A palyazat célja analitikai modszerfejlesztés induktiv csatolasu plazma tdmegspektrometria
alkalmazasaval alacsony radioaktivitasu mintak karakterizalasara.

A kutatdbmunka hattere, hogy a lefoglalt vagy talalt nuklearis anyagokat részletes, nagy
pontossagu elemzésnek kell alavetni az esemény blinlgyi és egészséglgyi megitélése,
valamint az anyag eredetének kideritése ceéljabol. A Magyar Tudomanyos Akadémia
Izotopkutatd Intézete (MTA IKI) 1996-ban megbizast kapott az orszaghataron atcsempészni
prébalt és lefoglalt nuklearis anyagok helyszini majd laboratériumi azonositasara, fizikai,
kémiai jellemzbinek meghatarozasara. A 17/1996 (1.31.) szamu a nuklearis anyagok
azonositasi és mérési feladataira az MTA IKI-t kijel6lé kormanyrendeletben meghatarozott
feladat igen fontos része az elkobzott alacsony radioaktivitasi mintak sugarbiztonsagi
szempontbol fontos 0Osszetevbinek (pl. uran) izotéparany mérése, valamint a Kis
koncentracioban jelen Iévé szennyezb elemek mindségi €s mennyiségi meghatarozasa.

A palyazat munkatervében négy tertleten terveztink médszerfejlesztést:
o Mintael6készitési mdédszerek kifejlesztése roncsolasos elemzéshez
o Szilardfazisu mintabeviteli eljaras kidolgozasa
e |Ismeretlen eredetl nuklearis mintak karakterizalasa nyomelem-tartalom alapjan

o |smeretlen eredetl nuklearis mintak karakterizalasa izotéparany alapjan

A tervezett kutatomunka gyakorlati eredményeképpen egy olyan analitikai modszer egyuttes
hoztunk létre, amely gyors, pontos valaszokkal segitheti a lefoglalt ismeretlen eredeti
alacsony radioaktivitasi nuklearis mintak szarmazasi helyének felderitését. Ez
Magyarorszagnak nemcsak a nemzetkdzi kozOsségben vallalt kotelezettségei
megtartasanak szempontjabdl fontos, hanem sajat jol felfogott érdeke is, hiszen egy
hatékony nemzeti rendszer elrettent lehet, eltéritve a blindzdket attdl, hogy az orszag

tertletén mikodjenek.

Az elért eredmények bemutatasa

A munka soran kidolgoztuk a lefoglalt ismeretlen eredeti mintdk (uran-oxid flt6elem
tablettdak) roncsolasos elemzéséhez szikséges mintael6készitési modszereket. A
modszerfejlesztésnél hangsulyt fektettlink arra, hogy az esetleges zavard hatasok mar ezen
lépésben cstkkenthetdk legyenek. igy extrakcids kromatografiat alkalmazo tisztitasi lépéssel
olyan modszert fejlesztettiink ki, amely segitségével a minta nagy urantartalma — amely
mind a nyomelem- mind a transzuran-tartalom meghatarozasat zavarja — nagymértékben
csokkenthetd. Az ismeretlen eredetl mintak jellemzésére a mintak nyomelem-tartalmanak
meghatarozasara alkalmas eljarast fejlesztettlink ki. Vizsgaltuk az elemzés soran fellépd
zavar6 hatasok kivédésének lehetéségeit, pl. az ICP-MS nagy felbontasanak
alkalmazasaval, ill. a porlasztasos mintabevitel paramétereinek optimalis megvalasztasaval.

A modszer alkalmas 19 elem uran-oxid tablettaban torténé meghatarozasara. Torvényszéki



mintakrél lévén sz6 nagy hangsulyt fektettlink az elemzéshez sziikséges mintamennyiség
csokkentésére. A kidolgozott modszerrel 0,1-0,01 g mintabdl a kitlizott célnak megfelel
kimutatasi hatarral (0,01-1,52 mg/kg) nyilik lehetéség az elemzésre. Az eredményeket
szamos hazai (4 el6adas) és nemzetkdzi konferencian (1 eléadas, 1 poszter) mutattuk be.
Elbkisérleteket végeztink a lefoglalt mintak uran-izotoparanyanak roncsolasos
mintaelbkészités utan térténé meghatarozasara. Elsédlegesen megvizsgaltuk az eljaras
nyujtotta analitikai teljesitményjellemzdket (pontossag, bizonytalansag), ill. azok javitasanak
lehet6ségét. A 2006. évben az Eurdpai Unié kutatokozpontjanak (Joint Research Center
Institute for Reference Materials and Measurements, JRC IRMM) szervezésében két
korelemzésben is részt vettink (NUSIMEP-5, REIMEP-18).

Az extrakcids kromatografias matrixelvalasztast alkalmazd roncsolasos (porlasztasos
mintabevitelt alkalmazd) modszerek tovabbfejlesztésével ritkafoldfémek meghatarozasara
alkalmazhat6 eljarast dolgoztunk ki. A moddszer kifejlesztésének célja, egy az eddigieknél
nagyobb érzékenységli, jobb kimutatasi képességekkel bird eljaras kidolgozasa. A
kidolgozott eljarast modell oldatokkal tesztelve megallapitottuk, hogy az alkalmas az uran
matrix elvalasztasara (dekontaminacios faktor ~ 10°) ill. a ritkaféldfémek szelektiv elualasa
révén az eddigi kimutatasi hatarok javitasara (kimutatasi hatarok 0,06 - 6,70 pg/g kozottiek).
Modell oldatokkal végzett visszanyerési kisérletek alapjan a mddszer visszanyerési
hatasfoka az egyes ritkafoldfémekre 103-123% kozotti. A moddszert a Eurdpai Unid
Transzuran Elemek Kutatdintézetével (EC JRC ITU) koézésen alkalmaztuk uran
koncentratumok ritkafoldfém profiljanak meghatarozasara (Talanta 2009, kd&zlésre
elfogadva).

A haroméves munka soran, dsszhangban az elére meghatarozott moddszerfejlesztési
terlletekkel, behatdéan tanulmanyoztuk a lézer elparologtatas (Iézerablacid) alkalmazasanak
lehetbségét. Az eljarasnak tobb elénye is van. Egyrészt a kdzvetlen mintabevitelnek
készdnhetéen a mintael6készitésbdl eredd esetleges szennyezédés elkerllhetd ill. a mérés
vegyszer-, koltség- és idéigénye jelentdsen csdkkenthetd. Masrészt, mivel a vizsgalt mintak
torvényszéki eljarasok soran bizonyitékként szolgalnak, a l|ézerablacié alkalmazasaval
lehet6ség nyilik a mintak kvazi-roncsolasmentes vizsgalatara. igy gyakorlatilag a mintak
tovabbra is felhasznalhaték az eljarasban bizonyitékként, melynek jelentéségét ebben a
specialis esetben nem szikséges részletezni.

Mivel az elért eredményekbdl egyértelmivé valt, hogy az izotop-Osszetétel a mintak gyors
kategorizalasaban és karakterizalasaban nagyobb fontossagu, mint az elem ujjlenyomat,
|ézerablacioval torténd modszerfejlesztés soran elsédlegesen e paraméter vizsgalatara
koncentraltunk. Olyan analitikai eljarast dolgoztunk ki, amely lehetévé teszi az Osszes
természetes (U-234, U-235, U-238), és a legfontosabb emberi beavatkozas (neutron

besugarzas) soran keletkezd izotop (U-236) meghatarozasat. A kifejlesztett 1€zerablacios



modszerek teljesitbképességét egy dsszemérési vizsgalat keretében az Eurdpai Unié Joint
Research Centre Institute for Transuranium Elements (JRC ITU) laboratoriumanak (amely
vilagviszonylatban a nuklearis torvényszéki analitikai kutatasok vezet6 laboratoriumanak
szamit) fuggetlen analitikai modszereivel (MC-ICP-MS, TIMS) validaltuk. Magyarorszagon
lefoglalt uran-oxid mintak JRC ITU és az MTA IKI laboratoriumaban elvégzett parhuzamos
elemzésével a kidolgozott modszerek validalasan tulmenden vizsgaltuk a moédszerek eredet-
meghatarozasban val6 alkalmazhatésagat is. Az eredmények tikrében megallapithatd, hogy
a kidolgozott ICP-MS modszerek egyrészt a modszerek hibain bellil megegyez6 eredményt
adnak a flggetlen analitikai modszerekkel. Masrészt az eddig alkalmazott médszereknél
gyorsabban szolgaltatnak informacioét, amely alapjan a lefoglalt nuklearis anyagot
kategorizalni ill. karakterizalni lehet (JRC ITU Technical Note, JAAS 23 (2008) 1030-1033).

A lefoglalt nuklearis mintak jellemzésére egy tovabbi igen jelentés paraméter a gyartasi idé
meghatarozasa, amely segit az anyag ellen6rzés aldli kikertlésének korulményeinek
pontosabb beazonositasaban. A gyartasi id6 meghatarozasara az uran bomlasi soranak két
elemét az U-234 és a Th-232 izotépot hasznaltuk fel. A mddszert Magyarorszagon lefoglalt
uran-oxid tablettak vizsgalataval teszteltik (European Safeguards Research and
Development Association, ESARDA Bulletin)

A munka soran kifejlesztett modszereket egyuttesen alkalmazva, illetve roncsolasmentes
analitikai modszerekkel (elsésorban gamma spektrometriaval) kombinalva sikeresen
alkalmaztuk Magyarorszagon lefoglalt uran-oxid minta elemzésére, a valdszinUsithetd
eredet meghatarozasat is beleértve. A vizsgalat eredményeibdl a Budapesti Miszaki és
Gazdasagtudomanyi  Egyetemen  sziletett diploma  Reaktortechnika  Szakiranyu

Tovabbképzés terlleten.

Tovabbi eredmények

A kutatas soran kidolgozott eljarasokat nem csak a szigoruan vett kutatasi témaban, hanem
az ahhoz kapcsolddo alkalmazasi teriileteken is hasznositottuk. Az igy szliletett eredmények
ugyan nem képezték részét az eredeti kutatasi tervnek, de mégis szervesen kapcsolddnak a
vizsgalt tudomanyos terllethez, nevezetesen az ICP-MS nuklearis analitikai
alkalmazasahoz. Ezek koézott a mar korabban emlitett extrakcidés kromatografias eljarast
tovabb fejlesztve modszert dolgoztunk ki kérnyezeti mintak (elsésorban talaj és vizmintak)
transzuran, pl. Pu-239, Pu-240 valamint Am-241 tartalmanak meghatarozasara. A médszert
hiteles anyagmintak elemzésével validaltuk, és sikeresen alkalmaztuk valodi kornyezeti
mintak elemzésére (Microchem J. 85 (2007) 39-45).

Napjainkban a nemzetkozi nuklearis biztositéki ellenérzések egyik leggyakoribb vizsgalati
modszere a kérnyezeti mintavétel illetve az un. dérzsminta-vétel. Szintén a kutatasi munka

keretében kidolgozott extrakcios kromatografias eljaras alapjan, olyan analitikai médszert



dolgoztunk ki, amely segitségével nuklearis létesitmények teriletén vett dérzsmintak uran és
plutdnium izotép-Osszetétele hatarozhaté meg. Az eljaras alkalmas nem-bejelentett nuklearis
tevékenység felderitésére, és teljesiti a Nemzetkdzi Atomenergia Ugyndkség (International
Atomic Energy Agency, IAEA) altal el6irt kOvetelményeket (pontossag, megbizhatdsag,
kimutatasi hatar). Az elért eredmények Ilehetévé teszik, hogy Magyarorszag is
csatlakozhasson az IAEA laborhal6zatahoz, valamint hogy Magyarorszagon vett dorzsmintak
nemzeti laboratériumban is elemzésre kerllhessenek (JAAS, kdzlésre bekildve)

Végul, de nem utolsé sorban egy nuklearis technolégiai alkalmazasban is sikeresen
hasznaltuk fel a kutatds soran szerzett tapasztalatainkat. A Paksi Atomerémid egy
technologiai kérdésére sikerilt tdbb éves kutatobmunkaval egy magyarorszagi tobb
kutatéintézetet feldlelé projekt keretében valaszt adni. A munkaban technolégiai fellleteken
torténd uran és transzuran izotopok akkumulacidjanak vizsgalatara tudtuk sikerrel alkalmazni
a kutatbmunka soran kidolgozott modszereket (J. Radioanal. Nuclear Chem, koézlésre
bekildve).

Mivel a kutatasok egy specialis tertleten a nuklearis torvényszéki analitika tertletén folytak a
szlletett eredményeket elsésorban nem a megszokott médon (pl. folydiratcikk), hanem egy
szlik szakmai korben, nagyrészt zartkorl konferenciakon és workshopokon tettik kozé. Az
eredményeket hazai és nemzetk6zi konferenciakon valamint JRC ITU Technical Note (1) ill.
ESARDA Bulletin (2) formajaban publikaltuk. A kidolgozott mddszerek analitikai

alkalmazasardl 3 SCI folydiratcikk szuletett, tovabbi két cikk lett kozlésre bekuldve.



