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1. Bevezetes, célkitiizés

Napjainkban egyre inkabb eldtérbe keriilnek a kdrnyezeti mintak radioaktivitdsanak a mérésével
kapcsolatos kutatasok illetve a kimutatasi hatar és a mérési bizonytalansagot csokkenté mérési
moddszerek kidolgozasa. A fejléd6 nuklearis méréstechnikai eljardsok azonban egyre
kifinomultabb mintael6készitést a kiilonboz6é mindségbiztositasi eljarasok pedig egyre jobban
definialt mérési modszereket igényelnek. A radioaktiv izotopok mérésének sarkalatos pontja a
terepi mérések mellett a kornyezetbdl vett mintdk laboratoriumi analizise. A Pannon Egyetem
Radiokémiai és Radiookologiai Intézetében tobb évtizede folynak mérésekk a kdrnyezetben
talalhato radioaktiv izotopokra vonatkozdan. Azonban ezeknek a méréseknek a
mindségbiztositasa a mérési protokollok kidolgozasa nem minden esetben felel meg az
elvarasoknak. Ebben a dolgozatban célul tiztem ki egy olyan modszer adaptalasat, mely a
stroncium-90 kiilonféle mintamatrixokbol torténé mréréséhez biztosit megfeleld és kivitelezhetd
mintael6készitési és mérési modszert. A stroncium ezen izotopja kizardlag az emberi
tevékenységnek koszonhetden keriilt a kornyezetbe azonban a koérnyezetlinkben mindenhol
megtalalhatd kisebb nagyobb koncentracioban. A stroncium radioaktiv izotopjainak mérése
fontos feladat, hiszen ugynevezett csontkeresd izotdp, az ember szervezetébe bejutva ott beépiil

a csontba, mely az anyag bomlésa soran létrejott sugarzas miatt karosodhat.

A munkam soran a Pannon Egyetem Radiokémiai és Radiookologiai Intézet (PE-RRI)
miszerparkjara optimalva a lehetséges kdrnyezeti mintamatrixokat figyelembevéve egy olyan
Sr-90 mérési modszer kidolgozasat és tesztelését tliztem ki célul, mely megfelel az ISO 17025-
0s szabvanynak. Erre azért van sziikség, hogy az altalam kidolgozott méréseket a késébbiekben

a Nemzeti Akkreditacios Testiilet (NAT) altal akkreditalhassa az intézet.

2. Irodalmi rész

2.1. A béta sugdarzas vizsgalata

2.1.1. A sugarzdsok fajtai
A természetben eléforduld sugarzasokat két kategoriara bonthatjuk, ezek kozil az els6k
kozvetitd kozege részecske jellegli, mig a masodikaké elektromagneses sugarzas. Mind a
részecske, mind az elektromagneses sugarzasok lehetnek atommag, illetve elektronhéj eredettick

[1]. Jelen esetben csak az atommag eredetii sugarzasokkal foglalkozunk. Az atommag eredetii



részecskesugarzasoknak harom tipusa ismert, ezek az alfa, béta, és neutron sugarzasok [2, 3]. Az
alfasugarzas kozvetitd kozegei az alfa-részecskék, melyek olyan elektronhéj nélkiili hélium-
atommagok, melyek valamilyen nehéz atommag bomlasa soran keletkeztek. Mivel az alfa
részecskék tomege és mérete rendkiviil nagy a tobbivel 6sszehasonlitva, ezért a beldliik kialakult
sugarzas igen kis hatotavolsagu, hiszen mar a levegd molekuldival is akkora valdsziniiséggel
iitkznek, hogy igy mar néhany centiméter utan elvesztik energidjukat. Ennek ellenére a
szervezetbe jutva igen nagy veszElyt jelent, hiszen a kétszeres pozitiv toltés €s nagy impulzus
miatt a sejteket bombazva vagy elpusztitjak azokat, vagy olyan karosodast okoznak benniik,

mely példaul daganatos betegségek kialakulasahoz vezethet .

a . L Alfa: gyorsan mozg6 hélium atommag,
melyet egy papirlap vagy a bér megallit

B o 2 Béta: nagyenergiaju elektron,
melyet egy aluminiumlemez allit meg

MAAAAAAAA Gamma: nagyenergiaju fotonok,
Y AAAAAAAAA - melyet csak nagy sirliségli anyagok,
R S mint példaul az 6lom allit meg

1. abra: Az atommag bomlasa soran keletkezo ionizalé sugarzasok athatoloképessége

Neutronsugéarzasrél akkor beszélhetiink, ha egy neutrontobblettel rendelkezd instabil
atommagbol egyszer csak spontan kilép egy neutron. Habar a neutron, mint tdltéssel nem
rendelkezé részecske nem ionizél, indirekt ionizaciora mégis képes. A folyamat soran a
rendszerbe kijutott szabad részecske egy atommaggal iitkozve beépiilhet abba, igy az eredetileg
stabil anyagot instabilla alakitva. Ezutan az atommag tgy viselkedik mint egy ,,hagyomanyos”
radioaktiv izotdp, mely instabilitdsa miatt elbomlik, e folyamat kdzben pedig példdul gamma-

fotont bocsajthat ki, mely mar ionizal6 hatasu.

A radioaktiv bomlas soran fellépd elektromagneses sugarzast gamma sugarzasnak nevezzik.
Ennek kozvetitd részecskéje egy toltéssel nem rendelkezd, ugynevezett gamma-foton. Ez egy
rendkiviil nagy athatoloképességii, nyugalmi tomeggel nem rendelkez6 részecske [4].

Az atommagok bomlasa soran keletkez6 sugarzasokat az 1. tdblazatban foglaltam 6ssze.
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1. tablazatAz atommagok bomlasa soran létrejovo sugarzasok osszehasonlitasa

A sugarzas tipusa Alfa részecske Béta részecske Gammasugar
Jel o B Y
Tomeg (atomi
bmegegysé) 4 1/2000 0
Toltés +2 -1 0
Sebesség Lassu Gyors Fénysebesség
Ionizalo képesség Magas Kozepes 0
Athatoloképesség Alacsony Kozepes Magas
Mi allitja meg papir Aluminium lemez Olomtégla
2.1.2. A béta sugdrzds

A természetben el6forduld sugarzasok rovid attekintése utan vizsgaljuk meg a szamunkra
jelenleg legfontosabb, ugynevezett béta-sugdrzast. A béta-sugarzast kibocsajtd anyagok két
csoporta oszthatoak, ezek koziil az egyik a fisszid soran keletkezett termékek béta-bomlasa, mig
a masik a neutron aktivacié soran keletkezett. Az altalunk a késObbiekben vizsgalt stroncium az
el6z6 kategoridba esik. A kibocsatott béta részecskék egy ionizald, ugynevezett béta sugarzas
formajaban szabadulnak ki. A béta részecskék keletkezését béta-bomlasnak nevezzik, és a
gorog P betiivel jeloljiik. A béta bomlasnak két tipusa ismert, ezek a negativ béta valamint a
pozitiv béta, melyek soran elektronok vagy pozitronok keletkeznek. Ezt a folyamatot a gyenge
kolcsonhatas szabalyozza. Tipikusan béta-bomld anyagok az atomreaktoroban keletkezd

neutrondus bomlasi melléktermékek.

A harom alapvetd sugarzasi forma (a, B, y) koziil a bétanak kozepes mértékii athatoloképessége
¢és ionizalasi képessége van. Habar a kiilonbozé radioaktiv anyagok altal kibocsajtott béta-
részecskék energiaja valtozo, elmondhatd hogy a legtobb béta-részecskét egy par milliméter
vastag aluminiumlemez megallitja. Mivel toltott részecskékbdl all, a béta sugarzas erdsebben

ionizal mint a gamma sugarzas. [5]

Ha egy atommagban a protonok vagy neutronok szama til magas, akkor a nagy feleslegben 1évo
nukleonok koéziil az egyik a masikba alakulhat at. A negativ béta bomléas soran egy neutron
protonna alakul egy antineutrind kibocséjtasa kozben. Az alfa és gamma sugarzassal ellentétben
a bomlds sordn nem egy részecskébdl kettd, hanem egybdl harom keletkezik. Ennek a

kovetkezménye az, hogy mig az alfa és gamma sugdrzas soran keletkezd részecskék energidja
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egy jol meghatarozott, az adott radionuklidra jellemzd érték, a béta sugarzas sordn a bomlasbol
nyert energia két részecske kozott oszlik el. Emiatt a béta sugarzas energidja nem diszkrét érték,
hanem folytonos eloszlast mutat egy jol meghatarozott energiamaximummal. Ez az
energiamaximum az izotopra jellemzo érték, megléte annak kdszonhetd, hogy ennél az értéknél
a bomlas Osszes energidja az alfa részecske mozgasi energiajaba forditodik, mig a keletkezett
neutrind energidja zérus. Ez az energiamaximum természetesen nem létezd érték, csupan az
eloszlasfiiggvény elméleti maximuma. A 2. &bran 0Osszehasonlitasul bemutatok néhany

spektrumot a kiilonbdz6 bomlési fajtakbol.

- Alfa spektrum - Gamma spektrum Béta spektrum
P 2000 I I I
ot Po-210
2500 Po-209 Am-241 y
f‘E . R —P0-210 :é §
N 2 po200| N . N Ep =070
£ w0 £ oY £
1000 500 ’
500 ‘ 1368 keV l‘. =171
° l l 1 ! 1
4000 4200 4400 4600 4800 5000 5200 5400 5600 5800 6000 p 250 50 750 1000 1250 1500 1750 2000 0s 10 15 20
energia energia energia

2. abra: az alfa, béta és gamma sugarzasok spektrumanak 6sszehasonlitiasa

A pozitiv béta bomlas soran ugyanez forditva jatszodik le, egy proton alakul neutronna,
mikdzben egy poritront és egy neutrin6t sugdroz ki. A bomléasok jellegét a toltésmegmaradas
torvénye szabalyozza, hiszen ha egy semleges neutron pozitiv toltésli protonna valik, akkor az

az elektromos toltésmegmaradas miatt keletkeznie kell egy negativ részecskének is.

Béta" bomlas p ™ n+p-+ v

3. abra: A pozitiv és negativ béta-bomlas magyarazata a nukleonokban talilhat6é kvarkokon keresztiil



2.2. Stroncium tulajdonsdagai

2.2.1. A Stroncium fizikokémiai tulajdonsdgai
A stroncium a peridodusos rendszerben 38-as rendszammal, Sr jeloléssel taldlhatd meg.
Alkalifoldfém, tiszta formaban eziistosfehér, levegd hatasara sargas szintire oxidalédva jelenik
meg [6]. Rendkiviil reakcioképes, fizikai és kémiai tulajdonsagai a hozza kozelallo kalciumhoz
¢és bariumhoz rendkiviil hasonloak. A természetben asvanyaiként colesztinként, jarlitként vagy
stroncianitként talalhatd meg [7]. Habar a természetes stroncium stabil, mesterséges, 90-€s
tomegszamu izotopja is megtalalhatd az atombombak €s atomerdmibalesetek, valamint egyéb,
emberi tevékenységhez kothetd szennyezések folyomdnyaként. Ezen izotop felezési ideje 28,9

év. [6]

Mivel oxigénnel és vizzel is rendkiviil reakcidképes, ezért a természetben csak asvanyaiban
talalhatd meg. Fémes formdban szerves olddszer alatt tarolhatd, hogy az oxidaciot
megakadalyozzuk. A finoman poritott stroncium piroféros, azaz a levegd oxigénjével reagalva
spontan felgyullad. Illékony vegyiileteit langba juttatva vords szinlire festi azt, ezen
tulajdonsagai miatt a pirotechnikéban is hasznalatos, valamint mérését eldsegiti, hiszen bizonyos
feltételekkel langfotometriésan is mérhetd. A természetes stroncium négy stabil izotdp
keverékébol all. Gyakori elem, a Foldon a 15. leggyakoribb. A foldkéregben 360 ppm-es

koncentracioban talalhat6 meg. [8]

A talajvizben megtalalhatd stroncium kémiailag a kalciumhoz hasonléan viselkedik. A
kdzepestdl savasig terjedd pH intervallumban a Sr®* a dominans forma. Kalcium jelenlétében
magasabb pH-n egyiitt formalnak kalcithoz €s anhidrithez hasonl6 sokat. Semlegestdl savas pH-

ig terjedd tartomanyban kationcsere folyaman a talajrészecskékhez rogziilnek.

A radiodkologiai balesetek soran leggyakrabban a stroncium négy izotopja keriil ki a
kornyezetbe, ezek bomlasi sorat az 1-4. egyenleteken mutatom be. Mint lathatd, a stroncium 90-

es tdmegszamu izotopja tisztan béta-sugarzo.

B,T1/2=51 nap .
89¢r i i 89Y, Stabil 1.
90 BT12=286v90 BTy ,=6406ra,, ) 2.
Sr Y VAd Stabil



cn 91
By.T1/2=10 6ra By,T1/2=59 nap . 3.
Ngr Y 9121’, Stabil

By.T1/2=3 6ra 92Y By T1/2=46ra 92 4,

92y Zr, Stabil

A béta-részecskék nagyenergidju, nagy sebességili elektronok vagy pozitronok, melyeket a
radioaktiv atommagok bizonyos fajtai, igy példaul a kalium 40-es, vagy a stroncium 90-es

tdmegszamu izotodpjai bocsajtanak ki.

2.2.2. A Sr-ot tartalmazo mintak
A stroncium a kornyezetben is meglehetdsen gyakran eldéfordul. Kalciumhoz vald
hasonlatossdga miatt a fdleg kalciumot tartalmaz6 &svanyokban is megtaldlhato, de a
természetes vizek is tartalmazzak. Az elébb emlittett kémiai hasonlésag miatt a biologiai
rendszerekben is feltiinik. Es ez az, ami miatt a késébb vazolt mérés értelmet nyer, hiszen a
radiostroncium ¢l6 szervezetre gyakorolt karos hatdsai nem elhanyagolhatoak. A talajban
valamint a vizben megtalalhato stroncium példaul olyan tton juthat az ember szervezetébe, hogy
az anyagot a ndvények is felszivjak, ahol az beépiil annak szdveteibe. Innen két tovabbi utvonal
is elképzelhetd, hiszen a ndvényt elfogyasztva a stroncium azonnal a szervezetbe jut. Ha nem
ember, hanem 4llat fogyasztotta, akkor annak tejét vagy husat elfogyasztva juthat az emberbe.
Ennek megfelelden a viz és talajmintak mellett mar-mar klasszikusnak mondhatoéak a novényi és

allati szovetek, valamint a tej stroncium analizise. [9, 10]

2.2.3. A Sr biologia hatdsai
A stronciumnak mint inaktiv kémiai elemnek is vannak bioldgiai hatdsai, még ha nem is
jelentdsek. Kalciumhoz vald6 kémiai hasonlosdga miatt a szervezet kalciumtartalmua
alkotoéelemeiben képes kicserélni azt. Mivel szabad formaban ritkan fordul el6, az ebben a
koncentracioban megtalalhat6 stroncium nem okoz kimutathaté karosodasokat. Ugyanakkor azt
is fontos kiemelni, hogy bar a két elem hasonlo, méretiilk nem ugyanakkora, ezért a kiilonféle
¢lolények ¢letszakaszaik eltéré periodusaiban mas-mas modon reagalhatnak a stroncium
jelenlétére. Ez a tény gyermekkorban okozhat fejlédési problémakat. A sokszor emlegetett
kémiai jellege miatt az elem az allatok csontjaiban feldasulhat, emiatt a stronciumot csontkereso

anyagnak is nevezik. [11]

A radiostroncium természetesen ugyanigy be tud épiilni a szervezetbe. Béta-sugarz6 anyagként
a bor felszinére keriilve nagy koncentracioban képes égési sériiléseket vagy akar nekrozist is
okozni, de a f6 problémat mégiscsak a szervezetbe beépiild izotop jelenti. Mivel a stroncium

féleg a csontokba épiil be, ezért a bomladsa soran keletkezd béta-sugarzasnak leginkabb kitett
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részek azok, melyek a csonthoz legkozelebb esnek. Ilyenek példaul az agy, vagy a vérképzo
szervek. Az utdbbi jelenti a legjelentdsebb veszélyt. A nagy dozist kapott csontveld

elrakosodhat, ezzel leukémiat vagy példaul oszteoszarkomat okozva [12].

2.2.4. A Sr méréstechnikdja
A mintakban megtalalhatd stroncium kis mennyisége megneheziti annak preciz mérését. Ha
csak az elem kinyerését vizsgaljuk, megallapithatjuk, hogy annak a tobbi elemtél vald
szeparacioja sordn minden Iépésnél veszteségek lépnek fel, mely a mintdban egyébként is
alacsony koncentracioban megtalalhaté anyag mennyiségét méginkabb csokkenti. Az id6k soran
ezen probléma megoldasara elterjedt modszer szerint a vizsgalandd radioizotopot tartalmazéd
mintdhoz ismert mennyiségli, inaktiv izotopot — ugynevezett hordozot - adnak. Mivel ezen
anyagok mar kémiailag teljesen azonosan viselkednek, a 1épések sordn fellépd veszteség
aranyaiban kevesebbet fog tartalmazni a vizsgalandd anyagbdl. A mérés végén az 0Osszes
megmaradt anyag mennyiségének €s az elején hozzdadottnak ismeretében megallapithatdé az
ismeretlen minta kinyerési hatasfoka. Amennyiben az elobb ismertetett megoldas segitségével
meghatdroztuk a minta stronciumtartalmat, meg kell mérni annak sugéarzasat, majd az igy nyert

adatok segitségével a minta aktivitasat.

A stroncium altalunk vizsgélt 90-es tomegszamu izotopja tisztan negativ béta-sugarzd. Bomlasa
soran egy béta-részecske, egy antineutring, és a stroncium leanyeleme, a 90-es tOmegszamu
Ittrium keletkezik, mely szintén béta sugarzo. Mivel a stroncium felezési ideje 28,79 év, mig az
ittriumé 64 ora, ezért még ha a feldolgozas pillanataban teljesen tisztan jelenlévd stronciumban
1s megjelenik leanyeleme, mely felezési idejiikbdl fakaddan tranziens egyensulyba keriilhetnek
néhany hét leforgasa alatt. Am mivel a méréseket tobbnyire nem lehet ennyi ideig halogatni,
ezért a mérés ¢és a szeparacid kozott eltelt idot feljegyezve, majd ezt beépitve a lemért

aktivitasba, kiszamithato a kezdeti aktivitas.
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2.3. Vizmintak vizsgalata
A mintaelokészités soran legegyszeriibben kezelhetd matrixnak a vizmintat tekinthetjiik.
Konnyen elérhetd felszini vagy felszinkozeli kutakbol torténd mintavétel soran. Ezenfelil a
keresett stronciumot mar eleve oldott formaban tartalmazza, még ha alacsony koncentraciéban

is. A 2. tablazatban lathatjuk a természetes vizek atlagos oldott elemtartalmat.

2. tablazat: A természetes vizek atlagos elemtartalma [11]

Nyomnyi mennyiségben

F6 0sszetevok Masodlagos 6sszetevok Harmadlagos 6sszetevok
megtalalhat6 0sszetevok
1-100 mg/l 0,01-10 mg/l 0,0001-0,1 mg/I
<0,001 mg/l
Natrium Vas Antimon Berillium
Kalcium Stroncium Aluminium Bizmut
Magnézium Kalium Arzén Cérium
Bikarbonat Karbonat Barium Cézium
Szulfat Nitrat Bromid Gallium
Klorid Fluorid Kadmium Arany
Szilicium Bor Krém Indium
Kobalt Lantan
Réz Nidébium
Germanium Platina
Jodid Radium
Olom Ruténium
Litium Szkandium
Mangén Eziist
Molibdén Tallium
Nikkel Térium
Foszfat On
Rubidium Wolfram
Szelén Itterbium
Titanium Ittrium
Urénium Cirkonium
Vanadium
Cink

Lathaté, hogy a természetes vizekben megtalalhatdo oldott stroncium a 0,01-10 mg/l-es

koncentraciotartomanyban talalhato meg.

A vizben megtalalhat6 oldott stroncium allapota nagyban fiigg a kdzeg pH-jatol is. A
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2.3.1. A talajmintak vizsgdlata
Az altalunk vizsgalni kivant mintamatrixok kozott szerepel a viz, a talaj valamint a névényi és
allati eredetli szovetek. Ezek koziil a viz vizsgélatira az intézet mar rendelkezik egy jol bevalt
protokollal, a tobbire ugyanakkor még nem. A mérések reprodukalhatd és pontos elvégzéséhez a

mintaeldkészités kritikus, ezért sziikséges azok tulajdonségainak ismerete.

A talajmintak alkotoelemeit négy fO csoportra oszthatjuk. Ezek a szerves és szervetlen
vegyiiletek, a viz, valamint a levegd. Mivel a talaj Osszetétele nem egy allando érték, ezért csak
nagysagrendi becslést végezhetiink. Kijelenthetjiik ugyanakkor, hogy a talaj szervetlen részének
mintegy 80%-at harom Osszetevo, a SiO,, CaO és a viz teszik ki. Ezek koziil a problémat jelentd

komponens a CaO. Tovabbi nehézséget okoznak a talajban megtalalhat6 szerves anyagok is.

Altaldnossagban elmondhaté, hogy a talaj, novény és allatmintak feldolgozasa soran hasonld
1épések kovetik egymast. Ezek koziil az elsd a legtobb esetben a minta elhamvasztasa. Ezzel az

eljarassal a minta szervesanyagtartalma CO,-da alakul, majd gaz formajaban eltdvozik.

Az igy kapott hamu tovabbi feldolgozasa sordn altalaban annak fizikai majd kémiai feltarasa
kovetkezik. Ennek soran a mintédkat savasan emésztik, ezzel a hamuban taldlhaté anyagok nagy
részét oldatba vive. Az igy nyert oldatokbol mar sokféle eljarassal lehet kinyerni a vizsgalando

stronciumot.

2.3.2. A névénymintdik vizsgdlata
A novények, mint élélények rengeteg szerves anyagot tartalmaznak, ezen anyagok eltavolitasa
érdekében a altaldban kiszaritjak, majd elhamvasztjak. Ezzel a modszerrel a szerves anyagok
elégnek, és CO, formajaban eltadvoznak a mintabol, és visszamarad a novényi hamu. A 4.

tablazatban néhany gyakrabban vizsgalt ndvény hamutartalmat mutatom be.

3. tablazat: Néhany gyakrabban vizsgalt n6vény hamutartalma

Novény Atlagos hamutartalom, g/100 g
Buza 2,67
csalan 3,65
legeldi f 2,14
lucerna 2,12
paraj 2,95

A kiilonb6z6 mintafeldolgozasi eljardsok soran altaldban tudnunk kell a mintak kalcium,

valamint stronciumtartalmat is.
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3. Az aktivitas mérése alacsony kimutatdsi hatdrral

Amennyiben elfogadjuk, hogy a mintael6készités soran sikeresen eldallitottuk egy forrast, mely
ismert ardnyban tartalmazza az eredeti minta stronciumtartalmat, akkor meg kell vizsgdlnunk azt

is, hogy a kapott oldatok aktivitasat milyen médszerekkel vagyunk képesek meghatarozni.

A béta sugarzast jellege miatt olyan modszerekkel lehet mérni, melyek valamilyen formaban
annak ionizalo volta miatt képesek detektalni azt. Ezen sugdrzasok mérésére egyebek mellett
példaul gazataramlasos detektort, proporciondlis vagy szcintillaciés szamlalast, esetleg
Cserenkov-sugarzas alapi meghatarozast hasznalhatunk. A megfelel6 aktivitismérési
modszerek  kivalasztasanal fontos szempont, a kornyezeti mintak rendkvil  Kis

aktivitaskoncentracioja, ezért a modszerek alacsony kimutatasi hatart igényelnek.

3.1. Ionizdacios kamra alapu modszerek
A proporciondlis szamlalds, valamint a gizatiramlasos detektorok hasonld elven miikddnek.
Ezekben a detektorban két elektrod kozott nagy fesziiltséget generdlunk. A detektor belsejében
valamilyen ionizédcidra hajlamos géz taldlhatd. A detektor belsejébe bejutd ionizald sugarzas a
gaztoltettel litkdzve ionparokat kelt, melyek az elektrodok kozott fenntartott nagy fesziiltség
hatdsara a katod felé vandorolnak. A keletkezett impulzus ekkor még ugyan igen kicsi, am mivel
az eletktronokra hato gyorsitofesziiltség a leszakado részecskéket felgyorsitja, ezért azok mas
gazmolekulakkal {itkdzve jabb elektronokat szakitanak le. Ezzel az Gigynevezett lavinahatassal
elérhetd, hogy akar egy beesé ionizalod részecske is detektalhato jelet adjon. Az ilyen jellegii
mérések elvégzéséhez a miiszerek tobbféle elrendezését is hasznalhajuk, mint példaul az
ionizécios kamrat, ahol a minta kozvetleniil a detektorba van behelyezve, vagy a gazdtaramlasos
detektort, melynek detektoraba nem a minta keriil, hanem olyan gazt aramoltatnak at rajta, mely
elézetesen a mintaval érintkezett. Igy csak a minta altal elézetesen ionizalt gaz jut a detektorba,

ahol a mar emlitett fesziiltség hatasara kialakul a jel.

3.2. A béta sugdarzas mérése a Cserenkov-effektus felhaszndldsaval
A Cserenkov-sugarzast béta-részecskék szamlalasara kivaloan hasznalhatjuk. A mérés mogott
allo fizikai elv szerint kiilonb6zé kozegekben a fény terjedési sebessége, még ha csak kis
mértékben is, de valtozik [13]. Ennek koszonhetéen példaul a vizben alacsonyabb mint
vakuumban. Ugyanakkor bizonyos koriilmények kozott, ha a vizben béta-sugarz6 anyag van,
eléfordulhat, hogy az emittalt béta-részecskék sebessége az adott kozegben magasabb, mint a

fénysebesség. Ennek kovetkezményeképpen a vizben haladd elektronok olyan hullamokat
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keltenek, melyek a lathaté tartomanyba esé — kék — fotonokat bocsdjtanak ki. Ezt a kék fényt

nevezik Cserenkov-sugarzasnak. A 4. abran lathatunk két latvanyosabb példat a sugarzasra.

4. abra: példak a Cserenkov-sugarzasra
Ezeknek a fényfelvillanasoknak a szamlalasaval vagyunk képesek az analizist elvégezni.
3.3. Szcintillacios modszerek

3.3.1. Szilard szcintillacios modszerek
A szcintillatoranyagok koziil tobb is 1étezik, mint példaul a szerves vagy szervetlen detektorok.
A mogottiik talalhato fizikai elv szerint a minta altal emittalt elektronok egy kiilon fazist képzo
szcintillacios kristalyba iitkznek. A kibocsajtott fotonokat ezutan egy fotoelektronsokszorozoba

vezetve akar egy foton is képes detektalhato jelet gerjeszteni.

3.3.2. Folyadék szcintillacios modszerek
A szcintillacids detektorok mitkodési elve a kovetkezd: A minta altal kibocsdjtott béta
részecskék a koktélban megtaldlhatd aromas oldoszer, vagy a szcintillatoranyag molekulaival
iitkozve gerjesztik azok elektronhéjat. Eldbbi esetben az olddszermolekuldk az energia
tarolasara hasznalhatdak, a gerjesztett allapotbdl visszatérve az energiat tovabbadhatjak egy
masik oldészermolekulanak vagy a szcintillatoranyagnak. A szcintillaitoranyag az energia
felvétele utan gerjesztett allapotba keriil, ahonnan fotonok kibocsajtasa kozben térnek vissza,

mely fotonokat detektalva mérhetd az anyag sugarzasa.
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Radioaktiv mag Oldoszermolekula Szcintillatoranyag Fotoelektronsokszorozo
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5. abra: A folyadékszcintillacios mérés elve

3.4. A feltart mintak Sr-szelektiv szepardcidja
A béta sugarzas jellege miatt minden béta-bomld anyag méréséhez sziikséges annak elvalasztasa
a tobbi hasonlé bomlast folytato atomtol. Mivel a sugarzas folytonos energiaeloszlassal
keletkezik, valamint a folyadékszcintillacios mérések energiafelbontdsa egyébként sem tul jo,
ezért a béta-bomld anyagok ilyetén mérése elott sziikséges minden sugdrzd szennyezd

eltavolitasa.

Ezen megoldasok koziil példanak allithatjuk a lecsapast, folyadék-folyadék extrakciot, ioncserés
kromatografiat, extrakciés kromatografiat, vagy esetleg az elébb emlitettek valamilyen

kombinéciojat

3.4.1. Szelektiv lecsapds
A szelektiv lecsapast hagyomanyosan hasznaljdk a stroncium egyéb alkalifoldfémektdl valo
elvalasztasra. Mivel az eljards nem tokéletesen szelektiv, ezért ezen 1épéseket tobbszor egymas
utan elvégezve érhetd el a kivant tisztasag. A legkritikusabb 1épés altaldban a nagyobb

mennyiségben megtalalgato kalciumtol és bariumtol torténd szeparacio.

A kalcium stronciumtol vald elvalasztdsanak egyik legrégebbi modja az anyagok nitratjainak
koncentralt salétromsavban meglévd eltéré oldhatésagan alapszik. A modszer egyszerlisége
miatt rendkiviil népszerti a modszer, ugyanakkor mivel a megfeleld elvalasztashoz a lecsapasi
1épést akar otszor is el kell végezni, a felhasznalt nagy mennyiségli sav koltségessé teheti az
eljarast. Emellett 1éteznek modszerek NaOH-dal vagy szerves oldoszerrel torténd elvalasztasra
1s, am a gyakorlatban nem terjedtek el. A csapadékok eltéré oldhatdésagan alapulod

elvalasztasokat a 4. tablazatban lathatjuk.
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4. tablazat: A stroncium elvalasztasahoz hasznalt salétromsav kiilonb6zo6 koncentracidinak osszehasonlitasa

Fémion 67% salétromsav 82%-0s salétromsav
Ca 25200 1750
Sr 58 3
Ba 16,8 0,6
Pb 280 10

3.4.2. Elvdlasztas komplexképzés segitségével
Egy masik, igen népszerti elvalasztisi modszer szerint a vizsgdlandé anyagot tartalmazé
oldathoz olyan anyagot adnak, mely az el6bb emlitett csapadékképzési reakciok soran az egyik
elvalasztand6 anyaggal nehezen megbonthaté komplexet képeznek, igy a lecsapas sordn csak a
keresett anyag képez oldhatatlan csapadékot. Ezzel a modszerrel kevesebb 1épés sziikséges az
elvalasztas elvégzéséhez. Az 5. tdblazatban Osszegylijtottem néhany gyakrabban hasznalt

komplexképzot.

5. tablazat: Néhany gyakrabban hasznalt komplexképzé anyag a stronciumhoz hasonlé elem elvalasztisara

Stabilitasi allando 1g K

Komplexképz6 o 5 5a
EDTA 10,59 8,63 7,76
Oxalsav 3,00 2,54 2,31
Citromsav 3,4 2,7 2,3
tejsav 1,07 0,70 0,55

140, radioaktiv mivolta miatt

A mintdban megtalalhat6 barium lecsapésa fontos feladat, mivel a
a mérés soran az aktivitdsméréssel interferalhat, mig a hozam szdmitasakor a tomegbe
beleszamolva a kihozatali ardnyt tudja elrontani. Ennek megoldasara koromatos lecsapast szokas

alkalmazni.

3.4.3. Folyadék-folyadék extrakcio
A folyadék-folyadék extrakcionak tobb valtozata is ismert, ezek koziil az els6 semleges
extrahdloszert hasznal, melyben a kinyerendd ion semleges asszociacios komplexeket alkot. A
savas jellegli szerek a kinyerendd anyaggal keldtkomplexeket képeznek oly modon, hogy az
oldatban ionos formaban megtaladlhaté mérendd anyag egy kationcsere jellegii folyamat soran az

extrahaloszer egyih H'-jat lecseréli.
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A bazisos aminos extrahaloszerek, vagy ionparképzd rendszerek szerves tercier vagy kvarterner
aminokat tartalmaznak, melyek a kationos jellegli csoportok mellett anionokat képeznek
ellenionként, ahol az anionokat a negativ toltésli aktinida komplexek lecserélhetik az

anioncser¢hez hasonld folyamat soran.

3.4.4. Extraktiv kromatogridfia
A kovetkez0 modszert extraktiv kromatografianak nevezik. Lényege abban all, hogy egy inert
hordozohoz — gyantahoz — olyan anyagot kotnek, mely képes a keresett anyagot szelektiven
megkotni. Ezt leggyakrabban olyan koronaéterek segitségével oldjak meg, amelyek kdzepén a
rés pontosan akkora, mint a stoncium atom mérete. Ezzel az eljarassal egy rendkiviil nagy
szelektivitasi modszert sikeriilt kidolgozni, felhasznilasa a mérések soran ennek megfeleléen

igen magas .

Az ioncserés kromatografia is népszerli, am ezzel az eljardssal nem a stroncium szelektiv
kinyerését, hanem inkabb a minta koncentralasat szokas végezni. Az analizis elején a kapott
mintakat kationcseréld oszlopon koncentrdlva majd azt onnan lemosva a kezdeti
mintamennyiség toredékével kell tovabb dolgozni, ezzel mind a tovébbiakban felhasznalt

vegyszerek, mind az el6készités idejét lecsokkentve.
3.5. A mérések sordan kovetendo szabvanyok bemutatdsa

3.5.1. Az 1SO 17025
A szabvany a laboratoriumok mikodésének mindségiranyitasat szabalyozza. Tartalmazza
mindazon kovetelményeket, melyek a laboratériumi mérések reprodukalhatd elvégzéséhez
szlikséges koriilményeket megteremtik. A mindségiranyitds egyik legfontosabb 1épéseként
szabalyozza a laboratdriumba beérkezé mintdk nyomonkdvetésének modjat is. A szabvany
hasznalatahoz a laboratdriumnak rendelkeznie kell olyan dokumentumokkal, melyek pontosan

szabalyozzak az adott munkaszakaszt, valamint a minta kezelését is [14].

3.5.2. Az 1S0O 11929:2010
Ebben a szabvanyban az ionizald sugarzdsok méréséhez sziikséges kimutatasi hatar, dontési

kiiszob és bizonytalansag szamitasi modjait talalhatjuk meg.
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4. A kisérletek lefolytatisa szabvanyosithato modszerekkel

A kovetkezéekben a szabvadnyos mérések lefolytatdsahoz sziikséges Iépések felsoroldsa

kovetkezik.

K ads El6Kkeészités 5
Atadas o Eredmények
Mintavétel — F=r=af oo > Elékészitesi :: > Meérés :: > megadisa

adatlap

6. abra: A lemérendé mintak életitja

4.1. Mintavétel

A mintavételt minden esetben rendkiviili koriiltekintéssel sziikséges elvégezni. Ennek
megfelelden a levett mintanak a minta kornyezetéhet viszonyitva reprezentativnak kell lennie,
valamint a levett minta mennyiségének elegenddnek kell lennie a mérések lefolytatdsdhoz is. Az
akkreditalt mérések elvégzéséhez feltétleniil sziikséges a levett mintdk pontos azonositasa €s
nyomonkdvethetdsége. A levett vizmintak esetenként nem kertilnek azonnal feldolgozasra, ezért

tartositani kell ket a kdros bakteriologiai folyamatok visszaszoritdsa miatt.

4.2. Atadas-atvétel
A mintdk levételét redlis esetben nem a laboratérium dolgozéi, hanem valamilyen kiilsds
személy vagy cég végzi el. Ennek megfelelden a mintdk azonositasa és nyomonkdvetésére kell
egy dokumentum, (atadas-atvételi lap), amely tartalmazza a minta nevét, a mintavétel datumat, a
minta jellegét, a kimutatandé izotopot, az atadas datumat valamint az atado és atvevo személy
alairasat. Ezzel a modszerrel elkeriilhetéek a félreértések, az aldirt papir archivalhato és a

késobbiekben visszakereshet6.

4.3. A minta elékészitése és az elokészitési adatlap
A minta beérkezése és az 4atadas megtorténte utdn a tartdsitott mintdk bizonyos ideig
varakozhatnak a feldolgozasig. Amennyiben a feldolgozas elkezdédik, a pontosabb
nyomonkodvetés érdekében sziikségesnek tlint egy mintael6készitési adatlap létrehozasa, mely
checklist-szerlien tartalmazza a feldolgozas soran elvégzendd miiveleteket. Ezzel biztosithato,
hogy az esetlegesen félbeszakitott munkafolyamatokat a megfeleld pontrél lehessen Gjrainditani,
valamint azt is, hogy az esetleg a témaban nem annyira jartas kezeldszemélyzet is pontosan

elvégezhesse azt. Az 1. mellékletben lathato az el6készitési adatlap. Az adatlapra feljegyzésre
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keriil minden olyan informaci6, amely a minta azonositdsahoz sziikséges, valamint azok az

e ey

meghatdrozasahoz sziikségesek.

4.4. A *°Sr mérése Jfolyadékszcintillacios spektrométerrel
Az altalam mért alacsony kimutatdsi hatarral rendelkez6 mintak méréséhez a rendelkezésre
alléak koziil a folyadékszcintillacios berendezések a legalkalmasabbak, mivel a kimutatasi
hatarra vonatkozé feltevéseink szerint a magasabb detektalasi hatasfok alacsonyabb kimutatési
hatart eredményez, mely érték ezen berendezéseknél a legmagasabb. A mérés idejének
megndvelése ésszerli keretek kozott megvalosithatd, ugyan igy mint a minta mennyiségének

megnovelése is.

45.A PE RRIl-ben meglévé Sr meghatdirozdsra alkalmas méréberendezések
bemutatasa.

Mivel jelen dolgozatban elsdsorban a vizmintdk mérésével illetve azok eredményeinek

feldolgozasaval validalasaval szeretnék foglalkozni ezert az erre leginkdbb alkamas két

folyadékszintillacios berendezést eszertnem bemutatni.

Jelen dolgozatban a vizben talalhat6 radiostroncium mérésének optimalizalasat végeztem el. A
mérés soran extrakcids kromatografiat hasznalunk, mely a régebbi modszerekkel szemben
sokkal egyszeriibb ¢és pontosabb mérést tesz lehetévé. A minta aktivitisanak meghatarozasat

folyadékszcintillacios analizissel végeztem, mivel ilyen késziilékbdl tobb is van az intézetben.

A mérések elvégzéséhez egy Quantulus 1220-as, valamint egy TriCarb 3170 TR/SL késziiléket

tudtam felhasznalni, valamint 6sszehasonlitani a teljesitménytiket.

4.6. Az dltalam mért vizmintak koncentraldsa
A kimutatdsi hatar lecsOkkentésének egyik hatékony moddja a minta mennyiségének
megnovelése. Természetesen a mérés soran felhasznalt minta mennyisége véges, ezért keresni

kellett egy modszert nagyobb mennyis€gii mintak bestiritésére.

Ennek egyik kézenfekvd megolddsa a minta beparldsa lenne, am ez a sziikséges
mintamennyiségek figyelembevételével irredlis vallalkozas volna. Ehelyett a mintdk
koncentralasat oly moédon végeztem, hogy az oldatban megtalalhaté stroncium-ionokat
kationcseréld oszlophoz rogzitve gyakorlatilag korlatlan mennyiségi viz feldolgozhatd ugy,

hogy annak minden stronciumtartalma a gyantafdzisba keriil. Ennek elérése érdekében a mintat
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kissé savas iranyba kell eltolni, igy az oldatban megtalalhatd Osszes stroncium ionos formaban

lesz jelen.

Az eredetileg a vizben megtaldlhatdé kationok legjelentésebb része az ioncsere utdn mar a
gyantahoz rogzitve talalhatd meg. A gyanta tulajdonsagait figyelembevéve megvalosithato,
hogy a minta oszloprél valo lemosasat ne egyszerre, hanem frakcionalva végezziik el, igy a
szennyezOk egy részétdl megszabadulva. Teljes ionerdsséggel levalasztva az oszlopot elhagyjak
a stroncium ionok is. Ebben az esetben mar a kapott minta mennyisége joval kevesebb,

konnyebb dolgozni vele.

A mintat ezutdn beparolva, majd ismételten savban oldva megkaphatunk egy olyan kis

mennyiségii mintat, melyet a késdbbiekben mar a forras eldallitasahoz hasznalhatunk.

A kapott kis mennyiségli oldat a hordozdval egyiitt tartalmazza az eredeti minta
stronciumtartalmat is, valamint sok egyéb szennyez0 komponenst is, melyek az ioncseréld

gyantarol lemosasra kertiltek.

4.7.A rendelkezésre dllo miiszerek detektdlasi hatdrdnak valamint a mérések
reprodukdlhatosdagdanak vizsgadlata

A szabvanyos mérések elvégzéséhez sziikséges, hogy a mért aktivitdsok szordsa a lehetd
legalacsonyabb legyen [15]. Alacsony kimutatasi hatart modszerek esetében pedig fontos, hogy
a miszer altal érzékelt hattérsugarzas a lehetd legalacsonyabb legyen, hiszen kornyezeti
mintaknal altalaban véve jellemz6 az alacsony aktivitas [13]. A miszerek kimutatasi hataranak
vizsgalatat egy eldre Osszeallitott hattérminta lemérésével végeztem el, mégpedig oly modon,
hogy a hattérmintat miiszerenként 10 alkalommal 400 perces vizsgalati ideig mértem. A kapott

eredményekbdl a dontési kiiszobot a

ank\/R{ 1 + ! ]
1:minta théttér

Ry
£

*

R, =1

n

egyenletek irjak le, ahol:
R, dontési kiiszb
Rn: dontési kiiszob Bq
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k: konfidenciaszint

Ro: hattér cps

tminta: @ minta mérésének idétartama
thater: @ hattér mérésének id6tartama
€. a muszer detektalasi hatasfoka

Radioaktivitasi méréseknél fontos kiemelni, hogy az analizis elvégzésekor minden esetben jelen
van egy mérést zavard tényez0, ezt hattérsugarzdsnak nevezziik. A hattér minden esetben jelen
van, még ha a miiszerek olyan mddon is vannak arnyékolva, hogy az elméletileg se lehessen
lehetséges. A mérés soran hattérsugarzas keletkezhet magabol a miszer anyagabol, a mintat
tartalmazo edénybdl, vagy a minta oldasahoz hasznalt vizbdl is. Emiatt minden esetben a
mérések soran hattérméréseket is végezni kell, aminek segitségével megadhat6 az a beiitésszam,

mely valoban a mintatol szarmazik [15].

Természetesen a folyamat statisztikus jellegébdl fakadéoan nem mondhatjuk azt, hogy egy adott
hattérhez tartozd belitésszam felett mar a mintatdl szarmaznak a jelek. Mivel mind a hattér,
mind a minta altal gerjesztett beiitéseknek eloszldsa van, ezért eldzetes mérések segitségével

meg kell hataroznunk a hattérhez tartozoé atlagos beiitésszdmot, valamint annak szorasat is.

A miuszerre vonatkoz6 kimutatasi hatart a kovetkezd egyenlet segitségével kaphatjuk meg.

on =(k+k)\/Ro( L J
tminta thélttér

Ahol:

pn : detektalasi hatar

k: konfidenciaszint

Ro: Hattér érték

tminta: A minta mérésének idétartama

thatter: A hattér mérésének ideje
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4.1. A kimutatasi hatdr lecsokkentése
Kornyezeti mintdk vizsgalatakor sokszor szembekeriilhetiink azzal a problémaval, hogy a
rendelkezésre all6 hattérrel szemben nem vagyunk képesek kimutathatdé eredményeket
produkalni. Ennek megoldasara a minta kimutatasi hataranak lecsokkentése fontos feladat. Az
el6z6 pontban bemutatott egyenlet alapjan lathatd, hogy a kimutatési hatar csokkentésére tobb
modszer is adodhat, mint példaul a hattér értékének csokkentése, a detektor hatasfokanak, a
mérés idejének vagy a minta mennyiségének megndvelése. Lathatjuk ugyanakkor azt is, hogy a
hattér impulzusszaménak csokkentésével a kimutatasi hatar egy gyokos Osszefiiggésen keresztiil

csokken, mig a tobbi valtozonak lineéris fliggvénye.

Ennek megfeleléen a mérések pontositdsahoz inkdbb célszeri az utdbbiakat hasznélni.
Nyilvanvaldéan a detektor hatasfokat befolyasolni nem vagyunk képesek, a valtoztathatd
paraméterek koziil a mérés ideje és a felhasznalt mintamatrix mennyiségének megnovelése

jelentheti a megoldast.

5. A mérések sordan kapott eredmények analizise

5.1. A radioaktiv bomlas statisztikdja
A radioaktivitds mérésekor az egyik legfontosabb tulajdonsag, mely a bomlas jellegébdl fakad
az az, hogy a folyamat nem determinisztikus hanem sztohasztikus folyamat. Emiatt mas
mérésekkel Osszehasonlitva meg kell allapitanunk, hogy a kapott mérési eredmények nem
normal-eloszlast, hanem Poisson-elosztast kovetnek. Ez annak a kovetkezménye, hogy a
mintaban talalhato részecskék egymastol fliiggetleniil bomlanak, valamint hogy altalaban véve a
megszamlalt események szama alacsony. Mivel a két eloszlds hasonld, &m mig az eldbbi
szimmetrikus mig az utobbi nem, ezért az ott alkalmazott statisztikai megfontolasok nem
érvényesek. Ugyanakkor megfeleld mintaszam esetén a Poisson-eloszlds formaja a Gauss-

gorbéhez kozelit, vagy esetlegesen annak szdmolasara hasznalhato.

A Poisson-eloszlasnak két valtozoja van, A és k. A-val azt a bekdvetkezé eseményszamot
jeloljik, melyek az atlagbol szamolva egy id6 alatt bekovetkeznének, mig k-val az aktualisan

észlelt eseményeket jeloljiik. Matematikailag megfogalmazva:

1
P(Lk) = o e Ak
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5.2. A hiba terjedése
Mint minden mérésnél, a kornyezeti mintak radioaktivitdsanak meghatarozéasanal is sok 1épés
koveti egymast, melyek mindegyike rendelkezik egy bizonyos mértékli hibaval vagy
bizonytalansaggal. Ha megfelel6 modon akarjuk eredményeinket k6zolni, akkor ezt a mérési

bizonytalansagot is bele kell foglalni az eredménybe.

A mérés bizonytalansagat a hibaterjedés torvénye alapjan tudjuk meghatarozni. A szdmitasok
elvégzéséhez sziikkséges az alkalmazott mdodszerek valamint berendezések ismerete, hiszen sok

esetben a késziilék bizonytalansagat mar akar a gépkonyvben is kdzzéteszik.

A mérések soran nyert adatok segitségével a hibaterjedésre vonatkozo egyenlet felhasznalasaval

meghatarozhatd a mérés bizonytalansaga.

= (G ) 50 (e

Ezen képlet hasznalatakor feltételezziik azt, hogy a képletbe foglalt valtozok egymastol

fiiggetlenek. A képletben x,y,z,... a filiggetlen valtozokat, mig sx, Sy, Sz,... az egyes valtozok

szoOrasat jelenti.

5.3. A kémiai kihozatal kiszamitisa
Mivel a mintdkban megtaldlhatd stroncium mennyisége elenyészének tekinthetd, ezért a
mérések elején tigynevezett hordozot adunk hozza, mely mint kémiailag azonos komponens, a
részlépések kozotti veszteségekben azonos aranyban fog megjelenni, mit az eredeti minta maga.
Ismert mennyiségli hordozét a mintahoz adagolva, majd a mérések végén annak mennyiségét

visszamérve a kovetkezd képlettel kiszamithato a kémiai kihozatal:

n = Myisszamért

Mpemért

Ahol:
Myisszamert: @ Minta feltarasa soran keletkezett csapadékbol visszaszamolt stroncium tomege

Mpemert: @ bemért St hordozé tomege
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5.4. A miiszerek kalibrdcioja ismert aktivitasu forrasokkal

rrrrrrrr

oldatot meghatarozott higitasokon lemérve megkaphatunk egy egyenest, mely a belitésszam

fiiggvényében egyértelmiien megadja a minta aktivitasat.

5.5. A minta aktivitasanak meghatdarozdsa
A mérés elvégzése utdn a megadott energiaablakokon keresztiil 6sszeszamolt beiitésszamot,
valamint a hozza tartoz6 hibat is megjeleniti a miiszer. Mivel a kapott eredmény cpm-ben (count
per minute) van megadva, ezért a feldolgozott mintamatrix, valamint a feldolgozas és a miiszer

hatasfokéanak figyelembevételével el kell végezni a minta aktivitasanak meghatarozasat.

Ennek elsé [épéseként a minta nettd beiitésszamanak meghatarozasat végezziik el a kovetkezo

egyenlet szerint:

Ng = Nminta — Nnateer
Ahol:
Nminta: @ minta betlitésszama (cpm)

Nhater: @ hattér beiitésszama (cpm)

crer

crer

_Na-D
_m-n-V

sr
Ahol:

As:: A viz aktivitaskoncentracioja (Bq/dm®)
Na: a netté impulzusszam (cps)

b: a kalibracios egyenes tengelymetszete

m: a kalibracios egyenes tangense

n: a kémiai kihozatal
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V: a bemért viz mennyisége (dm®)

Az emberi hibak elkeriilése végett a mintak el6készitését végig kell kisérni, ezért kidolgoztam
egy cheklist jellegi dokumentumot, mely Iépésenként végigvezeti a mérést végzd személyt —

jelen esetben magamat — a folyamat 1épésein. Az adatlapra minden olyan adat felkeriil, mely

cyey

Az adatlap kitoltése mellett az eredmények kiszamitasat is le kell egyszeriisiteni, mind
hibacsokkentési, mind idomegtakaritasi célzattal. Az eredmények gyors kiértékeléséhez
kialakitasra keriilt egy Excel tablazat, melybe az el0készitési adatlap informécioit a megfeleld

helyre beirva a minta aktivitaskoncentracioja azonnal lathato.

5.6. Az eredmények kiaddsa
A mérések soran kapott eredményeket egy kiilon dokumentumban meghatarozott modszer

szerint célszerll kiadni. Az eredménykozl6 jegyzOkonyvben szerepelnie kell a minta vételének

crer

matrixdnak megnevezését.
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6. Kisérleti rész

6.1. A vizmintak elokészitése
A minta atvétele utdn kovetkezik a mintadk feldolgozasa. A kovetkezdekben ismertetett
modszerek a  késobbi  akkrediticid  megszerzésének lehetésége  miatt  vannak

munkafolyamatonként kiilon targyalva.

6.1.1. Felhasznalt anyagok, eszkozok és modszerek

5l-es miianyag kanna
hordoz6 oldat

A vizsgalatokhoz minden esetben 5 dm?® ismert stronciumtartalma csapvizet hasznaltam fel. A
csapviz hasznalata azért volt indokolt, mert a kornyezeti mintdk is tartalmaznak ilyen jellegii
szennyezbket, még ha nagyobb mértékben is. Az ismert mennyiségii oldathoz 2 ml 10mg/ml
Sr(NOs); hordozét adtam hozza.

6.2. A vizmintdak toményitése

6.2.1. Felhasznalt anyagok, eszkozok

A mérend6 vizmintak koncentralasdhoz a kdvetkez6 anyagok és eszkdzoket hasznaltam fel:
Ioncserél6 oszlop 500 mm hosszal és kb 44 mm belsé atmérdvel

Kationcseréld gyanta, DOWEX 50 W 0,425-1,2 mm részecskemérettel

0,1 M-o0s HNO3 oldat

8 M-os HNOs; oldat

6.2.2. Modszerek
A vizminta koncentraldsat kationcserélé gyantan torténd atcsepegtetéssel értem el. Ennek elsd
1épéseként egy megfelelden talméretezett ioncseréld oszlopot allitottam Ossze, melyet ezutan
200 ml 0,1 M-os HNOgs-val aktivaltam. Az aktivalo oldat atcsopogése utan az elvalasztando
komponenst tartalmazé oldat oszlopra ontése kovetkezett. Az oszlop tilméretezése miatt
valoszinli, hogy az oldatban megtalalhaté Osszes kation rogziilt a matrixhoz, ezzel az Osszes

olyan anyag tavozik az oszloprol, mely nem kotédik oda.
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A mérend6 oldat atcsopogése utan 250 ml 0,1 M-0s HNOs-al mostam az oszlopot, ezzel még a

benne esetleg megtalalhat6 szennyezddéseket is eltavolitva.

A 1épés befejezéseként 500 ml 8 M-0s HNOs-val eludljtam az oszlopon megtalalhaté kationokat,

melyek ezutan mar ismét folyadékfazisban talalhatdoak meg.

6.3. A betoményitett vizmitdak tovabbi siiritése
Az elOzetesen ismertetett modszer segitségével koncentralt minta mennyisége mar eléggé

csekély ahhoz, hogy beparléassal tovabbi térfogatcsokkenést lehessen elérni vallalhato idén beliil.

6.3.1. Anyagok, eszkiozok és modszerek
A feltaras kovetkezd 1épéseként az eldzé folyamatbol megmaradt 500 ml-nyi savas oldatot
elszivofiilke alatt f6z6lapon szarazra beparoltam. A beparlas végét a kiszokd gézok megsziinése,

valamint a f6z6pohar aljan megjelend sargas-voroses csapadék jelzték.

A szarazra beparlodott oldatot ezutan 10 ml 8 M-0s HNOs-ban feloldottam, igy az eredetileg az

oldatban taladlhat6 anyagokat ismételten oldaba vive.

6.4. A minta stroncium-specifikus elvdlasztisa
Az eddig ismertetett modszer a stronciumra nem specifikus elvalasztasi 1épéseket jelentett,
haszna csupan annyi volt, hogy az eredetileg igen hig vizmintat kisebb, konnyebben kezelhetd

formaba hozza.

6.4.1. Anyagok, eszkdzok és modszerek
Az elvalasztas elvégzéshez mind eléregyartott, mind sajat készitésti Eichrom Sr resin tipusu,
stroncium-specifikus oszlopokat felhasznaltam. Az oszlop Osszeallitasan kiviill a modszer

mindkét esetben ugyan az, a gyanta kondicionalasaval kezdodik.

Ennek elvégzéséhez a gyantara 5 ml 8 M-0s HNOgz-vat 6ntéttem, majd hagytam lecsepegni azt.
Az eldre elkészitett minta felontése ezutan kovetkezett, melyet a mérendd anyag veszteségének
minimalizaldsa érdekében a fézépohar 5 ml 8 M-0s salétromsavval torténd atmosasa, majd

annak oszlopra Ontése kovetett.

Az oszlopon keresztiilfolyd oldat folyamatosan iiriti az oszlopb6l a nem megko6tédott — tehat
nem stroncium — anyagokat, am hogy azok eltavolitisa biztos legyen, ismételten 5 ml

salétromsavat 6ntottem az oszlopra.
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Az oszlopra felontdtt szennyezd anyagok eltavolitdsa utdn az oszlop ala helyezett livegcsét
kicseréltem, majd 10 ml 0,05 M-os salétromsavat ontdttem az oszlopra. Igy a gyantat olyan
forméaba hoztam, hogy a benne megtalalhatd stroncium eltavozzdk, és igy ismételten oldat
forméaba keriiljon. Ebben a pillanatban fontos felirni az id6ét is, mivel a stroncium
leanyelemének, az ittriumnak ebben a pillanatban kezd6dik meg a termelédése — pontosabban

ekkortdl mar nem lesz eltavolitva.

Ezzel a modszerrel elértem azt, hogy az eredetileg begyljtétt vizminta Osszes

stronciumtartalmat bekoncentraltam szennyezo6 anyagok nélkiil.
6.5. A kémiai kinyerés meghatdrozdsa, valamint a mérendd forras eldkészitése

6.5.1. Anyagok, eszkozok és modszerek
A minden mas szennyezd6tdl megszabaditott stronciumtartalmu oldat kémiai kinyerésének
meghatdrozasdhoz fontos annak ismerete, hogy az elvéalasztds végén mennyi stronciumot is
tartalmaz az oldat. Mivel ennek meghatdrozéasa gravimetridsan a legegyszeriibb, ezért a folyamat

soran csapadék formaba kellett hozni az oldott anyagot.

Ezt oly modon végeztem, hogy az oldathoz 300 mg-nyi oxalsavat adagoltam, mely igy biztosan
feleslegben volt megtalalhato. Az igy késziilt oldatot melegitettem és kevertettem, biztositva az
oldodas teljességét, majd kb 3 ml-nyi 25%-0s NH,OH hozzaadasaval az oldat pH-jat felvittem
9-10 koriilire. Mivel a stroncium oxalat csapadék képzddése ezen a kémhatdson mar lejatszodik,

gyakorlatilag azonnal lathat6 volt, ahogyan levalik.

A levalt csapadék tomegének meghatirozasahoz elézetesen lemért tomegli ultrasziird
membranon vakuum segitségével lesziirtem az oldatot. A csapadékot tartalmazéd szlrdpapirt

ezutan néhany oOrara szaritdszekrénybe tettem, hogy az igy elveszitse nedvességtartalmat.

A kiszaritott membran tomegét analitikai mérlegen ismételten megmérve meghatarozhato volt a
csapadék tomege, mely az eredetileg az oldathoz adott hordozo tomegével kombindlva

kiszamithatova tette a kémiai kinyerést.
6.6. A folyadékszcintillacios mérés elvégzése

6.6.1. Anyagok és eszkizok

TriCarb folyadékszcintillacids spektrométer

Quantulus 1220 folyadékszcintillacios spektrométer
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UltimaGold LLT folyadfékszcintillacios koktél
1 M-os HNO3

6.6.2. Mddszerek
A mérés soran a két, eszk6zok kozott emlitett spektrométerének sszehasonlitdsat végeztem el.
Az elbkészitett forrast szlir6papirral egyiitt iveg szcintillacios kiivettaba helyeztem, majd 1 ml 1

M-os salétromsavban a keletkezett csapadékot maradéktalanul feloldottam.

A feloldott mintahoz ezutdn 10 ml UltimaGold szcintillaciés koktélt adtam, majd az igy

elkészitett forrast az LSC-be helyeztem és elinditottam a mérést.
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7. Eredmények és értékelésiik

7.1. A hasznalhato miiszerek dsszehasonlitisa
A hattér méréséhez az eldzetesen ismertetett protokollt desztillalt viz segitségével
végrehajtottam. Egy darab hattérminta készitését végeztem el, melyet az adott miiszerekkel

tObbszor is lemértem.

A hattérminta ismételt lemérései alapjan a kdvetkezo tablazatban lathaté adatsorozatot kaptam:

6. tablazat: a két miiszerrel végzett hattérmérések adatai a kimutatasi hatair meghatarozasahoz

Minta/miszer Quantulus TriCarb
1 1,95 2,854
2 1,902 2,828
3 1,914 2,875
4 1,987 2,782
5 1,951 2,788
6 1,961 2,808
7 1,988 2,863
8 1,959 2,853
9 1,928 2,962
10 1,989 2,867
Atlag 1,9529 2,848

Szoras 0,030798 0,051991452

Az elobb bemutatott eredményekbdl az 5.1 fejezet képletei segitségével meghataroztam a

kovetkez6 adatokat:

7. tablazat: A miiszerek teljesitményének vizsgalata a hattérmérések alapjan

Paraméter/miiszer Quantulus  TriCrab

Hattér (cpm) 1,95 2,85
Hattér (cps) 0,033 0,047
Mérési id6 (s) 24000 24000
Konfidenciaszint 1 1
kémiai kitermelés 0,65 0,65
szamlalasi hatasfok 0,83 0,75
eredo hatasfok 0,53 0,49
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dontési kiiszob 0,0031 0,0041
kimutatasi hatar Bq/kg 0,0012 0,0016

A szamitast egy példan keresztiil szemléltetve:

dontési kiiszob (imp/s)

RY =k [Ry| —+ 1 R' =1 o,os'{ r 1 j:o,ooms&{ﬂ)
tminta thé\tte’r 24000 24000 sec

dontési kiiszob, Bq

*

R — R, _0,001658

=0,003129B
= 053 9Bq)

detektalasi hatar

p§=(k+k)\/R{t1 n 1} p:=(1+1)\/0,033{ 1 1 j:o,oossle

+
minta 1:h.a'l’[tér 24000 24000

detektalasi hatar/minta

p, = Lo = 0003818 _ 4 506257(8q)
¢ 053

detektalasi hatar (Bq/kg eredeti minta)

_0,006257 _ 0,00125 Bq
5 kg

n

Az eddigi eredmények alapjan lathat6, hogy a Quantulus-szal kapott kimutatasi hatarértékek

alacsonyabbak, valamint hogy az igy nyert eredmények szorasa is kisebb. A mérések tovabbi

részében ezért a Quantulus-t haszaltam a minték analizisére. Uj beszerzésii koktél hasznélatba

vételekor vagy a miiszer allapotanak felmérése érdekében legritkabban negyedévente az emlitett

szamitasokat ismételten el kell végezni.

7.2. A miiszer kalibrdacioja

crer

a muszert. A kalibracié soran egyértelmii 6sszefiiggést kaptam a berendezés altal szolgaltatott
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beiitésszdmok és az ismert aktivitast kalibralooldatok kozott. A kalibracido sordn kapott

eredményeket, valamint a kalibracidos egyenest a 8. tdblazatban és a 7. abran lathatjuk. A

szcintillacios koktél hasznalatbavétele eldtt el kell végezni.

8. tablazat: Az LSC Kkalibralasahoz hasznalt mintasorozat

Minta aktivitas beiitésszam  hiba %

hattér 1309 2,6
0,0535 3358 1,6
0,107 5782 1,2
0,214 10245 0,9
0,856 36727 0,5

40000 -

35000 - y =41423x + 1290,1

30000 =t

25000

20000

15000

10000

5000

O T T T T T 1
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

7. abra: a kalibracio soran nyert kalibraciés egyenes

1.3. Veszprémi csapvizmintak mérése
A mérés validalhatéoan jO méréséhez sziikséges valamilyen referenciaminta reprodukalhato
meghatarozasa. Ezt olyan moédon végeztem el, hogy kiilonb6zd idépontokban a csapbol jo
alaposan kifolyatott vizbdl mintavételenként 15 litert kiengedtem, majd a mar ismertetett
protokoll szerint feltartam és lemértem. Az e folyamat soran kapott eredményeket a kovetkezd

abran, valamint tablazatban lathatjuk:
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2300 ~
2280 -
2260 -
2240 -
2220 -
2200 -
2180 -
2160 -
2140 -
2120 -
2100 -
2080 -

Belitésszam

1 2 3
Mintavételek

8. abra: A veszprémi csapviz vizsgalata soran nyert eredmények

Az eredmények kiszamitdsat egy eldre Gsszeallitott excel szamolotablaval végeztem, melynek
nagy elénye, hogy az elokészitési adatlaprol szarmazo informdaciokat beleirva rogton kiszamitja

az adott minta  aktivitdskoncentraciojait  valamint a  mérés  hibajat  is.
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9. tablazat: A veszprémi csapviz vizsgalata soran kapott eredmények

Sziirpapir Sztgﬁg;gir felhasznilt hittér httér % minta mintage | Meérés ideje akﬁp:/i:];;l;?)nc bizonytalansd  kimutatasi
tomege csapadékkal vizmennyiség  belitésszam beiitésszam (perc) emlgaqcllloja g hatar
0,02249 0,04596 5 1619 2,44 2157 2,12 400 1,93E-03 2,06E-04 2,08E-04
0,02172 0,04580 5 1619 2,44 2193 2,14 400 2,00E-03 2,04E-04 2,08E-04
0,02194 0,04587 5 1619 2,44 2177 2,08 400 1,96E-03 2,01E-04 2,08E-04
0,02184 0,04582 5 1611 2,46 2181 2,13 400 2,00E-03 2,04E-04 2,08E-04
0,02235 0,04599 5 1611 2,46 2237 2,13 400 0,0022 0,0002 0,0002
0,02201 0,04579 5 1611 2,46 2165 2,16 400 0,0020 0,0002 0,0002
0,02181 0,04581 5 1704 2,42 2192 2,16 400 0,0017 0,0002 0,0002
0,02176 0,04570 5 1704 2,42 2280 2,1 400 0,0020 0,0002 0,0002
0,02236 0,04601 5 1704 2,42 2237 2,06 400 0,0019 0,0002 0,0002
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A kapott eredmények alapjan a mintavételekbdl szarmazd feltarasok aktivitasanak szorasa

rendre 18,04; 37,80 és 44,00 lett.

A mérések bizonytalansaga minden esetben 2,06¥10™ alatt maradt, mig a hattérbél fakado

kimutatasi hatarok 2,08*10™ Bg/l alatt maradtak.

Ezen eredmények alapjan kijelenthetd, hogy a modszer jol hasznalhatdo kornyezeti mintak

stroncium-90 aktivitasanak meghatarozasara.
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8. Osszefoglalds

Ebben a dolgozatban a kornyezetbe kikeriilt, majd vizben feloldott, igy potencidlisan veszélyt
jelentd radioaktiv stroncium 90-es tomegszamu izotopjanak mérését tekintettem at. Mivel az
kozil kivalasztani azokat, melyeket az intézetben is megvaldsithatonak véltem. A modszerek
kidolgozasa kozben tekintettel kellett lennem a vonatkozé ISO szabvanyok betartasara is, a
mérési leirdsok, valamint a mintakezeléssel és adminisztracioval kapcsolatos iranyelvek
kialakitdsaval. A stroncium szelektiv elvéalasztdsdhoz az Eichrom Sr resin tipust extrakcios
gyantajat hasznaltam, az aktivitas mérése folyadékszcintillacios eljarason alapult. A protokoll a
mintak el6készitéséhez sziikséges anyagok és eszkdzok mellett természetesen tartalmazza magat
a modszert is, valamint azt is, hogy az eredményeket hogyan kell kiszdmolni. A méréssorozat
soran a Pannon Egyetem Radiodkémiai ¢és Radiodkoldgiai Intézetében megtaldlhatdo két
folyadékszcintillacios késziilék teljesitményének 0sszehasonlitasat végeztem el, melyek alapjan
a Quantulus hattérértéke 1,95 cpm, mig a TriCarb-és 2,48 cpm, a késziilékek kimutatdsi hatara
rendre 0,0012-Bg/kg és 0,0016 Bqg/kg-nak adddott. Ezek alapjan a tovabbi méréseket az
alacsonyabb hattérrel rendelkez6 (Quantulus 1220) kivalasztasa utan a miszer kalibraciojat
végeztem el. A kalibralt miiszer segitségével nagyjabol allandd referenciamintaként a veszprémi
csapvizet valasztottam ki, melynek mérését harom egymast kovetd soroztban, harom
parhuzamos méréssel vizsgaltam. A kapott eredmények szerint a csapvizben megtalalhatéd
radiostroncium aktivitaskoncentracidja 0,0017 és 0,0022 Bqg/kg kozott valtozott, a parhuzamos
mérések kozott a szords és a kimutatasi hatar maxiuma rendre 2,06*10™ és 2,08*10™ Bg/kg alatt
volt. A vizsgalatok soran bizonyitast nyert, hogy a vazolt modszer reprodukalhaté eredményeket

hoz, igy a késObbiekben a mérési modszer akkreditdciojanak alapjaul szolgalhat.
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Mellekletek

1. melléklet: a minta el6készitési adatlapja

1. Beérkezett minta elokészitése méréshez:
Datum:
Folyamatot végezte:

4. Sr-forras elokészitése csapadékképzéssel

Datum:
Folyamatot végezte:

Oldathoz 300 mg oxalsav ( 0,42g oxalsav-
I1- hidrat)

Melegités, kevertetés

Minta lemérése [dm3]

3 m 25 % NH40H-val 9-10 pH-ra
beallitani

Stroncium hordozé hozzaadasa (kb.:
0,02 g Sr(NO3)2)

Sziirépapir lemérése

Sziirés

2. Vizminta pekoncentralisa kationcserélé
gyantan:

Datum:

Folyamatot végezte:

Sziir6papir szaritasa

Csapadék+sziirépapir lemérése

34 mm Sr-specifikus gyanta (lezarasnak:
kvarchomok,

1ml1MHNO3

vagy vatta)

10 ml Ultima Gold LLT szcintillacios
koktél

Kondicionalas: 200 ml 0,1 M HNO3

Hattér és a minta LSC-be helyezése

Felvett minta oszlopra ontése (edényt
atmosni)

Mérési protokoll elinditasa

1ml1MHNO3

250 ml 0,1 M HNO3

Csere

500 ml 8 M HNO3

Minta adatai

Szarazra parolas

Minta azonosito

3. Stroncium specifikus elvalasztasa:
Datum:
Folyamatot végezte:

Mintavétel ideje

Mérés ideje

34 mm Sr-specifikus gyanta (lezarasnak:
kvarchomok,

Bemért Sr(NO3)2[g]

vagy vatta)

Sziirépapir [g]

Kondicionalas: 5 ml 8 M HNO3

Felvett minta oszlopra ontése

Sziirépapir + csapadék [g]

5 ml 8 M HNO3 edényt atmosni,
oszlopra ontjiik

Minta mennyisége [L]

5ml 8 M HNO3

Hattér [count]

1d6 rogzitése:

Hattér [%]

Csere (livegcse)

10 ml 0,05 M HNO3

Minta [count]

Megjegyzés:

Minta [%6]

Mérés ideje [perc]




