén kialakuldo Rn-220 aktivitast szemlélteti. Lathato, hogy a Rn-220 aktivitasa rovid

1d6n beliil, kb. 16 nap alatt felépiil.
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111.3-10. dbra: Th-228 anyaelem bomlasa révén kialakulé aktivitdsviszonyok (a

fliggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva)
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Aktiniumelvalasztas

A masik lehetséges ut toronforras készitésére az Ac-228 izotop elvalasztasa, azonban
a 11.6-1. tablazat alapjan lathatd, hogy az Ac-228 és Th-228 leanyeleme kozott szintén
nem all be egyensulyi allapot. Ezt igazolja a modellszdmitas is, melynek eredményét a
I11.3-11. abran mutatom be. Lathato, hogy az Ac-228 aktivitas rovid felezési idejének
(6,1 6ra) koszonhetéen meredeken esik, kb. 2 nap elteltével mar kb. 0,1 % van csak
jelen a mintaban. Az ebbdl keletkezd Th-228 aktivitds mar kb. 1 nap alatt eléri a
maximumat, azonban ez az érték kevesebb, mint 0,04 %. Az ebbdl keletkezdé Rn-220

kb. 16 nap elteltével éri el az egyensulyi értéket.

—Ac-228 — Th-228 - -Ra-224 - Rn-220

0,1

Aktivitas (%)

s smn ¢ e e
-
pemee
-
e

0,01 : : T T T T 1
1dé (nap)

I11.3-11. abra: Ac-228 anyaelem bomldsa révén kialakulo aktivitasviszonyok (a

fiiggodleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva)

A torzsoldatot izotopgeneratorként felhasznalva lathato, hogy az Ac-228 aktivitas az
izotop eltavolitasa utan viszonylag gyorsan Gjra felépiil (111.3-12. abra). 24 6ra elteltével
az egyensuly kb. 95 %-ra 4ll be, ami azt jelenti, hogy a generatoroldatbdl az Ac-228
naponta kinyerhetd. Azonban, mivel minden fejési ciklusbol kb. 0,04 % Th-228
aktivitds nyerhetd ki, igy is kb. 7 évre lenne sziikség a kezdeti 100 % aktivitas
felhalmozasahoz. A masik megoldds a felhasznalt torium-nitrdt mennyiségének
novelése. Ha célként tlizziik ki egy olyan forrds kialakitasat, mellyel kb. 3000 Bq m?

koncentraciot tudunk kialakitani a 0,2 m? térfogata kalibralé kamraban, 8 %-0S
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emanacios tényez6t feltételezve ehhez kb. 100 kg torium-nitratot kell felhasznélni,
amely jelentés mennyiség. Az izotopgeneratoros technikaval kombindlva viszont a
modszer eredményre vezethet. Példdul ha egy éven keresztiil halmozzuk fel a Th-228
aktivitast, a kezdeti torium-nitrdt mennyis€g 300 g-ra csokkenthetd, amely mar
elfogadhatonak mondhato. Emellett megjegyzendd, hogy ez az egyediili olyan eljaras,
amellyel elméletben garantaltan radonmentes toronforras allithato eld, amely kizarolag
a szamunkra elonyds izotopokat (Th-232 bomlasi sor elemei) tartalmazza, igy

mindenképpen javasolt a mddszer gyakorlati tesztelése.

—Ra-228 - -Ac-228

100 ——M8M8

Aktivitas (%)
=
o

0 10 20 30 40 50 60
1d6 (6ra)

111.3-12. abra: Ra-228 és Ac-228 kozotti egyensulyi viszonyok (a fiiggoleges

tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva)

111.3.3.2. A vizsgdlt szepardcids eljardsok bemutatdsa

A modellszamitasok eredményei alapjan megallapitottam, hogy mind a térium, mind
az aktinium elvalasztdsa elméletileg alkalmas lehet toronforrds készitésére. A
szakirodalom alapos attanulmanyozasa soran szdmos olyan maddszert talaltam, amellyel
a szelektiv elvalasztds megvalosithatdo. Ezek koziil a kovetkezOket valasztottam ki
kisérleti alkalmazasra:

1. Aktinium elvalasztasa DIPHONIX gyantaval ¢s HEDPA oldattal [121];

2. Réadium és aktinium megkotése DOWEX gyantaval, aktinium lemosasa

[122]:
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A. HCIO, alkalmazasa a masodik 1épésben;
B. HNOj; alkalmazasa a masodik 1épésben,;
C. HNOg3 és HCI alkalmazasa a masodik 1épésben;
3. Aktinium elvalasztiasa FeCls-os csapadékképzéssel [123];

4. Toérium elektrodepozicios levalasztasa [149].

Minden esetben a rendelkezésemre allo, egyensulyi Osszetételi, “Oreg” torium-
nitratbol indultam ki. Az aktiniumelvalasztasokhoz a szilard vegyszerbdl kb. 0,05 M-0s
oldatot készitettem, melyhez 1 ml Ba-133 nyomjelz6t adtam (torzsoldat). Ez azért
sziikséges, mivel az Osszes tesztelt eljards esetén elsd 1épésben a radium szeparacidja
valosul meg, majd egy ezt kdvetd 1épésben vélasztjuk el egymastdl a rddiumot és az
aktiniumot. A folyamat nyomon kovetésére Nal(Tl) szcintillatoros gamma-
spektrométert alkalmaztam. Mivel a barium kémiai viselkedése a radiuméhoz nagyon
hasonldé, a Ba-133 356 keV energiaji gamma-vonalanak intenzitdsa a minta
radiumaktivitdsaval aranyos. Annak megallapitasara, hogy a minta tartalmaz-e radiumot
(bariumot) az egyes részfolyamatokat kovetéen, Nal(Tl) szcintillitoros gamma-
spektrométert alkalmaztam gyorstesztként. Ha az elvalasztas sikeresnek bizonyult,
HPGe detektoros gamma-spektrométerrel kiszamitottam az elvalasztas hatasfokat.

Fontos megjegyezni, hogy ezen eljardsok célja eredetileg nem az aktiniumkinyerés,
hanem kornyezeti mintak tisztitasa, illetve alfa-spektrometriai mérésekhez torténd
kémiai elokészitése. Mivel ez esetben nem kornyezeti mintabol indulunk ki, hanem
torium-nitrat oldatbol, bizonyos tisztitasi 1épések kihagyhatok vagy egyszerlisithetok
lennének. A kisérletek sordn — a minél tokéletesebb elvalasztds érdekében — az

eljarasokat a szakirodalomban taldlhatdo modon hajtottam végre, egyszerisités nélkiil.

Aktinium elvalasztasa DIPHONIX gyantaval és HEDPA oldattal

100 ml 2 M HCl-alapt torzsoldatot készitettem, melyb6l 10 ml-t 0,7 cm atmérd;ji,
2,5 cm magasan 100-200 mesh szemcseméretii, 10 ml 2 M HCI oldattal prekondicionalt
DIPHONIX gyantaval toltott ioncseréld oszlopra vittem. A radiumot és a bariumot 15
ml 2 M HCI oldattal lemostam az oszloprol. Ez utan 1 nap varakozas sziikséges, hogy a
Ra-228-bdl Ac-228 képzddjon. A varakozast kovetden az oldatot egy ijabb ioncseréld
oszlopra vittem, majd szintén 15 ml 2 M HCI oldattal eludltam a radiumot és a

bariumot. Az oldat aktinium-tartalma az oszlopon maradt, amit 5 ml 1 M HEDPA (1-
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hidroxietan-1,1-difoszfat) oldattal lemostam. Az elualt radiumtartalm oldatbol tovabbi
1 nap varakozast kdvetden az aktinium-elvalasztds ismételten elvégezhetd. Az eljarés

vazlata a I11.3-13. abran lathat6 [121].

Th(NO3),
(Th, Ra, Ac)
2 M HCI
/JZ\MH : g By
< ~
( Ra, Ac )
b /
~— 2 M HCI
Ra
DIPHONIX
DIPHONIX
1 nap
8 4 1 M HEDPA
2 M HCl varakozas
~ B
( Ac \
Ra N /

111.3-13. dbra: Aktinium kétlépcsés ioncserés elvalasztasa DIPHONIX gyantdval és
HEDPA oldattal

Radium és aktinium megkotése DOWEX gyantaval, aktinium lemosasa

Harom eljarast teszteltem, melyek mindegyike kétlépcsOs ioncserés elvalasztas. Az
elsd 1épés egy anioncsere, melyhez 5 ml 8 M HNOs-alapt torzsoldatot 1 cm atmérdji, 5
cm magasan 200-400 mesh szemcseméretli, 20 ml 8 M HNOj3 oldattal prekondicionalt
DOWEX 1x8 gyantaval toltott ioncseréld oszlopra vittem. 20 ml 8 M HNOj3 oldattal
lemostam az oszloprdl a radiumot (bariumot) és az aktiniumot, majd az eludtumot
széarazra paroltam. Ezutan kovetkezett a kationcsere, melyet 0,7 cm atmérdja, 2,5 cm
magasan 100-200 mesh szemcseméreti DOWEX 50Wx8 gyantaval toltott ioncseréld
oszlopon valésitottam meg. A radium és az aktinium lemosasara haromféle eljarast
teszteltem [122]:

A. A kationcseréld gyantat 15 ml 8 M HCIO,4 oldattal prekondiciondltam. A
beparlas maradékat 5 ml 8 M HCIO,4 oldattal felvettem, majd az oszlopra
vittem. A radiumot 15 ml cc. HCIO4-val, az aktiniumot 15 ml 9 M HCI
oldattal elualtam (II1.3-14. 4bra).
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B. A kationcseréld gyantdt 15 ml 1 M HNO; oldattal prekondiciondltam. A

beparlas maradékat 5 ml 1 M HNOj; oldattal felvettem, majd az oszlopra
vittem. A radiumot 15 ml 1 M HNOs, az aktiniumot 15 ml 9 M HCI oldattal
elualtam (II1.3-15. abra).
C. A kationcseréld gyantat 15 ml 1 M HNOj oldattal prekondicionaltam. A

beparlas maradékat 5 ml 1 M HNOj; oldattal felvettem, majd az oszlopra
vittem. A radiumot 15 ml 3 M HCI, az aktiniumot 15 ml 9 M HCI oldattal
elualtam (I11.3-16. abra).

Th(NOs),

(Th, Ra, Ac)

8 MHNO, ,~

DOWEX 1x8

A
g

0.5 M HNO,

8 M HCIO,

beparlas

e

Ra,Ac )

e

P

DOWEX 50Wx8

9 M HCI

cc. HCIO, :
Ra

111.3-14. dbra: Aktinium kétlépcsés elvalasztasa DOWEX anion- és kationcserélé

gvantaval (A valtozat)
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111.3-15. dbra: Aktinium kétlépcsés elvalasztasa DOWEX anion- és kationcserélo

gvantaval (B valtozat)

Th(NO3)a
(Th, Ra, Ac)

8 M HNO;

3 M HCI

DOWEX 1x8 T
9 M HCI
P =
( Ac \
b /

111.3-16. abra: Aktinium kétlépcsos elvalasztasa DOWEX anion- és kationcserélo

gyantaval (C valtozat)

Aktinium elvalasztasa FeClsz-os csapadékképzéssel

A FeClz-os csapadékképzést megel6zéen a torzsoldat anioncserés tisztitasat
hajtottam végre DOWEX 1x8 gyantdval toltott ioncseréld oszlopon, az el6z6 pontban

leirtak alapjan [122]. A beparlas maradékat 5 ml cc. HCl-val vettem fel, majd 1 mg
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szilard FeClsz-ot, 0,25 ml 0,3 mg/ml koncentracioju BaCl; oldatot és 10 ml cc. NH,OH-
ot adtam hozza. Az oldatot 1 6raig magneses keverdn kevertettem, majd Millipore AA
0,8 um sziir6papiron atsziirtem, desztillalt vizzel néhanyszor &tmostam. A csapadékot 5
ml cc. HCl-ban feloldottam, majd DOWEX 1x8 anioncserélé gyantaval toltott
ioncseréld oszlopon tisztitottam. Az aktiniumot cc. HCl-val elualtam [123]. Az eljaras

vazlata a [11.3-17. 4bran lathato.

cc. HCl
[
szirés | 7
Th(NO;), » éra, \(
(Th, Ra, Ac) keverés
8 M HNO;
cc. HCl //’/'JL\\\\\
FeCl;
0.3 mg/ml BaCl,
cc. NH,OH
25/

beparlas

8 M HNO,

{ Ra,Ac ) DOWEX 1x8
DOWEX 1x8 . 4
cc. HCl
0.5 M HNO;
k P
([ ac )
N /

111.3-17. abra: Aktinium elvalasztasa FeClz-os csapadékképzéssel

Torium elektrodepozicios levalasztasa

A Hallstadius altal 1984-ben leirt eljards szerint a torium elektrodepozicios
levalasztasa 90-100 %-os hatasfokkal lehetséges, mig a levalasztas hatasfoka radiumra
kevesebb, mint 1 % [149]. Ez szamunkra azért elényds, mert ha a torzsoldatban 1évé
toriumizotopokat le tudjuk valasztani a radiumizotopok levalasztasa nélkiil, olyan
forrast alakithatunk ki, melyben a Th-228 és a Ra-224 kozti szekularis egyensuly kb. 16
nap alatt bedll (95 %-ra), mig a Th-230 ¢és a Ra-226 kozti egyensuly beallasahoz
sziikséges 1d6 tobb mint 7000 év, tehat a forrds radonmentesnek tekinthetd.

Az elektrodepozicidos forras készitéséhez 0,5 g szilard torium-nitratot kevés

desztillalt vizben feloldottam, majd 1 ml 0,3 M Na,SO, oldatot adtam hozza, ¢s szarazra
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paroltam. A beparlasi maradékhoz 300 pl cc. HySOs-at adtam, a csapadékot
rdzogatassal, dvatos melegitéssel feloldottam. Az oldatot kb. 4 ml desztillalt vizzel
higitottam, majd néhany csepp timolkék indikatoroldat hozzaadasa utan cc. NH,OH-dal
lazacrozsasziniire titraltam (pH ~ 2). Az oldatot elektrodepoziciés celldba toltottem, a
levélasztast magas nikkeltartalmt savéalldacél-lemezre, 1,2 A dramerdsséggel, 1 oOraig
végeztem. A folyamat vége el6tt 1 perccel néhany csepp cc. NH;OH-ot adtam az
oldathoz az elektrodepozicios réteg fixalasa céljabol. A levalasztast kovetOen a lemezt
hig ammoniaoldattal (1 ml cc. NH;OH 100 ml vizben), majd acetonnal ledblitettem, a

nedvességet felitattam, szaritottam [149].

I11.3.3.3. A szepardcids eljardsok eredményei

Ioncserés aktinium szeparacios eljarasok eredményei

Az aktinium elvalasztas eredményeinek értékelését HPGe detektoros gamma-
spektrometridval végeztem. A kiillonbozd modszerek tesztelése soran, az egyes
részfolyamatokat kovetden felvettem az oldatok gamma-spektrumat, és 0sszevetettem a
torzsoldat eldzetesen felvett gamma-spektrumaval (fliggelék F.2-6-10. abrai). Az
elvalasztas hatasfokat az Ac-228 338 keV, illetve a Ba-133 356 keV energiaji gamma-
vonalai esetében, a mintaoldatban ¢és a tdrzsoldatban mért intenzitdsok alapjan
végeztem. Mivel az energidk elegendden kozel esnek egymashoz, a detektor hatasfokat
a két energian azonosnak tekintettem, €s a szamitdsndl nem vettem figyelembe. Az

elvalasztas hatasfoka ez alapjéan:

T T
Nely = 1— Lpc—228/1Ba-133 (|”3_2)

IA{QVIC—ZZB/Ig/Ia—133

ahol  I}_,,¢ az Ac-228 338 keV-es gamma-vonalanak intenzitdsa a mintaoldatban;
I3 _ 155 a Ba-133 356 keV-es gamma-vonalanak intenzitisa a mintaoldatban; I]._,, az
Ac-228 338 keV-es gamma-vonalanak intenzitisa a torzsoldatban; I%, ;33 a Ba-
133 356 keV-es gamma-vonalanak intenzitasa a torzsoldatban.

A DIPHONIX gyantaval ¢s HEDPA oldattal végzett aktinium elvalasztas (1.

moddszer) soran a mintaoldatban sem Ac-228, sem Ba-133 cslics nem volt azonosithato,
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tehat az elvélasztas ezzel az eljarassal nem volt eredményes, elvalasztasi hatasfok nem
volt szamolhato.

A DOWEX gyantéaval végzett radium ¢€s aktinium megkotés, majd aktinium lemosas
(2. moédszer) A valtozata esetén a kisérlet soran nehézségek adodtak, mivel a cc. HCIO,
részlegesen elroncsolta az ioncseréld oszlopot, igy az elvalasztds fizikai okok miatt
meghiusult. A B és C valtozatnal a végsé oldatban mind az Ac-228, mind a Ba-133
gamma-vonalai azonosithatok voltak, viszont az intenzitasértékek ardnya a
torzsoldatban mérthez képest gyakorlatilag nem valtozott, ezért ezekben az esetekben az
elvélasztas hatasfoka nulla.

A FeCls-os csapadékképzéssel végzett aktinium elvalasztas (3. modszer) esetén a
mintaoldat gamma-spektrometrias meghatarozasat elvégeztem kozvetleniil a
csapadékképzés és szlrés utan, valamint a 2. ioncserés Iépést kovetden. Mindkét
esetben azonosithatok az Ac-228 és Ba-133 csucsok, valamint az intenzitasértékek
alapjan az aktinium részaranyanak ndvekedése novekedése figyelhetdé meg. Az
elvalasztasi hatdsfok a 2. ioncserés 1€pést kdvetden 53 %, az ioncsere eldtt pedig 74 %,
tehat megallapithatd, hogy az 2. ioncserés 1épés aktiniumveszteséget eredményez, tehat
a tovabbi kisérletek soran elhagyhato.

Az ioncserés elvalasztason alapulo eljarasok eredméyeit a 111.3-3. tablazat osszesiti.

111.3-3. tablazat: Az ioncserés szepardcios eljarasok eredményei

Intenzitas (10 cps)
Ac-228 Ba-133
Torzsoldat 4516 £ 130 5688 +148 0,79+0,03 -

Iac-208/lga-133  Hatdsfok (%)

1. mddszer — — — —

2. modszer A. valtozat — — _ _

2. médszer B. valtozat 118+ 14 153 +£16 0,77+0,12 0
2. moédszer C. valtozat 279 £24 354 £27 0,79 £ 0,09 0
3. modszer 109 + 15 65+ 11 1,68 +£0,37 53+10
3. mddszer ioncsere nélkiill 203 + 24 67+ 17 3,03 +0,85 74+7
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Torium elektrodepozicios levalasztasanak eredménye

Az elektrodepozicios forras spektrumat PIPS detektoros alfa-spektrométerrel vettem
fel (fiiggelék F.2-11. abraja). Lathato, hogy a spektrumban csak a Th-232 bomlasi sor
elemeit, valamint egy kis Th-230 csucsot sikeriilt azonositani, tehat az elvalasztas
sikeres volt. A spektrum alapjan meghataroztam a minta Th-228 aktivitasat, ami kb. 0,2
Bq. Figyelembe véve a kiinduldsi torium-nitrat mennyiségét (0,5 g) megallapithato,
hogy a levalasztas hozama kb. 0,2 %. Ezt kovetéen akkumulacios modszerrel
meghataroztam az elektrodepozicids forras emanacids tényezdjét, azonban az alacsony
Ra-224 aktivitas miatt a minta toronkoncentracioja nem volt mérheto.

Mivel jelen esetben az egyensulyi viszonyok, valamint maga az elektrodepozicids
modszer, nem teszik lehetévé izotopgenerator kialakitasat, ezért ezzel a modszerrel csak
jelentés vegyszerfelhasznalassal lehetne kelléen nagy aktivitast forrast kialakitani,
valamint a szabadexhalacids kialakitds miatt a jelenlegi kalibraldé kamra teljes
atalakitasa valna sziikségessé. Ezen feliil az igy kialakitott forras tovabbra is tartalmazza
a szamunkra hatranyos Th-230 izotopot, amelybdl idével Rn-222 keletkezik, tehat a
modszer csak korlatozottan oldja meg a radonmentesités problémajat. A fenti
megfontolasokbdl a — tovabbi optimalizalast kdveté — gyakorlati megvalositasra a

FeCls-0s csapadékképzésen alapul6 aktinium elvalasztas javasolhato.

I111.3.4. A forrasfejlesztésre iranyulo kisérletek értékelése

A kisérletek soran a keramia- és a gazharisnya-alapt forrasokat vizsgaltam, valamint
aktinium és torium elvalasztasi modszereket teszteltem. A toérium-oxid tartalmu
gazharisnya alkalmazédsanak nagy elonye, hogy kereskedelmi forgalomban kaphato, igy
egyszerien hozzaférhetd, nem sziikséges bonyolult laboratériumi eljarasokat
alkalmazni. Tovabbi elénye, hogy a toronkoncentracid rugalmasan valtoztathaté mind
az alkalmazott harisnyamennyiség, mind a paratartalom valtoztatasaval, azonban ezaltal
a kialakitott toron atmoszféra jelentOsen fiigg a paratartalomtol, igy a stabil miikodéshez
annak szigorti kontrollalasa sziikséges. Tovabbi problémat jelent, hogy a vizsgalt
Magyarorszagon forgalmazott gazharisnyak radioaktivitdsa nem elegendd toronforras

kialakitasahoz.
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A masik megoldas toériumtartalmi oldat keramidhoz keverése, ennek golyokka
formalasa és hokezelése. El0szor természetes Osszetételi torium-nitrattal végeztem
kisérleteket. A kisérleti eredmények alapjan a 200 °C-on torténd hokezelést javaslom.
Ennek a forrastipusnak az eldnye, hogy viszonylag egyszeriien eldallithato, valamint
hogy a sziikséges eszkozok, vegyszerek rendelkezésre allnak. Hatranya, hogy a
természetes Osszetételbdl eredden a forras Rn-222 izotdpot is tartalmaz, valamint hogy a
forras kialakitdsa miatt a toronkoncentracid nem szabalyozhaté a paratartalom
valtoztatasaval, azonban ez egyben azt is jelenti, hogy a forras nem érzékeny a
paratartalom valtozésara.

Ezt kdvetden kiillonboz0 kémiai szepardcids eljarasokat teszteltem radonmentes
toronforras készitése céljabol, melyek koziil a FeCls-os csapadékképzésen alapuld
aktiniumelvalasztds bizonyult a leghatékonyabbnak. Az igy elvalasztott Ac-228
tartalmu oldatbol ezutan generator gyarthatd, melybdl a Ra-224 naponta kinyerhetd. Az
eljaras elénye, hogy tiszta (radonmentes) toronforras allithaté eld. Hatranya, hogy
bonyolult eldkészitési folyamatot igényel, valamint hogy az elvalasztott Ac-228
izotopbal kb. 0,04 % Th-228 aktivitds keletkezik, ami tovabbi problémakat vet fel (1d.
111.3.3.1. fejezet), és a késobbiekben — a tényleges forraskészités soran — optimalizalast
kell végezni ezek megoldésara.

Mindezeket Gsszegezve a legalkalmasabbnak a FeCls-os aktiniumelvalasztast kovetd
kerdmiaforras készitést talalom. Amennyiben a kalibraciot tobb koncentracidszinten is
el kivanjuk végezni, ez tobbféle, kiillonbozo aktivitasu forras készitését jelenti, mivel ez
esetben a toronkoncentracid szabalyozasa a forras toriumtartalmaval lehetséges. Az
javasolt forraskészitési eljaras 1épéseit a késébbiekben elvégzett optimalizalast kovetden

lehet pontosan megadni.

I11.4. Kalibracio

II1.4.1. Kalibracios modszer

A fent leirt fejlesztési, optimalizalasi kisérletek utani fontos 1épés magéanak a
kalibracios protokollnak a megadasa. Szakirodalmi adatok [2, 3, 115, 127], korabbi
kisérletek eredményei, valamint az itt leirt eredmények ismeretében megadok egy

toronmonitorok kalibralasara alkalmas modszert.
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10 db CR-39 alapu radon/toron monitort a 0,2 m® térfogatt kalibralo kamra 30 — 50
cm-es térrészébe helyeziink (a kamra paramétercinek leirasa a I11.1.6. fejezetben
talalhato). A kamra ventilatorat tizembe helyezziik, majd megfelel6en zarjuk a fedelet.

A labor homérsékletét szabalyoz6 klimaberendezés homérsékletét ugy allitjuk be,
hogy a kamraban mért hdmérséklet 20 °C legyen.

A kiils6 levegbpumpat iizembe helyezziik, az alkalmazott térfogataram 4 1/perc. Az
aramoltatott levegd a pdaratartalom-szabalyozo rendszeren halad keresztiil, majd a
toronforrashoz csatlakozik. A paratartalom-szabalyozo rendszer szdraz ¢és nedves
aganak szelepeit ugy allitjuk be, hogy a kever6kamraban mért paratartalom legfeljebb
30 % legyen. A forrasbol kilépo levegdt a kamra szelepén keresztiil vezetjiik be.

A kamradban kialakulé toronkoncentraci® monitorozasa a Sarad EQF 3220
berendezéssel torténik. A miszert radon/toronméré tizemmodban muikodtetjiik 1 oras
ciklusidével. A folyamatos mintavétel a kamra szelepén keresztiil, 30-50 cm
mélységbdl, ismert hosszisagi miianyagcsovon keresztiil torténik a miiszer beépitett
pumpdja segitségével, melynek térfogataramat pontosan meg kell hatarozni. (A toron
bomlésa miatti korrekcid a térfogataram €s a csOhossz ismeretében meghatarozhato.) A
miszerbdl kilépd toronos leveg6t a szabadba kibocsatjuk.

A kamraban a folyamatos toronos levegdbetaplalas kovetkeztében fellépd tilnyomas
elkeriilése érdekében a kamrabdl miianyagcsovet vezetiink a szabadba, melyen keresztiil
a felesleges levegd tavozni tud. (A csé hosszat ugy valasztjuk meg, hogy a toron
jelentds része a kibocsatas eldtt elbomoljon.)

Referencia eljarasként Lucas-cellas mintavételt és Pylon AB-5 miiszerrel torténd
mérést alkalmazunk. A toronkoncentracid6 meghatarozasa TCM modszerrel torténik a
I11.2.3. fejezetben leirt protokoll alapjan. Mintavételt naponta harom alkalommal
végziink, kétéranként.

A kalibraciot tobb koncentracidszinten ajanlott elvégezni, melyet beallitisahoz
kiilonb6z6 keramiaforrasokra van sziikség. (A Pannon Egyetem Radiokémiai és
Radiookologiai Intézetében rendelkezésre allo6 keramiaforrasok alkalmazasaval a
kamraban 3, 6 és 20 kBq m™ toronkoncentraciot tudunk létrehozni.) A kalibracios
mérés idotartamat az alkalmazandod forrasok aktivitdsdnak ismeretében kell
meghatarozni gy, hogy a kiértékeléshez elegendé nyomszamot érjiink el. (A jelenleg

hasznalt 20 kBq m™-es forras esetében az expozicids idd kb. 100 ora.)
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A mérést kovetden a nyomdetektorok kiértékelése az erre a célra kifejlesztett
sikdgyas szkenner-alapu automatizalt kiértékelé rendszerrel és az ahhoz tartozo

kiértékelo szoftverrel torténik [128]. A kiértékeld berendezés a 111.4-1. abran lathato.

I11.4-1. dbra: Nyomdetektorok kiértékeléséhez hasznalt automatizalt kiértékelo

rendszer

A radon és toron kalibracios faktorokat a kovetkezéképpen hatarozzuk meg:

Fap = % (111.4-1)
Fp, = ”’;’C—‘:’L (111.4-2)

ahol  Fgy és Fry a kalibracios faktor radonra ill. toronra (nyom cm™ h™* Bq™ m®); Cgy
és Cr a referencia miiszerrel mért radon ill. toronaktivitas-koncentracio (Bq m'3); ta
kalibracio idétartama (h); TD_ és TDy az alacsony ill. magas 1égcserearanyu diffuzios
kamraban 1évd lapkan kapott hattérrel korrigdlt nyomstiriiség (nyom cm?) — a

letapogatott feliilet ismeretében szdmolhato.
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I11.4.2. Kalibracios tesztmérések

A fenti protokollnak megfeleléen 10 db Raduet tipusi radon-toronmonitor
kalibralasat végeztem el. A Sarad EQF 3220 monitor mért radon és toron
aktivitaskoncentraciok az I11.4-2. abran lathatok. A Pylon AB-5 miiszerrel mért atlagos
radonkoncentracié 814 + 10 Bq m3, az atlagos toronkoncetracio 18 409 + 48 Bq m
volt. A nyomdetektorok kiértékelését kovetden meghataroztam a kalibracids faktorokat,
melyek a I11.4-3. abran lathatok. Az 5. detektor esetén kiugréan magas kalibracios
faktort kaptam radonra (18,74 + 0,11 nyom cm? h™* kBq®' m®), ami alapjan arra a
kovetkeztetésre jutottam, hogy a detektor diffuzios kamraja nem mikodott megfelelen,
ezért ezt a detektort kihagytam az értékelésbol (a II1.4-3. abran sem szerepel, és az
atlagszamitasban sem szamoltam vele). Az atlagos kalibracios faktorok radonra 2,52 +

0,006 nyom cm™ h™ kBq™* m®, mig toronra 2,45 + 0,001 nyom cm? h™ kBq™ m®.
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111.4-2. dbra: A Sarad EQF 3220 monitor dltal mért radon és toron

aktivitaskoncentrdciok a mérési ido fiiggvényében (1. kalibracios mérés)
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11.4-3. dbra: A szamitott radon és toron kalibrdcios faktorok (1. kalibracidos mérés)

A kalibraciot egy késobbi idépontban megismételtem. A Sarad EQF 3220 monitor
altal mért értékek az I11.4-4. abran lathatok. A Pylon AB-5 miszerrel mért atlagos
radonkoncentracié 536 + 6 Bq m>, mig a toronkoncentracio 18 036 + 38 Bq m™ volt.
Az eredmények alapjan ismét meghataroztam a kalibracios faktorokat (111.4-5. 4dbra). Az
atlagos kalibracios faktor radonra 2,65 + 0,004 nyom cm™ h™* kBq™ m® mig toronra
1,75 + 0,001 nyom cm? h™ kBq® m®. Az eléz6 mérés soran szamitott atlagos
kalibracios faktorokat (2,52 + 0,006 nyom cm™ h™ kBg™ m? és 2,45 + 0,001 nyom cm™
h? kBq' m® felhasznalva az itt kapott nyomszamokbol kiszamitottam az
aktivitaskoncentraciokat. Ezek atlaga radonra 644 + 0,5 Bq m™, mig toronra 12 810 + 2
Bq m®. A mért és szamitott értékek kozti kiilosnbséget az 111.4-6. és 111.4-7. 4brak
szemléltetik, az aktivitaskoncentracid értékeket €s a kalibracios faktorokat pedig a I11.4-
1. tdblazat tartalmazza. Ezek alapjan elmondhato, hogy a szamitott radonkoncentraciok
0,1 kBgq m™-rel folstte, mig a toronkoncentraciok 5 kBq m™-rel alatta vannak a mért
értekeknek, tehat a modszer még pontositasra szorul, melyhez tovabbi nagyszamu
kalibracios mérés sziikséges. Ennek ellenére jo egyezés lathatd az eredmények kozott,
tehat a meghatdrozott kalibracios faktorok a késébbi aktivitasbecslésekhez
felhasznalhatok. Azonban meg kell allapitani, hogy a két kalibracidos mérés soran
kiszamitott kalibracios faktorok kozotti eltérés nem elhanyagolhat6 (radon esetén 0,13
nyom cm™ h™ kBg™* m?, toron esetén 0,7 nyom cm? h™ kBg™ m®). Fontos feladat tehat a

tovabbiakban a kalibracios faktorok meghatidrozasa kiilonbozé detektoranyagok és
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diffazios kamrak alkalmazasa esetén tovabbi nagyszamu kalibraciés mérésen keresztiil,

a modszer pontositasa céljabol.
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111.4-4. abra: A Sarad EQF 3220 monitor dltal mért radon és toron

aktivitaskoncentraciok (2. kalibracios mérés)
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I11.4-5. dbra: A szamitott radon és toron kalibrdcios faktorok (2. kalibracios mérés)
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1.4-6. abra: A mert és szamitott radon aktivitaskoncentraciok osszehasonlitasa
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.4-7. dbra: A mert és szamitott toron aktivitaskoncentraciok osszehasonlitasa
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I1.4-1. tablazat: A kalibracios tesztmérések eredményei

1. mérés 2. mérés
Radon Toron Radon Toron
4 18 409 + 18 036 +
Meért atl. akt. konc. (Bq m™) 814 + 10 536+ 6
48 38

Atl. kal. faktor (nyom cm™? h™ 2,52 + 2,45 + 2,65 + 1,75 +

kBg* m®) 0,006 0,001 0,004 0,001
Szamitott akt. konc. (Bq m™) - - 644+0,5 12810+2

I11.4.3. Toronmonitorok kimutatasi hataranak meghatarozasa

A mérési eredmények értelmezése szempontjabol elengedhetetlen a relevans
statisztikus értékek (dontési kiiszob és a kimutatdsi hatar, konfidencia intervallum)
meghatdrozasa. Ezek kiszdmitasara nyomdetektoros radonmérés esetén az ISO/FDIS
11665/4:2011(E) szabvany tesz ajanldsokat, amely az ionizald sugarzasmérések
kimutatasi hatara meghatarozasanak altalanos elveir6l sz6lo ISO 11929-7:2005(E)
szabvany alapjan keriilt kidolgozasra [129, 130]. A moddszert alkalmazva egyideji
radon-toron mérésre bebizonyosodott, hogy az igy szamitott statisztikus értékek nem
adnak kielégitd eredményt, mivel a modszer nem veszi figyelembe, hogy a mért
toronkoncentraci6 befolydsolja a radonra szamitott paramétereket (mivel emeli a mérés
hatterét), ¢és forditva [78, 131]. Ennek kikiiszobolésére, a szabvany
tovabbfejlesztéseként, kiadtak az ISO 16641:2014(E) szabvanyt, amely ezt a hatast is
figyelembe veszi, és ez alapjdn meghatarozhatok az alkalmazott médszer statisztikus
értekei szimultan radon-toron mérés esetén. A szabvany honositasat 2016-ban végezték
el (MSZ EN 1SO 16641:2016 szabvany [5]).

A tovabbiakban a szabvany 4&ltal ajanlott szamitdsokat teszteltem valdos mérési

szituacioban, illetve kalibracio esetén.

II1.4.3.1. Szamitdsi modszer

A szamitasokat az MSZ EN 1SO 16641:2016 szabvany eldirdsai alapjan végeztem. A
szabvany ajanlasai alapjdn a relevans statisztikus értékeket a kovetkezOkben

bemutatottak alapjan kell megadni.
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Atlagos aktivitaskoncentracié értékek

Crn = (d, — b) w; — (dy — b)w, (111.4-3)

_ FTnZ. — FTnl. —
wp = t y W __t,B » B = Frn1 Frnz — Frnz Frna

Crn = (dy —b) w3 — (d, = b)w, (111.4-4)

_FRnl. _FRnZ
@3T g DT g

ahol d; az alacsony légcserearanyu kamrahoz tartozé nyomsiiriség (nyom cm™); dy a
magas légcserearanyt kamridhoz tartoz6 nyomsiriiség (nyom cm?); b a hattér
nyomstirlisége (nyom cm’®); t az expoziciés id6 (h); Frn; az alacsony légeserearanyt
kamréhoz tartozd Rn-222 kalibracios faktor (nyom cm™ h™* Bq? m®); Fr,, a magas
légeserearanyt kamrahoz tartozé Rn-222 kalibracios faktor (nyom cm? h* Bq™® m®);
Frnq az alacsony légeserearanyu kamrahoz tartozé Rn-220 kalibracids faktor (nyom cm
2h! B! m®); Frp, a magas légeserearanyt kamrahoz tartozé Rn-220 kalibracios faktor

(nyom cm? h* Bg™ md).

Standard bizonytalansag

w(Co) = w,? (u2(dy) + u2(b)) — 2 wy wy u2(b) + w,? (u2(dy) + u2(h))
s +(dy, — b)2 u2(w,) + (=dy + b)2 u(wy)

(111.4-5)
u(w1) = =75 {(B = Frnz Frn1)? u?(Frnz) + Frna U (Frn1) + Ffng Fing u?(Frnz)
p*t
+ FI%nZ FTan u? (Frn1)}
u?(wy) = {(B = Frn1 Frnz)® u*(Frn1) + Frny U2 (Frnz) + Ffng Ffng U2 (Frn1)

ﬁél- t2
+ FI%nl F%m u? (Frn2)}
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W) = w32 (u2(dy) + u2(b)) — 2 w3 w, u2(b) + w,? (u2(dy) + u2(b))
mee +(dy — b)? u?(w3) + (—d;, + b)? u2(w,)

(111.4-6)
u?(w3) = ﬁTtZ{('B — Frn1 Frn1)? W (Fra1) + FRng W (Frn2) + Fgnt Ffng U (Fraz)
+ Fin1 Finz u? (Frn1)}
u*(wy) = {(B = Frnz Frn1)? w?(Frn2) + Fgnz 4> (Frn1) + Fina Ffnp ? (Frn1)

:B4 t2

+ Fgny Fina u*(Frn2)}

Dontési kiiszob

w2 u2(b) — 2 wy w, u2(b) + w? (u?(dy) + u2(h))

_— - ; 11.4-7
Rn = f-a | (d Zb(i?bz} 22 u2(wy) + (—dy + b)2 u?(w,) ( :

B w? u2(b) — 2 ws w, u?(b) + w? (u2(d,) + u2(b))
Crn = ki 2_ 2) @2 111.4-8
Tn 1-a +(dL 2bZ,£+b ) w? w2 (w3) + (—d; + b)? u?(w,) ( )

3

ahol k,_, az 1l-o valésziniség standardizalt normal eloszlasanak kvantilisei (o az

els6faju hiba valoszinlisége, alapértelmezett esetben o = 0,05, igy k,_, = 1,65).

Kimutatasi hatar

_ 2
Y 261*2n+k2{(2 o Zba))%"zu (wl)}
Ct, = e (111.4-9)
wf
2 6’; +k2{(2 dL—Z b)(u4 uz(wg)}
n 2
~H# w3
Ch, = e (111.4-10)
2
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ahol k =ky_o = ki_p az 1l-a és 1-p valdsziniiség standardizalt normal eloszlasanak

kvantilisei (o és B az els6- ill. masodfaju hiba valosziniisége, alapértelmezett esetben o

=B =0,05, igy k = 1,65).
Konfidencia intervallum
C<>=C+ ki—y /2 X u(C) (11.4-11)

ahol k;_,,, az 1-y/2 val6szinliség standardizalt normal eloszlasanak kvantilisei (1-y
annak a valdszinlisége, hogy a valos értéket a konfidencia intervallum tartalmazza,
alapértelmezett esetben y = 0,05, igy kq_,/, = 1,96).

A fenti képletekbdl latszik, hogy a kimutatdsi hatar végsé soron az alkalmazott
mérési 1d6tdl és a kapott nyomszamoktol fligg, melyek alapjan két, jelentdsen eltérd
paraméterekkel jellemezhetd mérési szitudcid kiilonboztetheté meg:

1. Valos mérési szituacio, relative nagy mérési idével (néhany hénap), kornyezeti
aktivitaskoncentracid szintekkel (néhény széz Bq m‘3);

2. Kalibraci6 RRI toronkamraban, relative kis mérési idével (kb. 100 h), a

kérnyezeti szintnél jelentdsen nagyobb toron- (kb. 20 000 Bq m™) és atlagos

radonaktivitas-koncentracidoval (néhany széz Bq m'g).

A kimutatasi hatar meghatdrozasat elvégeztem mindkét mérési helyzetre. Valos
mérési  koriilmények kozott altaldban hosszi  (néhany honapos) mérési  1dot
alkalmazunk, ezért a kimutatasi hatar értékek varhatdéan kisebbek lesznek (forditott
aranyossag), mint kalibracio esetén, ahol a mérési id6 viszonylag rovid (kb. 100 6ra). A
kornyezeti toronszintek azonban relative kicsik (a radonhoz képest), igy sok esetben
kimutatasi hatar alatti értékeket kaphatunk. Szemben a kalibracids helyzettel, ahol a
mesterségesen bedallitott nagy toronkoncentraciok (kb. 20 000 Bq m™) melletti atlagos

radonkoncentracidk miatt a radonmérés eredménye lehet kimutatéasi hatar alatti.
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111.4.3.2. A toronmonitorok kimutatdsi hataranak meghatdrozdsa sordn kapott
eredmények

Valos mérés

A szamitasok soran egy valos mérési sorozat eredményeit értékeltem ki, mely soran
egyidejli radon-toron mérést végeztek Raduet tipusi monitorokkal. 63 db detektorpar
eredményeit értékeltem ki. A mérési id6 2136 — 3384 h kozott valtozott (atlag: 2875 h).
A kapott eredményeket az Ill1.4-1. tablazat foglalja 0Ossze. A részletes mérési
eredmények a fliggelék F.3-1-4. dbrain lathatok. A kimutatdsi hatar feletti- és alatti

értékek megoszlasat a 111.4-2. tablazat mutatja be.

I11.4-1. tablazat: Valos mérési helyzetben végzett nyomdetektoros radon/toron mérés

eredményeinek és a szamitott statisztikus paraméterek dsszesitése

Radonmérés Toronmérés
AK DK KH AK DK KH
Min. 20 2 4 -228* 7 16
Max. 847 58 118 328 278 602
Atlag 104 10 20 28 35 75

Jelmagyarazat:

AK — aktivitaskoncentracio (Bq m™)

DK — déntési kiiszob (Bq m™)

KH — kimutatasi hatar (Bq m)
*A negativ koncentracidérték feltehet6en a radioaktivitas mérések sztochasztikus jellegébdl adodik, mivel
egyes esetekben viszonylag magas radon- és elhanyagolhatdé toronkoncentricié esetén a magas
légcserearany kamra detektoranak nyomszama (radon és toron Osszegét méri) kevesebbnek adddott,
mint az alacsony légcserearanyué (csak radont mér). (Ez a magyarazata a 111.4-9. abran lathato negativ

értékeknek is.)
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111.4-2. tablazat: Valos mérési helyzetben végzett nyomdetektoros radon/toron meérés

statisztikai értékelése

Radonmérés Toronmérés

Osszes mérés 63 63
DK feletti érték 63 (100%) 26 (41 %)
DK alatti 6tk 0(0%) 37 (59 %)
KH feletti érték 61 (97%) 17 (27 %)
KHalatti érick 2 (3%) 46 (73 %)

Lathat6, hogy valdés mérési szituacioban a radonmérések elhanyagolhato
szazalékaban kaptam csak kimutatasi hatdr alatti értékeket, mig a toronmérések
esetében az eredmények csaknem negyedrésze kimutatdsi hatar alatti. Ennek oka, hogy
a relative nagy radonszintek mellett elhanyagolhaté mennyiségili toron volt jelen az
esetek nagy részében, igy a radon jelentdsen ndvelte a toronra vonatkozo
hattérértékeket, igy a kimutatasi hatart, mig forditva a hatas nem jelent6s. A dontési
kiisz6b és kimutatasi hatar értékek viszonylag alacsonyak (4tlagosan 10 ill. 20 Bq m™

radonra, valamint 35 ill. 75 Bq m™ toronra, rendre) a nagy mérési idének és alacsony

aktivitaskoncentracido-szinteknek koszonhetGen.
Kalibracié

A kornyezeti szintll és a kalibracios helyzetben torténd kimutatdsi hatarok kozti
eltérés szemléltetése céljabol elvégeztem az 111.4.2. fejezetben bemutatott 2. kalibracios
mérés eredményeinek statisztikai elemzését is, melyet a 111.4-3. tablazatban foglaltam
Ossze. A nyomdetektoros kalibracios radon/toron mérés részletes eredményei a fliggelék

F.3-5 4brajan lathatok.
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I11.4-3. tablazat: Kalibracios céllal végzett nyomdetektoros radon/toron mérés

eredményeinek és a szamitott statisztikai paraméterek dsszesitése

Radonmérés Toronmérés
AK DK KH AK DK KH
Min. 428 919 1850 10921 91 197
Max. 776 1206 2428 14534 163 353
Atlag 562 1078 2171 12810 119 257

Jelmagyarazat:
AK — aktivitaskoncentracio (Bq m™)
DK — déontési kiiszob (Bq m™)
KH — kimutatasi hatar (Bq m™)

Ebben az esetben az 6sszes radonmérés eredménye kimutatasi hatar (dontési kiiszob)
alatti, mig toronmérés esetén az 0sszes érték joval afeletti. Ennek oka, hogy a jelentsen
megnovelt toronszintek zavardan hatnak a radonmérésre, €s novelik annak kimutatasi
hatardt, mig a toronaktivitds-koncentraci6 mellett elhanyagolhaté radonmennyiség
hatasa nem jelent6s. A kapott dontési kiiszob és kimutatasi hatar értékek (kiilondsen
radonra) ebben az esetben joval magasabbak (atlagosan 1078 ill. 2171 Bq m™ radonra,
valamint 119 ill. 257 Bq m™ toronra, rendre) az alacsony mérési idének (115,7 6ra) és a

magas toronaktivitas-koncentracionak koszonhetden.

111.4.3.3. A toronmonitorok kimutatdsi hataranak meghatdrozdsa sordn kapott
eredmények értékelése

Az eredmények alapjan lathatd, hogy az MSZ EN ISO 16641:2016 szabvany altal
ajanlott szamitdsi modszer szerinti kimutatdsi hatdr meghatarozas eltérd eredményre
vezet valds és kalibracids mérés esetén, melynek oka, hogy a kétféle mérési helyzetben
eltéré paramétereket alkalmaztunk. Kalibracio sordn az igy szdmitott dontési kiiszob €s
kimutatasi hatar értékek viszonylag magasnak adodnak a valds koriilményekhez képest
eltér6 paraméterek alkalmazasa miatt, viszont bebizonyosodott, hogy — amennyiben
toronkalibracio a cél — ez nem jelent problémat, hiszen az extrém magas mesterséges
toronszintek miatt az eredmények joval kimutatasi hatar felettiek lesznek toronmérésre.
Kornyezeti szinti méréseknél, hosszabb expozicids 1d6 alkalmazasaval a statisztikus

értékek is természetesen kisebbnek adddnak.
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Végeredményben megallapithatd, hogy a kimutatdsi hatar értékét az izotopok
aktivitaskoncentracidi és az expozicioés idé egyiittesen befolyasolja. Természetesen
kornyezeti méréseknél az elobbi adott, utdbbit kellden nagynak megvalasztva a
kimutatasi hatar csokkenthetd. Kalibracid esetén a bedllitott aktivitdskoncentracio-
szintek nagysdga meghatdrozza a valasztand6 mérési idét a kiértékeléshez optimalis
nyomsliriiség elérése érdekében. Ezek aranyanak megfeleldé megvalasztasaval a
kimutatési hatar értéke valtoztathato.

Mivel nagysagrendi kiilonbség lehet a kimutatdsi hatarok kozott a kiilonbozo
paraméterekkel rendelkezd mérések esetén, a modszerek hatékonysdganak ez alapjan
torténd Osszehasonlitdsa semmiképp sem lehetséges. A kimutatdsi hatar nagysagatol
fliggetlentil mind a kornyezeti mérés, mind a kalibraci6 alkalmas lehet az adott célra, de
a kimutatasi hatar meghatarozasidt minden esetben el kell végezni ennek megitélésére.
Amennyiben mégis a kiillonb6zdé céli modszerek kimutatasi hatar alapjan torténd
Osszevetése a cél, kalibracid esetén a két izotdp egymast zavard hatdsa miatt célszerli
hosszabb kalibraciés id6tartamot, és alacsonyabb aktivitaskoncentracio-szinteket
beallitani, a kimutatasi hatar értékek csokkentése céljabol.

Osszességében tehat elmondhatd, hogy az MSZ EN I1SO 16641:2016 szabvany altal
ajanlott szdmitasi modszer alkalmas a relevans statisztikus értékek meghatdrozasara
mind valés mérési szituacioban, mind Kkalibracidos célra, de a kiilonb6zo

paraméterezéssel végzett mérések ez alapjan torténd osszevetésével ovatosan kell banni.

111.4.3.4. Az aktivitdskoncentrdcio hatasa a kimutatasi hatdrra

A kimutatési hatar értékét sok paraméter befolyasolja. Altalanossagban fiigg a mérési
1dotol, a  kiértékelt  detektorfeliilet  nagysagatol,  valamint a  hattér
aktivitaskoncentraciotol. Ez utobbi, mint azt korabban mar kifejtettem, egyidejii radon-
toron mérés esetén kiilonds figyelmet érdemel, mivel a radonmérés esetén a
toronkoncentracio6 hattérként jelentkezik, és forditva.

A mérés érzékenységének noveléséhez fontos lenne tudni, hogy melyik paraméter
milyen mértékben befolyasolja a kimutatasi hatar értékét, ezért modellszamitasokat
végeztem ennek feltarasara. Allandd toronkoncentracié esetén vizsgaltam a
radonkoncentracio valtoztatdsanak hatdsat a toronmérésre (ill. radonmérésre) vonatkozd

kimutatasi hatar értékére, kiilonboz6é expozicids id6 és detektorfeliilet esetén, majd a
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vizsgélatot elvégeztem rogzitett radonkoncentracid és valtoztatott toronkoncentraciod

esetén. A kovetkezokben ezek eredményeit ismertetem.

Radonkoncentracio hatasa

A szamitasok soran 100 Bq m’ toronkoncentraciot feltételeztem, és az MSZ EN 1SO
16641:2016 szabvanyban ajanlott modszerrel modelleztem a kimutatasi hatar értékek
alakulasat kiilonbozé radonszintek esetén. Elsé lépésben a tobbi paramétert nem

rrrrrr

eredményeket a 111.4-1. abra mutatja be.
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11.4-1. abra: A radonkoncentracio valtozasanak hatdsa a radon- és toronmérés
kimutatdsi hatardra, allando toronkoncentracio (100 Bq m'3) esetén, dllando expozicios
ido (100 h) és detektorfeliilet (0,01 cm?) alkalmazdsaval (a fliggoleges tengelyen az

ertékeket 160 Bg m'?’-ig Jjelenitettem meg a jobb dttekinthetéség miatt)

Lathatd, hogy mind a radon-, mind a toronmérésre vonatkozé kimutatasi hatar kozel
linearisan né a radonkoncentracidval. Kezdetben a toronmérés kimutatdsi hatdra a
radonmérés kimutatasi hatara alatt van, de meredekebben emelkedik, és kb. 40 Bq m>-
es radonkoncentracional meghaladja azt. Kis radonszinteknél értelemszertien kimutatasi
hatar alatti eredményeket kapunk (a toron hatdsa miatt), egészen kb. 30 Bq m? értékig.

A diagramrol ez ugy olvashato le, ha a radonmérés kimutatasi hatar gérbéje mellett
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abrazoljuk a radonkoncentracio gorbéjét, ami gyakorlatilag a 45°-0s egyenes. A két
gorbe metszéspontjahoz tartozé radonkoncentracio értéknél 1épi 4t a koncentracid a
kimutatasi hatar gorbéjét, tehat az ez alatti értékek kimutatdsi hatar alattiak. A
toronmérés kimutatasi hatara kb. 200 Bq m™ radonkoncentracional haladja meg a 100
Bq m™ beallitott koncentracioszintet. Ez azt jelenti, hogy az ennél nagyobb
radonkoncetraciok esetén kimutatasi hatér alatti értékeket kapunk.

Kovetkezd 1épésben megvizsgaltam az expozicios id6é ¢és a detektorfeliilet
valtoztatasanak hatdsat a kimutatasi hatar értékére. Ezek az eredmények a fliggelék F.3-
6-7. abrain lathatok. A diagramokbdl az latszik, hogy mind az expoziciés id6, mind a
detektorfeliilet foként kisebb (0 — 100 Bg m™) radonkoncentraciok esetén okoz
jelentésebb hatast a kimutatasi hatarra, ezért ezt a tartomanyt kinagyitva is dbrazoltam.
Lathato, hogy a hatas itt sem mindig relevans, foként az igen kis radonkoncentraciok
esetén van némi valtozas. A toronmérés kimutatasi hatdra mar 500 6ras expozicios ido,
ill. 0,1 cm? detektorfeliilet esetén ,,nullahoz kozelit” az igen kis (~ 0 Bq m™)
radonkoncentraciok esetén, a radonmérés kimutatdsi hatdraban nincs jelentds valtozas.
Altalanossagban elmondhatd, hogy mind az expoziciés id6, mind a detektorfeliilet
novelése csokkenti a kimutatdsi hatart, viszont a csokkentés mértéke egy hatarértéken
maximalizalodik. Jelen esetben a kimutatdsi hatar 500 6ras expozicio és 0,1 cm?

detektorfeliilet esetén minimalis.
Toronkoncentracié hatasa

A fenti vizsgalatnak megfeleléen elvégeztem a szdmitasokat 4allando
radonkoncentracio (100 Bq m™®), és valtozo toronkoncentracid esetén is. Elsd 1épésben

allando expozicids idot és detektorfeliiletet alkalmaztam (100 h, 0,01 cm?). Az

eredmények a 111.4-2. dbran lathatok.
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111.4-2. dbra: A toronkoncentracio valtozdasanak hatdsa a radon- és toronmérés
kimutatasi hatdrdra, dallando radonkoncentracié (100 Bq m'3) eseten, allando expozicios
ido (100 h) és detektorfeliilet (0,01 cmz) alkalmazasaval (a fiiggoleges tengelyen az
értékeket 160 Bqg m™>-ig jelenitettem meg a jobb dttekinthetdség miatt)

A legszembetlinébb kiilonbség a radonkoncentracié hatdsdhoz képest az, hogy a
toronkoncentracid valtoztatasa nem befolydsolja a toronmérés kimutatasi hatarat. Ez azt
jelenti, hogy az aktudlis radonkoncentracid ismeretében egyszerien becsiilhetd a
toronmérés kimutatasi hatara. Az abran lathatd, hogy a KH(Tn)/C(Rn) arany ~ 0,5, tehat
a toronmérés kimutatasi hatdra az aktualis radonkoncentracid felének becsiilhetd.
(Radon esetén mar nem ilyen egyértelmii a helyzet, mert a 111.4-1. dbran lathato, hogy a
radonkoncetraci6 valtozéasa befolyasolja a radonmérés kimutatasi hatarat.)

Az expozicios 1d6 és a detektorfeliilet valtoztatdsanak hatasa a fliggelék F.3-8-9.
abrain lathato. Mivel a toronmérés kimutatasi hatdra nem filigg a toronkoncentraciotol, a
kimutatasi hatar értékeket az expozicios 1d6 ¢€s a detektorfeliilet fliggvényében
abrazoltam. A diagramokon az latszik, hogy a kimutatdsi hatar az expozicids 1d6 (€s
feltételezheten a detektorfeliilet) novelésével exponencialisan csokken. Ez is
megerdsiti az el6zdéekben kozolt allitast, miszerint egy hataron tul nem varhaté tovabbi
kimutatasi hatar csokkenés ezek novelésével. Ezek alapjan is 500 6rds expozicio és 0,1
cm’-es detektorfeliilet esetén éri el a kimutatasi hatdr a minimumat. A radonmérés

kimutatési hatarara gyakorolt hatds ebben az esetben sem jelentds.
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Teljes koncentraciofiiggés becslése

Az el6z6ekben megallapitast nyert, hogy a radonmérés kimutatasi hatara a radon- ill.
toronkoncentraci6 lineéris fiiggvénye, mig a toronmérés kimutatdsi hatara csak a
radonkoncentraciotol fligg linearisan. Utdbbira gyors becslésként az aktuadlis
radonkoncentracié felét ajanlottam. Ez els6é kozelitésként kielégitének mondhato,
azonban ez pontosabban is megadhatd, valamint sziikséges lenne a radonmérés
kimutatasi hatardnak becslése is a koncentraciokbol. Ezért megfigyeléseim alapjan
empirikus Osszefliggést ajanlok a kimutatasi hatar értékek becslésére a radon- ill.
toronkoncentraciokbol.

Ehhez elsé 1épésben nézziik meg jra, hogy fiiggenek a kimutatasi hatar értékek az
egyes koncentracioktdl (I11.4-3-4. abrak). Ez esetben 500 oras expoziciot és 0,1 cm?
detektorfeliiletet alkalmaztam, mivel az el6z6ekben megéllapitottak szerint a kimutatasi
hatar ezen értékekkel minimalis. A rogzitett koncentracio az elézéekhez hasonléan 100

Bqgm?. A diagramokon feltlintettem az egyenesek egyenleteit is.
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111.4-3. dbra: A kimutatasi hatar értékek radonkoncentracio fiiggése, allando
toronkoncentrdcié (100 Bq m™) esetén, dllandé expozicios idd (500 h) és detektorfeliilet

(0,1 cm?) alkalmazdsdval
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11.4-4. dbra: A kimutatasi hatar értékek toronkoncentracio fiiggése, dllando
radonkoncentracio (100 Bg m'3) eseten, allando expozicios ido (500 h) és

detektorfeliilet (0,1 sz) alkalmazasaval

A kimutatdsi hatar értékek radonkoncentracid fliggésére a kovetkezd egyenleteket

kaptam:

KHgp = 0,1661Cg,, + 16,362 (111.4-12)
KHypp, = 0,444Cp, + 0,1485 (111.4-13)

A toronkoncentraci6 fliggvényében a kdvetkezd dsszefliggeések irhatok:

KHgp = 0,1636Cy, + 16,615 (111.4-14)
KHyp = 44,54 (111.4-15)

Lathato, hogy az egyenletekben szerepld konstans értékek a masik paramétertdl valo
fiiggést fejezik ki. Igy a fentiek ,0sszefésiilésével” a kimutatasi hatar értékek

koncentraciofiiggése a kovetkezd empirikus 0sszefliggésekkel adhatd meg:

KHgy = 0,1661Cg,, + 0,1636C;, (111.4-16)
KHyp, = 0,444Cp,, (111.4-17)

119



Tehat, ha ismerjiik a mérendé koncentracié értékek nagysagat, a fenti
Osszefliggésekkel egyszerlien becsiilni tudjuk a varhaté kimutatasi hatar értékeket. Ez
segithet megitélni, hogy az alkalmazand6 modszer alkalmas-e az adott mérési feladat
elvégzésére. Fontos azonban megjegyezni, hogy a fenti empirikus Osszefliggés csak
tobbi paraméter (expozicids id0, detektorfeliilet) rogzitése esetén érvényes, azonban
kiilonboz6 paraméterkészletek esetén az azokra érvényes Osszefliggések megadhatok,
igy azokban az esetekben, amikor ezek az értékek nem valtoznak, a kimutatasi hatarok
egyszerien becsiilhetk. Azonban a statisztikus paraméterek pontos értékeit minden
esetben az MSZ EN ISO 16641:2016 szabvany alapjan ajanlott meghatarozni. A fenti
Osszefliggések konnyebb értelmezéséhez a 111.4-5-6. abrakon bemutatom a kimutatasi

hatar értékek koncentraciofiiggését.
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111.4-5. dbra: A radonmérés kimutatasi hataranak radon- (ldsd: jelmagyardzat) és

toronkoncentrdcio-fiiggése (lasd: vizszintes tengely)
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111.4-6. abra: A toronmérés kimutatasi hataranak radon- (lasd: jelmagyardzat) és

toronkoncentrdcio-fiiggése (lasd: vizszintes tengely)

A fentiek alapjan megallapithatd, hogy az MSZ EN 1SO 16641:2016 szabvany altal
ajanlott modszer megfelel a relevans statisztikus értékek (standard bizonytalansag,
atmoszféraban végzett, egyideji radon-toron nyomdetektoros mérések esetén, a fent
emlitett megfontolasok figyelembe vételével.

A mérési eredmények értékelésénél altalanosan megallapithatd, hogy mind a kisebb,
eredményeztek kimutatasi hatar alatti értékeket, mig a toronmérések tulnyomo részben
kimutatasi hatar alattinak adodtak. Ennek oka az, hogy jellemzdéen (az adott mérési
geometria alkalmazasaval) a mért torontdl szarmazd nyomszam toredéke a radontol
szarmazonak, ezért a magas radonhattér miatt nem lehet a toron mérési eredményeit
megbizhatoan értékelni. Ez gyakorlatilag nem jelent problémat azon felmérések
esetében, ahol a cél az adott teriiletek radon-toronszintjének altalanos vizsgalata — azok
egészségligyi hatasainak vonatkozasaban —, hiszen a kimutatasi hatar alatti
toronkoncentraciok a radonhoz képest elhanyagolhatd toronszinteket jelentenek, igy
ebben az esetben ennek egészségligyl hatdsa elhanyagolhatd, tovabbi statisztikai
vizsgalat nem sziikséges. Ha azonban a cél kimondottan az adott teriiletek
toronszintjének — radontdl fiiggetleniil — és annak valtozdsainak (pl. szezondlis

ingadozas, teriileti eloszlas stb.) meghatarozasa, valamint az eredmények statisztikai
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elemzése, célszerii olyan modszert alkalmazni, amelyben a két izotop mérése egymastol
teljesen fliggetleniil torténik (pl. fizikai szeparacid), igy azok koncentracidi egymas

kimutatasi hatar értékét nem befolyasoljak.

111.4.4. Az MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany szerinti akkreditacio
feltételei

A vizsgdlo és kalibralod laboratoriumokkal szemben tdmasztott kovetelményeket az
MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany rogziti [133]. Amennyiben egy laboratérium a
szabvany szerinti mindsitést kivan szerezni, az a kovetelmények teljesiilésének tételes
igazolasan keresztiil, akkreditacids eljaras soran valosul meg. A szabvany eldirdsait
figyelembe kell venni a laboratériumban alkalmazott, valamint az Gjonnan kifejlesztett
modszerek tekintetében is.

Amennyiben az altalam kifejlesztett kalibraciéos modszert MSZ EN ISO/IEC
17025:2005 szerinti akkreditacidval rendelkezd kalibrald laboratdoriumban kivanjuk
hasznalni, a modszer megfeleldségét szamos kovetelmény tekintetében igazolni kell. A
kovetkezOkben tételesen ismertetem azokat az eldirasokat, melyeket figyelembe vettem
a modszer fejlesztése sordn, illetve amelyeket a késdbbiekben kell teljesiteni a szabvany

szerinti min0sités érdekében.

111.4.4.1. Kérnyezeti feltételek

A szabvany 5.3. fejezete irja le a laboratdrium kornyezeti koriilményeire vonatkozo
feltételeket. Az 5.3.1. pont kimondja, hogy a kornyezeti koriilmények nem
befolyasolhatjak kedvezotlen mértékben a mérési eredményeket. A III.1. fejezetben
bemutattam, hogy a kamraban a hdmérséklet- és paratartalom-szabalyozas megoldott,
valamint teszteltem a kamra tomitését, mely alapjan megallapitottam, hogy a kamra a
kornyezettdl megfeleld mértékben izolalva van, ezaltal az 5.3.1. pont teljestil.

Az 5.3.2. pont arra vonatkozik, hogy a mérés szempontjabol relevans kornyezeti
paramétereket monitorozni, szabalyozni és rogziteni kell. Szintén a Ill.1. fejezet
tartalmazza annak bemutatdsat, hogy a kamrdban hdmérséklet- és paratartalom-mérd
szenzort helyeztem el. A hdmérséklet-szabdlyozas a laboratériumban {izemeld
klimaberendezéssel, a paratartalom-szabalyozas pedig a sajat fejlesztési

szabalyozorendszerrel megoldott, tehat az 5.3.2. pont is teljesiil.
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Az 5.3.3. pont szerint meg kell oldani a kdrnyezetében 1évé magasabb aktivitdsu
helyek megfeleld elkiilonitését, valamint a keresztszennyez6dés megakadalyozasat. A
kalibralo kamra az alfa-spektrometriai laboratériumban keriilt elhelyezésre, melyben
nyilt sugarforrasokkal és jelentOs aktivitasi mintdkkal nem dolgoznak, igy a toronkamra
elszennyezése kizarhatd. A kamra szigetelése megakaddlyozza a torongaz és a
leanyelemek kijutdsat a kamrabol, igy az alfa-kamrak elszennyezésével sem kell

szamolni.

111.4.4.2. Alkalmazott modszerek és azok validaldsa

Az 5.4.1. pont tartalmazza azokat az altalanos kovetelményeket, melyek a vizsgalo és
kalibralo laboratéoriumokban alkalmazott moddszerekre vonatkoznak. Eszerint a
laboratériumnak rendelkeznie kell megfeleld eljarasokkal a mintavétel, anyagok
kezelése, szallitdsa és taroldsa, a mérési bizonytalansag becslése és az adatokra
vonatkoz6 statisztikai vizsgalat tekintetében. A II1.4.3. fejezetben bemutattam a
statisztikai értékek meghatarozasara vonatkoz6 modszereket, melyekkel a modszer
bizonytalansdga ¢és kimutatdsi hatdra kiszdmithatd. Ezeket kiegészitve a
laboratériumban alkalmazott altalanos eljarasrendekkel a laboratériumi munkara és a
laboratériumban hasznalt anyagok alkalmazdsidra vonatkozoan, az 5.4.1. pont
teljesithetd.

Szintén az 5.4.1. pont fogalmazza meg, hogy a laboratoriumban alkalmazott
berendezések haszndlatdhoz sziikséges informécidkat (instrukcidk, hasznalati utasitas
stb.) a laboratoriumi személyzet rendelkezésére kell bocsatani, és naprakészen kell
tartani. A kalibracios kamra hasznalatara vonatkozo instrukciok a II1.4.1. fejezetben
megtalalhatok. Az egyes miszerek (Pylon AB-5, Sarad EQF 3220 stb.) kezelési
utasitasa az intézetben rendelkezésre all.

Az 54.3. pont szerint a laboratorium altal fejlesztett modszerekhez pontos
instrukciokat kell meghatarozni, ¢és ezeket megfeleléen képzett személyzet
rendelkezésére kell bocsatani. A modszerhez sziikséges instrukcidkat a 111.4.1. fejezet
tartalmazza, melyek alapjan egy részletes eljarasrend Osszeallithatd. A személyzetre
vonatkoz6 feltétel biztositasa a laboratorium vezetéségének a feladata.

Az 5.4.4. pont szerint nem szabvanyos modszerek alkalmazésa esetén megallapodast

kell kotni a vevdi igények meghatarozasa alapjan, valamint a modszert a hasznalat elott
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validalni kell. Az altalam javasolt referencia eljaras az intézetiinkben rendelkezésiinkre
allo hitelesitett radonforras, mint referencia etalon mérésén keresztiil validalhato. A
vevoil igényekrol szoldo megallapodasra vonatkozo kovetelmény a moddszerfejlesztés
jelen fazisdban nem relevans.

Az 5.4.5. és 5.7.6. pontokban foglalt kdvetelmények szintén a modszer validalasara,
valamint a mérési bizonytalansadgra vonatkoznak. Az ezzel kapcsolatos informaciokat a
II1.2. ¢és I11.4.3. fejezetek tartalmazzak. A vevoi igényeknek vald megfelelés igazolasara

a késobbiekben keriilhet sor.

111.4.4.3. Berendezések

Az 5.5.2. pont elbirja, hogy az alkalmazott berendezésekkel a sziikséges mérési
pontossagot biztositani kell, valamint azokat az tizembe helyezés el6tt kalibralni kell. A
mérési bizonytalansagra és a kimutatasi hatarra vonatkoz6 szdmitasokat a I11.4.3. fejezet
tartalmazza. A laboratériumban alkalmazott berendezések kalibracioja megoldott.

Az 5.5.3. pont eldirja, hogy a berendezéseket megfeleléen képzett személyzet
hasznalhatja, valamint hogy a berendezések hasznélatdra vonatkozo6 instrukciokat a
személyzet rendelkezésére kell bocsatani. A személyi feltételek biztositasa a
laboratérium vezetdségének a feladata. A kalibracidos kamra haszndlatdra vonatkozé
instrukciok a I11.4.1. fejezetben megtalalhatok. Az egyes muszerek (Pylon AB-5, Sarad

EQF 3220 stb.) kezelési utasitasa az intézetben rendelkezésre all.

111.4.4.4. Mérések visszavezethetdsége

A 5.6.2.1. fejezet a kalibracidra vonatkozd specifikus kovetelményeket tartalmazza.
Az 5.6.2.1.1. pont eldirja, hogy biztositani kell a mérések SI egységekre valo
visszavezethetdségét nemzeti etalonokon keresztiil, melyek lehetnek elsédleges vagy
masodlagos standardok. A II1.2. fejezetben bemutatott referencia eljaras valasztasanal
fontos szempont volt egy olyan moddszer alkalmazisa, amely kielégiti ezt a
kovetelményt. Az altalam valasztott szcintillaciés szamlaldo az intézetlinkben
rendelkezésiinkre allo hitelesitett radonforras, mint referencia etalon mérésén keresztiil

validalhato, igy a médszer visszavezethetdsége biztositott.
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Az 5.6.3.2. pont a kalibracional hasznalt referencia anyagokra vonatkozik. A
kovetelmény eldirja, hogy a referencia anyagok is legyenek visszavezethetok SI
egységre, vagy egyeb hitelesités sziikséges. Ez a toronforras esetében relevans, hiszen a
forrasnak, mint referencia anyagnak, ki kell elégitenie ezt a kdvetelményt. Esetiinkben
nem is maga a toronforrds tekinthetd referencia anyagnak, hanem a forras altal a
kalibral6 kamraban kialakitott toron atmoszféra, melynek mérése a 111.2. fejezetben

bemutatott modon torténik, SI egységre visszavezethetd modon.

A fentiek alapjan elmondhatd, hogy az altalam kifejlesztett kalibracios modszer
kielégiti az MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 relevans kovetelményeit. Az egyes
specifikus kovetelmények, mint példaul a vevdi igényeknek valdé megfelelésre,
miszerek ¢és referencia anyagok iddszakos ellendrzésére, bizonyos eljarasrendek
kidolgozéasara, eredmények kozlésére vonatkozo eldirdsok igazoldsa a modszer
véglegesitése utan, annak gyakorlati, rutinszerti laboratériumi alkalmazasat megel6zéen

lehetséges.
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IV. OSSZEFOGLALAS

Jelen munka célja a Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében
korabban felallitott toronkalibrdlé kamra tovabbfejlesztése volt, mivel az eldzetes
kisérletek ennek sziikségességét igazoltak. Célként tliztem ki tovabba — amennyiben a
kamrafejlesztés sikeresen megvalosul — egy protokollszerti kalibracios moddszer
kidolgozasat, amely elengedhetetlen a pontos, reprodukalhat6 kalibracios mérésekhez.

A kamrafejlesztés elsé 1épéseként a kamra homérséklet-, paratartalom-, valamint
aeroszolkoncentracid és részecske-méreteloszlds szabalyozasat, valamint ezek
monitorozdsanak lehetdségét valositottam meg. A kialakitott paratartalom-Szabalyozo
rendszerrel a nedvességtartalom 10 — 90 % kozott szabalyozhatd. Vizsgaltam a
paratartalom ezen tartomanyban torténd valtoztatdsdnak hatdsat a toronkoncentraciora
kiilonb6z6 forrastipusok esetén. Ezenkiviil megoldottam a kamra szigetelését, valamint
vizsgaltam a toronkoncentracio térbeli homogenitasat, mely alapjan megallapitottam,
hogy a kamraban a 30-50 cm-es tartoméanyban stabil, homogén toronkoncentracio alakul
Ki.

Ezt kdvetden megvizsgaltam a lehetséges referencia eljarasokat. A kisérletek alapjan
erre a célra a Lucas-cellas mintavételt kovetd Pylon AB-5 miiszerrel torténd mérést
javasoltam (TCM modszer alapjan).

Ezutdn vizsgalatokat végeztem a toronforrds fejlesztésére vonatkozodan.
Megvizsgaltam a keramia- és a gazharisnya-alapt forrasokat, valamint a ,,radonmentes”
(kis Ra-226 tartalmu) toronforras készitésének lehetdségeit. Az eldzetesen elvégzett
modellszamitasok alapjan az aktinium és torium szeparacios eljarasokat teszteltem a
gyakorlatban. Ezekkel jelenleg nem sikeriilt megfelel aktivitast referencia anyagot
eléallitani, de igazoltam, hogy megfelelé modositasokkal a FeClz-os csapadékképzésen
alapul6 aktinium elvalasztas alkalmassa tehetd toronforras készitésére.

Végiil javaslatot tettem egy alkalmazhat6 toron kalibracios protokollra. A protokoll
alapjan kalibracios tesztméréseket végeztem, melyek alapjan megallapitottam, hogy az
altalam kidolgozott protokoll jol alkalmazhat6 a gyakorlatban, valamint megfelel az
MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany kovetelményeinek. Meghataroztam tovabba a
moddszer dontési kiiszob és kimutatasi hatar értékeit radon- és toronmérésre az MSZ EN
ISO 16641:2016 szabvany alapjan, valamint a kimutatasi hatar aktivitdskoncentracid
fliggését. A vizsgalatok alapjan egy egyszeri empirikus Osszefiiggést ajanlottam a

kimutatasi hatarok becslésére a varhatd koncentracidoszintek ismeretében. Fontos
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jovobeli feladat a toronforras radonmentesitésének gyakorlati megvaldsitdsa. A sikeres
forraskészitést kovetden aztan, tetszOlegesen beadllitott kevert radon/toron
atmoszféraban kalibracios mérések végezhetdk, ¢és ezek alapjan az egyes
detektortipusok szelektivitdsa vizsgalhato. Ezek utdn a kalibracidos protokoll
kiegészithetd kevert atmoszféraju kdrnyezetben torténd mérésekkel is.

Az elOzetes vizsgalatok alapjan az RRI kamra a jovOben alkalmassa tehetd a
radon/toron leanyelem-monitorok kalibralasara is. Ehhez jo kiindulasi alapot jelenthet
az itt bemutatott aeroszol koncentracio €s részecskeméret-eloszlas szabalyozo rendszer,
amely a leanyelem kalibralas egyik fontos feltétele.

A kalibral6 kamra megfeleld milkodésének ellendrzése nagyszamu statisztikai
vizsgalat elvégzésével lehetséges. Ez kiilonboz6 tipusit monitorok kalibralasan keresztiil
valosithatdé meg, amely egy fontos jovdbeli feladat.

A sikeres kalibraciot kovetden szintén jelentés jovobeli feladat lesz a monitorok
gyakorlati alkalmazhatosaganak tesztelése. Ezt foként olyan helyeken célszerii
elvégezni, ahol a kordbbiakban mar torténtek radon/toron meghatdrozésara vonatkozo
felmérések (pl Ajka, Kévagoszolds, Tatbanya, Japan, Szlovénia stb.), igy a kapott
adatok Osszevethetdek lesznek a korabbi eredményekkel, ezaltal meggydzddhetiink
azok hitelességér6l. Fontos azonban, hogy a gyakorlati tesztelés soran aktiv

mérédmiiszereket is alkalmazzunk a még pontosabb dsszehasonlitas végett.
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F.1. Anyagszerkezeti vizsgalatok
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F.1-1. dbra: Porusméret-eloszlas a nitrogénadszorpcios modszer eredményei alapjan

(jelmagyarazat: keramiatipus/hokezelés homerséklete [°CJ)
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F.1-4. abra: Porusméret-eloszlas a higanypenetracios modszer alapjan

(jelmagyarazat: keramiatipus/hokezelés homerséklete [°C])
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F.1-1. tablazat: Az anyagszerkezeti vizsgalatok eredményei
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A/200 0,65 10,5 13,6 0,0 0,000000 0,07071 20,1 0,1472 54 0,1554 0,1554
A/600 0,57 94 11,2 0,6 0,000170 0,06039 19,1 0,1712 5,2 0,1779 0,1781
A/900 0,25 5,55 59 0,5 0,000195 0,02971 17 0,1661 3,73 0,1698 0,1700
B/200 1,14 21,5 215 0,0 0 0,08202 12,5 0,1332 5,68 0,1517 0,1517
B/600 0,96 13,3 14,8 1,4 0,000575 0,07269 17,1 0,1761 6,41 0,1816 0,1822
B/900 0,17 3,67 3,7 0,4 0,000177 0,02464 19,3 0,1817 3,06 0,1833 0,1835
B/200 0,76 9,71 10,9 0,0 0 0,055798 16,6 0,14598 4,79 0,15186  0,1519
B/600 0,96 9,45 9,9 1,2 0,000495 0,062989 18,4 0,1839 5,27 0,18942  0,1899
B/900 0,34 3,11 2,99 0,3 0,000104 0,024514 24,1 0,20633 2,6 0,20958  0,2097
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F.2. Gamma- és alfa-spektrumok
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F.2-1. abra: A HPGe detektor felbontoképessége a Pb-212 radionuklid 239 keV energiaju és a Ra-224 radionuklid 241 keV energidju csucsai

eseteben
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F.2-3. abra: Magyar 1 gazharisnya szcintillacios gamma-spektruma
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F.2-4. abra: Magyar 2 gazharisnya szcintillacios gamma-spektruma
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F.2-5. abra: Magyar 3 gazharisnya szcintillacios gamma-spektruma
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F.2-6. abra: 8 M HNOs-alapu torzsoldat gamma-spektruma (energiatartomany. 300 — 400 keV)
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F.2-7. abra: DIPHONIX gyantdval és HEDPA oldattal végzett aktinium elvdlasztds utdni mintaoldat gamma-spektruma
(energiatartomany: 300 — 400 keV)
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F.2-8. abra: DOWEX gyantdaval végzett radium és aktinium megkdtés, majd aktinium lemosds (B. vdltozat) utdani mintaoldat gamma-

spektruma (energiatartomany: 300 — 400 keV)
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F.2-9. dbra: DOWEX gyantaval vegzett radium és aktinium megkotés, majd aktinium lemosas (C. valtozat) utani mintaoldat gamma-

spektruma (energiatartomany: 300 — 400 keV)
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F.2-10. dbra: FeCls-os csapadékképzéssel végzett aktinium elvalasztas utani mintaoldat gamma-spektruma

(energiatartomany: 300 — 400 keV)
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F.2-11. dbra: FeCls-os csapadékképzéssel végzett aktinium elvdlasztas utani mintaoldat gamma-spektruma a 2. ioncserélési lépés elott

(energiatartomadny: 300 — 400 keV)
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F.2-12. abra: Elektrodepozicios toriumlevalasztassal készitett forrds alfa-spektruma
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F.3. Toronméré nyomdetektorok kimutatasi hataranak meghatarozasa

Rn aktivitaskoncentacid = = Dontési kliszob ~ ceeeeee Kimutatasi hatar
. 1000 -
o
£
o
)
© 100 - 3 .
o : B o5
N\ g ::-... i S :. "... :., -... :s'.
S LA Y ; iy o '\, Y
S AT < AT A IR SR
ANy "", vl et ., ! v T SR A '-...-'. - R | < Ve / \' Bt : .‘..,
g 10 \ / \, \’ "\'.. [ \'...-' /7 \ I\ ,'\ /! ". ,'./\ \ / \ /\l ...' °. .:I\—,\\ ,§~§
S Y \ NUANVEL \“ /s R
‘B \ \ /] \ P N v ~ / \ /7 \%Y v
S \ g \ v |V / \/
)
X~
< 1 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
1 3 5 7 9 11 13 15 17 19 21 23 25 27 29 31 33 35 37 39 41 43 45 47 49 51 53 55 57 59 61 63

Detektor szama

F-1. dbra: Az egyes radonmonitorok altal mért aktivitaskoncentraciok (hibasdavokon: standard bizonytalansdg), valamint a szamolt dontési

kiiszob és kimutatasi hatar értékek, kornyezeti mérés esetén, a fiiggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva
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F-2. abra: Az egyes radonmonitorok altal mért aktivitaskoncentrdciok (hibasavokon: 95 %-os konfidencia intervallum), valamint a szamolt

dontési kiiszob és kimutatasi hatar értékek, kérnyezeti mérés esetén, a fiiggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva
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1 3 5 7 9 11 13 15 17
F-3. abra: Az egyes toronmonitorok altal mért aktivitaskoncentraciok (hibasavokon: standard bizonytalansag), valamint a szamolt dontési
kiiszob és kimutatdsi hatar értékek, kornyezeti mérés esetén, a fiiggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva (a negativ

aktivitaskoncentracio értékeket a logaritmikus abrdzolas miatt 1 Bq m>-nek, a negativ értékii hibasdavokat nullanak vettem)
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F-4. dbra: Az egyes toronmonitorok dltal mért aktivitaskoncentraciok (hibasdavokon: 95 %-0s konfidencia intervallum), valamint a szamolt

dontési kiiszob és kimutatdsi hatar értékek, kérnyezeti mérés esetén, a fiiggoleges tengelyen logaritmikus skalat alkalmazva (a negativ

aktivitaskoncentrdcio értékeket a logaritmikus abrdazolas miatt 1 Bg m>-nek, a negativ értékii hibasavokat nullanak vettem)
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F-5. dbra: Az egyes radon- (fent) és toronmonitorok dltal mért aktivitaskoncentraciok (balra: standard bizonytalansdaggal, jobbra: 95 %-0s

konfidencia intervallummal), valamint a szamolt dontési kiiszob és kimutatdsi hatar értékek, kalibracios mérés esetén
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F-8. abra: Toronmérés kimutatasi hatdara allando radonkoncentracio esetén, az expozicios ido (balra) és a detektorfeliilet (jobbra) fiiggvényében
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TEZISEK

1. Kalibralo kamra fejlesztése

Igazoltam, hogy a Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiodkoldgiai Intézetében
kialakitott toron kalibralo kamra jol szabalyozhat6, igy alkalmas nyomdetektorok

A kamra relevans paraméterei, ugymint a hoémérséklet és a paratartalom,
szabalyozhatok ¢és alland6 szinten tarthatok. A homérséklet a laboratérium
klimaberendezésével stabilizalhato, az 50 oras tesztmérés alatt mért értékek szorasa 0,7
°C. A paratartalom az erre a célra kialakitott parasitd6 kamrakbol és paramentesitébol
allo egységgel szabalyozhatd. A paratartalom az egység keverOkamrajaban 10 — 90 %
érték kozott beallithatd a szaraz és a nedves ag térfogataramanak valtoztatasaval.

Tesztmérésekkel tamasztottam ald, hogy a kamraban kialakitott torondus levegd nem
szivarog a kornyezetbe, tehat a kamra tomitései megfelelok.

Térbeli homogenitas vizsgdlatokkal igazoltam, hogy a kialakitott toronkoncentracid

30 — 50 cm mélységben kelléen homogén.

2. Referencia modszer kivalasztasa

Megvizsgaltam a toronmérésnél alkalmazhato referencia eljarasokat. Az eredmények
alapjan megallapitottam, hogy az altalam kivélasztott ZnS(Ag) szcintillatoranyaggal
bevont Lucas-cellaval torténé mintavétel, majd a kétszeri impulzusszamlalasos modszer
(two counts method, TCM) szerinti beiitésszamlalas erre a célra alkalmas. A Pannon
Egyetem Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében kialakitott kalibralo kamra
esetében a javasolt mérémiiszer a Pylon AB-5 szamlalo 300A tipust Lucas-cellaval.

A rendelkezésre allo aktiv méromuszerekkel valdo O0sszemérés soran bemutattam,
hogy a referencia eljarasként kivalasztott szcintillaicios modszer ezekkel jO egyezést

mutat, az eredmények kozotti eltérés minden miiszer esetében 10 % alatti.



3. Forrasfejlesztés
3.1. Keramiaalapu toronforrasok vizsgalata

Megvizsgaltam a Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiodkologiai Intézetében
hasznalt keramiaalapt toronforrasok tovabbfejlsztési lehetdségeit. A vizsgalatok alapjan
megallapitottam, hogy az alacsony homérsékletli hdkezelés az optimdlis a magas
toronemanald képesség eléréséhez. Ezek alapjan a 200 °C-on torténd hokezelést
ajanlottam, valamint javaslatot tettem az alkalmazand6 keramia tipusara.

Akkumulédcios moddszerrel végzett emandciomérés Utjan igazoltam, hogy a
keramiaalapu toron referencia anyagokkal a toronaktivitas-koncentracio széles
spektrumon valtoztathaté (2,73 + 0,43 kBgq m™ — 179,72 + 3,13 kBq m™, atlag: 45,05 +

0,31 kBq m™), és viszonylag magas emanécios tényezd érhetd el (max. 7,69 + 0,13 %).

3.2. Radonmentes toronforras kialakitasara iranyulé kisérletek

Megvizsgaltam az egyensulyi 0Osszetételli torium-nitratbol késziilt toronforras
radonmentesitésének lehetdségeit. Modellszdmitasok alapjan megallapitottam, hogy
mind a torium, mind az aktinium kémiai elvalasztasa alkalmas lehet radonmentes
toronforras készitésére. A toriumelvalasztas elve, hogy ugyan az elvalasztott elegy is
tartalmazza a szdmunkra elénytelen Th-230 izotdpot, azonban az egyensulyi
viszonyoknak kdszonhetéen a forras hosszu ideig radonmentes marad. Ezzel szemben
az aktinuim elvalasztdsa az egyensilyi viszonyok miatt nem kimondottan elényds,
azonban ez az egyetlen modszer, amellyel olyan forrds készithetd, amely kizarolag a
szamunkra kedvez6 izotopokat (Th-232 bomlasi sor elemei) tartalmazza.

A gyakorlatban 6t aktinium, és egy torium szeparacios eljarast teszteltem, mely soran
megallapitottam, hogy a FeCls-os csapadékképzésen alapuld aktiniumelvalasztas

alkalmassa teheté Th-228 izotopgenerator gyartasara.

4. Kalibracios modszer

Kidolgoztam a CR-39 alapu diszkriminativ toronmonitorok kalibralasara alkalmas
mérési protokollt. Tesztmérésekkel igazoltam, hogy az altalam javasolt mddszer a

gyakorlatban kell6 pontossaggal megvaldsithato.
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Megadtam a nyomdetektoros toronmérésre vonatkozo relevans statisztikai
paramétereket, ugymint a dontési kiiszobértéket, a modszer kimutatasi hatarértékét,
valamint a 95 %-os valdszinliségli konfidencia intervallum hatarait. Az atlagos
kimutatasi hatar, atlagos kornyezeti szinti mérési helyzetben, az altalam alkalmazott
CR-39 alapu diszkriminativ monitorok esetén 20 Bgq m™ radonra, 75 Bgq m™ toronra
(atlagos mérési id6: 2875 éra, atlagos szamolt koncentracio: 104 Bq m™ radon, 28 Bq
m™ toron), mig kalibracios mérés esetén 2171 Bq m™ radonra, 257 Bq m™ toronra
(mérési id6: 115,7 ora, atlagos szamolt koncentracié: 562 Bq m™ radon, 12 810 Bq m™
toron).

Részletesen vizsgaltam a kimutatdsi hatarok értékeinek aktivitaskoncentracio-
fliggését. Ezek alapjan megadtam egy egyszerli, linedris empirikus Osszefliggést,
mellyel a relevans paraméterek (koncentracioszintek, expozicids id6, detektorfeliilet)
ismeretében a kimutatési hatéar értékek gyorsan becsiilhetdk.

Végezetiil bemutattam, hogy az altalam javasolt modszer megfeleltethetd az MSZ
EN ISO/IEC 17025:2005 szabvany kovetelményeinek, igy alkalmassa tehetdé a

szabvany szerint akkreditalt kalibralélaboratériumban valé alkalmazasra.
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THESES

1. Improvement of calibration chamber

It has been proved that the calibration chamber had been established at the Institute
of Radiochemistry and Radioecology at University of Pannonia is well-controllable;
therefore, it is suitable for calibration of solid state nuclear track detectors.

The relevant parameters of the chamber, such as temperature and humidity, can be
controlled and held on a constant level. The temperature can be stabilized with the A/C
device in the laboratory. The standard deviation of the values measured during the 50
hours long test period was 0.7 °C. The humidity can be controlled with a special
equipment developed for this task which contains humidifier and dehumidifier units.
The humidity in the mixing chamber of the control unit can be set in a range of 10 — 90
% through the flow rate of dry and wet legs.

It has been proved by test measurements that the thoron atmosphere inside the
chamber does not leak to the environment due to the proper sealing of the chamber.

It has been proved by spatial homogeneity tests that the thoron concentration inside
the chamber is properly homogenous in 30 — 50 cm depth.

2. Selection of reference method

Several reference methods appropriate for thoron measurements were tested. Based
on the results it can be stated that the proposed technique (sampling with ZnS(Ag)
Lucas scintillation cell and pulse counting according to two counts method) is suitable.
In case of calibration chamber at the Institute of Radiochemistry and Radioecology at
University of Pannonia the proposed device is Pylon AB-5 counter with 300A Lucas
cell.

Comparison measurements with the available active devices and the selected
reference method were performed. During these it was proved that the results of the
active devices and reference method show good agreement; the deviation in all cases is
less than 10 %.
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3. Source improvement
3.1. Examination of ceramic-based thoron sources

The possibilities of improvement of ceramic-based thoron sources applied at the
Institute of Radiochemistry and Radioecology at University of Pannonia were
examined. Based on the experiments it has been found that heath treatment on low
temperatures is advantageous for high thoron emanation rates; therefore, heath
treatment on 200 °C has been proposed and a suggestion has been made for the type of
the ceramic.

It has been proved by emanation measurement by accumulation method that the
thoron activity concentration is variable on wide range with ceramic-based reference
materials (2,73 £ 0,43 kBq m3- 179,72 + 3,13 kBq m'3, average: 45,05+ 0,31 kBq m'3)

and a relatively high emanation coefficient can be reach (max. 7,69 + 0,13 %).

3.2. Experiments on the preparation of radon-free thoron source

The possibilities of preparation of radon-free thoron source from thorium-nitrate with
natural composition were examined. Based on model calculations it was found that the
chemical separation of both the thorium and actinium isotopes can be capable for radon-
free thoron source preparation. The theory of thorium separation is that although the
separated solution also contains the disadvantageous Th-230 isotope; however, the
source will be radon-free for a long time due to the equilibrium conditions. By contrast,
from the separation of actinium seems disadvantageous due to the equilibrium
conditions; however, this is the only method which can be capable to prepare such a
source which contains only the favourable isotopes (elements of Th-232 decay series).

Five actinium and one thorium separation techniques were tested in practice, from
which the actinium separation based on precipitation with FeCl; can be capable for
preparation of Th-228 isotope generator.

4. Calibration method

A measurement protocol for calibration of CR-39-based discriminative thoron
monitors was developed. It has been proved by test measurements that the proposed

method is practicable.
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The relevant statistical parameters for thoron measurement with solid state nuclear
track detectors (i.e. decision threshold, detection limit, 95 % confidence interval) were
calculated. The average detection limits in average environmental conditions, in case of
the applied CR-39-based discriminative monitors, are 20 Bq m™ for radon and 75 Bq m™
3 for thoron (average exposure period: 2875 h, average calculated concentration: 104 Bq
m™ radon and 28 Bq m™ thoron). In case of calibration the detection limits are 2171 Bq
m™ for radon and 257 Bq m™ for thoron (exposure period: 115.7 h, average calculated
concentration: 562 Bq m™ radon and 12 810 Bq m™ thoron).

Detailed analysis was performed concerning the activity concentration dependency
of detection limit values. Based on this a simple, linear empirical equation has been
given, from which, if the relevant parameters (concentration levels, exposure time and
detector surface) are known, the detection limits can be easily estimated.

Finally, it was presented that the proposed method can meet the requirements of
MSZ EN ISO/IEC 17025:2005 standard; therefore, it can be applicable in accredited

calibration laboratories.
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