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Kivonat

Az embert ér6 radioaktiv sugarterhelés forrdsa a folyamatosan jelen levé hattérsugarzas,
melynek legnagyobb része természetes eredetli. A természetes hattérsugarzas Osszetevoi a
foldkérgi (terresztrialis) eredetli radionuklidoktol szarmazo forrasok ¢és a kozmikus sugarzas.
A kornyezeti sugarzas szintje teriiletenként eltérd lehet, teriileti adottsagok, illetve a tenger-
szint feletti magassag egyarant befolyasolja azt. A kornyezeti elemek monitorozasa fontos
feladat, hiszen a megndvekedett sugarzasi hattér egészségiigyi kockézattal jarhat. A 28U izo-
top a foldkéregben talalhatdo bomlasi sorok egyike, leanyelemei kozé tartozik a 2°Po izotop,
mely alfa-sugarzo izotop 1évén a szervezetbe bekeriilve noveli a karos hatasok kialakulasanak
valdszinliségét.

A munkam két részbol tevodott ossze: elsé 1épésben dunantuli talajmintakat vizsgaltam,
melyekbdl félvezetd detektoros gamma-spektrometriai modszerrel meghataroztam a fobb
gamma-sugarzo izotopokbol eredd aktivitast, majd meghataroztam azok radonexhalacios ké-
pességét. Munkam masik részében modszerfejlesztést végeztem, célom 3 kivalasztott talaj-
tési modszereket vizsgalva. A kivalasztott mintdkat kiilonbozd feltarasi eljarassal készitettem

eld, majd kétféle izotopspecifikus (ioncseréld gyantan torténd) elvalasztast alkalmaztam. A

lyadékszcintillacios (LSC) modszerrel hatdroztam meg. A jelenleg rutinszerien alkalmazott
minta-el6késztési modszer esetében a 2°Pb aktivitiskoncentraciojat leanyelemén, a 2°Po izo-
topon keresztiil hatdrozzak meg, mely mérés idotartama egy-masfél év. Az altalam vizsgalt

mintaelokészitési modszerek rovidebb minta elokészitési és mérési 1dot biztosithatnak, alkal-

mazasukkal lehetdvé valik a két izotop egyiittes meghatarozasa.

Kulcsszavak: 2°Pb, 219Po, talajminta, alfa-spektrometria, LSC
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1 Bevezetés

A minket koriilvevd sugarzas lehet természetes vagy mesterséges eredetii, kornyezetiink
minden elemében folyamatosan jelen van az é16 és az élettelen dolgokban egyarant.
A természetes hattérsugarzasbol szarmazd embert €rd sugarterhelés vilagatlaga évi 2,4 mSv
[1], forrasa a foldkéreg és a vilagtlir. A foldkérgi (terresztialis) sugarzas nagy részét a radioizo-
topok koziil az 238U a #*2Th bomlasi sorok elemei, valamint a hossza felezési idejii izotopok,
mint példaul a “°K izotépok teszik ki. Az {irbdl szarmazé kozmikus eredetii sugarzasok a
Napbol és a Galaxisbol erednek, ezek intenzitasa fiigg a 1égkor elnyeldképessége miatt a ten-
gerszint feletti magassagtol és a szélességi kortdl. A radioaktiv anyagok koriil vesznek ben-
niinket, kiilsd sugarterhelést okoznak, valamint a szervezetiinkbe bekeriilve mar belsd sugar-
terhelést jelentenek.
A mesterséges sugarterhelés abbol adodik, hogy egyre szélesebb korben alkalmazott ionizalo
sugarzast kibocsato forrast és berendezést alkalmaznak, els6sorban orvosi, ipari, energetikai
¢s kutatési céllal. Ide tartozik még a nuklearis fegyverkezésbdl eredd sugarterhelés is, igy a
mesterséges eredetii sugarterhelés, mely éves atlagos értéke 0,4 mSv, ami a kiilonb6z6 teriile-
teken jelentGsen eltérhet, akar 3-4 mSv-t is elérheti [2]. Ennek legnagyobb része az orvosi

eredetli alkalmazasokbdl eredd sugarterhelés.

atomrobbantds || kozmikus kiilsé
orvosi célu 0,35% 10,62%
14,16%

kozmikus belsé Természetes 2,4 mSV/év
0,53%

nukleéris ipar

0,01% kozmikus kiilsd 0,3 mSv
foldkérgi kilsé ] j

17,70% kozmikus belsd 0,015 msv

foldkérgi kiilsd 0,5 mSv

foldkérgi belsd 1,6 mSv

Mesterséges 0,4 mSv/év

nuklearis ipar 0,0002 mSv

foldkérgi belsé orvosi célu 0,4 mSv

56,63%
atomrobbantas 0,01 mSv

1. dbra: A Fold népességének fobb sugarterhelési forrasai és atlagértékei [1]

Az embert érd sugarterhelés értéke tehat fiigg a minket koriilvevd sugarzas mértékétol. A
kiilonb6z6 kornyezeti elemek monitorozasa fontos feladat, kiilondsen azokon a teriileteken,

ahol egy-egy izotop a radioaktiv egyensulyok megbomlasa vagy egyéb befolyasold tényezok
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pl. az emberi tevékenység hatasara feldisul, vagy pedig olyan ipari tevékenység folyik, ami a
hattérsugarzas értékén feliil jelentkezik. A fennalld sugarzasi helyzetek felderitése a Pannon
Egyetem Radiokémiai és Radiodkoldgiai Intézeti Tanszékén kiemelt kutatasi teriilet, ehhez a
kutatashoz csatlakoztam be én is. A munka soran célom egy dundntili teriilet talajmintainak

fobb gamma-sugarzé izotopjainak mérése félvezetd detektoros gamma-spektrometriai mod-

crer

crer

leg rutinszertien alkalmazott mérési modszer a két izotop meghatarozasara kb. egy évet vesz
igénybe, célom egy olyan mintaelokészitési mddszer alkalmazasi lehetdségeinek vizsgalata,

mellyel ez az id6tartam 1ényegesen lerdviditheto.
2  Irodalmi attekintés

A foldkérgi radioaktiv izotopok koziil az urannak a leggyakrabban eléforduld izotopja az
238U, mely elszortan megtalalhato a foldkéregben, nagyon hossza felezési idével rendelkezik
(4,51 milliard év), és atlagosan 3-5 g/t [3] koncentracioban van jelen 1ényegében minden ta-
lajban és iiledékben. A 28U izotop bomlasi sordban tartozik a 2!°Pb és a leanyeleme a 2*°Po,
mely bomlasi sor végén egy stabil izotop a 2%Pb keletkezik. A ?'°Pb hosszu felezési idejii

(22,3 év) izotop, mig a leanyeleme a 2°Po viszonylag révid id6 alatt elbomlik (138,4 nap).
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2. abra: 2%U bomlasi sora [4]
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2.1 Fobb gamma-sugdrzo radioizotopok

A foldkérgi eredetii kiilsé sugarterhelés a foldkéregben megtaldlhaté gamma-sugarzast ki-
bocsato radionuklidoktol szarmazik. Ezek nagy mértékben az 238U és 2*2Th bomlasi sorainak
elemei, és a “°K izotop, melynek aktivitaskoncentracioja a legnagyobb. A talajok, kézetek
mindig tartalmaznak valamilyen urdnt, igy radiumot, toriumot és kaliumot. A gamma-
sugarzas a talaj fels6 30 cm-jében el6forduld radionuklidok esetében szamottevd, mivel mé-
lyebben a talajtakar6 teljesen drnyékol. Az 28U és 2*?Th leanyelemei kozott alfa- és béta-
bomlé izotopok vannak jelen, melyek kisér6 jelensége lehet a nagy athatoloképességli gam-
ma-sugarzas. A 23U bomlasi sorat a gamma-sugarzas szempontjabol csak a 2?°Ra-t6] vessziik
figyelembe, mivel az izotopok bomlasaik ezen elemtdl kezdve bocsatanak ki gamma-

fotonokat.

2.2 Radon tulajdonsdgai, jellemzdi

A bomlési sorok egyik jelentds eleme a radon, az egyediili gdz halmazallapota elem, mely
egy mobilis nemesgaz, igy konnyen athatol a szilard halmazallapotu kdzegek repedésein is €s
kijut a levegébe. A periddusos rendszer VIII. fécsoportjaban 1évé 86-os rendszamu elem, igy
szerkezébol adodoan nem képes kémiai kotést kialakitani mas elemekkel. Vizben ¢és szerves
oldészerekben jol oldodik hémérséklettdl fliggden. Stabil izotdpja nincs, de a természetben
harom izotépja fordul eld a 28U bomlasi sordban az 2?Rn (radon), felezési ideje 3,824 nap, a
235U bomlasi sordban az 2°Rn (aktinon), felezési ideje 3,9 s, mig a 23>Th bomlasi sordban az
220Rn (toron), felezési ideje 55,6 s. A radon kdzvetlen anyaelemébél a radium izotopbol alfa-
sugarzassal bomlik, amig el nem éri a stabil 6lomizotopokat. A radon {6 forrasa a kornyeze-
tiinkben a talaj, az épitdanyagok, a hazba bevezetett viz, a kiilsd levegd, a f6ldgaz is lehet.

Az embert ér6 kiils6 alfa-sugarzasnak nincs igazan kérositd hatasa, mivel kicsi hatotavol-
sagl. A radonnak és a rovid felezési idejli alfa-bomlo lednyelemeinek (polonium, 6lom, biz-
mut) els6ésorban akkor jelentkezik az egészségkarosito hatasa, ha a szervezetbe bejutva a sej-

teket kozvetleniil tamadja [5].

2.3 Olom tulajdonsdgai, jellemz i

Az 6lom a periddusos rendszer 82-es rendszamu eleme, a periddusos rendszer 14-es period-
dusaban és 6-os csoportjaban helyezkedik el. Elemi allapotban jol megmunkalhatd, nyujthato,
forraszthatd, korr6zidalld nehézfém, mely eziistos sziirke szinli. Az 6lomnak 49 izotdpja is-

mert, melyek koziil csak 4 stabil, a 24Pb, 2°Pb, 20’Ph, 28pp,



Az 2Pb izotop egy természetes radioaktiv izotop, amely az 28U bomlasi soranak bomléster-
méke, igy megtalalhato a természetes kornyezetiinkben. A ?1°Pb izotop felezési ideje 22,3 év.
A ?22Rn inert giz egy része, amely a *Ra bomlasterméke (felezési ideje 1602 év) a talajban,
a légkorbe keriil, ahol rovid élettartamu radionuklidok sorozatan keresztiil bomlik le 2°Pb-re.
A légkorben 1év6 21°Pb atomok konnyen kotddnek a levegében 1év6 részecskékhez, amelyek
nedves ¢s szaraz iilepedéssel gyorsan eltavolithatok a szarazfoldrdl és a vizekrdl. A talajban
és iiledékekben felhalmozodé 2°Pb-et hordozé nélkiili 2°Pb-nek nevezik, hogy megkiilonbdz-
tetheté legyen a 2?°Ra kiindulasi radionuklid in situ bomlasabol szarmazo hordozos 21°Pb-tél
[6].

Az 6lom és vegyliletei is mérgezo anyagok, a szervezetbe bejutva gatolja a 1étfontossagi
fémeket (vas, cink, kalcium) felszivodasat, €s sejtméregként viselkedik, idegrendszeri elvalto-
zast és agyi karosodast okozhat. A szervezetbdl nem iiriil ki, felgyiilemlik. A 2°Pb izotop io-
nizald sugarzasa sejtkarosodast okoz [6].

A 219Pb radioaktiv izotopot az uranérc kormeghatarozasara hasznaljak.

2.4 Polonium tulajdonsdgai, jellemzdi

A polonium a 84-es rendszamu kémiai elem a periodusos rendszer 16-os periddusaban és
6-os csoportjaban helyezkedik el. Viszonylag alacsony olvadaspontt (254°C) és forrasponta
(962°C) elem, fémes jellegti, ritka és nagyon erdsen radioaktiv. Kémiai tulajdonsagai hasonli-
tanak a tellaréra és a bizmutéra, uranércekben fordul el6. A poloéniumnak 43 izotopja ismert
194-218 atomi tomegegység kozott, mindegyik radioaktiv, a leggyakoribb a természetben a
210pg mely az U-238 bomlasi sor utolsé radioaktiv eleme, bomlasakor alfa-részecskét bocsat
ki és Pb-206-a bomlik. A kibocsatott alfa-részecskék nagy energiajuak, de révid hatotavolsa-
glak. A bomlasi sorban taldlhaté még masik két polonium izotdp, a 28Po és a 21*Po, melyek
felezési ideje nagyon rovid 3,05 perc és 1,62*10% s, ezért ezeket nem lehet elkiiloniteni az
urdnéretél. A ?1%Po izotdp felezési ideje 138,4 nap, fajlagos aktivitasa igen nagy, 1 mg annyi
alfa részecskét bocsat ki, mint 13 t 238U-as izotop és 1 g 21%Po izotop 140W teljesitményt ad
le. Néhany curie (Ci) aktivitasu 2°Po kékes szinii ragyogast bocsat ki a levegémolekulak ger-
jesztése miatt. A 21°Po alfa részecskét bocsat ki, a bomlast kisérheti gamma-sugarzas kibocsa-
tdsa is, ez azonban csak minden szazezredik esetben kovetkezik be, ezért gamma-
spektrometriai vizsgalattal a meghatarozasa nem lehetséges [7].

A polonium nagyon ritka és érceibdl nehezen eldallithatd elem, viszont a kutatok rajottek
(1934-ben), hogy mesterséges uton eldallithaté a 21°Po-es izotdp, a bizmut természetes izotop-

jénak neutronnal torténd bombéazasaval.



209p; 4 In—r 5210 £ ,210p, (2.2)

Ezzel az eljarassal csak évi 100 g-nyi 21°Po-ot allitanak eld [7].

A 29Pg izotopot neutronforrasként hasznaljal fel berilliummal keverve, valamint miitholdak
energiaforrasaként, és a holdjarok belsé hdéforrasaként. A tiszta alfa sugarzoknak izotépoknak
nagy elényiik, hogy nem igényelnek specialis véddberendezést, mivel a hatotavolsaguk mini-
malis [7].

Természtes uton bejutott poléniumnak, ami csekély mennyiségii, gyakorlatilag nincs
egészségiigyi hatasa, mivel az 50-90%-a az emésztorendszeren keresztiil kitiriil, a maradék
rész a vérrel eloszlik a szervezetben és fokozatosan kiiiriil a vizelettel és a széklettel. A 2°Po
szervezeten beliili biologiai felezési ideje 50 nap. A polonium csak abban az esetben jelent

vesz¢lyt, ha nagyobb mennyiség keriil a szervezetbe taplalékkal, vizzel, nyilt seben keresztiil

[8].
2.5 210pp és °Po radioizotdpok sugdrzdsi energidi

A 21%Pb bomlasa soran a béta-sugarzasi energia 15-61,5 keV, a 21°Po alfa-sugarzasi energia
5 305 keV.

2Pb (22y)

WD s0%

. AN,
61.5kev B N4
20% \, 210
83

% 15.0keV
Ay

Bi (5d) % Y 46.60 ke

\
netkev Bl %0 Po(1384)

[0 4
206 5305 keV
o Pb

3. abra: 2°Pb bomlasi sora [9]

2.6  Mérési modszerek

2.6.1 Gamma-spektrometria

A gamma-spektrometria a gamma-fotonok diszkrét energiajanak detektalasan alapul, mivel

az emittalt gamma—fotonok energiaja meghatarozott értékii, az atommagok egyedi gerjesztett



allapotba keriilnek ¢€s igy a legerjesztddés soran a keletkezd gamma-foton energiaja a gamma-
sugarz6 izotopotok azonositasara alkalmas.

A gamma-spektrometriaban altalaban Ge és a Si alapanyagt félvezeto-detektort alkalmaz-
nak. A félvezetdk kristalyszerkezetébe 3 vagy 5 vegyértékelektronnal rendelkezé szennyezo6t
tesziink, akkor kialakulnak a p-tipust (elektronhianyos) és az n-tipusu (elektrontobblet) félve-
zetok, melyek szoros érintkezése esetén semlegesitddik, a toltéskiilonbség €s a 1étrejott réteg a
kitiritett tartomany. Ezen rétegben a toltések szama megegyezik, és ez képezi a detektor érzé-
keny térfogatat. Ha az ionizalo részecske ide kertil, akkor ott szabad toltéshordozok jonnek
1étre, és a réteg vezetové valik, ami dramimpulzus formajaban érzékelhetd. Mivel a 1étrejévo
toltéshordozok szama aranyos az Oket kivalto részecske energidjaval, igy a félvezetd detektor
energiaszelektiv mérésre alkalmas. A gamma-spektrum felvételekor a detektorba érkezd foto-
nok informaciét adnak az ket kibocsatd nuklid minéségérdl, ill. a kapott cstcs alatti teriilet-
bdl az adott nuklid mennyiségérdl.

A gamma-spektrométerek detektorbol, elderdsitébol, erdsitdbdl, nagyfesziiltségl tapegy-
ségbdl és egy- vagy sokcsatornds amplitidoanalizatorbol allnak. A kapott impulzusokat, jele-
ket analizaljuk. A sokcsatornés analizator feladata, hogy megmérje a detektorbol érkezo elekt-
romos impulzusok nagysdgat és az alapjan osztalyozza azokat, megszdmlalja és ez alapjén az
adatgyiijté és feldolgozd szamitogép kirajzolja a spektrumot. A rendszer részét képezi egy
Olomtorony is, mely alacsony hatterti kamra, mely a laboratérium hattérsugarzasat minimali-
zalja [10].
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4. dbra: Gamma-spektrométerek felépitése



2.6.2 Radonexhalicié meghatarozasa

A 28U bomlasi soraban 1év6 2%°Ra leanyeleme a radon. A radiumatom a kézetszemcsékbe
egyrészt a szemcse feliiletén, masrészt a térfogataban helyezkedik el. A radium elhelyezkedé-
sétol és a visszalokddés iranyatol fiiggben a radonatom vagy a kdzetszemcsében, vagy a
szemcsek kozotti porustérben all meg. A radonatom kijutasat a szemcsébdl a pérustérbe ema-
nacionak, mig a radonatomok kilépését az atmoszféraba a porustérbdl exhalacionak hivjuk.

O :Ra-226(Ra-224) anyaclem Talaj/épitéanyag  Beltéri levegd
® :keletkezett Rn-222(Rn-220) lednyelem

Emanicié 5 Szemcsék
Bedramlis
Porustér
VizzeL TELT LEVEGOVEL
PORUSOK TELT PORUSOK |

Transzport
(Diffizio, Advekcio)

5. abra: Radon porustérbe jutasanak lehetséges modjai [5]
A felezési ideje miatt, mely a 2?Rn-nek 3,824 nap, a koncentracidja a levegben a magassag-
gal egyre csokken [5].
A radonexhalédcido meghatarozasanak egyik maddja, az akkumulécidos mérési modszer, mely

Iényege az exhalalodott radont 6ssze kell gytjteni egy zart edénybe, majd az eltelt id6, a bom-

las és a radon-koncentracio ismeretében meghatarozhat6 az exhalacio mértéke [5].

é } é _Paramentesitd
-
Szelep Szelep

Fém, mene e
- | Levegd e

l Vantilé. T sz(Iré b=
I amriew

Pumpa

Uveg akkumuldcios
kamra

*4444 444
P44 009

4+ 4+ 4+ <4

P44+ 0 9

6. abra: AlphaGUARD 2000 radonexhalaciés mérérendszer vazlata [5]
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Az akkumulécios térben talalhaté radon-koncentracid, nem lineéris, hanem egy hatarérték-
hez tart. Az exhalalodott radon mennyiségét nagymértékben meghatdrozza a diffuziés ut-
hossz, ami az a rétegvastagsag, ami jellemzi a diffuziés mechanizmus utjat a radon szilard

fazisabol kijutasa soran [5].
2.6.3 Alfa-spektrometria

Az alfa-spektrometriai mérések soran félvezetd (PIPS (Passivated Implanted Planar Sili-
con)) detektorral felszerelt méré miiszer az elterjedt, ahol az ionizacid a szilard, félvezetd
anyagban jon létre. Az alfa-részecskék elnyelddése miatt, a detektort a mintdhoz kdzel kell
elhelyezni. A félvezetd detektorok miikddése a savelmélettel magyarazhat6. A félvezetd
anyagok esetében az atomokhoz kotott vegyértékelektronok betoltott vegyértéksavja és a sza-
bad elektronok vezetési savja kozott energetikailag nem megengedett, Un. tiltott sdv van. Ezen
a sdvon nagy tisztasagl félvezetd esetén elektronok nem tartézkodhatnak. Ha a félvezetd
anyagok kristalyszerkezetébe 3 vagy 5 vegyértékelektronnal rendelkezd un. szennyezd anyag
keriil, akkor p-tipusu félvezetdk, elektronhianyosak, vagy n-tipusu esetén elektrontobblettel
rendelkeznek. Ha egy n és p-tipusu félvezeté anyagot szoros érintkezésbe hozunk, akkor ki-
alakul az érintkezési feliiletiikon semlegesitddik a toltéskiilonbség, az un. kiiiritési tartomany
alakul ki. Itt megegyezik a pozitiv és negativ toltések szama, mely a detektor érzékeny térfo-
gata. Ha alfa-részecske ebbe az érzékeny térfogatba érkezik, szabad toltéshordozok alakulnak
ki, mely soran a réteg vezetové valik, és ez aramimpulzusként érzékelhetd. Az aramimpulzus
jel a feldolgozashoz erdsitd rendszerre kertil, mely soran a felerdsitett jel jelsorozatként 1ép ki,
¢és sokcsatornas analizator dolgozza fel az adatokat. A detektorhoz kapcsolt szamitogépen
pedig kiértékelésre keriil a kapott alfa-spektrum.

Ez a rendszer alkalmas mennyiségi meghatarozasra, az idéegység alatt regisztralt részecskék
szamabol az adott izotop aktivitdsara (az alfa-spektrum csucsainak nagysaga ardnyos a ré-
szecske energidjaval), és alkalmas mindségi meghatdrozasra is, mert a kiilonb6z6 radionukli-
dok alfa-részecskéiket kiilonboz6 jellemz6 energian adjak le, igy a spektrum cstcsanak ener-

giaszintje alapjan kovetkeztetni lehet a kibocsatd izotopra [11].
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7. ébra: Integralt Alpha Duo spektrométer [12]
2.6.4 Folyadékszcintillaciés spektrometria

A folyadékszcintillacios spektrometriat kornyezeti mintadk mérésére hasznaljak, altataban is
béta-energidju és kis aktivitasu radioizotopok detektalasara.

A szcintillacios detektorok mitkddési elve, hogy a szcintillaléo anyagok (szervetlen krista-
lyok, szerves kristalyok, oldatok) sugarzas hatdsadra a mozgasi energiajat fényfelvillandssa
alakitjak at. Fontos tulajdonsaguk, hogy az ionizald részecskék energidjaval aranyos a felvil-
lands intenzitasa, tehat spektroszkopiai célra is alkalmazhatok. A sugarzasnak fényenergiava
valo atalakitasa kozvetleniil valdésul meg gyors toltott részecskék (pl.: protonok, alfa-
részecskék és elektronok) esetében. A szcintillatorhoz optikailag csatolt fotoelektromos esz-
koz (fotoelektronsokszorozo) a fényjelet elektromos jellé alakitja és felerdsiti. Egyik fajtaja a
folyadékszcintillaciés detektor (LSC), mely specidlis detektor, mivel a szcintillator anyaga

folyadék [13].

8. abra: Tri-Carb 3170TR/SL LSC detektor [14]
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A folyadékban oldott radioaktiv izotopok alfa- és béta-sugarzasat nagy hatasfokkal észle-
lik, bar az alfa-sugarzas nagy 6nabszorpcios hajlama miatt foként béta-sugarzo radionuklidok
mérésére hasznaljak.

A folyadékszcintillacios szamlélas standard laboratoriumi modszer, ahol a szcintillator anyaga
egy specialis koktél. A kibocsatott energia hatékony atvitele érdekében az LSC koktéloknak
két alapvetd Osszetevobdl kell allniuk, melyek lehetnek aromads, szerves olddszer vagy fluo-
rok.

A miikddési elve, hogy miutan az aromas oldoszermolekuldkat a radioaktiv bomlasbol felsza-
badul6 energian keresztiil gerjesztetik, az energia ezutan a szcintillatorba kertil. A szcintillato-
rokon keresztiil elnyelt energia az elektronok gerjesztett allapotait hozza 1étre, amelyek az
alapallapotba bomlanak le, és a szcintillatorra jellemz6 fényimpulzust hoznak 1étre. A fényt a
folyadékszcintillacioés szamlalo fotoelektronsokszorozo csove atalakitja a beérkezd fotonokat
elektromos jellé.

Eldnye, hogy a detektor térfogata néhany cm®-t61 dm3-ig terjedhet és az alakja is sokféle lehet,
valamint nagy hatasfokkal detektalja a béta-sugarzast. Hatranya lehet a kioltasi jelenség, ami-
kor a radioizotop altal kibocsatott energia nem alakul 4t, nem gerjeszt tovabbi fotonokat, ¢s
ezért a szdmlald miiszer nem érzékeli. Azon hatdsok, melyek miatt a gerjesztési energia egy
része nem jut el a szcintilldtorhoz a kémiai kioltds hatdsai, mely soran a béta sugarzas energia-
jarol kapott informacioi hibas lesz, ami csokkenti a mérés hatasfokat. A mintaban 1év6 szines
anyagok okozzak a szin kioltast, ami szintén a kimend jel csokkenéséhez vezet. A kioltas je-
lenségét a megfeleld szcintillacios folyadék alkalmazésaval lehet minimalizélni.

A szcintillaciés koktélok tartalmaznak elsédleges és masodlagos szcintillatort, olddszert,
emulgeatort €s egyéb adalékokat. Elsddleges szcintillator altalaban fenil- és oxazol-gytriiket
tartalmaz6é aromds molekuldk, mig a méasodlagos szcintillator is aromas gytiriiket tartalmazé
vegyiilet. Feladatuk eltérd, az elsdleges szcintillator a sugarzasi energiat atalakitja fény foto-
nokka, melynek hullamhossza a kék és az ultraibolya fény tartomanydba esik, addig a masod-
lagos szcintillatorokban a primer fotonok hulldmhosszanak eltolodasa torténik, hogy a foto-
elektronsokszoroz6 fotokatodjanak megfeleld érzékenységii tartomanyaba essenek. Az oldo-
szerek is altalaban aromas vegyiiletek, hogy biztositsa a szcintillatorok megfeleld oldhatosa-
gat. Az emuelgaloszereket azért alkalmazzak, hogy moddositsa az oldat vizes, savas, lagos
vagy nagy sotartalmu oldatokra vonatkoz6 felvevOképességét. Az adalékokkal a tulajdonsaga
modosithatd vagy javithato, altalaban naftalint alkalmaznak, mely a mérendé jelalakot befo-

lyasolja [13].
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2.7 Mintavételi teriilet jellemzése

Munkam soran dunanttli talajmintakat vizsgaltam. A Dunanttl Magyarorszag nyugati ré-
szén teriil (9. abra), a teriilet nem csak turisztikai szempontbol jelentds, de mezdgazdasagi,
allattenyésztési, erddgazdalkodasi €s ipari szempontbdl is.

A Dunantulnak valtozatos a talajtakaroja, mivel ezen a teriileten fekszik négy foldrajzi
nagytdj, a Kisalfold, a Nyugat-magyarorszagi peremvidék, a Dunantuli-dombsag, valamint a
Dunantuli kdzéphegység. A Dunantulon megtalalhatok a zonalis (éghajlati viszonyok miatt
kialakult) talajokbol a faké és barna erdétalajok, valamint a mindségi talajok koziil a mezdsé-
gi (10sz) talaj. Megtalalhato ezen a teriileten az azonalis, azaz az alapkdzet €s a vizviszonyok
miatt kialakult talajokbol a vaztalajok csoportjabol az ontéstalaj, a kdves sziklas vaztalaj, a
laptalajok koziil a tézeges laptalaja, a réti talajok koziil a réti talaj és a szikes talajok koziil a
meszes-sos szikes talaj is [15] [16].

Lathat6, hogy a Dunantul valtozatos domborzati viszonyai miatt a talaj is véltozatos az
egyes részeken.

A Dunanttlon jelentds volt régebben a banyaszati tevékenység, melyre tobb iparag is épiilt
pl. bauxitbanyészatra, a timfoldgyartas és aluminium kohaszat, szénre, lignitre az energiaipar
stb., melyek tobbsége a koltséges banyaszat miatt napjainkra bezart, viszont a talajban az ipari
tevékenységek miatti szennyezések még megtalalhatok. Ezeken az ipari teriileteken jelentd-

sebb lehet a radionuklidok jelenléte.

Ukrajns

Srlovakia

Az ztria . Eszak-Magyarorszag

Romania
Szlovenia

Dunantal

Horvétorszag Szerhia és Monteneard

9. abra: Magyarorszag nagy régioi [17]
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3 Kisérleti rész

3.1 Mintavételezés

A talajmintavétel, egy olyan tevékenység, amikor a talajbol kis mennyiségli mintat vesz-
nek, majd azt a laboratériumban a célnak megfeleld moédon vizsgéljak. A minta az adott terii-
letre jellemz0 tulajdonsagok, tapanyagok, valamint szennyezOdések meghatarozasara alakal-
mas. A talajmintavételi technikak kiilonbozdek lehetnek, attol fliggden, hogy a vizsgalatokhoz
mire van sziikség, lehet, kézi szerszdmmal, gépi berendezésekkel venni, valamint lehet vélet-
lenszerti, racsos, mélységi a mintavétel.

A jelen kutatas eredményének megfeleléségéhez, elegendd a kézi és véletlenszeri minta-
vétel. A mintavétel talajmintavételi kanallal keriilt végrehajtasra, mely biztositja a megfeleld
mennyiségli és mélységili minta vételét.

A Dunantul északi részén gyijtottem a talajmintakat 20 telepiilésrdl, melyek valtozatos ta-

lajtipussal rendelkeznek, agyag, 16sz, homok, folyovizi iiledék, lejtéiiledék.

Beled

JOstffyasszonyfa

Nagyalsony, % &Bakonybel 7
Y Gércel = pcelidomolk 4 !
Kald"y . F‘Jagyazgo\any

wiluskevar R

Kemenesszentpéter & e SAE]

Sar . Bogote K7
Csipkerek : RED. Balatonfod

- ; : Balatonfiizfé
S -~ Csabrendek & ! 3 et naind

Balatonfured

Tihanye

& Tapolca

10. 4bra: Dunanttli mintavételi telepiilések elhelyezkedése
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1. tdblazat: Dunantuli talajvételi helyek ¢és talajtipusai

Telepiilés Talajtipus
Ajka Folyovizi iiledékek
Bakonybél Folyovizi iiledékek
Balatonflizf6 Agyag
Lejt6- (deluvialis, csuszamlésos, omlésos, szoliflukcios) képzodmé-
B6 nyek
Bogote Agyag
Csabrendek Futéhomok
Csipkerek Agyag
Lejt6- (deluvidlis, csuszamlésos, omlésos, szoliflukcids) képzddmé-
Gérce nyek
Ikervar Folydvizi iiledékek
Kald Homok
Kemenesszentpéter Folyovizi iiledékek
Lokut Losz0sszlet (16sz, homokos 10sz, 16sz6s homok, paleotalaj)
Lejto- (deluvidlis, csuszamlésos, omlésos, szoliflukcios) képzddmé-
Magyarpolany nyek
Nagyaldsony Folyovizi iiledékek
Ostffyasszonyfa Folyovizi iiledékek
Pépa Folyovizi iiledékek
Sorkifalud Folyovizi iiledékek
Tiiskevar Folyovizi iiledékek
Vép Loszosszlet (16sz, homokos 16sz, 16sz6s homok, paleotalaj)
Veszprém M¢szkd, Marga, Dolomit

A teleptilések foldmintainak vizsgalata soran meghataroztam a f6bb gamma-sugarz6 radio-
1zotopok mennyiségét, valamint a radonexhalacié mértékét. A 20 db mintabol 3 kiilonbozo
tipust talajjal rendelkezé telepiilést valasztottam a 21%Pb és 2!°Po mérések elvégzéséhez. A
valasztott helységek Balatonflizfo, B6, Csabrendek, melyek radium és radon mérésbdl szar-
mazo6 eredményei két telepiilés esetén Balatonflizf6 és Csabrendek kiemelkedden magas érté-

keket mutattak, mig B0 telepiilés talajmintajanak mért értékei atlagosak.
3.1.1 Mintaelokészités

A talajminta feltaras el6tti elokészitése két fazisbol allt, egyik a szaritas, a masik pedig a
homogenizélas. A vizsgalando talajmintdkat a laborba valo beérkezést kdvetden papirra, vé-
kony rétegben ki kell teriteni, ha tartalmaz nagyobb rogoket, azt kézzel felapritani, valamint a

gyokereket, novényi maradvanyokat el kell tavolitani. A mintakat szarité szekrénybe helyez-
16



ziik, ahol tomegallanddsagig szaritjuk, 110 °C-on. A szaraz mintat fel kell apritani, attol fiig-
gben, hogy tartalmaz-e 2 mm-nél nagyobb darabokat, mivel megvaltozik a feldolgozas mddja.
Ha a talajminta kavicsot, vagy egyéb anyagot nem tartalmaz, Gigy azt 2 mm-es lyukl szitan
atszitaljuk, és a fennmarad6 maradvanyokat (szalma, gyokeér stb.) eldobjuk. K6tottebb talajo-
kat porcellan dorzsmozsarban addig apritjuk, amig az egész talaj atmegy a szitdn. A szitan

fennmarado részeket itt is eldobjuk. A 2 mm-es szitdn atment talajt azutan alaposan dsszeke-

verve, homogenizalva, szaraz 0nzar6 zacskoba tessziik, mindig mellé téve a felvételnél készi-

i FAIIHFUL

|

tett mintajelol6t [18].

11. abra: Foldminta, szaritoszekrények
3.1.1.1 Gamma-spektrometriai mintaelokészités

A tomegallanddsagig szaritott mintakat Marinelli-edénybe tettem és lezartam teflonszala-
gos szigeteldszalaggal, hogy biztositsam a 1égmentes lezarasat. A tomegét megmértem és fél-

re tettem 30 napra, a szekularis egyensuly bealltaig.

:érﬁi-'* ~ -—.wz_g!

12. abra: Marinelli-edény
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3.1.1.2 Radonexhalacios mintaelokészités

A tomegallandosagig szaritott mintabol kb. 0,5 kg-ot, zarhat6 ismert tomegii akkumulacios
kamraba tettem, amit szigetelGszalaggal 1égmentesen lezartam. A laborban alkalmazott akku-
mulaciés kamra egy megfeleléen zarhatod 1 literes liveg edény, melynek tetején két zarhatod
csap talalhatd. A feddn 1évé egyik csapra az Ar palack csovét csatlakoztattam, majd megnyi-
tottam a csapot és 2-3 percig aramoltattam az argon gazt. Ezt kovetden lezartam a csapot,

majd feljegyeztem az elzaras pontos idejét. A mintat 3-4 napig elzarva tartottam.

e iy o3 M BN EE- S

13. dbra: Akkumulaciés kamra
3.1.1.3 Alfa-spektrometriai és LSC mintaelokészités

Az elbzetesen eldkészitett (szaritas, homogenizalas) szilard talajmintdkbol 1 g-ot mértem
ki analitikai mérleggel minden vizsgalathoz. A kimért mennyiséghez automata pipettaval tra-
cert (nyomjelzét, 2%°Po) adtam 1 ml-t. A 219Po aktivitasdnak meghatirozasahoz sziikséges a
nyomjelz6é, mivel azonos kémiai tulajdonsaggal rendelkezik, mint a detektalando izotop, igy a
kiilonboz6 feltarasi és elvalasztasi folyamatokban is azonos hatasfokkal vesz részt, a folyama-
tok hatasfoka igy nyomonkovethetd.

A felhasznalt ?°Po nyomjelzé adatai (2M HCI oldatban):

- gyartas datuma: 2023.08.21.
- aktivitaskoncentracioja a torzsoldat gyartasakor: 64,449 mBq/g

- felezési ideje: 103 év
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14. 4bra: 2°°Po tracer

3.1.1.3.1 Feltardasi modszerek vizsgalata

A feltaras célja a szerves anyagok elroncsoldsa €s a szilard talajminta oldatba vitele. Ha-
romféle savas feltarasi modszer alkalmaztam a jelen kutatas soran, melybdl a kutatas végén

kivalasztasra keriil a legjobb, mely a legnagyobb hozamot eredményezi.

15. abra: Feltaras

1. Talajmintdk kombinalt savas feltarasa

A kombinalt savas feltaras soran a mintaban 1év6 szerves anyagot elroncsoltam 25 ml
65%-0s HNOs-al, majd az oldat nagy részét beparoltam gy, hogy kb. 5ml oldat maradjon.
Ezt a 1épést haromszor megismételtem. Kovetkezo 1épésként 25 ml 37%-0s HCl-el végeztem
el a beparlast haromszor megismételve ugy, hogy a beparlasok elétt 2-3 csepp 30%-0s H20»-t
adtam a mintahoz, hogy biztosan megszabaditsam az esetlegesen az oldatban maradt szerves-
anyagtol. A feltards zaro 1épéseként a beparlas ultra tiszta ionmentes viz hozza adasaval tor-
tént, amit az el6z6 1épésekhez hasonléan haromszor végeztem el. Ez a 1épés a minta savassa-

ganak csokkentése érdekében tortént. A feltaras soran kb. 80 °C-on tartottam az oldatokat,
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melyet a f6z6lapon beallitottam és folyamatosan ellendriztem. A muvelet befejezését kovetod-
en, a feltart mintak tovabbi feldolgozasra kertilnek [19].

2. Kiralyvizes nedves savas feltaras

Els6 1épésként a talajmintakbol kimértem 1 g-ot és hozza mértem még 30 mg Pb-hordozot
(Pb-acetatot) és ezt kovetden a mintahoz hozza tettem a tracert (°°°Po). A feltaras soran 5 ml
65%-0s HNOgz-mat és 15 ml 37%-0s HCI-t egyszerre adtam a mintahoz, majd beparoltam. A
beparlast nem kell elvinni tomegallandésagig, azaz a rendszerben kb. 5 ml oldatot hagytam.
Ezt a 1épést haromszor végeztem el [20].

3. Osszetett feltaras

A savas feltarast kovetéen beallitottam a pH-t 3,5-re salétromsavval. Az oldathoz Fe3*-t és
ismert mennyiségli bels6 jelzdéanyagot adtam a kémiai hozam értékeléséhez. NH4OH"™ tettem
az oldathoz ezzel a pH-jat 8,5-re emeltem és igy a Fe(OH)s teljesen kicsapodott és ezzel
egylitt az aktinoiddk és a polonium, az 6lom is csapadékként kivalik az oldatbol. A radium és
mas elemek az oldatban maradtak. Az oldatot centrifugélassal szétvalasztottam és a feliiliszot
eldobtam. A csapadékot szarazra paroltam és 10 ml 37%-0s HCI-ben feloldottam, majd ha-
romszor megismételtem, hogy minden nitratot kitizzek a rendszerbdl, az utolso szarazra parlas

utan 10 ml 2M HCI-ben oldottam fel.

3.1.1.3.2 [Izotopelvalasztasi modszerek

Az izotopok elvalasztasa azért sziikséges 1épés az eljaras soran, mert az alfa-sugarzo polo-
niumot €s a béta sugarzd 6lmot el kivanjuk vélasztani, valamint az dnabszorpci6 és a mérési
hatasfok javitasa érdekében az egyéb zavard ionok jelenlétét ki kell kiiszobolni. A hagyoma-
nyosan alkalmazott modszer esetében a mintdk feltardsat kdovetéen spontan depozicids mod-
szerrel valasztjuk le a 22°Po izotopot, a forrast félvezeté (PIPS) detektoros alfa-spektrometriai

modszerrel mérjiik, majd a torzsoldatot egy évre jol zarhaté edényben félretessziik. A 21°Ph

crer

crer

hoz egy év sziikséges. Munkam soran két kiilonb6z6 modszer alkalmazhatosagat vizsgaltam,

melyek esetében a két izotdp szelektiv elvalasztasaval viszonylag rovid id6 alatt meghataroz-

crer

crer

forraskészitést kovetden félvezeté (PIPS) detektoros alfa-spektrometriai méodszerrel, a 2!°Pb
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crcr

rozzuk meg.

3.1.1.3.2.1 Folyadékmintak 2°Pb és 21°Po meghatarozasa LSC-vel

Els6 1épésben oldatba kell vinni a foldmintakat a mar korabban bemutatott dsszetett mod-
szerrel. Ezt kovetéen az oldatot egy ioncseréld gyanta oszlop segitségével valasztottam el
kiilonb6z6 frakciokra. A miivelet elsé 1épéseként az oszlopot 10 ml 2M HCI-el mostam, majd
az oldatot atengedtem az oszlopon és felfogtam a 0. frakciot, ami a vasat tartalmazza. Erre a
frakcidra a késébbiekben mar nem lesz sziikség. A két cél izotop még az ioncseréld gyantan
van annak érdekében, hogy két kiilon frakcidba eltavolithassam az oszloprol. Elgszor 40 ml
6M HNO3z-mal mostam a gyantat, igy lejott 1. frakcioként a 2°Po. A 2. frakcioként 21°Pb-et
valasztottam le az oszloprol ugy, hogy 40 ml 6M HCI-el mostam a gyantat. Az utolsé 1épés-
ben a gyanta tisztitasanak érdekében 40 ml 6M HNOz-mal, 40 ml 6M HCl-el és 10 ml 2M
HClI-el atmostam majd 2M HClI-el konzervaltam az oszlopot.

A folyamat menete a 16. abran lathato.

Minta 10 ml 2M HCl-ben
\ el6kezeljuk

/

loncseréld
gyanta oszlop

Minta betoltése

Fe 0. frakcio
L 4
210pg 1. frakcio Moséas 40 ml 6M HNO:=
L 4
20pp 2. frakcid Mosas 40 ml 6M HCI
L 4
210Ph mérés 210Po mérés

16. abra: Radiokémiai eljaras sémaja [21]
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A frakciokbol forrasokat kell késziteni a méréshez [22]. Az els6 fazist spontan depozicios
forras készitésével vittem tovabb, melyen alfa-spektrometriai mérést végeztem. A masodik
frakcioként lejott oldatot el6készitések utan, gravimetrids modszerrel visszamérem a levélasz-
tott csapadék tomegét, amit bekevertem a szcintillacios folyadékba, igy a minta mar készen
allt az LSC méréshez.

A fentiekben leirt izotopelvalasztasi eljarasra és a hozza tartozod Osszetett feltarasara ké-
sObbiekben 1. modszerként, valamint a laboratériumi mintadkon oszloposként hivatkoztam. A

részletes folyamatabrat a melléklet 58. abraja tartalmazza.

3.1.1.3.2.2 210Pp és 2'9Po elvalasztasa stronciumgyanta segitségével

Az eljaras el6tt a Sr-oszlopot 100 ml 2M HCl-el és 25 ml 6M HNOs-mal mostam at. Ezt
kovetden a mintat felvittem az oszlopra, majd 25 ml 6M HNOs-mal lemostam az elsé 2*°Po-0s
frakciot. A kdvetkezd 1épésben az oszlopon maradt !°Ph-t tartalmaz6 mésodik frakciét mos-

tam le az oszloprol 60 ml 6M HCl-el. A folyamat a 17. abran lathato.

Minta

¥
Extrakcios kromatografia
Sr gyanta 3g

|

effluens, moso Po frakcio Pb frakcio
100 mL 2M HCI 25 mL 6M HNO3 60 mL 6M HCI
25 mL 6M HNO3 l l
Po forras Pb forras

17. dbra: Radiokémiai eljaras séméja [19]

A polénium és az 6lom meghatarozasahoz ezt kovetden ebben az esetben is forrast kellett
késziteni. Az elsé fazist spontan depozicios forras készitésével vittem tovabb, melyen alfa-
spektrometriai mérést végeztem. A masodik frakcioként lejott oldatot elokészitések utan, gra-
vimetrids modszerrel visszamérem a levalasztott csapadék tomegét, amit bekevertem a szcin-
tillacios folyadékba, igy a minta mar igy készen allt az LSC méréshez [20] [23].

A fentiekben leirt izotopelvalasztasi eljarasra €s a hozza tartozo talajmintak kombinalt sa-

vas feltarasara késobbiekben 2. mddszerként, valamint a laboratoriumi mintakon VN1-ként
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hivatkoztam, illetve a fentickben leirt izotopelvalasztasi eljarasra és a hozza tartozo kiralyvi-
zes nedves savas feltarasra késobbiekben 3. modszerként, valamint a laboratoriumi mintakon

VN2-ként hivatkoztam. A részletes folyamatabrat a melléklet 59. dbréja tartalmazza.

3.1.1.3.3 Forrdskészités *°Po meghatdrozdsdhoz

A forrast spontan depozicidval készitettem, ugy, hogy a savas feltarasokkal eldkészitett
mintakbodl a vizsgalatokhoz vékony mintat kellett készitenem. Az alfa-spektrometriai mérés-
nél a forrds készitése a legkritikusabb rész, mivel nagyon fontos, hogy vékony ¢€s egyenletes
vastagsagu forras keriiljon elokészitésre, hogy az alfa-sugarzas onabszorpcidja minél kisebb
legyen. A ?1°Po réteg levalasztasa eziist, nikkel vagy magas nikkeltartalmu savallé acéllemez-
re torténik, mely azon alapszik, hogy a gyenge sosavas oldatbol a Po(IV) ionok a mas ionok

melldl redoxireakcid soran levalnak a pozitivabb elektrodpotenciala fémekre.

18. abra: Alfa-forras

A forrés elkészitéséhez a vizfiirdd termosztatjat 80 °C-ra allitottam be, mivel 90 °C felett a
210pg elillan. Magas nikkeltartalmu savallo acéllemezrél a védéfolia eltavolitasa utan a feliile-
tet alkohollal megtisztitottam, mivel a feliilletének fényesnek és homogénnek kell lennie. Ezt
kovetden a lemezt befogtam a spontan depozicios cellaba és bemértem 50 ml-t a vizsgalando
oldatbol, melyhez hozza adtam egy spatulanyi aszkorbinsavat, hogyha van még jelen Fe(III)
ion azt redukalja, mert ez megakadalyozhatja a Po(IV) kivalasat. A depozicios cellat a 80 °C-
os vizfiirddbe helyeztem és 3 oran at keverObabaval kevertettem, mikozben a fogyd vizet po-
toltam. A levalasztas utan a cellat kiliritettem és ionmentes vizzel atoblitettem, a savallo le-
mezt kiszedtem és azt is ionmentes vizzel ledblitettem, ezt kovetden szobahdmérsékleten meg

kellett szaritani.
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19. ébra: Spontan depozicio

A fentiek mellett, a kiilonbozé mérési eljarasokhoz még sziikséges volt a forraskészitéshez
egyeb lépések elvégzése is.

Az 1. modszer 1°Po forras készitésének specialis 1épései:

A poloniumot tartalmazd frakciot szarazra kellett parolnom, majd 1 ml 37%-os HCl-el ol-
dottam és ezt haromszor megismételtem. Az utolso szarazra parlast kovetden 50 ml 1M HCI-
ben oldottam fel a mintat, majd megsziirtem és ezt kovetden a sziikkséges mennyiséget bele
toltottem a spontan depozicids cellaba. Innentdl a forrds készités a fentiek alapjan folytatod-
dott.

A 2. és 3. modszer 21°Po forras készitésének specialis 1épései:

A poléniumot tartalmazoé frakciot szarazra kellett parolnom, majd 100 ml 0,2M HCl-el ol-
dottam, megsziirtem az oldatot és a sziikséges mennyiséget bele t6ltéttem a spontan depozici-

6s cellaba. Innentdl a forras készités a fentiek alapjan folytatodott [23].

20. abra: Mintak spontan depozicids korongjai
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A forraskészités soran az 1. modszer esetén teljesen jol kialakult a mononukledris réteg az
els6 korongon, mig a 2. mddszer alkalmazasa soran pedig nem alakult ki mononuklearis réteg
(2. korong), melyet a 20. abra jol szemléltet. Ebbdl arra kovetkeztettem, hogy a spontan depo-
zicid el6tti savas oldas (100 ml 0,1M HCI) gyengének bizonyult és nem oldotta be a beparolt
csapadékot, ezért a tovabbi mintak 2. mddszerrel késziilt minta esetén mar modositottam az
eljarast, amely soran 50 ml 1M HCI-t hasznaltam a visszaoldashoz (3. korong). Itt szintén
latszik, hogy megfelelden kivalt a mononukledris réteg.

A spontan depoziciot kdvetden visszamaradt oldatot eltettem, hogy egy év mulva a szeku-
laris egyensuly beallta utan, ezekbdl a mintakbol kozvetett alfa-spektrometriai modszerrel

crer

lesz a jelenlegi eredményekkel.

3.1.1.3.4 Forrdskészités >°Pb meghatdrozasdahoz

A kiilonb6z6é mérési eljarasokhoz mas-mas forraskészitési 1épések tartoznak.

Az 1. médszer 21°Pb forras készitésének specidlis 1épései:

Az 6lmot tartalmazo frakciot szintén szarazra paroltam, a maradékbol kb. 10 ml oldatot ké-
szitettem, ugy, hogy 0,6 ml 25%-0s NHz-at és 7,4 ml vizet egyszerre adtam az oldathoz, ezt
kovetden a mintaba késhegynyi EDTA-t tettem, ezt az oldatot kellett 6sszekevernem a szcin-
tillacios koktéllal (10 ml).

21. abra: Forras el6készités, beparlasi folyamat

A 2. és 3. modszer 21°Pb forras készitésének specialis 1épései:
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Az 6lmot tartalmazo frakcios oldatot beparoltam, melyet 2 ml 65% HNOz-mal végeztem el
¢s a lépést 3-szor megismételtem. Ehhez 400 mg oxalsavat kellett hozza adni (559 mg két
kristalyvizet tartalmazd kristadlyos oxalsavat adtam a mintahoz), melyet kovetéen 20 ml 1M
HNOz-at adtam még hozza. Majd a pH-t be kellett allitani, amit 4 ml ammonia oldattal végez-

tem, lehiitottem és igy megkaptam az 6lom-oxalat csapadékot.

22. dbra: Olom-oxalat csapadék kivalasa

Ezt a csapadékot lesziirtem (3 x 2 ml desztillalt vizzel és 1 x 2 ml alkohollal &tmostam). Az
6lom-oxalat csapadék tomegének meghatarozasdhoz, mindezek eldtt le kellett mérnem a szii-

réparnak a tomegeét is.

23. 4bra: Lesziirt 6lom-oxalat csapadék

Szobahomérsékleten megszaritottam és sziirdpapirral egylitt elhelyeztem a szcintillacidos min-
tatartoba, majd ezt 1 ml 6M HNOs-al beoldottam, melyet 15 ml szcintillacios koktéllal kever-

tem Ossze, folyamatos razas kozben [23].
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24. dbra: Folyadékszcintillacids mintatartd

Szcintillacios koktélként minden esetben az ULTIMA GOLD AB-t alkalmaztam.

——

25. abra: Szcintillacios koktél

3.2 Alkalmazott mérések és méromiiszerek

Az elkésziilt forrasokat a megfeleld, a laboratoriumban rendelkezésre alld eszkozokkel
mértem €s ezen mért spektrumokbol mindségi és mennyiségi meghatarozasokat tettem.

A kiilonb6z6 vizsgalandd sugarzas energiai azért fontosak a mérés soran, mivel a mérd
miiszereket Uigy kell beéllitani, hogy ezen tartomanyba bele essen a vizsgalni kivant sugarzas

energiaja. Az intervallum nem lehet tul nagy sem, mert akkor alacsony lesz a felbontési szint.
3.2.1 Félvezeté detektoros gamma-spektrometria

A mintael6készités befejezése utan a gamma-spektrometriai mérést az ORTEC HPGe fél-
vezetd detektorral végeztem el. A méréshez 80000 s mérési id6t allitottam be. Az APTEC
szamitogépes szoftver segitségével értékelem ki a kapott gamma-spektrumot. A gamma-

spektrumon az energidk ismeretében meghatarozhato a 2°Ra gamma sugarzo-leanyelemeinek
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a 2YPb (295 keV és 351 keV) és a 2“Bi (609 keV és 1120 keV) aktivitdsa az alabbi képlet
segitségével [10]:

Nminta _ Nhéttér
A= tminta théttér (31)
n: ky

ahol: A: aktivitas (Bq), Nminta/ Nnawer: minta/hattér esetében kapott nettd beiitésszam (be-

1ités), tminta / thawer: minta/hattér mérési ideje (sec), n: adott energia esetén kapott hatasfok (-),
ky: gamma gyakorisag (-)

A belités szam a csucs alatti teriilettel azonos, a program a megadott izotopokat €s a hozzajuk
tartozé csucsot kijeloli.

A ?%Ra aktivitasa a leanyelemeinek aktivitasabol hatarozhatdo meg, ezt a minta tdmegével
ban.

A mérés soran a radiumhoz hasonloan a 2%2Th aktivitiskoncentraciojat is meg lehet hatarozni,
béar ennek leanyelemei 22Ac (911 keV) és 2%8TI (583 keV és 2614 keV). A “°K kozvetleniil a

spektrumrol meghatarozhat6 volt, melynek energiaja 1460 keV.
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27. abra: Balatonfizf6 talajmintajanak gamma-spektruma

28. abra: B talajmintajanak gamma-spektruma
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29. abra: Csabrendek talajmintajanak gamma-spektruma
3.2.2 Fajlagos radonexhalacio és emanacios tényezé meghatarozasa

A radonexhalacié és az emanacios tényez0 meghatarozasat akkumulaciés modszerrel vé-

geztem, a Tanszéken megépitett mérérendszerrel, melyben egy AlphaGUARD 2000 hordoz-
hat6 radon monitort alkalmaztam.

30. abra: AlphaGuard 2000 hordozhaté radon monitor mérés kozben

Az akkumulacios 1d6ét kovetden 3-4 nap mulva az dsszeéllitott mérdrendszer radonmonitor-
jarol felirtam a radon-koncentraci6 értékét, ami a hattérkoncentracionak felel meg és a mii-
szerben bedllitottam a mérési id6t 10 percre. Azért allitottam be 10 perces mérési id6t, hogy a
rendszerben a toron (felezési ideje 55,6 S) teljesen elbomolhasson. A méréshez rakapcsoltam a

mintatartokat az aramforrasra és megnyitottam a csapokat, egy szivattyu segitségével a kamra
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belsé levegojét egy nedvszivd kozegen €s egy légsziiriin at bejuttattam az AlphaGUARD
2000 monitor aktiv térfogataba, mely egy impulzusionizacios kamra. Ezt kdvetden felirtam a
mérés pontos kezd6 idépontjat. Minimum 15 percig kell aramoltatni a leveg6t, majd a szivaty-
tyat leallitom ¢és elzartam a szelepeket, valamint leallitottam a kevertetést is. A miiszert min.
40 percig miikddtettem ¢€s feljegyeztem a 10 percenkénti frissiild mérési eredményeket. Majd
a mérés befejezését kdvetden szétszedtem a mérOrendszert és atszelldztettem a radonmonitort
N2 gazzal [5].

Az exhalacios mérés eldtt hattérmérést is elvégeztem, hogy a mérés pontos lehessen, valamint

ehhez a fajlagos exhaldciohoz fel kellett irni a betoltott minta tomegét is.

crer

E -1000 (3.2)

“K-m- takk
ahol AA: ?22Rn aktivitasa a teljes mérérendszerben (Bq), K: akkumulaciés korrekcios fak-
tor, m: a bemért minta tomege (kg), takk: akkumulacio id6 (h)

Akkumulacios id6tartam meghatarozasa és az akkumulacié soran elboml6 radon és a mért
mennyiség kozotti arany, a bomléaskorrekcids faktor meghatarozasa (K) az alabbi képlet segit-
ségével tortént [5]:

go oot (33)
A takk
ahol 1: 2Rn bomlasi allando (1/h), takk: akkumulacios id6 (h)

A radon emanicids tényezdjét a talajra vonatkozo radium és radon aktivitaskoncentracioi-

bol a kovetkezd képlet alapjan hataroztam meg [5]:

_Apn-222  Exte*xK,

= = (3.4)
ARa—226 ARa—226

ahol: A»rn: a minta egyensulyi 222Rn aktivitasa (Bq), A®ra: @ minta 2°Ra aktivitasa (B(), te:
szekularis egyenstly beéllasdhoz sziikséges id6 (h) (a ?*°Ra-??Rn esetében 27 nap), Ke:

egyensulyi helyzethez tartozo6 korrekcids faktor (jelen mérési paraméterekkel: 0,4)
3.2.3 Félvezet6é (PIPS) detektros alfa-spektrometria

A mérés soran hasznalt félvezetds PIPS tipust kétkamras detektor tipusa Ortec Alpha Duo,
melynek energiafelbontasa <20 keV [12], ha az érzékeld és a forras kozotti tavolsag megegyezik

az érzékeld atmérdjével.

31



4 mm

31. abra: Kétkamras Ortec Alpha Duo spektrométer, egy minta kamra [12]

Az asztali kompakt alfa-spektrométer két alfa spektroszkopiai csatornaval rendelkezik. Min-
den egység szamitogépes vakuummeérést, valtozo detektor eléfeszitést (kapcsolhatd pozitiv
vagy negativ), elderdsitot, valtozd amplituddju tesztimpulzus generdtort €s szivargasi aramfi-
gyelot tartalmaz. A két spektrométer mindegyike sajat digitalis eltolasi és konverzios erdsités-
sel rendelkezik a maximalis rugalmassag érdekében, mindegyik detektor egymastdl fiiggetle-
niil miikodik, 0 és 10 MeV kozotti energiatartomanyban. Az Alpha Duo fiiggetlen MCA-Kal
(Multi Chanel Analyser) rendelkezik a feldolgozasi id6 optimalizalasa érdekében. Az Alpha
Duo-val szallitott mintatalcak 19 mm €s 25 mm mintak vizsgalatat teszik lehetove, az érzéke-
16 és a minta kozotti tavolsag 1-41 mm-ig allithaté 4 mm-es 1épésekkel, az érzékeld és a kam-
ra alja kozotti maximum tavolsag 44 mm. A detektor maximalis mérete 1200 mm? [12].

A vizsgalat soran az acél korong feliiletére vékonyan felvitt radionuklid bomlasabol szar-
maz6 alfa-részecskéket fogjuk detektalni vakuumban. Az alfa-sugarzas detektalasaval a prob-
1éma, hogy az alfa-sugéarzéasnak kicsi a hatdtavolsaga, vagyis kicsi az athatolo képessége, eb-
bdl kdvetkezik, hogy ha vastag a levalasztott réteg nagy lesz az dnabszorpcidja, ami csokkenti
a mérés hatékonysagat. A mononuklearis réteg levalasztasa spontan depozicidval torténik
[24].

A mérésem soran mérési idonek a spontan depoziciot kdvetden a korongon levalt rétegtdl
fiiggden 80000, 100000, 200000 s-ot allitottam be (minél szebb a levalasztas annal a rovidebb
mérési id6 is megfeleld eredményt hozhat). A kiértékelés sordn a spektrumon manudlisan kel-
lett kijeldlndm az egyes izotopokhoz tartozé csucsokat, ami a tracernél, azaz a 2%°Po-nél 4800

keV, mig a 22°Po-nal 5300 keV, a cstcs alatti teriilet a beiitésszammal egyenld. A kiértékelés-
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nél figyelembe kellett venni, hogy a mérés soran az adott forrds melyik kamraba volt elhe-

lyezve, mivel a két kamra esetén més-mas hattér értéket mértem.

PHA

Marker 1932 = 931976 kel 0 Cnts

32. abra: B6i minta spektruma 1. modszerrel

Peak: 767.33 = 4899.29 keV
FWHM: 14.28 FW(1/5]M: 46.63
Gross Area: 204

Net Area: 204 +14
Gross{Net Count Rate: 0.00 / 0.00 cps

Marker 763 = 43904.35 ket 14 Cnts
Peak: 767.33 = 4833.29 ke No close [ibrary match,

33. abra: B6i minta spektruma 1. modszerrel 2%°Po tracer
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Peak: 896.87 = 5300.43 keV

FPWHM: 30.82 FW[1/{5]M: 68.44
Gross Area: 684

Net Area: 684 +26

GrossjNet Count Rate: 0.01§ 0.01 eps

Marker 893 = 530716 kel 39 Cnts
Peak: 896,87 = 5300.43 ke No close libram match,

34. abra: BSi minta spektruma 1. modszerrel 2:°Po

A kiralyvizes feltarasos 3. modszer nem hozta a vart eredményt, a spektrumon lathaté (35.

abra), hogy mérési hatarérték alatt van. Ez a modszer tovabbi kutatast igényel.

Marker o = 284524 kel 0 Cnis

35. dbra: B6 minta spektruma kiralyvizes feltarasos 3. médszerrel 2°Po

A t6bbi alfa-spektrumot a melléklet tartalmazza.
Az alfa spektrum kiértékeléshez az alabbi képleteket alkalmaztam [11]:

At - N
Az10p0 = N (3.5)
t
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ahol Azop,: a vizsgalt 21Po aktivitasa (Bq), N: a vizsgalt 2!°Po csticsanak megfeleld teriilet
(beiités), Ar: a nyomjelzé 2%Po kezdeti aktivitasa (Bq), Ni: a 2°Po nyomjelzd cstcs alatti terii-
lete (beiités). A beiités szamokat az adott energiahoz tartozo hattér értékkel korrigaltam.

Az aktivitds és a minta tdmege alapjan, meghatirozhatd a 2!°Po aktivitaskoncentracidja

(Ba/kg):

A
_ 4210P0 (3.6)

“= Ma10Po

ahol Azopq: a vizsgilt #1%Po aktivitasa (Bq), Maiopo: vizsgalt minta tdmege (kg)
A masodpercenkénti beiitésszam alkalmazasahoz a képletben el kellett osztanom a mérési
idével a detektorrol leolvasott 2°°Po és a 21°Po beiitésszamokat.
A hattér beiitésszdmanak meghatdrozdsdhoz, a két alfa kamraban iires mintatartoval és
200000 s-os mérési idével elvégeztem a hattér mérését.

Meghataroztam a detektor hatasfokat (n) kalibracio segitségével, ahol a detektor hatasfoka
24,3%-0s volt.
Ezt kdvetden a kimutatasi hatart (KH) Bg/g-ban az alabbi képlet segitségével szamoltam:

b 2,71+ 4,65 /I,

(3.7)

ahol In: hattér a vizsgalando energiatartomanyban (impulzus), ng: @ detektor hatasfoka (%), t:
mérési id0 (s), M: felhasznalt minta mennyisége (g)

A szamitdsokat minden esetben Excel programmal végeztem. A mintabol a mérés soran
mindig 1 g-ot mértem be +2% alatti hibaval. Az 1. kamra KH értéteke 1,091 mBq/g, mig a 2.
kamraé 1,21 mBqg/g volt.

3.2.4 LSC modszer

A mérés soran a 2°Pb meghatarozashoz (béta-sugarzas mérésére) folyadékszcintillacios
detektort alkalmazunk, a Perkin Elmer Tri-Carb 3170TR/SL tipust berendezést, mely egy
tovabbfejlesztett LSC technologiat alkalmaz. Egy szamitogép altal vezérelt, asztali folyadék-
szcintillacids analizator, amelyet kifejezetten a rendkiviil alacsony szintii alfa és béta radioak-
tivitasok kimutatasara konfiguraltak. A hagyomanyos folyadékszcintillacios szamlalas (LSC)
koincidencia-szamlalast hasznal a hattér események és a valddi szcintillacios események
megkiilonboztetésére. Ez a technologia kikiiszobdli az elektronikus zaj miatti hattérszamlala-
sok nagy részét, nem sziinteti meg teljesen. A PerkinElmer Tri-Carb LSA a koincidencia-

szamlalas és egy szabadalmaztatott az idéfelbontast technologia folyadékszcintillacios (TR-
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LSC) kombinacidjat hasznalja, hogy megkiilonboztesse a valodi bomléasi eseményeket a hat-
tért6l. Az LSC érzékenysége a mintaszamlalas hatékonysaganak €s a hattérnek a fiiggvénye.
A nagyobb hatékonysag és az alacsonyabb hattér noveli a szamlalasi érzékenységet. A TR-
LSC technologia akar 90%-kal csokkenti a hatteret, ezaltal jelentdsen megndveli az Gsszes

LSC-alkalmazas érzékenységét [14].

.

36. abra: PerkinElmer Tri-Barb 3170TR/SL LSC berendezés

A szuper alacsony szintli szamlalo tizemmod (SLLCM) minden PerkinElmer 3170TR/SL
modell alapfelszereltsége, és szabadalmaztatott bizmut-germanium-oxid (BGO) hattérérzéke-
16 véddburkolatot alkalmaz, amely koriilveszi a mintat, igy tobb mint 90%-kal csokkenti a
hatteret a hagyomanyos berendezéshez (LSA) képest [14].

Az 6lom mérését LSC méré miiszer segitségével végeztem 1igy, hogy a szcintillacids kok-
téllal osszekevert mintakat tartokba helyeztem és a mintdk utdn mégy egy desztillacios vizet
tartalmazo tartdt is behelyeztem, ami elengedhetetlen a méréshez, majd beallitasra keriilt az
6lom méréshez sziikséges protokollt az LSC-t vezérld szamitogépes programban. Protokoll
tartalmazta a program beallitasait specifikusan az izotopra 0-400 keV-ig. A mérési id6 600
perc mintanként, a késziilék mintdnként tobbszori méréseket is végez. A mérést kovetden

kiértékelhetd a béta-spektrum [21].
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37. dbra: LSC hattér spektruma

A hattér spektrumon a 0-20 keV kozott jelentkezo nagy kiugrast a zaj hatasa okozhatja.
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38. abra: Standard 100x-os és 1000x-es higitasi spektruma
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A méréshez készitettem kalibracios oldatokat, melyekhez ?!°Pb standardot hasznaltam,

aminek a tomege 1 g és 5003 Bq/g az aktivitaskoncentracidja

39. 4bra: 2%Pb standard
100x-os és 1000x-es higitast végeztem az elkészitett tdrzsoldatbol, mivel a mintak feltéte-

lezhetden alacsony aktivitdskoncentraciojuak.

SpectraWorks2 10:3122024 11:57:15 AM Page 1
131+
1054
078+
=
&
052
026
000
[
2000
Name CPMA 20%A SIS tSIE CountMiputes
Pe210 1000X standard 1 @ 633 103 1906 2454 £00.00
Deszt Viz o 258 181 1131 365 £00.00
o 329 142 1206 29086 €00.00

BoWN12
40. abra: B0 talajmintajanak 2. modszerrel béta-spektrum vizsgalata
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15-16 keV-nal a standard és a minta csucsai eltérnek a desztillalt viz spektrumatol, ebbol
latszik, hogy a megfeleld energianal jon a 21°Pb.

A 41. abra az Osszesitett spektrumot tartalmazza, itt megfigyelhetd, hogy az els6 nagy ki-
ugras azért lehet nagyobb minta a hattér spektruman, mert a zaj mellett megjelenhet a quench
(kémiai és szin kioltas) jelensége. A harmadik csucs csak a két standard oldat spektruman
jelentds, igy ebbdl és a cstics lefutasanak alakjabol arra kdvetkeztetek, hogy ez a cstcs a 21%Ph

bomlasterméke, a 1°Bi jelenléte miatt alakult ki.
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41. abra: Mérések béta-spektruma

Az aktivitaskoncnetracido meghatarozasdhoz realativ modszert alkalmaztam., mely sorén a

crer

standard beiitésszamaval. A két standard koziil tigy valasztottam ki az Gsszehasonitashoz

hasznalt standardot, hogy minél kdzelebb essen a beiitésszama a minta beiitésszamahoz a pon-

tosabb eredmény érdekében.
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4 Eredmények, kovetkeztetések

4.1 Talajmintik fobb gamma-sugarzo izotopjainak meghatdrozdsa

Gamma-spektrometriai elemzés soran a szekularis egyensuly bealltakor a bomlastermékek

aktivitaskoncentraci6jabol meghatarozhaté az anyaelem aktivitaskoncnetracioja. A 2“Pb és a

2148 aktivitaskoncentrac

jat, mig a 22 Ac és a 2%TI aktivitaskoncentrac

crcr

crer

i6jana

rer

i6jana

k 4tlagolasaval hataroztam meg a ??°Ra aktivitaskoncentracio-

k atlagolasaval pedig a 2**Th aktivitaskon-

centraciojat, a *°K pedig kozvetleniil meghatarozhaté a sajat gamma-sugarzasan keresztiil.

2. tablazat: Laboratériumi f6bb gamma-sugarzok aktivitaskoncentracioi “°K és 2%2Th

Telepiilés 40K (Bg/kg) 28Ac (Bg/kg) | 28Tl (Ba/kg) 232Th (Bg/kg)
Ajka 2958 [+£(03| 26,6 |+| 13| 204 || 0,7 | 225 || 09
Bakonybél 2098 [+£(43| 21,8 |+| 1 | 17,7 || 0,7 19 |+| 0,8
Balatonflizf6 5789 |+/03| 395 |+| 12| 321 (£]| 09 | 346 |£| 1
B6 776,2 |[£({05| 59,1 |+| 19| 471 |+| 14 | 511 |+| 16
Bogote 6265 |+/05| 36,9 |+| 2 | 328 |[£| 1,8 | 342 |£| 1,9
Csabrendek 356,9 |+| 1,2 21 |+ 35| 183 |£| 29 19,2 |+| 31
Csipkerek 351,2 [+£(82| 219 |+|15] 204 || 13 | 209 |+| 1,4
Gérce 3323 |+| 12| 285 |+| 25| 254 |£| 22 | 264 |+| 23
Ikervar 4798 |+£|0,7| 28,2 |£|24 | 24,7 |£| 2,1 259 |£| 2,2
Kald 3033 [+(02| 183 |+| 1 | 152 |+| 0,7 | 16,2 |+| 0,8
Kemenesszentpéter | 3158 |[+£/0,4 | 246 |+ 11| 179 |£]| 0,8 20,1 |+ 0,9
Lokt 391,1 (+(02| 423 |+|26| 356 |+| 2,1 | 37,8 || 23
Magyarpolany 2711 |+|05| 17,7 |+|21| 158 |+| 1,6 | 164 |+| 1,8
Nagyalasony 3056 |[+£| 5 19 |+| 08| 159 |+| 0,7 | 16,9 |+| 07
Ostffyasszonyfa 3405 |£|96| 218 |+(19| 174 |£| 16 | 188 |£| 1,7
Papa 359,8 (+(06| 21,8 |+|21| 20,1 |+| 18 | 20,7 |+| 1,9
Sorkifalud 530,7 |£|0,7| 36,9 |£|2,7| 317 |£| 24 | 334 || 25
Tliskevar 2429 |(+/03| 181 |+|1,1 | 138 |(+| 0,8 15,2 (+| 0,9
Vép 5339 |+|04 | 442 |(+|14 | 36,1 |+ 1 38,8 || 1,2
Veszprém 2444 £ 49| 235 |£|1,1] 19,2 |+| 0,76 | 20,6 |+| 0,87
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Altivitaskoncentracié (Bg/kg)
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42. abra: “°K aktivitdskoncentraciéja a telepiiléseken

Altivitaskoncentracié (Bq/kg)

232Th izotop aktivitdskoncentracidja a
telepiiléseken
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43. abra: #2Th aktivitiskoncentracidja a telepiiléseken
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3. tablazat: Laboratoriumi f6bb gamma-sugarzok aktivitaskoncentracioi 22°Ra

Telepiilés 214pp (Bg/kg) 214Bi (Bg/kg) 226Ra (Bg/kg)
Ajka 28,6 +| 0,8 28,8 +| 1,2 28,7 £+ 1
Bakonybél 20 +| 0,7 17,2 + 11 18,6 +| 09
Balatonfiizfé 80,4 +| 1,1 80 +| 1,7 80,2 +| 14
B6 41,4 +| 1,1 38,4 +| 2,2 39,9 +| 1,7
Bogote 29,7 +| 1,2 55,4 +| 45 42,6 +| 2,8
Csabrendek 127,2 +| 3,1 117,1 +| 5,6 122,2 +| 4,4
Csipkerek 20,9 +| 09 18,3 +| 19 19,6 +| 1,4
Gérce 65 +| 1,7 59,5 +| 35 62,3 +| 2,6
Ikervar 26,5 +| 14 22,5 +| 3,1 24,5 +| 2,2
Kald 15,2 +| 0,7 13,7 +| 1,2 14,4 +| 0,9
Kemenesszentpéter 20,9 +=| 0,9 20,7 +| 1,3 20,8 +| 1,1
Lokt 50,3 +| 1,8 47,3 +| 3,3 48,8 +| 2,5
Magyarpolany 21,2 +| 1,3 18,4 +| 25 19,8 +| 1,9
Nagyalasony 16,3 +| 0,6 15,4 +| 1,2 15,9 +| 0,9
Ostffyasszonyfa 22,2 +| 11 18,1 +| 25 20,1 +| 1,8
Papa 26,5 +| 15 24,3 +| 29 25,4 +| 2,2
Sorkifalud 33,6 +| 15 29,4 +| 34 315 +| 2,5
Tuskevar 59,5 + 1,1 58,6 +| 1,6 59 +| 14
Vép 39,9 £ 1 35,4 +| 1,7 37,6 +| 1,3
Veszprém 25,5 +| 0,8 22,5 +| 1,3 24 + 1

226Ra izotop aktivitdskoncentracidja a
telepiiléseken
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44, abra: ?°Ra aktivitaskoncentracidja a telepiiléseken

A mért teriileteken az egyes radionuklidok aktivitdskoncentracioit abrazoltam a 42. dbra,

43. abra és a 44. abra alapjan a Magyarorszagi atlaghoz képest. A Magyarorszagi atlaghoz
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képest (370 Bag/kg [25]) a “°K eltérd értékeket mutat, 209,8-776,2 Bq/kg kozottit (mérések
atlag értéke 392 Bg/kg), mely a talajtipustdl, a benne 1€v6 asvanyi anyagoktol fiigg. A vizsgalt
mintdk ??°Ra aktivitaskoncentracidja az atlag Magyarorszagi érték 33 Bq/kg [25] koriil mo-
zognak (mérések atlag értéke 37,8 Bq/kg), viszont egyes teriileteken kiugro értékeket mutat-
nak pl. Balatonfiizf6, Csabrendek. Ezen magasabb értékek szarmazhatnak az ipari tevékeny-
ségekbdl, Balatonfiizfén a nitrokémiai {izemtdl, mig Csabrendeken a kozelében a bauxit ba-
téke 28 Bg/kg [25], mely atlagérték koriilieck a mért értékek is (mérések atlag értéke 25,4
Ba/kg), viszont Bé telepiilésnél kiugrod értéket mutat, ami nem az antropogén hatasnak ko-

szonhetd, hanem valoszintisithetéen a lejtéiiledékes talaj miatti.

4.2  Talajmintdik radonexhaldciojanak értékei

A tablazat adatai azt mutatjak, hogy a szemcsébdl a porustérbe keriilt radonatomok koziil
mennyi tud kilépni 1 kg mintabol az atmoszféraba o6ranként.

4. tablazat: Laboratoriumi radonexhalacios értékek

Telepiilés Fajl(?ﬁgsqfégﬁll; 0 Emanacios tényezé
Ajka 34,48 + 7,48 0,31 + 0,07
Bakonybél 30,79 + 4,68 0,43 + 0,07
Balatonf{izf6 196,00 |+ 4,00 0,63 + 0,01
B6 22,13 + 8,69 0,14 + 0,06
Bogote 29,50 + 3,74 0,18 + 0,02
Csabrendek 176,46 |+ 4,03 0,37 + 0,01
Csipkerek 17,22 + 6,24 0,23 + 0,08
Gérce 64,17 + 12,55 0,27 + 0,05
Ikervar 27,22 + 4,34 0,29 + 0,05
Kald 7,17 + 4,97 0,13 + 0,09
Kemenesszentpéter 12,21 + 5,91 0,15 + 0,07
Lokut 80,23 + 12,62 0,43 + 0,07
Magyarpolany 23,37 + 6,61 0,31 + 0,09
Nagyalasony 12,47 + 4.68 0,20 + 0,08
Ostffyasszonyfa 13,26 + 4,68 0,17 + 0,06
Péapa 29,10 + 3,54 0,30 + 0,04
Sorkifalud 27,45 + 3,56 0,23 + 0,03
Tiiskevar 70,53 + 3,97 0,31 + 0,02
Vép 41,87 + 5,41 0,29 + 0,04
Veszprém 16,58 + 8,72 0,18 + 0,09
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Radon exhalacios mérés adatai a telepiiléseken
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45, abra: Radon fajlagos exhalacids értékei a telepiiléseken

crer

esik, az atlag érték 46,61 mBg/kg/h. A Magyarorszagi atlagérték 39,35 Bq/kg/h, mig a vilag-
atlag 32 Bq/kg/h [26]. Latszik a 45. abra alapjan, hogy az atlag értéktol a vizsgalt telepiilések
kozott kiugro értéket Balatonfiizfd és Csabrendek talajmintai mutatnak, ez valdsziniisitheten

a telepiilések ipari tevékenységeibdl szdrmaznak.

Radon emanacios tényezdjének adatai a
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46. dbra: Radon emanacids tényezdinek értékei a telepiiléseken
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A talajmintak emanécios tényezdinek tartomanya a 46. abra alapjan 0,13-0,43 kozotti érté-
keket mutatott, melyek atlagos érték 0,2775, mely a 0,2-es vilagatlagnal csak egy kicsit maga-
sabb [26]. Kiugré értéket Bakonybél, Balatonfiizfé, Csabrendek és Lokt telepiilések mutat-

nak, mely telepiiléseken a talajtipusok valtozatosak, igy ugy tiinik nem fligg a talajtipusoktol.

4.3 Talajmintik °°Po aktivitdskoncentrdacidjanak meghatirozdsa alfa-spektrometriai

modszerrel

5. tablazat: Alfa-spektrometriai mérés hattere

1. kamra 2. kamra

(betitésszam) (betitésszam)

16 + 4 |21 | + 4

6. tablazat: Mintak betitésszama 2/1

1. modszer 2. modszer
. 209pg 210pg 209p 210pg

Telepiilés (beiitésszam) | (beiitésszam) (beiitésszam) (beiitésszam)
Balatonflizfo 49 |+ 71 211 |=| 14 599 |+| 27 660 |+| 30
(2. kamra)

Bo 204 |+|14| 684 || 26 | | 20 || 4 | 24 || 4
(1. kamra)
Csabrendek 333 |+l181 1271 |+| 39 728 |+| 70 | 838 |+| 64
(1. kamra)

7. tablazat: Mintak beutésszama 2/2

standard modszer

o 209pg 210pg
Telepiles (beiitésszam) | (beiitésszam)
Balatonfiizfo 482 |+|801 565 |+]| 72
(2. kamra)

B6 439 |+[20| 520 |+| 22
(1. kamra)
Csabrendek 430 |+| 20| 544 |+| 29
(1. kamra)
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A standard moddszerrel, melyet a Tansz€k laborjaban mar rutinszertien alkalmaznak, a

talajmintakon kombindlt savas feltaras végeztem és ezt kdvetden vittem spontan depoziciora a

mintakat. Ezen modszerhez tartozik a kozvetett 6lom mérés.

8. tablazat: Mintak aktivitaskoncentracioi 2°Po-ra

1. moddszer 2. modszer standard modszer
. 210pg 210pg 210pg
Telepiilés
P (Ba/kg) (Ba/kg) (Bg/kg)
Balatonflizfé 3125 70,1 73,6
Bo 218,0 77,5 75,5
Csabrendek 246,4 73,3 80,7
210Pq aktivitaskoncentracioi a telepiilések
mintdiban 1. modszer alapjan
350
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47. 4bra: Kivalasztott telepiilések talajmintainak 21°Po aktivitaskoncentracidja 1. modszer

alapjan

46



210pg aktivitaskoncentracioi a telepiilések
mintaiban a 2. médszer alapjan
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48. abra: Kivélasztott telepiilések talajmintdinak 2!°Po aktivitaskoncentraciéja 2. modszer

alapjan

210pg aktivitaskoncentracioi a telepiilések
mintaiban a standard médszer alapjan
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49. abra: Kivélasztott telepiilések talajmintainak 2°Po aktivitaskoncentraciéja standard

modszer alapjan
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210pg aktivitaskoncentracioi a telepiilések
mintaiban a kiillonb6z6 moddszerek esetén
Standard modszer

1. médszer 2. modszer
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50. abra: Kivalasztott telepiilések talajmintdinak 2!°Po aktivitdskoncentraciéi kiilonbdzo

modszerekkel

A 21%Pg vil4g atlaga nem ismert, viszont masik tanulméanyhoz képest (ahol a talajmintdkban

a 21%Po aktivitaskoncentracidja 30 és 234 Bq/kg kozott mozgott [26]) tudom viszonyitani a

crer

crer

eljarasbeli kiilonbségek miatt térhet el. Ennek a mddszernek az alkalmazhatosagat tovabbi

paraméteroptimalizalasok mellett célszerii tovabb vizsgalni.

4.4 Talajmintik **°Pb koncentracidjanak meghatdrozdsa LSC segitségével

A kivalt 6lom-oxalatbol gravimetrids hozamot szadmoltam, ugy, hogy a mintdhoz az el6ké-
szitési 1épésben hozzaadott és kimért 6lom-acetat hordoz6 tomegét le kell vonni, mivel abbol
is szarmazhat 6lom. A sziir6papir tomege minden esetben 25,4 mg volt.

9. tablazat: Levalasztott 6lom csapadék gravimetrias mérés adatai

Bemért 6lom- | Szarmazott | Mért csapadék | Olom-oxalat
acetat hordozo | 6lom tartalom | szlirOpapirral | csapadék tome-
(mg) (mg) (mg) ge (mg)
B6 2. modszer 34 21,66 122,47 97,07
Csabrendek 2. modszer 32 20,38 132,57 107,17
Balatonfiizf6 2. modszer 36 22,93 127,27 101,87
B6 3. modszer 31 19,75 43,42 -
Csabrendek 3. modszer 33 21,02 40,99 -
Balatonfiizfé 3. médszer 35 22,29 40 -
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Lathato, hogy a kirdlyvizes 3. modszer itt sem adott megfelelé eredményt az eddigi méré-

sek alapjan. Ez mar a mérés kdzben lathatd volt, mivel nem keletkezett 6lom-oxalat csapadék.

10. tablazat: 21°Pb mért beiitésszamok

Belitésszam Belitésszam
(betitésszam) (betitésszam)
Energia tartomany 13-19 keV 60-70 keV
Hattér (desztviz) 2,1 0,9
Standard 100x 47,1 10,5
Standard 1000x 53 14
B6 3. modszer 2,1 1
Csabrendek 3. modszer 2,2 0,9
Balatonflizf6 3. modszer 2,1 0,9
B6 2. modszer 4,3 1
Csabrendek 2. modszer 2,5 0,9
Balatonfiizfé 2. médszer 2,9 0,9
B6 1. modszer 2,5 0,9
Csabrendek 1. modszer 4,3 1
Balatonfiizf6 1. modszer 4,2 1

Az irodalmi adatok alapjan két kiilonboz6 gyakorisagli bomlasa van a 2°Pb-nek, 80%-ban
15 keV, mig 61,5 keV energianal 20%-os a béta-bomlasi valosziniisége. A mérési adatokbol
latszik, hogy 60-70 keV kozott nem volt elkiilonithetd a hattértél az dlom beiitésszama. fgy
ebben a tartoményban nem szamithat6 a jelenlegi mérések alapjan a 2°Pb aktivitiskoncentra-
cidja.

11. tablazat: 21°Pb kalibracids oldatok aktivitaskoncentracioi

Aktivitaskoncentracio
(Ba/g)
Energia tartomany 13-19 keV
Standard 100x 0,48
Standard 1000x 0,05
12. tablazat: >1%Pb aktivitiskoncentracioja
1. modszer 2. modszer 3. modszer

Balatonfiizfo 0,1573 1,1767 -
B6 0,0300 3,3961 -
Csabrendek 0,1648 0,5593 -
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210pp aktivitaskoncentracidja a kiilonbozd

modszerekkel
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Aktivitaskoncentracio (Bg/g)

51. abra: 21%Pb aktivitaskoncentraciodja kiilonbdzé modszerekkel

A fentiek alapjan, mivel a kiralyvizes feltarasbol (3. modszer) nem keletkezett 6lom-oxalat
csapadék és a beiitésszdma is csak minimalisan tér el a hattér beiitésszamatol, igy a 2°Pb akti-
vitdskoncentracidja sem szamolhatd. A csabrendeki talajminta aktivitisa azért nem nulla a
kiralyvizes feltasasi modszernél (3. modszer), mert valdsziniisithetden a mérés idépontjaban a
hattér eltért az el6zéekben mért értektol.

Az 1. és 2. modszer méréseinek eredményei szintén kiilonboznek, valoszinilisithetden az el-
jérasbeli kiilonbségek miatt. A kozvetett dlommérési mdodszer eredményével tudnam 6sszeha-
sonlitani a mérési eredményeimet €s abbol lenne eldonthetd, hogy melyik kombinalt médszer

a legmegfeleldbb a gyorsabb 6lom meghatarozasahoz, viszont az dsszehasonlitas csak kb. 1

¢v mulva tehetd meg.
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5 Osszefoglalas

A kutatisi munkam soran a célom a kivalasztott talajmintdk *!°Pb és #'°Po radioizotopok akti-
lajminta kivalasztasa, amin a ?!%Pb és ?1°Po izotopokra vonatkozo méréseimet végeztem az
elézetes gamma-spektrometriai és radonexhalacios méréseimen alapszik.

A munkam soran a Dunantul északi részérdl gyiijtott 20 db talajminta fébb gamma-sugarzé

c s ey

crer

tam a Magyarorszagi atlagértékekhez, mely soran azt tapasztaltam, hogy a vizsgalt talajmin-
tak eltérd értékeket mutattak, a 2?Th és “°K aktivitaskoncentracidja esetében a talajtipustol,
asvanyi anyagtartalmatol fiiggtek az értékek, mig a 2°Ra esetében a teriileten foly ipari tevé-
kenységek nagyban befolyasoltak a mért aktivitdskoncnetraciokat.

szintén széles tartomanyba esik, amelyik mintanal magasabb volt a radium aktivitaskoncent-
racioja ott a radonexhalacio és emanacios tényezo értékei is magasabbak. A kornyezeti ténye-
z0k nagymértékben befolyasolhatjdk a radon atmoszféraba jutasat.

A 20 db minta eredményeinek atlaga, mind a fobb gamma-sugarzé radioizotopok, mind a
fajlagos radonexhalacidja és emanacios tényezdje esetében magasabb volt, mint a Magyaror-
szagi atlag, kivéve a 22Th-¢, ami a mért talajmintdk esetében alacsonyabb atlagos értéket mu-
tatott. Ez abbodl adodhatott, hogy tobb olyan telepiilésrél keriilt talajminta begytijtésre, ahol
ipari tevékenység folyt vagy folyik.

A 20 talaymintabol az el6z6 méréseket kovetden 3 talajminta Balatonflizfd, B6 és Csabren-

crcr

crer

fejlesztés, kutatas sziikséges egy megbizhaté kombindlt eljaras kifejlesztéséhez.

Tavlati céljaim, hogy az alkalmazott ioncseréld elvalasztason alapulé modszereket tovabb
vizsgaljam, validdljam, ezzel egyiitt a kivalasztott hdrom telepiilés talajmintdiban a ?!°Po és
219ph radioizotopokat mikrohullamii feltirast kdvetden is megmérjem. Elvégzendd feladat
még a polénium levalasztasabol eltett minta 2°Pb tartalmanak meghatarozasa alfa-
spektrometriai kozvetett modszerrel és az eredmények Osszehasonlitasa az altalam alkalma-

zott kozvetlen 6lommeghatarozasi modszerrel. Kovetkezd hosszatavi célom, hogy a kozvet-

o1



len 6lommeghatarozasi modszert kiterjesszem egyéb kdrnyezeti mintakban talalhato 2'°Po és
210p} vizsgalatara is.
Mindezen célok elérését kovetden az 1j modszerrel a 2%Po és 219Pb aktivitaskoncentracioi

kiilonb6z6 kornyezeti elemekben viszonylag rovid id6 alatt egyiittesen meghatarozhato lenne.
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Mellékletek

Marker. 1990 = 931140 keV 0 Cris

52. ébra: Balatonflizf6i minta spektruma 1. modszerrel

Peak: 764.78 = 4891.54 ke¥

Marker 7685 = 48921 kel 6 Cnis
Peak 764.78.= 4891.54 kel/ No close fbva match.

53. abra: Balatonfiizféi minta spektruma 1. médszerrel 2°°Po tracer

2 = 5305.35 keV
3 Fw(1/5)M: 56.33
21

1
Rate: 000/ 0.00 cps

Marker 838 = 530716
Peak: 838.42 = 5305.35 ke No close library match.

8 Cnie

54. dbra: Balatonflizf8i minta spektruma 1. modszerrel 22°Po
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Matker 1882 = 899372 keV. 0 Cris

55. abra: Csabrendeki minta spektruma 1. médszerrel

Peak: 772.48 = 4873.83 keV
Pwi 0 FW(1/5)M: 79.89
333

3118
GrossjNet Count Rate: 0.00 / 0.00 cps

12 Crts

Marker, 771 = 486313 ke
Peak; 772,48 = 487383 ke No close lbrary match,

56. abra: Balatonfiizféi minta spektruma 1. médszerrel 2°°Po tracer

=5286.93 keV
1517

+39
ount Rate: 0.02 { 0.02 cps

Ma

ker 831 = 526299 ke 3 Cnts
Peak: 90154 = 5286.93 keV No close ibnary match.

57. abra: Balatonfiizféi minta spektruma 1. médszerrel 21°Po
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10 ml 2M HCl-ben

feloldas

’_T

Szarazra parlas, cc.
HCl-ben
oldas (3x)

’_T

Polonium,
olom csapadék

’_T

pH beallitas

’_T

loncsereld

gyanta oszlop

Minta \

10 ml 2M HCl-ben
elokezeljuk

Minta betdltése ‘

i

Mosas 40 ml 6M HNO3 ‘

210py 2. frakcio

Fe 0. frakcio
210p, 1. frakcio ‘

Feltaras,
oldatba vitel

szarazra parlasa
1 ml cc. HCl-el (3x)

l—l

szlirés

50 ml 1M HCL-ben oldas,

|

Spontan depozicio

|

210pg merés

Mosas 40 ml 6M HCI ‘

/\

szarazra parlasa

—

Oldas (0,6 ml 25%-0s NH3 + 7,4
ml viz + késhegynyi EDTA)

l

10 ml Szcintillacios
koktél

l

210pp mergs

58. dbra: 1. modszer részletes folyamatabraja
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+15ml cc.

Beparlas 5 ml cc. HNO3

HCI (3x)

—

40 ml 2M HCl-ben
feloldas

3. modszer

40 ml 2M HCl-ben
feloldas

,_T

Beparlas ultra tiszta
ionmentes vizzel (3x)

’—T

Beparlas 25 ml cc. HCI

+ 2-3 csepp 30%-0s HpO2 (3X)

’—T

Beparlas 25 ml
cc. HNO3 (3x)

2. modszer

Minta

/

Extrakcios
kromatografia
Srgyanta 3g

210py frakcio

210py frakeig

Mosodas
100 ml 2M HCI
25 ml 6M HNO3

| Mosas 25

ml 6M HNO3 |

| Mosas 60 ml 6M HCI |

szarazra parlasa

N

Beparl
cc. HN

¢—‘

szlirés

50 ml 1M HCL-ben oldas,

Spontan depozicio

21OPO méreés

as 2 ml
03 (3x)

Leh(tés, olom-oxal

csapadék leszlirése, szaritas

Témeg mérés

|

Oldas 1 ml 6M HNO3 + 15
ml szcintillacios koktél

l

210pp meres

59. dbra: 2. és 3. mddszer részletes folyamatabraja
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Sajat eredmények

A kutatébmunkam a talajmintak !°Po és ?!°Pb radionuklidok aktivitaskoncentraciéjanak
meghatarozasa volt egy a standard médszernél rovidebb k6zos mddszerrel. Jelenleg a harom
kivalasztott telepiilés talajmintajaban azonos eljarassal, azaz haromféle feltarasi és izotopelva-
lasztasi modszerrel és a hagyomanyos standard modszerrel mértem. A hdromféle feltarasi és
izotopelvalasztasi moédszerbél szamolt 2°Po és 2!°Pb radionuklidok aktivitaskoncentraciéjat a
210pg esetében mar ssze tudtam hasonlitani a standard modszer eredményével, melybdl a 2.
modszer adta a varakozasomnak megfeleldt, és a 2°Pb esetében is ezen modszernél vannak
értékelheté eredményeim, de ezt a standard médszerrel csak 2025. ¢szén tudom Gsszehasonli-
tani, mivel a jelenlegi standard médszerbdl 1 év sziikséges az 6lom meghatarozasahoz.

A kutatasomhoz talajmintak gyijtésében és a mintak el6készitésében (szaritas, homogeni-
zalas, valamint a gamma-spektrometriai és radonexhalacios mérésekhez megfelelé edénybe
kimérés ¢€s eltarolas) a tanszéki munkatarsak és témavezetdim segitettek.

A talajmintak kimérését és elokészitését én végeztem az alfa-spektrometriai és LSC mérések-
hez, mely tartalmazta a kiilonb6z6 modszerekhez tartozo feltarasi 1épéseket (kombinalt savas
feltaras, kiralyvizes nedves savas feltaras, Osszetett feltaras), valamint a modszerek (1., 2., 3.)
izotopelvalasztasi 1épéseit is. Tovabba forrasokat készitettem a mérésekhez mind a harom
modszer esetében mindkét radionuklidhoz, mivel a 2. modszernél a 2!°Po esetében az iroda-
lom altal leirt eljards nem hozott megfeleld eredményt, ezért valtozasokat eszkozoltem a for-
ras készitési 1épésben.

A gamma-spektrometriai €s radonexhalacidos mérések elvégzésében kaptam segitséget a tan-
szék munkatarsaitol. Az alfa méréseket az Ortec Alpha Duo alfa-spektrometriai késziilékkel én
végeztem el, mig a béta méréshez a Perkin Elmer Tri-Carb 3170TR/SL LSC késziilék megfe-
lel6 hasznalataban a késziiléket vezérld program helyes beallitdsaban témavezetdim segitet-
tek.

A mérések soran kapott spktrumokat €s értékeket én értékeltem ki €s szamitottam beldliik az
aktivitaskoncentraciokat, valamint eldzetes kovetkeztetéseket vontam le a kopott eredmé-

nyekbdl.
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