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Radioanalitikai modszer fejlesztése dorzsmintakban talalhato aktinidak elemzésére
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Abstract — A radiochemical procedure has been adapted for the simultaneous determination of actinides
by alpha-spectrometry after the separation of actinides by extraction chromatography. The procedure can
be used efficiently for the analysis of swipe samples for safeguards purposes. This paper describes the
procedure and its parameters (detection limit, chemical recovery) and the results of the examination of
real samples.
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Kivonat — Radiokémiai mddszert adaptaltunk, amely alkalmas aktinidik egymads melletti
meghatarozdasdra a-spektrometriaval az aktinidak extrakcios kromatogridfias elvalasztisdat kovetoen. A
mddszer hatékonyan alkalmazhaté dorzsmintak biztositéki célu elemzése sordan. A cikkben bemutatjuk
a radioanalitikai modszert, ismertetjiik az eljards legfontosabb jellemzoit (kimutatdsi hatar, kémiai
visszanyerés), valamint valodi mintak elemzésének eredményét is.

Kulcsszavak — dorzsminta, aktinidak, extrakcios kromatografia, a-spektrometria
I. BEVEZETES

A Nemzetkozi Atomenergia Ugyndkség (NAU) biztositéki (safeguards) rendszerének célja nuklearis
anyag nukledris fegyverekhez torténd atirdnyitidsanak megakadalyozisa. A NAU a nuklearis anyag békés
célu felhasznaldsanak igazoldsara biztositéki intézkedéseket alkalmaz, amelyeknek kore igen széles. A
biztositéki intézkedések szerves részét képezi az adott orszag altal vezetett nyilvantartas helyességének és
teljességének ellendrzése, amely az adatok vizsgalatan tal helyszini ellenérzéseket is jelent, amely sordn a
biztositéki ellendrdk az adott nuklearis 1étesitmény tertiletén és azon kiviil is jogosultak kornyezeti mintat
venni. A dérzsmintavételt 1996 6ta alkalmazzak rutinszertien a NAU biztositéki feliigyel6i a kdrnyezeti
mintavételezés leghatékonyabb eszkozeként a biztositéki intézkedések soraban [1, 2].

A dorzsmintavétel szdmos elénnyel rendelkezik a tobbi kdrnyezeti mintavételi tipussal (levegé-, talaj-,
novény-, viz- és iledék-mintavétel) szemben. A dorzsminta elemzése soran csokkenthetd a hattér, amely a
kornyezeti mintdknal jelentds mértéki lehet, mivel a kérnyezetben mindentiitt jelen vannak természetes és
mesterséges eredetli nuklearis anyagként szdmon tartott radioizotopok (urdn, torium illetve plutonium
nuklidok). Ezenkiviil a dorzsmintdk konnytliek, kisméretiiek, ezért konnyen széllithatok és tarolhatok.
Végiil, de nem utolsé sorban a dorzsmintdk alkalmasak részecskeanalizisre is. A dorzsmintavétel
sikerességének kulcskérdése a mintavétel helyszine, amely azonban a tobbi kornyezeti mintavételezés
soran is dontd jelentdségli.

A célunk gyors, gazdasagos ¢és hatékony (jo kémiai kitermeléssel, nagy dekontaminacios tényezdkkel
jellemzett) modszer fejlesztése, amely az Orszdgos Atomenergia Hivatal (OAH) altal végzett hatosagi
dorzsmintavételezés soran gyiijtétt mintadk elemzésére is alkalmazhatd. A dorzsmintdkban megtalalhatd
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aktinidak elemzésére alkalmas radioanalitikai modszert egy nemrégiben kifejlesztett baleseti helyzetekben
hasznalhato, kis mennyiségli talajmintak elemzésére alkalmas modszer [3] alapjan adaptaltuk. Az eljaras
extrakcids kromatografian alapul, amely lehetdvé teszi a mintaban taldlhaté aktiniddk egymas melletti
meghatarozasat.

II. KISERLETI RESZ

A radiokémiai mddszer a dorzsmintdban taldlhaté aktinidak extrakcids kromatografias elven torténd
elvalasztasan alapul. Az eljarasban a mintdkat teljesen feltartuk hamvasztassal vagy mikrohullamu
roncsoldssal, majd tomény salétromsavas kdzegben tobbszor szarazra paroltuk, végiil hig salétromsavban
oldottuk fel. A megfeleld oxidaciés allapot (Pu(IV), Np(IV), és valoszintileg U(IV)) beallitasat Mohr-
soval, NaNO,-tel, valamint sziikség esetén hidrazinnal végeztiik. A mintakat ezek utan TRU gyantaval
(Eichrom Co. terméke) toltott, kis térfogati (~1 ml) extrakcios kromatografias oszlopra vittilk az oszlop
formazésat kovetden, majd az aktiniddkat egymas utdn elvalasztottuk kiilon frakciokba gytijtve (1. abra).
Az egyes frakciokbol a-forrasokat készitettiink NdF3-os mikrocsapadékos egylittlevalasztassal, amelyeket
a-spektrometriaval vizsgaltunk.

Dorzsminta

Feltaras: (opciok)
— Mikrohullamu feltaras
— Hamvasztas
Nyomjelzék: **Am 2*?pPu %2y

Oldas 2M HNO; oldatban
|

Oxiddcids dllapot bedllitasa
Mohr-sé, N,H,xH,O

NaNO,
|
TRU
extrakciés kromatografia
4M Hcl 1,5M HCI 0,1M HCI
0,01 M TiCl; 0,01 M TiCl, 0,1M HF
Am-frakcié Pu-frakcio Th-frakcio U-frakcio
o-forrés o-forras o-forrés o-forras
készités készités készités készités
Am/NdF; Pu/NdF, Th/NdF, U/NdF;

a-spektrometria

a-spektrometria

a-spektrometria

a-spektrometria

1. abra. Dorzsmintakon talalhato aktinidak elemzésére alkalmas modszer folyamatabraja
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Vakmintakat vizsgéaltunk a moddszer kimutatdsi hatdrainak ¢és valodi mintakat az eljaras
hasznalhatosaganak meghatarozasa érdekében. A vakmintak 3 Am, ***Pu és 22U izotopokkal nyomjelzett
tiszta dorzsmintavételi szovetek voltak, mig a valodi mintakat a NAU standard dorzsmintavételi
eljarasaval vettik a radiokémia laboratéoriumban taldlhatd munkaasztalokrél (egyenként ~100 cm’
feltiletrdl), illetve egy esetben a minta egy a 2003-as paksi lizemzavar utan vett mintak elemzésére
hasznalt, savas aztatast kovetden tobbszor is elmosogatott f6zopoharbol szarmazott (Amintavete=~50 sz)
(1. tablazat).

1. tdblazat. Mintavételi helyek és feltarasi modok az egyes mintdk esetében

Mintaazonositd Mintavételi hely Feltaras tipusa

44 Laboratoriumi Hamvasztas
munkaasztal

#5 F6z6pohar Hamvasztas

#6 Vakminta Mikrohullamu feltaras

47 Laboratoriumi Mikrohullam feltaras
munkaasztal

48 Laboratoriumi Mikrohullam feltaras
munkaasztal

#9 Vakminta Mikrohullamu feltaras

#10 Vakminta Mikrohullamu feltaras

III. EREDMENYEK ES KOVETKEZTETESEK
A). Kimutatdasi hatarok

Az aktiniddk atlagos kimutatdsi hatdrait a Currie-modszer [4] alapjan hataroztuk meg 95 %-os
konfidenciaszint mellett (2. tablazat). A mérési idok 13 000 és 325 000 s kozott valtoztak. A kimutatasi
hatarok hozzavetdleg 20 %-kal javithatok hosszabb mérési 1dok, illetve tisztabb detektorok és kamrak
alkalmazasaval.

2. tablazat. Az eljaras kimutatési hatarai

Tzot6pok Kimutatés‘i hatar
[mBg/minta]
2 Am 1,11
239,24013u 0,63
28py 0,88
20Th 4,94
2y 0,77

http://www.sugarvedelem.hu/sugarvedelem 16



Sugarvédelem IL. évf. 1. szdm (2009) 14-18

B). Kémiai visszanyerés

Az eljaras soran fellépd kémiai veszteségek meghatérozasa érdekében a mintakat nyomjeleztiik ***Am,
#py ¢s P?U izotopokkal. A nyomjelzOket a feltiras utan adtuk a mintdkhoz, hogy elkeriiljik a
hamvasztasra hasznalt kemence és a mikrohullamu feltaré berendezés kontaminalodasat. Igy a nyomjelzé
csak a feltaras utani miiveletek kémiai veszteségeinek korrigalasara alkalmas.

A kémiai visszanyerések kozott nem tapasztaltunk szignifikdns kiilonbségeket a Th kivételével
(3. tablazat). A Th esetében a visszanyerés 29 és 71 % kozott valtozott, amit nem tudunk még
egyértelmiien értelmezni. A 2003-as paksi lizemzavar utan vett mintak elemzésére hasznalt f6z6poharbol
szdrmazo minta esetében a Pu-visszanyerés 180 %-nak adodott. Ennek valdszinilisithetd oka, hogy az
lizemzavari mintdkban, bar kis mennyiségben, ez az izotdp is eléfordul. Példaul elméleti szadmitdsok
szerint VVER-440 reaktorban 30 Gwnap/t U kiégettségnél a ***Pu aktivitasa kb. 0,3 %-a a ****°Pu
aktivitasanak [5].

3. tablazat. Kémiai visszanyerések

. . Kémiai visszanyerés [%]
Mintaazonositd

Am Pu Th U

#4 80 58 52 73

#5 67 180* 42 68

#6 80 60 71 81

#7 84 67 35 73

#8 81 77 53 79

#9 76 71 30 71

#10 77 74 30 78
Atlag 78 68 45 75

*: kihagyva az atlagszamitasbol
C). A modszer hasznalhatosaganak vizsgalata

A modszer hasznalhatosaganak meghatarozasa érdekében négy dorzsmintat vizsgaltunk. A feldolgozas
soran készitett o-forrasok keresztszennyezO8déstdl mentesek voltak és az o-spektrum megfeleld
energiafelbontasa (félértékszélesség 60-80 keV) mutatta, hogy a forrasok nem tartamaznak egyéb
szennyezdket sem (mennyiségiik < 100 pg/minta). Meg kell jegyezni, hogy a **’Np varhatoan az uran
frakcioban jelenik meg, de kimutatasara az alfa-spektrometria nem megfeleld érzékenységii. A mintdk
koziil kettében tudtuk kimutatni az aktinidakat. A #4 mintdban *°Th-t és “>*U-t azonositottunk, amely egy

crer

és *’Pu standard nyomjelzé oldatokkal dolgoztak. Az #5 mintaban **' Am-t, **Cm-t, **Pu-t, és 2****Pu-t

azonositottunk, amely a 2003-as paksi lizemzavar utan vett mintdk elemzésére hasznalt f6zOpoharbol
szarmazik. Az iizemzavart kovetden primerkdri hiitévizet vizsgaltak. A kutatasi jelentések szerint a
mintakban 241Am, 242Cm, 244Cm, 239’240Pu, 238Pu, By ¢ PU izotopokat taldltak 10-15 kBg/l
koncentracioban. Az eredmények alapjan a legtobb, az akkori mintdban eléforduld aktinidat sikertilt
azonositani. A ***Cm rovid felezési ideje miatt mar nem mutathato ki.

Az egyes 1zotopok aktivitasat izotophigitasos a-spektrometriai modszerrel hataroztuk meg (4. tablazat).
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4. tablazat. Az egyes mintakban azonositott izotopok aktivitasa

Izotpok Aktivitas [mBg/minta]

#4 #5
2 Am - 446 + 18
MCm - 263 + 13
239.240py - 43,0 + 12
28py - 542% + 14
20T 90 + 16 -
By 102 + 0,7 -

-: kimutatasi hatar alatt; *: becsiilt érték

IV.OSSZEFOGLALAS

Hatékony ¢s gyors radioanalitikai eljarast adaptaltunk dorzsmintdkban megtalalhato aktinidak
elemzésére. A dorzsmintdk hozzavetdleg 1,5 nap alatt feldolgozhatok. Az a-spektrometriai mérések soran
mBg/minta nagysagrendli kimutatasi hatarokat értiink el atlagosan 24 6ras mérési idével. A kémiai
visszanyerések értékei Am, Pu és U esetében 60 % felett voltak.

Jelenleg az eljaras modositasan dolgozunk azon célbol, hogy a mintadk a-spektrometriaval és ICP-MS-
sel (induktiv csatoldsu plazma tomegspektrometria) parhuzamosan elemezhetdk lehessenek.
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