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Bevezetés

A jovo generaciok védelme érdekében a radioaktiv hulladékot termeld orvosi, ipari és
kutatdsi célu 1étesitmények leszerelését meg kell tervezni, €s a sziikséges erdforrasokat
biztositani kell'. A megfeleld tervezés biztositja, hogy a leszerelés biztonsidgos és hatékony
legyen. A pontos leszerelési terv elkészitéséhez szdmos informdciora van sziikség. A
létesitmény radioaktiv leltdrdnak pontos becslésére is sziikség van?. Mar az épitési
engedély megszerzése elott sziikséges eldzetes leszerelési tervet késziteni, és a tervezést a
leszerelésre vonatkozdan is optimalizdlni. A leszerelési tervet néhany évente feliil kell

vizsgélni.

Az Eurépai Neutronkutaté Kozpont (European Spallation Source, ESS)3 a vildg
legnagyobb intenzitdsi neutronforrdsa lesz, amely széles korlien alkalmazhaté az
anyagtudomdnnyal, nanotechnoldgiaval, energidval, egészséggel ¢és kornyezettel
kapcsolatos kutatdsok sordn. Az ESS alapvetd részei a linedris protongyorsitd, a forgd
volfram céltargyat tartalmazo épiiletrész, valamint a kiilonboz6 vizsgalati laborok. Az ESS
lesz a vilag elso olyan berendezése, melynek alapjat a Széchenyi-dijas magyar akadémikus
professzor, Mezei Ferenc dltal jegyzett un. hossziimpulzusu forras* képezi. A 2 GeV-re
gyorsitott protonok szildrd, forgé volfram céltargyba litkoznek, és spallaciot valtanak ki,
azaz a volfram atommagokbdl kisebb részeket hasitanak ki. A spalldcidban felszabadul6
neutronokat moderatorok lassitjadk le a mérShelyekre tervezett energiaszintre. A
neutronokat a neutronvezetok juttatjdk el a kiilonb6z6 mérbhelyekre. A céltargyat a tervek

szerint Otévente cserélik, a 1étesitmény teljes tervezett élettartama pedig 40 év.

Az lizemido alatt a szerkezeti anyagok felaktivalodnak, lecserélésiik vagy leszerelésiik utan
radioaktiv hulladék keletkezik bel6liik. Az aktivacid eldzetes elemzése a tervezési
szakaszban lehetové teszi a keletkezett radioaktiv hulladékok veszélyességének
csOkkentését. Ezen szamitdsok alapjan az anyagvdlasztds és a tervez€s optimalizdlhatd. Az
ESS el6zetes leszerelési tervében® meghataroztuk a 1étesitmény kulcsfontossagu részeit a

radioaktiv hulladékok szempontjabdl.



Célkitiizések

Jelen kutatomunka célja olyan szamitési eljardsok kidolgozasa, melyek lehetvé teszik az
Eurépai Neutronkutaté Kézpontban keletkezett radioaktiv hulladékok el6zetes mennyiségi
€s mindségi elemzését. Az eredmények alapjan elmondhatd, hogy az anyagosszetétel
jelentds hatassal van az aktivacidra. A kidolgozott szamitasi eljarasok segitségével elore
azonosithatok a legfontosabb keletkezett radionuklidok €s azok forraselemei a gamma
dozis (karbantartashoz és felujitas esetén) és hulladékindex (feldolgozas, ideiglenes és
végleges elhelyezés esetén) szempontjdbol. A szamitdsi eredmények segitségével az

anyagosszetétel optimalizédlhat6 a részleges €s végleges leszerelés szempontjabol.

Jelen értekezés az elOzetes leszerelési tervben megjelolt kulcsfontossagu részek
vizsgalatdra fokuszal (target, neutronvezetdk, reflektor, fém arnyékolés, kutatélabor), de a

szamitasi eljarasok kiterjeszthetdk a teljes 1étesitményre.

A leszerelésnél a szilard volfram céltargy lesz a legaktivabb radioaktiv hulladék. A
neutronvezet6k aktivaciodja is fontos kérdés, mivel a terv szerint a neutronvezetoket néhany
évente fogjak cserélni a sugdrkdrosodas illetve mechanikai meghibdsoddsok miatt,
valamint a technoldgiai fejlédés kovetkeztében. A berillium reflektor cseréjét szintén
tervezik, raadasul a berillium specidlis kezelést igényel. Az ESS-nél a fém alapu arnyékolas
fontos szerepet jatszik a nagy energidju neutronok és a gamma sugarzds arnyékolasaban.
A laborok szerkezeti anyagainak aktivacidja kiilonos figyelmet igényel az ott dolgozok
védelme érdekében. Ebben a disszerticioban példaképp az NMX makromolekularis
diffraktométer labort tanulmanyoztam. A kivalasztott részek aktivacidjara nagy hatdssal

van az anyagvalasztas.

A modellszdmitasok validalasa érdekében aluminium és liveg neutronvezetd szubsztrat
mintdkat sugaroztak be a Budapesti Neutronkutaté Kozpontban, és a mért

aktivitaskoncentraciokat 6sszehasonlitottuk a modell el6rejelzéseivel.



Alkalmazott modszerek
1. Az aktivacios szamitasok modszertana

A létesitmény komplex felépitése részecsketranszport kédok hasznalatat igényelte a
radioaktiv leltdrak meghatdrozdsdhoz. A szdmitdsokat MCNPX2.7¢ koéddal végeztem,
ENDF/B-VII hataskeresztmetszeti konyvtarakkal és CINDER’907 aktivacioszdmitasra
alkalmazhaté koddal kiegészitve. A Monte Carlo médszeren alapul6 MCNPX program
kiterjed a primer protonok és a szekunder részecskék mozgasanak modellezésére széles
energiatartomanyban. A céltargy, a neutronvezet6k és a berillium reflektor esetében a
szdmitdsokhoz haszndlt geometridt az ESS TDR3-ben megadott paraméterek szerint
hatdroztam meg. A forgd volfram céltargy eredetileg tervezett atmérdje 2.5 m, és 33
szegmensboOl 4ll. A protonnyaldb energidja 2 GeV, az dram id6 szerinti dtlaga 2.5 mA, ami
1.56 - 10" proton/s id6 szerint atlagolt miikodési intenzitdst jelent. Az NMX labor
szerkezeti anyagainak és a fém alapu arnyékoldsok anyagédnak aktivdcids szamitasaihoz
neutronforrast tartalmaz6 MCNPX modelleket haszndltam. A vélasztott modell

érzékenységének vizsgalatira a szdmitdsokat tobbféle spallaciés modellel is elvégeztem.

2. A hulladék besorolasanak modszertana

A hulladékok osztalyozasa az elhanyagolhaté dézis kiszamitdsan alapulé modszerrel
tortént® . Ennek alapja, hogy ha egy hulladékcsomag radioaktiv hulladékként torténd
kezelés €s elhelyezés nélkiil sem okozhat az elhanyagolhaté dézisnal nagyobb dozist a
reprezentativ személynek, akkor felszabadithaté a szabalyozas aldl. Ez a mddszer a teljes
hulladékdramhoz tn. hulladékindexet (WI, waste index) rendel, amely kiilonbozé
hulladékosztalyokat definidl az elhanyagolhat6 dézishoz kothet tn. felszabaditasi szintek
(CL, clearance level) segitségével. A felszabaditdsi szinteket tobb NAU-kiadvényban is
kozzétették, de a kiilonbozd forgatdkonyvekhez kapcsolédd felszabaditdsi szintek
legpontosabb Osszeallitisa az RP122 ° -ben taldlhaté. Szamos protonaktivaciobdl és
spallaciobdl  szarmazé radioizotop azonban nem jelenik meg ezekben az
Osszedllitdsokban®!°-!' | mivel ezeket a kiadvdnyokat elsésorban az atomreaktorokban
keletkezd, neutrontobblettel rendelkezd radioizotépokra fejlesztették ki. A hidnyzé
felszabaditasi szintek becslésére két mddszert alkalmaztam. Mindkét esetben az effektiv

dézis Osszetevoit hasonlitottam 0ssze egy ismert felszabaditasi szinttel rendelkez6 standard



radionukliddal. Mig a gammasugarzé radionuklidok esetén kiils sugarterhelés alapjan,
addig az a- és B-sugarzo6 radionuklidok esetén bels6 sugarterhelés alapjan becsiiltem meg

az effektiv dozist, és ezaltal a felszabaditasi szintet.

3. Besugarzasi kisérletek

Aluminium és iiveg neutronvezetd szubsztrdt mintdkat sugaroztak be a Budapesti
Neutronkutaté Kozpontban. A névleges anyagosszetételt rontgenfluoreszcencia-
spektroszkopidval (XRF) igazoltak. A besugdrzott mintak aktivitdskoncentracidit gamma-
spektroszkopidval hataroztdk meg. A besugarzasi kisérleteket a besugarzdsi csatorna
MCNPX modelljével és CINDER'90 aktivdcids koddal szimulédltam. A kisérletek €s a

szimuldciok eredményei hibahataron beliil megegyeztek.



Tézispontok

1. A hulladékindex meghatarozasahoz a vizsgalt anyagban taldlhatd Osszes mesterséges
radionuklid felszabaditasi szintjére sziiks€g van. A felszabaditasi szinteket tartalmazé
NAU és EU kiadvanyokban®!*!! ismertetett forgatékonyvek alapjan meghatdroztam a
felszabaditasi szinteket a felaktivalodott volfram céltargy azon Osszetevéire, melyek ezen

kiadvanyokbdl hianyoztak [T1].

2. Meghataroztam az ESS volfrdm céltargydnak radioaktiv leltarat és hulladékindexét,

melyet Osszehasonlitottam el6zetesen vizsgalt koncepciokkal.

a) Az ESS volfram céltargyanak radionuklid leltdranak és hulladékindexének
meghatdrozdsahoz nagy energidju modelleket hoztam 1étre MCNPX2.7¢ €¢s CINDER’907
programkdédok kombinalasaval. A spallacié folyamatanak szimulacidjara egylépcsés €s
kétlépcsdés modelleket is alkalmaztam. A proton-indukalta spalldcié elsd 1€épését
intranukledris kaszkdd (INC) modellekkel szimuldltam, ezekhez Bertini'?, INCL4.2"3 és
Isabel'* kodot alkalmaztam. A magok legerjesztodését, amely a folyamat méasodik 1épése,
Dresner 5 és ABLA'® kodokkal szimuldltam. A CEMO02!'7 modell, amelyet szintén
alkalmaztam a szdmitdsokban, a spallaciés folyamat mindkét egymast kovetd 1€pését
tartalmazza. A kiilonboz6 modellekkel kapott teljes aktivitaskoncentracio tricium nélkiil:
10° Bg/cm? (+ 10%). A tricium esetében azonban az alkalmazott modellek eredményei kozt
3 nagysagrendnyi kiilonbség adédott. A CEMO02 modell adta a legkonzervativabb becslést
a triciumra: 1.4 x 10'° Bg/cm®. A tobbi jelentSs radionuklidra az INCL4.2 és az ABLA
kédok kombindcidja adta a legkonzervativabb becslést [T1, T5, T9, T12, T15].

b) A radioaktiv izotOpleltdir meghatdrozasa alapjan megallapitottam, hogy a volfram
céltargy 5 éves besugdrzas €s 10 éves hiitési id6 utdn nagy aktivitasi hulladékként (HLW,
high level waste) lesz besorolva. A hulladékindexet 2 GeV-es proton energidval szdmolva
3.2x107 értékre becsiiltem. A hulladékindex alapjan megallapitottam, hogy a volfram target
leszerelés szempontjabdl kedvezdbb vélasztds, mint az el6zetesen tervbe vett lom-bizmut
eutektikum (LBE, lead-bismuth eutectic) €s higany target koncepciok, hasonlé mikodési
paraméterek mellett. A hulladékindexhez a kovetkez6 nuklidok jarultak hozza a

legjelent6sebben: 148Gd, '3Ba, '2Eu, 17°Ta, %°Co és *Eu. Megallapitottam, hogy a ®*Co 99%



-ban a volfrdm anyaganak kobaltszennyezésébdl szarmazik, ezért csekély kobalttartalmu

szerkezeti anyagok hasznélatét javasoltam [T1, T9, T13].

3. a. Megvizsgaltam a céltargyhoz legkdzelebb esd neutronvezetd szubsztrat anyagainak
aktivaciojat lizemelés és leszerelés szempontjabol. A szamitasokat
MCNPX2.7¢/CINDER’907 modellekkel végeztem, hdrom kiilonféle anyagra.
Megallapitottam, hogy a neutronvezetdk cseréjekor, azaz ot év mikodés utian az
aluminiumbdl késziilt neutronvezetdk (1.9x107 Bg/cm?) kevésbé lennének aktivak, mintha
iveg (1.1x10% Bg/cm®) vagy zerodur (1.2x10® Bq/cm?) lenne a neutronvezet6k anyaga.
Zerodur esetében a tricium adja a legfontosabb hozzdjaruldst. A f6 gammakibocsitd
izotopok, amelyek meghatdrozzdk az eszkoz cseréjét végzd személyzet dozisterhelését,
aluminium és zerodur esetén Zn, iiveg esetén a rovid élettartamii >*Na lenne. Mivel a ®Zn
nagyrészt a cinkbdl keletkezik, ezért célszerli csekély cinktartalmi aluminiumot illetve

zerodurt hasznalni [T7, T8, T11, T13].

b. Megvizsgaltam az anyagi Osszetétel hatasat a fém-alapu arnyékoloelemek aktivacidjara.
A szdmitdsokat MCNPX2.7¢/CINDER’907 modellekkel végeztem. Harom anyagot
vizsgéltam: acél, réz és aluminium. Kozvetleniil a ledllitds utdn az acélbol késziilt
arnyékolo blokk lenne a legkevésbé radioaktiv, a benne keletkezd f6bb radionuklidok *Fe,
Fe, >*Mn, **Mn. Ezért acél hasznélata esetén, ha lehetséges, célszerli csokkenteni annak
mangdntartalmdt az elonyos termikus és fizikai tulajdonsidgainak megtartdsaval. 5 napos
hiitési id6 utan a rézbdl késziilt arnyékold blokk lenne a legkevésbé radioaktiv, mivel ebben
a rovid élettartami réz radionuklidok: ®Cu és Cu domindlnak. A felaktivalddott
aluminium drnyékoldsban a rovid élettartamu 22Al, 3*Mn, *#Cu és a hosszabb élettartami
657n a legjelentdsebb radionuklidok. Ezért célszerd itt is csekély cinktartalmi aluminiumot

hasznalni [T4, T13].

4. Aktivacios szamitdsokat és dozisbecslést végeztem a felaktivalddott berillium reflektor
cseréje soran fellépd doziskovetkezmények becslésére. A radionuklid leltar
meghatdrozasit MCNPX2.7¢/CINDER’907 modellekkel végeztem. Megéllapitottam, hogy
1 éves miikodés utan a legaktivabb gammasugdrzé radionuklidok a **Mn (1.8x10° Bq/cm?)

és "Be (9.7x10% Bg/cm®). Az egyéves besugarzdsi id6 utdn a berillium reflektor kiilsé



feliileti doézisteljesitménye 720 Sv/h, ami 2 hetes hiitési id6 utdn 60 mSv/h-ra csokken.
Ezen értékek alapjan megallapithatd, hogy a berilliumot forré kamraban (hot cell) kell
tarolni, miel6tt végleges artalmatlanitasra keriilne sor. Ezen kiviil legalabb két hetet
érdemes varni a ledllitds utdn a berillium cseréjével. Két hétig tarté hiitési 1d6 utdn a
felaktivalodott berilliumban a legaktivabb gammakibocsiatok: "Be, 3!Cr, 6Sc, *Nb, *Zr,
%Co és ®Y. Ez azt jelenti, hogy a kobalt, krém, szkandium niébium és ittrium
szennyezO0dések mennyiségét a lehetd legnagyobb mértékben csokkenteni kell a berillium

anyagosszetételében [T5, T9].

5. A fent bemutatott szoftver eszkozok kombinacidjaval végzett szimulacids szamitdsok
validdlasdra besugdrzasi kisérleteket terveztem. Aluminium neutronvezetd szubsztrat
mintdkat 6 6rdn at sugaroztak be a Budapesti Neutronkutaté Kozpont egyik gyorsneutron
besugarzo csatorndjaban. A mintak névleges anyagosszetételének felhasznalasaval végzett
szamitdsok meglehetdsen nagy kiilonbséget mutattak a kisérleti eredményekhez képest.
Ezen eredmények alapjan javasoltam, hogy a minta névleges Osszetételét (kiilonos
tekintettel a nyomelemekre) rontgenfluoreszcencias spektroszkdpidval (XRF, X-ray
fluorescence spectrometry) ellendrizzék. Az XRF elemzéssel kapott anyagosszetétel
felhasznalasaval végzett szamitdsok nagysigrendi egyezést mutattak a kisérleti adatokkal.
Egyhetes hiitési id6 utdn két kiilonboz6 mintdban a legaktivabb radionuklidok %Zn
(4.8x10* és 7.1 x 107 Bg/cm3), **Cu (2.4 x 10* és 1.8x10° Bg/cm?) és >'Cr (3x10° és 2.39
x10°). Ezek az eredmények azt mutatjdk, hogy az aluminium szubsztritnak a lehetd
legkisebb Zn, Cu és Cr koncentraciét kell tartalmaznia. ®°Co esetén a mért adatok egy
nagysagrenddel nagyobbak voltak, mint a szimuldlt. Ez valdszinlileg a minta a
kobalttartalmdbdl adddott, amit sem az XRF elemzés nem mutatott ki; sem a névleges
Osszetétel nem tartalmazott. EzEért tandcsos az anyagosszetételeket az XRF mellett tobb
kiilonféle kisérleti mddszerrel ellendrizni, pl. neutronaktivacids analitika alkalmazdsaval.
Figyelembe véve a mintak névleges és kisérleti uton meghatarozott elemi Osszetételének
eltéréseit, a mérési és a szamitott eredmények kozotti egyezés megfeleléen pontos volt
ahhoz, hogy ezzel igazoljuk a dolgozatban bemutatott szimulécids eljarasok alkalmassagat.
Ugyanezen modszerekkel végzett szdmitisok az ESS neutronvezetdinek aktivacids

szamitasahoz is felhasznalhatok [T3].



6. Szamitasokat végeztem az ESS NMX kisérleti labor szerkezeti anyagainak aktivacidjdra.
A tervek szerint a falak betonbdl, a padlé pedig aluminiumbdl késziil, ezért a
szdmitdsaimban is ezt tételeztem fel. A szdmitdsokhoz MCNPX2.75/CINDER’90’
modelleket haszndltam. Megallapitottam, hogy 40 év miikdodés utidn a mérShelyen
tartozkodo személyzet ddzisterheléséhez a felaktivalddott aluminium padl6 (2.46 kBq/g)
jarul hozzé leginkdbb a benne keletkez6 gammasugarz6 Al és Mn miatt. Ezért azt
javasoltam, hogy az aluminium, mint szerkezeti anyag haszndlata helyett valami mas,
nukledris iparban hasznélatos anyagot vagy acélboritasu bortartalmu padlot hasznaljanak.

A felaktivdlédott betonfalban a **Na fogja a legnagyobb hozzdjdruldst adni a dézistérhez

[T2].
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