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EXPERIMENTAL STUDY OF CONCRETES’ ACTIVATION COMPARED TO
SIMULATIONS FOR SAFETY OF THE EUROPEAN SPALLATION SOURCE (ESS)

A complex work on dose consequences of neutron activation was carried out for the
European Spallation Source (ESS) ERIC by the Environmental Physics Laboratory of the
Centre for Energy Research. A concrete type currently used at the site as construction
material was investigated. The samples of the concrete were first irradiated in the Budapest
Research Reactor and the decay of their activation products were followed by measurements
with an HPGe detector. Composition of the samples were determined by neutron activation
analysis (NAA) and prompt-gamma activation analysis (PGAA). Using this composition as
input, irradiations were reproduced with MCNPX-Cinder1.05 simulation codes. Differences
between measured and simulated activities were under 20% in general, thus the compiled
material compositions can be used for dose assessment of neutron activation products and
waste index estimations.

neutron activation measurement, activation simulation, concrete, MCNP Cinder

Az EK Kornyezetfizikai Laboratoriumdanak vezetésével dtfogo kutatas késziilt az Europai
Neutronkutato Kozpont (European Spallation Source (ESS) ERIC) szamdara az épitkezésen
hasznalt beton neutron aktivacidjanak doziskovetkezményeirol. A vizsgalt betont eldszor a
Budapesti Kutatoreaktor két besugdrzo csatorndjaban felaktivaltuk, majd HPGe detektor
segitségével kovettiik az aktivdacios termékek lecsengését. Neutronaktivdcios analizissel
(NAA) és prompt-gamma aktivacios analizissel (PGAA) a mintik osszetételét is
meghatdroztuk. Ezeket bemend paraméterként felhasznilva MCNPX-Cinderl.05
szimuldcios kodok segitségével reprodukaltuk a besugarzasokat. A mért- és szimulalt
aktivitasok kozotti eltérés altalaban 20% alatt maradt, igy a kutatds sordn osszedllitott beton
anyagosszetétel felhasznalhato felaktivdaloddasbol szarmazo  dozisok  szamitdsdahoz,
hulladékindex becsléshez.

neutronaktivdcios mérés, felaktivalodas szimuldacio, beton, MCNP, Cinder
BEVEZETES

Az Europai Neutronkutato Kozpont (European Spallation Source (ESS) ERIC [1] jelenleg
gordiild tervezéssel épiil a svédorszagi Lund varosaban. Mivel egyes épiiletrészek mar
elkésziiltek, igy lehetdségiink nyilt mintat kapni a kivitelez6 Skanska cég altal hasznalt
szabvanyos betonbol (a késObbiekben: Skanska beton) [2]. A betonmintan teljes kori
elemanalitikai vizsgélatot végeztiink, tovabba azonositottuk azon elemek korét, melyek
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neutronsugarzas hatasara torténd felaktivalodasa problematikus lehet a személyzetet érd dozis
vagy radioaktiv hulladékkezelés szempontjabol.

A kutatasnak tobb célja is volt. Egyrészt szerettiink volna egy olyan, mérésen alapulo
Osszetételt rendelni a Skanska betonhoz, ami hozzdjarulhat a még tervezés alatt allo
épiiletrészek sugarvédelmi szimulacioihoz, azok fejlesztéséhez, lehetové téve a keletkezett
gamma-sugarz6 radioizotopok doézisjarulékainak minél pontosabb figyelembe vételét.
Masrészt az altalunk meghatarozott Osszetétel a beton szerkezetek felaktivaloédasanak
becslés¢hez is felhasznalhatd. Végiil cél volt az is, hogy ramutassunk egy ilyen munka
kritikus pontjaira, és egy altalanosan hasznalhaté eljarast dolgozzunk ki, amit alapul lehet
venni egyéb betonok Osszetételének mérésalapti meghatarozasahoz is. Ez mar csak azért is
fontos, mert a nuklearis reaktorok reaktortartalya koriili betonvédelmek — mint a leszerelés
soran radioaktiv hulladékka valé anyagok — kezelésében is meghatarozé a benniik keletkezett
radioizotopok mennyisége, ami a kiindulasi 6sszetétel fiiggvénye [3].

NEUTRONAKTIVACIOS MERESEK

Mivel a kapott Skanska beton 0Osszetételére vonatkozoan nem éalltak rendelkezésre
informaciok, olyan mérési kombindcidt szerettink volna alkalmazni, mely mind a
fokomponensekre, mind a felaktivalodas szempontjabol fontos (nyom)elemekre kielégitd
adatokat szolgaltat. E16bbit prompt-gamma aktivacios analizissel (PGAA) [4], utdbbit pedig
neutronaktivacios analizissel (NAA) [5] valositottuk meg a Budapesti Kutatoreaktorban
(BKR) [6] a Nuklearis Analitikai és Radiografiai Laboratorium segitségével. A mérési
eredmények az 1. tdbldzatban lathatok. A harom elem koziil, melyek mindkét modszerrel
mérhet6ek voltak, a natrium eredményei j6 egyezést mutatnak, a vas €s a szamarium esetében
azonban a mérés bizonytalansdganal nagyobb az eltérés. Ez tobbek kozott arra vezethetd
vissza, hogy a betonok meglehetdsen heterogén anyagok, és a két mddszerrel nem pontosan
ugyanazt a mintat mértiik le.

1. tablazat: A Skanska beton PGAA és NAA moddszerrel mért dsszetétele

Szoras Szoras
Elem PGAA [%)] NAA [%)]
Foékomponensek [w%]

H 0,35 2,1

C 0,55 57,1

Na 0,55 2,7 0,56 3,8
Al 2,59 2,6

Si 34,12 1,3

S 0,31 3,2

K 1,28 2,6

Ca 8,36 3,0

Ti 0,16 3,1

Mn 0,05 3,2

Fe 1,61 3,2 2,10 3,7
©) 50,46 2,4

Nyomszennyezok [mg/kg]

B 25,2 1,3

Cl 151 1,8

Sm 1,73 1,9 2,3 4,0
Gd 2,2 6,0

Sc 4,8 3,6
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Szoras Szoras
Elem PGAA [%] NAA [%]
Cr 109,8 3,9
Co 1,7 41
Zn 65,7 8,0
Rb 65,9 7,8
Sb 1,3 11,3
Cs 11 10,9
Ba 404,7 59
La 14,6 3,9
Ce 38,9 42
Nd 17,3 91
W 174,7 3,8
Th 6,1 4,1
Eu 0,6 45
Hf 47 59
Th 0,4 9,4
Yb 1,7 54
Ta 0,4 10,0

Az NAA mérések soran egy-egy ~0,1 g tomegli mintat sugaraztuk be a BKR *Termikus-’
(17-es) és ’Gyors’ csatornajaban (47-es) 2—2 oran keresztiil. A besugarzasok alatt rendre
1,6:10Y7 és 7,3-10'7 neutron fluens érte a mintakat. A felaktivalt mintakban az izotdpok
bomlasat 5-5 méréssel HPGe detektoron kovettiik egy haromhetes id6szak alatt, el6szor 4 nap
hiités utdn végezve mérést. A mérési adatokbol a bomlési egyenlet segitségével tovabbi hiitési
iddkre is szamoltunk aktivitdskoncentracio értékeket. Az 1 és 5 éves bomldsi idétartamra
szamolt értékek a radioaktiv hulladék kezelés szempontjabdl fontos izotopokra mutattak ra.
Emellett kiszamoltuk, hogy a to iddpillanatban — amely alatt a besugarzas végét értjiik (a
bomlas szempontjabol ez a 0 iddpont) — mennyi az egyes izotdopok aktivitadskoncentracioja.
Ezt mintegy referencia id6pontként hasznaltuk a szimulacidkkal vald 6sszehasonlitasahoz, igy
ezek az értékek megtalalhatok a 2. tablazatban. Mivel arra is szerettiink volna ramutatni, hogy
mely izotopok igazén fontosak a felaktivalédds szempontjabdl, igy meghataroztuk azt a
15 gamma-sugarzo izotopot (kulcsizotopot), melyek a mérés kezdetétdl az 5 éves extrapolacio
végeig folyamatosan az dsszaktivitds-koncentracio legalabb 80%-aért feleltek, a sugarvédelmi
szempontbol kiemelten fontos idészakokban (néhény nap hiités és legalabb 1 év hiités) pedig
az Osszaktivitas-koncentracio legaldbb 90%-aért. A 2. tdblazat csak ezen kulcsizotopokra
vonatkoz6 informécidkat tartalmaz.

A MERESEK SZIMULACIOS REPRODUKCIOJA

A Budapesti Kutatoreaktorban vald besugarzasokat MCNPX [7] és Cinderl.05 [8] kodok
segitségével reprodukaltuk. Ez a kodpar tigy miikddik, hogy eldszor az MCNP Monte Carlo
modszerrel kiszdmitja a neutron fluxust a mintdban. Ezt kdvetéen a Cinder analitikus
szamitasokkal meghatarozza a mintdban talalhato elemek felaktivalasat és bomlédsat a
megadott idépontokra. Harmadik Iépésben a Cinder képes olyan gamma-sugérforrast is
generalni, mellyel az MCNP dozist tud szamolni utana, de ennek a tanulmanynak nem volt
célja eljutni eddig.

A besugarzo csatorndkat egy egyszeri elrendezéssel képeztiik le, ami az 1. dbran lathato. Az
aluminium mintatartét és a kézepén 1évo mintat egy 20x20x20 cm-es homogén térfogati
neutronforrassal vettiik korbe. A neutronforras intenzitdsa és energiaeloszlasa eltérd volt a két

http://www.elftsv.hu/svonline 60



http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem

Sugarvédelem XIV. évf. (2021) 1. szam. 58-64

csatorna esetén. A fluxus adatokat a 2. dbra tartalmazza. Az anyagkartyak (anyagosszetételek)
Osszeallitdsa a mérési eredmények alapjan tortént (1. tdblazat). Amely mintdkon PGAA ¢és
NAA mérés is tortént, ott az NAA mérési eredményét hasznaltuk. A szimulacidkban a
Skanska beton névleges siirtiségével. 2,33 g/cm3-rel szamoltunk.

1. dbra: A szimulaciok soran alkalmazott besugarzasi geometria. Kékkel jeloltiik az
aluminium mintatart6t, ami 10 cm hosszq, 2,1 cm bels6é atmérdjti és 0,4 cm falvastagsagu.
Ko6zépen talalhato a lila szinnel jel6lt minta, mely egy 0,5x0,5x0,5 cm-es kocka.
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2. abra: Neutronspektrum a BKR Termikus- és Gyors csatornajaban [6]

crer

crer

15 kulcsizotopét. Ezen a ponton kiemelnénk, hogy a Cinder nem tal felhasznalobarat az
aktivacios termékek szlikitésének tekintetében. Jelen esetben 0Osszesen 1350 radioaktiv
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izotopot tartalmazott az eredmény téblazatunk, igy fontos volt hasznélni a kiértékelés soran a
mérések tapasztalatait, melyek lehetové tették, hogy a valoban fontos és relevans izotopokkal
tudjunk tovabb dolgozni. A két adatsor a legtobb pontban 5% alatti eltérést mutatott (3. abra).
Ez aldl kivétel az elsé pont, ahol 33% volt az eltérés. Itt a problémat az jelenthette, hogy a
nagy aktivitdsok nagy holtidékhoz vezettek a HPGe detektorban, igy a mérés viszonylag
pontatlan volt, és ezt nem tiikrozte kelloképpen a kiértékeld program altal szamitott szoras. A
14 ¢és 16 napos hiitési idoknél 13—15% volt az eltérés. Ez kortilbeliil megfelel a szimulacio
eredményébe bele nem szamolt, nem kulcsizotopok mennyiségének.

Osszaktivitas-koncentracié a Skanska betonban
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3. abra: A mért-és szimulalt dsszaktivitas-koncentracio a Skanska betonban a
Termikus csatornaban valé felaktivalas utani 4. nap és 5. év kozott

Annak szemléltetésére, hogy az Osszaktivitds-koncentracioban hogyan valtozik az egyes
a Termikus csatorndban tortént besugarzas utan szintén 5 éves tavlatban. A radioizotopok
kozil kettd koriilbeliil az elsé 10 napban, ketté az els6 100 napban, 2 pedig 1000 nap folott
jéarul hozza jelentds mértékben az 6sszaktivitas-koncentracidhoz (lasd 4. abra).

Ezt kovetéen a 15 kulcsizotop aktivitaskoncentracid értékeit hasonlitottuk Ossze (lasd
2. tablazat). Az izotopok felezési idd szerint ndvekvd sorrendben szerepelnek a tdblazatban
(**Na 15 6ra >2Eu 13,5 év). Az Osszehasonlitast elvégeztik a Gyors- és a Termikus
csatornaban kivitelezett besugarzasok esetében is. A mérés és szimulacid kozotti eltérés
4ltalaban 20% alatt maradt a ®Rb-nal (T12 = 18,63 nap) hosszabb felezési idejii izotopokra. A
nagyon rovid felezési idejli izotopoknal a nagyobb eltérések oka a mar emlitett nagyon nagy
kezdeti aktivitdsok okozta nagy holtid6bdl fakadé mérési bizonytalansag novekedés. A tobbi
izotop koziil nagyobb eltérés tapasztalhatdo egyrészt a **Mn esetén, mely valdsziniileg a
izotop altalaban (n,y) reakcidval keletkezett). Emellett a 233Pa-nal volt nagyobb az eltérés. Ez
sem ,sima” (n,y) reakcioval keletkezik, hanem az (n,y) reakcidval keletkezd
283Th (T2 = 22 perc) leanyeleme. Ez mind az elemi Osszetétel kiszamitasaban- mind a
szimuldcioban okozott némi bonyodalmat és bizonytalansagot.
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csatorndban torténd 2 oras besugarzdsa utan az 5 éves hiitési idétartam alatt

2. tablazat: A mérés- és szimulacid eredményének izotdoponkénti Osszehasonlitdsa t0
idépontban a meghatarozo radioizotopok esetében

Termikus csatorna Gyors csatorna
Tip Meérés  Szimulacido Eltérés Mérés  Szimulacido  Eltérés
[Ba/g] [Ba/g] [%] [Ba/g] [Ba/g] [%]
Na-24 156ra |1,19E+08 1,52E+08 22 5,09E+08 4,07E+08 -25
W-187 24 6ra | 9,99E+06 9,16E+06 -9 5,36E+07 4,36E+07 -23
La-140 40 6ra | 4,72E+05 4,36E+05 -8 1,16E+06 1,20E+06 4
Sm-153 46 6ra | 559E+05 4,39E+05 -27 | 2,16E+06 2,56E+06 15
Yb-175  4,2nap | 6,03E+04 3,95E+04 -53 | 1,04E+05 1,02E+05 -2
Rb-86 19nap |1,42E+04 1,44E+04 2 6,75E+04 8,41E+04 20
Pa-233  27nap |6,49E+03 5,49E+03 -18 | 1,55E+04 2,82E+04 45
Cr-51 28 nap | 3,74E+04 4,13E+04 9 9,18E+04 1,10E+05 17
Fe-59 45nap |2,47E+04 2,16E+04 -15 | 6,00E+04 6,21E+04 3
Sc-46 84 nap |2,48E+04 2,67E+04 7 5,91E+04 7,02E+04 16
Zn-65 244 nap | 1,20E+03 1,23E+03 2 3,58E+03 3,88E+03 8
Mn-54 312 nap | 1,59E+02 3,84E+02 59 1,10E+04 2,11E+04 48
Cs-134 2,1év |3,76E+02 3,31E+02 -14 | 1,56E+03 1,71E+03 9
Co-60 53év |2,02E+03 1,88E+03 -8 4,93E+03 5,73E+03 14
Eu-152  13,5év | 1,65E+03 1,78E+03 7 4,30E+03 4,73E+03 9

1zotop

OSSZEFOGLALAS

Az ESS-t6] kapott ismeretlen Osszetételi Skanska beton Osszetételének meghatarozasat
sikeresen elvégeztiik PGAA és NAA segitségével. A mérések elvébol fakadoan a mért
Osszetételek tartalmazzak az Osszes neutronaktivacid hatisara szdmottevd bomlési gamma-
sugarzast kibocsatd elemet. A mért radioizotopok koziil meghataroztuk a legfontosabb
gamma-sugarzé izotopokat (2. tdblazat) és azok anyaelemeit is: Na, W, La, Sm, Yb, Rb, Th,
Cr, Fe, Sc, Zn, Cs, Co ¢és Eu. MCNPX ¢és Cinderl.05 szimulacios kodok segitségével, nagy
pontossaggal reprodukaltuk a méréseket, igy az eldallt anyagoOsszetételek alkalmasak
sugarvédelmi szimulacidkhoz az ESS-ben.
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