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Using the 186-keV peak for **°Ra activity concentration determination in Hungarian coal-
slag samples by gamma-ray spectrometry - The uranium isotopic abundance and the
P8U_22Ra secular equilibrium were studied in nine Hungarian coal slag samples by using a
low-background counting chamber and the related gamma-spectrometric measurement
system. The R activity concentration was measured based on the radon decay products
and also the **°Ra peak at 186 keV. Secular equilibrium existed in eight samples, whereas one
sample showed a slight disequilibrium. The direct and fast measurement using only the
186 keV peak was validated which can be used after measuring the uranium isotopic ratio
and verifying the *U-"*°Ra secular equilibrium. This method can be used to measure the
*2Ra content of high number of samples from the same geochemical background.

Uranium isotopic abundance, P8U_22Ra secular equilibrium, Building materials, Coal
slag

Alacsony hdtterii kamrdval és a benne lévé gamma-spektrometriai mérdrendszerrel az
urdnizotop-ardnyt és a **°Ra-**U kozti szekuldris egyensiilyt vizsgdltuk 9 erémiivi
salakmintdban. A **Ra meghatdrozdisa a radon lednyelemek és a *°Ra 186 keV-os csiicsa
segitségével tortént. Nyolc mintiaban fenndllt a szekuldris egyensily, mig egy minta enyhe
eltérést mutatott. A modszer lehetové teszi a rdadium gyors és direkt meghatdrozdsdt a
186 keV-os csiics segitségével, amely a természetes urdnizotop-ardny és a szekuldris
egyensuly fenndllisa esetén megfelelen haszndlhato. A médszer alkalmas nagyszdamii és
hasonlo geokémiai hdttérrel rendelkezd mintik rddiumtartalmdnak (226Ra ) meghatdro-
zdsdra.

Urdnizotép-ardny, ***U-"*°Ra szekuldris egyensily, Epitéanyagok, Szén salak

BEVEZETES

A kornyezeti mintdk mérése, a kis aktivitdskoncentracié értékek miatt, hatékonyabba tehetd
alacsony hatteri kamrdk alkalmazdsdval. A mérérendszer megfeleld bedllitasdval és
tesztelésével a kornyezeti mintdk szamos tulajdonsidgarél kaphatunk informéciét [1]. A
benniinket éré sugdrterhelés egyik lehetséges forrdsa az épitdanyagokban jelenlévd radio-
nuklidok (urdn és/vagy térium sor tagjai, “’K) gamma-sugdrzasa. Magyarorszigon a
20. szdzadi ipari tevékenység (pl.: banydszat, kohdszat, széntiizelésli erOmiivek) kovet-
keztében nagy mennyiségben keletkeztek kiilonboz6 melléktermékek és szennyezd anyagok,
amelyekben a technolégiai folyamatok soran felddsulhattak toxikus elemek és radioaktiv
izotopok is. Példdul a szén elégetése sordn a kiinduldsi dllapothoz képest jelentOsen
megndvekedett radioaktiv izotépok ardnya a keletkezett melléktermékekben (erdmiivi salak és
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pernye) [2]. Magyarorszdgon foként a Dundntili Kozéphegységben bédnydszott szenek
urdntartalma (és radiumtartalma is) nagyobb az orszdg mds részeiben banydszottakhoz képest
[3]. A mdsodik vildghdbord utin az erOmiivi salakot és pernyét nagy mennyiségben
hasznéltdk fel épitdanyagokban, épitdipari adalékanyagokban é&s térkitolt6- vagy
szigeteldanyagokban. A salakok és pernyék radioaktivitisa elsOsorban az elégetett szén
radioaktiv izotdp tartalmatol fligg, amelyek koziil legfontosabb az urdn és rddium izotépok
jelenléte. Noha a **°Ra meghatdrozisa jelenti a legnagyobb méréstechnikai kihivast, pontos
mérése elengedhetetlen, hiszen a *%Ra és lednyelemei az “¥U-sor leglényegesebb szegmensét
képviselik, tovdbba a rddium szdmos épitdanyag mindsitd indexben is jelen van. A legtdbb
kutatdsban a **°Ra és “*U kozotti szekuldris egyensilyt csupan feltételezik, de nem
tdmasztjdk ald mérésekkel. Ehhez hasonléan a mintdk urdnizotép gyakorisdgit sem
vizsgdljdk. Fontos megjegyezni, hogy az elemek eltéré geokémiai viselkedése [4], a radon
(nemesgéz) jelenléte [S] és a kiilonb6zd antropogén folyamatok (pl. erdmiivi égetés, [6]) mind
befolydsolhatjdk a szekuldris egyensily meglétét a teljes bomldsi sorban. Eppen ezért az
erémiivi melléktermékek gamma-spektrometriai vizsgalata kiilondsen érdekes kihivast jelent.

A kutatds célja alacsony hdtteri mérérendszerrel budapesti és ajkai salak mintdk
urdnizotdp-ardnyanak (PU-*U) és a radium és urdn kozti  szekuldris egyensuly
fennalldsdnak vizsgdlata, igy a 186 keV-os csucs segitségével torténd pontos radium
meghatdrozas bizonyitasa.

MODSZEREK

Meérorendszer

A vizsgilatokhoz az MTA Energiatudoményi Kutatdintézet neutronvezetd csarnokdban
1évo alacsony hétterti mérOhelyet hasznaltuk [1]. Az alacsony hatterti kamra falanyaga a IL
vildghdbord sordn felrobbantott Erzsébet hid anyagdbdl szdrmazik, igy mentes a légkori
atomrobbantdsok szennyezését6l. A kamra arnyékoldsa 15 cm vas, 5 mm 6lom és 1,5 mm
nagytisztasdgd vorosréz rétegekbdl dll ossze. Teszteléseink sordn azt tapasztaltuk, hogy a
kamra belsejében a 7-3150 keV-os tartomény beiitéseinek szdma 152-ed része a kamrin
kiviilinek. A mintdkat egy Canberra GR1319 tipusi (13%-os relativ hatdsfokd) HPGe
detektorral mértiik. Az adatgyljtést Canberra DSA-2000 digitdlis gamma-spektrométer
végezte. A GRI1319 HPGe detektort haszndlva a teljes mérési energiatartoményra
(7-3150 keV) vonatkozé spektrdlis héttér beiitésszdma 1,39 impulzus/s. A detektor
energiafelbontdsa 1,53 keV a 662 keV-os és 1,99 keV az 1332 keV-os csicsokon. Mivel
kornyezeti mintdkrél van szd, igy a mérési idok 65,5 6ra és 360 o6ra kozott mozogtak a
megfeleld statisztikai pontossdg elérése érdekében. A holtidé nem haladta meg egyik mérés
esetén sem a 0,05%-ot. A spektrumok kiértékelése Hypermet-PC szoftverrel tortént. A
kornyezeti mintdk alacsony aktivitisa miatt a teljes-energids hatdsfok meghatdrozasa kozeli,
kiterjedt geometridra tortént, amit EFFTRAN 1.2 [1, 7, 8] hatdsfok transzfer programmal
végeztiink. A program ismert, pontszerii és valddi koincidencidtél mentesnek tekinthetd
forrdsok hatdsfokanak mérésébdl, kordabbi Monte Carlo szimuldcidk eredményeinek
felhaszndldsdval hatdrozza meg az aktudlisan érvényes teljes-energia hatdsfokot. A radon
leanyelemek (*''Pb és *'“Bi) segitségével (a radium és lednyelemei kozotti szekuldris
egyensuly bedlldsa utdn, ami ~30 nap) meghatdrozhatdé a minta rddium aktivitiskoncent-
raci6ja. Ehhez radonra zart mintatartéra van sziikség, amit HDPE (nagystirtiségli polietilén)
felhaszndldsdval, sajat tervezéssel és gyartdssal valdsitottunk meg. A radonzirtsigot
fluorokarbon elasztomer (Viton) tomitégyliri alkalmazdsdval biztositottuk. A mddszer
tesztelésének részletes leirdsa Kis és munkatarsai [1] altal publikélt cikkben taldlhat6.
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Mintdk

Osszesen 9 salakminta (5 budapesti; 4 ajkai) begylijtésére keriilt sor kiilonbozd lakossagi
kérésre elvégzett felmérések sordn. A salak minden esetben térkitoltd anyagként volt jelen a
vizsgdlt régi épitésiti (>40 év) hdzakban a parketta alatt vagy a padldsokon. Az ajkai mintdk a
helyi szénbdnydkbdl szdrmazé szenek elégetésébdl szarmaztak, mig a budapesti salakok
esetében a forrds legtobbszor nem ismert, hiszen a szenek az orszdg szamos pontjardl
érkezhettek a fOvdrosba. A mintdk tomege 81 és 127 g kozott vdltozik, amelyet a
szemcseméret kiillonbozdsége okoz. A mintdkat a mintatartoba helyeztiikk, majd legaldbb.
24 napra lezértuk, igy létrejohetett a radon és lednyelmei kozti szekuldris egyensuly. A
mintatartokat minden esetben teljesen teletoltottiik a vizsgdlandé anyag konstans
geometridjdnak biztositdsa és légrés elkeriilése érdekében. Az egyszerliség kedvéért az
antropogén hatdsnak kitett erdmiivi salakot is a kdrnyezeti mintdk csoportjdba soroltuk.

226 235 . 238 . .
A ““Ra, “°U és ©°U meghatdrozdsa
222

A rddium meghatirozdsira két mddszer terjedt el. Az egyik esetben a radon (“““Rn)
lednyelemek ("Pb és *"'Bi) segitségével mérhetd a rddium [9]. Ehhez azonban sziikséges
30 napot varni a radon és a rddium kozotti szekuldris egyensuly bedlldsdig, tovabbd biztositani
kell az alkalmazott mintatarté radonzartsagit és a benne lévé minta homogén eloszldsat [5].
Igy ez a médszer komplikalt minta elékészitést igényel [4].

A mdsik moédszer a rddium kozvetlen mérésén alapszik, amely a 186 keV-os csucs
segitségével kivitelezheté [10]. Ebben az esetben nem kell 30 napot virni a lezdrast6l a
mérésig és nem sziikséges radonzart mintatarté alkalmazasa sem. Azonban ezen az energidn a
U fel nem bonthat6 spektralis interferencidt okoz a leggyakrabban rendelkezésre all6
detektorok esetén. Ahhoz, hogy ezen az energidn a rddiumot kelld pontossiggal meg lehessen
hatdrozni, két feltétel egyiittes teljesiilése sziikséges: az U és az Z*U aktivitds (vagy izotdp)
ardnyanak ismerete, valamint a **°Ra és az >**U kozti szekuldris egyensiily fennéllsa.

A mintdk **U aktivitdsanak meghatdrozdsa a #4mpa 1001 keV-os vonaldnak felhaszni-
lasdval lehetséges. Annak ellenére, hogy ennek a csicsnak kicsi az intenzitdsa, kell6en
alacsony hatteret alkalmazva — a minta viszonylag nagy urdn aktivitiskoncentricidja
(>100 Bq/kg) esetén — megbizhatéan hasznidlhat6. Amennyiben ezen az energidn mért
értékeket a radon lednyelemek értékeivel dsszehasonlitjuk, a szekuldris egyensily, tovdbba a
186 keV-os cstics alkalmazdsa is tanulmanyozhatd.

A szdmoldsok sordn a **"Pa, **°Ra, *'*Pb és *"*Bi izotépok legerdsebb és lehetdleg
interferenciamentes vonalait haszndltuk (1. tdbldzat). Amennyiben egy masik cstdcs altal
okozott interferencia nem elhanyagolhat6, tigy azt is figyelembe vettiik. A *'*Pb és *'*Bi
vonalai koziil csak azokat haszndltuk, amelyek esetében a szdmolt aktivitiskoncentrcié érték
egy szigma standard szérdshoz (16) tartoz6 bizonytalansidga <5%.

1. tablazat. A szamitdsokhoz haszndlt gamma-vonalak adatai [11, 12]

) Gyakorisag o L. Gyakorisag
Energia 1 \lid  (eammasiop | SPekualis o Bomldsi 100
(keV) bomlds) interferencia sor (2) bomlds)
186211  **Ra 3,55 2y 2y 57,2

241,997  *“pp 7.26 nincs ill. elh..
295224  Ypp 18.41 210y B8y 79
351,932 Ypp 35,60 2ig; B35y 13
609312  *“Bi 45.49 nincs ill. elh.
665,453 2l4B4 1,53 nines ill. elh.
768,356  *'“Bi 4,89 nincs ill. elh.
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) Gyakorisag o , . Gyakorisag

Energia  \rilid  (gammasioo | Opekuwdlis o Bomldsi 0100

(keV) ) interferencia sor (2) )

bomlas) bomlas)

806,174 214B; 1,26 nincs ill. elh.
934,061 214 3,10 nincs ill. elh.
1001,026  23*mpy 0,84 nincs ill. elh.
1120,287  *“Bi 14,91 nines ill. elh.

1155,19  2YBi 1,64 nines ill. elh.

123811 2l4B4 5,83 nines ill. elh.

128096  *“Bi 1,44 nincs ill. elh.
1377669  2Y“Bi 3,97 nincs ill. elh.

1401.,5 2l4B4 1,33 nines ill. elh.

1407,98 2l4Bi 2.39 nincs ill. elh.
1509,228  *“Bi 2.13 nines ill. elh.

1661,28 24Bi 1,05 nincs ill. elh.
1729,595  “Bi 2.84 nincs ill. elh.
1764,494  *“Bi 15,31 nincs ill. elh.

184742  YBi 2.03 nines ill. elh.

2118.55 2144 1.16 nines ill. elh.

220421 24Bi 4,91 nincs ill. elh.

244786  *“Bi 1,55 nines ill. elh.

elh.: elhanyagolhat6

EREDMENYEK ES DISZKUSSZIO

A vizsgilt mintdkban 1c hibahatdron beliill természetes aktivitdskoncentracié ardnyt
mértiink a két urdn (*°U és 2*U) izotdpra (2. tdbldzat), amely értékek jo egyezést mutatnak az
irodalmi adatokkal (0,0462; [13]). A kapott eredmények alapjin az Osszes mintdra

haszndlhat6 a természetes urdnizotép aktivitdskoncentracid arany.

2. tabldzat. A mintdk uréan aktivitdskoncentraci6 értékei (*°U és **°U)

Mintanév Tomeg (g) Auyass/Auasg + (%) +
Bpl 104,5 0,0569 21,7 0,0123
Bp2 81,6 0,0488 7,6 0,0037
Bp3 92,6 0,0560 11,9 0,0067
Bp4 105,7 0,0443 10,8 0,0048
Ajkl 127,1 0,0462 7 0,0032
Ajk2 91 0,0425 6,8 0,0029
Ajk3 94,4 0,0460 6,4 0,0030
Ajk4 114,6 0,0483 12,3 0,0060
Ajk5 85,5 0,0471 7 0,0033
Suly. atl. Budapest 0,0496 17 0,0085
Sily. atl. Ajka 0,0455 9 0,0041
Suly. 4tl. Ossz. 0,0466 6,4 0,0030

Stly. 4tl.: stlyozott dtlag

A radon lednyelemekbSl meghatirozott radium és a ***™Pa 1001 keV-os csticsabdl
szamitott urdn aktivitdskoncentraciok osszevetése a szekuldris egyensuly fenndlldsat mutatta a
vizsgalt salakmintdk nagy részében (1. dbra). Ez azt jelenti, hogy a vizsgalt mintdkban a
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rddium megfeleld korrekcidkkal a 186 keV-os csiics beiitésszamabdl is meghatdrozhat6.
Ellendrzésképpen a radon lednyelemekbdl és a 186 keV-os csicsbdl meghatdrozott rddium

aktivitiskoncentracidkat is 0Osszehasonlitottuk (2.

egyezéseket mutattak.

abra),

amelyek hibahatdron beliili

4000 -
(Ba’kg) Ajk3
=3 - Ajk2
o Ak St
] Ak L
3
Y 500 Bp2sm”
o Bp3//’
© = + Pb-U
N Ajk4 a5 Bp4
o g x Bi-U
Bp1 .-~ oy
i f : 1:1
50 ko~ -
50 500 4000
U-238 (Pa-234m) (Barkg)

1. dbra. A **™Pa 1001 keV-os csticsabdl meghatdrozott ***U aktivitaskoncentraciok
osszevetése a radon lednyelemekbdl szdmolt **°Ra aktivitdskoncentraciékkal.

4000 —
(Barkg) A3,
o AjK2
S _ A% A5
o 8 Ajk1
¥ 500 f _ % Bp2
3 03,
o ¥ Bp4 + Pb-Ra
Q /,/ Ajk4 x Bi-Ra
N Bp1- 1
© _ A .
14 PR
50 L= '
50 500 4000
Ra-226 (186 keV) (Ba’kg)

2. abra. A 186 keV-os csticsb6l meghatirozott 2%Ra aktivitdskoncentracidk dsszevetése a
radon lednyelemekbd] szdmolt **°Ra aktivitaskoncentraciokkal,
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Mivel a rddium sajit csicsdbol szamolt értékek is alkalmasak a salakmintdk rddium
aktivitdskoncentraci6inak meghatdrozdsara, igy nem kell 30 napot varni a rddium és ledny-
elemei kozti szekuldris egyensuly bedlldsdig, a mérés azonnal elvégezhetd.

Az erbmiivi melléktermékekben a **°Ra és **U kozti szekuldris egyensulyt ritkdn
tanulmanyozzdk. A fenndlldsa els6sorban a szén geokémiai kdrnyezetétdl és a benne 1€vo
radium és urdn megkotddésétdl, dsvanyos Osszetételétdl fiigg. Ezek az elemek szerves és
szervetlen modon is kapcsolédhatnak a szénhez, amely nagymértékben meghatirozza
illékonysdgukat [14]. Példaul a szénben dsvanyos formdban az urdn oxidos uraninitként (UO>)
vagy szilikatos koffinitként (USiO.) lehet jelen [15, 16]. Az oxidos forma az égetés sordn
mobilizdlja (vaporizdlja) a szénben 1év6 urdnt, mig a szilikdtos forma nagy valdsziniiséggel
helyben (olvadék fizisban) marad. A masik lehetdség, hogy a rddium nem tudja elhagyni a
szilikatos olvadék fazist az égetés sordn és egyiitt marad az urdnnal a salakban. A legtobb
vizsgdlt salakminta kapcsdn arra a kovetkeztetésre jutottunk, hogy a rddium és urdn
valészinlileg azonos dsvdnyi kornyezetben van jelen, amely az égetés sordn nem valtozik
meg, igy a szekuldris egyensily is fennmarad. Statisztikus eltérés figyelhetd meg a radon
lednyelemekb6l meghatdrozott rddium  aktivitiskoncentrdci6 és az  urdnaktivitds
koncentricidja kozt az Ajk2-es mintdban (1. és 2. dbra). Ennek oka a két elem eltérd
geokémiai viselkedése, az adott kazdn égetési mechanizmusa és az adott szén sajdtos fizikai
és kémiai tulajdonsdgai lehetnek [15, 16]. Egyes irodalmi adatok alapjdn a szenekben eleve
nincs szekularis egyensilyban a rddium és az urdn [15, 17], mig Karangelos és munkatarsi
[16] egyensulyt mutattak ki az &ltaluk vizsgdlt szenekben. A kérdés megvdlaszoldsihoz
tovdbbi geokémiai vizsgdlatokra van sziikség, azonban az kijelenthetd, hogy gamma-
spektrometriai mddszerrel egyértelmlien tanulminyozhaté a rddium és az urdn kozti
szekuldris egyensuily erdmiivi salak mintdkban.

A kapott aktivitdskoncentracidk alapjan (98+5 — 31524144 Bq/kg) a vizsgdlt hidzakban a
salak épitéanyagok a vildgitlagndl (50 Bq/kg [18]) szignifikdnsan nagyobb értékeket
mutatnak, amely felhivja a figyelmet az egykori ipari régiok és a kikeriil6 szennyezdanyagok
vizsgdlatdra, tovdbba az épitdanyagokban taldlhaté radionuklidok minél pontosabb és
lehetbleg gyors meghatdrozdsanak és mindsitésének fontossigéra.

KONKLUZIO

Az P°U-2®U aktivitaskoncentrécié ardny és a *%Ra és PPU kozti szekuldris egyensuly
vizsgédlatit végeztiik el salak mintdkon annak felderitésére, hogy a *2°Ra 186 keV-os csiicsa
hasznélhat6-e a rddium pontos meghatdrozdsara az ) interferencidja mellett. A két feltétel
igazoldsa lehetdvé tette a rddium 186 keV-o0s csicsabdl torténd pontos és gyors mérését. Az
urdn és rddium kozti szekuldris egyensuly hidnya, ill. fenndlldsa részben ismert geokémiai
folyamatok fiiggvénye. A mddszer kiilondsen eldnyds lehet nagy mennyiségii minta vizsga-
lata esetén, ugyanis az azonos geokémiai kozegbdl szirmazé mintdknak csak egy szelektalt
csoportjan sziikséges a ,,30 napos” mérés elvégzése, mig a maradék mintdkon a radium
mérése a 186 keV-os csucs alapjan torténik.

A felkérésre elvégzett mérések jelzik a lakossdg érdekl0dését a beltéri kornyezetben
taldlhatd potencidlis szennyezd forrdsok megismerése irdnt. Magyarorszag teriiletén ma is
szdmos olyan, régi épitésii lakéhazat taldlhatunk, ahol er6dmiivi salakot és pernyét tartalmazo
épitbanyagot vagy szigeteldanyagot haszndltak fel. Az elvégzett vizsgilatok alapjan a
mérdérendszer alkalmas kis aktivitdsi kornyezeti mintdk radioaktivitdsdnak részletes és pontos
meghatdrozasara. Ennek kovetkeztében a mérendd mintdk kiterjeszthetOk mds természetli —
pl talaj és valyog — mintdk mérésére is.
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