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KIVONAT

Természetes eredetii radioizotopok és kioldédasuk vizsgalata
NORM anyagokbol
Hegediis Miklos

A kiilonféle nyersanyagok kitermelésiik, feldolgozasuk és
felhasznalasuk soran azok kiilonbozo fizikai, kémiai hatasoknak vannak
kitéve, melyek képesek megvaltoztatni az anyagok tulajdonsdgait, tobbek
kozott a kioldodasi tulajdonsagokat is. A radionuklidok kioldoddsa ezen
nyers- és feldolgozott anyagokbdl az ivovizen €s a taplaléklancon keresztiil
jelenthet kockézatot a lakossdgra nézve. A kioldddasi vizsgélatok
egységesitésére is léteznek nemzetkodzi torekvések, azonban az Europai
Unié még nem rendelkezik egy egységes, altalanosan elfogadott modszerrel
a NORM anyagok kioldodasi karakterisztikdjanak vizsgéalatara.

A rendelkezésre allo lehetdségek attekintése utan harom modszert
valasztottam ki a természetes eredetli radionuklidok kioldodasanak
vizsgélatara, vOrdsiszap, vordsiszap tartalmi épitdéanyagok, ¢és foszfat
tartalma mitragyak esetén. A vizsgalatok soran kideriilt, hogy a >**U, **°Ra,
219 ¢s 2'%Po aktivitaskoncentracioja nincs egyensulyban a vordsiszapban,
valamint egyes miitrdgydkban sem. A voOrdsiszapon végzett kioldodasi
vizsgalatok alapjan az egyes izotopok kioldddasi karakterisztikdja jelentdsen
eltér egymastol, az esOviz szdmara vald elérhetségiik altalaban viszonylag
alacsony, azonban a kdrnyezeti koriilmények valtozasaval mar szamottevo
mennyiség mobilizalhato.

A vorosiszaptartalmu téglak vizsgalata soran a téglamintak az eddig
vizsgalt fizikai tulajdonsagaik alapjan alkalmasak lehetnek épitdanyagként
valo felhasznalasra, a kiégetés megvaltoztatja a kioldodasi karakterisztikat,
azonban a szakirodalomban korabban leirt radon emanaciéra gyakorolt
szignifikans (> 75 % csokkenés) hatassal ellentétben a kioldédas mindossze

~10 %-ot csokkent.



Ezek utan 8 foszfat mitragyat értékeltem gamma spektrometriai és U
kioldédasi szempontbol. A mitragyak aktivitiskoncentracioja és kioldodasi
karakterisztikdja igen véaltozatos, mind a kategoéridk kozott, mind a
kategoridkon beliil. Az irodalomban megtalalhaté jo korrelacio a P,Os
tartalom és a radioaktivitas kozott nem all fenn, csak a szuperfoszfatok
esetén, azonban a NPK miitragyaknal nincs 6sszefliggés a P,Os tartalommal.
Végiil a mérési tapasztalatok alapjan javaslatot tettem a NORM anyagokra

hasznalhaté mérési protokoll bevezetésére.



ABSTRACT

Radioisotopes of natural origin and their leaching from NORM
materials

Miklés Hegediis

During the gathering, processing and utilization of various materials
they are subject to different physical and chemical effects, which are able to
change the properties of said materials, among those the Ileaching
characteristics. The leaching of radionuclides can pose a risk to the general
population trough drinking water and the food-chain. Albeit there are some
efforts for the standardization of leaching tests the EU does not have a
commonly accepted protocol for the investigation of the leaching
characteristics of NORM materials.

After taking into account the available options, three methods were
selected for the characterisation of leaching from NORM materials, then
these were tried out on red mud, red mud containing bricks and finally
phosphate fertilizers. During the studies it became apparent that the >*U,
2°Ra, *'%Pb and *'°Po activity concentrations are not in equilibrium in red
mud nor in certain fertilisers. In case of red mud, the leaching characteristics
of the mentioned isotopes are distinctly different, the directly rainwater
available portion is usually low, but with the changing of environmental
conditions a significant amount can be mobilized.

In case of red mud containing bricks based on the tested physical
properties of the samples could be utilized; the firing process changed the
leaching characteristics, however contrary to the significant effect on other
properties such as radon emanation (> 75 % reduction), the total amount
leached was reduced only by ~10 %.

Next, 8 phosphate fertilizers were tested by gamma spectrometry and
for leaching characteristics. The activity concentrations of the fertilizers and
their leaching characteristics show great variation, both in and between

categories. The good correlation reported in the literature between P,Os



content and radioactivity is not present in our case, only in the case of
superphosphates, in case of the NPK fertilisers no correlation was found
with P,Os content.

Finally based on my experiences during the measurements I propose
a measurement protocol for testing the leaching characteristics of NORM

materials.



AUSZUG

Natiirliche Ursprung Radioisotope und ihr Auslaugung aus NORM-
Materialien

Miklés Hegediis

Wihrend der Ausbeutung, der Verarbeitung und der Verwendung
von verschiedenen Materialien unterliegen sie unterschiedlichen
physikalischen und chemischen Effekten, deshalb die Eigenschaften dieser
Materialien kénnen zu dndern, zum beispiel die Auslaugungseigenschaften.
Die Auslaugung von Radionukliden kann ein Risiko fiir die allgemeine
Bevolkerung durch Trinkwasser und die Lebensmittelkette darstellen. Wenn
es jedoch Anstrengungen fiir die Standardisierung von Auslaugtests gibt, hat
die EU kein allgemein anerkanntes Protokoll fiir die Untersuchung der
Auslaugungseigenschaften von NORM-Materialien.

Nach Beriicksichtigung der verfiigbaren Optionen wurden von
diesen drei Methoden fiir die Charakterisierung der Auslaugung von
NORM-Materialien ausgewihlt, dann wurden diese auf Rotschlamm,
Ziegelsteine mit Rotschlamm und schlieflich Phosphat Diingemitteln
ausprobiert. ~ Wéhrend der  Studien zeigte sich, dass die
Aktivititskonzentrationen von >°U, **Ra, *'Pb und 2'°Po nicht im
Gleichgewicht im Rotschlamm noch in bestimmten Diingemitteln liegen. Im
Falle von Rotschlamm sind die Auslaugcharakteristiken der genannten
Isotope deutlich unterschiedlich, der direkte Regenwasser-verfligbare Anteil
ist in der Regel klein, aber mit der Verdnderung der
Umgebungsbedingungen kann eine signifikante Mende mobilisiert werden.

Im Falle von Ziegelsteinen mit Rotschlamm, auf den getesteten
physikalischen FEigenschaften der Proben beruhen, verdndert der
Brennvorgang die Auslaugcharakteristiken, aber im Gegensatz zu den
signifikanten Auswirkungen auf andere Eigenschaften wie Radon
Emanation (75% und mehr Reduktion) wurde die Gesamtmenge, die

ausgelaugt wurde, reduziert Nur um ~ 10%.



Als nidchsten acht Phosphatdiingern war durch Gamma-
Spektrometrie und  fiir  Auslaugungseigenschaften  getestet. Die
Aktivitdtskonzentrationen der Diingemittel und ihre Auslaugcharakteristiken
zeigen so in den Kategorien als auch zwischen den Kategorien eine grofle
Variation. Die gute Korrelation in der Literatur zwischen P205-Gehalt und
Radioaktivitdt ist in unserem Fall nicht vorhanden, nur bei
Superphosphaten, im Falle der NPK-Diingemittel wurde keine Korrelation
mit P,Os-Gehalt gefunden. Zuketzt auf der Grundlage meiner Erfahrungen
wihrend die Messungen schlage ich ein Messprotokoll zum Testen der

Auslaugungseigenschaften von NORM-Materialien vor.
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I. BEVEZETES, CELKITUZESEK

Egyes ipari termékeket, melléktermékeket, meddoket, (amelyekben a
feldolgozds soran a terresztridlis radionuklidok feldisulhatnak) vagy
felhasznaljak, vagy nagy teriileten tobbnyire rekultivalatlanul helyezik el. A
kiilonféle kezelési eljarasok ¢és a mas tipust hulladékokkal vald kozos lerakas
lehetdsége a kornyezeti koriilmények széles palettdjat vonultatjak fel. .A kezelés
soran alkalmazott fizikai, kémiai hatdsok jelentdsen megvaltoztatjdk az anyagok
szerkezetét, igy megvaltozik az egyes radionuklidok oldhatésdga is, ami a
taplaléklancon és az ivovizviz-fogyasztason keresztiil potencialis veszélyhelyzetet
jelenthet a lakossagra nézve. Az uran, torium, illetve a bomlasi soraikban talalhato
izotopok a természetes eredetli sugarterhelés nem elhanyagolhatdé hanyadaért
felelosek. A jelenlegi szabdlyozds az ¢élelmiszerek ¢és az ivoviz
aktivitaskoncentracioin keresztiil szavatolja a lakossadg biztonsagat. A NORM
anyagokkal kapcsolatos tevékenységek engedélyhez kotottek, az engedélyezési
eljaras soran bizonyitani kell, hogy a tevékenység az engedélyben megadott
maximalis dozishozzéjaruldst nem haladja mega teljes életciklusa soran, beleértve
a lezarast és a rekultivalast is. Ennek része a kioldodas €és az azon keresztiili
sugarterhelés becslése is. Jelen munka célja az, hogy a természetes eredeti
radionuklidok  kioldédasdnak vizsgdlatdra alkalmas vizsgélati protokollt
javasoljon. Ennek érdekében a jelen munka bemutatja az elérhetd kioldddasi
modszereket €és a radionuklidkoncentracié meghatarozasara alkalmas technikékat.
Ezutan szemlélteti a kivalasztott mdodszerek alkalmazaséat vorosiszap, vorosiszap
tartalma tégla és foszfat mitragya példdjan, végiil pedig javaslatot tesz egy

altalanosan alkalmazhaté mérési protokollra.



II. IRODALMI ATTEKINTES

11.1. Természetes eredetii radioizotopok

A kornyezetben természetes Uton eléfordul az ionizald sugarzas [1]. A
természetben megtalalhatd izotdopok egy részének atommagja nem stabil, viszont
az energiaminimumra torekvés elve alapjan azza kivan valni, ezért atalakul [2]. A
radioaktivitas az idOegység alatt elbomlo, atalakulé atommagok szamat jellemzo
mennyiség. Ezt adott készitményre, tomegre vagy térfogatra vonatkoztatva kapjuk

az aktivitaskoncentraciot [1].

A=dN/dt (1)

Ahol:
A a radioaktivitas,
N a bomlésra készen allo, instabil atommagok szama,

t az 1dO

A bomlas valdszinlisége az atommag szerkezetétdl fligg, az adott atomra jellemzd,
a bomlas iiteme adott izotdpra mindig ugyanaz. Az atommagok szdmanak
valtozasat differencialegyenletbe felirva megkapjuk az adott izotop bomlésara

jellemzd aranyossagi tényezdt, a A bomlési allandét. [1]

dN/dt=-1*N 2)

Ami megoldva az alabbi algebrai alakban fejezhetd ki

N(t) = Ny * ™ 3)

Ahol
N(t) a radioaktiv atommagok szdma t id0 eltelte utdn,
Ny a kezdeti aktiv magok szama, ami aranyos a radioaktiv anyag mennyiségével,

A a bomlasi allandé



A fenti egyenleteket atrendezve

A=)*N )

Tehat az exponencialis egyenlet felirhat6 az aktivitasokra is

A@) = Ap*e™ (5)

A bomlasi allandd helyett gyakran a szemléletesebb felezési id6t alkalmazzak,
ami az az iddtartam, ami alatt az aktivitds (az egyenlet a bomlési allandoval

egyszerlsitve felirhato az aktiv magok szamara is) a felére csokken.

T1/2=ln2//1 (6)

A radioaktiv bomlés fajtija szerint lehet részecske vagy elektroméagneses
az ionizald sugarzas. A részecske-sugarzasok kozé tartozik az alfa (He™), a béta
(¢ vagy e") és a neutron sugarzas (n”). Az elektromagneses sugarzasok kozé
tartozik az elektronhéj eredetii rontgen- és az atommag eredetli gamma-sugarzas.
A folytonos spektrumu fékezési rontgensugarzds elemi meghatarozasra nem
alkalmas, ellenben a diszkrét energidju karakterisztikus rontgensugarzassal és a
gamma-sugarzassal.

A természetes eredetli radioaktiv izotdpokat osztalyozhatjuk az eredet és a bomlés
fajtaja alapjan. A radioaktiv izotopok eredet alapjan lehetnek kozmogén és
primordialis eredetiiek.

A kozmogén radionuklidok a légkor felsé rétegeiben a kozmikus sugdrzas
hatdsara folyamatosan keletkeznek magreakci6 sordn. A  legnagyobb
sugarterhelést okozd kozmogén radionuklidok a 14C, 3H, Na és Be, de
keletkeznek mas izotopok is, példaul a tobb éves felezési idejii '“Be, *°S, *°Cl és
Ar, vagy a rovidebb felezési idejli #Na, ZgMg, 32p 33p ¢s PCl. [1],[2]

A primordialis radionuklidok a Fo6ld kialakulasakor kertiltek a foldkéregbe.
Két tipusuk van, a bomlési sort képzd és a bomlési sort nem képz6. Bomldasi sort

nem képz6 példaul a “°K és *'Rb, ezek kozvetleniil stabil izotoppa bomlanak le. A



bomlasi sort képezék, mint az ***U, °U és »**Th, valamint a mar elbomlott *"Np
a stabil allapot eléréséig tobb bomlason megy keresztiil, a bomlasok sordn aktiv
magok keletkeznek, egészen az utolso, stabil allapot eléréséig [1], [2]. A bomlési
sorok egyik legnagyobb jelentdségli eleme a radon, mely nemesgazgént nagyobb
mobilitassal bir, mint a tobbi elem, képes kijutni a poruskozti térbe és onnan a
levegébe. A bomlastermékei ezutan képesek megtapadni aeroszolokon, és a
tiiddbe bejutva szamottevd belsé sugarterhelést okozni. A Rn izotdopok koziil a
22Rn-t tekintik 4altaldban a sugéarterhelés szempontjabdl a legjelentésebbnek,
azonban egyes orsziagokban a **Th bomlasi sordban 1évé a toront (**’Rn-t) is
hasonloképp fontos, ha nem a **’Rn-nél is nagyobb jelentdségii tényezéként

veszik figyelembe. A 2"

235

Rn felezési ideje a masik kettdéhez képest nagyon rovid,
tovabba a “°U bomlasi sordba tartozik, ami az uran-izotopok jelenlegi
izotoparanyabol fakaddan joval kisebb koncentracidoban van jelen a természetben,

mint az 2**U leanyelemei, igy a belégzés valoszintisége is csekély [1].

A bomlasi sorok ismerete a kioldodas szempontjabdl fontos, mivel az
eltéré elemek kémiai viselkedése kiilonb6zo, ennek megfeleléen az oldhatdsaguk
és a mobilitasuk is eltér. A kovetkezd két abra (IL1. és I1.2. abra) a 2*U és **Th

bomlasi sorat mutatja be.

233U bomlasi sora

238
U

234Th 234Pa 234U

\4

\ 4

230Th
I 22611a
222Rn
218PO
Il 214Pb 214Bi 214PO
210Pb 210Bi 210P0

l 206Pb

I1.1. 4bra ***U bomlasi sora csak a f6 bomlési iranyt mutatva, a lefelé

Y

v

\4

mutato nyilak alfa, az oldalra mutat6 nyilak béta-bomlast jeleznek



2327Th bomlasi sora

232
Th
228 228 228
| Ra Ac Th
224
v Ra
220
Rn
\ 4
216
Po
\ 4
212 2125 212
v Pb Bi Po

L

208T1 208Pb

N \ 4

11.2. 4bra >**Th bomlasi sora csak a fé6 bomlasi iranyt mutatva a lefelé

mutato nyilak alfa, az oldalra mutat6 nyilak béta-bomlast jeleznek

II.1.1. Az ionizalo sugarzdas hatasa az élovilagra és a sugarterhelés

meghatarozasara leggyakrabban hasznalt mennyiségek

A fent emlitett természetes eredetli radioizotopok ionizald sugarzast
bocsatanak ki. Ez azt jelenti, hogy a kibocsatott sugarzas képes kozvetve (toltéssel
nem rendelkezd sugarzasok, mint a gamma, a rontgen vagy a neutron) vagy
kozvetleniil (t6ltéssel rendelkezé sugarzasok, mint az alfa, vagy béta) ionizaciot
okozni, azaz anyaggal kdlcsonhatasba Iépve elektron — pozitiv téltésli ion parokat
létrehozni. Amennyiben ez a kdlcsonhatds €16 szervezeten beliil torténik meg,
akkor az ionizald sugarzasok kémiai kotések felszakitasara alkalmas energidja a
kolesonhatas helyétdl fiiggden képes kozvetleniil DNS vagy egyéb sejtalkotok
karosodasat okozni, vagy nagy reakcioképességii szabad gyokoket (példaul H,O-
bol hidratalt e’-t és OH gyokat) képezni, és azokon keresztiil kérositani a sejteket.
A kettés DNS torés jellemz6 a sugéarzas okozta karosodasra, nagyon kevés mas
oka lehet, ezért ezt és a kovetkezményeként kialakul6d dicentrikus, gytrii alakt
kromoszomakat alkalmazzdk mind annak megéllapitasara, hogy kapott-e valaki
sugardozist, mind annak a megéllapitidsara, hogy mekkora dozist kapott az adott
személy [3]. A sugarterhelés annak a mértéke, hogy mennyi sugdrzast kapott az

adott targy vagy ¢€l61ény, azonban szamos dozisfogalom létezik.



Az elnyelt dozis, az adott anyagmennyiségben elnyelt energia, azaz:

D=dE | dm (7)

Ahol D az elnyelt dozis, mértékegysége a J kg™, amit Gray-nek [Gy] neveztek el,
E az elnyelt energia,
m pedig a tomeg
Az elnyelt dozis egy fizikai mennyiség, értelmezheté mind a kozvetve, mind a
kozvetleniil ionizald sugarzasokra és barmilyen geometriara, az adott térfogatban
leadott energia €s a benne 1év6 tomeg hanyadosaval lesz egyenld.

Az iddegység alatt elnyelt dozis a dozisteljesitmény, mértékegysége a [Gy
s vagy [T kg's™].

D’=dD/ dt (8)

Ahol D’ a dozisteljesitmény,
D az elnyelt dozis,

t pedig az eltelt 1do.

A tovabbi dozisfogalmak mar szdrmaztatottak, nem fizikai mennyiségek. Az
egyenérték dozis Hry az adott sugarzasra jellemzo sulytényezdvel van korrigalva.
Mértékegységiik tovabbra is J kg', azonban a szarmaztatott mennyiségek

megkiilonboztetésére az elnevezése mar nem Gray, hanem Sievert [Sv].
Hrr=wg * Drr 9)
Ahol Hrraz R tipust sugarzas T szovetben elnyelt egyenértékdozisa [Sv],

wg az R sugérzasra jellemzd sulytényezd

Drrpedig a T szovetben elnyelt dozis atlagértéke



I1.1. tablazat: R sugarzasra jellemzo sulytényezok az ICRP 103 alapjan [3]

Sugérzasra jellemz6 sulytényezd

Sugarzas fajtaja (WR)
ICRP 103
foton 1
elektron, miion 1
proton
proton €s pion 2
alfa-részecske ¢és
nehéz magok 20
<1 MeV

neutron

2.5 +18.2¢"INEMI20)
1 MeV - 50 MeV
5.0 +17.0g"EEIZ0)
> 50 MeV
2.5 +3.256(—|ln(0.O4En)|A2/6)

Az effektiv dozis, Hr azemberi test szOveteinek és szerveinek eltéro

érzékenységét is figyelembe veszi:

Hp=2Xwr*Hrr =2 wr2 wg * Drp (10)

Ahol Hy az effektiv dozis [Sv].,

wra T szovetre jellemzo6 szdveti sulytényezo,

Hr g az R tipust sugarzasbol szarmazé a T szovetben elnyelt egyenértékdozis,

wr az R sugérzasra jellemzd sulytényezd,

Drr az R tipust sugarzasbol szarmazé a T szovetben elnyelt sugarterhelés.



I1.2. tablazat: T szovetre jellemz6 szdveti sulytényezok az ICRP 103 alapjan [3],

[4]
Szoveti sulytényezd wr
Testszovet
ICRP 103
tiid6, gyomor, csontveld,

0,12

vastagbél
emlo 0,12
ivarmirigyek 0,08

ajzsmirigy, holyag, nyeldcso,
paj gy Y g, ny 0.04
maj

csontfelszin, bor 0,01
agy 0,01
nyalmirigy 0,01
maradék 0,12
0sszes 1,00

A kiils6 gamma sugdrzds okozta sugarterhelés az adott térrész
dozisteljesitményétol fligg, a nagy dozisteljesitményli teriilet csak az ott
tartozkodds iddtartama alatt okoz sugarterhelés-ndvekményt, azonban a
szervezetbe bejutd, inkorporedlt radionuklidokbol okozta dozisteljesitmény a
szervezettel egylitt mozog. A belsdé sugarterhelés iddfiiggésének kiszamitdsanal
figyelembe kell venni azt is, hogy a radionuklidok a fizikai felezési idon tul
biologiai felezési idovel is rendelkeznek. Az el6zéekhez hasonloan az elnyelt,

egyenérték és effektiv dozisok rendre:

D.=[D( dt (11)
Ahol D, a lekotott elnyelt dozis
D(t) a kapott elnyelt dozis az id6 fliiggvényében

t pedig az eltelt id6, amennyiben nincs megadva gyermekekre 70 év, felndttekre

50 év.
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Hy(z) = | H(t) dt (12)

Ahol Hr(z ) a lekotott egyenérték dozis
H(t) a kapott egyenérték dozis az id6 fliggvényében
t pedig az eltelt id6, amennyiben nincs megadva gyermekekre 70 év, felndttekre

50 év.

He(t) = X wr * Ht) dt (13)

Ahol Hg(7 ) a lekotott effektiv dozis

wra T szdvetre jellemz6 szoveti sulytényezd,

H(t) a kapott egyenértek dozis az id6 fliggvényében

t pedig az eltelt id6, amennyiben nincs megadva gyermekekre 70 év, felnéttekre

50 év.

Amennyiben a sejtek ongyogyité folyamatai nem képesek megbirkozni a
sugarzas okozta karosodassal, tigy az elvaltozasok mar nemcsak sejtszinten,
hanem a szovetek, szervek szintjén is megjelennek. Akut, nagy sugarterhelés
esetén egy bizonyos kiiszobdozist (évi 0,5 Sv) meghaladva elkezdenek jelentkezni
a determinisztikus hatdsok, mint a sterilitds, borpir vagy 1 Gy folott a
sugarbetegség tiinetei, azonban a lakossagi és a munkahelyi doziskorlatozast ugy
szabjak meg, hogy normal koriilmények kozott ennek csak a toredékét kaphatja
meg az ember [5].

A sztochasztikus hatdsok ezzel ellentétben nem minden esetben
kovetkeznek be, hanem a kapott sugarterheléstdl fiiggden a kiillonbozd rakok
illetve a genetikai karosodas bekovetkezésének statisztikai valdsziniiségét novelik
meg. A novekedés mértéke 200 mSv f6lott linearis egyenlettel kozelithetd,
azonban kis sugarterhelés esetén (150 mSv alatt) ez az 6sszefiiggés erdsen vitatott.
Léteznek olyan elméletek, miszerint egy kiiszobdozis alatt nincsen hatés, vagy a
kis dozisok veszélyesebbek, mint a linedris Osszefiiggés, vagy a kis dozisok
kevésbé veszélyesek, mint a linearis Osszefliggés, vagy a kis dozisoknak jotékony

hatdsa van és végiil a lineéris Osszefliggés meghosszabbitasan alapulé modell [6].

11



N1

0.1f
7,
@
b4
£ 0,10 ,
> szupralinears . —
o «a ®* ®* & = 2 & = - & = = % -p
C L - ___.;.-"
) 0 0 - -__-""- e
3 ac -
= ),05 AME e . >
el e olinedtS
% - 70w
S — IV =~
-‘ 0 r-‘h‘—-———'— == — "~
- - _—
= ~ Kuszob ~

-~
QD \ o~
0 .
0,00 — -
hormezis
— 1 1 1 1T T 7T T T
0 20 40 60 ad 100 120 140 160 180 2C0
dézisegyenénék (mSv)

I1.3. abra: Sztochasztikus hatasok alacsony sugarterhelés esetén [6]

Mindegyik feltevés ellen, és mindegyik feltevés mellett is szolnak érvek, részben
sejtbiologiai, részben allatokon végzet kisérletek alapjan, illetve az epidemioldgiai
megfigyelések alapjan. A legaltalanosabban elfogadott a lineéris Gsszefiiggés, ami
alapjan a réak kialakulasanak kockazata a teljes lakossagra 5,5 107 Sv’', a
genetikai karosodas kockazata 0,2 107 Sv™', a felnétt lakossagra nézve pedig a rak
kialakulasanak kockazata 4,1 102 Sv™', végiil a genetikai karosodas kockazata 0,1

107 Sv™' [4].

11.1.2. NORM anyagok

A NORM (Naturally-Occurring Radioactive Material), azaz természetesen
eléforduld radioaktiv anyag szadmos kiilonféle megkozelitésli definicioval
rendelkezik, ezek koziill a Radiation Protection 135-ben 1is szerepld
megfogalmazast tekintik jelenleg a legmegfelelobbnek, NORM-nak mindsiil
minden olyan természetesen el6forduld radioaktiv anyag, ahol az emberi
tevékenység az eredeti szitudcidhoz képest megnodveli a sugérterhelés ndvekmény
lehetdségét [7]. Ez a definicid a régi NORM — TENORM (Technologically
Enhanced Naturally-Occurring Radioactive Material) megkiilonboztetéstol

fliggetlen, az emberi tevékenység hatasat az aktivitaskoncentracié valtozasara nem
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tekinti mérvadonak, csak azt, hogy a tevékenység sugarterhelés ndvekménnyel
jar.. A TENORM definicié hasznédlata ma mar nem preferalt, az egységes NORM
megnevezés hasznadlatos. A NORM anyagokhoz szamos tevékenységek
kapcsolodik, melyek kiilonféle olykor nagy mennyiségiik, olykor magas

aktivitasuk miatt problémas mellékterméket termelnek:

- szénbanydszat és széntiizelésii erdmiivek

- olaj és gazkitermelés

- fémfeldolgozas, kiilondsen a vas és acélipar, de mas fémek banyaszata
¢és eldallitasa is, példaul a tantal €s nidbium [8], vagy az aluminium és
a mangan

- afoszfatipar, és miitragyagyartas

- atitan-oxid pigment gyartasa

- a cirkon gyartds és a cirkon tartalmu keramiak eldallitasa (ipari
keramiak, hoallo téglak és téglak)

- acementgyartas

- avizipar, beleértve a vizvezetékrendszereket és az ivoviz eldallitast is.

- geotermikus energia eldallitasa melegviz alapon

A kiilonb6zé6 NORM anyagok fajlagos aktivitdsa a fajtdjukhoz hasonldan
széles skalan mozog a néhany Bq kg'-t6l a t5bb MBq kg'-ig [9]. Jogi
szempontbdl ez egy bonyolult problémat jelent, az 1 kBq kg™ feletti anyagokat
jogilag a NORM kategoriaba soroljak, és gyakran kiilon szabalyozzak, azonban a
jog és a jogalkotok szaméra az 1 kBq kg™ alatti tartomany problémas kérdés,
kiilondsen a nagy mennyiségben keletkezd melléktermékek esetén, mint a
vOrosiszap vagy a foszfogipsz. Annak ellenére, hogy az aktivitasuk alacsonyabb,
mint 1 kBq kg™ mennyiségiik miatt komoly terhelést jelenthetnek, ha a tarozokat
nem megfeleléen hataroljak el a kornyezetiiktdl; tovabba egyéb tulajdonsagaik,
példaul nehézfémtartalmuk, savas vagy lugos jellegilk miatt a sugéarzasnal

nagyobb problémat képesek okozni.
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I1.4. abra: NORM anyagok aktivitadskoncentracioi Wymer alapjan [10]

11.1.2.1. Vorosiszap

A voOrdsiszap az aluminium gyartds nagy mennyiségben keletkezd
mellékterméke. Magyarorszagon intenziv bauxit banyéaszat és aluminium-gyartés
folyt 1940 ¢és 1990 kozott, melyek sordn a Bayer eljardsnak megfelelden a
bauxitot 270 °C-os NaOH oldattal kezelték a timfold eldallitisa céljabol. Az
aluminium tartalmu ércek feloldoddsa utan oldhatatlan maradék marad vissza
(0,3-2,5 tonna maradék / tonna aluminium), melyet a technologianak megfeleléen
szliréssel vagy tilepitéssel tavolitanak el az oldatbol. Ezt az oldhatatlan maradékot
nevezik vordsiszapnak [11].

Az aluminiumipar évi 90-120 milli6 tonna voOrdsiszapot allit eld, a
jelenlegi ,rendelkezésre allo” készlet a vildgon meghaladja a 2,7 billid6 tonnat
[12], [13]. A vorosiszap kezelésének hagyomanyos moddja a lerakds. Ennek
szamos valfaja 1étezik, a tarolasi modokat fel lehet bontani szarazfoldi és tengeri

megoldasokra. A szarazfoldi tarolasi modokat tovabb lehet bontani szaraz és
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nedves tarolasra. Nedves tarolds soran a technologiaban hasznalt luggal egyiitt
keriil kibocsatasra a vorosiszap a tarozokba, ahol hagyjék iilepedni, majd a lagot
visszavezetik a technoldgiaba. A modernebbnek tekintett eljards a szaraz tarolas,
ahol a lugot mar a kihelyezés eldtt eltavolitjak az iszapbdl, majd annak tixotrép
tulajdonsagait kihasznélva juttatjdk ki a tarozoba. A tengeri lerakds az altala
okozott sulyos kornyezeti karok miatt kikeriilt a gyakorlatbdl és szamos orszagban
szigortian tiltott [12]-[14]. A voOrosiszap kezelésének f0 problémajat az
elhelyezendd hatalmas mennyiség ¢s az ennek megfeleld nagy teriiletigény jelenti,
amit kiegészit a ligos kémhatds, a toxikus elemek és nehézfémek jelenléte
nyomnyi mennyiségben, és a természetes radionuklid tartalom [12], [13]. A
vorosiszapot alkalmazzdk savas banyavizek [15], [16] és medddk kezelésére is
[17]. Lerakas eldtt egyes esetekben a lugos kémhatas semlegesitésére alkalmaznak
tengervizet, CO,-t, SO, tartalmu gazokat, gipszet és bioldgiai kioldast [17]-[19].
A voOrdsiszapot, altalaban semlegesités utan, alkalmazzdk talajjavitasra és
szennyvizkezelésre is [17]. A fent emlitett véltozatos felhasznalasi modok
rendkiviil sokféle kornyezeti hatasnak teszik ki a vordsiszapot, ami a benne
talalhat6 radionuklidok kioldodasanak szempontjabol érdekes lehet.

Az egyes vorosiszapok Osszetétele igen nagy valtozatossagot mutathat, a
kiindul6 bauxittol és az alkalmazott technologiatol fiiggéen. Ahogy a I1.3. tdblazat
is mutatja a f6 Osszetevok a vas-oxidok, altalaban tobb mint 1/3 részben, ez utan
kovetkeznek az aluminium oxidok és hidroxidok. Ezen kiviil kiilonféle
szilikatokat is jelentés mennyiségben tartalmaznak, mig a titdn-dioxid tartalom
elérheti akar az 5%-ot is. A jelentds mennyiségli natronliig tartalom hosszan
tartdan biztositja vizzel érintkezve a ligos kémhatast. A vordsiszap tartalmaz

tovabba kiilonféle értékes ritka elemeket és radionuklidokat is [11], [16].

I1.3. tablazat: A vorosiszap f6 komponensei tomegszazalékban kifejezve [20]

Fe, 05 33-40 % Al,O5 15-19 %
Si0, 10-15 % Na,O 7-11%
TiO, 4-6 % CaO 3-9%
V,0;5 0,2-0,4 % P,0O5 0,5-1 %
CO, 2-3 % SO;3 0,8-1,5 %
MgO 0,3-1 % F 0,1-0,15 %
C 0,15-0,2 % | ritkafoldfémek 1% alatt
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A vorosiszap Osszetétele tovabbi hasznositasi lehetéségeket vet fel. Igy
példaul a vorosiszap vas és aluminium tartalmanak kinyerését, a TiO, kinyerését,
a ritkafoldfémek kinyerését kiilonféle feltarasi modszerekkel, vagy a vordsiszap
¢épitdiparban  vald felhasznalhatosdgat, nemcsak toltéanyagként példaul
geopolimerekben, cementgyartasnal, keramiatermékek vagy téglak eldallitasara,
betonokban esetleg olcsé szinezdanyagként. [17], [18]. A vordsiszap stirlisége
alapanyagtol és technoldgiatol fliggden viszonylag tag hatarok kozott mozog, 2,33
g cm™-t0l 3,26 g cm™-ig, a Bayer eljaras a szinterelésinél altaliban alacsonyabb
striiségli vorosiszapot eredményez [21]-[24]. A vordsiszap azonban nem tomor,
jelentds hézagtérfogattal bir, ezért a latszdlagos siiriisége csak 1,09-1,53 g cm™
[21].

A vordsiszap aktivitdsa az aluminiumgyartds alapanyagabol, a bauxitbol
ered. A Dbauxit mar a kibanyéaszasakor tartalmaz természetes eredetli
radionuklidokat, melyek a gyartasi folyamat soran a keletkez6 melléktermékekben
képesek feldusulni. Egyes bauxitok, mint azt az alabbi (I1.4.) tablazat is mutatja a
foldkérgi atlagnal (UNSCEAR2008 Annex B [25] *°Ra: 32 Bq kg™, #**Th: 45 Bq
kg', *K: 412 Bq kg') magasabb aktivitaskoncentracidval rendelkeznek egy vagy

tobb radioizotopra nézve.

I1.4. tablazat: Atlagos bauxit aktivitaskoncentraciok (Bq kg'l) [26]

Orszag 2Ra 2Th YK
Ausztralia 57 421 28
Brazilia 769 98 13
Kina 370 420 3,36
Guinea 159 175 -
Guyana 68 230 24
Magyarorszag 419 256 47
India 68 510 -
Indonézia 56 170 27
Torokorszag 17,1 19,8 43,2
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A bauxitbol tobbféle modon ki lehet nyerni az aluminiumot, az egyik
legelterjedtebb modszer a Bayer eljaras, azonban a volt Szovjet Unid
holdudvardba tartoz6 orszagokban elterjedt a szinterelési eljaras is, tovabba
vannak példdk a két eljards kombinalasara is, példaul a vordsiszap szinterelési
eljaras (Red Mud Sinter) Kindban. Ezen kiviil 1éteznek savas eljarasok is, mint
példaul az Orbite-eljards, azonban ezek altalaban kisebb mennyiségli, de nagy
tisztasdgu aluminiumot allitanak eld, és jelentdsen koltségesebbek, mint a Bayer-
eljaras. A Bayer-eljaras az olcsdsaga miatt szinte teljesen kiszoritotta a tobbi
modszert, és csak kiilonleges esetben éri meg mast alkalmazni, példaul a
szinterelési eljaras alkalmas magas szilicium ¢és alacsony aluminium tartalmi érc
feldolgozaséra, viszont a pirometallurgiai folyamatok miatt koltségesebb [27]—
[30].

A fejezet elején emlitett modon a Bayer eljaras soran a poritott bauxitot
forr6 (akar 270 °C-os), tomény NaOH oldattal kezelik, ami a fobb aluminium-
tartalmi asvanyokat feloldja. Ezutdn az oldhatatlan maradékot szliréssel
eltdvolitjak, az oldatot lehiitik és a feloldott aluminiumot gibbsit (AI(OH);)
formdjaban kicsapjak. A gibbsitet elvalasztjak, mossak, majd kalcinalassal tiszta
aluminium-oxidda (Al,Os), timfolddé alakitjak at. A technologiai folyadékot
elvalasztjdk az oldhatatlan maradéktol, majd 'jra felmelegitik ¢és ujra
felhasznaljak [28]. A technoldgiai folyadék kezelésére tobbféle metodus létezik.
Nedves technologia esetén a voOrdsiszap-tarozoban iilepitik ki az oldhatatlan
maradékot, majd visszanyerik a folyadékot. Ezt a modszert alkalmaztak a 2010-es
vorosiszap-katasztrofa eldtt az Ajkai Timfoldgyarban is. Ezzel ellentétben az
ugynevezett szaraz eljards esetén az lizemen belill sziirés segitségével nyerik
vissza a folyadékot és az oldhatatlan maradékot kiilon deponaljak. A folyamatba a
bauxittal bevitt természetes radionuklidok jelentds része az oldhatatlan maradékal,
a vorosiszappal egyiitt tdvozik, mitdbb, mivel jelentds mennyiségli aluminium
timfoldként tavozott a rendszerbdl, igy fajlagosan a maradékban a radioaktiv
izotépok koncentracidja megnovekedik, éppugy, mint a ritkafoldfémeké [31],

[32].
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IL5. tablazat: Atlagos vordsiszap aktivitaskoncentraciok (Bq kg™) [11], [12],
[26]

Orszag *%Ra “2Th YK
Ausztralia 318 1320 190
Belgium 550 640 -
Brazilia 139 350 45
Kina 380 507 361
Németorszag 156 216 -
Gorogorszag 306 408 33
Magyarorszag 289 285 121
Olaszorszag 97 118 15
Jamaika 708 339 300
Romania 566 434 -
Torokorszag 210 539 112
Ukrajna 165 328 53

11.1.2.2. Foszfor tartalmu miitragya

A vilag megnovekedett élelmiszer igényének kielégitése érdekében
sziikséges nagy hozamokat add, intenziv mezdgazdasagi tevékenység egyik
alappilére a foszfor tartalmi miitragyak hasznalata. Az éves terméshozamok
szintentartdsa igényli a termdOteriiletek megfeleld kezelését, valamint a termeszteni
kivant ndvény sziikségleteinek megfelelé makro és mikrotapanyag ellatast. A talaj
alapvet6 tapanyagainak podtlasara nagy mennyiségii nitrogén (N), foszfat (P,Os) és
kalium tartalmi természetes és miitragyakat alkalmaznak, ami esetenként,
kiilonosen a fejlodo orszdgokban, talzott felhasznalashoz vezet [33].

A Nemzetkozi Mitragyaipari Szovetség (International Fertilizer Industry
Association, IFA) egyik jelentése szerint a Fold tapanyag sziikséglete elérheti a
188 Mt-at, (rendre 114,3 Mt N, 42,6 Mt P,0Os, 31,0 Mt K,0) 2018/2019-ig évi
becsiilt 1,8 %-os novekménnyel [34]. Az ipari forradalom el6tt a mezdgazdasag €s
az egyéb, a lakossag mindennapi élete altal elallitot anyagokat alkalmaztak erre a
célra, mint példaul az allati tragya, poritott allati csontok, halak és maradvanyaik,

emberi és madaririilék, varosi hulladék és a tlizelésbOl szarmazdé hamu. A
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lakossag 1¢lekszamanak novekedésével egylitt jard ¢Elelmiszersziikséglet-
novekmény azonban a megljuld forrasok kapacitdsat meghaladd mértékben
novelte meg a tdpanyagutanpotlas irdnti igényt. A helyzet megoldasara
koncentréltabb, jobb mindségili forrasokra volt igény, amit az emberek az asvanyi
készletek és egyedi, természetesen kialakult lehetéségek (példaul guano, azaz
felhalmozodott denevér vagy madariiriilék) kiaknazaséaval elégitettek ki [35], [36].
A nitrogénvegyiiletek banyaszhatdo formdban, mint példdul a salétrom (kalium-
nitrat, KNOs), is rendelkezésre 4llnak, azonban a 20. szdzad eleje Ota
rendelkezésre all egy hatékonyabb Iehetdség. A Haber-Bosch szintézis
segitségével a levegd nitrogénje megkothetd, és felhasznalhato N tartalmu
miitragya eldéallitdsara. Az ezzel kapcsolatos kutatasok jelenlegi irdnya a meglévo
technologia fejlesztése mellett egy hatékonyabb nitrogén-megkotési eljaras
kifejlesztése [37]. 2014-ben 152,77 milli6 tonna N termeld kapacitas allt
rendelkezésre és a kozeli jovoben varhatdan a kapacitas az igény elott fog maradni
[34]. A kalium sziikségletet K,O formdjaban hagyomanyosan a faval valo fiités
utan visszamaraddé fahamu biztositotta, majd az igény novekedésével a
természetes soOlerakatok, sos tavak ¢€s vizek kiakndzasa is megkezdddott. A
jelenlegi becslések a rendelkezésre allo j6 mindségl kalium készlet 9 és 20 billio
tonna K;O-nak felel meg és a jelenlegi fogyasztds mellett legalabb 350 évre
elegendd, amit az egyéb forrdsok (150 milli6 tonna) jelentOsen
meghosszabbitanak. A kalium-klorid (KCl) a kélium mitragydk donto
tobbségének hatdanyaga (95%), a magas fajlagos K tartalom (60%), az alacsony
ar, a konnyli elérhetdség és az egyszerii feldolgozas a gyartas sordn gazdasagilag a
legvonzobb lehetdséget kindlja [38]. A foszfor esetében kozel 46,71 millid tonna
P,0s-nek megfelel6 mennyiségli asvanyt termeltek ki 2014-ben az IFA jelentése
szerint, folyamatosan novekvo igény ¢€s lassan csokkend asvanykincs mellett. Az
Gijonnan felfedezett leldhelyek Afrikaban és Azsidban 2018-ig 258 millié tonnara
novelték a rendelkezésre allo készletet [34].

A foszfat asvanyok a mitragyagyartas f6 foszforforrasai, a jelenleg kitermelt
asvanyok P,Os tartalma 25 és 37% kozott valtozik, a magasabb P,0Os tartalmt
lel6helyeket részesitve eldnyben. A nyersanyagok koziil a vezetd szerep

egyértelmilen az iiledékes tengeri kdzeteké (kb. 75%), amit a vulkani és a
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mallasbol szarmazo lel6helyek kdvetnek, mig a biogén eredetli nyersanyagok csak
1-2%-kal jarulnak hozzd a termeléshez. Az elsddleges foszfor-asvanyok kozé
tartozik a fluor-apatit [(Ca;o(POs)sF2), a hidroxi-apatit [(Ca;o(PO4)s(OH),), a
karbonat-hidroxi-apatitok ~ [(Ca;o(POs4, CO3)¢(OH)), ¢és a  Frankolit
[(Cajpg—x—yNaxMgy(PO4)¢—z(CO;)zF(-4zF,,). A foszfat asvanyok kiilonféle
toxikus elemeket tartalmazhatnak, mint a fluor (F), kadmium (Cd), arzén (As),
higany (Hg), krom (Cr) és olom (Pb), a kiilonféle radionuklidok mellett, mint
2381, 22Th és leanyelemeik [39].

A foszforsavgyartas technologidja két f6 tipusra oszthato fel, a termikus ¢€s a
nedves eljarasokra. A termikus eljaras, ami tovabb oszthat6 a kiilsé fiitési és az
elektromos kemencés modszerre, dragdbban allit el jobb mindségili, magasabb
°C folott szén segitségével redukalva elemi foszfort allitanak eld, majd az elemi
foszfort levegdvel oxidalva és vizben elnyeletve foszforsavat allitanak elé [40],
[41].

A nedves eljarasnak szdmos kiilonbozé vélfaja létezik. A hozzédadott sav
tipusa szerint lehet salétromsavas, sdsavas vagy kénsavas eljaras, melyek koziil a
kénsavas eljaras a leggyakoribb Europaban. A kénsavas eljards ezutan tovabb
oszthatd a keletkezd kélcium-szulfat tipusa szerint anhidrites, hemihidratos és
dihidratos modszerekre, amib6l Eurépaban a dihidratos, a hemihidratos, a di
hemihidratos kétlépéses €s a hemi-dihidratos egy- és kétlépéses modszereket
alkalmazzak. A nedves eljaras menete minden esetben nagyjabodl azonos, a foszfat
asvanyok fizikai eldkezelésével (megfeleld méretre Orlés) kezdddik, majd a
reakciotartalyban sav alkalmazéasaval feltarjak a nyersanyagot. Az oldhatatlan
maradékot és a kalcium-szulfatot sziiréssel eltavolitjak, a foszforsavat pedig
kinyerik. Az alkalmazott technologiai elemeket, a miikddési paramétereket, az
elvalasztast és a tovabbi 1épéseket a kivalasztott kalcium-szulfat tipusa hatarozza

meg [41], [42].
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IL.5. abra: Foszfat miitragya gyartas sematikus abraja [43]

A kilonféle foszfat tartalmi koézetek &tlagosndl magasabb természetes
radionuklid tartalma jol ismert. Az iiledékes eredetii foszfat asvanyok tipikus
aktiviaskoncentracioi 1500 és 1700 Bq kg ™' kozott mozognak az U bomlasi
soraban, gyakran szekularis egyensulyban, altaldban alacsony, a foldkérgi
atlaghoz hasonl6 torium tartalommal, mig a vulkéni eredetii kézetek alacsonyabb
Osszes aktivitassal és magasabb toriumtartalommal birnak [44]-[46] Erdemes
megjegyezni azt is, hogy egyes foszfat asvanyok akar 20,000 Bq kg™ U;Os-at is
tartalmazhatnak [25]. A 11.6. tadbldzat a kiilonféle foszfat asvanyokra leirt
aktivitaskoncentraciokat mutatja be orszagonkénti bontdsban. A tablazatbol jol
latszik, hogy az egyes foszfatdsvanyok leldhelytdl fiiggden nagysagrendekkel

eltérd radionuklid koncentracidkat tartalmaznak.
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IL.6. tablazat: Kiilonféle foszfat asvanyok aktivitaskoncentraciéi (Bq kg™) [47]

Orszag Uréan Toérium 2Ra *2Ra
USA 259-3700 3,7-22,2 1540 -
Florida 1500-1900 16-59 1800 -
Dél- és Kozép- -
Florida 847-1980 - 881-1980
Eszak-Florida | 241-981 - 229-884 -
Idaho 1850 30 300 -
Wyoming 2300 10 1200 -
Brazilia 114-880 204-753 330-700 350-1550
Chile 40 30 40 -
Algéria 1295 56 1150 -
Marokko 1500-1700 10-200 1500-1700 -
Szenegal 1332 67 1370 -
Dél-Afrika 163-180 483-564 - -
Dél-Afrika 100-200 - - 300-500
Tanzénia 5000 - 5000 -
Togo 1360 110 1200 -
Tunézia 590 92 520 -
Egyiptom 1520 26 1370 -
Izrael 1500-1700 - - -
Jordéania 1300-1850 - - -
Ausztralia 15-900 5-47 28-900 -

A foszforsavgyartas soran a radionuklidok egy része a foszfogipsszel egyiitt

219p jelentds hanyada), némelyik kozel egyenléen oszlik meg (**°Ra),

tavozik (a
masok viszont a foszforsavban maradnak (az uran tobbsége), és bekeriilnek a
mitragyakba [44], [48]. A megoszlas aranya az alapanyagtol és a technologiatol
fiiggden valtozhat [44],[49]. Az UNSCEAR 2008 jelentés [25] azt irja, hogy a
mitragydk némileg feldusulnak uranra nézve (akar 150%-ig a nyersanyaghoz

képest), mig a **Ra 80%-a, a *’Th 30%-a, és az uran 5%-a a foszfogipsszel

tavozik. Mas forrasok eltérdé ardnyokrdl szamolnak be, uran esetén a foszfat
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asvanyok dsszetétele is befolyasolja a megoszlast, az U*"-ban gazdag asvanyokbol
csak 60-80%-ban oldodik be a foszforsavba, mig az U®"-ban gazdag asvanyokbol
akar 90%-ban a foszforsavba keriil [50]. A torium esetén a feltaro sav is jelentds
szerepet jatszhat, a sOsavas feltdras esetén a torium ugyan jol oldodik, viszont
szinte teljes egészében az iszappal tdvozik, mig a kénsavas feltarassal akar fel is
dusulhat a foszforsavban [50]. A radium részben nem oldodik fel, részben pedig a
tobbi kétértekli kationhoz hasonldan a szulfattal oldhatatlan csapadékot képez,
ezért akar 98%-ban tavozhat a foszfogipsszel. A 2'°Pb sorsa szintén erSsen fligg a
technologiatol, sdsavas eljarasban komplex formaban a foszforsavban maradhat a
kész termék kivalasztasaig, sOt akar feldisulhat a kész termékben, maés
elvalasztasi technoldgiaval azonban csak a 13%-a jut el a folyamat végéig, mig a
kénsavas eljarasban a technologiatol fiiggéen megjelenhet foként a savban,
egyenld megoszlasban a sav és a foszfogipsz kozott és szinte teljes egészében
oldhatatlan csapadékot képezve is [50]. A *'°Po kozel harmada jut sésavas
eljarasnal a késztermékbe, mig a kénsavas eljarasndl szinte teljes egészében a

2104 koncentracio idével a 2'°Pb

foszfogipsszel tdvozik, ugyanakkor viszont a
bomlasanak koszonhetden ismét elkezd felépiilni a miitragyaban [50]. Mivel a
foszfat tartalmi miatragyak a foldkérgi atlagnal nagyobb mennyiségben
tartalmaznak radionuklidokat és nehézfémeket, ezért a tartds és kiterjedt
hasznalatuk a term6foldek fokozatos elszennyezéséhez vezethet [51]. Az ilyen
mitragydk hasznalata a lakossag sugarterhelésének novekedéséhez vezethet,
elsésorban az ¢lelmiszereken keresztiil. Ez a hatas fokozottan érvényesiilhet olyan
terlileteken ahol a talaj gyengébb mindségébdl vagy az intenziv ndvényermesztési

tevékenységb6l adodéan az atlagosndl jelentdsen nagyobb mennyiségli

mitragyamennyiség keriil alkalmazasra.
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I1.7. tablazat: Kiilonféle foszfat miitragyak aktivitaskoncentracioi [52]

Termé Aktivitaskoncentracié Bq kg™
ermek LT R, LR
Foszforsav 1200-1500 300
Szuperfoszfat 520-1100 110-960 15-44
Tripla szuperfoszfat 800-2130 230-800 44-48
Ammonium-foszfat 2000 20 60
Di-ammonium-foszfat 2300 210 <15
Di-kalcium-foszfat 740 <37
NPK 440-470 210-270 <15
PK 410 370 <15

11.2. Kioldodas

A kioldodasi tesztek eredményei szamos célra felhasznalhatoak. A
kioldodasi karakterisztika ismerete sziikséges a dozisbecslésen tul a technoldgiai
eljarasok tervezéséhez (példaul a banyaszatban hasznalatos hidrometallurgiai
eljarasok), az elszennyezett teriiletek remedialasi lehetéségeinek felméréséhez, a
veszélyes vagy akar radioaktiv hulladékok biztonsagos taroldsdhoz. Az anyagok
viselkedésének vizsgalata kivant alkalmazési koriilményei kozott szintén kiemelt
fontossagu kérdés. A kiilonféle anyagok egyiittes lerakasakor a szélséségesebb
fogja meghatarozni a poérusviz karakterisztikajat, példaul a savas és ligos anyagok
bizonyos mértékben képesek semlegesiteni egymast, azonban az aranyuk ¢és a
semlegesitd kapacitasuk erdsen befolydsolja a kialakuldo kornyezetet. A
természetes pH-n torténd kioldddasi tesztek mar nem elégségesek a jovobeni
kioldodasi viselkedés megbecsléséhez, az ANC/BNC (sav/lug semlegesito
kapacitds) meghatarozasa ¢s a pH fliggd kioldoédasi profil relevansabb
informaciokat adhat [53].

A lenyelésbdl szarmazo sugarterhelés és a term6foldre kijutd radionuklid
tartalom  kozotti  Osszefiiggés leirdsdhoz a  radionuklidok  kioldodasi
tulajdonsdgainak ismerete rendkiviil fontos, hiszen az hatdrozza meg a

mobilitdsukat, és ezaltal a taplaléklanccal, valamint a felszini és felszin alatti
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vizekkel valo viszonyukat is. A novények a sziikséges makro- €s mikro-

tapanyagokat képesek felvenni a talajbol, azonban az emlitett elemek
rendelkezésre 4116 mennyisége nagy fontossdggal bir. Amennyiben nincs elegendd
esszencialis elem, mint a Zn, Cu, B, Cl, Mo vagy akéar Fe, a novények novekedése
megsinyli a hianyukat [54]. Ezzel szemben az esszencialis vagy nem esszencialis
fémek talzott jelenléte toxikus hatassal bir €s a ndvekedés hasonloképp gatoltta
valik. A radionuklidok a periddusos rendszerbeli csoportjukban 1évd elemekhez
hasonloan viselkednek ¢és hasonld felvételi mechanizmussal keriilnek bele a
novényekbe [39]. A ndvények gyokérzonaja, annak ellenére, hogy egyes
novények képesek a leveleiken vagy akar a szarukon keresztiil is felvenni
bizonyos anyagokat, kritikus szerepet jatszik a fémek felvételében. A
talajszemcsékhez kotott vagy kicsapddott sok formajaban jelen 1évd fémek a
novények szamara felvehetové valhatnak viz, a gyokerek altal termelt enzimek és
szerves savak ¢s a talaj mikrobialis tevékenységének segitségével. A 2**U bomlasi

soraba tartoz6 fobb elemek kémiai tulajdonsagait a I1.8. tadblazat mutatja be.

I1.8. tablazat: A **U bomlasi soraba tartozo fobb elemek kémiai tulajdonsagai
[55]

Elem Z

Oxidéacios allapot

Geokémiai
tulajdonsagok

Ionizacios
potencial kJ mol”

U 92

0,3,4,5,6

Litofil
Elegyithetetlen
Oldhat6 (+6)
Oldhatatlan (+4)

584

Pa 91

3.4,5

Litofil
Elegyithetetlen
Oldhatatlan

568

Th 90

0,3,4

Litofil
Elegyithetetlen
Oldhatatlan

587

Ra 89

Litofil
Elegyithetetlen
Oldhato

509.3

0,2

I11¢kony, oldhaté

1037

Po &4

-2,2,4,6

[lé¢kony*

812

Pb 82

*kis mértékben

0,2,4

Kalkofil
Elegyithetetlen
[1ékony*
Oldhatatlan

715.5
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Az adott elem felvétele tehat szdmos faktortol fligg, mint a talajban €16
mikroorganizmusok, a novény altal termelt kelatképzd anyagok és szerves savak,
red-ox folyamatok, a névény transzporter proteinjei, vagy akar a jelenlévd tobbi
ion szinergisztikus vagy antagonisztikus hatdsa [39].

Az uran kioldédasanak ismerete nem elsdsorban az alfa-sugarzdsa miatt
fontos, hanem nehézfém volta miatt, az uran kémiai toxicitasa a sugarzasanal
jelentésebb kockazati forras a lakossadg szamdara [51]. Az uran toxicitasa a tiidon
¢s a vesén keresztiil egy jol ismert jelenség, mig a boron keresztiil valod felvétel
csak késobb keriilt be a f6 felvételi utvonalak kozé. Az ujabb kutatasok a kémiai
karcinogén hatas ijabb mechanizmusait fedezték fel, az uranil ionok UV sugarzés
hatasara képesek aktivalodni, ami DNS lanc torések, uran-DNS csoportok és
mutaciok megjelenéséhez vezethet [S6]-[58].

A *’Th egy alfa-bomlé radionuklid, amelyik képes beagyazodni a
csonthartyadba, ezzel novelve a csontokban kialakulé rédk kockazatat [59]. A
kiilonféle kutatdsok szerint az uranhoz hasonldéan rendelkezik bioakkumulacios
képességgel, igy képes feldusulni a taplaléklancban [60], valamint a geokémiai
viselkedése hasonlo a ritkafoldfémekhez, a cirkoniumhoz, a hafniumhoz és az
uranhoz [61].

A radium az urdnnal ellentétben nem toxikus, azonban kiilonb6zd izotopjai
alfa-, béta- és gamma-sugarzast bocsatanak ki kiilonb6zé kombinacidkban. Ezek
koziil a nagy energidju, rovid hatotavu alfa részecskéket tekintik a legnagyobb
kockézatnak. A radium oralis uton torténd bejutasa a szervezetbe kiilonféle csont,
feji és orriiregi rdkok gyakorisaganak megnovekedéséhez kapcsolhatd. A radium
koriilbeliil 20%-a a véren keresztiil el6szor a lagy szovetekbe keriil, azonban
végiil a csontszdvetben rakodik le [62], azonban eloszldsa nem egyenletes, hanem
forrd foltok alakulnak ki [63]. A rddium mobilitdsa nem csak magéban fontos,
hanem a lednyelemei miatt is. A radium utan kovetkezé radon egy radioaktiv
nemesgdz, ami mobilitdsa és a bomldsi sor utdna kdvetkezd elemei miatt
rendkiviil nagy szerepet jatszik a lakossag természetes eredetii sugarterhelésében.

A ?'"Po hasonloképp alfa-sugarzé izotdp, de a kibocsatott alfa-részecske
energiaja magasabb, mig az izotdp felezési ideje jelentdsen rovidebb (minddssze

138,376 nap). A *'°Po az eddigekhez hasonléan képes bekeriilni a taplaléklancba
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¢s a bioakkumulacié lehetdsége a potencialis egészségiigyi kockdzatok soraba
emeli. [45]. A *"°Po képes megnévelni a csont és lagyszoveti rakok kialakulasi
kockazatat, és ezaltal a belsd sugarterhelés jelentds forrasai kozé tartozik [45]. A
polonium kozeli kapcsolatban all a kénnel, ennek kovetkeztében a kénhaztartas és

a kénbaktériumok kiilonosen nagy hatassal birnak a poloniumfelvételre [45].

11.2.1. Kioldddasi tesztek és szabvanyok

A kioldoédas vizsgalatara alkalmazott teszt kivalasztdsa egy komoly
tudomanyos érdekldédésre szamot tartd, bonyolult, és ellentmondasos kérdés.
Kiilonféle kioldodasi modszerek garmadéjat alkalmazzdk kiilonbozé torvényi
szabalyozasnak megfelelve, miiszaki vagy éppen tudomanyos célokra, melyek a
kioldodas egy-egy tulajdonsagara fokuszalnak [64]-[66], beleértve az egylépéses
kioldoédasi teszteket, a perkolacidos modszereket [67] €s a tobblépéses extrakciokat
is [68]. A szabvanyositott kioldodasi tesztek az Eurdpai Unidban csak
megvasarolhatok, mig a valtozatos kisérleti metodusokat leiré tudoményos cikkek
és az US EPA (az Amerikai Egyesiilt Allamok Kornyezetvédelmi Hivatala)
standardizalt modszerei [65] ingyenesen elérhetdk és szabadon felhasznalhatok.

A kioldodéssal kapcsolatos ismeretszerzési modszereket a kovetkezd ot

kategoriaba lehet sorolni:

® Ipari és balesetek utani monitoringtapasztalat
® Terepi vagy terepkozeli kioldodasi vizsgalatok
® Oszlopos kioldodasi vizsgalatok

® Egylépéses kioldodasi tesztek

® Tobblépéses extrakciok

Az ipari és balesetek utani monitoringtapasztalat nem kioldodasi vizsgalat,
azonban az Aaltala szolgaltatott adatok nagyon értékesek. A kiilonféle

tevékenységek monitoringja szdmos orszag torvényei alapjan eloirt kotelesség. A
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monitoring hatalmas mennyiségii adathalmazt szolgaltat, a probléma azonban a
paraméterek kontrolljanak hidnya és meghatarozasuk nehézsége. Ugyanakkor a
mért értékek, példaul egy hulladéklerakd csurgalékvizének monitoringja a
tényleges kioldott anyagmennyiséget hatdrozza meg (természetesen ez a
telephelyre nézve a koriilményektol fliggéen vagy reprezentativ vagy nem). Ez a
lehetdség 11j anyagok vagy kezelési lehetdségek vizsgalatara nem alkalmas, hiszen
ismeretlen mértékii szandékos szennyezés okozasa nehezen indokolhatd 1€épés,
viszont a balesetek és egyéb nem szandékos szennyezések esélyt szolgaltatnak a
remedidciés munkalatok soran a tényleges kioldodas meghatarozasara [13]. A
begylijtott informaciok kiértékelésébdl kovetkeztetések vonhaték le és a
kovetkeztetések alapjan eldrejelzéseket lehet tenni. Tovabba ezek az adatok
alkalmasak annak a meghatarozdsara, hogy milyen jok az altalunk alkalmazott

modszerek a kockazatok felbecsiilésére.

A terepi vagy terepkdzeli kioldodasi vizsgalatok vagy természetes
koriilmények  kozott  torténnek, példaul alddrénezéssel vagy talajviz
mintavételezéssel, vagy nagy mennyiségli, lehatarolt mintan kontrollalt
koriilmények kozott. A szennyezés vagy mar jelen van, vagy szandékosan
helyezik ki. A kisérlet teriilete levalaszthatd, a ki és bemend anyagaramok
kontrollalhatok (akar a természetes csapadék, akar kivonoszerek szandékos
alkalmazasa, a folyadék gytlijtése alul), igy szdmos fontos koérnyezeti faktor
meghatdrozhat6 és iranyitds ald vonhatd. A talaj/ndvény megoszlasi hanyadosok
lehetnek kozvetleniil is fontosak, vagy a taplaléklanc és a bioakkummulacios
potencial segitségével azza valhatnak. Az ilyen tipust tesztek végrehajtasa hosszu
1do6t és nagy teriiletet vesz igénybe, igy inkdbb csak a mezdgazdasag, illetve a
remedidcioval és hosszl tdva kornyezeti monitoringgal foglalkozok alkalmazzék.
A modszer legnagyobb eldnye, hogy a természetes koriilmények megkdzelitésével
reprezentativ adatokat lehet szerezni, azonban ezek csak az adott teriiletre vagy
anyagra ¢s csak az adott szennyezdre vonatkoznak. Tovabbi hatrany, hogy az

ilyen tipusu vizsgélatok eszkozigénye a legmagasabb [69]-[75].

Az oszlopos kioldddasi teszteknek két {6 tipusa van a keresztiilfoly6 ¢€s a

koriilfolyd tipust. Ezek a tesztek realisztikusabbak az egylépéses teszteknél,
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azonban nem olyan realisztikusak mint a terepi vizsgalatok. Az eljarasok kozti
kiilonbségek az oszlopok paramétereiben, a minta mennyiségében, a kioldasra
iranyul6 4ramlds az esd hatdsat szimuldlja, mig a forditott iranyu aramlas
minimalisra csokkenti a csatorndk kialakuldsat a mintdban és a porusok
eltomddését) és térfogatdban, a folyadék/szilard aranyban és a kontaktidében
rejlenek. A {6 probléma az eredmények értelmezésében rejlik. Az oszlopos

kioldodasi moédszerek fobb eldnyeit és hatranyait a 11.9. tdblazat mutatja be.

I1.9. tablazat : Az oszlopos kioldédasi modszerek eldnyei és hatranyai [76]

Elényok Hatranyok
A paraméterek konnyebben | A reprezentativitas egy adott teriiletre
iranyithatok

A kornyezeti paraméterek viszonylag | Az oszlop szamara a minta eredeti

jol megkozelithetéek tulajdonsagainak megdrzése problémas
Hasznélhaté 6mlesztett minta A minta permeabilitasa korlatja a
modszernek

Elokezelés nem vagy csak kis | Az eredmények értelmezése egyes

mértékben sziikséges esetekben problémas

Alkalmazhat6 nyomas Gyakran csak kvalitativ eredményt ad

Koénnyebb folyadék-szilard elvélasztds | Viszonylag nagy eszkdzigény

Néhany példa az oszlopos kioldasi mddszerekre:
e MSZ CEN/TS 14405:2007 hulladékokra — Forditott iranya perkolécios
vizsgalat — desztillalt vizzel 10:1-hez folyadék-szilard arannyal

meghatéarozott korilmények kozott

e NEN 7343 — Forditott iranyt perkoléacios vizsgalat — pH 4-re beallitott

desztillalt vizzel - 3 héten keresztil

® Method 1314 — Forditott iranyt perkolaciés vizsgalat — desztillalt vizzel,
0,2 és 10 folyadék-szilard arany k6zott adott pontokon vett mintakkal
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e ASTM D4874-95 (2014) — Szabvanyos mddszer szilard anyagokbdl valo

kioldédas vizsgalatara oszlopos késziilékben

e OECD/OCDE M312 teszt, 48 ora alatt 200 mm mesterséges es6 (0,01 M

CaCl,) alkalmazasa

Az egylépéses kioldddasi vizsgalatokbdl sz6 szerint tobb szaz 1étezik, a {6
kiilonbségek a minta mennyisége, a kivondszer tipusa és mennyisége, a folyadék-
szilard arany, a kontaktid6 €s a keverés modja. A mddszerek altalanos célja egy
adott frakci®6 meghatarozasa, ami leggyakrabban a vizoldhatd, a novények altal
felvehetd vagy a teljes tartalom (A SiO,-hoz kotott frakcidt is beleértve vagy
anélkiil). A I1.10. tdblazat az egylépes kioldasi tesztekre mutat néhany példat.

I1.10. tablazat: Példak egylépéses kioldodasi tesztekre [77]—[80]

. Folyadék-
Modszer Kivonodszer Mintameret pH szilard 16
s arany h
ASTM D- Viz 70 20 18
3987
EPTOX Viz 100 5.0 20 24
SPLP Salétrom vagy 100 4.2 20 18
kénsavval
megsavanyitott viz
TCLP Ecetsav vagy acetat 100 2.88 20 18
puffer
CA WET 0,2 M natrium-citrat 50 5.0 10 48
LEP Viz megsavanyitva 50 5.0 16 24
0,5 N-os ecetsavval
SGLP mesterséges talajviz 10 20 1440
EN 12457-2 desztillalt viz 20 10 24
DIN 38414- desztillalt viz 100 10 24
S4
PN-Z-155009 desztillalt viz 10 5 25
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I1.11. tablazat: Az egylépéses kioldodasi modszerek eldnyei €s hatranyai

Elényok

Hatranyok

Gyors

A rovid vizsgalatok is informativak

Nem reprezentalja jol a kdrnyezeti

koriilményeket

Viszonylag olcsé

A szaritas €s Orlés befolyasolja a mintat

Viszonylag egyszerti

A kivonoszer karakterizalasa is

szlikséges

Konnyen beallithaté szilard-folyadék

arany

A kivonoszer id6ben valtozik

Hasznélhat6 természetes vagy

mesterséges kivonoszer

A szlirés és a centrifugalas modja

befolyasolja az eredményeket

Az egyensuly elérése utan a kivonoszer

cserélhetd

A koriilmények megvaltozasa

jelentdsen befolyasolhatja az eredményt

A megzavart mintak vizsgalata is

egyszeri

Két hasonldo modszer sem feltétlenil

O0sszehasonlithato

Reprodukalhat6

Az egylépéses kioldodasi tesztek koriilményeit sziik hatdrok kozott kell

tartani, az irodalmi adatok alapjan szamos paraméter viszonylag csekély mértékii

megvaltoztatasa, kiilonbségek a minta kezelésében, vagy a folyadék és szilard

fazisok elvalasztasdnak kiilonbsége jelentds valtozasokat okozhat a vizsgalat

eredményében, ahogy azt a II.12. tablazat is mutatja. Ennek megfelelden a

kiilonbozé modszerekkel végzett vizsgalatok eredményeinek értelmezése €s azok

Osszehasonlitasa nem trivialis feladat. Az azonos célra alkalmazott tesztek

eredményei kozott jelentds eltérés lehet, ezért rendkiviil fontos a kioldodasi

vizsgélatok standardizéldsa, ami nagymértékben megkonnyiti az eredmények

értelmezését és Gsszehasonlitasat.
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I1.12. tablazat: Miért fontos a standard mddszerek paramétereinek
meghatarozasa? [76]

Megengedhet6
Paraméter Eltérés Megjegyzés
eltéreés
Kontaktidd +/- 2 ora +/- 0,5 6ra Nincs jelentds kiillonbség
Folyadék- o
‘ +/- 10% +/- 2% Tobb komponensre kritikus
szilard arany
. 50, 100 és Tobb komponensre kritikus
Minta tdmege 100g+/-5¢g . .
200g (a minta folotti gaztérfogat)
0 o Néhany komponensre
Hoémérséklet 10-30 °C 20+/-5°C

jelentds

Réazas modja

End-over-end

Gorgds asztal

End-over-end
javasolt, de a

gorgds asztal is

JelentOs hatas

Razobasztal megfeleld
Nincs megadva,
Tobb komponensre jelentds
Szlrd méret 47-147 pm csak minimum
hatas
térfogataram
' Pofas tord
Minta
Kalapacsos Tobb komponensre jelentds
poritasanak Pofas tord
‘ malom hatas
madja
Goly6smalom

A tobblépéses kioldodasi tesztek egymast kovetd egylépéses kioldasokbol

allnak. Az eljarasok kozti fo kiilonbségek a minta méretében, a kioldoszer

crcr

keverés modjaban ¢és a 1épések szamaban jelennek meg. Az altalanos cél az adott

szempontrendszer alapjan torténd részletes informacid szerzése a mintarol, mint

példaul a specidcios vizsgalatok vagy a valtoz6 folyadék-szilard arany vizsgalata.
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Példak tobblépéses kioldasokra:

e US EPA Method 1315 — darabos vagy szemcsés anyagokbol valo
kioldodas vizsgalatara — 9 desztillalt vizes 1épés — a kioldodas az id6

fliggvényében és az dsszes kioldott mennyiség

e MEP (US EPA Method 1320) — mesterséges esé hatisa a
hulladéklerakokon 9 1épésben (elsé Iépésben a Method 1310-nek
megfelelden, aztan attérve pH 3-ra) — hulladék hosszu tavu viselkedésének

meghatarozasara

® Serial Graded Batch Extraction Procedure — Az amerikai hadsereg
modszere terepi koriilményekre — desztillalt vizes 1épések folyamatosan
novekvd folyadék-szilard arany mellett — kezelés hatasa deszorpcids

izotermak mellett.

® Tessier speciacios eljaras — tudomanyos modszer - 5 frakcid — vizoldhato,

karbonatokhoz ko6tott, Mn és Fe-oxidokhoz kotott, oxidalhato és maradék

® Ahnstom ¢és Parker féle specidciés eljardas — 5 frakcio -
vizoldhato/ioncsrélhetd, karbonatokhoz kotott, oxidalhato, redukalhatéd és

maradék

e BCR teszt — EU — hulladék minésitésre — 4 frakcid: savban oldhato,

redukalhato, oxidalhatd és maradék
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I1.13. tablazat: A tobblépéses kioldasok eldnyei és hatranyai [81]

Elényok Hatranyok
Részletesebb informaciok Nem reprezentdlja jol a kdrnyezeti
koriilményeket

Kisebb mintaigény, mint a parhuzamos | A szaritas €s Orlés befolyasolja a mintat

teszteknél
Teszttdl fiiggden alkalmas specidciora Hosszu eljaras
Teszttdl fiiggden alkalmas hosszl tava A szlirés €s a centrifugalas modja
hatdsok vizsgalatara befolyasolja az eredményeket

Nem szelektiv

Reabszorpcio

Kiilonbdz0 orszagokban kiilonbozo célokra rendszeresitett kioldodasi

vizsgalatok talalhatok az alabbi tdblazatban.

I1.14. tablazat: Standardizalt vagy standardizalni kivant modszerek [66],[75],
[76],[81], [82]

Orszag Oldodszer Folyadék | Id6 Referencia
-szilard
arany
Németorszag 1 M NH4NO; DIN V 19730
Desztillalt viz 10:1 24 h DIN 38414-S4
Franciaorszag 0,01 M Na,-EDTA+ AFNOR

1 M CH;COONH, pH=7

0,005 M DTPA+0,1 M TEA
+0,01 M CaCl, pH=7,3

Desztillalt viz 10:1 24 h AFNOR
vagy NF X 31-210
16 h
Olaszorszag 0,02 M EDTA+ UNICHIM
0,5 M CH3;COONH,4
pH=4,6
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Orszag Oldoszer Folyadék | 1d6 Referencia
-szilard
arany
1) 0,5N ecetsav, pH=5 16:1 24 h Italian CNR-
2) CO,-vel telitett viz IRSA
Hollandia 0.1 M CaCl, V.J.G. Houba,
1. Novozamski,
T.X. Lexmon,
J.J. van der
Lee, Common.
Soil Sci. Plant
Anal., 21
(1990), pp.
2281-2291
Desztillalt viz pH 4-re 1 cm’/min | 3 hét NEN 7343
beallitva HNO3-mal 392,5 cm’
mintara
Desztillalt viz pH 4-re 1:20 23 h Standard Leach
beallitva HNOs-mal (v) Test (SLT
Cascade Test).
BEOP-31
Desztillalt viz pH 4-re 1:20 vagy |23 h NVN 2508-
beallitva HNO3-mal 40 vagy Cascade
60 vagy Test
80 vagy
100
Desztillalt viz (pH 4-en és 1:100 3h NVN 5432-
pH 7-en) Maximum
Leachability
Test
Svéjc 0,1 M NaNOs3 VSBo Nr.
814.12
Egyesiilt 0,05 M EDTA pH=4 MAFF
Kiralysag Reference
Book 427
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Orszag Oldoszer Folyadék | 1d6 Referencia
-szilard
arany
Desztillalt viz 2:1 24 h BS EN 12457
part 1 (BSI
2002)
Desztillalt viz 10:1 24 h BS EN 12457
part 2 (BSI
2002)
Desztillalt viz 2:1,majd | 6£0.5h | CEN/BSEN
10:1 majd 18 | 12457 part 3
+0.5h (BS12002)
Desztillalt viz 10:1 24 h BS EN 12457
part 4 (BSI
2002)
Desztillalt viz 5 2-80h | Waste
Hig ecetsav puffer (pH 5) kioldasig Research Unit
1 térfogat Leach Test
majd 10 (WRU)
térfogat
USA Desztillalt viz 4:1 48 h ASTM
Desztillalt viz 20:1 18 h, ASTM D 3987-
5 min 85
allas
Acetat puffer pH 5 vagy 20:1 18 h EPA SW-846
ecetsav-oldat pH 3 Method 1311
0,04 M ecetsav pH 5-6n, 20:1 24 h/ EPA SW-846
majd pH 3-on 1épés Method 1320
Desztillalt viz pH 5-re 20:1 24-48 h | MEP EPA
beallitva Method 1320
Desztillalt viz 20:1 24-48h | EP
0,5N ecetsav Tox, USEPA
1310A
Desztillalt viz pH 4,2 és 5 20:1 18 h EPA SW-846

kozott

Method 1312
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Orszag Oldoszer Folyadék | 1d6 Referencia
-szilard
arany
Desztillalt viz 1:2vagy3 | Az Graded serial
vagy 6 egyensul | batch
vagy 12 y test US Army
vagy 24 eléréséig
vagy 48
vagy 96
Kanada Desztillalt viztecetsav 20:1 24 h Leachate
(2,0meq H™ ¢! szilard) Extraction
Procedure
(LEP),
Ontario
Szervetlen anyagokra: 10:1 24 h Quebec R.s.Q.,
ecetsav puffer Q-2,
(0,82meq H' ¢! szilard) R12.1
Puerto Rico Viélaszthatdan desztillalt viz, | 10:1 28 nap- | Material
viziiveg, brakkviz vagy a tobb év | Characterisatio
lerakdbol szarmazo viz n
Centre MCC-3
Magyarorszag cc. HNO;+30%-0s H,0, 7:1 3h MSZ 21470-50
cc. HNOs+ce. HCI 1:3 9.6:1 17h MSZ 21470-50
aranyban
Desztillalt viz 10:1 24 h+2 h | MSZ 21470-50
razas
Lakanen-Ervio-oldat 10:1 lh MSZ 21470-50

0,5 mol/dm® NH,OAc +0.5
mol/dm’® HOAc + 0,02
mol/dm® EDTA
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11.2.2. Kioldddasi tesztek és szabvanyok alkalmazasa radionuklidokra és a jogi

kérnyezet

A kioldodasi vizsgélatok hasonldsagai, kiilonbségei, alkalmazhatosaga és a
beldliikk nyert informacidk a valésag modellezésére valod felhasznalhatésaga egy
rendkiviili érdeklédésre szamot tartd téma [64]-[66],[68]. A kioldodasi
vizsgalatok egységesitésére is léteznek nemzetkozi torekvések (pl. hulladékok
lerakdsdval kapcsolatos vizsgéalati moddszerek egységes szabvanyositdsa
Europédban vagy a LEAF protokoll [65]. Azonban mindezek ellenére az Europai
Unié nem rendelkezik egy egységes, altalanosan elfogadott mddszerrel a NORM
anyagok kioldodasi karakterisztikdjanak vizsgéalatara. A szabalyozés ezen a
terileten még a kiils6 gamma-dézis vagy a radonszint szabdlyozdsanal is
bonyolultabb. Altalanossagban véve az EU-ban a NORM anyagokkal kapcsolatos
tevékenységek engedélyhez kotottek, mig a lakossdg lenyelésbdl szarmazo
sugarterhelésének kontrollja az ivéviz és az élelmiszerek monitoringjan €s az
aktivitaskoncentraciok korlatozasan keresztiil valosul meg. A NORM anyagokat
kiilonleges esetként kezelik, a bevezetett szabalyozasnak megfeleld engedélyezési
eljarasok, és monitoring mellett, azonban a régi tarozok problémakat jelenthetnek.

Példaul Magyarorszagon a kovetkez6 szabalyok vonatkoznak a kérdésre:

e A 1996. évi CXVI. térvény az atomenergiarol” az dsszes radioaktivitassal
kapcsolatos kérdést szabalyozé torvény Magyarorszagon, azonban ez csak
a jogi keretet adja meg és felhatalmazza a kiilonféle jogi személyeket a
kérdés meghatarozott részeinek szabalyozasara

e A “16/2000. (VI. 8.) EiiM rendelet az atomenergidrdl szolo 1996. évi
CXVI. torvény egyes rendelkezéseinek végrehajtasarol” a munkavallaloi
doziskorlatokat hatarozza meg

e A “201/2001. (X. 25.) Korm. rendelet az ivoviz mindségi
kovetelményeirdl és az ellendrzés rendjérdl” meghatarozza az ivoviz

maximalis megengedhetd fajlagos aktivitasat
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e A “12/1998. (XII. 11.) EUM rendelet az ¢lelmiszerek radioaktiv
szennyezettségének megengedhetd mértékérdl” meghatarozza az
¢lelmiszerek maximalis megengedhetd fajlagos aktivitasat

e A “47/2003. (VIII. 8.) ESzCsM rendelet a radioaktiv hulladékok atmeneti
tarolasanak ¢és végleges elhelyezésének egyes kérdéseirdl, valamint az
ipari tevékenységek soran bedusulo, a természetben eléforduld radioaktiv
anyagok sugar-egészségiigyi kérdéseirdl” eldirja a NORM iparagaknak
(bauxit banyaszat ¢és feldolgozas, cirkonhomok felhasznélds ¢és
keramiagyartds, banyaszat ¢és ércfeldolgozas, foszfat feldolgozas ¢és
mitragyagyartds, geotermikus energia haszndlata, olaj és géazkitermelés,
beleértve a probafurasokat is, a ritkafoldfém kitermelés és feldolgozas, a
széntiizelésti erémiivek és a szénbanydszat, az uranbanyaszat ¢és
feldolgozas) az engedély megszerzését, a lakossdg szamara okozott
sugarterhelés megbecslését, valamint azt is, hogy a lakossag eves effektiv
dozistobblete még a lezarads utdn sem haladhatja meg az engedélyben
eloirtat

e A “20/2006. (IV. 5.) KvVM rendelet a hulladéklerakassal, valamint a
hulladéklerakdval kapcesolatos egyes szabalyokrol és feltételekrol” eldirja a
hulladéklerakasra vonatkozo kivanalmakat, de nem szol a radionuklidokroél

e A “102/1996. (VII. 12.) Korm. rendelet a veszélyes hulladékokrol” a
veszélyes hulladékokrol szol (a radioaktiv hulladék jogi kategdridra nem
vonatkozik, a NORM anyagok tobbsége nem radioaktiv hulladék, azonban
egy¢éb tulajdonsdgaik, pl. szélséséges pH miatt a veszélyes hulladék
kategoria hatalyos lehet)

e A ,275/2013. (VIL. 16.) Korm. rendelet ,,az épitési termék épitménybe
torténd betervezésének ¢és beépitésének, ennek soran a teljesitmény
igazoldsanak részletes szabalyairol”

e A 2013/59/EURATOM direktiva az uj EU-s iranyelv a kérdésben

A kiilonféle kornyezetvédelmi tigynokségek, hulladéklerakok, az épitdipar,
¢s a mezOgazdasag meg kell gy6zddjon arrdl, hogy az ivoviz €s az élelmiszerek
fogyasztasabol szdrmazo sugarterhelés egy elfogadhatd szint alatt marad. A

nehézfémek kornyezeti hatasanak és a kornyezet szdmara vald elérhetdségének
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vizsgalatara szamos tesztet kigondoltak ¢és alkalmaztak, mely teszteket

valtoztatasokkal vagy azok nélkiill a radioaktiv izotopok vizsgalatara is

crer

crer

szolgalo modszerek

A kioldédasi  vizsgalatok  sordn a  nyert  oldatok
Mind a szildrd, mind a folyadék fazis vizsgdlatdra szamos lehetdség adodik,
azonban minden médszernek megvannak a maga eldnyei és hatranyai.
A gamma-spektrometria széles korlien alkalmazott médszer [52], [83]-
[95], ami alkalmas mind kvalitativ, mind kvantitativ meghatdrozasra is. A
kvalitativ meghatarozas alapja az, hogy az egyes izotopok altal kibocsatott
gamma-sugarzas a gerjesztett atomi palyak kozti atmenet miatt diszkrét energiaju
¢és jellemzo6 a kibocsatd izotdpra, ami ez alapjan beazonosithaté. A kvantitativ
meghatarozas a beérkezd sugarzas intenzitdsa alapjan torténik. Mivel a gamma
sugérzas nagy athatold képességii, ezért a gamma sugérzas detektalasa esetén a
nagy slirliség és a nagy rendszam elény0s annak érdekében, hogy minél tobb
detektalhat6 kolesonhatés jojjon 1étre a detektor altal elfoglalt térrészben. Gamma-
spektrometriai célra tobb tipust detektor is alkalmazhato. Ezek kozé tartozik a
gazionizacids detektorok koziil az ionizacids kamra és a proporciondlis szamlalo,
azonban a Geiger-Miiller szamlalé nem. A szcintillacids detektorok koziil példaul
a szervetlen Nal, Csl és a BGO (BisGes;Oy), és a szerves plasztik szcintillatorok
egy része szintén alkalmazhatd gamma spektrometriai célra, azonban az
energiafelbontasuk és a legkisebb detektdlhatdo energia korlatozhatja a
felhasznaldsukat a kvalitativ meghatarozdsban. A félvezetd detektorok koziil
szamos valasztasi lehetdség is 1étezik, példaul a Si (Li) detektorok, a Si (p-i-n)
detektorok, a Si drift detektorok (SDD), a szilicium-karbid SiC detektorok, a
Ge(Li) detektorok, vagy az trkutatadsban népszeri GaAs, CdTe és CdZnTe

detektorok, azonban a jo felbontds miatt a nagy tisztasdgu germanium (HPGe)
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detektorok kiemelt szerepet €¢lveznek a kvalitativ meghatdrozasban. A gamma-
spektrometria megfeleld mintatartdé hasznalataval alkalmas szilard, folyadék és
gaz éllapoti mintdk vizsgdlatdra. Az alkalmazott geometriatdl és mérési idotol
fiiggden a tobbi modszerhez képest nagyobb mennyiségli mintat igényel. Mivel az
U, Ra és Th izotopok meghatarozasa a leanyelemeiken keresztiil torténik, ezért fel
kell tételezni a ®U és **°Ra egyensilyat (ami az eltéré kémiai tulajdonsagaik
miatt nem feltétleniil tehetd meg), és sziikséges négy hét varakozasi idd, hogy
bealljon a szekularis egyensuly a *Ra és a leanyelemei kozott [94]. A 22Ra
gamma csucsa hasznalhat6 fel, amennyiben beallt a szekularis egyensuly. A **°Ra
rendelkezik ugyan 186,211 keV-nél (3,64%) direkt gamma csuccsal is, azonban
ez atlapol a #*°U 185,715 keV-es (57%) csucsaval. Amennyiben az egyik ismert, a
masik koncentracidja meghatdrozhatd, azonban a kivonasi miivelet jelentésen
megnoveli a mérési bizonytalansagot. A *°U koncentracidjabol a természetes
uran izotoparanyat felhasznalva a >**U mennyisége is meghatarozhaté. A gamma-
spektrometria a kiinduldsi anyagmennyiségek meghatdrozasara kiilondsen
hasznos, azonban a kiilonb6zd kisebb 1éptéki kioldodasi teszek soran keletkezd
valtoz6 anyagmennyiségek ¢és kis aktivitaskoncentraciok problémassa teszi a
meghatarozast. A kiilonb6z6 NORM izotdopok meghatirozasara hasznalt gamma

csticsokat a I1.15. tdblazat mutatja be.

I1.15. tablazat: Meghatarozni kivant gamma-sugarzo6 NORM izotopok

Meghatarozni | Meghatarozasra Gamma .,
A re oo . Gyakorisag
kivant izotop | hasznalt izotop energia
“Ra 186,21 keV 3,64%
o . 609,32 keV 45,49%
Ra 1120,29 keV 45,49%
2tipy, 351,93 keV 35,60%
295,22 keV 18,42%
sy, ZZZ;AC 911,20 keV 25,80%
Tl 2614,51 keV 99,75%
U U 185,72 keV 57,00%
K K 1460,82 keV 10,66%
“1%pp “1%pp 46,54 keV 4,25%

(Késziilt az IAEA Isotope Browser alkalmazas adatbazisa alapjan)
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Erdemes megjegyezni, hogy bar altalanos gyakorlat, hogy a “**Ac és a
2%T]  aktivitaskoncentracioibol **Th aktivitaskoncentracidt szamolunk és a
kiilonféle gamma-spektrometrian alapuldé indexek is igy kezelik a kérdést,

azonban a kiilonféle ipari melléktermékek esetén a “**Ra és a 22

Th egyensulya
nem nem sziikségképpen all fenn, ténylegesen **Th-t tdmegspektrometria vagy
alfa-spektrometria segitségével hatarozhatunk meg.

Az alfa-spektrometria szintén alkalmas mind kvalitativ, mind kvantitativ
meghatdrozasra. A gamma-spektrometridhoz hasonléan alfa spektrometriai
célokra is szamos detektortipus alkalmazhaté, mint az ionizacidés kamra,
proporciondlis szamlald, kiilonféle szcintillaciés detektorok, tovabba a
félvezetddetektorok is. A szcintillacios detektorok koziil a folyadékszcintillacids
detektorok kiilon emlitést érdemelnek, ebben az esetben a minta és a
szcintillatorfolyadék keveredik, igy nagyon jo geometriai hatasfok érhetd el, és a
JjO mindségli alfa-forras eldallitasanak problémaja is elkeriilhetd, ugyanakkor a
minta szine, lebegbanyagtartalma ¢és egyéb fényateresztéssel kapcsolatos
tulajdonsagai jelentdséget nyernek. A félvezetd detektorok koziil a feliileti
zaroréteges Si detektorok és a PIPS (Passivated Implanted Planar Silicon)
detektorok népszeriiek az alfa-spektrometridban, vékony belépd ablakkal ¢és
vakuumkamraval ellatva. Az alfa részecske viszonylag nagy tomege és két pozitiv
toltése miatt rovid aton nagyszamu kolcsonhatast képes 1étrehozni, ezért nagyon
fontos, hogy ezekbdl a kolcsonhatasokbol minél tobb a detektor érzékeny
térfogataban torténjen meg. A vdkuumkamra azért fontos, mert mar maga a minta
¢s a detktor kozott 1évo levegd is jelentds mennyiségli alfa-sugdrzassal 1ép
kolcsonhatasba. Az alfa-spektrometria alkalmas folyadék, gaz és szilard mintak
kioldédasi teszek soran keletkezd kis aktivitaskoncentracidk meghatarozasara is,
akar a tomegspektrometridval versenyképes érzékenységgel [95]. Az alfa-
spektrometria hatranya azonban, hogy viszonylag hosszu, tobb 1épésbdl allo
mintaelokészitést, illetve belsd standardként tracerek alkalmazasat igényli,
elektrodepozicids technikdval késziilt alfa-sorrasok esetén kiilondsen fontos a jo

mindségli, vékony depozicids eldallitasa, a depozicids réteg megvastagodasa a
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csucsok kiszélesedését és kiértékelési problémakat okozhat. A Radiokémiai és
Radiodkologiai Intézet rendelkezésre allo6 miiszerparkja kézenfekvd valasztassa
teszi az alfa-spektrometria alkalmazasat a kioldodasi tesztekbdl szarmazd oldatok
aktivitdskoncentracidinak meghatarozasara. A kiilonb6z6 NORM  izotopok

meghatdrozasara hasznalt alfa csticsokat a I1.16. tablazat mutatja be.

I1.16. tablazat: Meghatarozni kivant alfa-sugarzo NORM izotopok

Meghatarozni
Alfa energia Gyakorisag
kivant izotop
4198 keV 79%
By 4151 keV 21%
4038 keV 0,078%
4774,6 keV 71,38%
Biy 4722.4 keV 28.42%
4603,5 keV 0,2%
4012,3 keV 78,2%
22T 39472 keV 21,7%
3811,1 keV 0,069%
e 478434 keV 93,84%
Ra
4601 keV 6,16%
210p 5304,33 keV 100%

(Késziilt az IAEA Isotope Browser alkalmazas adatbazisa alapjan)

A tomeg-spektrometria els pillantdsra egy nagyon vonzd lehetdség,
hiszen alacsony mintaigényti, gyors (10-20 perc), pontos (10°-10"" g I'', azaz
2,5%10-10° Bq 1" természetes U) és alkalmas az U és Th izotopszelektiv
meghatdrozasra [95]. A legtobb detektor nagy negativ fesziiltséget alkalmaz a
pozitiv ionok jobb detektalasa érdekében. Ezek a detektorok érzékenyek,
elhasznalodnak, karosodhatnak a magas beiitésszamtol, dragak és fényérzékenyek
[96]. Az ICP-MS vonzo lehetdség, hiszen szdmos elem meghatarozasara

rrrrrr

azonban a radioizotopok szelektiv meghatarozasara hasznalt nagy érzékenységi
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rendszerek dragék, és a detektor tulajdonsdgai miatt gyakran a minta higitasat,
illetve az alfa spektrometridhoz hasonld viszonylag hosszu, tobb 1épésbdl allo
mintael6készitési folyamatot igényelnek.

Urdan meghatarozasara hasznalhaté a fluorimetria €s a komplexképzés
utani fotometrids meghatarozas is. Mindkét moédszer rendelkezik a tervezett
kisérletekhez sziikséges kello érzékenységgel, azonban csak Osszes uran
meghatarozasara alkalmasak ¢és mindkét modszer érzékeny a zavard ionok
jelenlétére [95], [97].

Szilard vagy folyékony mintdk **°Ra tartalma meghatarozhat6 a szekularis
egyensuly bedllta utan a **’Rn emanaciojan keresztiil. A *’Rn a **°Ra kozvetlen

226 . , o
Ra bomlasa soran a Szilard-

leanyeleme igy jol felhasznélhat6 erre a célra. A
Chalmer effektussal a radon képes kilépni a részecskék kozti térbe, és igy tobbféle
modszerrel mérhetévé valik [84], [91], [94], [98]-[102]. Ilyen moddszerek a
bomlastermékek aktivitaskoncentraciojanak meghatarozasa radon-zaré
mintatartoban [84], [101], vagy aktiv szén adszorberes elnyeletés utan [102], vagy
a radon kozvetlen mérése [91], [94], [98]-[100], [103]. A Radiokémiai ¢s
Radiodkoldgiai Intézetben szilard mintdknal tordcellas [94] és emandcios cellas
[66] eljarasok, folyadék mintabol emanacids cellas modszer segitségével a
szekuldris egyensuly beélltahoz sziikséges id6 utan bedllta utdn meghatarozhat6 a
radon mennyisége. A meghatarozasra alkalmazhat6é Lucas-cella, egy 10 cm magas
és 10 cm atmérdjii henger ZnS(Ag) szcintillatorral bevonva, ami ugyan nem
energiaszelektiv, azonban alkalmas a radon bomlasa soran keletkez6 kb. 5 MeV-
es alfa-részecske detektalasara. A Lucas-cella helyett az intézetben rendelkezésre
allo radon mérésére szolgdldo aktiv eszkozok (ALPHAGuard, stb.) is
alkalmazhatdak, amennyiben a kimutatasi hataruk kellden alacsony vagy a minta
mennyiségét a kimutatasi hatar figyelembevételével valasztjuk meg.

A voltametria korlatozott koriilmények kozott szintén alkalmas Ilehet
kioldassal kapcsolatos vizsgalatokra. Mishra ¢és tarsai DPASV (Differential Pulse
Anodic Stripping Voltametry) segitségével vizsgaltdk az urdn megkdtodését
mintaikon, a mintakat elézetesen egyensulyba hozva az oldattal, majd természetes

uran tracer hozzdaddsa utan a vezetoképesség-csokkenést aranyositva a megkotott

anyagmennyiséggel (és igy az aktivitassal is) [104]. A kiszdmolt megoszlasi
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hanyados feltételezi, hogy a megkdtddés €s a kioldodas ugyanazon gorbe mentén
torténik, ami nem feltétleniil igaz, azonban a mintdk viszonylag gyors eldzetes

vizsgalatara alkalmas lehet.
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III. KISERLETI RESZ

1I1.1. Kivdlasztott vizsgalati modszer bemutatasa

Ebben a szekcidban mutatom be az altalam valasztott és alkalmazott
modszereket, a kisérletek részletes leirdsat és a kisérletek soran szerzett

tapasztalatokat és megfigyeléseket.

II1.1.1. Mintaelbkeészités

A mintael6készitést a mintdk tipusainak csoportositasaval és az egyes

tipusokon végrehajtott kiegészitd vizsgalatokat is ismertetve irom le.

11.1.1.1. Vérosiszap

A Kkisérletek soran felhasznalt vordsiszap az ajkai vordsiszap-tarolobol
szarmazik. A 2010-es vOrdsiszap katasztrofat megelézéen a Pannon Egyetem
Radiokémiai és Radiodkologiai Intézete is komoly felmérési kampanyt folytatott a
vorosiszap radioaktivitdsdnak meghatarozasdra. A mérési kampanybol szdrmazo,
atlag mintikat kaptam, melyeket 105 ‘C-on tomegallandosagig szaritottam,
dorzsmozsarban poritottam, 0,63 mm-es szitan szitadltam at. Ezt kovetden egy
kozepes méretli miianyag hordo segitségével homogenizalast végeztem el harom
oran keresztiil harom tengely mentén torténd alterndlo és egy tengely mentén
torténd forgd mozgassal, mintegy 5 kg homogén atlagmintat nyerve ezaltal a sajat
kisérleteim kivitelezéséhez. A homogenizalas sikerességét a homogenizalt minta
kiilonb6zé mélységeibdl vett részmintdinak kisebb, 100g kapacitasi milanyag
mintatartoban torténd gamma-spektrometriai vizsgalata igazolta. A radionuklidok
mennyiségi meghatérozasara hasznalt részmintakat egy ismételt 105 "C-on
tdmegallandosagig torténd szaritas utan 30 napig 600 cm’ térfogatd, radonzard,
aluminium, Marinelli-geometriaji edényben taroltam a **°Ra, **Rn és rovid

felezési idejli lednyelemei kozotti szekularis egyensuly beéllasa érdekében. A
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kioldodasi tesztek soran felhasznalt részmintdkat szintén felhasznalasuk eldtt
ismételten 105 "C-on tomegallandésagig szaritottam.
A homogeneitas ellendrzésére a belsd kiilsd bizonytalansagi kritériumot

(internal external uncertainty criterion) alkalmaztam [105], [106].

N 2
T — Zi=1%i/0

B z:Iiv=1 1/af (%)
2 _ 1
N 7 2
2 _ iz (xi—h)/oj
N xi—L
P T PO 17
Z=12= |0, (17)

Ahol x; az i-edik érték, T a stlyozott atlag, N az értékek darabszama, a;,
€s @,y a belsd és kiilsé konzisztencia kritériumok Z pedig a dontési kritérium.
Végtelen normal eloszlasu populaciokbol vett mintdk esetén amennyiben a Z
dontési kritérium megegyezik eggyel a kritérium 1/(((2*(N-1))"0,5) standard
hibgjan beliil, akkor a minta homogénnek tekinthetd. Amennyiben a Z dontési
kritérium jelentésen kisebb, mint egy, akkor a mérés bizonytalansaga magasabb,

mint az értékek kozti kiillonbség.

111.1.1.2. Vordsiszap tartalmu tégla, mechanikai vizsgalatok

A TIII.1.1.1.-es fejezetben ismertetett modon eldallitott homogén
vorosiszapot €s egy magyar téglagyarbol szarmazo, hasonloképp széritott,
poritott, 0,63 mm-re szitalt agyagot hasznaltam fel kiilonb6z6 vordsiszap tartalmua
téglak elballitasahoz. Az agyagot a vorosiszaphoz hasonldan egy ismételt 105 "C-
on tomegallandésagig térténé szaritas utan 30 napig 600 cm’ térfogata, radonzaro,

aluminium, Marinelli-geometridji edényben taroltam, majd HPGe detektor
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segitségével meghataroztam a vizsgalt természetes eredetli radionuklidok

crer

crer

ingadozédsat figyelembe véve biztonsagosan maximum 10% vOrdsiszap
bekeverése javasolhatd. Ezek alapjan az Anyagmérnoki Intézet munkatarsainak
segitségével ¢€s Utmutatasdval a homogenizalt voOrdsiszapbdl és agyagbol a
vorosiszapra nézve 2.,5; 5; 7,5; és 10 %-os keverékeket készitettem, azonos
mennyiségli desztillalt vizet felhasznalva eldallitottam a tégldk alapanyagat,
ellattam a mintadarabokat a megfelelé jelzésekkel, majd 900 "C-on 2 dran

keresztiil kiégettem.

: . 3 .
Brick 7,5% Brick 10%
.;‘ﬁ-t-‘ N

¥ b

II1.1. abra: VOrdsiszap-, agyag- és a vordsiszap tartalmua téglamintak

A téglakon a kovetkezo, a Szilikadtkémiai Technologiai Laboratoriumi Vizsgalatok
Gyakorlati segédletében leirt mechanikai vizsgalatokat hajtottam végre [107]:
Meghataroztam a linearis szaraddsi zsugorodast. (A lineéaris zsugorodds a
probatest nyers, frissen formazott allapotaban mért valamely dimenzidjanak és a
kiszaritott ugyanazon méretének kiilonbsége az eredeti érték szazalékaban
kifejezve.) A kiformazott préobatestek (5 db) felszinére adott mintaval
meghatdrozott tavolsagra jelzéseket vittem fel, néhany napig hagytam szaradni
szobahémérsékleten, majd 110 ‘C-on széritottam. Lehiilés utin a probatest
méreteit tolomérével 0,1 mm pontossaggal meghataroztam.

1

Linearis szaradasi zsugorodas % (I)

eredeti méret—szaritas utani méret
_ arit «100 (18)
eredeti méret
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Ezt kdvette a probatestek kiégetése 900 ‘C-on 2 6ran keresztiil. Az égetés soran
tobbek kozott valtozik a keramia probatestek zsugorodasa, porozitasa, vizfelvevo
képessége, szilardsaga és szine. Az égetési zsugorodas ugyanazon mintakon
mérendd, mégpedig egyenld, a kiszaritott probatest és a kiégetett probatest

ugyanazon méretének kiillonbségével az eredeti érték szdzalékaban kifejezve:

Linearis égetési zsugorodas % (I)

szaritas utani méret—égetés utani méret
— 49 «100 (19)
eredeti méret

A , 1 eredeti méret—égetés utani méret
Osszes zsugorodas % (—) = g * 100 (20)

1 eredeti méret

A vizsgalati tlirés az MSZ 12788/4-72 szerint a parhuzamos vizsgalatok
minimuma ¢és maximuma kozott mind a szaritdsi, mind az égetési zsugorodasra
10% alatt 0,3 abszolut %, 10 % felett 0,5 abszolut %.

A kiégetett probatestek tomegét lemértem (m;), majd belehelyeztem azokat
egy szobahOmérsékletli desztillalt vizet tartalmazo 400 ml-es fé6z6poharba, majd
ligyelve arra, hogy a probatestek folott egy centiméter viz legyen minden
idépontban, masfél oran at forraltam, majd hagytam kihiilni. A mintdkat ezutan
egyesével cérnaszalra fliggesztve vizbe meritettem, ugy, hogy ne érjenck hozza se
az edény faldhoz, se az edény aljahoz, lemértem a tomegiiket (mj3), majd a vizbdl
kivéve és a feliiletrdl a nedvességet leitatva ismét mértem a tomegiiket (my).
Ezutan kiszamoltam a szabalyos alaku probatestek teststirliségét, vizfelvételét és

latszolagos porozitasat az alabbi képletek segitségével:

a9 _ mi[g]
Teststrlség [Cm3] i p——— (21)

Vizfelvétel % = Z2ld-™ldl 10 (22)
my[g]

testsiirliség * vizfelvétel

(Latszélagos porozitas = (23)

viz stirtisége
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Ezek utdn az Anyagmérnoki Intézet munkatarsainak segitségével
koloriméterrel meghataroztam a mintadarabok szinének valtozasat, és a
szinkiilonbséget az alabbi képlet alapjan, ahol L a vildgossag, a a piros és b a
sarga szin miiszerrdl leolvasott értékei [108].

* * * * * * * \2 2
AE", = (Lp —LB)2+(ap—aB)z+(bp—bB) (24)

Ezt kovette a mintadarabok hajlitoszilardsaganak meghatdrozéasa. A hasab
alaku kiégetett téglamintdkat két ponton feltdmasztva az alul lathato
hajlitészilardsag mérdé miiszer segitségével az alatdmasztasi pontok tavolsaganak

felez6pontjdban nyomas ala helyezve torésig terheltem, majd az eredmények

szamtani kozépértékét vettem.

I11.2. abra: Plast-Bend-Tester hajlitoszilardsag méré miiszer

Ezutan a téglamintakat dorzsmozsarban poritottam, 0,63 mm-es szitan
szitaltam 4t, 105 ‘C-on tomegallandosagig szaritottam, egy résziiket elraktam
gamma-spektrometriai mérésre 30 napra. A téglamintdkat a rendelkezésre allo
kevesebb tdmeg miatt a 600 cm’-es aluminium Marinelli helyett kisebb fém
mintatartokba tettem. Ezzel parhuzamosan a megfelel6 hanyadokat elokészitettem

a kioldodasi tesztek elvégzéséhez.
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111.1.1.3. Foszfat tartalmu miitragya

8 kiilonb6zo, az altalanos kereskedelmi forgalomban szabadon kaphato

foszfat tartalmi mitragya radiologiai ¢és kioldddasi vizsgalatat végeztem el

Németh Szabolcs hallgatd kozremiikddésével. A miitragydk csomagolasan

megadott adatok alapjan a mitragyakat harom kategéridba soroltam, a komplex

nitrogén-foszfor-kalium tartalma NPK, a kétkomponensti, foszfort és kaliumot

tartalmazé PK ¢és a csak foszfort tartalmazd szuperfoszfat tipusu miitragyak

kertiiltek megkiilonboztetésre. A miitragya mintdkat az eddigiekhez hasonloan

poritottam, szitdltam egy 0,63 mm lyukméretii szitan, tomegallandosagig

szaritottam, majd radonzaré fém mintatartoba tettem 30 napra, hogy a minta **°Ra

tartalma ¢és annak rovid felezési idejii lednyelemi kozott beélljon a szekularis

egyensuly és igy gamma-spektrometria segitségével meghatarozhatova véljon

[109].

II1.1. tablazat. A vizsgalt foszfat tartalmu miitragyak tipusai és dsszetétele

Azonosito N [m/m%] P,0s [ m/m%] | K;O [m/m%)] | S [m/m%]
NPK1 15 15 15 -
NPK2 10 5 10 10,16
NPK3 15 15 15 -

PK1 - 10 24 6
PK2 - 10 24 8
SP1 - 16,2 - -
SP2 - 20,5 - -
SP3 - 18 - -

111.1.2. Gamma spektrometriai mérések

A mintdkat egy ORTEC GMX40-76 tipust HPGe (relativ hatasfok 42%),
ORTEC DSPEC LF 8196 MCA-hoz kapcsolt detektorral mértem 80000 s-ig. A

22°Ra aktivitas koncentraciojat a 2'*Pb 295,22 és 351,93 keV-es és a *'*Bi 609,32
és 1120,29 keV-es vonalaibol szamitottam ki, a BITh aktivitasat a >*®Ac 91 1,20
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keV-es vonalabol és a 2Tl 2614,51 keV-es vonalabol szamitottam ki, mig a 0K -t
kozvetleniil az 1460,82 keV-es gamma vonala segitségével hataroztam meg [110].
Hasonloképp a *'°Pb-t kozvetleniil 46,54 keV-nél mértem. A *'°Pb esetén az
alacsony energia miatt jelentés Onabszorpcioval kell szdmolni, amit a Diugosz-
Lisiecka és Bem altal leirt, a *'*Pb 295 keV és *'*Bi 609 keV vonalainak aranyat
és az *®Ac 209 és 911 keV gamma vonalainak aranyat felhasznalé modszer
segitségével korrigaltam [111], [112]. A rendszer kalibralasdnak ellenérzéséhez az
IAEA 326-o0s talajmintat hasznaltam fel. A Marinelli geometridju mintatartokra az
alkalmazott mérési geometria és 80 000 s mérési idé mellett a kimutatasi hatarok
rendre 2+0,24; 2,4+0,24 és 20+0,55 Bq kg’ voltak “*°Ra, **Th és K esetén
[109]

\ -‘-'-‘l ¥

IIL3. abra: ORTEC GMX40-76 tipust HPGe 6lomtoronyban, ORTEC DSPEC
LF 8196 MCA-val

111.1.3. Kioldodasi modszerek ismertetéese

A rendelkezésre allo szabvanyok és cikkekben leirt kisérleti modszerek
tucatjai kozlil harmat valasztottam ki. Mivel az Eurdpai Unidban nem alltak
rendelkezésre a radionuklidok kioldédasanak vizsgélatara rendszeresitett
metodusok, ezért a meglévd nehézfémek vizsgalatara alkalmazott modszerek felé
fordultam, Osszehasonlitva azokat az irodalomban talalhato kisérletek leirdasaval.

A magyar MSZ-21470-50 szabvanyt a magyar hatosdgok kornyezetvédelmi és
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mezOgazdasagi célokra vald gyakori hasznalata miatt valasztottam ki. A tobbi
modszerrel Osszehasonlitva a minta, munkaidd és koltségigénye alacsony, ami
részben magyardzza népszeriiségét a hatosagi alkalmazdsokban. A modszer két
‘teljes feltarast” is magaba foglal, egy kirdlyvizes és egy salétromsav —
hidrogénperoxid elegyes feltarast, melyek a kioldddasi vizsgalatok alapjat képezo
Osszes tartalom meghatarozasara is szolgalnak. Erdemes megjegyezni, hogy ezek
az ugynevezett ’teljes feltdrdsi modszerek’ valdjaban nem teljesek, van
valamennyi maradék (féleg SiO,), a tényleges teljes feloldashoz tovabbi
reagensekre lenne sziikség, mint a HF vagy a HCIO4s A MSZ-21470-50-ben
talalhaté masik két modszer a kornyezetbe valo kikeriilés lehetdségét vizsgalja, a
desztillalt vizes az esd segitségével a vizkorforgasba vald bejutas lehetdségét
vizsgalja (hasonléan az EN 12457-2, DIN 38414-S4 vagy az ASTM D 3987-85
szabvanyokhoz), mig a Lakanen-Ervid oldatos kivonat a ndvények
gyokérrendszerén  keresztiili  felvételt  hivatott  szimuldlni.  Ismételten
megjegyzendd, hogy mig az egylépéses kioldddasi tesztek egyszertiségiik és
gyorsasaguk miatt népszertiek a kiilonféle hatosagok korében, azonban csak egy
megkozelitést vagy becslést adnak a jovobeni kioldodési viselkedésre. A valos
kioldédasi karakterisztikat szamos egyéb faktor befolyésolja, példaul a talaj és a
kornyezet paraméterei, vagy a teriileten termesztett novények fajtaja [13]. A
CEN/TS 14429 standard a hulladékgazdalkodasban hasznélatos, a kioldodas pH
fliggésének meghatarozasara hasznalt szabvanyok egyike, (hasonléan az US EPA
Method 1313-hoz vagy a CEN/TS 14997 szabvanyokhoz), ami a kdrnyezetben
valoszintileg el6forduld pH tartomanyt 6leli fel €s hasznos informaciokat nyujthat
nem csak a lerakas utani viselkedéshez, hanem a hasznositas soran bekdvetkezo
valtozasok tervezéséhez is. A Tessier O0tlépéses speciacids vizsgalat (hasonldéan a
BCR modszerhez [81] és mas hasonlo speciacids eljarasokhoz) a radionuklidok
kémiai formdjara irdnyuldan ad informaciot, és arrol, hogy az adott frakcio milyen
koriilmények kozott valik mobilizalhatéva, ami a pH fliggéshez hasonléan nagy

segitséget jelenthet a tarolas vagy a hasznositds megtervezése soran.
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1I1.1.3.1. MSZ 21470-50-on alapulé modszer

Magyarorszagon kornyezetvédelmi célokra az MSZ-21470-50 szamu
szabvanyt alkalmazzak a toxikus elemek, nehézfémek és krom (VI) kioldédasanak
mérésére talajmintdk esetén. A modszer az aldbbi 4bran bemutatott négy
parhuzamos, egylépéses feltarasbol all. A szabvanyban leirtakat a sajat laborunk

eszkozeire adaptaltam.

7 <7 7 AV 4
C L L >
N— N—
Vizoldhato Novények Teljes feltaras Teljes feltaras
rész alal HNO;+H,0, HNO;+HCI
5,0 g minta felveheto rész 0,5 g minta 0,5 g minta
50cm? Lakanen-Ervio 6 cm? 65% HNO, 9cm?cc. HA,
ioncserélt viz oldattal 2cm? 30% H,0, 3cm?cc. HNO;
1 perc razas 5,0 g minta mikrohullam mikrohullam
24 h varas 50 cm? hig oldat 10 min 200°C-ra 10 min 200°C-ra
2 h razas 1h razas 20 min 200°C-on 15 min 200°C-o
o JIdhmas o

I11.4. abra: Az MSZ-21470-50 sz. szabvanyon alapul6 modszer folyamatabraja

1. Desztillaltvizes kivonatkészités

Ez a mddszer az esdviz szamadra elérhetd frakcié meghatarozasara szolgal. 50
cm’ desztillalt vizet adtam 5,0 + 0,01 g mintahoz, majd 1 percig tarté intenziv
rdzdsa utdn a mintat szobahdmérsékleten 24 oran keresztiil allni hagytam. A
varakozasi iddszak utdn a mintdt két oOrdn keresztil raztam, 0,45 pm-es
membransziirén sziirtem, majd a megfeleld tracereket hozzdadva a szlirletet

atvittem radiokémiai szeparaciora.
2. Lakanen-Ervi6 oldatos kivonatkészités

Ez a modszer a hig Lakanen-Ervié pufferoldat (0,5 mol/dm’ amménium-acetat
+0,5 mol/dm® ecetsav + 0,02 mol/dm?® EDTA) 4altal mobilizalhatoé frakciot
hatdrozza meg, ami a ndvények altal felvehetd frakcid megkdzelitésére szolgal. A
tényleges felvétel a talajtol, a kornyezeti koriilményektdl és az adott novénytol is

figg. A pufferoldatot a szabvanyban leirt 1000 cm’-s tétel helyett 100 cm’-as
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normallombikban készitettem el, a tervezett vizsgalatok 1éptékének megfelelden.
2,925 g EDTA-hoz el6szor 17,5 cm’ ammonium-hidroxidot adtam, majd az
EDTA feloldodasa utan 40 cm’ desztillalt vizet 6ntdttem az elegyhez. Ezt
kovetden 28,5 cm’® 96 m/m%-os ecetsavat toltottem a lombikba, majd tovabbi 40
cm’ desztillalt vizet adtam hozza, digitalis pH méré segitségével beallitottam a
pH-t 4,65+0,03-ra, végiil jelig toltottem. A feltards soran hasznalt hig Lakanen-
Ervio oldatot a torzsoldatot 6tszordsére higitva kaptam meg. Egyszerre til nagy
mennyiség eldkészitése nem praktikus, mivel iddvel az oldat tulajdonsagai
megvaltoznak, periodikusan friss oldat elkészitése sziikséges. A kivonatkészités
soran 50 cm’ hig oldatot adtam 5,0 + 0,01 g mintahoz, egy Oran keresztiil
rdzattam, majd 0,45 pm-es membranszlirén szlirtem, végiil a megfeleld tracereket
hozzaadva a sziirletet atvittem radiokémiai szepardciora. Az eredeti mddszerben a
sziirlet elsé 10 cm’-ét el kell énteni méréstechnikai okokbol, de a radiokémiai

szeparacio esetiinkben ezt nem igényli.
3. Teljes feltaras HNO3;+H,0, elegy segitségével

A MSZ-21470-50 szabvany felkinalja a valasztasi lehetdséget a hagyomanyos
kémiai feltards és a mikrohullamu feltaras kozott. Mivel a rendelkezésemre allt
egy Milestone Ethos TC tipusi mikrohullaima feltard6 berendezés, igy a
mikrohulldmu feltdras mellett dontottem. Az eljarast a kdvetkezOképp hajtottam
végre: 0,5 g mintat mértem be teflon feltaré edényekbe, majd 6 cm® 65% HNOs-
at, 2 cm® HyOp-t és a megfeleld tracercket adtam hozza. Az edényzetet
megfelelden lezarva behelyeztem a mikrohullamu feltardba, a helyére illesztettem
a hémérsékletszenzort, majd bedllitottam a mikrohullamt feltard programjat gy,
hogy 10 perc alatt érje el a kivant 200 “C-ot, majd 20 percig tartsa a bedllitott
héfokon a mintat. Miutin az edényzet megfeleléen visszahiilt (~40 C),
felnyitottam, majd az igy kapott oldatot 0,45 um-es membransziirén sziirtem,

végiil atvittem radiokémiai szepardciora.
4. Teljes feltaras HNOs+HCI elegy (kiralyviz) segitségével

A MSZ-21470-50 szabvany ismét felkindlja a valasztasi lehetdséget a
hagyomanyos kémiai feltards és a mikrohulldmt feltards kozott. Ismételten a

mikrohulldmu feltaras mellett dontdttem, igy az eljarés a kovetkezOképpen zajlott:
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0,5 g mintat mértem be a teflon mikrohullamu feltaré edényekbe, majd 9 cm’ce.
HCI-t, 3 cm’of HNO;s-at és a megfeleld tracereket adtam hozza. Az edényzetet
megfelelden lezarva belehelyeztem a mikrohulldmt feltdréba, a helyére
illesztettem a homérsékletszenzort, majd bedllitottam a mikrohulldmu feltaro
programjat ugy, hogy 10 perc alatt érje el a 200 ‘C-ot, majd maradjon 200 ‘C-on
15 percig. Miutan az edényzet megfelelen visszahiilt (~40 ‘C), felnyitottam, majd
az igy kapott oldatot 0,45 pm-es membranszliron szlrtem, végil atvittem

radiokémiai szeparaciora.

111.1.3.2. CEN/TS 14429 standardon alapulé modszer

A CEN/TS 14429 a kiilonféle hulladékok kioldddasi karakterisztikdjanak
pH fiiggését vizsgalo modszerek egyike. A standard minimum nyolc parhuzamos,
egylépéses kivonatkészitésbdl all, kezdeti sav és lig hozzdadasaval, pH 4 és 12
kozti tartomanyban. Megfelel6 mennyiségii (elokisérlette]l meghatarozott) HNO;-t
illetve NaOH-t adtam a mintatartokhoz harom lépésben (kezdetben, 30 percnél és
2 ora utan), melyekbe elézetesen 10 g mintat mértem be, Ggy hogy a folyadék-
szilard arany 10 legyen. A HNOj; illetve NaOH mennyiségét ugy valasztottam
meg, hogy a kioldasi folyamat végén a parhuzamos kioldasok lefedjék a pH 4 és
12 kozti tartomanyt, gy hogy két szomszédos érték kozott ne legyen 1,5 pH-nal
nagyobb kiilonbség. Ezen kiviil a kioldast a minta sajat pH-jan is elvégeztem. A
mintakat 20 ‘C-on 48 6ran keresztiil razattam. Az oldatok pH-jat ellendriztem 4,
44 és 48 ora utan, amennyiben a 44 és 48 ora kozott a pH valtozas kisebb, mint
0,3 az egyensulyi allapot kiiszobértékét elérte a minta, amit 0,45 um-es
membransziirdn sziirtem, majd atvittem radiokémiai szeparacidéra. Amennyiben a
44 és 48 ora kozott a pH valtozds nagyobb, mint 0,3, a minta nem érte el az
egyensulyi allapotot és folytatni kell a feltarast. A CEN/TS 14429-en alapuld

modszer folyamatabrajat a I11.5 dbra mutatja be.
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<pH 1.5 <pH 1.5

<pH 1.5 <pH 1.5
I1L.5 abra: A CEN/TS 14429-en alapulé moddszer folyamatabraja

<pH 1.5 <pH 1.5 <pH 1.5

111.1.3.3. Tessier 5 lépéses speciacios eljaras

A Tessier speciacios eljaras egy 6t egymast kovetd kioldasi 1épésbol allo
folyamat, ami eredetileg iiledékek nehézfémtartalmdnak vizsgalatara szolgalt
[113], és amit azéta szamos célra adaptaltak. Az eredeti modszer 1 g mintat
hasznél, azonban az alacsonyabb aktivitaskoncentracioju (néhany szaz Bq kg™)
mintdk esetén a kimutatasi hatar megfeleld szinten tartdsa érdekében (hogy 1%-o0s

kioldoédas még kimutathato legyen) 5 g minta alkalmazésa valt sziikségessé.

Mee— — [M~— N —— M
LI rélhetd 11. Karbonatokhoz 1Il. Fe-és Mn- IV. Oxidalhaté rész: V. Maradék:
résr: hﬁt:'ﬂt rész: oxidokhoz kotott 15 cm? 0,22M HNO, Mikrohulldmi
3 40 cm? 1M NaOAc rész: and 25 cm® 30% H,0. )
40cran ;2:“301 pH 5-re beillitva 80 cm? 0,04M pH 2—re beéllitv; ? 0 5?:::‘1&
1h sllands _,\ ecetsawval NH,OH*HCI HNO,-al 8542 C%on 2h 9cmiec. MO,
Keverés 5h dlland6 keverés :> 25%-0s ecetsavban :> 15 cm? 30% H,0, pH :> 3 emiec. HNO
n'd 93+3(°-on6h 2 —re bedllitva HNO,-al mikrohullEm
iddszakos keverés 8542 C%on 2h 10 min 200°C-ra
varni, amig lehdl 15 min 200°C-on
15 cm? 3.2M NH,O0Ac
20% HNO;-ban
100 cm?—re higitani
desztillalt vizzel
\ J \, / \ J \_ 30min keverés __/ \. J

IIL.6. abra: A Tessier-féle speciacios vizsgalat folyamatabraja 5 g mintara

A Tessier féle speciacids vizsgalatot a fenti folyamatabranak megfeleléen
a kovetkezd ot 1€épésben hajtottam végre. A 1épések kozott a szilard frakciot 0,45
um-es membransziird segitségével valasztottam el a sziirlettél, amit a megfeleld
tracereket hozzdadva atvittem radiokémiai szeparaciora. A szilard frakciot 5 ml
desztillalt vizzel mostam, majd a lehetd legkisebb tomegveszteséggel atvittem a

kovetkezd 1épésre.
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Ioncserélhetd rész, ami a viz iondsszetételének megvaltozasaval valik

elérhetévé
Az 5 g mintdhoz pH 7-re beallitott 40 cm’® 1M MgCl,-t adtam, majd
szobahOmérsékleten 1 6ran keresztiil folyamatosan kevertettem.

Karbonatokhoz kotdtt rész, ami a pH megvaltozasaval keriil oldott

allapotba

Az el6z8 1épés szilard maradékahoz 40 cm® pH 5-re ecetsavval beallitott
IM NaOAc-t (natrium-acetatot) adtam, majd szobahémérsékleten 5 oran
keresztiil folyamatosan kevertettem.

Vas- és mangén-oxidokhoz kotétt frakeid, ami anoxikus kozegben

termodinamikailag instabil (alacsony Eh esetén)

Az el6z6 1€pés szilard maradékahoz 80 cm’ 0,04M NH,OH*HCI-t adtam
25%-0s ecetsavban, majd vizfiirdé segitségével 93+3 °C-on tartottam 6
oréan keresztiil idonkénti keverés mellett.

Oxidélhat6 frakcio, ami oxidéalo koriilmények kozott valik elérhetove

Az eléz8 1épés szilard maradékahoz 15 cm® HNOs-al pH 2-re beallitott
0,02M HNOs-t és 25 cm® 30% Hy0,-t adtam, majd vizfiirdé segitségével
85+2 "C-on tartottam két 6ran keresztiil, majd ismét 15 cm® HNO;s-al pH 2-
re beallitott 30% H,O,-t adtam hozza és 85+2 °C-on tartottam tovabbi két
oran keresztiil. Ezutan a vizfiirdébdl kiemelve megvartam, amig visszahiil,
hozzaadtam 15 cm® 3,2M NH4OAc-t (ammoénium acetatot) 20% HNO;-
ban, felhigitottam 100 ml-re desztillalt vizzel, végiil 30 percen keresztiil
kevertettem.

. Maradék, ami a természet szamara ésszeri idoskalan nem elérhetének
tekinthetd

"Teljes” mikrohullamu feltarast hajtottam végre. 0,5 g maradékhoz 9 cm’
cc. HCI-t és 3 ¢cm’® cc. HNO;-t adtam, majd a MSZ-21470-50 szerinti
kiralyvizes feltdrashoz hasonléan a mikrohulldmu feltarot ugy allitottam
be, hogy 10 perc alatt érje el a 200 "C-ot, majd maradjon 200 C-on 15

percig
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1I1.1.4. U, Th és Po elvalasztdsa, forrdasok készitése

A szirletek a szilard fazistol vald elvalasztasa utan a mintdkat UTEVA
(urdn ¢és négyértékli aktinidak szelektiv megkdtésére hasznalatos extrakcios
kromatografidra szolgald gyanta) gyantés radiokémiai szeparaciora vittem at [66].
A mintdkat beparoltam, majd 10 cm® 8 M HNOs-al és 1 csepp cc. HCI
segitségével ismét felvettem. Az extrakcids kromatografiat 1,5 g NO;™ formaja (20
cm’ 8 M HNOs-al kondicionalt) UTEVA gyantaval végeztem, ami nem koti meg
a radium frakciot, viszont a Th és U izotopokat igen. Az oszlopot 10 cm® 3 M
HNOs-al atoblitettem, majd a gyantat 9 M HCl-el CI” formara valtoztatva eldszor
5 M HCl-el a Th frakciéot mostam le, majd az U frakciot nyertem ki 0,02M HCI
segitségével.

A torium ¢és az uran frakciokat beparoltam, 10 cm’ 0,75 M H,SO4 és 2 cm’
35%-0s NaHSO, segitségével felvettem, ismét beparoltam, ismét 10 cm® 0,75 M
H,SOg4-al felvettem, majd timolkék indikator és tomény NH4OH segitségével
beallitottam az oldatok pH-jat (a savas kozeg lilds szinébdl lazacrdzsaszinre
allitottam be, pH 1,5-2). Ezek utdn egy platina elektréddal ellatott Canberra
Electro a késziilék segitségével 1 oran keresztiil 1 A mellett hajtottam végre az
elektrodepozicidt egy magas nikkel tartalmt acéllemezre (WNr. 1.4539, DIN
17740, 25% Ni) [66], [114], [115]. A depozicid vége elott 2 perccel a mintahoz
1,5 cm’® cc. NH,OH-t adtam, a visszaoldodas elkeriilése érdekében. A depozicid
lejarta utan a forrasok feliiletére kiilonosen iigyelve néhany cm’ desztillalt vizzel
majd propil-alkohollal ledblitettem a kész forrast, majd 150 C-os fiitélap
segitségével (10-15 perc) fixaltam a levalasztott réteget a forras feliiletén.

A poloniumforrasokat spontan depozicid segitségével allitottam eld. A
mintakbol 100 ml toérzsoldatot készitettem, melyeket pH 2-re savanyitottam, 50
ml-t egy magas nikkel tartalmi acéllemezzel (WNr. 1.4539, DIN 17740, 25% Ni)
ellatott depozicios késziilékbe helyeztem, 100 mg aszkorbinsavat adtam hozzéd a
Fe’* redukaldsara, majd folyamatos keverés mellett vizfiirdén harom o6ran
keresztiil 80 °C-on tartottam [66], [114], [115]. A kész forrasokat a feliiletiikre
kiillondsen  tgyelve  eltavolitottam a  depozicios  késziilékbol, majd

szobahOmérsékleten hagytam megszaradni.
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1I1.1.5. Alfa spekrometrids mérések

Az clkésziilt alfa-forrasokat harom, PIPS detektorral ellatott, Silena 9302
(2018 csatorna) tipusti analizator kartydkhoz kapcsolt alfa kamraval mértem
80000 masodpercig. A kamrak Ortec Soloist, Canberra Model 7401 és Tennelec
TC 256 tipustiak voltak. A hattérmérés 200000 masodpercig tortént. A kamrak
energia kalibralasat egy *°Pu, **'Am, és ***Cm tartalmi harmas forras, a kamrak
hatasfok kalibraldsat egy hitelesitett **'Am-es kalibraloforras (7400 dpm
referencia datum 1992.10.03.) segitségével végeztem el. A kamrak kimutatasi
hatara 2+0,02 Bq kg volt #*U-ra, 1,5+0,015 Bq kg ***Th-ra és 1,41+0,014 Bq
kg" *'°Po-ra az adott kisérletek elvégzése soran. A polonium kimutatasi hatéra a
mérési eredményeknél targyalt forras levalasztasi problémak miatt akéar 22,56+2,2
Bq kg f51¢é is emelkedhetett, amikor az oldatok vastartalma tobbszori higitast tett

sziikségessé a sikeres levalasztashoz [66], [115].

II1.1.6. A sugarterhelés-tobblet becslésére alkalmazott kalkulaciok

111.1.6.1 Kiilsé sugarterhelés szamitdsa

A vOrdsiszap és a vorodsiszap tartalma keverékek gamma-dozis
potencialjanak felmérésére az épitdipari célra hasznalatos I indexet hasznaltam fel

az alabbi képlet alapjan [83]:

I =Apu206/ 300 + Ap232/ 200 + Agg9/ 3000 (25)

Ahol Ary226, ATn-232 €S Agap @ 226Ra, a 2’Th és a *°K aktivitaskoncentracioi Bq kg
"_ban.

Az EU-s és a hazai szabalyozastol fliggben az épitdanyagként felhasznalhato
anyagok I indexére korlatozasok vonatkoznak, a 487/2015. (XII. 30.) Korm.
rendelet alapjan amennyiben az index értéke 1 alatt van, az ¢épitdanyag
alkalmazéasabol eredd tobbletsugarzas automatikusan a vonatkoztatdsi szint
alattinak vehetd, azok, amelyek meghaladjdk a vonatkoztatasi szintet nem

hozhatok forgalomba.
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A mitragyamintdk gamma-dozis potencidljanak Osszehasonlitidsara
kiszamitottam a radium ekvivalens aktivitas indexet (Ra.q) az alabbi képletnek

megfeleléen [116]

Raey= Apa + A * 1,43+Ax * 0,077 (26)
ahol Ag,, Apy és Ax a **°Ra, a **°Th és a *’K aktivitaskoncentracioi Bq kg™'-ban.

A talaj felszin folott 1 m-rel mért elnyelt gamma-dozis megbecslésére az

alabbi egyenletet alkalmaztam: [25], [48], [117], [118]

D =0,462 *Ap,+ 0,604 * Ay, + 0,0417 * Ag (27)

Ahol Ag,, A és Ax a 226Ra, a 2Th és a *°K aktivitaskoncentracioi Bq kg'l—ban és

D a kiszamolt dozisteljesitmény nGy h™'-ban.

Az éves atlagos effektiv doézisekvivalenst az alabbi képlet segitségével

szamitottam ki [118]

AED =D *t *FC (28)

Ahol D a kiszamitott dozisteljesitmény (nGy h™"), t a munka6rak szama egy évben
és FC pedig a konverzios faktor (felndttekre 0,7 Sv Gy ') [25]. Evenkénti 1820 h

munkaidére szamoltam.

111.1.6.2 Belso sugarterhelés szamitasa

A lenyelésbdl szarmazd dozisndvekmény szamolasahoz néhany
feltételezéssel kell ¢€lnem. A foszfat mitragya esetén a figyelembe vett
forgatokényv soran a kijuttatott miitragya mennyisége 80 kg P,Os ha™ per év volt
(a tényleges alkalmazas ettdl jelentdsen eltérhet a termesztett ndvény igényeitdl és

a talaj tulajdonsagaitol fliggden). A talaj felsé 20 cm-ben homogén radionuklid
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eloszlast feltételeztem és a talaj latszolagos siiriiségét 1,3 g cm™-nek vettem [48].
A talaj *®U koncentraciojat 32 Bq kg™'-nak vettem, az UNSCEAR 2008 Annex B

[25]. altal megadott 226

Ra értékkel egyensulyban 1év0 koncentraciot feltételezve.
A vordsiszap esetén a dozisbecsléshez felhasznalt forgatokdnyv a
mitragyanal hasznalttdl természetszerlien eltér. A nyers vordsiszapot szandékosan
nem szorjak ki a foldekre (bar semlegesités utan felhasznéalhato talajjavitas
céljabol), azonban havéria jellegi eseményeknél, mint az Ajkai vOrdsiszap
katasztrofa, nagy mennyiségben kikeriilhet a kornyezetbe. Az ilyen jellegi
esemény azonban nem a ndvények igényeitdl fiigg, mint a mitragya esetén,
hanem a kioml6tt mennyiség, az elboritott teriilet, a kibocsatas helyétdl valo
tavolsag, a domborzati viszonyok, és egyéb tényezok. A ddzisbecslést egy 5 cm
vastag vOrdsiszaprétegre végeztem el, a talaj latszolagos silirliségét a miitragya
esetén alkalmazott szamitisokhoz hasonléan 1,3 g cm -nek vettem. A
vorosiszapok latszolagos siirtisége 1,09-1,53 g cm™ kozott mozog, a dozisbecslés
soran a talajhoz hasonléan 1,3 g cm™-vel szamoltam. A talaj *** 10j4
32 Bq kg'-nak vettem, az UNSCEAR 2008 Annex B [25] altal megadott 26Ra
értékkel egyensulyban 16vé  koncentraciot feltételezve. A talaj **Th
koncentraciéjat szintén az UNSCEAR 2008 Annex B [25] alapjan 45 Bq kg '-nak
vettem. A talaj polénium koncentracioja kissé bonyolultabb, a 20-240 Bq kg™
kozotti értékek jellemzdek [119]. A 1égkdri kihullds miatt a bolygatatlan talajok
esetén a felszin mutatja a legnagyobb aktivitaskoncentraciot, azonban a
megmiivelés alatt allo teriileteken a szantdsi zéndban homogénnek tekinthetd.

210

Persson alapjan a talajok atlagos *'°Po aktivitaskoncentracidja 60+13 Bq kg™, a

szamitasok soran ezt alkalmaztam [120].
A novények radionuklid koncentracidjanak meghatarozasahoz a
Vandenhove ¢és tarsai altal meghatirozott transzfer faktorok geometriai atlagat

hasznaltam fel, a felhasznalt értékek a II1.2. tablazatban lathatok [68].
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I11.2. tablazat A belso sugarhelés kiszamitasanal felhasznalt transzfer faktorok

Bq kg a talajban => Bq kg a
novényekben Y Th o
Gabonafélék 6,18 E-03 2,05 E-03 | 2,42 E-04
Leveles zoldségek 1,97 E-02 1,22 E-03 | 7,43 E-03
Gumok 5,01 E-03 1,98 E-04 | 2,69 E-03
Hiivelyesek 2,23 E-03 5,26 E-04 | 2,73 E-04
Gytimolcsok 1,20 E-02 6,25 E-03 -

A talajok radionuklid tartalma a vizsgalt mintdkhoz hasonldéan nem teljes
egészében elérhetdé a ndvények szamdra, a megoszlas fiigg a talaj tipusatol (mit
milyen formaban képes megkotni, és mekkora a kapacitasa) és a talajban uralkodo
kémiai kornyezettdl is (milyen kémiai formaban van az adott radionuklid). Uran
esetén a kiilonbozo forrasok 38,8-64,5% kozotti a kdrnyezet szamara nem elérhetd
frakciokat irnak le, a szdmolas soran az értékek atlagat, 51,6%-t hasznaltam fel
[121]-[123]. Térium esetén Guo ¢&s tarsai 81,77%-os a kornyezet szdmara nem
elérheté frakciot hataroztak meg [124]. A *'°Po talajkémidja még mindig
kutatasok targyat képezi, azonban Jia és tarsai 94,6%-0s a kornyezet szamara nem
elérhetd frakciot hataroztak meg [125]. Amennyiben a talaj aktivitdsanak jelentds
hanyada nem elérhetd a novények szdmara, mivel a transzfer faktorok a talaj
Osszes aktivitdsdval szamolnak a kiilsé forrasbol szarmazo, a kdrnyezet szamara
elérhetd frakciok jelentdsége megnd. Ennek bemutatdsa érdekében a belsd
sugarterhelés becslését a kioldodas figyelembevételével és anélkiil is elvégeztem.

Az éves atlagos, a mitragyakkal kezelt vagy voOrdsiszappal érintett
teriileteken termelt ndvények fogyasztasabol szarmazd, effektiv dozisekvivalens

kiszdmitasahoz az alabbi egyenletet hasznaltam fel [48]:
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IAED; = C;* U; * EDC (29)

Ahol IAED,; a lenyelésbdl szarmazé éves atlagos effektiv dozisekvivalens,

C; az adott izotop aktivitaskoncentracidja az adott ndvényben

U; az adott novény éves fogyasztasi rataja az Eurdpai Elelmiszer-biztonsagi
Hatosag INRAN SCAI 2005-06 jelentése alapjan

EDC pedig az adott izotop effektiv doziskoefficiense az UNSCEAR 2000 jelentés
alapjan (**U 0,045 uSv Bq™, **U 0,049 uSv Bq™', #*Th 0,23 uSv Bq™', #'°Po

11,2 uSv Bq™).
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IV. KISERLETI EREDMENYEK ES ERTEKELESUK

1V.1. Vérosiszappal kapcsolatos kisérletek eredményei

A vordsiszappal végzett kisérletek eredményeit a IV.1. fejezet alfejezetei
mutatjak be.

1V.1.1 Gamma-spektrometrias eredmények

A vorosiszap homogenizalas sikerességének megallapitasdhoz elvégzett
gamma-spektrometriai mérések eredményeit a [V.1. Abran tlintettem fel.

5.0 -
. 45 -
2 40 - SE: mV1
$ 35 - NE
-"é' §E - KHVv2
£ 1,30 1 NE SE??
Ev 25 I N NS
g 820 - SE: SE SE?
g 1 BNES s s
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0.0 -

Pb-214 Pb-214 Bi-214  Bi-214  K-40  Ac-228  TI-208
(295 keV) (353 keV) (609 keV) (1120 keV)(1461 keV) (911 keV) (2615 keV)

IV.1. abra: A vordsiszap homogenitasanak vizsgalata

A homogenitds vizsgalatdhoz vett négy minta mért intenzitas értékeinek
szorasa a mérési hibaval megegyez6 nagysagrendi, a mért értékek atlaga a mérési
hiban beliilre esik, igy a vOrdsiszap homogenizalasat sikeresnek itéltem meg. Ezt
megerdsitendd elvégeztem a belso és kiilsd bizonytalansdgok kritériuma (internal
external uncertainty criterion) alapjdn a minta homogenitds vizsgalatat. A
homogenitas vizsgalat azt mutatta, hogy a minta a vizsgalt izotopokra vagy
teljesiti a homogeneitas kritériumat vagy homogénebb, mint ami a miiszer mérési
bizonytalansdgaval megéallapithatdé [111]. A homogenitas vizsgélat soran kapott
hattérrel korrigdlt, tomegegységre vonatkoztatott intenzitasértékeket ¢és a
homogenitas meghatarozasara hasznalt szamitott értékeket a IV.1. tadblazat mutatja

be.
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IV.1. tablazat: A homogenités vizsgélat soran kapott hattérrel korrigalt,

tomegegységre vonatkoztatott intenzitasértékek és homogenitasi vizsgalat

kritériumai
AL B C oD T 2 2
cpskg® cpskg” cpskg® cpskg cpskg in ex
462.1;P1<Zv 56%5386 36%5327 fdf‘gjo f(fgfo 0458~ 3.59E-04  3.22E-05 f(ii?l
2(2)298?2\/ fd.soéjz fd.sé)fz fd.solfl fd.sc;f_% 0.531  4.43E-04  2.08E-04 36.6491
292;4£:V i26.603322 i26.601312 56.65372 fd:j()gfz 2.623  2.54E-04 - 1.86E-04 fditsl
352134?;\/ f(fo2411 36.307411 fdf‘()lfl féégfo 4.384  4.09E-04  4.68E-04 id%
6;;4Eév 36.25;4 36.106363 56.202343 36.107373 3.195 2.77E-04 - 1.98E-04 i()d.gélsl
11221(4)‘112\/ 36.607146 36.607176 fd.608186 36.608136 0.680  6.01E-05  1.01E-05 f(félll
1464??@\/ :S(fOSO% fd?(?(fg fd?(;‘gs io(i?os(fs 0.055  1.53E-05  1.10E-05 f(ﬁlsl
9?218122\/ il(i.loézgl il(i.lo7271 ild.lo7241 j:6.2<§)211 LI8T — 1.09E-04  5.09E-05 36.6481
2621058111\/ 36.602154 36.601164 fd.602194 36.602113 0.623  4.57E-05  8.14E-06 f(félzl

Az aktivitdskoncentraciokat a nagyobb kapacitasti, Marinelli-geometridju

mintatartok segitségével hatdroztam meg, amit az alabb lathato IV.2. tablazat-ban

mutatok be.

IV.1. tablazat: A vorosiszap atlagos aktivitaskoncentracidja

210Pb 226Ra 232-|-h 4OK
Atlagos
aktivitaskoncentracio | 312 + 86 414 £ 48 326+ 44 59+6
a mintaban Bq kg™
Atlagos
aktivitaskoncentracio 337 480 205
Eurdpaban [12]
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A vizsgalt vordsiszap atlagosan 414 + 48 Bq kg *°Ra-t, mig 326 + 44 Bq
kg' **Th-t és a 59 + 6 Bq kg' *K-t tartalmazott. Mas vordsiszapokkal
sszehasonlitva ezek az értékek az atlagosnal (337 Bq kg' **°Ra, 480 Bq kg
22Th, 205 Bq kg *°K magasabb **°Ra, alacsonyabb ***Th és joval alacsonyabb
YK tartalmat jelent [12]. A mért *'°Pb aktivitaskoncentracidja az dnabszorpcid

korrekeidja utan 312 + 86 Bq kg™ volt [111].

1V.1.2 Kioldodasi vizsgalatok eredményei

Az urédn kioldodasi vizsgalatok sordn egyetlen modszernél sem
tapasztaltam jelentds zavar6 hatast, minden oldat levalasztasa sikeriilt. A mintak
vastartalma némely forrasnal a levalasztott réteg megvastagodasat és ezaltal a
csucsok kiszélesedését eredményezte, azonban ez a dolgozatban nem targyalt
23U, a kis aktivitas miatt egyébként is nehezen észlelhetd csticsat (tobb energiabol
adodik Ossze, 4395,4 keV 57,73%, 4364,3 keV 18,92%, 4215,8 keV 6,01%, stb.)
takarta el. A kioldodasi vizsgalatok eredményeit az alabbi abrak mutatjak be. Az
uranhoz hasonléan a tériumforrasoknal is a voOrdsiszap vastartalma némely

esetben tul vastag réteg kialakuldsat eredményezte a forrdson, azonban ismételt

méréssel minden esetben sikeriilt jol értékelhetd forrast készitenem.

IV.2. abra: Egy vastag levalasztott réteg miatt kiszélesedett (bal oldal) és egy jo

felbontasu (jobb oldal) uran spektrum (mérési idé 80000 s)

67



c
@
5
g 75% mU-234 61%
E % 7 U-238
3 ’/"
a 7 30%
© / ©
B ’% 26%
wn 7
5 % 4,5% o
S 7 1% 1% 2
i 7 w7
v \,Ciq’ Q/é-\.o -\qj*\‘ -e}\\‘ ,Q}\\\' S .ef‘\\'
? 2 2] X 5% 2
A & «Qf’ & & i) &
A & A A \J A
S NG
Q NG

IV.3. abra: A vorosiszapbol kioldott uran mennyisége Bq kg'-ban

A homogén vordsiszap atlagminta esetén a kiradlyvizes feltaras
eredménye 262 + 19 Bq kg™ volt **U-ra (100%), mig a kioldott mennyiség ~75%
volt HNOs+H,0, feltarassal, ~26 % Lakanen-Ervio oldattal, és ~4,5 % desztillalt
vizzel. A Tessier-féle speciacios vizsgalat soran az L. [épés ~1 %, a IL. 1épés ~1 %,
a II1. 1épés ~30 %, a IV. 1épés ~7%, az V. 1épés ~61% volt. A mérési eredmények
azt mutatjak, hogy mig a kozvetleniil viz szamara elérhetd frakcid viszonylag
alacsony féle desztillalt vizes kivonatkészitéssel), a pH vagy a red-ox potencial
megvaltozasaval a vorosiszap urdn tartalméanak jelentds hanyada elérhetévé valik.
A Tessier modszer alapjan a kioldhaté uran donté hanyada a vas és mangan-
oxidokhoz kotddik. A MSZ 21470-50 féle Lakanen-Ervio oldatos kivonatkészités
alapjan a vorosiszap urdntartalmanak negyede érhet6 el a névények szamara és ez
keriilhet be a taplaléklancba.

A CEN/TS 14429 alapjan minimalis mennyiségli U oldédik ki a
vorosiszapbol lagos koriilmények kozott (a Bayer eljards sordn a bauxitbol
tomény lug segitségével nyerik ki az aluminiumot, igy a lugos allapotban elérhetd
uran nagy része mar kioldodott), mig savas koriilmények kozott a vordsiszap
aktivitasanak 5,5%-a elérhetévé valik. A kisérletek végrehajtdsa sordn a
parhuzamos egylépéses extrakciok végrehajtasa jelentdsen konnyebbnek és

gyorsabbnak bizonyult a Tessier mddszer egymdas utdn sorosan kdvetkezd
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1épéseinél. A U és a »*U mennyisége majdnem megegyezik, ebbdl azt lehet

feltételezni, hogy mar az alapkdzetben is egyensulyban voltak.

16 - 9
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& 14 U-238
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= 12
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i; 2 s
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IV 4. dbra. A vorosiszapbol kioldott uran mennyisége a pH fliggvényében

Bq kg'-ban

Az urdnhoz hasonldan az alkalmazott médszerek konnyedén adaptalhatok

22Th mérésére, a kiilonféle alkalmazott oldatok nem befolyasoltak

voltak a
észlelhetden a levalasztast. Ahogy az alabbi abran is lathato, a kirdlyvizes feltaras
eredményei rendkiviil jO egyezést mutatnak a gamma spektrometrids mérés
eredményével, ami a minta teljes toriumtartalmanak feltarasara utal és megerdsiti
a kiralyvizes feltiras segitségével kapott érték (332 + 33 Bq kg™)
alkalmazhatdsagat 100%-ként, a kés6bbi mérések Osszehasonlitasi alapjaként. A
gondolatmenetet megforditva a *°Th, a ***Ac és a ***TI aktivitaskoncentracioja
megegyezik, nem csak a gamma-spektrometridval mért beiitésszamok alapjan,

hanem a ***Th-ra szamolt és az alfa spektrometriaval mért érték alapjan is. Ez azt

jelenti, hogy a téorium bomlési sora egyensulyban van.
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IV.5. abra: A vorosiszapbél kioldott torium mennyisége Bq kg™ -ban

A korabban a **U (és a hozza teljesen hasonlo 2%U) kioldodasi
eredményeihez képest a torium kioldodasi karakterisztikéjara eltéré eredményeket
kaptam. A H,O,+HNOs eleggyel torténd feltaras kevésbé hatékonynak bizonyult,
a teljes érték mintegy 42%-at sikeriilt csak oldatba vinnie. A **Th
hozzéaférhetdsége viz szamdra az urdnhoz hasonldéan alacsony ~1% volt, mig a
Lakanen-Ervid oldatos feltaras (a novények altal felvehetd rész megkozelitésére
szolgélo teszt) minddssze a 22Th 6%-4t vitte oldatba, ami 14%-kal kevesebb,
mint az 2*U esetén. A Tessier féle specidcios vizsgalat is tovabbi érdekes
eredményeket tart fel, az ioncserélhetd (Tessier I ~2%) és a pH valtozassal
elérhetdve valo frakciok (Tessier II. kimutatasi hatar alatt) alacsonyak voltak, a
jelentds valtozast a tovabbi 1épések hoztak. Mig az urdn izotopoknal az aktivitas

~30%-a a vas és manganoxidokhoz kot6détt, a >

Th esetén ez a frakci6 alig érte
el a 4%-ot. A Tessier modszer IV. 1épése a ***Th tartalom 9%-4t mobilizalta, mig
az V. lépésre visszamaradt maradék az Osszes aktivitds 85%-at tartalmazta, és

természetes koriilmények kozott nem elérhetdnek tekinthetd.
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IV.6. abra: A vordsiszapbol kioldott térium mennyisége a pH fiiggvényében

Bq kg'-ban

A CEN/TS 14429-nek megfeleld egylépéses kioldasok soran a >**Th még a
281-nal is kisebb hajland6sagot mutatott az oldatba keriilésre, pH 7,5 alatt a 2T
tartalom minimalis hanyada (0,5-1%) mobilizalodott, egyediil a pH skala
legalacsonyabb értékén ndtt meg a mobilitds, de még az se érte el a 4%-ot. Az
eltérd koriilmények kozott jelentdsen eltérd U és Th izotdp mobilitas azt is jelenti,
hogy a egyes kormeghatérozasi modszerek, mint a »*°Th/**Th és a **U/**Th
aranyon alapulok [126]-[129] vorosiszappal szennyezett teriileteken nem fognak
pontos eredményt adni. Tovabba valdszinisithetd, hogy hasonld eltérés mas
anyagok esetén is fennall, igy allando koriilmények esetén a modszerek jol
miikddnek, azonban valtozod koriilmények kozott a kioldodas kiilonbség ardnya
nem allando, igy a mddszer bizonytalansaga jelentésen megno.

A polonium mérések sordn szamos problémaval taldlkoztam. Szadmos

210
esetben a

Po nem valt le megfeleléen vagy épp ellenkezdleg tl vastag réteg
valt le, nagyon rossz felbontast és a 29pg tracer és a mérni kivant 2'°Po cstcsainak
atlapolasat eredményezve. A hozzdadott aszkorbinsav mennyiségének novelése
nem oldotta meg a problémat, gyakran a hozzdadott aszkorbinsavval aranyos
mennyiségli fekete maradék képzodése mellett tovabbra sem sikertiilt j6 mindségli

forrasokat eldallitani. Az oldatok beparlasa €s klasszikus savas feltardsa (beparlas

3x HNOs-al, 3x HCl-el, 3x desztillalt vizzel) sem hozta a kivant eredményt, a
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problémdk tovabbra sem szlintek meg. Az oldatok higitasa (4-16x a mintatol
fliggden) lehetdvé tette a sikeres depozicidt, azonban ez jelentdsen megnovelte a
kimutatasi hatart (16x-os higitds esetén az Osszes aktivitds 7%-at meghaladd

mennyiség mutathatd csak ki), mig a tracer csucsa minden esetben megfigyelhetd

volt.
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IV.7 abra: A vordsiszapbol kioldott polonium mennyisége Bq kg™ -ban

Ahogy az a fenti abrdn lathat6 a kirdlyvizes feltaras segitségével 310 + 12
Bq kg (100%) *'°Po-t mértem, koriilbeliil 25%-kal kevesebbet, mint a gamma
spektrometria segitségével meghatarozott 414 + 48 Bq kg™ *°Ra. A HNO3+H,0,
oldatos feltaras hasonlé volt a **®U karakterisztikdjahoz, a kiralyvizes feltaras
~79,5%-at érve el. A MSZ 21470-50-szabvany alapjan a desztillalt viz szdméara
elérhetd rész ~23%, mig Lakanen-Ervio oldattal ~13%-ot sikeriilt oldatba vinni. A
Tessier speciacids vizsgalat soran a vas és mangan-oxidokhoz kotott frakcid 3%,
mig a maradék 93% volt, mig a tobbi érték a kimutatdsi hatar alatt maradt. A
CEN/TS 14429-nek megfeleld pH fliggeési vizsgalat soran majdnem minden érték
a kimutatasi hatdr alatt volt, a sajat pH-n végzett kioldas kivételével, ami az
Osszes aktivitas 2,5%-at mutatta ki. Ez egy ugyanolyan tipust desztillalt vizes
kioldas, mint amire a MSZ 21470-50 alapjan 23%-ot kaptunk, és a hasonl6 célra
szolgéalo Tessier 1. frakcid, ami kimutatdsi hatar alatt volt. Elsé latasra ez
ellentmondasnak tlinhet, azonban ez a jelenség mindhdrom vizsgélat

megismétlése utdn is fennallt. A kiilonbség magyarazata lehet, hogy
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a MSZ 21470-50:2006 a minta erételjes Osszerazasaval kezdddik, ami
befolyéasolhatja a kioldodasi vizsgalat eredményét. Ugyanazt a fordulatszamot
alkalmaztam az Osszes teszt soran. Az erlteljes razas a voOrosiszap szemcsék
feliiletének karosodasat okozhatta, ami miatt a *'°

oldatba.

Po magasabb aranyban keriilt az

1V.1.3. A belsé dozisbecslés sordan kiszamitott sugarterhelés-tobbletek

A belsé sugarterhelés szamitasa a I11.1.6.2 fejezetben leirt paraméterek
alapjan tortént. A dozisbecslést egy 5 cm vastag vordsiszaprétegre végeztem el, a
talaj latszolagos siirliségét és a vorosiszap stirliségét 1,3 g cm™-nek vettem. A talaj
esetétn 32 Bq kg' U, 45 Bq kg' *'Th és 60 Bq kg'?*'°Po
meghatarozasahoz felhasznalt értékek a II1.2. tablazatban taldlhatok meg [68]. A
kiszdmitott az adott teriileteken a vorosiszap altal okozott, a termesztett novények
fogyasztasabol szarmazo atlagos éves sugarterhelés-tobbletek az alabbi két abran
(IV.8. és 1V.9.) lathatok. A fliggbleges tengely 0 értéke az esemény nélkiili, a talaj

aktivitdskoncentraciojabol szamitott érték.
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IV.8 abra: Az 5 cm vastag vorosiszap kikertilésébol fakado aktivitaskoncentracid

ndvekménybdl szamitott dtlagos éves sugarterhelés-tobbletek
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A TV.8. Abran lathato értékek Osszesitve szamottevd valtozast (~64%-0s
novekmény) jelentenek az UNSCEAR2008 jelentés szerinti az U és Th bomlasi
sorokba tartozo izotopok lenyelésébdl szarmazé 0,12 mSv év’' sugarterheléshez
viszonyitva. A talaj aktivitdskoncentraciobol szamitott értékekhez képest (4,59
uSv év! 238U, 5,00 uSv ey 234U, 7,57 uSv évl 232Th, 51,02 uSv év! 210Po) ez a
valtozas még jelentdsebb, kiilon-kiilon tobb mint 100%. A *'°Po zoldségek
fogyasztasabol szarmazo, a tobbihez képest igen jelentSs éves 49,65 uSv év’'
sugarterhelése a leveles zoldségek magas transzfer faktorabdl szarmazik.

A kovetkezé abran (IV.9. abra) a kioldddast két szempontbol vettem
figyelembe, az egyik a mérésiek sordn altalam meghatarozott nem oldhato frakcio,
melyet a novények nem képesek felvenni, a masik a talajok kornyezet szamara
nem elérhetd frakcidja. Mivel a felhaszndlt transzfer faktorok a talaj Osszes
aktivitasabol szarmaznak, ezért a fenti, [V.8. dbran egyszerlien behelyettesithetdek
a képletbe. Azonban a talaj és a kikeriilt vorosiszap oldhatd/kdrnyezet szamara
elérhetd frakcidjanak ardnya nem azonos, ezért az arany megvaltozasat
figyelembe kell venni a szdmolas sordn. A talaj kdrnyezet szamara nem elérhetd
frakcidjanak a II1.1.6.2 fejezetben leirtak alapjan urdan 51,6%; torium 81,77%;

210pq 94,6% értékeket hasznaltam fel a szamolas soran.
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IV9 abra: Az 5 cm vastag voOrdsiszap kikeriilésébdl fakado
aktivitaskoncentracidé novekménybdl szamitott atlagos ¢éves sugarterhelés-

tobbletek a kioldodas figyelembevételével
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Az oldhatésagot figyelembe véve a *U és a **U-bol szarmazo tobblet
sugarterhelés ~64%-kal, 2**Th-bol szarmazo 36%-kal, a *'°Po-bol szarmazé pedig
~14%-kal csokkent. A IV.3.2.1. fejezetben a foszfat miitragyak alkalmazasabol
szamolt tobblet sugarterhelésekkel Osszehasonlitva Scm voOrdsiszapréteg joval
nagyobb tomeget jelent, emiatt nagysagrendekkel nagyobb értékeket kaptam. Az
egyes izotopok eltérd oldhatosaggal, transzfer faktorokkal és déziskonverzids

tényezével rendelkeznek, lathatd, hogy a 2'°

Po a leveles zoldségeken keresztiil
képes a legnagyobb éves effektiv belsé sugarterhelést okozni (~38 uSv év™' vagy a
poléniumbdl szamolt sugarterhelés ~90%-a), és a gumos novények hozzajarulasa
is jelentds. A térium esetén a gyiimdlesdk ~3.6 uSv év’' értéke a toriumbol
szamolt Osszes sugarterhelés 59%-a. Az uran izotopok esetén szintén a zoldségek
hozzajarulasa a legnagyobb, koriilbeliil az dsszes sugarterhelés 50%-a. A lencse,
csonthéjasok és olajbogy6 fogyasztasi értékei olyan alacsonyak, hogy az ezekbdl
szarmaz6 sugarterhelés a tobbihez képest elhanyagolhatd. Ezek alapjan a
balesettel érintett teriileteken a leveles zoldségek termesztése jarna a legnagyobb
sugarterhelés-tobblettel (~41 uSv év'), a gyiimélesdk (~ 4,7 pSv év'),
gabonafélék (~3,6 uSv év'), és gumods novények (~3,1 uSv év’') termesztése
nagyjabol azonos kockézattal jar, mig a kis mennyiségben fogyasztott lencse,

csonthéjasok és olajbogy6 termesztése mindossze 0,11 uSv év’' tobbletet jelent.

1V.1.4. Eredmények értékelése

Az uran kioldodasi vizsgalatok eredményei azt mutattdk, hogy mig a
kozvetleniil viz szamara elérhet6 frakcié viszonylag alacsony, a pH vagy a red-ox
potencidl megvaltozasaval a vOrdsiszap urantartalménak jelentds hanyada
elérhetéveé valik. A Tessier modszer alapjan a kioldhatd urdn dontdé hanyada a vas
¢s mangan-oxidokhoz kotédik. A MSZ 21470-50 féle Lakanen-Ervid oldatos
kivonatkészités alapjan a vOrdsiszap urantartalmanak ~20%-a érhetd el a
novények szamara és ez keriilhet be a taplaléklancba. A CEN/TS 14429 alapjan
minimalis mennyiségli U oldodik ki a vordsiszapbdl lugos koriilmények kozott (a
Bayer eljaras soran a bauxitbol tomény lug segitségével nyerik ki az aluminiumot,
igy a lugos allapotban elérhetd uran nagy része mar kioldodott), mig savas

koriilmények kozott a vordsiszap aktivitdsanak 5,5%-a elérhetévé valik.
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2Th esetén a kirdlyvizes feltaras eredményei rendkiviil jo egyezést
mutatnak a gamma spektrometrids mérés eredményével, ami a minta teljes
toriumtartalmanak feltdrasara utal és megerdsiti a kirdlyvizes mikrohullamt
feltaras segitségével kapott érték (332 + 33 Bq/kg) alkalmazhatdsagat 100%-ként,
a késobbi mérések Osszehasonlitasi alapjaként. A H,O,+HNOj; eleggyel torténd
feltaras kevésbé hatékonynak bizonyult, a teljes érték mintegy 42%-at sikertilt

csak oldatba vinnie. A 2*?

Th hozzaférhetdsége viz szdméra az urdnhoz hasonloan
alacsony ~1% volt, mig a Lakanen-Ervio oldatos feltards (a novények altal
felveheté rész megkodzelitésére szolgald teszt) minddssze a “*Th 6%-at vitte
oldatba, ami 14%-kal kevesebb, mint az >**U esetén. A Tessier féle speciacios
vizsgalat is tovabbi érdekes eredményeket tart fel, az ioncserélhetd (Tessier I
~2%) és a pH valtozassal elérhetové valo frakciok (Tessier II. kimutatasi hatar
alatt) alacsonyak voltak, a jelentds valtozast a tovabbi 1épések hoztak. Mig az uran
izotopoknal az aktivitis ~30%-a a vas és manganoxidokhoz kotédstt, a >**Th
esetén ez a frakcié alig érte el a 4%-ot. A Tessier modszer IV. 1épése a ***Th
tartalom 9%-4t mobilizalta, mig az V. 1épésre visszamaradt maradék az Osszes
aktivitas 85%-at tartalmazta, és természetes koriilmények kdzott nem elérhetonek
tekinthetd.

20p5 nem valt le

A polonium mérések sordn szamos esetben a
megfeleléen vagy épp ellenkezdleg tal vastag réteg valt le. A probléma
feltételezett oka a voOrOsiszap magas vas tartalma, amit sem a hozzaadott
aszkorbinsav mennyiségének novelése, sem beparlas utani klasszikus savas
feltaras nem oldott meg. Az oldatok higitasa (4-16x a mintatol fiiggden) lehetdveé
tette a sikeres depozicidt, azonban ez jelentésen megnoveli kimutatdsi hatart. A
kiralyvizes feltaras segitségével 310 + 12 Bq kg’ (100%) *'°Po-t mértem,
kortlbeliil 25%-kal kevesebbet, mint a gamma spektrometria segitségével
meghatarozott 414 + 48 Bq kg'1 226Ra. A HNO;+H,0, oldatos feltaras hasonld

volt a >*8

U karakterisztikajahoz, a kiralyvizes feltdras ~79,5%-at érve el. A MSZ
21470-50-szabvany alapjan a desztillalt viz szdmara elérhetd rész ~23%, mig
Lakanen-Ervio oldattal ~13%-ot sikeriilt oldatba vinni. A Tessier speciacios
vizsgalat sordn a vas és mangan-oxidokhoz kotott frakcid 3%, mig a maradék

93% volt, mig a tobbi érték a kimutatasi hatar alatt maradt. A CEN/TS 14429-nek
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megfeleld pH fliggési vizsgalat soran majdnem minden érték a kimutatasi hatar
alatt volt, a sajat pH-n végzett kioldas kivételével, ami az Osszaktivitds 2,5%-4at
mutatta ki. A vizoldhat6 frakcidok jelentds kiilonbsége elsé pillantasra
ellentmondasnak tlinhet, azonban a parhuzamos mérések soran konzisztensen
megfigyelhetd. A kiillonbség magyarazata a mintak razasanak kiilonbsége lehet.
Az erdteljes razas a vorosiszap szemcesek feliiletének karosodasat okozhatta, ami

. 210 210
miatt a

Po magasabb aranyban keriilt az oldatba. A “"Po meghatarozas soran
fellépd nehézségek tovabbi vizsgalatok sziikségességét vetik fel, mint mas tipusu
redukéloszerek kiprobalasa vagy a vas szelektiv eltavolitasa, ugy hogy a *'°Po
vesztes€g minimalis legyen.

A IV.1.3. fejezetben kiszamolt, Scm vordsiszappal elszennyezett teriileten
a dozisbecslés soran a kioldodas figyelembevétele nélkiil jelentds novekményt
kaptam, Az UNSCEAR 2008 0,12 mSv év''-hez képest ~64%-ot, mig az egyes
izotopokra szadmolt tobblet sugarterhelés a talaj szennyezés nélkiili
aktivitaskoncentracidibol kapott értékeket az Osszes izotopra tobb mint duplajara
novelte. Az kdrnyezet szdmara nem elérhetd rész figyelembe vétele jelentds
hatassal bir, a 2**U és a 2*U-bol szarmazo tobblet sugardozis ~64%-kal, 22Th-bol
szarmazd 36%-kal, a *'°Po-bol szarmazé pedig ~14%-kal csokkent. Az
UNSCEAR 2008 0,12 mSv év'-hez képest a vizsgalt izotopok a kioldodas
figyelembevétele utan 44%-os novekményt jelentenek, mig a talaj
aktivitaskoncentracidibol szamolt értékekhez képest rendre 28y 45%, Biy 43%,
P2Th 81%, *'°Po 83% tobbletet okoznak. Az egyes ndvénycsoportokat kiilon-
kiilon nézve a leveles zoldségek termesztése jarna a legnagyobb sugarterhelés-
tobblettel (~41 pSv év’'), a gyiimolesok (~ 4,7 uSv év’'), gabonafélék (~3,6 uSv
év'), és gumos novények (~3,1 uSv év') termesztése nagyjaboél azonos
kockézattal jar, mig a kis mennyiségben fogyasztott lencse, csonthéjasok és

olajbogyo termesztése és fogyasztasa minddssze 0,11 pSv év™' tobbletet jelent.
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1V.2. Vérosiszap tartalmu téglakkal kapcsolatos kisérletek eredményei

IV.10. abra: Egy-egy példany a négyféle keverékbol késziilt téglakbol

A téglakon az elsd szam a keveréket jeloli, ahol az 1-es a 2,5%-os keverék,
a 2-es az 5%-os keverék, a 3-as a 7,5%-0s, a 4-es a 10%-0s mix a vordsiszapra
nézve, a masodik szdm pedig a parhuzamos minta szama.

1V.2.1 Mechanikai vizsgalatok eredményei

A mechanikai vizsgalatok eredményeit a IV.12.-t6]1 IV.17-ig terjedd
abrakon tiintettem fel. A IV.11. dbra a vordsiszap tartalmu téglamintak linearis

zsugorodasi értékeit abrazolja.
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IV.11. abra: Vorosiszap tartalmu téglamintak linearis zsugorodasi értékei
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A fenti &bran lathatd6 modon a vorosiszaptartalom novekedésével
minimdlisan megndtt a linedris szaraddsi zsugorodas. A viszonylag magas (8%
feletti) szdradasi zsugorodassal ellentétben az égetési zsugorodas értékei joval
alacsonyabbak, egy diagrammon nem is abrazolhatok. A legmagasabb linearis
égetési zsugorodast a 10% vorodsiszaptartalmu téglanal mértem, mégpedig 0,46%-
ot, azonban a mért eredmények szérdsa meghaladta a 0,57%-ot, a masik harom
esetben a mért érték alacsonyabb, a szords nagyobb volt. A linearis Osszes
zsugorodds ennek megfeleléen a linedris szaradasi zsugoroddshoz hasonléan a
vorosiszap tartalommal egyiitt nd. A linearis zsugorodasi értékek szorasa
nagyobb, mint 0,3 abszolut %, igy a MSZ 12788/4-72 szabvany szerint kiviil esik
a vizsgalati tliréshataron.

A TV.12. ébra a teststirliség ¢és a vorosiszaptartalom Osszefliggését

abrazolja.
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IV.12. abra: A testslirliség és a vorosiszaptartalom dsszefiiggése

A teststiriség mérésnél a mért eredmények szordsa a tomeg €s a toldmérds
hosszlisag mérés pontossagabol adodoéan olyan alacsony (kiilonbség csak a
negyedik tizedesjegyben vagy az utan jelenik meg), hogy ezen a Iéptéken nem is
latszik az abran. A téglak teststirisége a vordsiszaptartalom ndvekedésével kis

mértékben csokken.
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A IV.13. abra a vizfelvétel, a latszolagos porozitas €s a vorosiszaptartalom

Osszefiiggését mutatja be.
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IV.13. abra: A vizfelvétel, a latszolagos porozitas €s a vorosiszaptartalom

Osszefiiggése

A vorosiszaptartalom novekedésével mind a téglak vizfelvétele, mind a

latszolagos porozitasa kis mértékben megnovekedett.
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IV.14. abra: a hajlitoszilardsag €s a vordsiszaptartalom Osszefiiggése
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A vorosiszaptartalom novekedésével a téglak hajlitoszilardsaga enyhe
csokkend tendenciat mutatott. A mért értékek hasonléak (11,9 MPa [130]) vagy
meghaladjék (3,55 MPa [131], 5 MPa [132]) az altalam talalt irodalmi értékeket.
Mitobb, a mért hajlitoszilardsag értékek szamos esetben Osszehasonlithatok vagy
meghaladjak kereskedelmi forgalomban kaphatd termékek nyomoszilardsagi
értékeit [133]. A két érték kozvetleniil nem Osszehasonlithaté, azonban az
Anyagmérnoki Intézet munkatarsainak tapasztalatai és az irodalmi adatok [130]—
[132] azt mutatjdk, hogy mindig a hajlitoszilardsag a kisebb érték. Ez alapjan a
vorosiszaptartalmu tégla akarmelyik keveréke épitésre felhasznalhaté lenne.
Természetesen az ¢épitdanyagoknak szamos szabvanynak meg kell felelnie,

azonban a kell szilardsag alapfeltétele a késdbbi felhasznalhatosagnak.
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IV.15. abra: A téglak szinének valtozasa a vordsiszaptartalommal

A vorosiszaptartalom novekedésével a téglak szine szemmel lathatéan
valtozott, a téglak sotétebbek és vorosebbek lettek, amit a fenti abran a vilagossag
¢s a sarga szinhanyad csdkkend, a piros hanyad névekvé tendenciaja is jelez.

Az aldbbi IV.16. é4bra a szinkiilonbség valtozdsdt mutatja be a
vorosiszaptartalom novekedésével. A  szinkiilonbséget a AEAB értékkel
jellemeztem. A AEAB érték a Nemzetkozi Vilagitastechnikai Bizottsag (CIE)

altal meghatarozott formula eredménye az adott szinkoordinata rendszerben a még
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¢észlelhet6 kiilonbség meghatdrozasara. A AEAB=1 valtozas mar szemmel lathato

kiilonbséget jelent.

AEAB

Szinkiilonbség

2.5 5 7.5 10

Vorosiszap%

IV.16. abra: A szinkiilonbség a vordsiszaptartalom novekedésével

Az utolsé két dbra adatai alapjan a vordsiszap alkalmas a tégla szinezésére

¢s olcso vorods szinezdanyag lehet.

1V.2.2 Gamma-spektrometrias eredmények

A gamma spektrometrias vizsgalatok eredményeit az alabbi tablazat
foglalja Ossze.

IV.3. tablazat: A vordsiszaptartalmu téglakeverékek aktivitdskoncentracioi

226Ra 232Th 40K
[Bqkg']|[Bqkg']| [Bqkg']
Vorosiszap | 414 +48 | 326+44 59+6 3,03+0,38
Agyag 49+6 | 63+9 | 858+51|0,77+0,08
Tégla 2,5% 61 +7 70+ 10 | 804+54 | 0,82 +0,09
Tégla 5% 68 £ 8 77+11 | 817+48 | 0,88 = 0,09
Tégla7,5% | 74+9 | 8111 | 806+49 | 0,92+0,10
Tégla 10% 86t£10 | 9012 | 778 £45 | 0,99 +0,11

I-index

A fenti tdblazatban lathat6 modon a varakozdsoknak megfeleléen a

226 232

vorosiszaptartalom novekedésével a téglak ““Ra és ““Th tartalma kis mértékben

megnétt, mig a *°K aktivitaskoncentracioja kis mértékben csokkent. Az I-index
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értékek minden esetben 1 alatt maradtak, azonban a kiindulasi agyag viszonylag
magas 0,77-es I-indexe miatt a vizsgalt értékeknél magasabb koncentraciok

bekeverése nem javasolt.

1V.2.3 Kioldodasi vizsgalatok eredményei

A voOrosiszap tartalmu téglakkal kapcsolatos kioldodasi vizsgalatok
eredményeit a [V.17. és IV.18.-as abrak mutatjak be. A vordsiszappal kapcsolatos

eredményeket a IV.1.2. alfejezet irja le, itt nem keriilnek megismétlésre.
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IV.17. 4bra: Az agyagbol kioldott uran mennyisége Bq kg'-ban

Az agyag esetében mért aktivitaskoncentraciok (11,9 +2,8 Bq kg™) joval
elmaradnak a vorosiszaptol, és az ardnyuk is kiillonbozik. A pH megvaltozasaval
egy kisebb frakcio elérhetévé valik (3,4%), 15,8 % a vas és manganoxidokhoz
kapcsolodik, 5,3 % az oxidalhat6 frakcidohoz kotddik, mig 74,3 % a maradékban
marad ¢és a kornyezet szamara nem elérhetonek tekinthetd.

A TV.18. dbra a négy kiilonféle vizsgalt vordsiszaptartalmu tégla Tessier
féle speciacios vizsgalatanak eredményeit mutatja be. A kiilonféle keverési arany
téglak esetén a vordsiszaphoz képest kevesebb uran valik elérhetové. A
vorosiszaptartalom novekedésével az oxidalhatd frakcid aranya megnd, az urdn

mar nem valik elérhetdvé a red-ox potencidl megvaltozasaval, csak anoxikus

83



kornyezetben. Ez arra utal, hogy az agyag képes visszatartani a vorosiszapbol
kiold6do urdn egy részét. A hatas a vordsiszap aranyanak novelésével csokkend
tendenciat mutat. A mintdk kiégetése a radon és toronexhalacidra gyakorolt
jelentds hatasaval (Akar 75% folotti [66], [103], [134], [135]) ellentétben a
kioldodasi karakterisztikat csekélyebb mértékben (<10%) befolyasolja.

2,5 %-os téglabdl kioldédott 5 %-os téglabdl kioldédott U
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IV.18. abra: A négyf¢le tégla Tessier-féle speciacios vizsgalata U-izotopokra
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1V.2.4 Eredmények értékelése

A vordsiszaptartalom novekedésével minimalisan megndtt a linearis
szaradasi €s az Osszes zsugorodas, a vizfelvétel, és a latszolagos porozitas, a
minték teststirlisége és hajlitoszilardsaga ugyanakkor csekély mértékben csokkent.
A varakozasoknak megfeleléen a vordsiszaptartalom ndvekedésével a téglak **°Ra
és 2*Th tartalma megnétt, mig a *’K aktivitaskoncentracioja csdkkent. Az I-index
értékek minden esetben 1 alatt maradtak, azonban a kiindulasi agyag viszonylag
magas, 0,77-es, I-indexe miatt a magasabb koncentraciok bekeverése nem
javasolt. A 2,5%-os és 5% keverék nagy mennyiségben alkalmazhat6, a 7,5% és
10% keverékek az alapanyag mindségének ingadozdsaval konnyedén
meghaladhatjdk az I-index kovetelményt. A vOrdsiszap aranyanak novelésével a
téglak észrevehetden sotétedtek ¢és vordsebb szinarnyalatot kaptak, igy a
vorosiszapot olcsd szinezOanyagként fel lehet hasznalni. A kioldodasi vizsgalatok
eredményei alapjan a kiilonféle keverési aranyu téglak esetén (IV.16. abra) a
vorosiszaphoz képest kevesebb urdn valik elérhetové. A téglak kioldodasi
karakterisztikaja eltér mind a vOrdsiszapétol, mind az agyagétol. A
vorosiszaptartalom novekedésével az oxidalhato frakcid ardnya megnd, az uran
mar nem valik elérhetdvé a red-ox potencial megvaltozasaval, csak anoxikus
kornyezetben. Ez arra utal, hogy az agyag képes visszatartani a vordsiszapbol
kiold6do urén egy részét. A hatds a vordsiszap ardnyanak novelésével csokken,
ami az uranvisszatartas felsé korlatossagara utal. A mintak kiégetése a radon és
toronexhalaciéra gyakorolt jelentds hatdsaval (némely esetben 75% vagy
magasabb [66], [103], [134], [135] ellentétben a kioldddasi karakterisztikat
csekélyebb mértékben (<10%) befolyasolja.
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1V.3. Foszfatmiitragydkkal kapcsolatos kisérletek leirdsa

A IV.3. fejezet alfejezetei a foszfat tartalmu miitragyakkal kapcsolatos
kisérletek eredményeit mutatjak be.

1V.3.1 Gamma-spektrometrids eredmények

A vizsgélt mitragyak radionuklidtartalma jelentds kiilonbségeket mutatott,
mind azonos tipuson beliill, mind a kiilonb6z6 tipust kategéridk (NPK, PK,
szuperfoszfat ) kozott (IV.3. tdblazat.). A tablazatban lathatd kiilonbségekre a
mitragyak eltérd tipusa, valamint a feltehetden eltérd nyersanyag és gyartasi
technologia ad magyardzatot. A kalium tartalmi mitragyak esetén a *°K
aktivitdskoncentracioja aranyosan magasabb a természetes izotdparanybol

fakadodan.

IV.4. tablazat: A mitragyamintadkban mért aktivitaskoncentraciok

“%Ra [Bqkg'] | **Th[Bqkg'] | “K[Bqkg’]
NPK1 570 + 46 T+6 4097 + 148
NPK2 10+8 7+9 3429 + 297
NPK3 38+ 17 447 3664 + 307
PK1 310+ 34 <K. H. 6623 + 188
PK2 336 £ 48 <K. H. 7057 £ 427
SP1 351 +48 6+9 111+ 54
SP2 439 + 55 <K. H. 51 +£36
SP3 414 +£ 53 <K. H. 76 + 44

A Magyarorszagon kereskedelmi forgalomban kaphat6 foszfat miitragyak
aktivitdskoncentracioi hasonléak a mas orszagban hasznélatos miitragyakban
mértekéhez [117], [118], [136]. A vizsgalt mintak atlagos aktivitdskoncentracioja
309 + 39 Bq kg **°Ra, 6 + 5 Bq kg *’Th, és 3139 + 188 “°K volt. Ezek az

o . e 232
értékek nem kiemelkedéen magasak, azonban a **

Th kivételével joval a talajok
atlagos radionuklid koncentracidja f6lott vannak (UNSCEAR2008 Annex B [25]

(***Ra: 32 Bq kg, **Th: 45 Bq kg, *°K: 412 Bq kg''; Radiation Protection 112
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*Ra: 40 Bq kg!, #*Th: 40 Bq kg™, *’K: 400 Bq kg'). A mintdk gamma-dozis
potencialjanak Osszehasonlithatdsaga érdekében az aldbbi abran (IV.19. abra) a
mintdk rddium ekvivalens aktivitds indexe (Ra.q) lathatd. A Raeq értékek
egyértelmiien eldruljak, hogy a vizsgalt mitragydk az atlagos talajhoz képest
rendelkeznek olyan aktivitassal, ami képes lenne tobblet kiils6 gamma-dozist
okozasara. A mintdkra szamolt Ra., értékek az irodalomban taldlhatd tobbi
mitragya értékeihez nagyon hasonloak [117], [118]. A mezdgazdasagban
hektaronként kiszort miitragya mennyisége (a talaj tomegéhez képest) és a
dolgozok varhato tartézkodasi ideje nem indokol jelentds, a mitragyahasznalatbol
eredé gamma-dozist [136], [137], azonban a mitragyagyartas €s raktarozas soran

a dolgozok szamara ez mar szamitasba veendé mennyiséget jelenthet (0,2 mSv y™) [138].
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IV.19. dbra. A foszfatmitragyak radium ekvivalens aktivitas indexe (Ra.,)

A foszfat mﬁtrégyék aktivitdsanak ¢és foszfattartalmanak ésszeﬁiggését
jobb Osszehasonlithatdsag érdekében 1 kg foszfattartalomra normaltam. Ahogy az
alabbi abran is lathato, a jo korrelacio esetiinkben nem &ll fenn, egyediil a

szuperfoszfét mintak mutatjdk az irodalomban leirt tendenciét, azonban az NPK

cre
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hanem az aktivitdskoncentracid6 sem fiiggdtt a foszfattartalomtol. Ez
valoszinlisithetden az eltérd nyersanyagra és gyartasi technologiara vezethetd
vissza. Tovabba megfigyelhetd az is, hogy mig a két urdn izotép koncentracidja
minden esetben kozel all egymashoz, addig egyes mintak esetén jelentds “*°Ra
tobblet vagy hidny mutatkozik az egyenstlyi allapothoz képest, amire

valoszinlileg szintén a nyersanyag ¢és a gyartasi technoldgia kiilonbségei adnak

magyarazatot.

4500 1 ERa-226
g A0 73 U-238
£ =05 = U-234

H e F ® U-

38 250 5 =\ &
< 1500 - E? E? E? A = &
= = B4 B4 24 E

1000 57 = A 2 A =

o (A B B EA EAN EA A B

NPK1 NPK2 NPK3 PK1 PK2 SP1 SP2 SP3

IV.20. abra. 1 kg foszfattartalomra normalt aktivitdskoncentraciok
Amennyiben figyelmen kiviil hagyjuk a miitragyak tipusat és a **’Ra
valamint a **U és U koncentracidkat abrazoljuk a foszfattartalom

fliggvényében (IV.21. éabra), akkor még jobban lathatd, hogy a fent emlitett

Osszefliggés a vizsgalt mintdknal nem 4ll fenn.
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IV.21. dbra. *°Ra és 2**U aktivitaskoncentraciok a foszfattartalom fiiggvényében

Az eredményeket 6sszehasonlitva lathatd, hogy az NPK1 (jelentds **°Ra
tobblet) és az NPK3 (jelentds 38U ¢s PU tobblet) kivételével a 2*U, 2*U és
*°Ra megkozelitleg egyensilyban van. A vizsgalt mintak koziil az NPK2 és az
NPK3 viszonylag alacsony **U és **°Ra tartalommal rendelkeznek, nemcsak
fajlagosan, hanem a P,0Os tartalmukat figyelembe véve is, az aktivitdsuk dontd

t5bbségét a K tartalmukbol egyenesen kovetkezd *K tartalmuk adja.

1V.3.2 Kioldodasi vizsgalatok eredményei

A foszfat tartalmt miitragyakon végzett kioldodasi vizsgalatok eredményei

az alabbi, IV.22. abran lathatok:
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IV.22. abra. >*U kioldodasa foszfat miitragyakbol

A mintak kirdlyvizes mikrohullamu feltardsa soran mért **U aktivitas
kocentraciéi 21 Bq kg'-t6l 361 Bq kg'-ig terjedtek. A HNO; - H,0, elegyes
feltaras némely esetben (NPK2, NPK3, SP1) ugyanazt az eredményt adta, mint a
kiralyvizes feltaras, ugyanakkor mas esetekben (legfeltiinébben a NPK1 és a PK1
esetén) az aktivitaskoncentracid stlyos alabecslését okoznd. A viz és a ndvények
szamara elérhetd frakcio jelentds kiilonbségeket mutatott az egyes mintak kozott.
A viz szdmara elérhetd U i1zotdpok mennyisége 3 és 28% kozott valtozott, mig a
Lakanen-Ervi6 oldat a **®U tartalom 10 és 100%-at mobilizalta. Az NPK3 minta
gyakorlatilag teljes U tartalma elérheté a novények szamara, ugyanakkor mas
mintak, mint a NPK1 és PK1 szinte a teljes U tartalmat megorizte. A kiilonbségek

jobb felderitése érdekében a Tessier-féle speciacios eljarast is végrehajtottam.
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IV.23. abra. >*U eloszlasa megoszlasa a Tessier eljaras soran

valtoznak jelentdsen, hanem az U izotopok megoszlasa is hasonloképp valtozatos,

még ugyanazon a kategorian beliil is.

1V.3.2.1. A kiszamitott sugarterhelés-tobbletek

A TII.1.6.1. fejezetben leirtak alapjan a vizsgalt foszfat mutragyak

aktivitaskoncentracioibol szamitott elnyelt dozisteljesitményeket és éves effektiv

dozisokat a I'V.5. tablazat mutatja be.
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IV.5. tablazat. A vizsgalt foszfat mitragyak aktivitdskoncentracidibol szamitott

elnyelt dozisteljesitmények és éves effektiv dozisok

D [nGy h'| AED [mSv év']
NPK1 4384 0,56
NPK2 151,8 0,19
NPK3 172,7 0,22
PK1 4194 0,53
PK2 449,5 0,57
SP1 170,4 0,22
SP2 204,9 0,26
SP3 1944 0,25

A fenti tdblazatban (IV.5. tdblazat) bemutatott értékek a hasonloak az ilyen
tipusu mintakra leirt értékekhez [118], [139]. Azt is érdemes megjegyezni, hogy a
fenti effektiv dozisok kiszamitdsa sordn alkalmazott feltételezések nem
reprezentaljak a lakossdgot, de megkozelitésiil szolgalhatnak a miitragya
gyarakban vagy mitragyaval teli raktarakban dolgozok szdmara.

A lakossagot azonban ¢érinti a foszfat miutragyak alkalmazasa a
mezdgazdasagi termékek fogyasztasan keresztiil. A kiszamitott az adott
terlileteken a miitragyazas altal okozott a termesztett novények fogyasztasabol
szarmazo atlagos éves sugarterhelés-tobbletek az aldbbi két abran (IV. 24. abra és
IV. 25. 4bra) lathatok. A dozisbecslés soran figyelembe vett forgatokonyv soran a
kijuttatott miitragya mennyisége 80 kg P,Os ha™ per év volt, ami egy atlagosnak
mondhat6 szant6foldek esetén, az aktudlis alkalmazott mennyiség a termesztett
novények igényeitdl és a teriilet adottsagaitdl fiiggéen ennél jelentésen magasabb
is lehet. A talaj fels6 20 cm-ben homogén radionuklid eloszlast feltételeztem és a
talaj latszolagos stiriségét 1,3 g cm -nek vettem. A talaj kezdeti **U
frakciojanak pedig 51,6%-ot hasznaltam fel. A fiiggéleges tengely 0 értéke a
mitragya alkalmazasa nélkiili, a talaj aktivitaskoncentracidjabol szamitott érték. A
belsd sugarterhelés szdmitdsa a I11.1.6.2 fejezetben leirt paraméterek alapjan

tortént.
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IV.24. abra. A névények “*U tartalmaboél fakado atlagos éves sugarterhelés-

tobbletek az adott forgatokonyv alapjan
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IV.25. abra. A névények U tartalmaboél fakado atlagos éves sugarterhelés-

tobbletek az adott forgatokonyv alapjan

93



Lathato, hogy a legnagyobb tobblet sugarterhelést a PK1 miitragya képes
okozni (12,97 nSv év' Z*U és 14,12 nSv év™! 2*U-re). Az NPK2 miitragya esetén
megjelend negativ  értékek azt jelzik, hogy a kiszort miitragya
aktivitaskoncentracidja alacsonyabb a talaj aktivitaskoncentracidjanal az adott
effektiv dozis csokkenését eredményezi. A talajbol kozvetleniil szamolt
sugarterhelésekkel 0sszehasonlitva (4,59 puSv ev! PPU, és 4,99 uSv ev' 2'0)
ezek az értékek alacsonynak tlinhetnek, azonban a mezdgazdasagi évtizedeken
keresztiil torténd folyamatos hozzajaruldsa mar észrevehetd szintet érhet el. A
Tessier-féle speciacios folyamat elsd négy Iépése a kiilonféle kornyezeti
koriilmények kozott mobilissa valo frakciokat hatirozza meg. A maradék a
kornyezeti koriilmények kozott nem elérhetd, amit a termesztett ndvények
fogyasztasabol szarmazo tobblet sugarterhelés becslésénél is érdemes figyelembe
venni. Az alabbi két abran a szamitott éves atlagos tobbletddzisok olyan
forgatokonyv alapjan keriiltek kiszdmitasra, melyben megfelel a II1.1.6.2
fejezetben leirtaknak, azonban a ndvények a kdrnyezet szdmara nem elérhetd
frakciot nem képesek felvenni, illetve a transzfer faktorok a kioldhatd/koérnyezet

szamara nem elérhetd frakcidk kiilonbségének figyelembevételével keriiltek

szamitasba.
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IV.26. abra. A novények >**U tartalmabol fakado atlagos éves sugarterhelés-

tobbletek a kioldodas figyelembevételével az adott forgatokonyv alapjan
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IV.27. abra. A névények >**U tartalmabol fakado atlagos éves sugarterhelés-

tobbletek a kioldodas figyelembevételével az adott forgatokonyv alapjan

Amennyiben a négy 4&brat Osszehasonlitjuk a PK1 és SP1 jeli mintdk
szenvedték el a legnagyobb valtozast, mely esetekben a nagy
aktivitaskoncentracié magas maradék arannyal parosult. Mindkét esetben a
legmagasabb értékek csak a 10 nSv év™' nagysagendet érik el, ami bar kozvetleniil
nem Osszehasonlithatd, de messze elmarad az UNSCEAR2008 jelentés szerinti az
U és Th bomlasi sorokba tartozo izotopok lenyelésébél szarmazo 0,12 mSv év’!
sugardozistol. A foszfat mitragyak felhasznalasabol szarmazd, a felvazolt
forgatokényv alapjan kiszamolt (80 kg P,Os ha') tobbletdozisok ennél o6t
nagysagrenddel kisebbek. FErdemes megjegyezni, hogy a kioldodas
figyelembevétele ugyan csokkenti az elérhetd aktivitadst, azonban szdmos
mitragya esetében a kioldhatd frakciok a talajénal joval nagyobb hényadban
vannak jelen, ezért az eredetinél magasabb értékeket kaptam. A kioldodas
figyelembevétele -11% és 100% kozott valtoztatta meg a kapott eredményt.

Azonban  amennyiben a  forgatokdnyv alapjan a  talaj uran
aktivitaskoncentracigjabol  kiszamolt  sugardézissal  hasonlitjuk  Ossze

(4,59 uSv év! P¥U, és 4,99 uSv év! *U) a névekmény egy évszazad sordn mar
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Osszehasonlithatova valhat (a novények nem veszik fel egy év alatt az Gsszes

elérhetd aktivitast, igy az képes felhalmozddni).

1V.3.3 Eredmények értékelése

8 kereskedelmi forgalomban elérhetd foszfat mitragyat értékeltem gamma
spektrometriai és kioldoédasi szempontbol a MSZ-21470-50 szabvany alapjan és a
Tessier féle specidcios eljarassal. A kivalasztott kioldodasi modszereket lehet
alkalmazni a kioldddasi karakterisztika meghatarozasara, azonban fontos
megjegyezni, hogy a terepi koriilmények kozott a tényleges kioldodas szamos
faktortol fligg, a laborban torténd egylépéses tesztek csak a jovobeni viselkedés
megkozelitésére szolgalnak. A HNOs - H,O, elegyes feltards némely esetben
jelentdsen alabecstilte a kirdlyvizes feltarassal meghatarozott
aktivitaskoncentraciot, de még a Tessier eljards soran elérheté mennyiséget sem
érte el, igy a foszfat miitragyak értékelése soran megbizhatatlannak bizonyult. A
foszfat mitragydk értékelése soran a HNO; - H,0O, elegyes feltaras akar
kihagyhato lenne a mérési protokollbdl, vagy a kirdlyvizes feltaras
megismétlésével lehetne helyettesiteni hasonld koltséggel €s munkaraforditas
mellett.

A mitragyadk aktivitaskoncentracidja €s kioldddasi karakterisztikdja igen
valtozatos, mind a tipusok kozott, mind az egyes miitragyatipusokon beliil. Az
irodalomban megtalalhat6 jo korrelaci6 a P,Os tartalom ¢€s a radioaktivitas kozott
nem all fenn, csak a szuperfoszfatok mutatjadk ezt a trendet, azonban az NPK
mitragyak kozott nem csak alacsony aktivitdskoncentraciok fordulnak eld, hanem
a mért ¢értékek nincsenek Osszefliggésben a P,Os tartalommal. Ez
valoszintisithetéen az eltérd nyersanyagokbdl és gyartasi technoldgiabol fakad.

Azok a mutragyak, melyek az urant vizoldhat6 és novények altal elérhetd
formaban tartalmazzédk a tdpanyaglancon keresztiill a belsd sugarterhelés
novekedéséhez vezetnek, mig a nem oldhato frakcidk a termdteriilet fokozatos,
kismértékii elszennyezddéséhez vezetnek. A szamitott éves effektiv gamma dozis
értékek az irodalomban leirt ugyanolyan tipust mitragyakhoz hasonloak [118],

[139].
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A Tessier féle speciacios eljards soran meghatirozott 2*®U  aktivitas
koncentraciok alapjan, mig némely minta U tartalma teljesen elérhetd a kdrnyezet
szamara, addig mas mintdk akar az U tartalmuk 57%-4t megdrzik a maradékban,
ami nem elérhetd a kornyezet szamara. Ez a kezelt teriileteken termelt névények
fogyasztasabol szamitott belsd dozisokra is jelentds kihatdssal van. Mindkét
esetben a legmagasabb értékek csak 10 nSv év’' nagysagendet érik el, ami a talaj

crer 1
28U, és 4,99 pSv év'P'U) a novekmény egy évszizad soran mar
Osszehasonlithatova valhat. A kioldodas figyelembevétele -11% és 100% kozott

valtoztatta meg a kapott eredményt.

1V.4. Javasolt mérési protokoll leirdsa

A vizsgalni kivant anyagbol reprezentativ mintavétellel kell eléallitani a
vizsgalni kivant anyagmennyiséget/anyagmennyiségeket. A mintdit a minta
bolygatasa nélkiil kell a laborba szallitani. A mintdkat a poritashoz ki kell
szaritani, majd dorzsmozsar segitségével a szabvanyban megadott méret aléd
poritani. A nagyobb darabos szennyezddéseket a mérési kivanalmaknak
megfeleléen el kell tavolitani, vagy szintén le kell poritani. A gamma-
spektrometridhoz a mintabdl egy tomegallanddsagig szaritott részmintat 30 napig
600 cm’ térfogatli, radonzaro, aluminium, Marinelli-geometriaju edényben kell
tarolni, a *°Ra, a **Rn és a meghatirozashoz hasznalt ?'*Pb és *'*Bi kozotti
szekuldris egyensuly bedllasdhoz. A kioldddasi tesztek sordn felhasznalt
részmintdkat a leporitott Osszmintabol felkipolds és negyedelés vagy mas
megfeleld reprezentativ részmintavételi eljaras segitségével kell megvenni, majd

felhasznalasuk elétt 105 "C-on tomegallandosagig kell szaritani.

1V.4.1. Kioldodasi protokoll

Javasolom a NORM anyagok vizsgalatara menetrend szerien a MSZ-
21470-50-en és a CEN/TS 14429 standardon alapuldé moédszer alkalmazasat, ami

konnyen beépithetd a jelenlegi magyar gyakorlatba. A Tessier féle specidcios
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eljaras nagyobb mintaszam esetén a mindennapi alkalmazasra tul munkaintenziv,
azonban a NORM tartalmu hulladékok hasznositasahoz vagy tudomanyos célokra
hasznos informéciokkal szolgalhat. Egyszerli lerakéds esetén az alkalmazéisat nem
javaslom, azonban indokolt esetben esetileg alkalmazhaté. A MSZ-21470-50-en
desztillalt vizes feltarasa (hasonloan az EN 12457-2, DIN 38414-S4 vagy az
ASTM D 3987-85 szabvanyokhoz) a vizoldhaté rész meghatarozasara szolgal, a
Lakanen-Ervio oldatos kivonat a novények gyokérrendszerén keresztiili felvételt
hivatott szimuldlni. Ismételten megjegyzendd, hogy mig az egylépéses kioldodasi
tesztek egyszerliségiik €s gyorsasaguk miatt népszertick a kiilonféle hatosagok
korében, azonban csak egy megkdzelitést vagy becslést adnak a jovobeni
kioldodasi viselkedésre, a valds kioldodasi karakterisztikat szamos egyéb faktor
befolyasolja, példaul a talaj és a kornyezet paraméterei, vagy a teriileten
termesztett novények fajtija [7]. A kiralyvizes feltdras bar ugynevezett ,teljes
feltaras”, valojaban csak részleges, a minta tényleges, maradéktalan feloldasdhoz
tovabbi reagensek haszndlata lenne sziikséges, azonban a kisérletek soran a
Tessier féle feltaras ot 1épésének Osszege jol megfelel a kiralyvizes feltaras
eredményének €s toérium esetén a gamma-spektrometria mérési eredményeinek is.
A vizsgalt izotopok alapjan a HNO;+H,0;-es feltaras elhagyhato lenne, ami miatt
viszont mégsem javaslom az elhagyasat, hogy némelyik fémnél, mint pl. a Ni, az
irodalmi adatok alapjan egyes mintatipusok esetén a kirdlyvizes feltaras képes
alamérni [140]. A CEN/TS 14429 standard alapjan elvégzett kioldasok a
kioldédas pH fiiggését vizsgaljak (hasonléan az US EPA Method 1313-hoz vagy a
CEN/TS 14997 szabvanyokhoz), ami fontos informaciokat nyujthat egyes
semlegesitési vagy egyiitt lerakasi modszerek esetleges nem vart problémairdl pl.
semlegesités utan a vorosiszapbol U izotdopok és mas nehézfémek olddédhatnak ki.

A rendszeres mérések sordn a kovetkezo protokoll végrehajtasat javaslom:

-Az MSZ-21470-50 4 egylépéses kioldasanak végrehajtasa

-A CEN/TS 14429 9 egylépéses kioldodasanak parhuzamos végrehajtasa
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1V.5. A kutatomunka folytatasanak lehetséges iranyai

- A ?Po meghatirozas soran fellép nehézségek tovabbi vizsgalatok
sziikségességét vetik fel, mint mas tipusu redukaloszerek kiprobaldsa, a
polonium szelektiv extrahalasa vagy a vas szelektiv eltavolitasa, ugy hogy

a !Po veszteség minimalis legyen.

- A miitragyak vizsgalatanak kiterjesztése a 2'°Pb, *'°Po és **°Ra izotdpokra,

232

a vizsgalt mitragydk nem tartalmaznak jelentds mennyiségli ~“Th-t igy

annak kioldodasi vizsgalata esetiinkben nem sziikséges

- FErdeklédés esetén a vordsiszaptartalmu téglakkal kapcsolatos vizsgalatok
kiterjesztése tovabbi épitdipari szabvanyokkal esetlegesen céliranyosan
térkd vagy kiils6 burkoloelem eldallitasara. A kisérlet kiterjesztése a

normal téglanal magasabb égetési hofokkal rendelkezd klinkertéglakra.

- A kioldodasi protokoll alkalmazhatdsaganak vizsgalata tovabbi NORM

tartalmt anyagokon

- A kioldédasi vizsgélatok eredményeinek integralasa a radioizotopok
kornyezeti kompartmentek kozti mozgasat leir6 modellekbe és

Osszehasonlitdsa az emlitett modellek jelenlegi paramétereivel
- Igény esetén tovabbi modszerek alkalmazhatosaganak vizsgalata ¢&s

integraldsa a mérési protokollba. Igény esetén tovabbi, akar nem

természetes eredetii izotopok bevondsa a mérési protokollba.
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V. OSSZEFOGLALAS

A természetben eléforduld radionuklidok eloszlasa a foldkéregben nem
egyenletes, egyes kozetek az atlagosnal magasabb radioizotdp tartalommal
rendelkeznek, amit a kiilonféle emberi tevékenységek tovabb nodvelhetnek. Az
egyes ipari termékekben, melléktermékekben, medddkben feldasult radionuklidok
ezutdn azokkal egyiitt vagy felhasznalasra keriilnek, vagy tobbnyire rekultivalas
nélkiill deponaljadk oOket. A kiilonféle anyagok kitermelése, feldolgozasa ¢és
felhasznalasa soran azok kiilonb6zo fizikai, kémiai hatasoknak vannak kitéve,
melyek képesek megvaltoztatni az anyagok tulajdonsagait, tobbek kozott a
kioldoédasi tulajdonsdgokat is. A radionuklidok kioldédasa az ivovizen és a
taplaléklancon keresztiil képes kockazatot jelenteni a lakossdgra nézve. A
kioldodasi vizsgalatok és a beldliik nyert informacidk a valésag modellezésére
valé felhaszndlhatosdga egy frekventdlt téma, és a kioldodasi vizsgélatok
egységesitésére is l1éteznek nemzetkdzi torekvések, azonban az Eurdpai Unid még
nem rendelkezik egy egységes, altaldnosan elfogadott modszerrel a NORM
anyagok kioldodési karakterisztikdjanak vizsgélatara.

Feladatom olyan mérési protokoll kidolgozdsa volt, ami alkalmas
vorosiszap és mas NORM anyagok esetén a terresztridlis radionuklidok
kioldédasanak rutinszeri vizsgélatara. Ennek érdekében attekintettem a
rendelkezésre allo kioldodéasi teszteket ¢és a radionuklid koncentracio
meghatdrozasadra alkalmas moddszereket. Az irodalmi adatok alapjan
kivalasztottam harom kioldodéasi modszert, amit a rendelkezésre all6 eszkdzparkra
adaptaltam. Ezek utan nekialltam a kivalasztott mérési protokollok szisztematikus
végrehajtasanak.

Elészor eldallitottam egy kelléen nagy mennyiségli homogén
vorosiszapmintat a késébbi kisérletek megalapozasahoz. A vizsgalt vorosiszap
aktivitdsat gamma spektrometria segitségével meghatdroztam, az atlagos
aktivitaskoncentraciok rendre 414 + 48 Bq kg™ *°Ra, 326 + 44 Bq kg ***Th, és
59 + 6 Bq kg *°K-t voltak. Ezek utan a vordsiszapon végrehajtottam a harom
kivalasztott kioldodasi tesztet ***U, ***Th és *'°Po izotopokra. Az urdn kioldodasi

vizsgalatok eredményei azt mutattik, hogy a 262 + 19 Bq /kg”' **U-bol mig a
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kozvetleniil viz szamadra elérhetd frakcio viszonylag alacsony, az aktivitas ~20%-a
érhetd el a novények szamdra és ez keriilhet be a taplaléklancba. A CEN/TS
14429 alapjan torténd pH fiiggés vizsgalat sordn kideriilt, hogy minimalis
mennyiségli U oldodik ki a vordsiszapbdl lugos koriilmények kozott (a Bayer
eljaras a lugos allapotban elérhetd urdn nagy része feltehetéen mar kioldodott),
mig savas koriilmények kozott a vorosiszap aktivitdsdnak 5.5%-a valik elérhetdveé.
22Th esetén a kiralyvizes feltards és a gamma spektrometria eredményei jol
megegyeznek (332 + 33 Bg/kg) A 32Th hozzaférhetésége viz szdmara az uranhoz
hasonléan alacsony ~1% volt, mig a Lakanen-Ervié oldatos feltaras >*Th 6%-at
vitte oldatba, ami 20%-kal kevesebb, mint az P8 esetén. A Tessier féle
speciacios vizsgalat elsd két 1épése nem oldott ki jelentds aktivitast, azonban mig
az uran izotépokndl az aktivitds ~30%-a a vas és mangdnoxidokhoz kotodott, a
2Th esetén ez a frakcio alig érte el a 4%-ot. A Tessier modszer IV. 1épése a >*°Th
tartalom 9%-4t mobilizalta, mig az V. 1épésre visszamaradt maradék az Osszes
aktivitas 85%-at tartalmazta, és természetes koriilmények kozott nem elérhetének

29pg nem valt le

tekinthetd. A polonium mérések sordn szamos esetben a
megfeleléen vagy épp ellenkezdleg tal vastag réteg valt le. A probléma
feltételezett oka a voOrOsiszap magas vas tartalma, amit sem a hozzaadott
aszkorbinsav mennyiségének ndvelése, sem beparlds utani klasszikus savas
feltaras nem oldott meg. Az oldatok higitasa (4-16x a mintatol fliggden) lehetdveé
tette a sikeres depozicidt, azonban ez jelentdsen megndveli kimutatasi hatart. A
kiralyvizes feltaras segitségével 310 + 12 Bq kg™ (100%) *'°Po-t mértem. A MSZ
21470-50-szabvany alapjan a desztillalt viz szdmara elérhetd rész ~23%, mig
Lakanen-Ervio oldattal ~13%-ot sikeriilt oldatba vinni. A Tessier speciacios
vizsgalat sordn a vas és mangan-oxidokhoz kotott frakcid 3%, mig a maradék
93% volt, mig a tobbi érték a kimutatdsi hatar alatt maradt. A CEN/TS 14429-nek
megfeleld pH fiiggési vizsgélat sordn majdnem minden érték a kimutatasi hatar
alatt volt, a sajat pH-n végzett kioldas kivételével, ami az Osszaktivitas 2,5%-at
mutatta ki. A vizoldhaté frakciok jelentds kiilonbsége elsé pillantasra
ellentmondasnak tlinhet, azonban a parhuzamos mérések sordn konzisztensen
megfigyelhetd. A kiilonbség magyarazata a mintdk razésanak kiilonbsége lehet.

Az erbteljes razas a vorosiszap szemcesék feliiletének karosodéasat okozhatta, ami
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miatt a '°Po magasabb aranyban keriilt az oldatba. A *'°Po meghatarozas soran
fellépd nehézségek tovabbi vizsgalatok sziikségességét vetik fel, mint mas tipust

210
Po

redukaloszerek kiprobédldsa vagy a vas szelektiv eltavolitdsa, tigy hogy a
veszteség minimalis legyen. A gamma spektrometriai és a kioldodasi vizsgéalatok
kimutattdk, hogy a voOrodsiszapban az U természetes bomlasi sora nincs
egyensulyban, ami kihat4dssal lehet a szennyezett terlileteken a kiilonféle
izotdparanyon alapuld kormeghatarozasi modszerekre.

Ezt kovetéen 4 kiilonféle vordsiszap tartalmu, 2 6ran keresztiil 900 °C-on
kiégetett téglamintat vizsgaltam meg. A vordsiszaptartalom novekedésével
minimalisan megndtt a linearis szaradasi €s az dsszes zsugorodas, a vizfelvétel, és
a latszolagos porozitds, a mintdk testsiirisége €s hajlitoszilardsaga ugyanakkor
csekély mértékben csokkent. A varakozasoknak megfelelden a vordsiszaptartalom

P2Th  tartalma megnétt, mig a *K

novekedésével a téglak *°Ra  és
aktivitdskoncentracioja csokkent. Az I-index értékek minden esetben 1 alatt
maradtak, azonban a kiindulési agyag viszonylag magas, 0,77-es, I-indexe miatt a
magasabb koncentraciok bekeverése nem javasolt. A 2,5% és 5-os keverék nagy
mennyiségben alkalmazhatd, a nagyobb aranyu keverékek meghaladhatjak az I-
index kovetelményt. A vOrosiszap aranyanak novelésével a téglak észrevehetden
sotétedtek ¢és vOrosebb szinarnyalatot kaptak, igy a voOrdsiszapot olcséd
szinezOanyagként fel lehet hasznalni. A kiilonféle keverési aranyu téglak esetén a
vorosiszaphoz képest kevesebb urdn valik elérhetové. A téglak kioldodasi
karakterisztikdja eltér mind a vOrdsiszapétol, mind az agyagétol. A
vorosiszaptartalom novekedésével az oxidalhato frakcido ardnya megnd, az urdn
mar nem valik elérhetdvé a red-ox potencidl megvaltozasaval, csak anoxikus
kornyezetben. Ez arra utal, hogy az agyag képes visszatartani a vorosiszapbol
kiold6do uran egy részét. A hatds a vordsiszap aranyanak novelésével csokken,
ami az urdnvisszatartas felsd korlatossagara utal. A mintak kiégetése a radon és
toronexhalaciora gyakorolt jelentds hatdasaval (némely esetben 75% vagy
magasabb [66], [103], [134], [135] ellentétben a kioldddasi karakterisztikat
csekélyebb mértékben (<10%) befolyasolja.

Ezek utan 8 kereskedelmi forgalomban elérhetd foszfat miitragyat

értékeltem gamma spektrometriai €s U kioldddasi szempontbdl a MSZ-21470-50
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szabvany alapjan ¢és a Tessier féle speciacios eljarassal. A HNO; - H,O, elegyes
feltards némely esetben jelent6sen alabecsiilte a kirdlyvizes feltarassal
meghatarozott aktivitdskoncentraciot, de még a Tessier eljards soran elérhetd
mennyiséget sem érte el, igy a foszfdt mitragydk értékelése soran
megbizhatatlannak bizonyult. A foszfat mitragyak értékelése sordn a HNOs -
H,0, elegyes feltaras akar kihagyhatd lenne a mérési protokollbol, vagy a
kiralyvizes feltdras megismétlésével lehetne helyettesiteni hasonld a koltséggel és
munkaraforditas mellett. Ez nehézfémmeghatarozassal kombindlt protokollok
esetén nem ajanlott, mivel egyes fémek, pl. a Ni a kirdlyvizes feltarassal nem
minden esetben tarhatok jol fel. A mitragyak aktivitaskoncentracidja ¢és
kioldodasi karakterisztikdja igen valtozatos, mind a kategéridk kozott, mind a
kategoriakon beliil. Az irodalomban megtalalhato jo korrelacié a P,Os tartalom ¢és
a radioaktivitas kozott nem all fenn, csak a szuperfoszfatok mutatjak ezt a trendet,
azonban az NPK mitragydk kozott nem csak alacsony aktivitdskoncentraciok
fordulnak eld, hanem a mért értékek nincsenek 0Osszefliggésben a P,0Os
tartalommal. Ez valdszinlsithetden az eltérd nyersanyagokbol és gyartéasi
technologiabol fakad. A Tessier féle speciacios eljaras soran meghatarozott U
aktivitads koncentraciok alapjan, mig némely minta U tartalma teljesen elérhetd a
kornyezet szdmara, addig méas mintdk akar az U tartalmuk 57%-at megérzik a
maradékban, ami nem elérhetd a kornyezet szamara. Ez a kezelt teriileteken
termelt novények fogyasztasabol szamitott belsé sugarterhelésre is jelentds
kihatassal van. Mindkét esetben a legmagasabb értékek csak 10 nSv év’
dozissal Osszehasonlitva (4,59 pSv év! 238U, és 4,99 uSv éV'1234U) alacsony,
azonban a ndvekmény egy évszazad alatt lassan felhalmozdédva mar
Osszehasonlithatova valhat. A kioldodas figyelembevétele -11% és 100% kozott
valtoztatta meg a kapott eredményt.

Végiil a mérési tapasztalatok alapjan javaslatot tettem a NORM anyagokra

hasznalhato mérési protokoll bevezetésére.
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VI. MOZAIKSZAVAK ES ROVIDITESEK

ABC-rendben

AFNOR: Association Francaisede Normalization

ANC/BNC: sav/lug semlegesitési kapacitas

ASTM: American Society for Testing and Materials International
BS: British Standard

CEN: European Committee for Standardization

CIE: Nemzetkozi Vilagitastechnikai Bizottsag

DIN: German Institute for Standardization

DNS: dezoxi-ribonukleinsav

DPASV: Differential Pulse Anodic Stripping Voltametry

EN: European standard

ESZCSM. Egészségiigyi, Szocialis és Csaladiigyi Minisztérium
EU: Europai Unid

EURATOM: Eurdpai Atomenergia K6zosség

EiM: Egészségiigyi Minisztérium

HPGe: nagy tisztasagli germanium

HR-ICP-MS: nagy felbontast induktiv csatolast plazma tdmegspektrométer
IAEA: Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség

ICP: induktiv csatolast plazma

ICRP: International Commission on Radiological Protection
IFA: International Fertilizer Industry Association

Korm.: Kormany

KvVM: Kérnyezetvédelmi és Viziigyi Minisztérium

LEAF: Leaching Assessment Framework

LEP: Leachate Extraction Procedure

MAFF: Ministry of Agriculture, Fisheries and Food, England

MC-ICP-MS: t6bb kollektoros induktiv csatolasu plazma tomegspektrométer
MCA: tobbcsatornas analizator

MDA: Minimum Detectable Activity

MEP: Multiple Extraction Procedure

MS: tomegspektrométer

MSZ: Magyar szabvany

NEN: Holland Szabvanyiigyi Intézet

NORM: Természetes eredetl radioaktiv anyag

NPK komplex nitrogén-foszfor-kalium tartalmt miitragya
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OECD: Organisation for Economic Co-operation and Development
PK: kétkomponensi, foszfort és kaliumot tartalmazé miitragya

PN: Lengyel Szabvanyiigyi Intézet

Raq:rddium ekvivalens aktivitas index

SGLP: synthetic groundwater leaching procedure

SPLP: Synthetic Precipitation Leaching Procedure

TCLP: Toxicity characteristic leaching procedure

TS: Technical Specification

UNICHIM: Ente Nazionale Italiano di Unificazione

UNSCEAR: United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation
US EPA: Amerikai Egyesiilt Allamok Kornyezetvédelmi Hivatala
UTEVA: uran és négyértékii aktiniddk megkotésére szolgald gyanta
UV: ultraibolya

VSBo: Veordnung iiber Schadstoffgehalt im Boden

WET: Waste Extraction Test

W-Nr - Werkstoffnummer, német acélszabvany

WRU: Waste Research Unit
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VIII. A DOKTORI (PhD) ERTEKEZES TEZISEI

VIII.1.1. A nehézfemek kioldodasi vizsgalati protokolljahoz hasonloan
kidolgoztam egy olyan mérési protokollt, mely alkalmas NORM tartalmu anyagok
P8 és PTh kioldédasi karakterisztikdjanak meghatdrozasdra, majd a mérési
protokollt alkalmaztam vérésiszap, vorésiszaptartalmu egetett tégla és foszfor
tartalmi  miitragya mintdkon. A médszer korldtozottan alkalmas '’Po

meghatarozasara is.

VIII.1.2. A vorosiszap a kidolgozott vizsgdlati protokoll alapjan torténo
vizsgdlata sordn a 2*U viz szamdra elérhetd frakcidja mindéssze 4,5%, azonban a
Lakanen-Ervio oldatos feltaras mar jelentos (26%) elérhetéséget indikal a
novények szamara. Minimalis mennyiségii U oldodik ki a vérésiszapbol lugos
koriilmények kozott (<0,36%), mig savas koriilmények (pH 6,9 alatt) kozott a
vorosiszap aktivitdsanak 5,5%-a elérhetové valik. A Tessier féle specidcio alapjan
a vorosiszap U tartalmdanak ~30 %-a a vas- és mangdnoxidokhoz kotodik, és
~61% nem elérheté a kérnyezet szamdra. A ***Th joval kevésbé mobilis a ***U-
nal, a vas- és manganoxidokhoz kotott frakcio kisebb jelentoségii, mig az osszes

aktivitas 85%-a természetes koriilmények kozott nem elérheto.

VIII. 1.3. A mérési eredményeim alapjan a vorosiszap havaria jellegii kijutasa a
termofoldekre akar csak egy 5 cm-es rétegben az datlagos talajok aktivitasdaval
azonos nagysdgrendben képes megnovelni a °U, *U, PTh és ’Po a
mezogazdasag szamdara kritikus termoréteg aktivitaskoncentrdciojat, valamint
Jjelentosen megnévelni a kornyezet szamara elérheto radioizotopok mennyiséget és
ezaltal a belso dozist is (45, 43, 81 és 83%-os becsiilt belsé sugarterhelés

novekedés az érintetlen talajhoz képest).

VIII.1.4. A vorosiszap tartalmu égetett téglamintak a kidolgozott protokoll
alapjan torténd kioldodasi vizsgalata soran kimutattam, hogy a kiégetés hatasa a
kioldodasi karakterisztikara alacsony (<10%), a mikromorfoldgiai valtozdsok
hatasa elhanyagolhato, szemben a kordabbi kutatisok sordan az emandciora

gvakorolt jelentds (>75%) hatassal.
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VIII.1.5. A kidolgozott vizsgalati protokollt 8, a szabad kereskedelmi
forgalomban kaphato miitragyan alkalmazva megdllapitottam, hogy az

irodalomban leirt a foszfat miitragyik >

U aktivitaskoncentracioja és
foszfattartalma kozti jo korreldacio nem altalanosithato, a vizsgalt mintak koziil
csak a szuperfoszfatok esetén dall fenn, tovabba a kioldodasi karakterisztika az
egyes miitragyatipusok (NPK, PK, szuperfoszfat) kézott és azokon beliil is
jelentosen valtozik. Ez a kiilonbség jelentosen befolydsolja a belsd dozisbecslés
eredményét, ezért a kioldodasi vizsgalatok sziikségesek a pontosabb dozisbecslés
érdekében. A dozisbecslés szamitdasai soran a hektaronként 80 kg P,Os-nak
megfelelo mennyiségii miitragya alkalmazasa a vizsgalt miitragyak esetén nem

238 ,
U esetén. A

haladta meg a 0,28% dozisnévekményt az eredeti dllapothoz képest
kioldasi vizsgadlatok eredményei koziil a Tessier V. lépésben meghatarozott
kornyezet szamara nem elérheto frakcio figyelembevételet javaslom, mivelez egy
konzervativ felsé becslést ad a sugdrdozis novekedésre. Ez -11% és 100% kozott
terjedo valtozast eredményez a dozisbecslés eredményében, azonban a sugardozis

novekedeés az atlagos tragyazast figyelembe véve nem haladja meg az 0,45%-ot az

eredeti allapothoz képest.
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IX. THESES OF THE PHD DISSERTATION

IX 1.1 Similar to protocols for testing the leaching of heavy metals, I made a
measurement protocol for the leaching characterisation of “**U and *’Th in
NORM materials, then I applied this measurement protocol on red mud, red mud
containing brick, and phosphate fertilizer samples. The method is applicable for

the determination of *'’Po with some limitations.

IX.1.2. During the investigation of red mud by the measurement protocol the
water available fraction of “°U was 4,5%, while the Lacanen-Ervié solution
indicates a significant availability to plants (26%). A minimal amount of U
mobilises from red mud under alcalic conditions (<0,36%), while under acidic
conditions (below pH 6,9) 5,5% of the red mud’s activity becomes available. The
Tessier speciation process revealed that ~30% of the red mud’s uranium content
is bound to iron- and manganese-oxides and ~61% is considered not available

under natural conditions. *>Th is much less mobile than 238U, the iron- and
manganese-oxide is less significant, while 85% of the activity is considered not

available under natural conditions.

IX.1.3. According to my results the release of red mud in a havaria event, even
in case of as little as a 5 cm layer, would increase the activity concentrations in
the soil comparable to its original activity for U, U, *’Th and *'°Po in the
layer critical for agricultural activities, increasing significantly the amount of
radioisotopes available for nature and thus the internal dose as well (45, 43, 81

and 83% estimated increase compared to the unaltered situation).

IX.1.4. During the leaching experiments on red mud containing brick samples
according to the developed protocol I found out that the effects of firing on the
leaching characteristics is small (<10%), the effects of the micromorphological
changes are negligible, as opposed to the significant (>75%) effect on emanation

during previous studies.
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IX 1.5. By applying the developed measurement protocol to 8, commercially
available phosphate fertilizers I found out that the good correlation between the
3U activity concentration and phosphate content of phosphate fertilizers can not
be generalised, it can be observed only in case of the investigated superphosphate
samples. Furthermore the leaching characteristics vary greatly both between and
inside the types of fertilizers (NPK, PK, superphosphate). The results of the
leaching tests influences the internal dose assessment greatly, making leaching
tests needed in order to achieve more accurate dose assessment. In case of
applying 80kg P,0Os equivalent fertilizer none of the investigated fertilizers
exceeded 0,28% dose increase compared to the unfertilized soil for **U. I
propose taking into consideration the Tessier V. fraction from the results,
considerednot available under natural conditions, which would give a
conservative upper estimate for the increase of the internal radiation dose. This
would mean a difference between -11 and 100% in the result of the dose
assessment, but the dose increment by the average rate of fertilizer application

would not exceed 0,45% compared to the unaltered situation.
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X. ERTEKEZES ALAPJAT KEPEZO TUDOMANYOS KOZLEMENYEK
JEGYZEKE

Nemzetkozi  referalt folyoiratban megjelent idegen nyelvii publikaciok /

Publications in foreign languages
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