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Bevezetés

1 Koérnyezeti mintak
gamma-spektrometriai mérése

- Kis aktivitas

J Méréstechnikai kihivasok
(pl. minta mennyiség, geometria, homogenitas)

3 Eletiink ~70%-at belterekben toltjiik

- Epitéanyagok szerepe (mindsités)
U Alacsony hatterti kamra

O 2 esettanulmany
I. Magyarorszag: erdmiivi salak mintak
- Szekularis egyensuly vizsgalat,
Méréstechnika, 2*°Ra meghatarozas
II. Angola: valyog mintak

o/57 ElsO radiometriai felmérés

Alacsony hatterd kamra



|. Eromuvi salakok vizsgalata

Szekularis egyensuly
Meréstechnikai kihivasok, fejlesztés

226Ra meghatarozas
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Szekularis egyensuly:

Bevezetés

Feltételezés:
1. Szekularis egyenstly a 238U és a 226Ra kozott

A= N R AL A= N * 2. Természetes uran izotOparany (233U/238U)
T,<<T}, Ax(0)=0
5-7 felezesi 1d6

A; = A, barmely (i, j)-re

Bog‘g'ﬁiu% s fopipensilyt befolydsolasparamet SR
MO R 187 ilkéyéshé fontos
- Eltérd geokémiai viselkedés
- Mesterséges folyamatok [*rd

Aktivitas
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A=A e
/Qnyaelem \ B?n,-rggs. B> fontos
/ , a /kevesbe fontos
Szekularis 144 rr © © /4
A, egyensilly Eromuvi salak mintak
Leanyelem 226Ra meghatarozasa e
1. Radon leanyelemek i 7
. 2. Sajat csucs (186 keV)
~7T, - vonal atfedés (?>°U) 1001 keV
222Rn
213At
= 210g; 214P9 214 9 . T1/2 > 1 év
“F o T.,< 1év
26| 2107 . St a b I |

“Hg 222Radon leanyelemek: szamos gamma csucs




Eromuvi salak keletkezése és felhasznalasa

Szén
Valtozatos U- és Ra-tartalom:
n¢hany g/t — tobb szaz g/t

Eromuvi salakok felhasznalasa:

Térkitolto-, vagy szigeteloanyag

Adalékanyag

Epitoanyagok minositése:

Indexek (Ra,, I, H,,, H; )

ex?

Ra-tartalom
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Szénpor tuzelést eromu

Szén

Mész
e

Kémeény

REA ——

l

REA-gipsz

Egetés, dusulas

Salak

Nagy U- és Ra-tartalom




Felhasznalt mintak

Lakossagi felkérés




A meérorendszer fobb kihivasai

1. Radon-zartsag:
°*  nemesgaz

*  mintatartd anyaga

2. Teljes energias abszolut hatasfok meghatarozasa:

» forras: kiterjedt, kozeli

e pontszerl forrds eredményei kozvetleniil nem hasznalhatok

3. A 186 keV-es csucs megbizhatoan hasznalhato-e
‘ a 2*°Ra-tartalom pontos meghatarozasara

7121



A kifejlesztett mérorendszer

e Mintatarté: HDPE
(High Density Polyethylene)

e Tomités: Viton O-ring

(fluorocarbon elastomer)

HDPE

mintatarto

i

“HPGe
detektor
.DOME”"
Csavarhato tet6
e Tomites o
T (an_gyﬂrﬂ)'“‘-?Fedoilenmmﬁ kupak
<—Henger fala
< 68 mm
E .
= Minta
To)
(o]
A\
65 mm

Kis et al., 2013



Radon-zartsag meghatarozas HDPE mintatartora

- EIméleti telitédési gorbe:
C=(C,-C, (1 -exp(-At)) + C,

- Kompartment-modell: - Telitodési gorbék mérése,

: i el o illesztése
A(bomlas) = 1.259 10" min o
- ' L KévagdszOl6si minta (8000 Bg/kg 22°Ra)
A Bnj=albomltis) + il solvarges) Lezarast kovetd 18 napon at, 6 6ranként

ha A(szivargas) = 0.02 * A(bomlas) 222Rn leanyelemek (*'*Pb, 214Bi) mérése
akkor ?L(ann) =1.284 *10"* min" A : gorbeillesztési paraméter
- Konfidencia intervallum:

Mbomlas) + 3.182 * std.err. = 1.282 *10™ min”
P[A(szivargas) < Mbomlas) 2%-a] > 95%

155x10° —

150 —

145 —

% 140 —

A mintatart6 gyakorlatilag 3 a5
radon-zartnak tekintheto 130 _eq  =15781e+005 + 223

C_0 =1.1788e+005 + 266
lambda =0.00012393 + 2.36e-006

125 —

| | | | |
5 10 15 20 25x10°
9/21 Time (min) Kis et al., 2013



Abszolut hatasfok meghatarozas HDPE mintatartora

Hatasfok meghatarozas Kiterjedt, kozeli forrasra:

Mérés: tavoli standard pontforrasokkal ) EFFTRAN,prog’gre’lm: S}ker.es a.llka.lmazas 4 .
60Co, 133Ba, 152Ey, 297Bi, 226Ra, 24| Am hatasfok meghatarozasara kozeli, kiterjedt geometrian

tavoli geometria: 167mm

- valodi koincidencia: elhanyagolhato 4:S0E-02 -
4.00E-02 -
—+- Standard

3.50E-02 - L,
) —— Szamitott

3.00E-02 -

2.50E-02 -

Szamitas: kozeli Kiterjedt forrasra

- fenti mérési adatok EFFTRAN 1.2-be (Excel)
- egyeb adatok: detektor, pont ill. kiterjedt forras 150802 7

- Monte Carlo szimuléci6 alapu adatbazis T o’

5.00E-03 -

- valddi koincidencia figyelembevetele ot —

0.00E+00

- hatésfok transzfer 0 500 1000 1500 2000 2500
E [keV]

2.00E-02 -

atasfok

[ —

Ellenorzés: egyvonalas nuklidok

- standard oldat HDPE-ben: *!Am, 19°Cd, °’Co, 137Cs, >*Mn

- kozeli geometria: mérés és szamitas

- mért / szamolt : ~ 1,02 — 1,05 > ~ 2-5% szisztematikus eltérés = korrekcids tényezd

10/21 Kis et al., 2013



Salak mintak eredmeényei

4000
< (Ba/kg)
&
o
<
-
o
= 500
(o]
N
o
(C
mﬁ
(o)
L=,
50

/)"
AJK_3 i
gy
AJK 5 o7 AJK 2
AJK 1 ,m’
i Bp 2 ym”
Bp.3 .7
it
AJK_4 5™ Bp_4 ¢ Pb-U
T x Bi-U
Bp_1 .~ L
50 500 4000
log,,U-238 (Pa-234m) (Ba/kg)
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A kapott érékek hibahataron beliil megegyeznek,
az 238U és a *2%Ra szekularis egyensilyban vannak

Vblgyesi et al., 2014



Salak mintak eredmeényei — 186 keV csucs

hasznalata
4000 —

(Ba/kg) AJK3 i
= AJK:% &
N _ 8 AJK_5
i IV
< P
EI 500 = /"‘IBD_Z
3 o 3"
© AJK_4_ 42 Bp_4 + Pb-Ra
N - ;
o i x Bi-Ra
o -7 e
1 4 gy 1:1
> P
2 5ok -

20 500 4000
log,,Ra-226 (186 keV) (Ba/kg)

12/21

Vblgyesi et al., 2014




Uran aktivitas koncentracio mérések eredmeényei

atl.

Salakok
(Budapest) 0.0496 0.0085
Salakok
(Ajka) 0.0455 0.0041
Osszes salak 0.0466 0.0030
Természetes
(Ebaid et 0.0462
al., 2005

Természetes izotop arany

Szekularis egyensily *26Ra és 233U kozott

Igazoltuk, hogy:
186 keV csucs hasznalhato a salak mintak 22°Ra-tartalmanak pontos meghatarozasara
(azonos geokémiai kozegbol szarmazo mintak, gyors, pontos)

13/21 Vélgyesi et al., 2014



Salak mintak #2?°Ra tartalma (186 keV alapjan)

Minta | Ra (Bg/kg) | £ S.D
AJK1 1049 48
AJK2 | 1991 91
AJk3 3152 | 144
AJK4 227 11
AJKS | 1435 66
Bp1 08 5
Bp2 553 | 25
Bp3 200 | 14
Bp4 246 11

14/21

Vilagatlag
50 (Bq/kg)
(UNSCEAR, 1993)

Ajkai mintak: nagyobb értekek

- Helyi szén

Budapesti mintak: kisebb értekek
- DE: Ismeretlen eredet

Ajkai salakok:
578-2893 (Bq/kg)
(Somlai et al, 2006)

Budapesti salak mintak vizsgalata:

Fontos tertilet
2233+54 Bq/kg

Budapesti salak minta
(Szabo et al., 2013)



Il. Angolai valyog éepitoanyagok

Gamma-spektrometria: 22°Ra, 23°Th, 4°K

Epitdanyagok min0sités
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Vizsgalt terulet

Neépesseg: ~20 millid {6
Tertilet: ~1,2 millio km?
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Vizsgalt terulet - Geologi

= LTS
gl [ § /
L -

}

= ) Teriiletenként
b7 20 minta

Tengeri Uledékek

(pleisztocén-kréta)

Geologia

!

Talaj

!

Epit6anyag

........................................

. b
______

_ T ey
1 7/21 iz 1 i 10t w peeer==13F  DOTSWANA', e




Eredmények — Aktivitas koncentracio

40K aktivitas koncentracio Vilagatlag: 400 Bq/kg
(UNSCEAR 2000)
400 - I o
350
226R3 és 232Th:
— 250 - , .,
g Nagyobb értékek: Huambo
U — o 7/ V4
e (a referencidkhoz képest)
o 150 - 40K: Kisebb értékek
100 - | Geolégia
| T |
- _‘L |
0 n=|20 n=|20 n=|20
CABINDA HUAMBO MENONGUE
C CABINDA HUAMBO MENONGUE

(Ba/Kg) | M | Sd [Mdn| M | Sd [Mdn| M | sd | Mdn
Ra-226 | 26 | 7 | 25 | 87 | 20| 89 | 27 | 10| 25
Th-232 | 36 | 5 | 36 | 81 | 21| 82 | 30 | 10| 28
18/21 K-40 | 45 | 17| 40 | 82 |15 | 87 | 73 | 40 | 67




Eredmények — Mindsito indexek

Aktivitas koncentracio index |

1.1

1.0 A e -
Radium E| ] | =1
0.9 ..
i T Limnit
Rag,=( 0.8 - (EC, 1999)

0.7

0.6 -

(Hamilton,

- NAR

A vizsgalt Valyogok NEM Jelentenek kockazatot

Hazépi aaa— . [<1

%2 ) T nyagok

0.1 I<6
n=20 n=20 n=20 -

I I I
CABINDA HUAMBO MENONGUE

0.0

RRadimmedquindlems | AktivitAdtivikyentracio
Teriiletek iintlex (Bg/Kg) concenfratéqn index
M Sd Mdn M Sd Mdn
Cabinda 81 13 79 0.3 0.04 0.3
Huambo 209 45 210 0.7 0.15 0.7

19/21 Menongue 79 24 73 03 |[0.08]| 0.3




Konkluziok

M¢érorendszer:
1. Mintatarto: gyakorlatilag radon-zart
2. EFFTRAN hatasfok transzfer sikeres (kozeli, kiterjedt geometria)

Magyarorszagi salak mintak:

3. Természetes uran izotop arany (*3°U/?38U)

4. Szekularis egyensuly: 2?6Ra - 233U

5. 186 keV-os csucs alkalmas a 2?°Ra pontos meghatarozasara
6. Salak mintak a FOvarosban

Angolai valyog mintak

7. Huambo: nagyobb értékek 23°Th és 2*°Ra, 4K kisebb mindenhol
8. Geologia szerepe

9. Elsd angolai radiometriai vizsgalat

Az alacsony hatteru kamra és a hozza tartozo meérorendszer
alkalmas kornyezeti mintak részletes tanulmanyozasara
20/21
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Epit6anyagok radiolégiai mingsitése

* |ndexek:

— Radium ekvivalens (Ra,,)

Ra  =Cg, 5 T L26-Cp 55, +0,086-Cy

Hazeépites: Raeq 370<Bqg/kg Beretka and Mathew,
1985, Khatibeh et al., 1997

— Aktivitds koncentracid index (I)

I = CRa—226 4+ CTh—232 4+ CK—4O <1
300 200 3000

Nagy mennyiségben hasznalt anyagok (beton, tégla) esetén: <1
Kis mennyiségben hasznalt anyagok (pl: cserép, salak) esetén: |<6

EC, 1999




226Ra, #32Th and 4°K contents

Unscear, 20|00

Coal slags 50 Ba/kgi Ajka: 1571 Bg/kg (avg.), (227+11 — 3152+144 Bq/kg)
(n=15) — —
Budapest: 384 Bq/kg (avg.), (96+5 — 2233+54 Bq/kg)

One high value from Budapest: 2233+54 Bq/kg
Others
(n=14) High 226Ra-contents in coal slag samples
10 100 1000 I it d tes: simil It
Ionga (Bq/kg) 1 situ gamimma aose rates: simuar resuits
Coal slags 500 Bq/ kg%
(n=15) — — |
I
i Brick samples: 473+18 Bq/kg
i 484+17 Bq/kg
Others I N
(n=14) i
0 100 200 300 400 500 49K and 23?Th:
K (Barkg) Comparable with international values
Coal slags 150 Bq/kg
(n=15) — ; |
|
i
Others — — i
(n=14) i Other‘?.'. '
. . . l . u . . . Gas silicates, Bricks,
0 10 20 30 40 50 60 70 80 Concrete of block of flats,

8/25 Th (Bg/kg) Szabo et al., 2013 Coal slag concretes



Indices and dose estimations

Beretka and Mathew, 1985

! 10
i Ra,, = Cypepq + ?Czazrh “]‘ac-mx

Coal slags — i —]

(n=15) |
i370 Ba/kg >370 Bg/kg: 6 coal slag samples
|

Others - — |

(n=14) |

1 | | |
10 100 1000

EC, 1999 log,,Ra,, (Ba/kg)

: I = C226Ra + CZSET?: + C4OK =1
| T3 . ~—1 -3 -1 B em—1
Coal slags ! 300 Bg kg 200 Bg kg 3000 Bg kg
(n=15) ! L
7 hazardous samples were identified
| |
=1 |1=6 >1-
Others . | : one coal slag concrete sample
(n=14) — I. i >6: 3 coal slag samples
. | |
0 1 10
log,,|
Others i D =1 D =aCypepa + bCospry +Chox D, =10"%0FD,
(n=14) - —] i o Materials in bulk amounts
i >1 mSv (reference level):
0 03 0.6 0.9 12 15 1 coal slag concrete

9/25 D, Szabé et al., 2013



Karangelos et al., 2004

Sampling week  Weekly Radioactivity in Bq kg ! + expanded uncertainty % (k = 2)
specimen 238 226p 4 210py, 2327, D

Ist Lignite 332+ 11 350 +4.3 AST 5.6 24 + 7.1 207 + 6.6
nd Lignite 248 + 14 331 +4.3 N/A 23+06.2 198 +54
3rd Lignite 291 = 10 309+ 4.2 26 + 5.7 20+ 6.7 165 + 6.1
4th Lignite N/A 346 +4.0 N/A 19+ 6.0 152 +54
5th Lignite 309+ 11 344 + 4.3 352+ 54 20+ 7.1 148 + 6.0
6th Lignite 352 +9 395 1+4.2 400 + 5.5 2l £ 6.6 16Y + 6.3
Mean + SD (%)  Lignite 306 +4.2 346 +24 361 £9.6 19 + 8.5 173 + 14
Ist Fly-ash N/A 873 +4.2 N/A 574+49 489 + 4.6
nd Fly-ash Vo2 + 6.4 043 + 4.3 1162 + 4.8 532+ 6.1 425 + 5.8
3rd Fly-ash 899 + 6.0 880 + 4.2 1028 + 4.8 50+ 5.8 405+ 5.0
4th Fly-ash 1051 +£5.8 1028 + 4.3 1322 + 4.7 52456 403 £ 5.0
5th Fly-ash U444 4+ 7.1 D00 + 4.2 1120 + 5.0 35+44 485 +4.7
6th Fly-ash N/A 794 + 4.0 N/A 534409 516 +£6.3
Mean + SD (%) Fly-ash V64 + 6.6 D04 + 5.6 1158 =11 533 +4.7 454 + 11
Ist Bottom ash N/A 583 1+ 4.2 N/A 43+ 5.1 433+ 4.6
2nd Bottom ash 675+ 5.6 654 +4.2 273+ 7.0 45+ 54 417+ 5.0
3rd Bottom ash 677 £9.5 661 +4.3 285+ 7.2 41 +£4.5 334+ 5.0
4th Bottom ash N/A 722 +4.2 N/A 44+ 5.0 367 £ 4.8
5th Bottom ash 715+ 7.6 743 + 4.2 280+ 7.3 47+ 53 419 + 5.1
6th Bottom ash 658 + 8.3 6l1 +4.2 2531+7.6 44+ 54 460 + 4.8
Mean + SD (%)  Bottom ash 681 £ 3.5 HHh2 + 9.3 275159 44 + 4.6 405+ 11

N/A; not applicable.



Uranium activity concentration ratio and
Secular equilibrium in coal slag samples

Weighted AU235/AU238 -
avg.

cleel gk 0.0496 0.0085

Budapest

Coal slag 0.0455 0.0041
Ajka

Coal slag All 0.0466 0.0030
Natural
(Ebaid et 0.0462
al., 2005

Natural isotopic ratio

Secular equilibrium
between 226Ra and 238U

Validation:
226Ra: 186 keV peak

15/25 Vilgyesi et al., 2014a

4000 -
< (Ba/kg) CS_AJK_3
«- //
A s
3 CS_AJK 5 o7 CS_AJK 2
¥ CS_AJK_1_jaf
=~ -
& -
2 500} T_CS Bp_2m”
© T.csBp3 .-
N et
b CS AJK 4 J,.‘:ﬁ:' T CS Bp 4 + Pb-U
© e )
14 -7 x Bi-U
2 T_CS Bp_1.~ o
S ——t 1:1
50 Lz~ .
50 500 4000
log,,U-238 (Pa-234m) (Ba/kg)
4000 -
(Ba/kg) CS_AJK_/3/H
= CS_AJ K_/2, g
g- 4 CS AJK 5
@ ™S AJK 1
3
o 500 T Cs Bp_2
T T CS Bp 3 -~
b 4
© CS_AJK 4_ ¥ T CS Bp 4 + Pb-Ra
& e x Bi-Ra
&o - == 11
o .77 T_CS_Bp_1
) 50 LZ ]
50 500 4000
log,,Ra-226 (186 keV) (Barkg)




226Ra meghatarozasa a 186 keV-es csucsbol

* A 186 keV-es %?°Ra csucs: figyelembe kell venni az 23°U részaranyat
- Ervényes az uran izotdparany és a szekularis egyensuly is fennall
238-ra és ??°Ra-ra
*Ezt az esetet szamos munka feltételezi és hasznalja a 186 keV-es csucsot a
226Ra meghatarozasara:
« Egyszerlbb
 Nem kell radonszokés-mentes kamra, nem szukséges egyensulyi allapot
* Mintamennyiség

180 - —_rd
—Background

Ebaid et al, 2005:
226Ra: 58.3% 235J: 41.7%

Counts
=
[ = |

0 200 400 600 200 1000 1200 1400

Energy (keV)
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