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» Kocsonya Andras: Kornyezeti mintak
gamma-spektrometrias vizsgalata

e Szlcs Laszlo: A sugarvédelmi miszerek hitelesitési modszerei.
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Radioldgiai és nuklearis létesitmények kornyezetellenérzése REN @,

A sugarvédelmi célu kornyezetellen6rzésének harom f6 feladata:

* alétesitmény tevékenységébdl szarmazo sugarterhelés meghatarozasa a dolgozdkra
és a létesitmény kornyezetében él6 lakossagra,

e alétesitményre és kdrnyezetére vonatkozo sugarvédelmi kritériumok teljesilésének mérésekkel
torténd igazolasa,

* rendkivuli esemény bekovetkezése esetén adatszolgaltatas az optimalis védelmi intézkedésekhez

Normal mikodése esetén a radioldgiai |étesitményektbl a kornyezetiikre gyakorolt tobblet sugarhatas

annyira kicsi -- jellemz6en nagysagrendekkel kisebb, mint a természetes hattérsugarzas ingadozasa —
hogy kdzvetlen mdédon nem lehet megmérni.

Kornyezetellen6rzés (nem csak radioldgiai): az érzékenységi hatarok feszegetése.
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Radioldgiai és nuklearis létesitmények kornyezetellenérzése REN

A kornyezeti hatdsok ellen6rzéséhez azonositani kell a lehetséges kibocsatasi utvonalakat,

majd a terjedési utak mentén a mérési, illetve mintavételi pontokat és mddszereket ugy kell
megvalasztani, hogy a meghatarozandd adatokat a sziikséges pontossaggal és lefedettséggel meg
lehessen adni.
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A mintavételi program szerint vett mintak vizsgalatara kilonb6z6 analitikai médszereket hasznalunk.
A sugarvédelmi kornyezetellen8rzés soran az egyik elterjedten hasznalt analitikai modszer a
gamma-spektrometria.
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A gamma-spektrometria alapjai

Electron capture
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A gamma-spektrometria alkalmazasi kore

* leveg6-aktivitaskoncentracid: aeroszol, illetve elemi és szerves jod

* nemesgazok

» légkori kihullas (fall-out)

* talajmintak,

* technoldgiai, felszini, felszin alatti vizek

e dorzsmintak

* indikdtornovények (fl, moha, gomba, fa)

» fak évgylirdi -- hosszabb id6skaldju retrospektiv monitorozas céljabdl)

* élelmiszerek, élelmiszer-nyersanyagok (tej, hus, hal -- a fogyasztasi szokasok szerint)

* takarmanyozasra hasznalt névények
e Uledékek



A gamma-spektrometria elonyei

* kevés mintaelokészitést igényel
a gamma-fotonok athatoldképessége viszonylag nagy -> kicsi dnabszorpcio (kivéve kis energiak)
a kornyezeti mintak nagy része, tombi anyagok, vastag mintak is kiilénosebb el6készités nélkul
mérhetdk
kisebb geometriai eltérések el6fordulhatnak, f6leg nagyobb minta-detektor tdvolsag esetén
pontosabb mérésekhez homogenizalas illetve tomegallanddsagig torténd szaritas szukséges

» altalaban egy méréssel a mintaban talalhaté valamennyi gamma-sugarzé radionuklid megmérheté
specialisabb esetekben a mintaban talalhaté kis-és nagy energiaju gamma-sugarzokat U
két kiilon detektorral érdemes mérni
ha technikailag megvaldsithatd, akkor a két detektor egyszerre nézi a mintat és parhuzamosan
mehet a mérés
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A gamma-spektrometria fobb korlatai REN @,

* Nem mérhet6k gamma-spektrometriaval a csak béta-sugarzo radionuklidok 3H, 14C, 32P, 99S, ...

e Rosszul mérhet6k gamma-spektrometriaval azok a radionuklidok, amelyeknek jellemz&en kis
energiaju, illetve alacsony relativ gyakorisagd gamma-vonalaik vannak.
példaul atermészetes bomlasi sorok tagjainak egy része

* Egymashoz kdzel es6 gamma-vonalak esetén a nuklidazonositas és mennyiségi analizis
bizonytalanna valhat.
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A gamma-spektrometria f6bb korlatai REN <

A jo kimutatasi hatar eléréséhez azonban viszonylag hosszu mérési idékre van sziikség.
A kornyezetellenbrzés gyakorlataban az egy éjszakas mérési id6 teljesen altalanos,
igy naponta egy minta mérhet6 meg egy spektrométerrel.

A KFKI-telephelyen rendelkezésre allé alacsony hatterli gamma-spektrometriai méréhelyeken a

szokasos gamma-sugarzo radionuklidok tobbségére néhanyszor 10 mBq kimutatasi hatar
érhetd el egy éjszakas mérési id6 esetén.

"B"-detektor hatasfoka: 500 ml-es Marinelli geometria
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A gamma-spektrometria f6bb korlatai — vonalatfedések
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A gamma-spektrometria agai FIUN @

szcintillaciés: Nal(Tl) kis felbontasu l
LaBr . .
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A gamma-spektrometria eszkozei

A gamma-detektorok két f6 tipusa

e szcintillacids detektor: gamma-foton beérkezésekor fényfelvillanas keletkezik,
amit fotoelektron-sokszorozé alakit elektromos impulzussa

* félvezetd detektor: gamma-foton beérkezésekor a félvezetd kristalyban elektronok
a vegyértéksavbol a vezetési sdvba -> elektron-lyuk parok -> elektromos impulzus
statikus elektromos tér a félvezetd kristaly belsejében

elderdsito f6 erdsitd

analég / digitélis konverter

detektor
minta sokcsatornas analizator

tobbnyire USB kapcsolat

nagyfesziltsegi
tapegység . . felhasznaloi interfész
tapegysé
(tobbnyire szamitogép)
J
e

HUN
REN



A gamma-spektrometria eszkozei - detektorok




A gamma-spektrometria eszkozei — analizatorok — a mult
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A hatékony analizis kulcsa: j6 hatasfok és alacsony hattér REN <

jo detektalasi hatasfok: a mintaban keletkez6 fotonok jelentds részét meg tudjuk szamolni

alacsony hattér: j6 jel / zaj arany, a hattér nem fedi el azt, amit mérni akarunk

az energiafelbontas hatasa a mérési bizonytalansagra és a kimutatasi hatarra:
jobb energiafelbontas -> kisebb a levonando folytonos hattér -> kisebb bizonytalansag,

n jobb kimutatasi hatar

FWHM
EE—

alapvonal k

|
\ - channel
folytonos hattér

a csucs alatt
A gamma-detektorok hatasfokat %-ban szokas megadni: azt mutatja meg, hogy pontszer( sugarforras

esetén, 30 cm forras-detektor tavolsag esetén a ®°Co 1332.5 keV-es csucsdnak intenzitdsa hogy viszonyul
ugyanilyen kortlmények kozott egy 3”x3”-es Nal szcintillacids detektorhoz.

Kornyezetellen6rzésben manapsag 30 — 60% kozotti detektorokat hasznalnak.

counts




A hatasfok novelésének lehetoségei és korlatai

jo geometriai hatasfok -> nagy térszog: a mintabdl kilépb gamma-fotonok
minél nagyobb része érje el a detektort: kozeli geometria

Marinelli beaker

\ \
\Y
sample

Marinelli @ |
beaker Nal or L sampie
“wecor () detector

Marinellli-edény  folyadékszcintillacio

(LSC)

kdrnyezeti mintak tébbségénél
a minta korlatlan mennyiségben
rendelkezésre all

A Marinelli-edény el6nyos

de kis energiaknal elvész az el6ny

True Well Clover detector

4x80x90
ureges detektor |6here tipusu detektor
(well-type) (glower-type)
N
kis méretld mintaknal el8nyds S
vagy ha a minta tomorithet6
Pl. aeroszol sz(ir6
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A hattér f6 osszetevoi REN @

* természetes bomlasi sorok (238U és 232Th) és mas természetes radionuklidok (*°K) a kornyezetben
* radon és bomlastermékei
» kozmikus sugarzas és az altala keltett masodlagos sugarzasok

Natural radiation is everywhere.
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A hattércsokkentés lehetdségei

Mi ellen?

radon

természetes radionuklidok

kozmikus sugarzas

mesterséges radionuklidok
a mérbBhely kornyezetében

passziv hattércsokkentés

A mér6kamra légmentes
lezarasa és néhany nap
varakozas a bentrekedt radon
lebomlasaig

vastag arnyékolas a minta és a
detektor kordl

olomtorony, vaskamra,
tobbrétegl arnyékolas a
masodkagos sugarzas
csokkentésére

arnyékolas

fold alatti laboratérium

arnyékolas

ReN ©

aktiv hattércsokkentés

szell6ztetés szlrt levegbvel
atoblités semleges gazzal a
radon kiszoritasara

specialisan alacsony
radionuklid-tartalmu anyagok a
detektor koriil / épliletben

a detektalas elektronikus
blokkolasa kozmikus részecske
detektaldsa esetén (Cosmic-
veto)

sugarforrasokat ne taroljunk a
mérbShely kornyezetében
szennyezOdések megelbzése: a
kiilonb6z6 aktivitas-szintek
kiilonvalasztasa



A hattércsokkentés lehetdségei — passziv modszerek

olomtorony vaskamra

tobbrétegl arnyékolas
(vas — 6lom - réz)

a masodkagos sugarzas
csokkentésére

Mindketténél régi anyagok hasznalata el6nyos:

* Olom esetén minél régebbi 6lom, a 21%Pb (T,,,=22 év) lebomlasa miatt.

* vas esetén a nukledris technikak vilagméret( elterjedése el6tti (ll. vildghdboru el6tti) vasanyag
Magyarorszagon tobb alacsony hatteri méréhely késziilt a régi Erzsébet-hid vasalkatrészeibdl



A hattércsokkentés lehetdségei

COVERT = COsmic VEto for the Reduction
of Total background

plasztik szcintillatorok a detektor kortil,
els6sorban folotte (ott vastagabb)

Az elektronika letiltja a detektalast,
ha kozmikus részecske érkezik

el
RN\\al
e

with changed energy

i
e F'.Iﬁull ll,.'I |_|| |_|| b— @ .
photon N
an collision course "\‘ charged
with a chare artic :
a charged particle * partlcle
]

COSSU = Compton Suppression Shield

A f6 HPGe detektor kozépen,
amit szcintillacids detektorok vesznek korl.

Ha a f6 detektor és a korlilvevd szcintillacios detektorok
valamelyike egyszerre ad jelet, az compton-szdrddasra utal,
és az elektronika letiltja az adatgydjtést.

SATEILYTURVAKESKUS
. ’ STRALSAKERHETSCENMTRALEN \
RADIATION ANMD NUCLEAR SAFETY AUTHORITY



A hattércsokkentés lehetdségei — néhany fantazia

a talajban levé természetes radionuklidok ellen:

a kozmikus sugarzas ellen: menjiink a fold ala et s
menjlink egy to6 folé

Probléma: 4m térszogben korlilvesz a kézet

fold alatti Gregekben felé tud dusulni a radon Vagy viz alatt?

Ekkor a talaj természetes radionuklid tartalmat és
a kozmikus sugdrzast egyarant tavol tartjuk.

O

A kett6t kombindlva: té egy barlangban




Hattér egy foldalatti alacsony hatterli méréhelyen

HADES, JRC, Mol, Belgium
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Gamma-spektrometria hordozhaté eszkozokkel FHUN o)
REN &
hordozhato szcintillacids spektrométerek & funkcidk:
* Dozisteljesitmény-mérés (neutron is)
* nuklid-azonositas — beépitett kiértékel6 algoritmus

e keresés

Kbrnyezeti in-situ gamma-spektrometria

célszerl beépitett
akkumulatoros
analizatort hasznalni
-- nem kell elektromos
haldzat

hordozhatd HPGe
félvezetd spektrométer




A megbizhatoé kvantitativ elemzés kulcsa: a jo kalibracio

A mennyiségi analizis alapja az aktivitas és a vonalintenzitas kozotti I = A X p, X & 0Osszeflggés.

ahol
* | a mértintenzitas (id6egységre jutd nettd beltésszam),
ami a nettd csucs alatti teriletbdl hatarozhaté meg
* A a minta aktivitasa,
* Dp, akerdéses vonal relativ vonalintenzitasa, gamma-spektroszképiai tablazatokban megtalalhato,
* &(E) a detektor hatasfoka az analizisre hasznalt vonal E energiajan,
amit a detektor hatasfok-kalibracidéjaval lehet meghatarozni.

Az Osszefliggés atrendezésével a mért I intenzitasbdl az €(E) hatasfok ismeretében az A aktivitas

kiszamithato
I

" pxe(E)

IUN 5
REN @’



Fizikai <-> szamitason / szimulacidn alapulé kalibracié HUN @

REN

A matematikai Uton torténd kalibracio gyors, flexibilis, kényelmes, valtozo kisérleti kortilmények konnyen kovethetdk.
Feltételei:

karakterizalt detektor — a gyartotdl beszerezhetd, pluszpénzért vagy magunk is elkészithetjuk, pl. rontgenatvilagitas

* a meérési geometria, 0sszetétel, slirliség, rétegvastagsag ismerete

HPGe v spectrometer

Radioactive point source

A pontforrassal felvett, fizikai sztenderdekkel végzett kalibracié a kiindulépontja lehet a tovabbi geometriakra
végzett matematikai kalibracidnak. Programcsomagok: LabSOCS, EFFTran, Geant4, GESPECOR, DECCA, ...



Hogyan vegyiink fel j6 hatasfokgorbét

efficiency

Canberra BE2825 efficiency -- point source, d=30 cm
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m
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0
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750
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1000 1250

Mottd: egy jo kalibracid id6allé

és egyszer kell j6l megcsinalni.
Prébaljun minél tobb pontot kinyerni
a kalibral6 spektrumokbdl

a hatasfokgorbe megszerkesztéséhez.

61 pont (energia-hatasfok):

152Ey: 26
133B3: 13
60Co: 2
137Cs: 4
241Am: 11
>’Co: 5

Energia: 6.4 keV — 1457.6 keV
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A kalibracio kiterjesztése kis és nagy energiakra REN <

részlet egy MIX kalibralé sugarforras mdbizonylatabdl:

a kibocsatott gamma-energiak és intenzitasok

energia-intervallum: 32 keV — 1836 keV

= Energy 3l Exssnd

Nuclide [keV] [%] Unigsit]
IAEA TECDOC 619 ]
Cs-137 32.1 5.540 1.60
Am-241 59,54 35.680 1.50
Cd-109 88.03 3.626 5.80
Co-57 122.1 85.510 1.40
Co-57 136.47 10,710 1.40
Ce-139 - 1659 79,900 1.40
Sn-1 .3 255.00 2.110 4.00
Cr-51 320.1 9,870 1.90
Sn-113 3917 64.940 4,00
385 514.0 08,500 1.60
Cs-137 661.7 84.990 1.60
Y-88 898.0 93.900 1.70
Co-60 1173 99,850 1.50
Co-60 1333 99.683 1.50
Y-88 1836 99,280 1.50

Ossz.:

1251. 27.4 keV

24Na: 1368.6 keV, 2754.0 keV
208T]: 2614.5 keV

ezekre is kellene kalibracié



efficiency

A kalibracio kiterjesztése kis energiakra
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A kalibraciod kiterjesztése nagy energiakra
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A kalibracio kiterjesztéséhez hasznalt nuklidok legerésebb gamma-vonalai

(a) 2°5T1 (b) ?“Bi
E(keV) gyakorisag (%) E(keV) gyakorisag (%)
277.4 6.3 % * 609.3 46.1%
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A nagy térszog kovetkezménye: a valodi gamma-g
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Mitermékek gamma-spektrumokban

0sszegcsucsok — pile-up
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Mitermékek gamma-spektrumokban REN @

kiszokési csucsok — escape-peak
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Gamma-spektrometrias mérések kiértékelése

FIUN >
REN

GammaVision v6.09

Gamma Spectrum Analysis Software
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S ' : A programokban szamos hasonldé elem taldlhatg,

mivel mas-mas koncepciot kovetve,
de azonos feladatot valdsitanak meg.
“m =m0 T o 1= Em A programok kozotti valasztas egyéni izlés vagy megszokas kérdése.




Az elterjedt gamma-spektrometrias programcsomagok elényei és hatranyai

» adatgydjtéstdl a kiértékelésen at a riportkészitésig az egész folyamat automatizalhato

a rutin méréseknél kevés élémunka sziikséges

e ameérést és kiértékelést végzd személynek az alapokon tul nem kell a gamma-spektrometria

részleteivel tisztaban lennie.

e az automatizalt kiértékelést jo, ha ember ellen6rzi, mert idénként meglepd dolgokra képes a

program
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20 " " N L M . 1 " " 1
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No nuclides found.
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Integral: 3403




Téves nuklidazonositasok — vonalatfedések miatt REN <

95m1§4b 235.69 keV 24.9% . “'Th 235.97 keV
A #™Nb nek 204.12 keV-nél (2.33%) van még egy gamma-vonala.

-"’Sm_: 765.79 keV 100% « ““Bi 768.36 keV 4.94%
A *Nb t6bbi gamma vonalai 0.01-0.03% gyakorisaguak.

®71908.96 keV 100.0% . “®Ac 911.20 keV 25.8 %
A ®Zr tobbi gamma vonala 1%-nal kisebb gyakorisagi.

Cd 88.04 keV 3.61% — ““*Pb és ““Pb Bi karakterisztikus rontgenvonalak: Bi-Kg; 87.35 keV
A ™Cd bomlastermékébdl szarmazo karakterisztikus rontgenvonalak intenzivebbek: Ag-K 22.1 keV 85.2%
A Cd AC6120 granulatumban valé eléfordulasat korabban tisztaztuk.

**Co 846.88 keV 100.0%
*C0 1238.28 keV 67.6% ~ “*Bi 1238 keV
A *“Bi-nek 3 erfsebb gamma-vonala van: 609.3 keV, 1764.5 keV, 1120.3 keV

*'C0 122.06 keV 85.60% - “"Eu 121.78 keV 28.58% ~ *Eu 123.07 keV 40.79 % -
« 8¢ 121.12 keV 17.20%

Az elso harom radionuklidnak ez a legerosebb gamma-vonala.

Az ¥'Co tovabbi vonalai: 136.47 keV 10.68%, 14.41 keV 9.16%

A ™Se tovabbi vonalai: 264.66 keV 58.9%, 136.0 keV 58.3% , 279.54 keV 24.99%

A két Eu izotopnak szamos tovabbi vonala van.

ESZH 1115.55 keV BEIKI. 1116.6 keV T1-423.1-5 5 85Sr: Ieger('isebb gamma vonala 514[ke\,/ )
— ez az egyetlen szamottevd gamma-vonala. A Genie-2000 az 511 keV-es annihilacids csucsot is a tobbi gamma vonalhoz

“Hg 279.20 keV 81.00% . "Se 279.54 keV 24.99% hasonl¢ félértékszélességgel illeszti. Az annihilacids csiics megndvekedett
. . D oJ . o

203 szélessége miatt itt az illesztés hibas lesz.
‘I-_Ig—nak ez az egyetlen gamma vonala. Ezt az eltérést ,javitja meg” a Genie oly médon, hogy a 8>Sr-t és vele e
A "Se tovabbi vonalait last fentebb. »Javitja meg y » NOBY &Y

i ] ) valéjaban jelen nem levé gamma-vonalat beteszi az illesztési modellbe,
Ef 145.44 keV 48.20% - amivel matematikailag megjavitja az illesztést.
A "Ce-nek ez az egyetlen gamma-vonala.

“'Ba 537.26 keV 24.4%, 29.96 keV 14.1% utcbbi a 1-125-bdl jovo Te-Kg-hoz (31.0 keV) van kizel

**Mn 834.83 keV 100% ez az egyetlen gamma-vonala B+ bomlé révén a Cr karakterisztikus réntgenjeit is
adja 5.4 keV koriili energianal, amit a jelenlegi detektoraink nem latnak

*Mo 140.51 keV 89.43% *Fe 142.65 keV 1.02%, nagy *Fe aktivits esetén dsszekeverhetd



Az automatizalt kiértékelés megbizhatdbba tétele

parhuzamos kiértékelés tobbféle spektrumértékel6 programmal

program neve szerz0 / intézmény leiras
FitzPeaks T Jim Fitzger:':lld . evaluation c npy'.in gyen
- JF Computing Services let6ltheto, 16 ideje a kedvenc
spektrumértékelé programom
InterSpec Sandia National ingyenes, az IAEA-ndl
Laboratories ismertem meg és jo
M tapasztalataim vannak vele
GSanal BME NTI: , A szerzok jelenleg az EK-ban
Zagyvai Péter / Fehér Akos | dolgoznak.
Hyperlab Hyperlab Software szerzol az IKI-hez k&tddnek, a
Simonits Andras. Ostér Nukledris Analitikai és
Jozsef, Kalvin Sandor, Radiografiai Laboratéoriumban
Fazekas Béla van vele tapasztalat
SAMPO 90 Lawrence Livermore nemzetkozileg ismert
/SHAMAN National Laboratory programcsomag, 1969-o6ta
fejlesztik, még nem
hasznaltam, de szivesen
megismerném




Koszonom a figyelmet!
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Paks 2018 minta a Canberra GCW6023 detektorral
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