ATOMEROMUVI KIEGETT FUTOELEMEK
BIZTOSITEKI CELU KARAKTERIZALASA IN-SITU
GAMMA-SPEKTROMETRIAVAL

PhD értekezés

KIRCHKNOPF PETER

Témavezeté: DR. SZALOKI IMRE

BUDAPEST

2025



TARTALOMJEGYZEK

TartalOMJEEYZEK ....c.viieiieiiiiie ettt ettt ettt et e taeebeessaeensaennaaen 2
Lo BEVEZEO ..ottt sttt e ea 4
1.1.  Nukledris lizemanyag Kazettak...........ccceevvieriiiriiieniieeieeieecieeeeee e 6
1.2, Kiégett fUtOCIEMEK ......ccceeevieeiiieiiecieeeeeee ettt e 7
1.2.1. Radionuklid-0SSZELELE] .......cc.eevuiriiriiiiieieiiee e 8
1.2.2. Jelentésebb gamma-sugarzo radionuklidok ..........c.cccveviieniienieinieniicieeeeeeee, 9

1.3.  Nukledris biztositéki felligyelet (Safeguards) ...........cooouvvimnvieviinciiiiiniieiieneeenen. 11
1.3.1. Kiégett flitdelemek biztositéki ellendrzeése...........oovvvevvieniiiiiieniieniienieeiieees 12

1.4, Nukledris torvényszeki analitika ..........c.cccceeveiieiiiiiierieiiieecieee e 14
1.5, Gamma-SPEKIrOMELIIA ... ..ccuierieriieeiieeieeiie ettt et eraee e et e ebeessaesebeesaesnseenseeensaes 14
1.5.1. Kiégett lizemanyagok gamma-spektruma ............ccceeeeveerieriiienieeniienieeieenenens 16

2. Kiégett flitéelemek gamma-spektrometrial MErese .......oevvuvveeiieeeiiveeniiieeniieeriieervee e 19
2.1.  Torténeti attekintés, a MEresek celja.........coovimriiiiiiiniiiiiiiiieeee e 19
2.2. A mérés helyszine, az elrendezés elemeinek részletezése.........coovvvvninniniianinnennnn. 20
2.2.1. A Paksi Atomerémiiben hasznalt VVER-440 iizemanyagkazettak.................. 21
2.2.2. Az 1. szdmu akna ¢€s a beépitett KollImAtor..........cccvevevieriiiiieiiciiecieeiee, 23
2.2.3. Az alkalmazott mErOmMUSZETek ..........coeeviiviiniiiiiiieieeee e 25

2.3.  Oldal és magassag szerinti ki€gés-profil mérések...........cccoevvrevriiniiriieniieeneenreennen. 26
3. A KIEEES DECSIESE ..ottt ettt et a et b e et e enreas 29
3.1 Trodalmi AtEKINTES .....ocueeiiiieiieieeee e 29
3.2.  Spektrumok kiértékelése, aktivitasaranyok szamitasa ...........cccceevveenciveenciieenneeennne. 31
3.2.1. Gamma-cstcsok keres€se €s Integralasa .........cceeevvveeeriieerieeeiieeeiieeeiie e 31
3.2.2. A relativ hatdsfokgorbe szamitasa €s 1llesztése.......cvvvvvivvviirniieeniiieeieee, 32
3.2.3. Az aktivitdsardanyok SZAMItASA .......cceeevvieeriieeiieeeiee et 34
3.2.4. Atlagos és a mérési magassagban jellemz6 kiégések..........oovwevieoeveennnnn. 35

3.3. Akiégés ¢s az aktivitdsaranyok kozotti kapcesolatok felderitése........coevvveeennennnee. 37
3.3.1. Meéréskori és lizemveégi aktivitasaranyok ..........ccceeeveeeviieeiiieniieeniee e, 37
3.3.2. A kiégésbecsléshez megvizsgalt aktivitdsaranyok ..........ccccveeveveeniiieenineeennnnn. 38

3.4.  Aregresszios analizis eredmeényei (BU).......coocvieviieeiiieeiieeeieeeee e 40
3.5, DiszKussziO, KOVEIKEZIEtESEK ......oovviiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee et 45
3.6. [T1] Tézispont: Kiégésbecslési mddszer vizsgdlata gamma-spektrometriaval mért
hasadasi termék aktivitdsaranyokKal ............cccccvveviiiiiiiiiiiiice e 49
4. A hllési 1d0 €s az eredet VIZSZAlata..........cccueeeiiiieiiieeiee e 50
4.1, Trodalmi AtEKINIES ...c...eeeiiiiieie e 50
4.2.  Ahiilésiidd és a gamma-spektrometriaval mérhetd aktivitasaranyok kozotti kapcsolat
.................................................................................................................................. 52

4.2.1. AZ adatok fOTTASA ....c..eiiiiiiiiiiii e 52
4.2.2. Aktivitasaranyok ¢€s a hiilés 1d6 kozotti 0SSzeflig@es .....vvvvvuvrrnvreeniiveenrieennen. 52
4.2.3. A hitilési 1d6 becsléséhez megvizsgalt aktivitdsaranyok..........ccceevevveevveeennenn. 53



4.24. A regresszids analizis eredmeényei (CT) ....cccveeeeveeerieeeiieeeiieeeiieeeieeesvee e 54

4.2.5. DiSzKusszio, KOVEKEZIETESEK ...uvvvvviiiiiiieiieiieiieeee e 57
4.3. Az eredet meghatarozasanak lehetOSEEei ......cccviivviieriiiieiiieeiee e 59
4.4.  Specidlis eset: rovid €s extrém rovid hlilési 1dOK ........ccoevvvveeiiiieiiieeieeeeeeeee 61
4.5. [T2] Tézispont: Hulési id6 becslése és iddbeli eredetmeghatdrozas gamma-
SPEKITOMELIIAVAL .....eiiiiiiieiiiecie ettt e et e e e e et e e st e e e saeeensaeessseeennseeas 64

G¢épi tanulasi modszerek alkalmazasa ...........cccveveeiieeiiieeiiie e 65
5.1 Irodalmi AtEKINEES ......cc.eiiiiiiiiiiiee ettt 65
5.2. Avizsgalt gépi tanuldsi modszerek 1SMertetese .......covvvevuvieevieeerieeeieeeieeeiee e 66

5.2.1. KIaSZtEranaliZis ........c.eeveiiiuiiiiieiiece et 67

5.2.2. Support Vector REGIeSSION ........eeevviieiiiieeiiieeiee st 67

5.2.3. Random FOTeSt .......cocuiiiiiiiiiie e 67

5.2.4. Mesterséges Neurdlis HALO.........ccoooiiiiiiiiiiiiiieeeeeeee e 68

5.2.5. Konvolucios Neurdlis HALO ........c.cooiiiiiiiiiiiiieee e 68
5.3. A modellek implementaciOfa.........ccueeruieriiiiiiiiierie et 69

5.3.1. Modellek fRIEPILESE .....ccuveeeeriieeiie ettt e 69

5.3.2. Input feature-6k €s output 1argetek ............ccccovceeviieiiiiiiiiieeeeeee e, 72

5.3.3. Tanitas és hiperparaméter optimalizalas.............cccoveeeevieeiieeeiieeeieeeiee e, 74
5.4.  Aklaszteranalizis eredmMENYe ........cceevuiiriiiiiiiiieiieee e 77
5.5. A paraméterbecslések eredmenyei ........c.ceeviiriiiiiiiiiiiiiiie e 80
5.6,  DiSzZKuSSZiO, KOVETKEZIETESEK ....oeeiiiiiveiiiiiiiiee ettt 85

5.7.  [T3] Tézispont: Paraméterbecslés €s eldélet-vizsgalat gépi tanulasi modszerekkel 86

Hasadasi termék aktivitasok SZAmItASa...........cccuevieriiiiiiriiniiiiiieeceeeeeeee e 87

6.1. Az abszolut hatdsfok-kalibracid lehet0SE€gel .........covrvueriiniiniiniiiniiiiiiiniceece 87
6.2, Trodalmi AtEKINTES .....cc.eiiiriiiiiiirt e 88
6.3.  Akiégett fiitelem mérések Monte-Carlo modellje .........cccooervieniininiiniiininncnnne 89
6.3.1. A HPGe detektor felepitése ........ooimiimiiiiniiniiiiiiinececececeeeeeee e 89
6.3.2. A kiégett kazetta és a kollimator geometriai felépitése.........ccocvvvenvrvueninnnenne. 94
6.3.3. A szimulacios 1d6 csokkentésére alkalmazott eljarasok...........ccoeeveevveniiienennn. 95
6.3.4. A detektor pozicionalasabol szarmazo hiba ..........cccceveviiniiiinicniiiciice, 98

6.4. A szimuldcios modell validaciofa........cceeveriiiiieniiniiiiiiiiicieceee e 99
6.4.1. A relativ hatasfok-fliggvények 0sszehasonlitdsa........cccocevvevierieniinienienenn. 99
6.4.2. A 137Cs koncentraciok 65SzehaSOnIitdsa . ..........cc.vvevveevveruevieereereeresesesraenans 101
6.4.3. A szImuldcio vArhatd pONtOSSAZA .......ccvveevveeriiiiiieiie e 103

6.5. Eredmények €s diSZKUSSZIO .......cceeiiiiriiiniiiiieeiececee et 104
6.6.  [T4] Tézispont: Az aktivitdsmérés megvaldsitasa Monte-Carlo szimulacioval..... 105
OSSZEFOGIALAS .......oceeveeeeeeeeeeeee et s st ene e 106
KOSZONEINYIIVANTIAS ...eouviiiiieiiiciieeiee ettt ettt ettt e st e et e e saeenseesaneens 108
FUGEEICK ...ttt ettt st e bt e et et eenbeesaeeenbeensaeenseenneaans 109
A: Az 1-es akna faldba épitett kollimator dokumentumai .........c..ceceeveeneevenienennienienenn. 109
HIVAtKOZASOK ...ttt 112



1. BEVEZETO

Atomreaktorokban a neutron-indukalt maghasadas szabalyozott lancreakcioja révén az
atommag kotési energidjanak egy része a hasadas végtermékeinek kinetikus energidjava,
valamint elektromagneses sugarzasi energiava alakul at. A kritikus rendszerben kialakult
neutrontér kutato, illetve oktatoreaktorok esetén alkalmazhatd anyagszerkezet-vizsgalati €s
elemanalitikai, valamint radioaktiv izotop eldallitasi célokra. Az anyagszerkezet-vizsgalatok €s
elemanalitikai  technikdk korébe tartoznak a neutron-diffrakciés  vizsgalatok, a
neutronradiografia, a neutron aktivacios analitika (NAA) és a prompt-gamma aktivacios
analitika (PGAA). Radioaktiv atommagok képzddhetnek egy stabil atommag neutronbefogasan
keresztiil, ilyen izotopokat alkalmaznak ipari teriileten besugarzasra és talajvizsgéalatokra,
orvosi teriileten pedig diagnosztikai, illetve terdpias feladatokat lathatnak el.
Atomerémiivekben a maghasadasbol felszabaduld héenergiat hdcseréld rendszeren keresztiili
villamosenergia eléallitasra hasznaljak. Az atomerémiivi reaktorok jellemzden nagyobb
méretiick, tobb hasaddanyagot tartalmaznak és nagyobb hételjesitménnyel birnak a kutato- €s
oktatoreaktorokhoz képest. A nukledris iizemanyagok olyan elemeket tartalmaznak, melyeknek
van hasadasra képes izotopjuk. A hasadas végbe mehet gyors vagy termikus neutronok hatasara.

A két legfontosabb elem, mint nuklearis lizemanyag, az uran (U) és a plutonium (Pu).
Az urdnnak a **U és a 3°U izotdpjai termikus neutronokkal valé reakciéjuk soran hasadhatnak
el, a 2%%U izotép pedig gyors neutronok hatdsara képes hasadni. A felsorolt uranizotopok koziil
a 235-as és 238-as tomegszamuak a természetben eléfordulnak, a 233-as tdomegszamu viszont
csak mesterségesen allithaté el példaul 2 *Th neutronbesugirzasival. A pluténium
izotopjainak mindegyike mesterségesen eldéllitott, koziilikk a 2*°Pu és a **'Pu képes termikus
hasadasra. A 2*8Pu, 2*°Pu és 2*’Pu izotopok gyorshasadasra képesek, valamint a 240-es és 242-
es tomegszamuaknak jelentds a spontan hasadasi valosziniisége.

Hasadast kovetden a nagy tomeg- €s rendszamu atommagok jellemzden kettd darab
kozepes tOmeg- és rendszamu hasadvany magra esnek szét, neutron- €s gamma-emisszid
kiséretével. Ritkdbb jelenség a harmas hasadas, amikor a két kdzepes tomegii atommag mellett
egy harmadik konnyli mag is keletkezik. A hasadvany magok mindegyike neutronfelesleggel
bir, emiatt nagysagrendben 1 s-os id6n beliil negativ béta-bomlassal 4talakul egy rendszammal
nagyobb elem azonos tdmegszamu izotdpjava. A folyamatot egy elektron és egy antineutrind
kibocsatasa kiséri. Egyes atommagoknal a béta-bomlast spontan neutron-emisszio is koveti, az
igy keletkezd neutronok a késé neutronok, melyek kulcsfontossdgli szerepet toltenek be a
reaktorok szabalyozhatosdgaban. A béta-bomldsok sorozataval szdmos elem kiilonb6zo
izotopjai képzddnek ¢és alakulnak at, ezek a hasadasi termékek. A hasadasi termékek felezési
ideje igen széles tartomanyban oszlik el, a legrovidebbek 1 s nagysagrendiiek, a leghosszabbak
pedig tobb millidé évesek. A bomlési lanc addig tart, amig végiil egy stabil atommag nem
képzddik. A reaktoron beliili neutrontér hatdsdra nem a béta-bomléas az egyetlen lehetséges
atalakulasi mod, neutron keltette magreakcio is végbe mehet, aminek a leggyakoribb fajtija a
neutronbefogas. Ezek alapjan megkiilonboztetik a kozvetlen és a kdzvetett (aktivacios) hasadasi
termékeket, az utdbbiak esetében a keletkezésiikhoz neutronbefogas is sziikséges. Ez egyben



azt is jelenti, hogy a hasadasi termékek neutronbefogésa is nagy hatéassal lehet a lancreakcio
folyamatara, a legjelentdsebb befolydsold a rendkiviil nagy befogdsi hataskeresztmetszettel
rendelkez6 '*°Xe mag.

A hasadasi termékek keletkezésének mennyiségi viszonyat a hasadasi hozamok
szamszerlsitik, amik az egy hasadasra juto keletkezési valdszintiségeket adjak meg a hasadasi
termékekre. A hasadasi hozamok a hasad6 atommagra ¢és a hasadés tipusara (termikus, gyors,
spontéan) jellemz6 értékek, azonban a rendszam ¢és tomegszam fliggvényében abrazolt jellegiik
hasonl6, kétpupu gorbét, illetve feliiletet alkotnak. A bomldsok hatasat is figyelembe véve
modositott hasadasi hozamokat kapunk, ezeket kumulalt hasadasi hozamnak nevezik (1.1.
abra). Fontos kiemelni, hogy a kumulativ hasaddsi hozamok nem tartalmazzak a
neutronaktivacidval torténd keletkezés €s fogyas hatasat.

2351J kumulativ termikus hasadasi hozama
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1.1. abra: Az #*°U termikus hasadésira vonatkozé kumulativ hasadasi hozam eloszlasa 2D
kontur grafikonon a hasadési termékek rendszamanak és tomegszamanak fiiggvényében. A
piros szinnel jelzett csucsok kozepe a Z=40, A=94 (**Zr) és a Z=55, A=138 (!**Cs) magok
kornyékén helyezkedik el. Az adatok forras a JEFF-3.1.1 adatbazis [1].

Az tlizemeld reaktor ilizemanyagaban a hasaddson kivil més neutron indukalt
magatalakulasok is lejatszodnak, mint példaul az (n,y), (n,2n), (n,3n) reakciok. A magreakciok
¢s bomlasok eredményeként létrejonnek a transzurdan elemek (Np, Pu, Am, Cm, Cf stb.)
izotopjai. A plutébnium, mint mar emlitett hasaddanyag, izotopjai jelentds befolyasoldi a
lancreakcio folyamatanak, rajtuk kiviill még a klirium és a kalifornium egyes nagy spontan
hasadasi valoszinliségli izotopjai birnak nagy jelentdséggel.

A nukledris iizemanyag mennyisége egy termikus reaktor miikddése kozben
folyamatosan csokken, ekdzben transzuran elemek és hasadasi termék izotopok keletkeznek. A
keletkez6 plutonium izotopok egy része az iizemelés soran elhasad, idével a teljes
energiafelszabadulas egyre novekvd hanyadat adjak. Az tizemanyag elhasznalodasat kiégésnek
nevezik (angolul: burnup (BU)) és mennyiségileg az iizemanyag kezdeti hasad6anyag tomegére
vonatkoztatott teljes energiafelszabadulassal jellemzik. Gyakori mértékegységei a
MWnap/kgUi és az ezzel ekvivalens GWnap/tUi, valamint a MWnap/tUi, ahol az ,,i” az initial,



azaz kezdeti tomeget jeloli. Kevert kezdeti lizemanyag Gsszetétel esetén uran helyett a teljes
nehézfém tomeget adjak meg.

1.1. Nuklearis iizemanyag kazettak

Az atomreaktorok biztonsagos lizemelése szempontjabol elengedhetetlen a megfelelden
strukturalt tizemanyag racs alkalmazasa. Ez a gyakorlatban egy kétdimenzids négyzet- vagy
hatszog racsot jelent, melyben az {izemanyagot tartalmazo, egymassal szomszédos térrészek
kozéppontjainak tavolsaga a racsallandd. Az iizemanyagon kiviil a racsszerkezet része az
iizemanyag burkolata €s egyéb szerkezeti elemei, valamint a koztes teret kitolté hiitékozeg,
amely termikus reaktorok estén a moderator szerepét is betoltheti. A harmadik dimenziét a
kétdimenzids racsot annak sikjara merdleges eltolasaval kapjuk meg. A legelterjedtebb
kivitelezésben a racsot hengeres lizemanyag palcék alkotjak. A palcakat az egyszeriibb kezelés
¢s poziciondlas végett tavtartoracsok haszndlatdval kotegelik, ez jelent egy flitdelem koteget,
vagy mas néven kazettat. PWR (nyomottvizes reaktor) tipusnal az ilizemanyag, illetve a
moderator ¢és egyben hiitdkozeg egy nyomads alatt allo tartalyban kap helyet. Mas
konfiguracioval bir példaul az RBMK (nagyteljesitményili nyomottcsoves) tipus, amiben az
lizemanyagot ¢és a viz hiitdkozeget négyzetracsba rendezett €s nyomads alatt 1év6 csérendszer
tartalmazza, a grafit moderdtora csévek koriil helyezkedik el. Hasonléan nyomottcsdves
elrendezésti a CANDU reaktortipus, viszont itt az lizemanyag a nyomasallo csdvekben

crer

A kazettaban talalhato nukleéris lizemanyag leggyakrabban fém-oxid formajaban van
jelen. Ilyen oxidok az UO; és a PuO», egyes reaktorokban e két oxid keverékét, a MOX (mixed
oxide) lizemanyagtipust alkalmazzak. A természetes izotopOsszetételli uran minddssze 0,72%-
ban tartalmaz *>>U-t, ami a legtdbb termikus reaktortipushoz nem elegend®, ezért az urant 33U
tartalmaban altalaban 3-5%-ra dusitjak, ami alacsony disitast urdnnak (LEU) szamit. Kivételt
képeznek a brit Magnox és a kanadai CANDU reaktortipusok, melyek természetes uran
iizemanyaggal miikodnek. Kutatoreaktorok esetében elterjedt az 5% feletti dusitasu tizemanyag
hasznélata, azonban a 20%-o0s dusitas fels6 hatart képez, folotte mar magas dusitdsu urdnrol
(HEU) van sz6. Erdmiivi reaktoroknal az iizemi ciklus elnytjtasanak céljabol a hasaddanyag
egy részéhez hozzaadnak nagy neutronabszorpcids hataskeresztmetszetli kiégd mérget, egy
tipikus kiégd méreg a gadolinium-oxid.

A hasaddanyagot fém burkolat veszi kortil, ami védi azt a kiilsé mechanikai hatasoktol,
valamint meggatolja a nukledris anyag és a hasadasi termékek kozegbe valo kijutasat. A
burkolat anyagdval szemben tamasztott kovetelmények a nagyfokii mechanikai stabilités,
magas olvadaspont és a kis neutronelnyelési képesség. Kis teljesitményii reaktoroknal a
burkolat anyaga lehet aluminium, azonban nagyobb egységeknél cirkonium Otvozeteket
alkalmaznak azok magasabb olvadaspontja miatt. Egységnyi tomegét és neutronelnyelését
tekintve mindkét anyag az acélotvozeteknél jobb valasztasnak bizonyul. A palcékat dsszetartd
¢s mechanikai stabilitast ado elemek a tavtarto racsok, melyek a kazetta tobb magassagi pontjan
megtalalhatok. Ezek anyaga megegyezik a palcaburkolat anyagéaval. A legtobb fiitéelem koteg



dizajn nem tartalmaz kazetta burkolatot, kivételt képez ebbdl a szempontb6l a VVER-440
tipusu reaktorok iizemanyagkazettaja, amelyet a gyartok cirkonium-niobium o6tvozeti
kopennyel szerelnek fel.

1.2. Kiegett flitdelemek

Egy reaktorban hasznalt, neutronbesugarzdsnak kitett fiitdelem kazetta besugarzott
fitéelemnek mindsiil, kiégett flitdelemrdl akkor beszéliink, ha azt a tovabbiakban nem tervezik
areaktorban Gjra hasznalni. A kiégett fiitdelemek nagy aktivitasu radioaktiv hulladékok, melyek
a radioaktiv sugarzasuk mellett a nagy mennyiségli maradék hasadéanyag tartalmuk miatt is
kiemelt potencialis veszélyforrasként kezelendok. Az erdmivi kiégett kazettdk atmeneti
tarolasa az els6 néhany évben viz alatt elhelyezve torténik, csak a hasadasi termékek aktivitasa
miatti héfejloés kelld mértékli csokkenése utan térhetnek at levegd hiitéses tarolasra.

A kiégett fiitdelemek végsd elhelyezése — ami a nukledris lizemanyagciklus utolso
fazisat képezi — napjainkban még megoldatlan kérdésként meriil fel a vilag legtobb
iizemeltetdjénél. Az kiégett lizemanyagban tarolt energia tovabbi felhaszndldsanak moddja a
reprocesszalas. Az erre célra kialakitott nuklearis iizemben feldaraboljak és feloldjak a kazettat,
majd szepardljdk a még hasznosithatdé urant és plutoniumot a szerkezeti anyagoktol és a
hasadési termékektdl. A kinyert hasaddanyagot késdbb egy fiitdelem gyartd lizemben ujra
felhasznalhatjak reprocesszalt uran, vagy MOX tartalmu kazettak eldallitasaval.

1.1. tablazat: A kiégett fiitdelemek karakterizdldsahoz hasznalt legfontosabb fizikai

paraméterek.
Fizikai paraméter Mértékegységek Leiras

Kiégés, BU GWnap/tUi !, Adott kezdeti urantomegre

GWnap/tHMi 2 vonatkoztatott teljes hdenergia
felszabadulas értéke.

Hilési id6, CT nap, év Az lizemanyag legutolso
besugarzasanak végsd idOpontjatol
szamitott eltelt 1dS.

Kezdeti dusitas, IE wt% 2°U/U A friss {izemanyag atlagos >*U dusitasi
szintje.

235U koncentracio, CU5 cm, wt% 23U A kiégett lizemanyag >°U
atommagjainak koncentracioja.

238U koncentracio, CUS cm, wt% 23U A kiégett lizemanyag 23U
atommagjainak koncentracioja.

239py koncentracio, CPU9  cm™, wt% >*°Pu A kiégett lizemanyag >*°Pu

atommagjainak koncentracioja.

! Kezdeti urantémegre vetitett felszabadult hasadasi energia
2 Kezdeti nehézfém (urdn+plutdonium) tdmegre vetitett felszabadult hasadasi energia, MOX iizemanyagoknal
hasznaljak



Egy kiégett kazetta fizikai jellemz06i a besugarzatlan kezdeti allapotatol, valamint az
lizemelése soran a reaktorban eltoltott idejétdl és a zonan beliili poziciojatol fliggenek.
Befolyasolo tényezOk még természetesen a reaktor tipusa, a flitbelemkazetta geometriai €s
anyagi paraméterei ¢€s az lizemelés 1d6- €és hely szerinti alakuldsa is. A kiégett kazettdk
legfontosabb fizikai paraméterei a kiégés (BU), a hiilési 1d6 (CT), a kezdeti urandusitas (/E) és
a maradék hasadoanyag tartalom, ez utdbbinil az U és 2*Pu magkoncentraciokat és
tomegszazalék mennyiségeket hasznaljak. A paraméterek bovebb leirdsa az 1.1. tablazatban
talalhatd. Sugarvédelmi szempontbol a hasadasi termék radionuklidok és az aktinoidak altal
képviselt aktivitasok szamitanak fontos paraméternek.

1.2.1. Radionuklid-0sszetétel

A friss lizemanyagok elemi- és izotop-Osszetétele idében konstansnak tekinthetd, ezzel
szemben a besugarzas alatt 1évo, valamint a kiégett fiitdelemek anyagi Osszetétele idoben
jelentds valtozason megy keresztiil. A magreakciok és radioaktiv bomlasok kovetkeztében egy
kiégett fitdelemben tobb mint 80 fajta elem és Gsszesen tobb mint 1500 féle izotdp is jelen
lehet, bar ezek nagyobb része a rovid felezési idonek koszonhetden a besugarzas végét kdvetd
1 napon beliil elbomlik.

Az egzakt radionuklid 0sszetétel szamos valtozo fiiggvénye, fiigg tobbek kozott a friss
lizemanyag anyagi jellemzditdl, a besugarzas teljesitményétol és annak idébeliségétdl, valamint
az eltelet hiilési id6tél. Egy nyomottvizes reaktorban (PWR) lizemeld, 1 g kezdeti urantdmegii,
4,2% kezdeti dusitast és végso allapotadban 50 GWnap/tUi kiégésii lizemanyag aktivitas-ido
gorbéjét szemléleti az 1.2. dbra. A hiilés kezdetén az 1 g-os lizemanyagdarab teljes aktivitasa
kozel 1 TBq, ez az érték nagyjabol 1000 év alatt 100 MBqg-re csokken. Az aktivitds tilnyomo
részét 100-200 év hiilési iddig a hasadasi termékek — meghatarozo mértékben a Sr és Cs
1zotopok — teszik ki, ezutan az aktinoidak dominalnak, €liikon a Pu izotopokkal. Az U izotopjai
az abrazolt id6tartomanyban elenyészd részét képezik a kiégett lizemanyag 0ssz-aktivitasanak.

A kiégett lizemanyagok aktivitasdnak id6beli alakuldsa megfeleléen szemlélteti a veliik
kapcsolatos egyik legnagyobb kihivast: az évezredeken keresztiil fennmarad6 magas aktivitasi
szint nagymértékil radioaktiv sugarzasi €s kontaminacios veszElyt jelent.
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1.2. abra: 1 g tomegl, 4,2% kezdeti dusitasu és 50 GWnap/tUi kiégésii besugarzott UO»
lizemanyag aktivitdsanak idébeli alakuldsa a besugarzas befejezésének pillanatatol. Az elemek
szerinti 1dogorbék az adott elem Osszes radionuklidjanak Ossz-aktivitasat szemléltetik. Az
,Osszes FP” adatsor a hasadasi termékek, az ,,Osszes ACT” adatsor pedig az aktinoiddk
aktivitasanak 0sszege. Az ,,Egyéb” adatsor az Osszes nem hasadasi termék és nem aktinoida
aktivitasat reprezentalja. Az adatok az ORIGEN2 kod PWRUE adatkonyvtaranak hasznalataval
végzett szamitasbol szarmaznak [2].

1.2.2. Jelentsebb gamma-sugarzo6 radionuklidok

A kiégett flitéelemek dozisjarulékanak tilnyomo részét a gamma-sugarzé hasadasi
termékek adjdk. Az urdn és transzuran radionuklidok is bocsatanak ki gamma-fotonokat,
azonban ezen izotopok aktivitasa a hasadési termékekhez képest eltorpiil. A gamma-sugarzas a
veszélyein tul a kiégett lizemanyagbdl érkezd jelforrasként is hasznalhatd, ugyanis energia-
szelektiv detektalasaval fény deriilhet a radionuklid Osszetételre. Ez a vizsgalati mddszer
azonban a fent emlitett aktivitdsviszonyok miatt csak a hasadési termékekre korlatozodik.

A radioaktiv hasadasi termékek neutronfeleslegiik miatt negativ béta-bomléssal
alakulnak 4t egy masik elem azonos tomegszamu izotdpjava. A bomlas kdvetkeztében létre jovo
atommag keletkezhet egyik gerjesztett allapotaban, de akar alapallapotban is. A magasabb
energiaszintli allapotbdl alacsonyabbra torténd atmenet végbe mehet elektromagneses sugarzas
kibocsatasaval — ez a gamma-sugarzas — ¢és torténhet elektron-kibocsatassal is, amit belsd
konverzionak hivnak. Alapallapotban keletkezd atommag esetében a béta-bomlast nem kdveti
gamma-emisszio, ezért az ilyen médon bomlo radionuklidok (pl. *°Sr) gamma-sugéarzast mérd
eszkozzel nem detektalhatok. A kiégett fiitdelemekben leginkabb mérhetd gamma-sugarzé
radionuklidok list4jat és néhany jellemzd adatat az 1.2. tdblazat tartalmazza.



1.2. tablazat: Kiégett fitéelemekben kimutathatdo gamma-sugarzo hasadési termékek jellemzoi.
A zarojelbe tett nuklid az anyamagnal rovidebb felezési idejii bomlasterméket jeldl, aminek a
gamma-sugarzasa alapjan az anyamag detektalhatd, ilyen esetben a tablazatban szerepelnek a
bomlastermék altal kibocsatott gamma-fotonok is. A felezési idokre és a gamma-emissziokra
vonatkozé adatok az ENSDF adatbézisbol szarmaznak [3].

Radionuklid Felezési id6 Fontosabb kibocsatott gamma- Keletkezés
fotonok energiaja (keV) és emisszios modja
valdszintisége
% 58,51 nap 1204,8 (0,3%) kozvetlen
9Zr (*>Nb) 64,03 nap (34,991 nap) 724.2 (44,3%) 765,8 (99,8%) kozvetlen
756,7 (54,4%)
3Ry 39,26 nap 497,1 (91%) 610,3 (5,8%) kozvetlen
106Ru (1Rh) 371,55 nap (30,07 s) 511,9 (20,4%) 1050.,4 (1,6%) kozvetlen
616,2 (0,75%) 1128,1 (0,4%)
621,9 (9,9%) 1562,3 (0,2%)
873,5 (0,44%)
HomA o 249,78 nap 657,8 (95,6%) 937,5 (35%) aktivacio
706,7 (16,7%) 1384,3 (25%)
763,9 (22,6%) 1505 (13,3%)
884,7 (75%)
125Sb 2,75856 év 4279 (29,6%) 606,7 (4,8%) kozvetlen
463,4 (10,5%) 636 (11,1%)
600,6 (17,6%) 671,4 (1,8%)
134Cs 2,0652 év 475.,4 (1,5%) 802 (8,7%) aktivacio
563.,3 (8,3%) 1038,6 (1%)
569,3 (15,4%) 1168 (1,8%)
604,7 (97,6%) 1365,2 (3%)
795,9 (85,5%)
136Cs 13,01 nap 818,5 (99,7%) 1235.,4 (20%) aktivacio
1048,1 (79,8%)
B37Cs 30,08 év 661,7 (85,1%) kozvetlen
140Ba ('*%La) 12,753 nap (1,68 nap) 487 (45,5%) 919,6 (2,7%) kozvetlen
537,3 (24,4%) 925,2 (6,9%)
751,6 (4,3%) 1596,2 (95,4%)
815,8 (23,3%) 2521,4 (3,5%)
867,8 (5,5%)
44Ce (M*Pr) 284,89 nap (17,28 min) 696,5 (1,34%) 2185,7 (0,69%) kozvetlen
1489,2 (0,28%)
148mpm 41,29 nap 599,7 (12,5%) 725,7 (32,8%) aktivacio
611,3 (5,5%) 915,3 (17,2%)
630 (89%) 1013,8 (20,3%)
9By 8,601 év 591.8 (4,9%) 996,6 (10,5%) aktivacio

692,4 (1,8%)
7233 (20,1%)

1004,8 (18%)
1274,4 (34,8%)
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756,8 (4,5%)
873,2 (12,1%)

1494,1 (0,7%)
1596,5 (1,8%)

6By 15,19 nap 646,3 (6,3%) 1230,7 (8%) aktivacié
723,5 (5.4%) 1242,4 (6,6%)
811,8 (9,7%) 1966 (3,9%)
1065,1 (4,9%) 2026,7 (3,3%)
1079,2 (4,6%) 20973 (3,8%)
1153,7 (6,8%) 2186,7 (3,5%)
1154,1 (4,7%)
160Th 72,3 nap 8794 (30,1%) 1178 (14,9%) aktivacié

962,3 (9,8%)
966,2 (25,1%)

1271,9 (7,4%)
1312,1 (2,9%)

1.3. Nuklearis biztositéki feltigyelet (Safeguards)

Az atommag energidjanak hasadas altali felszabaditasa torténhet szabalyozatlan
lancreakcioval is, ekkor a hirtelen oriasi hofelszabadulas hatasara robbanas kovetkezik be. Ezt
az effektust alkalmazzék az atomfegyvereknél, melyek az ember altal alkotott legpusztitobb
ereji fegyverek. A nukledris fegyverek elterjedésének megfékezése, azaz a nuklearis non-
proliferacidora vald torekvés, az 1950-es évek ota kulcsfontossagu szerepet jatszik az
atomenergia békés célu felhasznalasnak biztositasaban. A békés célu és biztonsadgos
felhasznalas elésegitésére 1957-ben megalakult a Nemzetkdzi Atomenergia Ugyndkség (NAU,
IAEA). 1968-ban megnyitjak, majd 1970-ben elfogadjak az Atomsoromp6 szerzddést (NPT),
ami 1995 ota hatarozatlan ideig meghosszabbitott hatalyban van. Az NPT harom alappillére a
leszerelés, a non-proliferacid és a békés felhasznalas. A leszerelési pillér értelmében minden
részes allam koteles a teljeskorii nukleéris fegyver leszerelésre torekedni. A szerzddés jogilag
megkiilonbozteti az atomhatalmakat (NWS) és az atomfegyverrel nem rendelkezd allamokat
(NNWS). A non-proliferacios torekvések céljabol a részes NWS-ek nem adhatnak at
atomfegyvereket, illetve a fegyverek eldallitasahoz sziikséges informaciot NNWS-nek, a részes
NNWS-ek pedig vallaljak, hogy nem probalnak meg atomfegyvert eldallitani. Az §sszes részes
allam részesill a NAU tdmogatdsaban az atomenergia békés célu felhasznalasat illetden,
beleértve az anyagi, technoldgiai és tudasra vonatkozo sziikségleteket [4].

A tdmogatds nyujtasanak feltétele az 4llam és a NAU, illetve egyéb regionalis
szervezetek, mint példaul az Euratom, kozott 1étrejott Biztositéki egyezmény, ami az NNWS-ek
esetében az Atfogd biztositéki egyezmény (Comprehensive safeguards agreement, CSA)
megkotését jelenti. A CSA értelmében az 4llam alaveti magat a NAU 4ltal kivitelezett biztositéki
feliigyeleti ellendrzésnek, ami kiterjed az allam fennhatosaga ald tartozo és békés célra
alkalmazott 6sszes nuklearis anyagra, berendezésre €s létesitményre. Az allamnak kotelessége
egy sajat biztositéki rendszer kiépitése, amelybe bele tartozik a nuklearis anyagok
nyilvantartasa és ellendrzése. A NAU 4altal végzett biztositéki ellendrzések célja az dsszes
(bejelentett és be nem jelentett) nukledris anyagokkal végzett tevékenységek feliigyelete,
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azonban a CSA alapjan a be nem jelentett anyagok ellendrzésére a gyakorlatban nincs
lehetésége [4] [5].

NWS-ek onként vallalhatjak bizonyos nuklearis 1étesitményeik biztositéki ellendrzését
egy masik fajta egyezmény, az allam és a NAU kozotti Onkéntes felajanlas szerinti biztositéki
egyezmény (Voluntary agreement offer, VOA) megkotésével, amely jellemzden a fiitdelem
reprocesszalo iizemeket érinti. Egy allamnak lehetdsége még a NAU-vel Tételspecifikus
biztositéki egyezményt kotni, ebben az esetben az egyezményben meghatarozott nuklearis
anyagok ¢és nem-nuklearis anyagok (pl. nehézviz), eszkozok és Iétesitmények keriilnek
biztositéki ellendrzés ala [4] [5].

A NAU ellenérzési jogkorének kiterjesztésére szolgal a CS4-val rendelkezd allammal
megkotott Kiegészitd Jegyzokonyv (Additional Protocol, AP), aminek tartalmaznia kell a
NAU-ben megfogalmazott Modell Kiegészitd Jegyz&konyv Osszes eléirdsat. Az AP tovabbi
jogosultsagokat ad az ellendroknek, novelve ezzel a biztositéki rendszer eredményességét. A
Kiegészitd JegyzOkonyv szerinti ellendrzés (complementary access) lehetévé teszi a nuklearis
1étesitmények bejarasan tul az ezekhez kapcsolodo létesitményekben vagy mas telephelyeken
(pl. urdnbéanya) végzett ellendrzéseket is annak érdekében, hogy fény deriiljon a be nem jelentett
tevékenységekre. Az ellendrok a Kiegészitd JegyzOkdnyv szerinti ellendrzés sordn
hasznéalhatnak sugarzdsmérd detektorokat, mintat vehetnek, valamint ellendrizhetik az
anyagnyilvantartasokat és az azonositod eszkdzok helyességét és sértetlenségét [4] [5].

1.3.1. Kiégett fiitdelemek biztositéki ellendrzése

A biztositéki rendszer legfobb célja a fegyverkezési célil nukleéris tevékenység minél
elobbi észlelése. A két legfontosabb mérdszam, amik a kiilonb6z6 nuklearis anyagok
fegyverkezési célil hasznalatdnak potencialjat irjak le, a szignifikans mennyiség (significant
quantity, SQ), a konverzids 1d0 (conversion time) €és az észlelési 1d0 (detection time). A
szignifikdns mennyiség az az anyagmennyiség egy adott anyagbdl, ami mar elegendd lehet
nukledris fegyver eldallitdsahoz. A konverzids id6 egy adott anyag nuklearis fegyverhez
hasznalhat6 fém formdba alakitdsahoz jellemzden sziikséges 1d6. Az €szlelési 1dO a biztositéki
tevékenységek gyakorisagdnak megtervezésében jatszik szerepet, ennyi 1d6 sziikséges a
fegyverkészitéshez vezetd uton egy f6 1épés megtételéhez. A besugarzott és a kiégett
iizemanyagok észlelési idejét 1-3 honapra becsiilik, a benniik taldlhato Pu és LEU szignifikéns
mennyiségei pedig rendre 8 kg és 75 kg 2*°U [4] [5].

Az ellendrzés maddszereit tilnyomo részt roncsolasmentes technikak (non-destructive
assay, NDA) alkotjak, ezeket kiegészitheti néhany roncsolasos mérés (destructive assay, DA)
is, azonban ez utobbi modszerek a kiégett futdelem feldolgozésat igénylik. A roncsolasmentes
modszerek a flitdelem anyaganak ionizald- €s nemionizalod sugarzdsanak mérésén alapulnak.
Az ionizald sugdrzasok ebben az esetben gamma- és neutronsugarzasokat jelentenek, a
nemionizald sugarzas pedig a vizbeli fénysebességnél gyorsabban halado elektronok keltette, a
kék szintartomanyban is lathato elektromagneses sugarzas — a Cserenkov-sugarzas [6].

12



Cserenkov-sugarzas megfigyelésén keresztiil igazolhato a kiégett iizemanyag jelenléte,
amennyiben a kazettat egy vizzel teli és jol atlathato pihentetd medencében taroljak. Erre a célra
kétfajta szabvanyositott eszkdzt alkalmaznak: a kézi ICVD-t (Improved Cherenkov Viewing
Device) és a DCVD-t (Digital Cherenkov Viewing Device). Az ICVD elegendd a legalabb
kozepes mértékben kiégett és rovidebb ideje pihend ilizemanyagok ellendrzésére, azonban kis
kiégésli és hosszabb ideje pihend lizemanyagok esetében mar a nagyérzékenységli DCVD-t kell
alkalmazni. Rossz lathatésagi viszonyoknal, illetve betokozott ilizemanyagok esetén a
Cserenkov-detektalas nem kivitelezhetd [6].

A kiégett izemanyagokban jelen 1év6 spontan hasadd atommagok (pl. 2?Cm és 2**Cm)
kovetkeztében a neutronsugarzas mérése is lehetOséget ad biztositéki ellendrzésre. A
neutronmérd rendszert az iizemanyagkazetta kozelébe kell elhelyezni a neutronok vizen beliili
rovid szabadtthossza miatt. A gyakorlatban alkalmazott detektortipusok a hasadasi kamrék és
SHe gaztoltésti csdvek. A mérési technika szerint 1éteznek dssz-neutron mérd rendszerek, mint
példaul a Fork detektor rendszerben (FDET) elhelyezett neutrondetektorok, neutron
koincidencia szdmlalasra alkalmas gytriik, amikkel a hasaddsi neutronok egyidejli detektalasa
valdsithatdo meg, valamint a passziv neutron albed¢6 reaktivitasi (PNAR) arany meghatarozéasara
alkalmazott integralt rendszerek [6] [7].

A hasadasi termékek intenziv gamma-sugarzasa miatt adott geometridban elvégzett
Ossz-gamma mérés, tovabba gamma-spektrometriai vizsgalat is lehetdséget ad kiégett
fiitdelemek azonositasara. A Fork detektor rendszerben a neutrondetektorok mellett helyet kap
két Ossz-gamma mérésre alkalmas Si didda és egy kozepes felbontasti kadmium-cink-telltirid
(CZT) gamma-spektrométer. Fork detektorral kiilonféle geometridju lizemanyagkazettak
ellendrizhetdk, a kazetta viz alatt a detektor villajaba mozgathatd, filiggéleges iranyu
mozgatassal és tengely koriili forgatassal pedig pasztazhat6. Gyors, pihentetd medencén beliili
ellendrzésre hasznaljak az SFAT (Spent fuel attribute tester) rendszert, amiben egy CZT
detektort helyeznek el. Az SFAT szerkezetileg a detektor egységbdl, valamint annak vizhatlan
burkolatabol és bdvithetd, levegdvel toltott kollimator csdvekbdl all. A detektort a vizsgalni
kivant lizemanyag folé poziciondlva annak a levegd kollimatoron keresztiil érkez6 gamma-
sugarzasa mérhetd, mig a szomszédos kazettakbodl kibocsatott sugarzast a medence vize elnyeli
[6]. Nagyfelbontdsu gamma-spektrométert, azaz HPGe (High purity germanium) detektort
biztositéki ellendrzésre jelenleg ritkan alkalmaznak, azonban egy ilyen portéabilis egységgel és
kellden vastag arnyékolds mogiil mérve nyerhetd ki a legprecizebb spektralis informacio.
Azonban —az 1.2. abra id6gorbéi alapjan —nagyjabol 100 év hiilési idéig még HPGe detektorral
mért kiégett fiitéelem gamma-spektrumokban sem mutathatd ki sem az uran, sem pedig a
plutéonium izotopok jelenléte.

A hasaddanyag, illetve a hasadasi termékek jelenlétének igazoldséval az ellendr
megallapithatja, hogy az ellendrzott tétel valoban kiégett lizemanyag. Ahhoz azonban, hogy egy
adott tételre igazolja az operator allitdsat annak nukleéris anyag mennyiségérdl, mindenképpen
szlikséges a fiitdelem paramétereinek (1.1. tablazat) mérése. Erre a célra a jelenlegi technikdkat
kihasznélva is csak korlatozott mértékben alkalmazhatdk a neutron- és gamma-spektrometriai
mérések.
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Az értekezés tovabbi részeiben kizardlag a gamma-spektrometriai vizsgalatokrol, mint
a témahoz valasztott mérési modszerrdl lesz sz6. A munka egyik f6 célja, hogy a gamma-
spektrometriai méréstechnikdval gylijthetd adatokbol minél tobb paramétert ¢s a
lehetdségekhez mérten ezeket minél pontosabban lehessen mérni.

1.4. Nuklearis torvényszeki analitika

A kiégett flitéelemek karakterizacidjanak egy masik alkalmazasi teriilete egy biliniigyi
eljaras részeként elvégzett vizsgalat. Azokat a radioaktiv vagy nukledris anyagokat, melyek
Osszefliggésbe hozhatok egy biinténnyel — példaul egy biiniligyi helyszinen jelen vannak —
nukledris torvényszéki analitikai (Nuclear Forensics) eljarasnak kell alavetni. Egy ilyen eljaras
soran a vizsgalatot végzd szakértOknek olyan, a nyomozas szempontjabol kulcsfontossagu
kérdésekre kell valaszt adniuk, mint az anyag mivolta, eredete (gyartasi helyszin ¢és idd) és a
felhasznalasanak célja [8]. Ennek érdekében szdmos fajta mérési modszert alkalmaznak, amik
eredményeként kiillonb6z0 anyagi paraméterek hatarozhatok meg, mint példaul az
izotoposszetétel, az anyag kora, szennyezd anyagok jelenléte és a fizikai méretei, valamint az
anyag morfologiaja. Fontos felismerni, hogy a nuklearis torvényszéki analitikaban minden
anyagra jellemzd paramétert mérés utjan hataroznak, ezek valds vagy referencia értéki pedig
ismeretlenek. Tovabba, mivel a nuklearis torvényszéki analitika egy bilinligyi nyomozas részét
képezi, ezért a kiilonbozd nukledris és radioaktiv tulajdonsagokon kiviil ugyanolyan fontos a
,hagyomanyos” blinjelek (pl. ijnyomatok, DNS) rogzitése és elemzése.

Nukleéris torvényszéki analitikai szempontbol a nukledris biztositéki ellendrzésekkel
ellentétben kiégett iizemanyagoknal érdemes kisebb anyagmennyiségre fokuszalni, ugyanis egy
teljes kiégett kazetta bilinligyi helyszinen valé megtaldlasa egy igen valdszertitlen szcenario.
Helyette sokkal inkabb elképzelhetd, hogy a helyszinen a nyomozdk egy reprocesszalo tizembdl
eltulajdonitott kisebb darabot vagy feloldott anyagot taldlnak. Kiégett {izemanyag esetében a
mérendd vagy meghatarozandé nuklearis paraméterek megegyeznek a 1.1. tablazatban
szereplokkel. A hiilési id6 minél pontosabb kimérése itt kiemelt szerepet kap, mivel ez alapjan
lehet kovetkezteti egyrészt az anyag korara (a hiilési idével azonos), masrészt a kezdeti
nuklidosszetételre, harmadrészt pedig arra, hogy a leallasi datumok ismeretében melyik
reaktorban/erdmiiben hasznaltak.

1.5. Gamma-spektrometria

A gamma-spektrometria a roncsoldsmentes anyagosszetétel vizsgalatok egy fajtaja,
mely egy vagy tobb minta, illetve a kdrnyezet sajat és indukalt gamma-sugdrzasanak mérésén
alapul. Ilyen vizsgéltoknal specializalt mérOdmiiszereket alkalmaznak, amik képesek a gamma-
fotonok miiszeren beliili energialeadasa révén egy energiaspektrumot szolgaltatni az dket érd
sugarzasi térrdl. Ilyen detektorok a szcintillacids elven miikoddé Nal(Tl) és LaBr3, valamint a
félvezetd kristalyt tartalmazd HPGe és CZT. A kiilonb6zd detektortipusok sajatos tulajdonsagai
alkalmassa teszik dket egyes mérési feladatokra, példaul a LaBrs-ok nagy intenzitasu terekben
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(~10° cps szamlalasi sebesség) is mikodképesek, mig a HPGe-k kiemelkedSen jo
energiafelbontasa a legprecizebb izotopelemzést €s aktivitasszamitast teszi lehetdve.

A detektalas fizikai alapjat a gamma-fotonok ¢€s a detektoranyag kozotti kdlcsonhatasok
adjak, ezek a fotoeffektus, a Compton-szoras €s a parkeltés. Mindharom kolcsonhatéas egy darab
elektron keltésével jar, amibdl annak ionizacidés hatdsa miatt nagyszami masodlagos toltott
részecske képzodik. Az egy foton detektorral vald kolcsonhatasabol keletkezd toltott részek
szdma aranyos a foton energialeadasaval. A detektorrendszerrel egyedi eseményeket, vagyis
betitéseket regisztralunk, ezeket a leadott energia nagysdga szerint pedig adott
energiaintervallumnak megfeleld rekeszekbe gyljtjiilk. A Dbeiitéseket energia szerinti
hisztogramja a detektor valaszfiiggvénye, amit energiaspektrumnak neveziink.

A gamma-spektrumokbol kinyerhetd legértékesebb informaciot a teljesenergia- vagy
mas néven fotocsucsok hordozzdk, amiket altalaban csak gamma-csticsoknak neveznek. A
fotocstics centrumdhoz rendelt energia jeloli a kibocsatott gamma-részecske energidjat, az
alapvonal feletti Osszeteriilete pedig ardnyos a radioaktiv nuklid aktivitdsaval, vagy magreakcio
okozta emisszid esetén a reakcidsebességgel. A spektrumban eléfordulhatnak olyan cstuicsok is,
melyek nem fotocsticsok, hanem szorasi, annihilacios, vagy 0sszegzddési események termékei,
ezekbdl a csticsokbol nem allapithatd meg egyértelmiien az dket 1étrehozd fotonok energiaja
vagy a forrasuk aktivitasa. Aktivitdsszamitdshoz az 4&ltaldnos esetben az (1.1) egyenlet
alkalmazhatd, ahol 4 a keresett izotopspecifikus aktivitds a mérés kezdetének iddpontjaban, £y
a gamma-csuics centrumdnak energidja (ami megegyezik a fotonenergidval), N a gamma-
csucsbol kiszamolt 0Ossz-beiitésszam, five a mérés ¢l6 (holtidével korrigalt) ideje, £ a
teljesenergia-csucsra €rvényes abszolut detektalasi hatasfok, py az izotopra és Ey-ra jellemzd
emisszios valoszinliség, feal @ mérés valddi eltelt ideje és 712 a bomlo izotop felezési ideje. A
treal << T2 sz¢€Is0 esetben (ami a kiégett kazettadk mérésére jellemzden teljesiil) a mérés alatt
bekovetkezd bomlasok korrekcios tagja elhanyagolhato, igy megkapjuk az egyszerisitett (1.2)

egyenletet.
— N(EY) In2 treal/Tl/z (1 1)
tlive S(Ey) py(Ey) (1 — Z_treal/T1/2) .
N(E
4= (=) (12)
tlive E(EY) py(Ey)

Az (1.1) és (1.2) formulédk az egyetlen csticsbol szamitott aktivitasértéket adjak meg, a tobb
mérhetd gamma-fotont produkalé forrasokra az aktivitas varhato értéke a csucsokbol szamitott
aktivitasok atlagoldsaval becsiilhetd meg. A mérési id6 és az emisszids valosziniliség (ismert
radionuklid esetén) meghatarozasa trivialis, az el6bbi a mérérendszer adataibdl leolvashato, az
utdbbi pedig a megfeleld nukledris adatbazisok alkalmazaséaval kikereshetd érték. A beiitésszam
kiszamitasa spektrumértékeld szoftverrel torténik, amely a gamma-csticsra Gauss-fliggvényt
illeszt és az integraljat numerikus uton hatdrozza meg. A képletben szerepld mennyiségek koziil
az energiatol és a mérési elrendezéstdl, mintatol és detektortdl is fliggd hatdsfok meghatarozasa
igényli a legtobb munkat, adott energidra érvényes értke hitelesitett aktivitasu referencia
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sugarforrasok, vagy elméleti 1ton, részecsketranszport szamitdsok ¢és szimuldciok
alkalmazaséval kaphat6 meg.

1.5.1. Kiégett lizemanyagok gamma-spektruma

Az elhasznalt nuklearis fiitéelemek gamma-spektrumai a benniik azonosithaté nuklidok
szempontjabol jellegzetesek, az 1.2. tdblazatban felsorolt izotdpok gamma-csucsait — vagy azok
egy részét — tartalmazzak. A felvett spektrum alakja dontden a hiilési id6t6l és a mérési
elrendezésben alkalmazott detektor tipusatol, valamint az arnyékold anyagoktol fiigg, de
ezeken kiviil befolyasolja még a fiitdelem kiégési szintje is. A rovidebb felezési idejii nuklidok
Y, 18Ry, 136Cs, 19Ba, 8mpm, 156Ey és '°OTb) lefeljebb fél év hiilési ideig mutathatok ki, a
30 éves felezési idejii *’Cs azonban minden esetben mérhetd jelet ad. Az arnyékold anyag lehet
a kazettak hiitésére is szolgalo viz, illetve a detektor irdnyéaban elhelyezett acél, 6lom, beton stb.
arnyékold elemek. Az arnyékolok hatisa leginkabb a spektrum 400 keV-nél alacsonyabb
tartomanyaban latszik, mivel ezeken az energidkon az eleve ritkdn kisugéarzott fotonok
gyakorlatilag teljesen eltiinnek a spektrumbol. A kiégés novekedésével aranyaiban megné az
kozvetett hasadasi termékek mennyisége a kozvetlen hasadasi termékekhez képest, ezért a
beldliik szarmazd gamma-csicsok is jelentdsebb részét teszik ki a spektrumnak.

Példaként egy a Paksi Atomerémiiben tarolt kiégett lizemanyag kazetta mért gamma-
spektruma lathat6 az 1.3. abran. A kazetta ki€¢gési szintje a mérési magassagon 51 GWnap/tUi,
a htilési ideje a mérés idopontjaban 16 honap volt. A HPGe detektor iranyaban 48,5 cm vastag
vizréteg volt a kazetta kdzelebbi kopenye és a tarolo akna fala kozott, a teljes tavolsag a detektor
¢s a kazetta kopenyének feliilete kozott hozzavetdleg 178 cm volt. A hattérspektrumban négy
darab jellegzetes gamma-cstiics azonosithaté: (1) 511 keV energian az elektron-pozitron
annihilacios fotonok csticsa, (2) 1173,2 keV és (3) 1332,5 keV energidkon a “°Co szerkezeti
aktivacios termék két gamma-csticsa és (4) 1460,8 keV energian a “°K primordialis, a
természetes hattérsugarzas részét képezd radionuklid gamma-csicsa. A kiégett fiitéelem
spektrumaban jelentkezd hasadasi termék gamma-csucsokat a spektrum két részletében az 1.4.
és 1.5. abrak mutatjak be. A legjelentdsebb hozzajarulast 16 honap hiilési idénél a '37Cs és 13*Cs
izotopok adjik, ezeket az **Eu, ®Ru és **Ce izotopok kdvetik. A grafikonokon megfigyelhetd
néhany fontos cstcsinterferencia. 723-724 keV és 756,8 keV energidkon az '*Eu és *Zr
nuklidok kibocsatott fotonjai 6sszegzddnek, ami miatt a cstcsteriiletek szétvalasztasa nélkiil a
95Zr kozvetleniil nem értékelhetd ki. Egy masik megfigyelhetd interferencia all fenn 15623
keV-en a '%Ru(1%Rh) és az '"Ag izotdpok cstcsai kdzdtt. Rovidebb hiilési idejli izemanyag
esetén az itt bemutatott példakon kiviil tobb mas csucsinterferencia is lehetséges.
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1.3. abra: 48,5 cm vizzel arnyékolt kiégett lizemanyag gamma-spektruma koaxialis tipusu
HPGe detektorral mérve, logaritmikus beiitésszam skalan megjelenitve. Az adatok a Paksi
Atomerémi egyik 16 honap hiilési ideju kiégett kazettajanak mérésébol, valamint ugyanazon
helyszinen elvégzett hattérmérésbol szdrmaznak.
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1.4. 4bra: 16 honap hiilési idejli, 48,5 cm vizzel arnyékolt kiégett flitéelem koteg HPGe
detektorral rogzitett gamma-spektrumanak 1. részlete. A 450-1350 keV energia-intervallumban
azonosithatd hasadasi termék gamma-csticsok izotoponként kiilon szinnel jeldlve lathatok. A
két jeldletlen csticsot 1173 és 1332 keV energian a héttérbél szarmazé *°Co gamma-emissziok
okozzak.
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1.5. 4bra: 16 hoénap hilési idejt, 48,5 cm vizzel arnyékolt kiégett fiitdelem koteg HPGe
detektorral rogzitett gamma-spektrumanak 2. részlete. Az 1350-2450 keV energia-
intervallumban azonosithaté hasadédsi termék gamma-csucsok izotéponként kiilon szinnel
jelolve lathatok.
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2. KIEGETT FUTOELEMEK GAMMA-SPEKTROMETRIAI
MERESE

A jelen értekezésben felhasznalt kisérleti adatok tulnyomu része a Paksi Atomerdmii
Zrt-ben tobb éven keresztiil végzett, kiégett fiitdelem kdtegek gamma-spektrometriai mérésébol
szarmazik. Ebbdl kovetkezden az értekezés masodik fejezete teljes egészében a mért
fitéelemeket, a mérések helyszinét és azok elrendezését részletezi. A kiégett flitdelemek
mérését a Paksi Atomerémi Zrt. felkérésére a HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokézpont
végzi, illetve korabban az intézet jogelddjei végezték.

2.1. Torteéneti attekintés, a mérések célja

A 2003-as sulyos tizemzavart kovetden biztositéki célbol felmertilt a betokozott sériilt
iizemanyagok ¢és tormelékiik hasaddéanyag-tartalmanak megmérése, amit az MTA Izotopkutatd
Intézet, Sugarbiztonsagi Osztaly (IKI SBO) vallalt el. 2006-ban ép kiégett kazettakon tesztelték
a kifejlesztett detektorrendszert, ezt kovetden 2007-ben elséként tovabbi probaméréseket
végeztek, majd késObb a sériilt lizemanyagok tokjainak mérésére is sor keriilt. A tokok mérése
2007 novembertdl 2008 januar végéig zajlott.

A mérések helyszine az Atomerémi 1. kiépitésének foépiiletében, azon beliil a 2-es
blokkhoz tartoz6 1. szamu akndban volt. A vizzel teli szereldaknaba az atrakogép segitségével
mozgattak ¢€s tartottak pozicidban fiitdelemeket, illetve zart tokokat. A hasadéanyag-tartalom
mérését két detektorrendszerrel hajtottak végre (2.1. dbra). Az egyik egy sajat fejlesztésii Fork
detektor volt, ami kozépen egy kollimalt CZT tipusu gamma-spektrométert, a karjaiban pedig
két-két Si-diodat és hasaddsi kamrat tartalmazott, az eldbbiekkel Ossz-gamma
dozisteljesitményt, az utobbiakkal pedig neutronszdmlalast megvalositva. A Fork detektort
vizbe eresztve egy ilizemanyagkazetta vagy hermetikus tok két kar k6zé pozicionalva volt
mérhetd. A masik méréeszkdz egy koaxialis HPGe gamma-spektrométer volt, amit a Fork
detektorral szemben, az akna falaba beépitett kollimator kilépd ablaka mogé helyeztek el.

Si-dibda Hasadasi kamra
IO o

O ==
sl O |

190 160 600

HPGe Kollimator

Corb——]
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1252 490

2.1. abra: A sériilt izemanyagot tartalmaz6 tokok méréseinek zardjelentése alapjan reprodukalt
mérési geometria méretaranyos feliilnézeti rajza. A Fork detektor (jobb oldalon) két karja kozott
egy hatszogletli fiitéelem kiilsé hatarolo feliiletei lathatok. A feltiintetett méretek mm-ben
értendok.
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A kiégett fiitdelemekkel elvégzett kalibracios méréssorozat soran a kazettakrol tobb
kiilonbozo szogallasban is felvettek spektrumokat. Az eredményeikbdl megallapitottak, hogy
nem sziikséges mind a hat oldalt mérni, hanem elegendé harom egymassal 120°-os szoget
bezar6 oldalt a HPGe, illetve CZT detektor irdnyaba forditva rogziteni a spektrumokat.

A sériilt lizemanyagot tartalmazé tokok mérésénél megszerzett tapasztalatok alapjan
2010-ben elindult egy uj projekt az IKI SBO-n, ami mar kifejezetten a kiégett fiitéelemek
mérését célozta meg. Az AtomerOmi reaktorfizikusai kisérleti uton akartdk felmérni a C-
PORCA nevii nodalis diffuzios koddal végzett kiégés-szamitasaik pontossagat [9]. A koncepcid
szerint a kivalasztott kazettdkat HPGe detektorral mérve kiszamithato a '**Cs és a *’Cs
1zotopok aktivitasnak aranya, ami elméletben aranyos a kiégési szinttel. A reaktorfizikusok altal
hasznalt kodot kiegészitve egy, a cézium izotopok keletkezését, atalakuldsat és bomlasat kezeld
modullal képesek voltak az adott kazettdkra meghatdrozni a vart 1**Cs/!*’Cs aktivitasaranyokat.
A mért és a szamitott aktivitidsardnyok pontos egyezése esetén a kiégés és a hasaddanyag-
tartalom szamitasa is pontosnak mindsiilne. A kivalasztott kazettdk az 1-es reaktorbol
szarmaztak, 6sszesen 28 darabot mértek meg, azonban ezek koziil a reaktor hatszogletli szektor-
szimmetridjat figyelembe véve csak nyolc rendelkezett egyedi iizemeltetési torténettel. A
méréseket az SBO tagjai az 1-es blokki 1. szamt aknaban 2010 oktdberében hajtottak végre. A
munka jelentds eredményei kozé tartozott a kazettdk oldal szerinti kiégési aszimmetria
észlelése: hat darab, azonos iizemeltetési toOrténetli, de mas-mas szektorokban hasznalt
kazettandl mindig a zdéna kozepe felé nézé oldalak mérésébdl adddott az oldalak kozotti
legnagyobb !**Cs/!*’Cs aktivitdsarany. Végeredményben a mért aktivitasardnyok minddssze
atlagosan +1,5%-kal tértek el a szamitott értékektdl. 2013-ban megjelent C. T. Nguyen és az
MTA EK SBL-en dolgoz6 munkatarsainak cikke, amelyben Osszefoglaljak a kiégett fiitéelem
mérések elvét, gyakorlati megvaldsitasat és részben a fentiekben is emlitett eredményeit [10].

A 2007/2008 ¢és a 2010-es mérések sikereit kovetve 2010-et kovetve egészen a jelen
idokig néhany kivételtdl eltekintve minden évben évente egyszer sor keriilt Gjabb kiégett
iizemanyagok mérésére. Mara elmondhato, hogy a Paksi Atomerdmii mind a négy blokkjaban
hasznalt izemanyagokrdl vannak mérési adatok. A 2025-6s évi mérésekkel bezarolag dsszesen
160 darab egyedi kazetta vizsgalata tortént meg, amiknek a nagyja lizemelési torténetében,
kiégési szintjében és méréskori hiilési idejében kiilonbozik és egyiittesen széles paraméter-
tartomanyt fednek le.

2.2. A mérés helyszine, az elrendezés elemeinek részletezése

A 2010-2025 kozott elvégzett kiégett flitdelem mérések elrendezése alapvetden a 2.1.
abran bemutatott sémat koveti, azonban ezeknél a méréseknél a Fork detektor nem keriilt
alkalmazasra. A kovetkezd alfejezetekben a mérési elrendezés egyes elemeit, vagyis az
lizemanyag kazetta, az 1. szamu akna és a falaba beépitett kollimator, valamint a HPGe detektor
keriil bemutatésra.
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2.2.1. A Paksi Atomerdmiiben hasznalt VVER-440 lizemanyagkazettak

A vizsgalatok targyat képezd kiégett lizemanyagok geometriai felépitése a jelen
munkéaban — pontosabb ismeretek hijan — ekvivalensnek feltételezett a kazetta besugarzas elotti
»friss” allapotanak geometridjaval. Ez a feltételezés elhanyagolja az urantablettdk iizem

cres

modosulasaval sem szamol.

Az lizemanyagkazettaknak a kialakitasukat tekintve két nagy csoportja 1étezik: az ,,RK”
jelzésti munkakazettak és az ,,ARK” jelzésli szabalyoz6 és biztonsagvédelmi (SZBV) kotegek
lizemanyag részei. A két csoport kdzotti meghatarozo kiilonbségek az eltérd magassagok ¢€s a
z6nan beliil az SZBV kotegek szamara fenntartott poziciok, ahova csak ARK-k keriilhetnek. Az
eltéré magassag kiillonb6z6 toltet magassagot is jelent, ami miatt a friss ARK-k az RK-knal
kevesebb urant tartalmaznak. Az évek soran az lizemanyag konstrukcioja tobbszor is médosult
az eredeti gyartmanyhoz képest, ami néhany méret esetében — példaul az ilizemanyag
racsosztasa €s a toltet teljes magassaga — kismértéki valtozast okozott. Ezek a modosulasok a
jelen mérés szempontjabdl elhanyagolhatdk, az itt feltlintetett méretek a modernizalt,
gadolinium kiégd mérget tartalmazo kazettdkra érvényesek [11].

Az lizemanyag legkisebb részegysége az uranpasztilla, ami egy 10-12 mm magassagi
¢s 7,6 mm atmérdjli, kozépen furatos UO> henger. A pasztilldban alacsony dusitdsu uran
talalhato, amely a régebbi gyartmanyu kazettaknal 1,6-3,6 wt% 2°°U dusitast, Gjabban pedig
3,6-4,95 wt% 2¥U dusitast jelent. Az iizemanyag pasztillakat az aljan és a tetején lezart
palcakba toltik be, a palcak felsd részében a pasztillakat rugd szoritja a palca aljadhoz. A
palcaburkolat anyaga Zr+1%Nb 6tvozet, kiilsé atmérdjiik 9,1 mm (2.2 abra). A palcaburkolat
belsd hatdra és a pasztilldk kozott, valamint a furaton beliil He gazzal valo kitoltést
alkalmaznak. Bizonyos palcdkban a pasztilldk az UO> mellett Gd>Oz kiégd mérget is
tartalmaznak, melyek rendeltetése a kampany elején lekotott reaktivitds révén a hosszabb
iizemelési 1d6 biztositasa. Egy péalca a magassag mentén mm-enként atlagosan 0,46 + 0,007 g
UQO; ilizemanyagot tartalmaz. Az lizemanyagpalcakat 12,3 mm racsosztasii hatszogracsba
rendezik (2.3. abra), ezt a szerkezetet a kazetta szdmos magassagi pontjaban taldlhato
tavtartoracsok fogjak 0Ossze. A palcak és az urantdltet teljes magassaga az RK és ARK
tipusoknal eltérd, értékeiket a 2.1. tablazat tartalmazza, az RK tipus kazettaszerkezetének
oldalnézeti metszete pedig a 2.4. abran lathat6. Az izemanyagracsot 6sszesen 126 darab palca
alkotja, a k6z€épsO pozicioban egy feliilrdl nyitott iires csé helyezkedik el, ami lehetdséget ad
zOonan beliili neutrondetektorok alkalmazasara. A teljes kazettaszerkezetet feliilrl a fejrész,
alulrdl a labrész, oldalrol pedig a kdpeny fogja dssze. A kdpeny anyaga Zr+2,5%Nb 6tvozet,
vastagsaga 1,5 mm.
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2.1. tdblazat: Az RK és ARK tipusu lizemanyagkazettdk fontosabb geometriai paraméterei.

RK ARK
Kazetta teljes magassag 3195 mm 3200 mm
Uzemanyag palca magassag 2601,5 mm 2540 mm
Urantdltet magassag 2480 mm 2360 mm
Uranpasztilla &tmérd 7,6 mm 7,6 mm
Uranpasztilla furat atméro 1,2 mm 1,2 mm
Pélcén beliili gazrés vastagsag 0,13 mm 0,13 mm
Palcaburkolat belsé atméro 7,73 mm 7,73 mm
Palcaburkolat kiilsé atmérd 9,1 mm 9,1 mm
Uzemanyag racsosztas 12,3 mm 12,3 mm
Kazetta kopeny vastagsag 1,5 mm 1,5 mm
Kazetta kopeny kiils6 kulcsméret 145 mm 145 mm

| He
B Uo,
B Zr+1%Nb

7,6

2.2. adbra: A friss allapota lizemanyagpalca feliilnézeti keresztmetszeti rajza. A méretek mm-ben
értendok.

145

2.3. abra: Az RK ¢és ARK tipust kazettdkra egyarant érvényes, a hatszogracsa rendezett
urantoltet elhelyezkedését mutatd feliilnézeti keresztmetszet. A méretek mm-ben értenddk, a
tavtartoracs nincs abrazolva.
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2.4. abra: A 147010 tipusi munkakazetta vézlatos szerkezete oldalnézetbol a kazetta
keresztmetszetének kozépvonalaban, a bal szélen a fejrész, a jobb szélen pedig a 1abrész lathato.
A kozponti csO és a tavtartoracsok, valamint ezek mellett szamos mas szerkezeti elem ¢és
méreteik nincsenek bejelolve. A beszinezett rész az lizemanyag-toltetet reprezentalja. A
feltiintetett méretek mm-ben értendok.

A 2010-t6]1 kezd6dé mérések soran a kazettdk minden esetben az egyik lapjukkal a
detektor felé mutatd irdnyra merdleges helyzetben alltak. Ez az elrendezés lehetéve teszi az elsé
palcasor — ami a detektorhoz legkdzelebb eso hét palca — mellett a masodik sor szdmara is, hogy
a beldliik kiindul6 fotonok az lizemanyagban minimalis gyengitést szenvedjenek el. Az &sszes
tobbi, az eldbbiek mogott elhelyezkedd palcabol (a detektor felé nézé oldal melletti oldalak
legkiils6 palcainak kivételével) szarmazo gamma-sugarzas a detektorba csak az erésen elnyeld
UO:»-n keresztiilhaladva juthat el. Mindezekbdl kdvetkezden vilagosan latszik, hogy a palcak
eltéré hozzajarulast adnak a detektorral regisztralt beiitésekhez, amit az egyes palcak
sulyfiiggvényével irhato le. A hozzdjarulas mértéke erdsen fiigg a gamma-energiatol, nagyobb
energiaknal a detektortdl messzebb taldlhatdo palcdk relativ hozzajaruldsa megnd. Az egy
kazettan beliili palcak zonan, illetve kazettan beliili elhelyezkedése, valamint az eltérd kezdeti
duasitasuk miatt a végsd palcaszintli kiégeéstik is kiilonbozni fog. Egyetlen mérésbdl kapott
gamma-spektrum azonban nem jellemzd a kazetta adott magassagi pontjara érvényes atlag
kiégésre, mivel a palcak sulyfaktorai befolyasoljak a mérési eredményt. Ezt az effektust
kikiiszobolendden az Gsszes kazettat tobb forgatasi helyzetben, vagyis tobb oldalarol sziikséges
mérni. Ez a legtobb esetben harom, egymassal 120°-0s szoget bezard oldal mérésével tortént,
mind a hat oldalt csak a 2010-es mérési sorozatban vizsgaltak meg.

2.2.2. Az 1. szamu akna ¢€s a beépitett kollimator

A blokkok 1. szdmu szerel6akndja, vagy roviden l-es aknaja, a pihentetd medence
mellett helyezkedik el és azzal egybenyithaté annak érdekében, hogy a nagy dozisteret ado
kiégett flitdelemeket viz alatt tudjak egyikbdl a mésikba atmozgatni. A kazettak mozgatasat az
atrakogéppel végzik. Az atrakogép képes vizszintes sikban két, egymasra merdleges tengely
mentén mozogni, ezeket ,hid” és ,kocsi” tengelynek nevezik. A megfogdja egy allithatd
magassagu fliggdleges rud, amivel egyrészt a kazetta fiiggéleges iranyban mozgathato,
masrészt pedig a rudat forgatva elforgathato. A fliggdleges mozgatasi tengelyt ,,kotél”-nek
nevezik. Egy kazetta mérése azzal kezdddik, hogy az atrakogép a kazetta fejrészénél megfogja
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¢€s atmozgatja azt a pihenteté medencébdl az 1-es aknaba. A mérés alatt a kazettat az atrakdgép
tartja pozicioban.

A kiégett fiitelembdl szdrmazdé gamma-fotonok detektalasanak nélkiilozhetetlen
feltétele az 1-es akna falaba beépitett kollimator szerkezet. A kollimator paraméterei a Paksi
Atomerémiitél kapott munkamegrendelési dokumentaciobol szarmaznak, amik magukba
foglaljak a szerkezeti terveket és az anyaggyartasi informacidkat. A dokumentacié relevans
részleteinek beszkennelt oldalait az ,,A” jelti fliggelék tartalmazza. A kollimator, ami mind a
négy reaktorblokkon megtalalhato, egy keskeny kozponti fényuton keresztiil szinte gyengités
nélkiil engedi a4t a gamma-sugarzast. Kiviilrol befelé¢ haladva, a kollimator 6lomgytrikbdl €s a
benniik kozrefogott acélbetétekbdl all, a betétek belseje lireges, ez alkotja a levegdvel kitoltott
fényutat. A fényut egy trapéz alapt hasab, amelynek a trapéz alakt oldali a vizszintes sikban
fekszenek. Az akna felé néz6 belépd nyildsa 170 mm széles, mig a masik oldalan tal4lhato
kilépd nyildsa minddssze 10 mm széles. A belépd nyilas szélessége meghaladja a kazetta 167,5
cm-es leghosszabb 4tlos méretét, igy a mérés alatt a kazetta tavolsagatol fiiggetleniil az 6sszes
palca adott magassagbeli szelete beleesik a fényutba. A fényut teljes hossza 1252 mm,
magassaga a hossz mentén végig 2 mm, ami rendkiviil preciz magassag szerinti érzékenységet,
valamint kelléen alacsony ateresztett fotonintenzitast biztosit.

] Olom | | Rozsdamentes acél

602 650

170

. @ ;
A 4

<>
40
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2.5. abra: Az 1-es akna falaba beépitett kollimator feliilnézeti (felsé rész) €és oldalnézeti (also
rész) keresztmetszeti rajzai. A szinezett részek a jelmagyardzatban lathatd6 modon 6lmot és
rozsdamentes acélt jeldlnek, a kollimatoron beliili kitdltetlen teriilet a levegdt tartalmazo
kozponti fényut. A jeldlt méretek mm-ben értenddk.

A kollimator felépitése a 2.5. abran lathatd. A belépd nyilas elott kozvetleniil az akna
kettds acélfala taldlhatd, amely két rétegbdl, egy belsé szénacél falbol és a ra felvitt
rozsdamentes acél palastbol épiil fel. A szénacél fal § mm, a rozsdamentes réteg 4 mm vastag,
a kett6t egymassal egy 3 mm vastag rozsdamentes acél racsozat kapcsolja dssze. A kollimatort
felépitd olomhengerek a kozepiiknél pontosan akkora, téglalap forméju tlireget tartalmaznak,
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amelybe beleilleszkedhet a fényutat magéaba foglalo acél betételem. A nagyobb méretii betét 40
mm, mig a kisebb 30 mm magassagu. A nagyobb betétet a kisebb, 185 mm atmérdji
O0lomhengerek, a kisebb betétet a 193 mm atmérdjii 6lomhengerek veszik koriil. A betét
oldaliranyban haladva kiviilrél 1épcsézetesen szikiil, ellenben a kdzponti fényut folytonos
modon valik egyre kisebb nyilasuva.

2.2.3. Az alkalmazott méromuszerek

A mérésekhez alkalmazott gamma-spektrométer kivalasztasa fundamentalisan
befolyasolja a kiégett kazettarol rogzitett spektrumot. A HPGe kristdly mérete, alakja és a
sugarzasi térbeli orientdcidja mind befolyassal van az abszolut detektalasi hatasfokra. A
hatasfok mellett 1ényeges paraméter az energiafelbontd-képesség, amit érdemben a germanium
kristaly mérete és a detektor planar vagy koaxialis kialakitdsa szab meg. A kiégett fiitbelem
mérések elrendezésébdl adodoan 400 keV-nél alacsonyabb energian nem detektalhatok gamma-
csucsok, ezért planar tipusu detektor hasznalata nem indokolt. Az idedlis valasztas egy alacsony
relativ hatasfokt koaxialis detektor alkalmazasa, ahol a relativ hatasfok a 3x3 inch méreti
Nal(Tl) szcintillacios kristaly 1332,5 keV energian, 25 cm tavoli pontszerti forrdsra mért
hatasfokhoz viszonyitott szdzalékban kifejezett érték. Az alacsony (10-15%) relativ hatasfok
onmagaban nem hatraltatja a spektrum-begytijtést, mert az arnyékolo vizréteg vastagsaganak
csokkentésével az abszolut hatasfok ndvelhetd, azonban elénye, hogy a kisebb méretti kristaly
jobb energia-felbontast biztosit, igy az egymashoz kozeli gamma-csticsok konnyebben
valaszthatok szét.

2.2. tablazat: A Paksi AtomerOdmiiben a kiégett flitdelem mérésekhez hasznalt gamma-
spektrometriai mérdmiiszerek listdja.

Ev HPGe detektor Sokcsatornas Megjegyzés
analizator

2010 PGTIGC 10 ORTEC DSPEC jr. 2.0

2011  PGTIGC 10 ORTEC DSPEC jr. 2.0

2013  PGTIGC 10 ORTEC digiDART

2015 PGTIGC 10 ORTEC DSPEC jr. 2.0

2016 PGTIGC 10 ORTEC digiDART

2017  ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART IGC 10 meghibasodott, helyette
a GEM10P4-70 lett
rendszeresitve

2018 ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART

2019  ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART

2020 ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART

2021 ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART

2022 ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART

2023 ORTEC SGD-GEM-3615 ORTEC digiDART GEM10P4-70 javitas alatt volt

2024  ORTEC GEM10P4-70 ORTEC digiDART
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2024-ig bezarolag Osszesen hiarom, a HUN-REN EK SBL, illetve jogelddjeinek
eszkOzparkjaba tartozO HPGe detektorral torténetek kiégett fiitdelem vizsgalatok. Minden
évben egy adott detektorbdl €s sokcsatornas analizatorbol all6 mérérendszer keriilt bevetésre,
ezek listaja a 2.2. tdblazatban lathato.

A PGT gyartmanyu IGC 10 modell [12] egy p-tipust koaxialis, 9% relativ hatasfoka
HPGe detektor volt, ami sajnalatos mdédon 2016-ban a kiégett fiitdelem méréseket kovetden
meghibasodott, igy tovabbi hasznalatra alkalmatlannd valt. A gyartéi adatlapja szerint egy 40
mm atmérdjii €s 39 mm vastagsagu germanium kristalyt tartalmazott. A kristaly 6sszetérfogata
a hatoldalanal benyuld lyuk méretének levonasa utan 46 cm? volt. A 25 literes kriosztatjanak
koszonhetden akar 10 napig is tudott egy nitrogén tdltéssel iizemelni. A 661,7 keV-es *’Cs
gamma-csucs félérékszélessége 1,5-1,6 keV tartomanyban mozgott.

2017-t81 kezdve rendszeresen az ORTEC gyartmanyta GEM10P4-70 p-tipusu koaxialis
detektort alkalmaztdk [13]. Ez egy nomindlisan 10% relativ hatasfokt detektor, melyben egy

50,1 mm atmérdjii és 36 mm vastag, Osszesen 69,5 cm’

térfogati germénium kristaly
helyezkedik el. Hatranya az eldédjéhez képest az, hogy csak 13 literes folyékony nitrogén
kriosztattal van felszerelve, ami egy toltettel minddssze 4-5 nap miikddést tesz lehetdvé. Elonye
azonban, hogy az energiafelbontasa valamivel jobb, 661,7 keV-en a félértékszélesség 1,2-1,4
keV kozotti értékli. 2023-ban meghibéasodott, de még szervizelhetd allapotban volt, a javitas
ideje alatt egy masik, az SGD-GEM-3615 modellii detektor alkalmazasara volt sziikség. Ez egy
kisebb koaxialis kristallyal rendelkezé és mindossze 3% relativ hatasfokkal bird6 gamma-
spektrométer. Az alacsonyabb hatasfok miatt az 0sszes kazetta kozelebbi pozicidban lett mérve,
azonban a spektrum mindsége a jobb energiafelbontis miatt kis mértékben javult: 661,7 ke V-

en csupan 1,1-1,2 keV volt a félértékszelesség.

A sokcsatornds analizatorok allitjak el6 a detektor fesziiltségjelébdl a gamma-
spektrumot és kapcsolatot teremtenek a detektor és a szamitogép kozott, amin a spektrometriai
szoftverrel zajlik a mérés vezérlése. Mindkét hasznalt analizator ORTEC gyartmanyu, koztiik
két 1ényeges kiillonbséggel [14] [15]. Az elsd a bedllitott csatornaszam, ez a DSPEC jr. 2.0-nél
8192, a digiDART-nal pedig 16384 volt minden mérésnél. Ez azt eredményezi, hogy a
digiDART méréseinél a beiitések kétszer annyi csatornara oszlanak szét, ezaltal az egymashoz
kozeli csucsok jobban elvalhatnak, kiilonalldé csucsokat eredményezve, azonban kis
csucsteriiletek esetén a statisztikus hiba nagyobb lehet. A masodik kiilonbség az, hogy a
digiDART a DSPEC jr. 2.0-val ellentétben akkumulatorral ellatott mérdegység, haldzati
betaplalas nélkiil is érakon keresztiil képes miikodni, ami alkalmasabba teszi helyszini mérések
végzésére. Végezetlil megjegyzendd, hogy a digiDART modellbdl az évek soran Osszesen
harom, egymassal miikodésében teljesen megegyezd egységgel torténtek mérések.

2.3. Oldal és magassag szerinti kiégés-profil mérések
Mindegyik évi mérés sordn — a kazettapozicié beallitasatol és a miiszer kalibraciojatol

eltekintve — alapvetden kétfajta vizsgalat tortént meg: az egy magassdgi ponton elvégeztt
oldalankénti kiégés-aszimmetria és az egyik oldal mentén kiilonb6zé magassagokban felvett
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kiégés-profil kimérése. A két méréssorozat alapjan a kazettakra egy hozzavetdleges, oldal és
magassag szerinti kiégés eloszlas konstrualhatd, azonban fontos megjegyezni, hogy az
oldalprofil a végekhez kozeledve egyre inkabb kiilonbozik a toltet kozepén mért eloszlastol (az
eltérés mértéke a tapasztalatok alapjan +5-15%-on beliil mozog).

Az oldalprofil harom kazettaoldal relative hosszu idejii mérésébdl ismerheté meg. A
mérési €16 idok az évek alatt valtoztak, jellemzden a pozitiv ndvekmények iranyaba, de dontéen
oldalanként 3600-9000 s kozé estek. Az dsszes oldalprofil mérésnél a kazetta a 2800 mm-es
kotélpozicidoban volt, ami a toltet aljatol szamitva nagyjabol 1000 mm-es magassagot jelent. A
harom oldal jeldlése a forgatasi helyzet szerint -120°, 0° és +120°, ahol a 0° minden kazetta
esetében azonos orientacioju allast jelez (2.6. abra). Példaképpen a 2.6. abra jobb oldalan egy
2024-ben mért kazetta 13*Cs/!3’Cs szerinti oldalprofilja lathato, amelyrdl ezen kisérleti adatok
alapjan megallapithatd, hogy a 0°-kal jelolt oldala a hadrom koziil a legkiégettebb. A hdrom
oldalrdl rogzitett spektrumokat atlagolva egy, az atlagos kiégési viszonyokat jobban tiikr6z6
spektrum nyerhetd, amely a haromszoros mérési idonek koszonhetden magasabb jel-zaj
arannyal is bir. Azonban az atlagspektrum a péalcdk hozzdjarulasat nem azonos sullyal
tartalmazza, hiszen a legbelsd palcagytlirtikbdl a kiilsdbb palcék elnyelése miatt mindhdrom
oldal spektrumdhoz nagyon kis sullyal adnak betitéseket.

Viltozatlan forgatasi szog mellett a kazettat filiggéleges iranyban tobb kiillonbozo
pozicidban megmérve lehet a magassdg szerinti kiégés-profilt megszerkeszteni. Ezek a
spektrum-felvételek az oldalprofilhoz képest rovidebb ideig, mérésenként rendszerint 300-900
s €16 1doig tartanak. Egy magassdgi szkennelés soran Osszesen 8-10 magassagi pontban
késziilnek spektrumok, amelybe beletartoznak a toltet aljanak és tetejének kozelében a még
lizemanyagot tartalmazé részrél késziilt mérések is. Egy kazetta **Cs/!3’Cs szerinti magassagi
profiljat mutatja a 2.7. dbra. A profil a kazetta 0°-os szogben 4116 oldalarol késziilt 6sszesen tiz
+ kettd mérési ponttal, ahol az elsd és utols6é pontok a tdltet végét jeldlik. A tdltet kdozepén
talalhato, koriilbeliil 1500 mm széles tartomanyon beliil a '**Cs/!¥’Cs aktivitasarany alland6
értéket mutat, amibdl a kiégési szint konstans jellege is kovetkezik. A magassagi profilok az
Osszes mért kazettara hasonld alakot vesznek fel, azonban aprobb eltérések jelentkezhetnek
példaul egy szabalyozé kazetta kozelsége miatt, vagy szabalyozd kazettdk profiljaban azok
iizem kozbeni mozgasa miatt.
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134Cs/'37Cs aktvitasarany oldalprofil
T ¢=0° a mérés idépontjaban
QOQOQOOOOOQOQOQ Mérés éve: 2024 0° Koétélpozicio:
O0O000000 Kazetta paraméterek: 2.0 T e 1800 mm
O00000000 BU = 46,5 GWd/tUi
000000000 CT =39 nap —e— 2300 mm
0000000000 IE = 4,2 Wt% —+— 2800 mm
000000 -000 3800 mm
Q000000000
O OOOOOOOOOOOOOOOO
0000000
’/Qoooooooo \‘o ‘
9=-120° \OOOOOOO/ ¢=+120 A=
-120° +120°

2.6. abra: Oldal szerinti kié¢gés-profil mérések harom kazettaoldalon. Az ébra bal oldalan a ¢
forgatasi szog szerint kijelolt oldalak lathatok, a nyilak a detektor iranydba mutatnak. Az 4bra
jobb oldaldn egy kiégett kazettdnak a mérés iddpontjaban fennall '**Cs/!3’Cs profilja van

feltlintetve mas-mas magassagokban.

Kotélpozicio (mm)

1790 2290 2790 3290 3790 4290
>’ 1-8 1 . 1 . 1 1 1 . 1
\E 16] R bl chEEE CEEEE R EEE SR
S =’ .
o 147 . Mérés éve: 2024 =
T 127 N Kazetta paraméterek: |
S 10 . BU = 46,5 GWd/tUi
T 081 CT =39 nap
> 0.6 T IE = 4,2 wt%
™ .
% 0.4 4 . Forgatasi szog:
S 02] ¢=0°
e} I
- 0.0 T T T T T T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500

Toltet aljatol mért magassag (mm)

2.7. abra: A mérés idépontjaban fennallé '3*Cs/!*’Cs aktivitdsarany a tdltet aljatol mért tavolsag
fliggvényében egy 2024-ban mért kiégett flitdelemre. Az dsszes mérési pont rogzitése a kazetta
0°-os allasaban tortént. Az 1790 mm ¢és 4290 mm ko6télpoziciok spektrumaiban a cézium

1zotopokat nem lehetett kimutatni, ez jelzi a toltet végét.
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3. AKIEGES BECSLESE

3.1. Irodalmi attekintés

A kiégésnek, mint az egyik kulcsparaméternek a meghatarozasa mar hosszl id6 6ta
kutatott téma. Relevanciaja nem csak az atomreaktorok lizemeltetésének teriiletén van, hanem
kiterjed a biztositéki és a nukledris torvényszéki analitikai vizsgalatokra is. Kulcsfontossagu
szerepet kapnak a kiégett fiitdelemeken elvégzett mérések, — legyen sz6 akar gamma-, neutron-
vagy tomegspektrometriai mérésrél — hiszen az atomreaktoroknal hasznalt reaktorfizikai kodok
kiégés-szamitasat csak ezen az uton lehet validalni. A jelen értekezés téméja a gamma-
spektrometriai vizsgélat, ezért az irodalmi dsszefoglaloban is az ezzel a mddszerrel foglalkozo
publikaciok keriilnek fokuszba.

A. Lebrun ¢és G. Bignan 2001-ben megjelent cikkében a kiégett iizemanyagok
kiilonb6z6 mérési modszereit vizsgaltak meg [16]. A munkéjukban ramutattak néhany alapvetd
empirikus Osszefiiggésre specifikus, gamma-spektrometriai iton mérhetd hasadési termék
aktivitasok, illetve aktivitasaranyok és a kiégés kozott. A cikk szerint a '¥’Cs aktivitasa a
kiégéssel linearisan valtozik, a 3*Cs aktivitdsa a kiégés négyzetének fiiggvénye, mig az >*Eu
aktivitasa a kiégés valamilyen hatvanyatdl fiigg. A 3*Cs/!*’Cs és "*Eu/"*"Cs aktivitasaranyok
szintén a kiégésnek adott kitevéji hatvanyaval aranyosak. A szerzok kiemelik, hogy 90 nap
hiilési ideig a '**Cs/3’Cs aktivitasarany, 5000 nap feletti hiilési idénél a '>*Eu/!'*’Cs
aktivitasarany, a koztes tartomanyban pedig a kettd koziil barmelyik jol hasznalhaté a kiégés-
becslésére. Azonban a bemutatott modszer alkalmazhatosagat korlatozza a **Cs/!*’Cs arany
erds fiiggése a flitdelem iizemelési torténetétdl, amely a szerzOk szerint akar 30% valtozast is
okozhat.

crcr

tanulmanyozasat kutatta [17]. Munkéjaban kiemelte az aktivitasaranyok alkalmazasat a ki¢gés-
becsléséhez, amit az ardnyok mérési geometriatol vald fliggetlenségével indokolt. Lebrun és
Bignan munkdjdhoz hasonléan Jansson is hatvanyfiiggvény alaku Osszefiiggést hasznalt a
134Cs/137Cs, illetve a "*Eu/'*"Cs aktivitdsarany és a kiégés kozott. Kidolgozott tovabba egy
korrekciés modszert, ami a '**Cs és '*’Cs izotopok iizem kdzbeni radioaktiv bomlasat
figyelembe véve pontosabb dsszefiiggést biztosit a mérhetd 3*Cs/!3’Cs arany és a kiégés kdzott.
A korrekci6 alkalmazéasahoz viszont sziikség van az iizemelési torténet elézetes ismeretére, igy
ez a modszer ismeretlen — vagy annak feltételezett — eredetli anyagokra nem alkalmazhato.

C. Willman ¢és szerzdtarsai a 2006-ban megjelent cikkében kifejezetten biztositéki
ellendrzési szempontbol vizsgaltdk tobbek kozott a kiégés gamma-spektroszkopiai
meghatarozasanak lehetéségeit [18]. Ebben a munkdban a '3*Cs, ¥’Cs és **Eu izotopok mért
beiitéseit, nem pedig azok aktivitasanak aranyait alkalmaztak. A vizsgalat fix mérési
elrendezésben, 17x17 PWR tipust lizemanyagokon tortént a svéd Ringhals 3 atomerdmiben.
A szerzOk megallapitasi szerint a kiégés az lizemanyagokra vonatkoz6 ismeretek nélkiil is
minddssze 1,6% relativ standard deviacié mellett meghatdrozhatd. A bemutatott mérési
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technika tehat, amely elrendezésében nagyon hasonldé a Paksi Atomerdmiiben végzett
mérésekhez, a megfeleld kalibracids allandok birtokaban jol alkalmazhato a kiégés becslésére.
Hétranya azonban, hogy nem univerzalis, mivel a kalibraciét minden mérdhely €s mért
flitéelem esetében egyedileg kell elvégezni.

2016-0s cikkiikben M. Koleska ¢és tarsai a csehorszagi LVR-15 kutatoreaktor
nagydusitasu kiégett fitdelemein végzett gamma-spektrometriai méréseiket ismertették [19]. A
munkaban két korabbi publikacidjuk eredményeire tdmaszkodva Osszevetették kiillonbozo
iizemelési torténetli kazettakra a méréseikbdl szarmaztatott és az MCNPX Monte-Carlo kdddal
szamitott kiégéseket. Ujszerti elemként az eddig is széles korben hasznalt '3*Cs, '¥7Cs és **Eu
radionuklidok mellett a '°Ru és '**Ce hasadasi termékek gamma-sugarzasat is felhasznaltak.

2016-ban két publikacio is megjelent egy k6zos szerzoi csoport munkajarol, az egyik S.
Vaccaro, a masik A. Favalli vezetésével [20] [21]. A kutatasban részt vett tobbek kozott az
EURATOM, az Uppsalai Egyetem és az Egyesiilt Allamok nemzeti laboratériumai koziil harom
intézmény. Vaccaro cikkében a Clab nevli svéd atmeneti nukledris ilizemanyag taroloban
elvégzett gamma-spektrometriai mérésekrdl szamol be. PWR (nyomottvizes reaktor) és BWR
(forralovizes reaktor) erémiivek lizemanyagairol is rogzitettek spektrumokat, majd ezek alapjan
vizsgaltak a '3Cs, 1*’Cs és '"*Eu kivalasztott gamma-csticsainak dsszefiiggését a kiégéssel. A
szerz6k megallapitottak, hogy kiilonb6z6 PWR iizemanyag dizdjnok kozott nincs lényeges
eltérés a kiégés fliggvényében mért jelben, azonban a BWR kazettak esetében jelentds, 10%-o0s
nagysagrendll kiilonbségeket is észleltek. Favalli cikke az eldbbi publikdcidoban bemutatott
adatok elemzésére épiil, célja a kiégett flitdelemek paraméterei (kiégés, hiilési id6 és kezdetei
dusitas) és a gamma-spektrometriai adatsorokbol kinyert informaciok kozoti kapcsolatok
szamszerisitése. Ezt a feladatot modellfiiggvény-illesztésekkel végezték el, melybe bevontak a
134Cs, 137Cs, 34Eu, '“Ru és **Ce nuklidokat, illetve ezek valogatott aktivitasaranyait. Az
aktivitasaranyok kiégéstdl és a hiilési 1d6tdl valo fiiggését kozos egyenlettel irtdk fel: az
elébbinél linearis, az utdbbinal exponencidlisan csokkend fliggvényalakot hasznalva, majd e
két tag szorzatat az adott ardnnyal egyenldvé téve. Eredményeik alapjan a harom paramétert a
teljes PWR kazetta sokasagra nézve 3-6% kozotti atlagos abszolut eltérésen beliil meg tudtak
becsiilni. Megvizsgaltdk a kozepes felbontasii LaBr; gamma-spektrométer alkalmazasanak
lehetdségét is, amely a cikk tanulsiga szerint a HPGe detektor helyett elfogadhaté
alternativaként szolgélhat.

A hivatkozott tudomanyos munkak 6sszegzéseként megallapithatd, hogy az elmult két
évtized alatt a kiégett izemanyagok gamma-spektrometriai mérése széles korben elfogadottan
alkalmas modszernek bizonyult a flitéelemek paramétereinek meghatarozasdhoz. A
kidolgozott, izotop-specifikus aktivitdsokon és aktivitdsaranyokon alapuld paraméterbecsld
metodusok jol miikddnek, azonban vannak olyan tényezOk, amik nehézkessé teszik az
alkalmazasukat és mérséklik a pontossagukat. Ilyen tényezOk példaul az irregularis, hosszl
sziineteket magaba foglalo lizemelési torténet €s az lizemelési adatok ismeretlen volta.
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3.2. Spektrumok kiértékelése, aktivitasaranyok szamitasa

A kutatas els0 Iépése a rendelkezésre allo adatok feldolgozdsa volt. A kiégés
szamithatosaganak vizsgalatat a 2010-2020 idészakban elvégzett mérések eredményei alapjan
hajtottam végre. Ezek az adatok 110 darab RK ¢és 9 darab ARK tipusu flitéelemet, azaz 6sszesen
119 darabot fednek le. A hat és harom oldalu szektorszimmetria mentén kivéalasztott kazettak
kvazi azonos paraméter vektort képviselnek, igy az egyedi eldéletli lizemanyagok szama
minddssze 47, amibe beletartozik 8 darab eltérd hiilési idejii ismétlé mérés is. A legfontosabb
mérési eredmény a kiégés becslésének szempontjabol a harom kazettaoldalra atlagolt spektrum,
ugyanis a kérdéses mennyiség a kazetta atlagos kiégése az adott mérési magassagon. Izotop-
specifikus aktivitdsok szamitdsa meglehetdsen bonyolult hatasfok-kalibraciot igényelne,
tovabba a feldolgozott irodalomban is jobbara az ardnyositott mennyiségeket alkalmazzak,
ezért a jelen kutatést is az aktivitdsaranyok hasznalatara alapoztam.

3.2.1. Gamma-csucsok keresése €s integralasa

Az elemzés megkezdése elott sziikség volt a spektrumokban keresendd relevans
radionuklidok kivalasztasara. Itt a spektrumokban kimutathat6 6sszes hasadasi termék izotopot
valasztottam ki, amik tomegszam szerint rendezve a kovetkezdk: °'Y, *Zr, *Nb, '“Ru,
106Ry(1%R), 10mAg 125G, 134Cs, 137Cs, 4Ce(**Pr) és "*Eu. Az izotdpok gamma-csicsai
koziil alapvetden minden az adott spektrumban észlelhetére, de legalabb a 1.2. tablazatban
felsoroltakra irdanyult a keresés. A spektrumokat a FitzPeaks spektrumelemzd szoftver
segitségével értékeltem ki [22]. A szoftver a spektrum beolvasisaval alkalmazza a fajlban
eltarolt — a mérések soran beallitott — energiakalibraciot, viszont a csUcsillesztéshez a
felértekszelesség-kalibracio elvégzése is sziikséges. A csucsok keresése az adatsor masodik
derivaltjanak vizsgalataval torténik. Ezutan a megtalalt csucsok kdzépenergiaja koriil a program
Gauss-fliggvény alaka csucsot illeszt a belitésekre a csucshoz tartozo régioban (3.1. abra).
Egymashoz kozeli vagy ténylegesen atfedd csucsokat multipletként kezel, vagyis a kozos
régidban talalhatd csucsok szamaval egyezd szamu fiiggvény illeszt egyidében, ilyen mdédon
numerikus uton kiszamitja a csucsok alapvonal feletti teriiletét (N(Ey)), valamint ennek
bizonytalansagat és a félértékszélességet (FWHM):

Emax

=)
N(E,) = 202 ) dE, FWHM = 2V2 In2 o, 3.1
( Y) En!;ﬂ We nzo (3.1

ahol E a belitésszam binekhez rendelt energia, Emin €s Emax a régio hatérai és o a Gauss-fliggvény

.....

kiszamithatok a beiitésszam-ratdk, a gamma-emisszioés valdszinliségek pedig a nuklearis
adatbazisok alapjan ismertek (1.2. tablazat). Az aktivitdsaranyok szdmitasahoz azonban még
sziikség van egy hatasfok jellegli mennyiségre, vagyis a relativ hatasfok-gorbére.

31



B FitzPeaks Gamma Analysic — [u] X
File Set-Up Calibrate Analyse Fit FitNext Reports Edit Status Plottype Expand VScale Nuclides Help

0] ] @] L loelis o] 1] %] 8] A wlidloelin] || @la ululu] 2]
]

SqRt Plot - Y Max is 2753 counts

988.2 keV. 1011.6 ke¥
g region ig from 991.5 to 1009 2 keV using a linear continuum - ChiSq is 1.39
Peak 31 Centre is at 996.2 keV Significance is 26.2 Areais 11819+ 24%
Peak 32 Centre is at 1004.6 keV Significance is 39.0 Areais 21086+ 14%

FWHM is 1.70 keV [Calibration value was 1.70 keV]

v

Ready 27-01-21 15063

3.1. abra: Kiégett fiitdelem gamma-spektrumanak elemzése a FitzPeaks szoftverrel. Az ablak
felso részén a teljes spektrum jelenik meg négyzetgyok skalan, az als6 kinagyitott részleten az
IMEu két egymashoz kozeli gamma-csucsanak illesztése lathato.

3.2.2. Arelativ hatdsfokgorbe szamitasa ¢és illesztése

A relativ hastasfok szamitdsa az abszolut hatasfokhoz hasonld formulaval ((3.2)
egyenlet) torténik, azonban az eldbbi esetében az aktvitdsra vonatkozd ismeret hidnya miatt az
aktivitassal leosztas helyett a hatasfokot valamilyen modon normalni kell. Ehhez célszerti egy,
mindegyik spektrumban azonosithatd gamma-csucsot kivalasztani €és a csticshoz rendelt
energian a relativ hatasfokot egységnyi értékre fixalni. A kiégett flitdelemeknél a valasztdsom
természetes modon a '¥’Cs mag 661,7 keV-es gamma-emisszidjara esett, hiszen az ebbdl eredd
csucs valoban az Osszes spektrumban megtaldlhaté. A gamma-csucsok energiaihoz tartozo
relativ hatasfokot (erei(Ey)) a (3.3) formula alapjan szamitottam ki.

_ Ni(Ey)
(B 3.2)
( Y) tAl le( )
. (E ) _ Ni(Ey) tpy(662keV) A137Cs _ norml( ) .
rel\ By tpy,i(Ey) N(662keV) A; pyl( ) i
p, (662keV)
Nnorm,i(EY) = Ni( Y) m’ Y
A137Cs
F; = A,

A (3.2) és (3.3) képletekben szerepld i index a '*’Cs kivételével a spektrumban detektalhat6
radionuklidok listajan fut végig. Muom,(Ey) a 661,7 keV energiara normalt csucsteriilet, F; pedig
az i-edik izotop szorzofaktorja, ami nem mas, mint a *’Cs és az i-edik izotop aktivitdsanak
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hanyadosa. A hatasfokillesztés elvégzéséhez sziikséges eldre tudni az aktivitdsaranyok legalabb
kozelité pontossagu értékeit, amiket azonban pont a relativ hatasfokgorbe segitségével lehetne
kiszamolni. A probléma megoldasahoz kihasznaltam az egy gorbére torténd illeszkedést fizikai
kovetelményét €s ez alapjan a szorzofaktorok értékeit iterativ moédon becsiiltem meg. Végezetiil
a mar egy gorbét alkotd pontokra egy megfelelden illeszkedd fliggvényalakot kerestem. A
hatasfok-fliggvényt tapasztalat alapjan a (3.4) egyenlet altal leirt kettds exponencialis alakban
volt érdemes megilleszteni, ahol a1, a» és a3 a keresett illesztési egytitthatok.

£.(E,) = ay e~ (3.4)

A fliggvényillesztés soran alkalmaztam f(E, = 0 keV) = 0 megszoritast, amely feltétel
teljesiilése egyrészt fizikailag megkdvetelhetd, masrészt az illesztés elvégzését is konnyitette.

A szorzéfaktorokat szamito algoritmus az alabbi 1€pésekbdl all:

(1) A nuklid (i) és a hozzé rendelt Osszes gamma-csucs kivalasztisa. Ismétlésnél a
sorban kovetkezé nuklid kivalasztasa, a sorrend: '**Cs, >*Eu, '*Ce.

(2) Fi kezdeti értékének szamitasa egy vagy kettd mar beskalazott pont és az i-edik
nuklid kettd vagy egy cstcsanak linedris interpoldcidja alapjan. '3*Cs esetén a két
cstics a 604,7 és 795,9 keV, az alappont a '*’Cs 661,7 keV-es csucsa. >*Eu-nél a
1274,4 keV-es cstics interpolacioja torténik a 3*Cs 1168 és 1365,2 keV cstcsainak
pontjai kozé. Végiil a '**Ce esetében annak 1489,2 keV-es csucsa keriil linedrisan
az '**Eu 1274,4 és 1596,5 keV energiai kozé.

(3) Az aktualis nuklid (i) és az el6tte mar meghatarozott szorzofaktora nuklidok,
valamint a 1*’Cs pontjaira a (3.4) egyenlet szerinti f; fiiggvény illesztése és ennek a
josagat mérd R%.qj érték szamitasa.

(4) Akezdeti F; faktor értékének véletlenszerli modositasa a 0,95F; és 1,05F; hatarokon
beliil, majd az 0j faktorral a fliggvényillesztés Gjbdli elvégzése. Amennyiben az 1j
illesztés R%,q; értéke az elé6z6éhez képest csokkent, gy az 0j faktor értéke az egy
1épéssel eldbbi értékére ugrik vissza. Ez az iteracio dsszesen 100 1épésen keresztiil
zajlik.

(5) Ugras a kovetkezd nuklidra (i+1) és a szdmitas folytatasa az (1) 1épéstdl. Ha a
sorban az i-edik volt az utols6 nuklid, akkor a szorzofaktorok, valamint az utolso
illesztés paramétereinek lementése, majd a miiveletsor befejezése.

A szorzofaktorok hatasat ¢és a hasznalatukkal Osszeskalazott pontokra elvégzett
fliggvényillesztést egy kivalasztott kazetta példajan keresztiil a 3.2. abra illusztralja.
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3.2. abra: Emisszios valoszintiséggel leosztott normalt beiitésszadmok az energia fliggvényében
(bal oldali grafikon) és a faktorokkal vald szorzas utan kapott relativ hatasfok értékekre
végrehajtott fliggvényillesztés (jobb oldali grafikon). Az adtok egy 2020-ban 48,5 cm viz
arnyékolas mogott mért, 4,7% kezdeti dusitasu, 48,6 GWnap/tUi atlagos kiégésii és a méréskor
~500 nap htilési idejii kazetta atlagspektrumabol szarmaznak.

3.2.3. Az aktivitasaranyok szamitasa

Az F; szorz6faktorok birtokdban annak inverzeként 1ényegében mér azonnal adodnak
az illesztéshez hasznalt nuklidoknak a '*’Cs-el képzett aktivitdsaranyai. Mégis célszertibb volt
az f; relativ hatasfokfiiggvényt és a (3.3) képletet alkalmazni (fu(Ey) — e&wel(Ey)
behelyettesitéssel), mivel igy az Osszes nuklid aktivitdsardnya egységes mdodon hatarozhato
meg. Az E, energiatol fiiggd, '3’Cs-el képzett aktivitasarany igy a (3.5) egyenlet alapjan 4ll el6,
ahol a konnyebb olvashatosag kedvéért bevezetésre keriilt az ai(Ey) jelolés. Az eredmények
bizonytalansaganak becslését (oaizy) az egymastdl nem fiiggetlen valtozokra vonatkozo
hibaterjedési képlet alkalmazéasaval végeztem el, aminek a tagjai a (3.6) egyenletbdl olvashatok
le ahol az ai, a2 €s a3 paraméterek kovarianciéi Cov(ai, aj) alakban szerepelnek A nagy delta

------

( ) ( ) norm,i(EY) 15
Arrcg " f(E v) pyi(Ey) (3-5)
Oayey) = Aai(Ey) =
AN)?  [AN(662keV)\’
(Tl) + ( N(662keV) )

Aa;\? 2 2

= o,(E,) + (a_ll) + ((EY — a3)e"a2(EY‘a3)Aa2) + (—az e"2(Bv=a3)pa;)" + (3.6)
2 <6al da; Jda; dq; da; 0a;

a2

34, 94, Cov(aq,a,) + 6_6 3 Cov(ay,az) + — da, 0a,

Cov(a,, a3)>
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Mivel az energiafiiggd aranyok (3.6) egyenlet alapjan szamitott bizonytalansaga eltérd
nagysagu lehet, ezért az adott nuklidra jellemz0 aktivitdsarany varhat6 értéke az energiafiiggd
aranyok sulyozott atlagaként becsiilhetd meg [23]. Az atlagolasnal hasznalt sulytényezok az
energiafiiggd ardnyok szorasanak inverz négyzetei (1/0aiey)?). A varhat6 érték (a,) és a hozza
tartozo szoras (og;) szamitasat a (3.7) €s a (3.8) egyenletek irjak le, mindketténél €s minden

esetben az 6sszegzések az i-edik nuklidhoz rendelt gamma-cstcsok energidin fut végig.

1
Zey 5 e
T, = - 3.7)
Y Oy,
1
2
oz = Z—l _ (3.8)

3.2.4. Atlagos és a mérési magassagban jellemzd kiégések

A kiégés és a mérhetd aktivitasaranyok vizsgalatanal els6ként azt sziikséges tisztazni,
hogy melyik kiégési szintre vonatkozik a mérésbdl szarmaztatott aktivitdsarany. Itt meg kell
emliteni a palca és a kazetta szintli kiégéseket, amik rendre egy kivalasztott palca és az adott
kazetta atlagos kiégéseit jelentik. Viszont a palcék és a kazetta hossza mentén is valtozo kiégési
szintek tapasztalhatok (lasd 2.7. abra), igy értelmezhetd egy adott magassagi szakaszra palca és
kazetta szinten is atlag kiégés. A gamma-spektrometriai vizsgélat alapja a harom kazettaoldal
atlagspektruma, ami mindig egyetlen magassagi helyzetre vonatkozik, tehat a kazettdkra
atlagolt kiégés értékek helyett a mérési magassagra, azaz egy 2-2,5 mm magas szeletre,
jellemzd kiégési szintet sziikséges ismerni. Ezzel szemben az Atomerdmii reaktorfizikusainak
a mérésekhez nyujtott adatszolgaltatasaban csak a kazetta atlagos kiégése szerepel, ami érthetd
is, hiszen a mérési poziciok kivalasztasat végiil a mérést végz6 szakemberek dontik el.

Az atlagos és a mérési magassadgon fennallo kiégési szint viszonya a magassagi profil
mérések alapjan szdmszertisithetd. Ehhez fel kell tételezni, hogy a '*’Cs 661,7 keV-es gamma-
csucsanak idéegységre esd belitésszama egyenesen aranyos a kiégéssel, amely feltételezés a 30
éves felezési idonek és a kozvetlen keletkezési mddnak kdszonhetden jo kozelitéssel teljesiil is.
Részletesen, szamos ponton kimértem a kazetta egy oldaldnak '*’Cs profiljat, amely a gérbe
numerikus integralasaval és a toltet magassaganak, valamint az atlagos kiégésnek az
ismeretében kiszamitottam az atlag és a 2800 mm kotélkoordinata kozotti kiégés-aranyszamot
(reu). A (3.9) egyenlet az atlagos beiitésszam-rata (C(662keV)) kiszamitasanak modjat adja
meg: a mérési pontok altal kirajzolodd profil integraljat a trapéz-modszer segitségével
kozelitettem, ahol zmin az alsd és zmax a felsd toltethatar kotélpozicioja, C. a z magassagon
mérhetd beiitésszam rata, k az 1-t0l kmax-1g @ magassagi pontok [Zmin, Zmax] intervalluman futd
index, Az; pedig a k-1-edik és a k-adik pontok kozotti magassagkiilonbség. Az atlagos
beiitésszdm rata meghatarozésa utan az rgy aranyszam a (3.10) egyenlet alapjan adodik.
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Zmax Kmax
- C,(662keV Cr-1(662keV) — C, (662keV
C(662KeV) = f C,(662keV) 1, ~ z S )~ Gl ) pme (3.9)
Ll Zmax — Zmin — 2(Zmax — Zmin)
C2800mm (662keV)
Yor = 3.10
By C(662keV) (3-10)

A 2800 mm-es kotélkoordinata kiégésének ¢és az atlagkiégésnek az aranyanak
meghatarozasat harom darab, 2020-ban megmért RK tipusu kazetta eredményeire alapoztam.
A valasztas azért éppen ezekre az adatokra esett, mert ezek méréseivel készitettem a
legrészletgazdagabb magassagi profilokat (3.3. abra). Az itt bemutatott szamolashoz hasznalt
kazettdk spektrumait azonos mérérendszerrel rogzitettem ¢&s kazettanként megegyezo
tavolsagokat alkalmaztam, emiatt a beiitésszamok tovabbi korrekcidjara nem volt sziikség. A
harom aranyt és azok bizonytalansagat a 3.1. tablazat tartalmazza. Az éatlagos rsy érték inverz
hibanégyzettel sulyozott altagolasbol szdrmazik, a hozzd megadott bizonytalansdg azonban
tartalmazza az aranyszamok megfigyelt szorasanak jarulékat is. Ezen alfejezet konklizidjaként
elmondhat6, hogy a kisérleti tapasztalatok alapjan a mérési pozicional a kazetta szeletének
kiégése atlagosan 13,5%-kal magasabb a kazetta atlagkiégésénél.

A fejezet hatralévo szakaszaiban a kiégés (BU) alatt minden esetben az Atomerdmii altal

szolgaltatott atlagos kiégés rsy-szorosa értendo.
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3.3. 4bra: Kiégett kazettak magassagi profiljai a '*’Cs hasadési termék 661,7 keV-es gamma-
emisszidja alapjan. Szaggatott vonallal és mellette értékkel jelolve az integralasbol szamitott
atlagos betitésszam-ratak lathatok. A 2800 mme-es kotélpozicidhoz tartozo értékek piros szinnel
vannak kiemelve. A fiiggdleges hibasadvok a szimbolumoknal kisebbek.

3.1. tablazat: Az atlagkiégés és a 2800 mm-es kdtélpozicioban fenndlld kiégési szint kozotti
aranyszamok harom kazetta magassagi profilja alapjan.

Kazetta #1 Kazetta #2 Kazetta #3 Atlag
rsu+ Argy 1,128+ 0,002 1,141+0,003 1,140+0,005 1,135+0,006
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3.3. Akiégés ¢és az aktivitasaranyok kozotti kapcsolatok felderitése

A '¥"Cs-hez viszonyitott aktivitisaranyok birtokaban egyszerii osztasokkal az dsszes
tobbi nuklid tetszéleges aktivitdsaranya megképezhetd. A 6 kérdés az, hogy az
aktivitasaranyok ¢€s a kazetta kiégése kozott milyen fiiggvényszerii viszony all fenn, illetve
melyik ardny haszndlata eredményezi a legpontosabb kié¢gésbecslést.

A kutatas témajanak teriiletén megjelent korabbi publikéciok, de elsdsorban Favalli és
tarsainak munkassaga [21] nyoman a kiégés szamitasara alkalmazott 0sszefiiggés leirasara a
hatvanyfiiggvény alakot alkalmaztam. A modellfiiggvényt (fzu), ami az aktivitasarany értékét
veszi fel, a (3.11) egyenlet adja meg, ahol a b1 €és b> paraméterek egy adott aktivitdsarany és a
kiégés kozott jellemzoek, értékiiket nemlinearis regresszioval hataroztam meg.

fau = by BU"2 (3.11)

Ennek a moddszernek egy nagy eldnye az egyszerlisége, ami lehetdve teszi példaul egy
safeguards ellendr szdmdra az altala mért adatok alapjan a helyszini értékelést. A gamma-
spektrum elemzése és a relativ hatdsfok-kalibraci6 is automatizalhat6, amely 1épések utdn mar
az elére meghatarozott modellfiiggvénybdl a kiégés azonnal adddik. Azonban ez az elénye a
pontossag szempontjabdl nézve egyben a hatranya is, mert nem veszi figyelembe az tizemelési
torténet hatasat, amely mar Lebrun és Bignan tanulmanya [16] szerint is igen jelentdsen
befolyasolja egyes nuklidok aktivitdsanak idébeli alakulasat.

3.3.1. Méréskori €s lizemvégi aktivitasaranyok

A radioaktiv anyagok aktivitdsdnak targyaldsanal minden esetben k6zolni kell azt a
konkrét idOpontot, amikorra a megadott érték érvényes. Az aktivitds idobeli valtozasat a
radioizotop bomlési allanddja (A) hatdrozza meg, ami a felezési 1d6bOl szarmaztathato
mennyiség. Az exponencidlis bomlastorvény ((3.12) egyenlet) alapjan két izotopra jellemz6
aktivitds hanyadosanak idébeli alakulasa a (3.13) formula szerint irhato le.

A(t) = A(t =0) e (3.12)

A A
A—; (t) = A—; (t = 0) e~ 2t (3.13)

Mindez azért lényeges, mert a kiégett flitdelemekben a hasadasi termékek
aktivitasaranyai az utolso iizemi ciklusuk végét, azaz az lizemvégi allapot kezdetét, kdvetden
mar nem a maghasadasi folyamat szerint, hanem kizar6lag a radioaktiv bomlasok
kovetkeztében valtoznak. Ez az id6beliség a gamma-spektrometridval vizsgalhatd izotdpok
esetében kevés kivétellel egyszerli exponencidlis csokkenést vagy novekedést jelent. Egy
kivétel példaul a *>Zr — *>Nb paros, ahol a felezési idék hanyadosa a cirkénium javara éppen
2 alatti, tehat a *>Nb aktivitasara nem all fenn a szekularis egyensuly feltétele.

A hiilési id6 (CT) ismeretében és azt a (3.13) formuldba a ¢ id6 helyére behelyettesitve
a mérés idejére meghatarozott aktivitdsaranybdl kiszdmolhatd az tizemvégi aktivitdsarany. A
szamitashoz fontos a hiilési id6t negativ eldjellel hasznalni, hiszen a méréstdl kezdve idében
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visszafelé kell szdmolni. Ezt a metodust lehet alkalmazni safeguards ellendrzések céljabol,
valamint az atomerdmuvek ki¢gés-szamitasanak ellendrzésére. Azonban egy nuklearis
torvényszeéki analitikai célbol végeztt vizsgalatnal az lizemelés végétdl szamitott id6 nem
ismert, igy ebben az esetben a mérés idejére érvényes aranyokbol kell a kiégést megbecsiilni,
vagy valamilyen modszerrel el6szor a hiilési idot megmérni.

A kétfajta idOre értelmezett aktivitasaranyokat sziikséges egymastol megkiilonboztetni.
A méréskori ardnyokat a (¢ = CT), a hiilési id6 hasznalataval az lizemvégi idépontra
visszaszamolt aranyokat pedig a (¢ = 0) jelolés azonositja.

3.3.2. A kiégésbecsléshez megvizsgalt aktivitasaranyok

Alapvetésként az Osszes mért hasadasi termék valamely masik nukliddal képzett
aktivitasaranyan alapuld becslést célszeri megvizsgalni. Ennek a modszernek viszont gatat
szab a nuklidok kimutathatdsaga a rendelkezésre allo adatokban. Mig egyes hasadasi termékek,
mint a '3*Cs, *’Cs és '"*Eu az Osszes kazettanal mérhetd értéket mutattak, masokat csak az
adathalmaz tort részében lehetett detektalni (3.2. tablazat). Ez a koriilmény egyrészt a kazettak
hiilési iddivel fiigg 0ssze, amik koziil a legrovidebb 200, a leghosszabb pedig 4469 napos volt,
igy az ezekhez képest relative rovid felezési idejii izotopok mar jelentds mértékben elbomlottak.
Masrészt egyes izotdpok kis emisszids valdszinliségli gamma-sugéarzok, tehat a kimutatasuk
még idealis hiilési idok esetén is hosszabb mérési idoket igényel.

3.2. tablazat: A hasadasi termékek detektalasi gyakorisagai a kiégésbecslés vizsgalatara
hasznalt adathalmazon beliil.

Hasadasi termék  Detektalt darabszam Hasadasi termék  Detektalt darabszam
(6sszes = 119) (6sszes = 119)

oy 6 B7Cs 119

%7Zr (**Nb) 53 140Ba (*'La) 0

183Ru 23 44Ce (1*Pr) 115

106Ry (%R h) 116 148mp 0

HomA o 104 154Bu 119

125Sb 81 136Ey 0

134Cs 119 160TH 0

136Cg 0

Az alkalmazhatésag szempontjabodl olyan izotdpok aktivitdsdnak aranyait vizsgaltam meg,
amelyek a lehetd legtobb esetben detektalhatok. A 3.2. tdblazatbodl leolvashatd szamok alapjan
ennek a kritériumnak a kdvetketd hasadasi termékek tesznek eleget: '%Ru, **Cs, 137Cs, *4Ce
és '>*Eu. Ezek pontosan ugyanazok a magok, amelyeket Koleska [19] és Favalli [21] a
publikacidikban is hasznaltak.

A kimutathatdsagi szempontok mellett mas, elméleti megfontolasok mentén is sziikiteni
lehet az aktivitdsardnyok korét. A kiégésbecsélésre leginkabb olyan hasadési termék ardnyok
mitkddhetnek jol, amelyek eltérd keletkezési moddal rendelkeznek. Ilyen értelemben a
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Jkozvetlen/kozvetlen” (pl. '**Ce/*’Cs) és az ,,aktivacio/aktivacio” (pl. **Cs/!>*Eu) tipust
aranyok a jelen célkitlizés szempontjabol kedvezotlenek.

Az Osszetett, ketténél tobb nuklidot tartalmazo ¢€s esetlegesen az egynél nagyobb
kitevoji hatvanyu aktivitassal szerepld aranyokbol nagy szamua kombindcio eldallithato. Ilyen
Osszetett aranyoknak a kiégéssel valo 0sszefiiggése rendkiviil érdekes, hiszen egy ilyen arany
sokkal tobb informdaciot hordozhat magaban a kiégésrdl, mint két nuklid aranya. Emellett
célzottan olyan Gsszetett aktivitasaranyok is konstrualhatok, amik effektiv felezési ideje messze
meghaladja akar a '37Cs 30 éves idejét is, ezaltal — emberi 1éptékeken beliil — lehetdség nyilhat
a kiégés mérésére kvazi hiilési 1dotol fiiggetlen mennyiségekkel. Egy ilyen Osszetett aranyt
emlit R.W. Mills doktori értekezésének bevezetdjében [24]. Erre az aranyra ,,Fox-arany” néven
hivatkozik és a (3.14) kifejezéssel definialja, amelyben az izotdpokat jelolo vegyjelek az
aktivitasaikat takarjak.

106Ru 137¢s /13*Cs? (3.14)

Mills szerint a Fox-ardny egyenesen aranyos a kiégéssel, az itt megadott hivatkozasabol
(konferencia eldadés) pedig kidertiil, hogy ezt az aranyt az Egyesiilt Kirdlysagban a sellafieldi
nuklearis telephelyen alkalmaztak a kiégés mérésére [25].

A Fox-aranyt megvizsgalva azonban szembetlinik, hogy itt két kozvetlen hasadasi
termék aktivitasanak szorzata van elosztva egy aktivacidval keletkezd termék aktivitasanak
négyzetével. Kovetkezésképpen a (3.14) kifejezésben a szamlalo egy egyszerli heurisztikus
képben BU?-tel aranyos, a nevezd pedig BU*-nel, vagyis a Fox-arany 1/BU? szerint véltozik.
Szerencsésebb vélasztds tehdt a Fox-arany inverzét hasznélni, amely elméletben BU-tel
proporciondlis. A Fox-arany inverze a (3.15) kifejezéssel definialhat6.

13452 /(106Ry 137(s) (3.15)

Az inverz Fox-ardny effektiv felezési ideje a bomlasi allandok megfeleld Osszegzése alapjan
szdmithato ki a (3.16) és (3.17) egyenletekkel.

Aett = 21345 — (A1g6ru + A137¢s) = —1,05 x 107 1 /s (3.16)
In 2 i
T1/2,eff =—=-21 ev (317)
Aett

A negativ eldjeltl effektiv felezési id6 21 évenkénti megdupldzddast ir le és bar ez
abszolutértékét tekintve a *’Cs felezési idejénél kisebb, mégis a **Cs/"*’Cs aktivitasarany
effektiv felezési idejének majdnem tizszerese.

Nyilvanvaléan az Osszetett ardnyok korét megfeleléen nagy hatvanykitevoket
alkalmazva tetszéleges szamura lehetne ndvelni, de az egyszeriiségnek is vannak elényei. A
kevesebb aranyban szerepld izotdp és az alacsonyabb hatvanykitevék alacsonyabb mérési
bizonytalansdgii mennyiségeket szolgéltatnak a tobb tagli és magasabb kitevokkel alkotott
aranyoknal. Az inverz Fox-ardny harom izotop alkotdjaval, egyetlen négyzetes kitevojével és a
relativ hossza effektiv felezési idejével igéretes mennyiségnek tiinik.
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Végiil az itt ismertetett megfontoldsokat alapul véve a kovetkezd aktivitasaranyokkal
torténtek vizsgalatok: 134Cs/137Cs, >*Eu/!*’Cs, 134Cs/!1%Ru, 1**Cs/1**Ce és 3*Cs?/(1%Ru'*’Cs).

3.4. Aregresszios analizis eredményei (BU)

Az aktivitasaranyok és a kiégés kozott feltételezett, (3.11) szerinti fliggvény altal leirt
Osszefliggések fiiggvényillesztéseinek eredményeit a 3.4. — 3.8. abrdk mutatjdk be. A
regressziokat az OriginPro 2021 szoftverrel végeztem el, minden esetben az aktivitasaranyokra
vonatkoz6, azok inverz szérasnégyzetével egyenld sulytényezoket alkalmazva [26]. A
grafikonokon a pontok a gamma-spektrumok alapjan meghatéarozott aktivitasaranyok, a gérbe
a regresszid eredménye és a gborbe koriili sav az illesztés 95%-os predikcids intervalluma.
Minden grafikon alatt a pontoknak az illesztett gérbéhez viszonyitott szazalékos eltérése
lathatd. A 3.9. és 3.10. abrdkon az illesztett fliggvények és a mért aktivitasaranyok kozotti
eltérések eloszlasait dbrazoltam az aranyok szerinti kiilon hisztogramokon, az abrak sorrendben
a méréskori és az lizemvégi allapotokra vonatkoznak. A regresszidval kiszamitott by és by
paraméterek értékeit és azok bizonytalansdgat, kovarianciajat (Cov(bi, b2)) és korrelacids
egyiitthatojat (p(b1, b)), valamint az illesztés minéségét jellemzd redukalt khi-négyzet (yred?)
és modositott r-négyzet (Raq®) szamokat a 3.3. tablazat foglalja dssze.

Az illesztett fliggvényekbe a kazettdk ismert, magassagi pontra kiszdmitott kiégéseit
behelyettesitve adodik az aktivitdsaranyok becsiilt értéke. A kiégés becsléséhez a (3.11) képlet
atrendezése sziikséges, igy all eld a (3.18) egyenlet, amelyben fzy helyére az a; szimbolum
keriilt, ami egy tetszdleges, i-vel indexelt aktivitidsardny mérés alapjan meghatarozott értékét
reprezentélja, bu; pedig a becsiilt ki¢gését jeldli.

bu; = 1 a; '/ (3.18)

b,

A fenti Osszefliggéssel szamolt bu; és az ismert BU értékek kiilonbségével képzett eltérések
segitségével vizsgaltam meg a becslések pontossagat. Az eltérések eldjeles atlaga informaciot
ad a modszer atlagos torzitasardl (B;). Az atlagos abszolut eltérés (mean absolute error, MAE;)
¢€s a négyzetes k0z€p szerinti eltérés (root mean square error, RMSE;) a torzitassal szemben a
modszer atlagos precizitasat jellemzik. Minél kozelebb esnek a B;, MAE; és RMSE; metrikak a
nulldhoz, annal megbizhatobbnak mindsiil az a; aktivitdsaranyra alapozott becslés. A BU ¢és a
bu; értékek egyezésének vizsgalatahoz definidltam egy 95%-os konfidenciaintervallumot, amit
a (3.22) képlet jelol, ahol o, a mérésbol szamitott kiégés becstilt szordsa, ozy = 0,9 GWnap/tUi
pedig a C-PORCA kodbol szarmaz6 kiégés-bizonytalansag. A metrikak kiszamitott értékeit €s
a konfidenciaintervallumba (CI) esé€s szazalékos aranyat a 3.4. tablazat foglalja 6ssze.

Jmax

> (bui; - BU)) (3.19)
j=1

Jmax 4=

1

Biz

Jmax

MAE, = —- > |buy; - BU| (3.20)

max

j=1
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2
RMSE; = > (buy; - BU)) (3.21)
max <
J=1
bu — 1,961/ 0,2 + 0gy? < BU < bu + 1,964/ 03,2 + 052 (3.22)
2.0
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3.4. 4bra: Fiiggvényillesztés a kiégés - **Cs/!*’Cs aktivitasarany adatpontokra. A bal oldali
grafikonokon a mérés idejére kiszamolt, a jobb oldaliakon az {izemvég idépontjara

meghatarozott aranyok szerepelnek.
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3.5. dbra: Fiiggvényillesztés a kiégés - >*Eu/'3"Cs aktivitasarany adatpontokra. A bal oldali
grafikonokon a mérés idejére kiszdmolt, a jobb oldaliakon az {lizemvég idépontjara

meghatdrozott aranyok szerepelnek.
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3.6. abra: Fiiggvényillesztés a kiégés - 13*Cs/!'%Ru aktivitasarany adatpontokra. A bal oldali
grafikonokon a mérés idejére kiszamolt, a jobb oldaliakon az {lizemvég id&pontjara

meghatarozott aranyok szerepelnek.
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3.7. abra: Fiiggvényillesztés a kiégés - **Cs/!**Ce aktivitasarany adatpontokra. A bal oldali
grafikonokon a mérés idejére kiszamolt, a jobb oldaliakon az iizemvég idépontjara

meghatarozott aranyok szerepelnek.
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3.8. abra: Fiiggvényillesztés a kiégés - **Cs?/('%Ru'*’Cs) aktivitdsarany adatpontokra. A bal
oldali grafikonokon a mérés idejére kiszamolt, a jobb oldaliakon az lizemvég idépontjara

meghatarozott ardnyok szerepelnek.
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3.9. abra: Az illesztett fliggvény ¢€s az adatpontok kozotti szazalékos eltérések eloszlasa
nagysaguk szerint a méréskori allapot aktivitasaranyaival szdmolva. A hisztogramok

oszlopainak 10%-ot fednek le.
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3.10. abra: Az illesztett fiiggvény és az adatpontok kozotti szdzalékos eltérések eloszlasa

nagysaguk szerint az lizemvégi allapot aktivitasaranyaival szdmolva. A hisztogramok oszlopai

5%-ot fednek le.

3.3. tablazat: A kiégés - aktivitdsarany adatpontokra illesztett fliggvények paraméterei €s a

regresszio mindségét jellemzd szamértékek.

Aktivitzisarz’my b1+ Aby by = Ab, Cov(bi, b2) p(b1, by) ){redz Radjz
Méréskori allapot (¢ = CT)

134Cs/1Cs (5,2£5,3)x107° 24+£03 —1,4x107 -1 1032 0,72
4Eu/137Cs 0,0052 £0,0007 0,61 +0,03 -2,3x107° -1 29,3 0,84
134Cg/"%Ru 0,078 = 0,081 0,52 £0,26 -0,04 -1 406,4 0,039
134Cs/1%Ce 0,48 £0,28 0,12+0,15 -0,02 -1 160 —0,003
34Cs?/(1%Ru'*’Cs)  0,0048 =0,0007 1,32+ 0,04 -2,6x107° -1 6,3 0,973
Uzemvégi allapot (= 0)

134Cs/1Cs 0,21 £0,04 0,55 +£0,05 -0,002 -1 101,2 0,604
4Eu/137Cs 0,0125+0,0006 0,43 £0,01 —6,3x10°° -1 3,5 0,952
134Cg/'%Ru 0,0015 +0,0003 1,32+0,06 -5,9x10°° -1 27,5 0,932
134Cs/'%Ce 0,016 = 0,002 0,83 + 0,03 —2x107 -1 7,3 0,939
B34Cs?/("Ru*’Cs)  0,0034 +0,0004 1,39 +0,03 -1,4x107° -1 4.7 0,982
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3.4. tablazat: Az illesztett fiiggvények b, és b, paraméterei alapjan szamitott B, MAE és RMSE
értckek GWnap/tUi mértékegységben, valamint a 95%-0s konfidenciaintervallumon beliili
egyezes aranya az 0sszes mért kazetta viszonyaban.

Aktivitasarany B MAE RMSE 95% CI-n beliili
(GWnap/tUi) (GWnap/tUi) (GWnap/tUi) egyezés aranya
Méréskori allapot (¢ = CT)

134Cs/137Cs +11 13 15,2 60%
I34Eu/Y7Cs +4,45 7,09 9 86%
134Cs/1%Ruy > 60 > 60 > 60 28%
134Cs/1%Ce > 60 > 60 > 60 15%
134Cs?/(1%Ru'*"Cs) +0,62 1,72 2,58 99%
Uzemvégi allapot (= 0)

134Cs/137Cs +3,81 7,08 8,18 66%
4EW/137Cs +1,02 3,21 4,14 98%
134Cs/1%Ru +0,45 3,74 4,89 99%
134Cs/14Ce +1,4 4,14 6,02 95%
134Cs?/(1%Ru'*¥Cs) +0,49 1,45 2,25 99%

3.5. Diszkusszi0, kovetkeztetések

Az Osszesen 119 darab kiégett flitdelem kisérleti adataira regresszids technikat
alkalmazva a hasadasi termék aktivitdsaranyok és a kiégés kozotti fliggvényszerii kapcsolatokra
deritettem fényt. A feltételezett, hatvanyfiiggvény alakban felirt kapcsolat alapjan kiszdmolt
kiégések és e paraméter ismert értékei kozotti eltérések elemzésével kivalaszthatd a becslés
szempontjabol alkalmazand6 idedlis mennyiség. A vizsgalt aktivitdsaranyok eredményét
egyesével értékeltem, aminél figyelembe vettem a méréskori és az iizemvégi allapotokban
nyUjtott teljesitménytikre.

A 13#Cs/7Cs aranyrol megéllapitottam, hogy a méréskori értékek nagy szérdsanak
kdszonhetden ez a mennyiség a hiilési id6 ismeretének hidnydban nem alkalmas a kiégés
becslésére. Az lizemvégi idOpontra visszaszdmolt arany is meglepetést okozott, hiszen az
elmélet szerint vart linearis Osszefliggés helyett egy gyokfiiggvénynél épphogy magasabb
hatvanykitevdjli gorbe illeszkedett jol az adatokra. A 3.4. dbran megfigyelhetd még a 25-60
GWnap/tUi tartoméanyban a pontok széttartdsa, amiket mintha nem egyetlen gorbével, hanem
egy magasabban és egy alacsonyabban futd hatvanyfiiggvénnyel lehetne kiilon-kiilon
megilleszteni. A kampanyokra lebontott kiégés adatokat szemiigyre véve korrelaciot fedeztem
fel a legutols6 kampany kiégési szintje és a 1**Cs/!*’Cs arany magasabban vagy alacsonyabban
futo gorbére illeszkedése kozott (3.11. dbra). A két rendhagyd iizemi torténetli kazetta az utolso
{izemi ciklusa eldtt 5-5 évet pihent, ami id6 alatt a '3*Cs izotop aktivitisa kevesebb mint az
otodére csokkent. Az eredményeim megerdsitik, hogy a mérhetd '**Cs/!*’Cs aranyra nagy
hatassal van a legutols6 kampanyban szerzett kiégés, ezért ismeretlen lizemi torténetii kiégett
fitéelemek esetén ennek a mennyiségnek a hasznalata nem javasolt.
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3.11. 4bra: Az iizemvégi **Cs/"*'Cs aktivitasaranyok a kiégés fiiggvényében és az utolsd
kampanyban szerzett ki€gés szerint szinezve.

Az *Eu/*'Cs aktivitdsarany jobban teljesitett a 13*Cs/"*’Cs aranynal, ami vélhetden az
134Bu 8,6 éves felezési idejének a kovetkezménye. A pontossaga még a hiilési idd korrekcidja
nélkiil is az iizemvégre kiszamolt **Cs/*’Cs értékekkel végzett becsléssel vetekszik. Az
iizemvégi allapotra atszamolt ardnyokndl nem [ép fel az utolsé ilizemi ciklus kiégése miatt
okozott torzitas, emellett a rendhagyo el6életii kazettak értékei sem térnek el a hozzajuk hasonlo
Ossz-kiégésli flitéelemekétdl. Azonban ennek az ardnynak is tobb hatrdnya van, ami
megneheziti a hasznalatat. Az lizemvégi allapot értékeire illesztett hatvanyfiiggvény kitevdje
még 0,5-nél is kisebb, ami alacsony érzékenységet eredményez. Masrészt a 13*Cs-hoz képest az
19%Eu elfogadhaté (kb. 1-2%) pontossdgli méréséhez tobb idére van sziikség és szadmos
potencialis csucs-interferencia 1éphet fel, amiket az elemzdnek a spektrum értékelésénél
figyelembe kell venni.

A 13*Cs/'%Ru és 13Cs/**Ce aktivitasaranyok egymashoz nagyon hasonld eredményeket
produkaltak, ezért a két aranyt itt egyiitt targyalom. Mindkettd esetében megallapitottam, hogy
a méréskori értékiiket hasznalva értelmezhetd kiégésbecslés nem valdsithaté meg, ami a '"Ru
és *Ce kb. 1 éves felezési id6ibdl kovetkezik. Meglepd eredmény, hogy az iizemvégi
aranyokkal atlagban megbizhatobb becslést értem el, mint az elterjedten alkalmazott '3*Cs/"*"Cs
arannyal. Az utolsé kampany kiégésének hatasat ebben az esetben is megfigyeltam, de érdekes
moddon ez a tényezd pont a forditott irdnyban hat, tehat a kisebb utolsé ciklusu kiégést szerzett
kazettakra az ardnyok nagyobbd valtak.

Az obsszetett '34Cs?/(1%Ru'*’Cs) aktivitdsardny majdnem minden szempontbdl a
legmegbizhatobb becslést eredményezte, egyediil az lizemvégi allapot torzitdsdban maradt el
kis mértékben a '3*Cs/!Ru aranytél. Az utolsé kampanyban szerzett kiégés torzitasa egyediil
az egyik rendhagy6 iizemi torténetli kazetta esetében nyilvanult meg, aminek a mért
aktivitdsardnya a hozza hasonl6 kiégéstiekénél 35%-kal alacsonyabb. A hatvanyfiiggvény alaku
modellel rendkiviil j6 illeszkedést kaptam az lizemvégi és a méréskori allapotoknal is. Ez utobbi
tulajdonsag valoszinii magyarazata a '3*Cs/!%Ru és a '3*Cs/!*’Cs aranyok 6tvozésében rejlik,
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hiszen a fent leirt tapasztalatok alapjan ezeknél az aranyoknal az utols6 kampany kiégésének a
hatasa ellentétes irdnyu valtozast produkal. Az 0sszetett arany bevezetésénél targyalt 21 éves
effektiv felezési idonek kdszonhetden a méréskori értékekbdl kdzvetlentil becsiilt kiégések is
jobb egyezést mutatnak az ismert kiégésekkel, mint barmelyik masik tesztelt aranybol az
iizemvégi allapotban kiindulé becslés. A '"®Ru magnak van még egy tulajdonsaga, ami
megkiilonbozteti az dsszes tobbi vizsgalt hasadasi terméktdl: az 2°U és a 2**Pu termikus
hasadasara vonatkozé kumulalt hasad4si hozamainak aranya. 2*°U urdn hasadasa esetén a
hozam minddssze 0,4%, ellenben 2*°Pu hasadasanal 4,3% [1], vagyis a plutéonium hasadasabol
tobb mint 10-szeres mennyiségli ®Ru keletkezik. Ez azt jelenti, hogy a '**Cs?/(1%Ru'?’Cs)
aktivitdsarany részben integralija a *°Pu-nek a kiégéssel egyiitt ndvekvd részaranyara
vonatkozé informaciot is és feltehetden ez a tulajdonsag is szerepet jatszik az Gsszetett aranynak
a rendkiviili kiégés-becslé képességében. Egyetlen komoly hatrdnya ennek az
aktivitdsaranynak a '®Ru 1 éves felezési idejébdl adodo kimutathatosagi idékorlat, amelyet a
Paksi Atomerdmiiben szerzett mérési tapasztalataim alapjan 9 évre becsiiltem.

Az eddigiekben megéllapitott kivald teljesitményt tovabbi teszteknek aldvetve
megvizsgiltam a '3*Cs*(1%Ru'¥’Cs) aktivitdsarany alakulasat a 2021-2024 idészakban
elvégezett VVER-440 kiégett flitdelem méréseknél is. A 3.12. dbran lathatoan a sarga szinnel
jelzett 2021-2024 k6zott megmeért adatok (37 darab pont) nagyon jo konzisztencidt mutatnak a
korabban mért narancs szinii adatokkal (116 darab pont).
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3.12. 4dbra: A Paksi Atomerdmi fiitéelemeiben mért 3*Cs?/(1%Ru'*’Cs) aktivitasarany a kiégés
fiiggvényében az lizemvégi allapotban. A grafikonon a 2010-2020 éves mérések mellett a 2021-
2024 idészakban mért kazettak adatai sarga szinnel kiemelve szerepelnek.

Tovabbi Osszehasonlitasi alapot nytjt az OECD NEA éltal fenntartott SFCOMPO-2.0
konyvtar, amely egy szabadon hozzaférhetd, szamos reaktortipust és lizemelési torténetet
feloleld kiégett fiitdelemek kisérleti adataibdl allo adatbazis [27]. Olyan mintaknal, melyeknél
az elemzék megadtak a '3*Cs, '¥’Cs és !Ru koncentriciokat, kiszamitottam a
134Cs?/(19°Ru'¥’Cs) aktivitdsaranyt. BWR fiitéelemeknél ez 64 darab és PWR-ek esetében 65
darab pontot jelentett. Az §sszehasonlitashoz kivalasztott BWR kazettak kozott 6x6, 8x8 és 9x9
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négyzetracsos tipusok fordultak eld, a PWR kazettdk koziil pedig 14x14, 15x15 és 17x17
négyzetracsos konstrukciok is bekeriiltek az adathalmazba. Az Osszes aktivitdsaranyt az
lizemvégi idopontra visszaszamolt értékként jelenitettem meg. A vizualis Osszehasonlitas a
3.13. abran tekintheté meg. A PWR ¢és a VVER-440 kazettak kozott — kisebb szamu kilogo
pontoktol eltekintve — foként a kis kiégések tartomanyaban jo egyezést allapitottam meg. A
BWR adatok mar nem illeszkednek ennyire jol a VVER-440 adatok mell¢, itt kis és nagyobb
kiégéseknél is nagy eltéréseket tapasztaltam.
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3.13. 4bra: Kiégett fiitéelemekben mért '3*Cs?/('%Ru'*’Cs) aktivitisaranyok a kiégés
fiiggvényében mas-mas reaktorkonstrukciok esetén. Az SFCOMPO-ban mérési bizonytalansag
adatokat nem minden esetben tiintettek fel, ezeknél a pontoknal a hibasav nulla értéket mutat.

Az ebben a fejezetben bemutatott vizsgalatokbol levont kovetkeztetéseket az alabbi
felsorolas részletezi’:

e A VVER-440 tipusu kiégett flitdelemek gamma-spektrometriai mérésével a kiégés
4tlagosan £1,5 GWnap/tUi (16) pontossagon beliil meghatarozhat6 a '3*Cs?/(!°Ru!*’Cs)
aktivitdsarany alapjan, ha a hiilési id6 ismert és 9 éven beliili.

e 9 évnél hosszabb hiilési id6 esetén a kiégés meghatarozasihoz a '>*Eu/!¥’Cs aktivitas
hasznalata javasolt, ezzel az atlagos pontossag +3,2 GWnap/tUi (10).

e Ismeretlen hiilési idejii mintanal a '**Cs%/(!®®Ru'¥’Cs) aktivitdsarany — amennyiben a
106Ru kimutathaté — tovéabbra is alkalmazhaté a kiégés becslésére +1,7 GWnap/tUi (10)
mellett.

o A 3Cs*(1%Ru'¥'Cs) aktivitasarany alkalmasnak mutatkozik VVER-440 tipus mellett
14x14, 15x15 és 17x17 PWR konstrukcidju fiitéelemek kiégének meghatarozasara is.

3 Az ebben a fejezetben bemutatott munkaim koziil a 2021 el6tti és utani mérési adatok dsszehasonlitdsa (3.12.
abra), valamint a paksi mérések és az SFCOMPO-2.0 konyvtar adatainak dsszehasonlitasa (3.13. dbra) nem részei
az 1. tézisponthoz kapcsolodo [p1] publikacionak, mert ezeket a vizsgalatokat a cikk megjelenése utan végeztem.
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3.6. [T1] Tézispont: Kicgesbecslési modszer vizsgalata gamma-
spektrometridval mért hasadasi termek aktivitasaranyokkal

VVER-440 tipust kiégetett fiitdelemek gamma-spektrometriai mérésébol
szarmaz6 hasadasi termék aktivitdsaranyok ¢és a fiitdelem kiégése kozotti
empirikus Osszefliggéseket hataroztam meg. Hatvanyfiiggvény modellel
végzett regresszids analizissel megallapitottam, hogy a 9 évnél rovidebb
hillési idovel rendelkezo fiitdelemekre, a széles korben alkalmazott
134Cs/1¥7Cs  aktivitasarany helyett a '3*Cs?/(1%Ru!*’Cs) aktivitasaranyt
hasznalva atlagosan kozel 5-szor pontosabb kiégésbecslés érhetd el. A
134Cs?/(1%Ru'¥’Cs) aktivitasaranyrol megmutattam, hogy a pontossag
mindossze 19%-os romldsa mellett a hiilési id6 ismerete nélkiil is
alkalmazhato a kiégés becslésére.

A tézisponthoz kapcsolodo publikaciok listaja:

[p1] P. Kirchknopf, I. Almasi, G. Raddcz, I. Nemes, P. Volgyesi és 1. Szaloki, ,,Determining
burnup, cooling time and operational history of VVER-440 spent fuel assemblies based
on in-situ gamma spectrometry at Paks Nuclear Power Plant”, Annals of Nuclear Energy,

170, p. 108975, 2022, https://doi.org/10.1016/j.anucene.2022.108975.
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4. AHULESI IDO ES AZ EREDET VIZSGALATA

A kiégett fiitéelemek hiilési ideje eltér a tobbi fontos paramétertdl (1.1. tablazat). 1d6
dimenzi6ju mennyiségként értéke inherensen nodvekszik, amely valtozas egy mérés alatt
maganak a hiilési idének a nagysagatol és a mérés hosszatol fiiggéen szamottevd vagy
elhanyagolhat6 lehet. Ennek ellenére a hiilési id6 tobb szempontbol is rendkiviil fontos
paraméter. Egyrészt a segitségével az lizemvégi allapotra, vagyis a besugarzas végének
iddpontjara kiszamolhatok a mért izotopok aktivitasai és aktivitdsainak aranyai, ami nagyban
megkonnyiti més fiitdelem paraméterek meghatarozasat. Masrészt valojaban egy, a vizsgalt
flitéelemre jellemzo allandoé értékii paraméter, az tizemvégi idopont ismerhetd meg a hiilési ido
altal, ami 6nmagéban egy fontos eredetjeldl6 paraméter a nukledris torvényszeéki analitikaban.

4.1. Irodalmi attekintés

Azokban a tudomanyos cikkekben, melyekben a szerzok a kiégés mérésének modszereit
targyaljak, gyakran szerepet kap a hiilési id0 meghatarozasanak kérdése is. Ez Osszefiigg a
roncsolasmentes moddszerekkel észlelhetd izotopspecifikus mennyiségek hiilési idotdl fiiggd
id6beli alakulasaval.

P. Jansson a doktori értekezésében algebrai uton levezeti a htlési id6 gamma-
spektrometriai mérés altali szamitasi modjat [17]. Alapfeltevése szerint egy hasadasi termék
izotép gamma-sugarzasanak intenzitasa (/) a kiégést6l (BU) és a hulési id6tol (CT) az alabbi
modon fiigg:

| = k BU¥ - e ACT, 4.1)

ahol £ ¢és x a kiégéstdl valo fiiggésnek az egyiitthatoi, A pedig az adott mag bomlasi allandoja.
Jansson munkdja szerint egy 1 és 2 indexekkel jelolt hasaddsi termék parra a kiégés
egylitthatoinak ismeretében €s a két izotop gamma-intenzitasait mérve a hiilési 1d6 a kovetkezo

RGN

Ayky — Ak

alakban szamithato ki:

(4.2)

, Ay F Ak,

A hiilési 1d6 szadmitdsa ebben a képben valdban egyszerlien megvalosithatd, de a (4.2)
egyenletben szerepld intenzitdsokat és egyiitthatokat is erdsen befolyasolja a mérési geometria.
Kovetkezésképpen ez a technika leginkabb egy fixen telepitett mérdrendszerre és korlatozott
korii gyari tipust flitdelemekre hasznélhato.

C. Willman és szerzétarsainak 2006-os cikkében a Jansson altal kidolgozott (4.2)
formuldt, valamint a '*Cs izotop mért gamma-intenzitisidbol és ismert {izemvégi

crer

termék part vizsgaltak, ezek a '*7Cs-**Cs és 'Cs-*Eu. A (4.2) formulit elméleti

megfontolasokat kovetve egyszertisitik: 3’Cs esetén x = 1, illetve **Cs és *Eu esetén x = 2.
g gy
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A cikkben targyalt modszer szerint a **Cs gamma-sugarzasanak mérésébdl a hiilési id6 a (4.3)
egyenlet alapjan szamolhato:

li34
In (Kis, 732) 4.3)

ahol A134 a **Cs bomlasi allandoja, K134 a **Cs-re jellemzd kalibracios konstans, /134 a **Cs
reaktorfizikai koddal szdmitott {izemvégi mennyisége és 134 mért '**Cs gamma-intenzitas. A
kisérleti adataik 12 darab, 9 és 11 év kozotti hiilési ideji, 17x17 PWR konstrukcidju kiégett
kazetta nagy-felbontasi gamma-spektrometriai mérésébdl szarmaznak. A '3*Cs intenzitisabol
szamolt hiilési idok rendkiviil pontosnak bizonyultak, ekkor a deklaralt értékhez képest + 0,5%-
on beliili eltéréseket tapasztaltak, ami valojaban egylittesen jellemzi a reaktorfizikai kod és a
mérdrendszer hitelességét. A ¥7Cs-13*Cs izotdp par alapjan 1,5%, a '3*Cs-1>*Eu pér esetén csak
15,5% relativ standard deviacids becslési pontossagot tudtak elérni. Az Ssszeségében sikeres
kisérleti eredményeket felmutatd cikk kapcsan ugyancsak igaz a Jansson munkaja kapcsan
emlitett korlatozott alkalmazasi lehetdség.

A. Favalli cikkében a kiégés vizsgalataval egyez0 modon a S. Vaccaro vezetésével
késziilt tanulmany mérési adataira alapozza a hilési id6 becslését [20] [21]. Az elézdek
bekezdésekben idézett publikaciokkal ellentétben Favalli ¢€s szerzotarsai relativ
mennyiségekere, a hasadési termék aktivitdsaranyokra helyezi a hangsulyt. A kié¢gés és a htilési
1d0 becslését kozOos matematikai leirassal kezelve, az adataikra alkalmazott nemlinearis
regresszid utjan végezték el. Az eredményeik azt mutattdk, hogy a moddszeriikkel a nem
rendhagyd tlizemelési torténeti PWR kazettdkra a hiilési 1d6 5,6%-os atlagos eltéréssel
becstilhetd, ami 4,6%-ra csokken, ha csak a 20 évnél rovidebb ideje pihend flitéelemek
csoportjat vizsgaljdk. Tény, hogy ez a pontossdg elmarad a Willman altal bemutatott
modszerétdl, azonban az aktivitdsaranyok hasznalatanak koszonhetden Favalli modszere a

crer

A fejezet téméjahoz olyan tanulmanyok is kapcsolddnak, melyek nem direktben a hiilési
1d6 becslésének kérdésével, hanem a kiégett flitdelemek nukledris torvényszéki analitikai
vonatkozasaval foglalkoztak. M. R. Scott 2005-6s mesterdiplomajaban egy kiégett fiitdelem
alkotta radioldgiai diszpergald eszkdz (RDD) kiszérddott anyaganak beazonositasi lehetdségét
kutatta [28]. Célja a flitéelem eredetének meghatirozédsa, vagyis annak a reaktornak a
megtalalasa, amelyben felhasznaltak azt. Bar konkrét reaktorra lesziikithetd, egyértelmii eredet
meghatdrozast nem vizsgalt, roncsoldsos €s roncsoldsmentes analitikai modszerekkel mérhetd
kulcsparaméterek segitségével sikeresen kiilonbséget tudott tenni BWR, PWR, CANDU ¢és
LMFBR tipusokbdl szarmazo kiégett anyagok kozott. Egy masik, 2014-es tanulményban A. E.
Jones és tarsai szintén nukleéris torvényszéki analitikai szempontbol vizsgaltak a kiégett
fiitdelemek kategorizalasi lehetdségeit [29]. Szamitassal eldallitottak kiégett fiitdelemekben
mérhetd izotopmennyiségeket AGR, BWR, CANDU, Magnox és PWR reaktortipusokra, majd
dimenziocsokkentd és tobbvaltozos elemzési modszereket alkalmazva tesztelték az eredet
meghatarozasanak képességét. A kidolgozott mddszeriik ~0,5%-os tévedési arannyal nagyon
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hatékonynak bizonyult, 4m ehhez a fiitelemrdl részletes, kizarolag roncsoldsos technikaval
kinyerhet6 informacidkra van szilikség.

42. A hilési 1d6 ¢€és a gamma-spektrometriaval mérhetd
aktivitasaranyok kozotti kapcsolat

4.2.1. Az adatok forrasa

A hiilési id0 meghatarozasat a kiégés becslésénél (3. Fejezet) is hasznalt adatokra
alapoztam, amik a 119 darab mért fiitdelem harom oldalarol rogiztett gamma-spektrumainak
atlagolasaval kapott spektrumok. A spektrumok kiértékelése, a relativ hatasfok-kalibracio,
valamint az aktivitdsardnyok szamitdsnak modszere az el6zd fejezetben leirtakkal teljesen
megegyezd. Ertelemszertien, a hiilési idé becsléséhez kizarolag a mérés idépontjaban fennalld
aktivitasarany értékek hasznalhatok, azokat az lizemvégi allapotra nem kell és a hiilési id6
ismerete nélkiil nincs is lehetdség visszaszamitani.

A kazettak hiilési idéinek tényleges értékei a mérések datumanak, illetve az lizemvégi
datumnak a kiilonbségei, az lizemvégi datumok a Paksi Atomerdmi reaktorfizikusai altal
szolgaltatott adatoknak koszonhetden ismertek. Azoknal a méréseknél, amelyek esetében egy
kazetta harom oldalanak mérése nem egy, hanem két, egymast kovetd napra esett, a htilési ido
szamitasat mindig arra a napra alapoztam, amelyen két oldal mérése tortént. A hilési idok
tartomanya a vizsgalt adathalmazban 200-4469 nap, becsiilt bizonytalansaguk £1 nap, ami a
mért kazettaknal abszolut értékben legfeljebb 0,5%-0s hibat okoz.

4.2.2. Aktivitasardnyok ¢€s a hiilés 1d6 kozotti Osszefiigges

A radioaktiv magok iddbeli exponencidlisan csokkend bomlasi karakterisztikdja
kovetkeztében a modellfiiggvényt (fcr) természetes mddon exponencidlis alakban valasztottam
ki. A (4.4) formuldban az egyetlen illesztésbdl szarmazd paraméter a ¢ szorzotényezd, a
kitevében szerepld (A2-A1) szorzofaktor ugyanis ismert mennyiségeknek a kiilonbsége. Itt A1 az
aktivitasarany szamlaldjaban, A> pedig az ardny nevezdjében levd izotop bomlas allandoja.

for = c e”=A)CT (4.4)

Az fer fiiggvény ismeretében €s a helyére a kivalasztott aktivitasarany értékét (a;) beirva a (4.4)
egyenlet atalakitasabol kovetkezik az i-vel jelolt aranybol becsiilt hiilési 1d6 (ct;) kiszamitasat
leird (4.5) egyenlet. A Gauss-féle hibaterjedési formulat alkalmazva a (4.5) egyenletre és élve
azzal a feltételezéssel, hogy a bomlési allandok bizonytalansaga elhanyagolhat6, a becsiilt
hiilési id6 bizonytalansagat (Act;) a (4.6) Osszefliggéssel hataroztam meg.

¢ L (C) 4.5)
C.: ni{— .
' M—A1, o;

1 Ac\?  /Aa;p\?
= (= it 4.6
ACtl |Al_12|\/(c> +(C¥l> ( )
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4.2.3. A hiilési 1d6 becsléséhez megvizsgalt aktivitdsaranyok

Ahogyan a kiégés becslésénél, ugy a hilési id0 esetében is a szdba johetd
aktivitasaranyok korének sziikitésére volt sziikség. Itt ismét azt a megkdzelitést alkalmaztam,
hogy a hasadasi termékek a keletkezésiik jellege szerint csoportosithatok és az ardnyok ennek
megfelelden , kozvetlen/kdzvetlen”, ,,aktivacid/aktivacid” vagy ,,aktivacid/kdzvetlen” mddon
jellemezhetdk. A hiilési id6 szdmitdsdhoz azonban elengedhetetlen, hogy a kivalasztott arany
amennyire csak lehetséges a kiégéstol fliggetlen legyen. Beldthatd tehat, hogy a keresett
aktivitasaranyoknak , kozvetlen/kdzvetlen” vagy ,,aktivacid/aktivacio™ jelleget kell viselniiik.

Az ardny érték idébeli valtozasanak a modszer érzékenységének maximalizalasahoz a
lehetd legnagyobbnak kell lennie, ami az effektiv felezési id6 minimalizalasat jelenti. Ezt a
gyors valtozast viszont ugy kell teljesiteni, hogy kdzben az arany tagjai akar évek multan is
mérhetd mennyiségben legyenek jelen. Az izotdpokra jellemzd kimutathatésagot meghatarozo
mértékben maga a hiilési id6 befolyasolja, amibdl kovetkezden egy-egy rovidebb felezési ideji
hasadési termék detektalasdnak a hianya (adott mérési elrendezésnél) a magasabb htilési
idoknek egyfajta indikatora.

Az eldz6 bekezdésekben ismertetett megfontolasok alapjan 6t aktivitasaranyt
vélasztottam ki, ezek a 4.1. tablazatban talalhatok. Az '""MAg izotop a tobbinél valamivel
kevesebb kazettanal volt detektalhato (3.2. tablazat), ezek mindegyike a méréskor 2000 napnal
rovidebb hiilési id6vel rendelkezett.

4.1. tablazat: A hiilési id6 becsléséhez kivalasztott aktivitasaranyok effektiv felezési id6i és

keletkezésiik jellegei.
Aktivitasarany T12,e1r (nap) Keletkezés jellege
134Cs/15*Eu 992 aktivacio / aktivacio
106Ru/13Cs 385 kozvetlen / kozvetlen
144Ce/17Cs 292 kozvetlen / kozvetlen
HomA o/134Cg 374 aktivacio / aktivacio
HomA o/154Ey 271 aktivacio / aktivacio

A 3.5. alfejezet 3.11. abrajan bemutatott rendhagy6 eldéletii kazettdk kozil a négy
ciklust tizemeld (nagyobb kiégésii) kazetta adatai korrekciora szorultak. A tobb, mint 5 év (1898
nap) kihagyas a negyedik iizemi ciklus eldtt jelentds informaciovesztést eredményezett, ami
legink4bb a rovidebb felezési idejii 1%Ru, '"™Ag és 13*Cs izotopokat érintette. A korrekciot a
(4.7) heurisztikus formula alapjan végeztem el, ahol a;korr a kiszdmitott aktivitasarany, r az elso
harom ciklus éatlagos kiégésének és a negyedik ciklus kiégésének hanyadosa és ¢ a kampanyok
kozotti hosszu sziinet alatt eltelt 1d6.

Qixorr = a;[1 + r(et=)t — 1)] 4.7

A korrekcio helytallosagat tobb azonos dusitasu €és hdrom ciklust tizemeld, valamint négy
ciklust tizemel6 és az utolsdban kis kiégést szerzd kazetta mérési adataival ellendriztem. Az
utobbi kazettak egyetlen mérvado kiilonbsége a rendhagyo elééletithez képest a hosszi lizem
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kozi sziinet hianya volt. Osszevetésben +15%-on beliili eltéréseket kaptam a korrigalt
aktivitasaranyok ¢€s az ellen6rz6 négy ciklusos kazettak adatai kozt, ami sokkal kedvezobb, mint
a korrekcid nélkiili atlagosan —55%-os kiilonbség.

4.2.4. A regresszios analizis eredményei (CT)

A 4.1. tablazat aktivitdsaranyait a kazettak hiilési idejének fliggvényében abrazolva és
ezekre az adatsorokra a (4.4) formuldval definidlt fiiggvényt illesztve meghataroztam az
aranyokra jellemz6 ¢ szorzofaktorokat. A regresszidt az OriginPro 2021 szoftverrel végeztem
el, minden esetben az aktivitdsaranyokra vonatkozod, azok inverz szorasnégyzetével egyenld
sulytényezoket alkalmazva [26]. Az eredményeket a 4.1. — 4.5. dbrak szemléltetik, amelyeken
bal oldalt az adatpontok ¢és a rajuk illesztett fiiggvény lathato logaritmikus y-skéalan, jobb oldalt
pedig az illesztett és a mért aktivitasaranyok kozotti szazalékos eltérések eloszlasa szerepel. Az
exponencialis fiiggvényben szerepld ¢ paraméter értékeit és becsiilt hibajat, valamint az illesztés
josagat jellemzd yred® és Ragi® szamokat a 4.2. tablazat tartalmazza. A 3. fejezetben a kiégésre
definialt B;, MAE; és RMSE; statisztikai jellemzoket a hiilési id0 ismert €s becsiilt értékeire
vonatkozoan sorban a (4.8), (4.9) és (4.10) egyenletek adjak meg, a kiszamitott jellemzok a 4.3.
tablazatban talalhatok. A CT és a ct; értékek egyezésének vizsgalatdhoz definialt 95%-o0s
konfidenciaintervallumot a (4.11) képlet adja meg, ahol o, a mérésbol szamitott hilési id6
becstilt szorasa, ocr=+1 nap pedig a hiilési id6 becsiilt hibaja. A konfidenciaintervallumba (CI)
esés szazalékos aranyat a 4.3. tdblazat tartalmazza.

Jmax

B, = — Z(Cti'j—CTj) (4.8)

]max j=1

Jmax

1
MAE; = Z |cti; — CT;| (4.9)
j=1

]max

Jmax

Z (cty; — CT;) (4.10)

]max j=1

ct — 1,96\ 042 + 072 < CT < ct + 1,964/ 0,2 + 0¢r? (4.11)

RMSE; =

4.2. tablazat: A htlési id6 - aktivitasarany adatpontokra illesztett fliggvények paramétere, a
bomlasi 4llandok kiilonbsége és a regresszido mindségét jellemzd szamértékek.

Aktivitasarany ctAc A1 —A; (1/nap) Fred® Ragi?
134Cs/13*Eu 26,8 £0,2 6,98 x 10 16,9 0,976
106Ru/137Cs 4,24 £ 0,06 1,79 x 1073 39,1 0,969
144Ce/137Cs 6,54 +£0,1 2,37 %1073 111 0,949
H0mA o/134Cg 0,0182 +0,0002 1,86 x 1073 6,2 0,98
10mA g /134Ey 0,49+ 0,01 2,55 %1073 13,5 0,967
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134Cs/1>*Eu aktivitasarany adatpontokra. A jobb
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106Ru/¥7Cs aktivitasarany adatpontokra. A jobb
oldalon az illesztett és a mért érték szazalékos eltérése lathato.
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4.4. dbra: Fiiggvényillesztés a hiilési id6 — '""Ag/!3Cs aktivitdsarany adatpontokra. A jobb

oldalon az illesztett és a mért érték szazalékos eltérése lathato.
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4.5. abra: Fiiggvényillesztés a hiilési id6 — '"™Ag/!*Eu aktivitdsarany adatpontokra. A jobb
oldalon az illesztett s a mért érték szdzalékos eltérése lathato.

4.3. tablazat: Az illesztett fiiggvények c paraméterei alapjan szamitott B, MAE és RMSE értékek
napokban megadva, valamint a 95%-o0s konfidenciaintervallumon beliili egyezés aranya az
Osszes mért kazetta viszonyaban.

Aktivitasarany B (nap) MAE (nap) RMSE (nap)  95% CI-n beliili
egyezés aranya

134Cs/'**Eu -13 92 113 50%
106Ru/137Cs -50 91 121 20%
144Ce/¥Cs —64 103 156 18%
H0mA o/134Cg -16 68 &9 78%
H0mA o/154Ey -13 70 &3 49%

4.2.5. Diszkusszi0, kovetkeztetések

Az eredményeim alapjan a hiilési id6 szamitasdnak megbizhatosaga 104 darab kazetta
mérése alapjan az '""Ag/!3*Cs aktivitasardnyt hasznalva lett a legkedvezébb. Mellette kozel
azonos teljesitményt nyujtott az ''""Ag/!>*Eu arany, azonban — vélhetéen az '**Eu magasabb
mérési bizonytalansiganak koszonhetden — a becslés atlagos pontossaga az ''"mAg/!**Cs
aranyhoz képest az """Ag/!>*Eu esetében kisebb. A *4Ce/!3’Cs aktivitasarany a 4.3. abran
megfigyelhetd fiiggdleges szoras kdvetkeztében nem ad megbizhatd becslést, feltehetden azért,
mert ez a mennyiség a kiégéstdl vagy az iizemelési torténettél nem teljesen fiiggetlen. A
134Cs/!1%*Eu és a 'Ru/!*’Cs aktivitdsaranyok hasonléan preciz hiilési idd becslést tesznek
lehetdvé, az utobbi arany viszont nagyobb torzitassal rendelkezik és a '°Ru kimutatdsa 9 évnél
hosszabb ideje pihend kazettdknal mar kihivast jelent.
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Minden eldnye ellenére a ''®Ag/!3*Cs aktivitasarany alkalmazasa az ''""Ag izotop 250
napos felezési ideje miatt idoében korlatozott. A kisérleti vizsgalat megerdsiti, hogy az
H0mA o/134Cq aktivitdsarany 5-5,5 év hiilési id6n beliil eredményesen, atlagosan +3 hénap
hibaval hasznalhatdé, az idokorlat becsiilt értéke 6-7 év kozé tehetd. Ezen idon tul a
legalkalmasabb mennyiségnek a '**Cs/!>*Eu aktivitasarany bizonyult, amelybdl a hiilési id6
4tlagosan +4 honap hiban beliil kiszamithato. A 1**Cs/!>*Eu arany legalabb 12,5 év hiilési ideig
alkalmazhatd, azonban a mérési bizonytalansagok extrapolalasaval varhatéan akar 20 éve
pihend kazettdknal is sikeresen kimutathatd. A tényleges kimutatasi hatarok természetesen a
konkrét mérési elrendezéstdl is erdsen fiiggenek, az itt feltiintetett korlatok a Paksi
Atomerémiiben végzett mérésekre és azok koriilményeire (detektor, mérési ido stb.) értenddk.

A javasolt két aktivitasarany megbizhatdésagat a 2021-2024 iddszakban elvégzett
mérések alapjan ellendriztem (4.6. abra). A grafikonokon megfigyelhetd, hogy a késdbbi
mérésekbdl szamitott aktivitdsaranyok hidnytalanul beilleszkednek a korabbi mérések pontjai
koz¢é, ami alapjan mindkét aktivitdsaranyt megbizhatonak talaltam. A 4.6. 4bra jobb oldali
grafikonjanak jobb szélén hdrom, 7,5 éves hiilési idejii kazetta mért ''"mAg/!34Cs
aktivitdsaranya lathato, amik rendhagyé modon kilognak a gorbeillesztés alapjan vart kb. 1074-
es értéktartomanybol. Ezeknek a kazettiknak a mérési eredményei a ''“™Ag/!34Cs arany
alkalmazhatosdganak korlatjat tiikrozik, megerdsitve ezzel a fentieckben a 6-7 éves
alkalmazhatdsagi hatarra vonatkozo becslésemet.

102 101!
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o 2021-2024 2 F o 2021-2024
= 3107 @;3%@%
<5} < Brs
. 104 851074 %
4 < %
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4.6. abra: A **Cs/">*Eu (bal oldal) és az '""Ag/!3*Cs (jobb oldal) aktivitisaranyok 4brazolasa
a hiilési id6 fliggvényében a regresszidhoz felhasznalt 2010-2020 évi adatsor és a késdbbi 2021-
2024 évi adatsor megkiilonboztetésével.

Az SFCOMPO-2.0 adatbazis kiilonbozd tipusu kiégett nukledris iizemanyagaival a
hiilési id6 esetében a csekély szamu rendelkezésre all6 informacié miatt nem tudtam a VVER-
440-es kazettakat Osszehasonlitani. Ennek egyik oka az, hogy a '"""Ag izotoprol a teljes
adatbazisban mindossze kettd kazettdnal kozoltek koncentracio értéket. A masik ok a szdmos
mintanal nem ko6zolt mérési datum, amely esetben a mért értékeket csak az lizem végének
iddpontjara kiszamitva adtak meg, ezek a mennyiségek viszont nem alkalmazhatok a hiilési id6
szamitasara.
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4.3. Az eredet meghatarozasanak lehetdségei

A nuklearis torvényszéki analitikai eljaras szempontjabol rendkiviil fontos informaciot
adnak a fiitéelem eredetére utaldo paraméterek. Ezek magukba foglaljak a felhasznalas helyét,
ami az erdmu tipusara vagy akar konkrét 1étesitményre is vonatkozhat, illetve az idejét, vagyis
a pihentetés kezdetének datumat. A mérések utjan meghatarozott hiilési id6bdl azonnal
kovetkezik az utolso lizemelési ciklus végének becsiilt idopontja, amely maga egy eredetjelold
paraméter, hiszen ez a datum Osszevethetd a potencialisan eredetként felmeriilé erémiivek
blokkjainak leallasi datumaival. A kutatdsomhoz hasznalt adatok mindegyike a Paksi
Atomerémi kiégett kazettaibol szarmazik, emiatt az eredet helyére vagy az erému tipusara
iranyulo vizsgalatot a jelen keretek kozott nem tudtam megvaldsitani. A Paksi blokkok
leallasdnak datumai azonban a mérésekhez szolgéltatott adatok alapjan ismertek, igy az utolso
iizemelési ciklus beazonositasi lehetdsége megvizsgalhato. Az itt felhasznalt adatok a teljes
2010-2024 idészakban elvégzett mérésekbdl szarmaznak.

A fenti megallapitasaimbol kiindulva érdemes a '3*Cs/'**Eu és az '""™Ag/"**Cs
aktivitdsardnyokkal is megbecsiilt hiilési id6kbdl szarmazé leédllasi datumok pontossigat
értekelni. Az értékelésénél kiilonbséget tettem két eset kozott: az egyik eset, amikor a blokk
szama ismert; a masik eset, amikor nem feltételezhet6 a blokk szamara vonatkoz6 informacio
megléte. A metodika mindkét esetben megegyezd: a kampanyok ismert leallasi datumai koziil
az adja meg eredményként a pihentetés kezdetének iddpontjat, ami a becsiilt hiilési 1d6 alapjan
szamolt datumhoz pozitiv vagy negativ irdnyban a legkdzelebb esik.

Amikor rendelkezésre all a vizsgalt flitéelemek reaktorblokkra vonatkozé informécidja,
akkor a 4.4. tablazatban Osszegzett eredmények szerint az utols6 kampéany sorszdmanak
becslése az esetek tobb, mint 90%-aban pontosnak bizonyult. Ez a pontossdg mindkét
aktivitasardnyra jellemzd volt, de a ""™Ag/"**Cs ardnynél 18 darab kazettara a kis '""Ag
spektralis jelnek kdszonhetden nem sikeriilt a hiilési id6 egzakt szamitdsa. A kiemelkedden
magas taldlati arany nem meglepd, hiszen a korabbi vizsgalataim soran a két mennyiségre
megallapitott hiilési id6 becslési bizonytalansag +3 és +4 honap, ami a régebbi 12 honapos és
az Ujabban bevezetett 15 honapos kampéanyokra nézve egyarant megfeleld pontossagot
eredményez.

4.4. tablazat: Az utols6 kampany datumanak becslése és a kampany sorszdmanak
beazonositasa. Az eltérések kampanyszam (k) értékben vannak feltiintetve.

L, Kazettak darabszama a kampanyszam becslésének eltérése szerint
Aktivitasarany

<2k -1k 0 +1k +2 k< 0sszes
134Cg/I5%Fy 1 9 148 0 0 158
1101nAg/134CS 0 2 132 5 1 140

A helyzet alapjaiban megvaltozik akkor, amikor a négy reaktorblokk koziil nem tudni,
hogy az adott kazetta melyiken volt izembe helyezve. Ekkor ugyanis el6fordultak a kiilonb6z6
blokkoknal egymashoz 1-2 hoénap kozelségben 1évd leédllasi datumok is. Az eredmények
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értékelésébol kideritettem, hogy a !**Cs/!>*Eu arannyal szdmolva minddssze 45 kazettanal
(28%), az '""mAg/!3Cs arannyal szdmolva pedig 70 kazettanal (50%) lett pontos a blokk
szdmanak ¢€s az utols6 kampéany sorszdmanak meghatdrozasa. A tévedés oka szinte minden

esetben a blokk szdmanak helyteleniil prediktalt értékére vezethetd vissza, jol meghatarozott

blokk melletti kampanyszam tévedés csak egy-egy esetben tortént. A blokkok szamanak helyes

meghatarozasat és tévesztéseit a két mennyiségre rendre a 4.7. és 4.8. abrak szemléltetik. Az

H0mA o/134Cs  aktivitdsardny az eredet-meghatarozasi probléma esetében is feliilmulta a

134Cs/!1>*Ey aranyt az utdbbihoz képesti méasfélszer tobb helyes beazonositott utolso ciklussal.

Az itt lathaté eredmények alapjan azonban vilagos, hogy a nuklearis torvényszéki analitikai

célok, vagyis a megbizhato eredetmeghatarozas eléréséhez a regresszios modszernél kisebb

hibaji szamitasi technikara van sziikség.

134CS/154Eu
@ Helyes eredmény O Rosszeredmény (igazi) ¢ Rosszeredmény (becsiilt)
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4.7. abra: A hiilési 1d0 alapjan a blokk- és kampanyszamra tett becslési kisérlet eredménye a

134Cs/15*Eu aktivitasaranybol kiindulva.

110mAg/134CS
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4.8. abra: A hiilési id6 alapjan a blokk- és kampanyszamra tett becslési kisérlet eredménye az

H0mA o/134Cs aktivitasaranybol kiindulva.
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4.4. Specidlis eset: rovid €s extrém rovid hilési 1dok

Atomerémiivi kornyezetben végzett, elsdsorban safeguards céli gamma-spektrometriai
mérések rendszerint 1 éves, vagy ennél hosszabb pihentetésii fiitdelemeken torténnek. Ennek
ellenére elképzelhetd olyan kiégett fiitéelem ellendrzése €s vizsgalata is, amely esetében a
reaktor leallasat kovetden 1 évnél kevesebb 1d0 telt el. Nuklearis torvényszéki analitikai
szempontbol nélkiilozhetetlen az ilyen paraméterrel rendelkezo fiitdelemek vizsgalata.

Extrém rovidnek a jelen kontextusban azt a hiilési id6t neveztem, amely az ''*"Ag/!3*Cs
aktivitdsaranyra megallapitott atlagos bizonytalansagi hatarba, vagyis 0-3 honapba esett.
Ilyenkor a 4.6. abra jobb oldali grafikonjan latahoan tovabbra is hasznalhaté az empirikusan
meghatarozott exponencialis Osszefiiggés, azonban a becsiilt paraméter relativ hibdja 100%
kortli értékii. Ebben az esetben meg kell gy6zddni arr6l, hogy a valodi hiilési 1d6 az extrém
rovidnek mondhatd 0-3 honap, vagy példaul a rovidnek szamitd 3-6 honap tartomdnyban van.
Az is el6fordulhat, hogy a szdmolasbdl negativ értékii hiilési idé adodik, ami ugyan fizikailag
értelmetlen eredmény, de a valddi hiilési 1d6 rovidségének egyfajta indikatora.

A gamma-spektrometriai vizsgélat alapjan megallapitott mérvadd kiilonbség extrém
rovid és ennél hosszabb hiilési idejii kiégett kazettdk kozott a spektrumban detektalhato
hasadési termékek kore, illetve a gamma-sugarzasuk intenzitdsviszonyai. A varakozasom az
volt, hogy minél rovidebb ideje pihen egy kiégett flitdelem, annal tobb rovid felezési idejii
izotop aktivitidsa esik az adott mérési elrendezésnél a detektalhatd nagysdgrendbe. A
vizsgalatom alapjat négy darab 110 nap koriili és 6t darab 40 nap koriili hiilési ideji kazetta
mérése képezte. E rovid felezési idejii magok listaja az 1.2. tdblazat alapjan: °'Y, *>Zr(*>Nb),
103Ry, 136Cs, 140Ba(140La), 148mPm, 156Ey és 'Tb.

A 4.9. abra egy-egy ilyen rovid pihentetésii, valamint &sszehasonlitasként egy 16
honapos hiilési idejii kazetta gamma-spektrumait mutatja be. A harom kazetta azonos kezdeti
dusitasu és 0,5 GWnap/tUi-n beliil azonos kiégésii, lizemelési torténetiikben megegyeznek
(harom nagy kiégésii és végiil egy kis kiégésii ciklus), illetve a spektrumok egyazon HPGe
detektorral lettek rogzitve. A harom spektrum kozott mérvadé kiilonbséget csupéan két tényezo
okoz: az eltérd hiilési idok és az eltérd tavolsagok miatt megvaltozott vizréteg-vastagsagok, ez
utdbbi beallitast a mérések holt idejének csokkentése és mérési idejének optimalizaldsa miatt
volt sziikséges valtoztatni. Az dbran bejeloltem a lényegesebb eltéréseket a spektrumokban
talalhato csticsok kozott. A nyillal megjeldlt cstucsokat a feltiintetett hasadasi termékek gamma-
emisszioi okozzak, amik néhény esetben (példaul 1596 és 2185 keV) tobb nuklid gamma-
sugarzasanak atfedd cstcsaként jelentkeznek. A 492 napos hiilési idejli kazetta spektrumaban
beazonositottam a '3’Cs, 13*Cs, 1**Eu, 'Ru(!*Rh), **Ce(!**Pr), !1'mAg, '2°Sb és Zr(**Nb)
izotopok gamma-cstcsait, amik ebben az esetben nem kaptak kiilon jelolést. Az el6zd
kazettidhoz képest a 110 nap hiilési idejii kazettidban még észleltem a '*Ru és a '“*Ba('*’La)
izotop nyomait is, valamint megfigyeltem a *>Zr és > Nb magokra jellemzé gamma-csticsoknak
(724, 756 és 765 keV) a cézium izotdpok csticsaihoz képesti magas beiitésszamat. A vizsgalt
hiilési id6t tovabb csokkentve 40 napra a spektrum képe jelentds valtozast mutat 800 keV
energia felett. Itt a *°Ba bomlasabol szdrmazé cslicsok meghatdrozod nagysagava vélnak,
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emellett az 1800 keV feletti régioban szamos *’Eu gamma-csics emelkedik ki az alapvonalbél.
Az emlitett két nuklid jelentésen megndveli az 1500 keV-nél kisebb energiakon a Compton-
hétteret, aminek kdszonhetden az itt talalhatd '3*Cs, *Eu és '"™Ag cstcsok az alapvonalbol
kevésbé emelkednek ki. A 40 napos hiilési idejii kazetta spektruméaban a spektrum részletes
elemzésével kimutattam még az °'Y, 13°Cs, ¥™Pm, és '°“Tb hasadasi termékeket is, azonban a
4.9. abra grafikonjan a csucsaik szemmel nem kivehetoek.

A 40 napos (extrém rovid) és a 110 napos (rovid) hilési ideji kiégett fiitdelemekre
szamolt aktivitdsaranyokat a 4.6. tablazat tartalmazza. Itt csak a beazonositott rovid felezési
ideji izotopok aktivitasanak a '*’Cs aktivitasaval képzett aranyai szerepelnek. A kis szamu
rendelkezésre allo adatpont kovetkezményeként a mérési eredményekbdl csak limitalt érvénytli
kovetkeztetéseket tudtam levonni. Ennek ellenére a szamositott aktivitasarany értékek jellemzo
nagysagrendjei mar indikéciot adnak a hiilési id6 rovidségére, ezeket a megallapitasaimat a 4.5.
tablazatban dsszesitettem.

—— CT=40nap (x 20000) —— CT=110nap (x 200) —— CT =492 nap
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4.9. abra: Kiilonbozo hiilési idejii kiégett kazettak harom oldalara altagolt gamma-spektrumai.
Mindhéarom kazetta atlagos kiégése 50-51 GWnap/tU1 kozotti, kezdeti dusitasuk pedig 4,7 wt%
volt. A 40 napos kazetta 73,5 cm, a 110 napos kazetta 53,5 cm ¢€s a 492 napos kazetta 48,3 cm
arnyékolo vizréteg mogott helyezkedett el.

4.5. tablazat: A 35Cs/'¥'Cs, "'Ba/'*"Cs és '*Eu/!*’Cs aktivitasaranyok hiilési id6tol fiiggd
nagysagrendi értékei.

CT jelleg B36Cs/137Cs 140Ba/137Cs 156Eu/B"Cs
extrém rovid (0-90 nap) >1072 >10" >10"
rovid (90-180 nap) 10°-10"* 102-107° 102-107
hossza (> 180 nap) <10 <103 <107
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4.6. tablazat: Rovid és extrém rovid hilési idejii kazettdban mért rovid felezési idejii nuklidok

és a '¥'Cs aktivitasanak ardnyai a mérés idépontjaban. Az ardnyok alatt zardjelben a relativ

mérési bizonytalansagok szazalékos értékei szerepelnek.

BU CT IE 136CS 14-0Ba 14-8um 156Eu 160Tb

(GWnap/tUi) (nap) (wt%) 137g 137 g 137¢g 137 137¢g

46,3 38 4,2 0,023 0,50 0,073 0,17 0,0076
(*3,2%) (£ 0,8%) (£2,8%) (+ 1%) (*21%)

46,4 39 4,2 0,022 0,50 0,077 0,18 0,0080
(*3,2%) (£ 0,9%) (£ 3,4%) (£ 1,1%) (£ 14%)

50,5 40 4,7 0,022 0,47 0,080 0,17 0,033
(=3,1%) (£0,9%) (£3,1%) (= 1%) (= 4,2%)

51,8 41 4,7 0,019 0,39 0,072 0,15 0,030
(*3,2%) (£ 0,8%) (£3,1%) (= 1%) (£ 4,4%)

52,6 42 4,2 0,044 0,87 0,099 0,38 0,015
(*2,2%) (£0,8%) (£3,1%) (£0,9%) (£ 13%)

44 108 4,2 0,00087 0,029 0,037 0,017 0,0078
(£32%) (£0,5%) (£ 1,9%) (£ 1,9%) (£6,2%)

45,9 109 4,2 0,00065 0,025 0,037 0,016 0,0068
(£ 34%) (£0,5%) (£ 1,7%) (£ 1,8%) (£5,8%)

50,7 110 4,7 0,00055 0,0092 0,021 0,0061 0,015
(£35%) (£0,6%) (£2,2%) (+£3,5%) (£ 1,8%)

47,9 111 4,7 0,0012 0,023 0,036 0,014 0,030
(£37%) (£0,5%) (£ 1,7%) (£2,1%) (£ 1,4%)

A hilési id6 rovidségét indikalo aktivitdsaranyok a 4.6. tablazat értékei alapjan a
136Cs/137Cs, a 14Ba/!37Cs és az 'Eu/!*’Cs. A hosszabb effektiv felezési idejiik kdvetkeztében
a 18mpm/137Cs és a 199Tb/!37Cs aranyok nem mutattak nagysagrendi eltérést a 40 és a 110 nap

koriili hiillési idejii kazettak kozott, igy ez a két mennyiség nem alkalmas a kettd hiilési 1d6

kozotti kiilonbségtételre. Fontos kiemelni, hogy a 4.6. tdblazat mért mennyiségeit az Ossz-

kiégés és kifejezetten az utolsd kampanyban szerzett kiégés is befolyasolja. Eppen emiatt a 4.5.

tablazatban jelzett értékek csak nagysagrendiek lehetnek és az indikéacid csak a hiilési 1d6

crer

mérési adatra van sziikség a 0-180 nap hiilési id6 tartomanyban®.

4 Az ebben a fejezetben bemutatott munkaim koziil az eredetmeghatérozasi szamitasokat (4.3. alfejezet), valamint
a rovid hiilési idék indikatorainak keresése (4.4. alfejezet) nem részei a 2. tézisponthoz kapcsolédd [pl]
publikacionak, mert ezeket a vizsgalatokat a cikk megjelenése utan végeztem.
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4.5. [T2] Tézispont: Hiilési 1d6 becslése €s idObeli eredetmeghatarozas
gamma-spektrometriaval

Megmutattam, hogy exponencidlis modellfiiggvény alkalmazasaval a mért
HOmAo/134Cg  aktivitdsarany a hiilési id6re 4tlagosan +3 honap
bizonytalansagot eredményezd becslést ad 0,5-5 éve pihend VVER-440
tipusu fitéelemeknél. Azonos mérési €s szamitasi technikat alkalmazva a
0,5-12 év tartomanyba esé hiilési idéknél a '3*Cs/!>*Eu aktivitasarannyal
+4 hénapos szamitasi pontossag €rhetd el. A 6 honapnal rovidebb hiilési
idok esetén megallapitottam, hogy a '**Cs, *°Ba és '°°Eu izotopoknak a
137Cs-tel képzett aktivitisaranyai a hiilési id6 rovidségének indikatorokai.
Rémutattam, hogy az iddébeli eredet megbizhato megallapitasa a
134Cs/1>¥Eu és 1'mAg/13Cs aktivitdsaranyok alapjan csak a reaktorblokk

ismeretében lehetséges.

A tézisponthoz kapcsolodo publikaciok listaja:

[pl] P. Kirchknopf, I. Almasi, G. Raddcz, I. Nemes, P. Volgyesi és 1. Szaloki, ,,Determining
burnup, cooling time and operational history of VVER-440 spent fuel assemblies based
on in-situ gamma spectrometry at Paks Nuclear Power Plant”, Annals of Nuclear Energy,
170, p. 108975, 2022, https://doi.org/10.1016/j.anucene.2022.108975.
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5. GEPI TANULASI MODSZEREK ALKALMAZASA

A feladat tovabbra is a kiégett fiitdelemek f6 paramétereinek gamma-spektrometriai
uton torténd meghatarozasa. Az eddigi mddszerek a spektrumokbol kinyert hasadasi termék
aktivitasaranyok és a paraméterek empirikus 0sszefliggéseire tdmaszkodtak. Ezek kétségtelen
elébnye az egyszerliség, ami lehetévé teszi példaul egy biztositéki ellenérzés soran a
hasznalatukat, azonban a pontossaguk korlatozott. Ennek a pontossdgi korlatnak az oka a
szamitasi modell egyszeriiségébdl szarmazik. Az egyetlen mért mennyiség (aktivitdsarany)
szimpla fiiggvényszeri kapcsolata a keresett paraméterrel (kiégés, hiilési id0 stb.) sziikségszer
elhanyagolast eredményez az olyan informaciok kapcsan, amik a mért adatokban még rejlenek.
Kovetkezésképpen érdemes tobbvaltozos becslési modszereket is megvizsgéalni. A napjainkban
feltorekvoben 1évoé gépi tanulasi (Machine Learning, ML) technikdk — legyen sz6 akar
egyszerlibb klaszteranalizisrdl vagy bonyolultabb neuralis halok hasznalatarél — alkalmasak az
emlitett spektrumokba integralt informéacio6 kinyerésére.

5.1. Irodalmi attekintés

Kiégett fiitéelemekben mérhetd nuklearis jelek tobbvaltozos elemzésére a kozelmultban
tobb kutatési erdfeszités is tortént. 2017-es cikkében J. Coble a kiégés, hiilési id6 és a kezdeti
dusitas becslését vizsgalta a parcialis legkisebb négyzetes regressziod (partial least squares,
PLS) médszerével [30]. A szerzOk BWR és PWR tipusu erémiivekben lizemeld flitdelemekre
izotopleltar adatokat generaltak az ORIGEN-ARP koéddal, majd ezek alapjan jelentds
geometriai egyszerlsitéseket téve szimuldlt gamma-spektrumokat allitottak eld. A
karakterizadlashoz haromféle stratégian alapul6 algoritmust alkalmaztak. Eredményeik szerint
azok a stratégiak teljesitettek jol, amik elsdként a fiitdelem tipusat azonositjak be és utana
becsiilik a paramétereiket. C. Hellesen a szintén 2017-ben megjelent publikaciéjaban Coble
cikkéhez hasonl6 feladatra vallalkozik [31]. Szimuléalt gamma-spektrometriai adatok alapjan
fokomponens analizist és a PLS modszert vetettek be a harom {6 paraméter (BU, CT, IE)
becslésére. A késobbiekben A. M. Bachmann 2021-es cikkében Coble munkéjdhoz hasonld
kutatast végzett [32]. Ebben a publikacidban harom gépi tanuldsi modszert vizsgaltak meg:
ordinary least squares regression, principal component regression és a mar korabban is
alkalmazott PLS-t. Az eredmények azt mutattak, hogy tesztelt mddszerek a kiégés becslésére
jol alkalmazhatdk, azonban a hiilési id0 €s a kezdeti dusitas szdmitdsanal joval kisebb
pontossagu értékeket adtak.

2018-ban M. Aberg Lindell és szerzdtarsainak két publikacioja is megjelent ebben a
témakorben. Az idérendben elsé cikkben a f6 kérdés az uran-oxid €s a MOX alapu kiégett
iizemanyagok kozotti kiilonbségtétel volt [33]. Osszesen hét gépi tanuldson alapuld
klasszifikaciés modellt probaltak ki, a gamma-spektrometriai adatokat a Serpent2 kodddal
generaltak le. A vizsgalataik sikerrel zarultak, eredményeik szerint a k nearest neighbour és egy
specialis kernellel rendelkezd support vector machine (SVM) modellekkel a két
iizemanyagtipus megbizhatdan elkiiloniil, ha a hiilési 1d6 20 éven beliil marad. A masodik
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cikkben mar a harom f6 paraméter és ezek mellett a plutonium tomegarany becslésével
foglalkoztak uran-oxid és MOX kezdeti Osszetételi PWR iizemanyagoknal [34]. Eldézetes
értékelések alapjan a kiégést, a kezdeti hasaddanyag részarany ¢és a plutonium tomegarany
mennyiségének szamolasat SVM modellel, a hiilési id0 szamoléasat pedig dontési fas
regresszioval végezték el. A kezdeti hasaddanyag részarany kivételével a becsiilt eredményeik
megbizhatonak bizonyultak, kiégésben +3,5 GWnap/tHMi, hiilési idoben +4 honap becslési
bizonytalansagot tudtak elérni. Az eredményeik jol mutatjdk a hossza hiilési 1dok
bizonytalansag noveld hatasat. Az uran tizemanyagokra kiprobalt plutonium becslé modszer is
igéretesnek mutatkozott.

S. Grape ¢és szerzdtarsai 2020-as cikkiikben kifejezetten a Random Forest (RF) gépi
tanulasi modellel végeztek kiégett flitdelem karakterizacios vizsgalatokat [35]. Tobb, mint fél
millios darabszamu szintetikus adathalmazt allitottak eld, melyek a harom f6 paraméteriik
szerint sz¢€les tartomdnyt fedtek le. A gamma-spektrometriai jeleken kiviil bevonésra keriilt még
az 0ssz-gamma intenzitds, a Cserenkov fényintenzitds €s egy a neutronemissziora jellemzd
id6éallando. Eredményeikkel ramutatnak arra, hogy a gamma-spektrometriai adatok elégségesek
a vizsgalt paraméterek becsléséhez a 20 évnél rovidebb hiilési idejii fiitéelemeknél. Azonban
ennél hosszabb ideje pihend kazettdknal a kiégés és a kezdeti dusitas becsléséhez a hasadasi
termék aktivitdsokon tul tovabbi informéciora is sziikség van.

A kiégett fitéelemek safeguards ellendrzésének egy masik aspektusa a kazettdban
talalhat6 palcak eltavolitasa vagy ,,dummy” palcara cserélése. Ennek a detektalast vizsgalta R.
Rossa 2020-ban megjelent cikke, amiben kifejezetten a gépi tanulasi moddszerek
alkalmazhatosagat teszteltéek [36]. Kiilonbozd detektorokkal mérhetd, szintetikus gamma- és
neutron jelekbdl kiindulva szdmoltdk a defektusok szdzalékos aranyat dontési fakat és a &
nearest neighbour modellt hasznalva. A modszer sikeresnek bizonyult, kimutattdk, hogy a &k
nearest neighbour technikaval jobb pontossadgokat érthetd el, valamint a gamma-sugarzasbol
érkezd jelek érzékenyebbek a defektusok észlelésénél.

Tobb publikacid is kiemeli a szintetikus adatok haszndlatat, mint hatraltato tényezot [33]
[34] [32]. A jelen értekezésben valds kisérleti adatokra timaszkodtam, igy a munkam elviekben
mentes a generalt adatok okozta hatranyoktol, viszont a méréseknél fellépd bizonytalansagok
torzithatjdk az eredményeket. Osszegezve az itt felsorolt publikdciok tanulsigait kijelenthetd,
hogy a meglévd kisérleti adatokra érdemes vizsgalni a gépi tanulasi algoritmusok alkalmazasat,
mert ezaltal varhatéan a paraméter-becslések pontossaga ndvelhetd.

5.2. A vizsgalt gépi tanulasi mdodszerek ismertetése

Tobbfajta gépi tanulasi modellt valasztottam ki és teszteltem annak érdekében, hogy
megtalaljam a kitlizott feladat szempontjabol a legalkalmasabbat. Ebben az alfejezetben
ezeknek a modszereknek a rovid ismertetése kovetkezik.
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5.2.1. Klaszteranalizis

A klaszterezési algoritmusok a tobbparaméterbdl allo megfigyelések csoportosulasi
jellegét képesek megallapitani [37]. A csoportok kialakulasat és az azokba beletartozast a
megfigyelések kozotti tdvolsagok dontik el: két megfigyelés kozotti kis tdvolsag egy csoportba
tartozast, nagy tavolsag kiilon csoportba tartozast indikal. Az algoritmusoknak két nagy tipusa
létezik, ezek a parametrikus és a hierarchikus klaszeterezési algoritmusok. A parametrikus
tipusoknal a klaszterek bizonyos mdodokon elére definidltak (példaul a szdmuk rogzitett) és az
adatok csoportba tartozdsa valtozhat. A legegyszeriibb és egyben a legrégebben ismert ¢€s
hasznalt parametrikus algoritmus a ,.k-means” klaszterezés, ahol a klaszterek szamat (k) az
elemzést végzd személy adja meg, ami alapjan az eljards megéllapitja a klaszterek
kozéppontjainak koordinatait és a megfigyeléseket egyenként beosztja ezen csoportok
valamelyikébe [38] [39]. A megfigyelések kozotti euklideszi tavolsagokat alapul véve a k-
means algoritmus a legkisebb négyzetek moddszerével a klasztereken beliili tavolsdgokat
minimalizalja, a klaszterek kozéppontjai kozotti tavolsdgokat pedig maximalizalja. A
megfigyeléseket gyakran kettdnél tobb dimenzids vektorok alkotjak, ezért ilyekor sziikség van
a klaszterezést megelézéen dimenzidcsokkentd modszer alkalmazédsara. Az ilyenkor
szokasosan hasznalatos eljaras a fokomponens analizis (Principal Component Analysis, PCA)
[40]. PCA-t alkalmazva a megfelel6 mddon normalt adatokra a dimenzidszam akar kettore is
redukalhato, az igy eléallt vektorelemeket nevezik fékomponenseknek (PC;, i =1, 2,...).

5.2.2. Support Vector Regression

A Support Vector Regression (SVR) technika a Support Vector Machine (SVM)
algoritmusok egy fajtaja, amivel linearis és nem-linearis regresszid is megvalosithato [41] [42]
[43]. Az SVM moddszer a megfigyelések hipersikokkal torténd elkiilonitésével operal és azt a
sokdimenzios térben értelmezett hipersikot keresi, amely maximalis € tdvolsaggal szeparalja a
megfigyelések pontjait. A hipesiktol pontosan € tdvolsagra talalhatd pontok a support vector-
ok. Nem-linearis problémék megoldasa az SVM algoritmusban kernel fliggvények
hasznalataval lehetséges, amik magasabb dimenzi6ju terekbe transzformaljak az adatokat, ahol
azokra mar a linearis SVM modszer alkalmazhat6. Regresszio esetében a modell teljesitménye
nemcsak a kivalasztott kernel fliggvénytdl, hanem a benne definialt € tavolsagtol is fiigg. Az
SVR modszer erdssége az egyszerli és univerzalis alkalmazhatdsagban, valamint a kiugro
adatokra nézve mutatott robusztussagaban rejlik. Ebbdl kifolydlag a tesztelése a Paksi
Atomerdmiiben mért adatokon mindenképpen indokolt.

5.2.3. Random Forest

A Random Forest (RF) algoritmus az egyiittes (ensemble) paraméterbecslé modszerek
csaladjanak a tagja [44]. A megfigyelések véletlenszerti kivalasztasaval nagy szamu dontési fa
készithetd, melyek eladgazdsinak megallapitasdhoz az algoritmus a megfigyelési vektor
véletlenszerii részeit hasznalja. Végezetiil az 6sszes megkonstrualt dontési faval szamitott értek
atlaga adja meg a becsiilt paraméter értékét. A bevitt véletlenszertiség segit kikiiszobolni az
overfitting vagyis a taltanulas jelenségét, amikor a modell a tanulé adathalmazra rendkiviil jo
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eredményeket szolgaltat, de ezen a halmazon kiviili megfigyelés pontos becslésére mar
képtelen. Ebbol kovetkezdleg az RF modellek altalanos jellemzdje a robusztussag. Tovabbi
elonyos tulajdonsaga a megfigyeléseket felépitd vektor elemeinek (feature) a becsléshez adott
hozzajarulasat méré MDI (Mean Decrease Impurity), vagy masnéven Gini fontossagnak a
meghatarozasa. Ez a mennyiség az 6sszes dontési fara nézve az adott feature okozta elagazasok
szdmaval ardnyos, a fontossagok Osszehasonlitdsaval megallapithatd, hogy mely feature-ok a
leghasznosabbak és melyek az elhanyagolhatok.

5.2.4. Mesterséges Neuralis Halo

A mesterséges neuralis halo (Artificial Neural Network, ANN) modell nem mas, mint
egy teljesen Osszekotott (strll) tobbrétegli perceptron (Multi-Layer Perceptron) [45]. A
mesterséges neuralis halok az élolények idegrendszeri felépitésére hasonlito, rétegekbdl ¢€s
ezeken beliil n6duszokbdl, valamint a néduszok kozotti irdnyitott Osszekottetésekbdl allo,
tanulasra képes modellek. A nodusok mindegyikéhez sulyfaktorok kapcsolddnak, ezek szdma a
nddusznak az azt kdvetd rétegben talalhatd nddszokkal vald kapcsolatainak szaméval egyezik
meg. A nédusok a bemeneteik linearis kombinéciojat allitjak eld, amelyben a szorzotényezok a
bemenetet add elemek sulyfaktorai. Ezutan a nédusz a megkapott linedris kombinaciot egy
aktivacios fiiggvénybe teszi, ennek a fliggvények az értéke lesz a kimend érték. Kiilonbozo
aktivacios fliggvények alkalmazasaval sikeres tanitas érhetd el nem-linearis problémakra is. A
tanitas egy erre a célra kijelolt tanul6 adathalmazon, a halé végétdl (kimeneti réteg) az elejéig
(bemeneti réteg) visszafelé haladva torténik. E folyamat soran a ndduszok stlyfaktorainak
beallitasa valosul meg. A tanitdshoz nagy szamu egyedi megfigyelés sziikséges, ami altaldban
a neuralis halok alkalmazasanak az egyik nehezitd tényezdje. Ennek ellenére az ANN tipusu
gépi tanulasi modellek nagyon sokoldaltiak €és az adattudomanyban széles korben hasznaltak,
ezért mindenképpen indokolt az ANN tesztelése a kiégett flitdelemek paraméterbecsléséhez.

5.2.5. Konvolucios Neuralis Halo

Az utolsoként tesztelt gépi tanulasi modell abban tér el az el6z6ktdl, hogy ez egy mély
tanulési (deep learning) modell. A konvoluciés neurdlis halok (Convolutional Neural Network,
CNN) felépitésiiket tekintve az ANN tipust neuralis haloknal sokkal Osszetettebbek, gyakori
alkalmazasi teriiletik a képfelismerés és a szamitogépes latas [46] [47]. A konvolucios
rétegekben a nagy szdmu bemeneti adatra sziiré operatorokat alkalmazva 4ll elé a kimenet,
ezeket a rétegeket altalaban redukalt nodusszamu Osszesitd rétegek koveik. A rétegek kozotti
kapcsolatok szama CNN esetében a silirlin behédlozott ANN modellekhez képest ritkanak
mondhato. A CNN modell bevetésének és tesztelésének f6 motivacidja a gamma-spektrumbol
elvégzett kozvetlen paraméterbecslés, ami azt jelenti, hogy a neurélis halé bemente nem egy
vagy tobb kiértékelésbdl szarmazd mennyiség, hanem maga a spektrum. A mddszer sikeres
alkalmazasa altal lehetdség nyilna a potencidlisan bonyolult és iddigényes spektrum-
kiértékelési miivelet atugrasara, ami példaul egy safeguards ellendrzésnél hatalmas eldnyt
jelentene. Tovabba ilyen modon a kiértékelés kovetkeztében fellépd hibalehetdségek is
kikiiszobolhetdvé valhatnak.

68



5.3. A modellek implementacioja

A klaszteranalizist, valamint az ezt megel6z6 PCA-t az R nevii statisztikai szamitasokra
fejlesztett programkoddal hajtottam végre [48]. Az input adatokat a 2010-2020 id6szakban mért
kiégett kazettakra kiszamolt **Cs, '>*Eu, '%Ru és **Ce aktivitasok '*’Cs aktivitassal képzett
aranyai alkottdk. Ebben az esetben az aktivitdsaranyok kizarolag az lizemvégi allapotra
vonatkoztak. A PCA ¢és a klaszteranalizis 6sszesen 119 darab megfigyelés alapjan tortént. Az
adatok eltéro skalajabol eredo torzitasok elkeriilése végett a PCA-t megel6zden a teljes adatsort
a standard normal eloszlas szerint transzformaltam. A k-means algoritmus szerinti
klaszteranalizist az els0 két fokomponensen (PCI és PC2) végeztem el. Az optimalis
klaszterszam vizsgalatat a k= [2; 15] tartomanyban végeztem a ,,gap statistic” mddszerrel [49].

Az 0Osszes tobbi ML modellt (SVR, RF, ANN és CNN) a Python programnyelvi
kornyezet 3.10.11-es verzidjaban implementaltam. A kisérleti adatok ezeknél a szdmoldsoknal
a 2010-2021 iddszakban elvégzett 128 darab kazetta méréseibdl szdrmaznak. A konzisztencia
fenntartasa végett az ML mddszerek mellé a Python kdrnyezetben egy nem-linedris regresszios
(NLR) modellt bevezettem, amivel 1ényegében a 3.3 és 4.2 fejezetekben ismertetett regressziot
hajtottam végre a 2021-es méréseket is magaba foglaldé adatokon. A kiégés és a hiilési 1d6
becslése ebben az esetben rendre a **Cs?/(1%Ru/'*"Cs) és a '**Cs/"**Eu aktivitasardnyokkal
tortént. Az NLR modell adja a kiégés és a hiilési id6 esetén az ML modszerekkel szembeni
Osszehasonlitas alapjat. Az NLR, SVR és az RF modellek alkalmazésat a scikit-learn (v1.2.0)
nevil, gépi tanuldsi algoritmusokat tartalmaz6 Python csomag hasznalataval valdsitottam meg
halokra specializalt Python csomaggal, a Keras nevii ML keretrendszerrel végeztem el, ami a
tensorflow (v2.11.0) konyvtar része [51].

5.3.1. Modellek felépitése

Ebben a szekcidban az ML modellek felépitését, vagyis az azokat definiald
hiperparamétereket ismertetem. A hiperparaméterek alatt olyan, az algoritmusra definialt belso
szOveges vagy szamszeri valtozok értendok, amik a tanitast és a késObbi szamolast alapvetden
meghatarozzak. Ebbdl kovetkezden az értékiik helyes beallitasa a kitlizott feladat elvégzésének
szempontjabol nélkiilozhetetlen. A hiperparaméterek egy részénél elegendd volt egy fix értéket
megvalasztanom, voltak viszont olyanok is, amiknél egy optimalizacids eljarast kellett
alkalmazni az adott feladatra legjobban hasznélhato érté¢kek megallapitasdhoz.

Az SVR modellt az 5.1. tablazatban felsorolt hiperparaméterek definialjak. Az 6sszes
tobbi itt fel nem sorolt paraméter esetében az SVR fliggvényben megadott alapértelmezett
értékek lettek alkalmazva.
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5.1. tablazat: Az SVR modell fontosabb hiperparaméterei €s azok értéktartomanya.

Hiperparaméter Leiras Erték- Jelleg
tartomany

kernel Az algoritmus kernel fiiggvénye, ez lehet linearis, poly, rbf, Opt.
polinom (poly), radialis egység (rbf) vagy sigmoid sigmoid kateg.’
fliggvény

degree A polinom alaku kernel fiiggvény foka (egész szam) 2-3 Opt. int.®

gamma A polinom, rbf és sigmaoid alakl kernel fiiggvények 10°-10  Opt. log.”
skélafaktora

coefo A polinom és sigmoid alaku kernel fliggvény konstans 10°-10>  Opt. log.
tényezoje

tol A ledllasi feltétel toleranciaja 10°-10%  Opt. log.

C Regularizacios paraméter, kisebb értékeknél a 107 -10*>  Opt. log.

regularizacio erdsebb
epsilon Az SVR modell € paramétere 10%-10  Opt. log.

Az RF modellt viszonylag sok hiperparaméter alkotja, ezek koziil azonban csak néhany
szorult optimalizaciora (5.2. tdblazat). A tobbi értéke vagy az alapértelmezésben volt megfeleld,
vagy egy, az alapértelmezéstdl kiilonbozo fixen megvalasztott kategoria vagy szam mar kelléen
pontos becslési teljesitményt nyujtott.

5.2. tdblazat: Az RF modell fontosabb hiperparaméterei és azok értéktartomanya.

Hiperparaméter Leiras Erték- Jelleg
tartomany

criterion Egy elagazas mindségének mérészdma Sqr. error Fix

n_estimators A véletlenszerlien generalt fak szama 40 Fix

max_depth A fik maximalis mélysége 3-50 Opt. int.

min_samples_split A minimalis megfigyelés-szam, ami egy 2-5 Opt. int.
elagazashoz vezet

min_samples_leaf Az agvégi minimalisan sziikséges megfigyelés- 1-5 Opt. int.
szam

max_features Az elagazasok megalkotdsdhoz hasznalt feature 0,3 -1 Opt. lin.®

készlet teljes készlethez viszonyitott aranyanak a
maximuma

max_samples A teljes megfigyelés-szamhoz viszonyitva a 0,3 -1 Opt. lin.
kisorsolt megfigyelések szdmanak aranya, amik
egy fa megalkotasaban rész vesznek

5 Kategorikus értékekre elvégzett optimalizacio.

% A tartomanyon beliili egész szamokra elvégzett optimalizacio.

7 A tartomanyon beliil logaritmikus skélazassal elvégzett optimalizacio.
8 A tartomanyon beliil lineéris skaldzéassal elvégzett optimalizacio.
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Az ANN modellnek a becsléshez felhasznalt feature-6k szamaval megegyez6 bemenete
van, a halé végén pedig egyetlen kimenet van, ami a kiszamitott paraméter értéke. A bemenet
¢s a kimenet kozott 1-5 kozotti szamu teljesen 0sszekotott réteg helyezkedik el, fiiggden az
optimalizalas eredményétdl. A rétegenkénti neuronok szama 10-500 tartoményban valtozhat,
amit szintén az optimalizacio kimenete hataroz meg. A siirli rétegek aktivacids fiiggvénye a
»ReLU” fiiggvény, ami pozitiv bemenetre a bemeneti értéket adja vissza, negativ bemenetre
pedig nullat ad. A robusztussag novelése végett a stirti rétegekben 0-0,3 kozotti valoszinliséggel
véletlenszert kiejtést (dropout) alkalmaztam, ilyenkor a neuronoknak csak a fennmarado része
jarult hozza a végeredményhez. Az egy neuronbdl allo kimeneti réteg aktivacios fliggvénye egy
szimpla linearis fiiggvény (5.3. tdblazat).

5.3. tablazat: Az ANN modell fontosabb hiperparaméterei és azok értéktartomanya.

Hiperparaméter Leiras Erték- Jelleg
tartomany

activation (Dense) A teljesen Gsszekotott stirli rétegek aktivacios relu Fix
fliggvénye

activation (Output) A kimeneti réteg aktivacios fiiggvénye linear Fix

n_layers A teljesen 6sszekotott siirli rétegek szama (n) 1-5 Opt. int.

i_dense_units Az i-edik teljesen Osszekotott siiri réteg 10-500  Opt. int.
neutronjainak szama (i = 1,...,n)

dropout_rate A teljesen 0sszekotott siirti rétegek neuronjainak 0-0,3 Opt. lin.
kiejtési valoszinlisége

learning_rate A tanitési veszteség fiiggvény minimumanak 10° Init.’
keresésénél hasznalt 1épéskdz nagysaga

reduce_lr_factor A learning_rate csokkentésére alkalmazott 0,1 Fix
szorzofaktor

optimizer A tanulasi optimalizaciot megvaldsito SGD Fix
algoritmus

A CNN modell bemeneti rétege egy 1 x 1024 méretli input vektort fogad, ez a spektrum
csatornankénti beiitésszamainak vektora. Ezt kovetden egydimenzids konvolicids rétegek
(Conv) és a kozvetleniil utdna talalhatdé Osszegzd rétegek (MaxPool) kovetkeznek (5.4.
tablazat). A Conv réteg a filter size hiperparaméternek megfeleld darabszamu és kernel size
méretll szlir6fliggvénnyel konvolvalja a spektrumot, igy egy [filter sizex1024] méretl
adattombot allit el6. A konvolucios réteget kovetd MaxPool réteg pool size-ad részére
redukalja az adattomb méretét a vektorelemek ablakon beliili maximalis értékének
kivalasztasaval. A sorban utolsdé MaxPool réteg utan egy globalis atlag 6sszesitd (GlobalPool)
réteg jon, ami vektorok adott sorszdmu elemeinek atlagat szamolja ki, igy egyetlen vektort ad
tovabb. Végezetiil egy dense units darabszamu neuronbdl allo teljesen 0sszekotott stirti réteg
€s ezutan az egyetlen elemi kimeneti réteg alkotja a neurdlis halo kimeneti oldalat.

% Kezdeti érték, ami a tanitas soran valtozik.
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5.4. tablazat: A CNN modell fontosabb hiperparaméterei és azok értéktartomanya.

Hiperparaméter Leiras Erték- Jelleg
tartomany

activation (Conv) Az egydimenzids konvolicios rétegek aktivacios relu Fix
fliggvénye

activation (Dense) A teljesen 6sszekotott siirll réteg aktivacios relu Fix
fliggvénye

activation (Output) A kimeneti réteg aktivacios fliggvénye linear Fix

n_conv_pool A Conv + MaxPool rétegek szama 1-3 Opt. int.

filter_size Az adott konvolucids réteg szliréfiiggvényének 4-32 Opt. int.
mérete

kernel size Az adott konvolucids réteg kerneljének mérete 3-7 Opt. int.

pool_size Az adott Osszesito réteg ablakanak mérete 2-8 Opt. int.

dense_units A teljesen 0sszekotott siirli réteg neuronjainak 1-50 Opt. int.
szdma

learning_rate A tanitési veszteség fiiggvény minimumanak 10 Fix
keresésénél hasznalt 1épéskdz nagysaga

optimizer A tanulasi optimalizaciot megvaldsito Adam Fix
algoritmus

5.3.2. Input feature-ok és output targetek

Az input adatok a 2010-2021 évek méréseit fedik le és 6sszesen 128 darab megfigyelést
tartalmaznak. Az NLR, SVR, RF és ANN modellek esetében a spektrumok kiértékelésébol
szarmazo szamszerl értékek képzik a bemenetet. A feature-ok nagy részét a mérésbdl szarmazo
aktivitdsaranyok alkotjak, ezek konkrétan az °'Y, Zr, 1%Ru, 1%Ru, "'mAg 125Sb, *4Cs, 144Ce
és '"Eu magok aktivitisainak a '*’Cs aktivitdsaval képzett aranyai, valamint a kordbbi
vizsgalatok alapjan hasznosnak mutatkozé '**Cs*/(1%Ru'¥’Cs), **Cs/!**Eu és ""mAg/!3Cs
aktivitasaranyok. Az aktivitdsaranyokhoz tartozé bizonytalansdgok a Gauss-féle hibaterjedés
alapjan lettek kiszamitva. Bizonyos esetekben a kazetta paraméterek (BU, CT, IE) ismeretét
feltételeztem, ilyenkor ezek az adatok is a feautre vektor részét képezték. Az SVR, RF és ANN
modellek input adatait standard normal eloszlas szerinti skalazoval transzformaltam.

A CNN modell kiilonlegessége az, hogy az input maga mért gamma-spektrum,
pontosabban a mért spektrum 1024 csatornara atskaldzott valtozata. ElsOként egységesitettem
az energia-kalibraciokat, mert a kiilonb6z6 évek mérései kozott voltak eltérések. A beiitésekbol
a mérési idokkel leosztva beiitésszam-ratat képeztem, ezutdn az adott év Osszesitett
hattérspektruménak értékeit csatornanként kivontam a kazettdk spektrumaibol. Végiil az
atskalazast hajtottam végre, ami a '’Cs 661,7 keV-es cstcsahoz tartozd csatornanak a
rogzitésével tortént. A belitésszamokat Poisson-eloszlasti  valdszinliségi  valtozonak
feltételeztem, ez alapjan a bizonytalansdgukat az értékiik négyzetgyokével becsiiltem meg. A
CNN modell esetén a f6 kazetta paraméterek egyik esetben sem keriiltek be a feature vektorba.
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Az output targetek, azaz a becsiilni kivant mennyiségek egyrészt a kiégett kazettak f6
paraméterei, masrészt egyes szamolt uran ¢és plutdnium izotdép-koncentraciok voltak. A kiégés
(BU) kapcsan kiilonbség az el6zo fejezetkehez képest, hogy az ML modszerek tesztelésénél
nincs jelentdsége a kazettanak a mérési magassagban fennallo kiégését hasznalni, igy a BU
érték itt mindig a kazetta atlag kiégéssel egyezett meg. Harom nehézfém izotop-koncentracio
becslésére végeztem vizsgalatokat, ezek az *°U (CUY), az 2*¥U (CU8) és a »*°Pu (CPU9)'°,
Mind a kiégés, mind pedig az izotop-koncentraciock a HUN-REN EK Nuklearis Biztonsagi
Laboratoriuméaban  kifejlesztett KARATE-440 kodrendszerrel végzett szdmolasokbol
szarmaznak [52]. A target mennyiséget minden ML modellnél minimum-maximum skalazassal
a [0;1] intervallumba transzformaltam, amelyeket a becslést kovetden a megfeleld inverz
transzforméciot alkalmazva visszaalakitottam. A target becslés bizonytalansagat az input
adatok varialasaval hataroztam. Egy megfigyeléshez 100 darab, normal eloszlas szerint sorsolt
mennyiséget generaltam. A normal eloszlds varhatd értéke a mennyiség ismert értéke, a
target értékek kétszeres szorasaval definidltam a predikcids intervallumot. A CNN modellre
alkalmazott input variacid végiil eredménytelennek bizonyult, igy ezzel a modszerrel nem
sikertiilt predikcios intervallumokat meghataroznom.

Az ANN tipusi neurdlis halok kis szamu megfigyeléssekkel 4altaldban nehezen
tanithatok be és a generalizald képességiik is alacsonyabb szinten marad. A jelen esetben
rendelkezésemre 4ll6 100-as nagysdgrendii tanuld adathalmaz kis szdmuinak mondhat6. Ezt
orvosolando egyfajta ,,adatjavitod” (data augmentation) technikat alkalmaztam, ami megegyezik
a predikcids intervallumok meghatarozadsdhoz haszndalt variaciés modszerrel [53]. Ebben az
esetben minden megfigyelést megtizszereztem és az igy kapott 1000-es nagysagrendii
adathalmazzal végeztem a neuralis halo tanitasat.

5.5. tablazat: A nyolc vizsgalt szcenario jeldlése, target mennyiségei és input feature adatai.

Szcenario Target Feature adatok
BU-SG kiégés IE, X/'37Cs és 13*Cs?/(1%Ru'*’Cs) aranyok (lizemvég)
BU-NF kiégés X/'¥7Cs és 13Cs?/(1%°Ru'3’Cs) aranyok (mérés)
CT-SG hiilési id6 BU, IE, X/'¥'Cs, 13*Cs/'**Eu és ""mAg/13*Cs aranyok (mérés)
CT-NF hiilési id6 X/P7Cs, 134Cs/"**Eu és '""Ag/1**Cs aranyok (mérés)
IE-SG kezdeti dusitas BU, X/'¥Cs, 4Cs?/(1%°Ru'¥’Cs), 134Cs/"*Eu és '""mAg/!3Cs
aranyok (lizemvég)
IE-NF kezdeti dusitas X/'¥Cs, B*Cs*/("*Ru'¥Cs), 3*Cs/!>*Eu és ''"mAg/!*Cs aranyok
(mérés)

CPU9-SG 29%Pu koncentracié  BU, IE, X/**'Cs, 134Cs?/(1%Ru'*’Cs), 1**Cs/!3*Eu és 1'mAg/134Cs
aranyok (iizemvég)
CPU9-NF  *°Pu koncentracio  X/"37Cs, 3*Cs?/(1%Ru'*’Cs), 1**Cs/!**Eu és """Ag/!3*Cs aranyok
(mérés)

10 A késébbi vizsgalatok alapjan az 233U és 238U mennyiségének becslése egyik modellel sem lett sikeres, ezért az
uranizotopok nem szerepelnek a felsorolt targetek kozott.
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A modell tanitast és a végsd modellek értékelését is meghatarozott feature-target
parositasokkal hajtottam végre, amiket szcenaridknak neveztem. A targetek szerint négy
szcenariot és ezeken beliil a feature halmazok szerint két alesetet vazoltam fel (5.5. tablazat). A
két aleset a rendelkezésre allo informécié mértékében kiillonbozik egymastol: az SG
(safeguards) jelzéstinél a target paraméteren kiviil mas paraméterek is és az aktivitasaranyok
lizemvégi értékei az input adatok, ezzel szemben az NF (nuclear forensics) jelzésiinél kizarolag
a méréskori aktivitdsaranyokbdl szdmolnak a modellek. Kivétel ezek alol a C7-SG szcenario,
ahol a hiilési id6 az ismeretlen paraméter, ezért az aktivitasaranyok ilyenkor értelemszertien a
méréskori értékiiket veszik fel.

5.3.3. Tanités €s hiperparaméter optimalizalas

A kiilonféle ML modelleknél egységes tanitasi eljarast alkalmaztam. A 128 darab mért
kazetta adatibol ki kellett valasztanom a tanitasra (¢rain) és az ezt koveto tesztelésre (fest) szant
megfigyeléseket. Mivel az elérhetdé megfigyelések szdma az ML modszerek tanitasahoz
kevésnek mondhatd, ezért a train és test adatok kijelolésének rendkiviil nagy befolyasa van a
modellek teljesitményére. Ezt a hatast mérsékli a K-fold keresztvalidacid, amit a tanitas soran
K =5 értékkel alkalmaztam. A keresztvalidacio 1ényege az, hogy a megfigyeléseket K egész
szamu részre felosztva K darab modell egymastol fliggetlen tanitasat valdsitja meg a train és a
test adatok felosztasanak permutalasaval. Minden szelet (fold) N(K-1)/K darab train adatot és
N/K darab fest adatot tartalmaz, ahol N = 128 a megfigyelések szama.

A tanitas egy kitlizott célfiiggvény minimalizaldsat jelenti. Az NLR modellnél a
legkisebb hibanégyzetes regressziobol kifolyolag a célfiiggvény a becsiilt és a target
paraméterek kozotti kiillonbségek négyezete volt. Az SVR modell egyedi médon a hipersik €s
az attol e-nal nagyobb tavolsagra talalhatoé adatpontok kozotti tdvolsdgot minimalizalja. Az RF
modell esetében az alkalmazott célfiiggvény az atlagos négyzetes hiba (MSE), mig a neuralis
haloknal az éatlagos abszolut hiba (MAE) volt. A neurdlis halok tanitasa a tobbi tesztelt ML
modellhez képest Osszetettebb és iddben hosszabb folyamat, ezért esetilkben tovabbi
technikakat kellett alkalmaznom. A neuralis halok tanitdsandl a tltanulas elkeriilése végett
korai leallast (early stopping) hasznaltam. Korai leallas akkor kovetkezik be, amikor egy eldre
megadott ciklusszamon (epoch), az ugy nevezett tiirelmi perioduson (patience parameter)
keresztiil a test adatok hibdja nem csokken. Ekkor a tanitasi folyamat befejezddik és az addig
tapasztalt legkisebb fest hibajii modell lesz a végsd betanitott modell. Az ANN modell tiirelmi
periddusa 50, mig a CNN modellé 200 epoch volt.

Az NLR modellnek nincsenek hiperparaméterei, igy ennél nem kellett optimalizaciot
végezni. Az SVR és RF modellek optimalizaciojat az optuna hiperparaméter optimalizacids
konyvtar alkalmazasaval végeztem el. A kivéalasztott hiperparaméterek, értékeik tartomanya és
az optimalizacié jellege (tartomanyon beliil egész szam, vagy linedris vagy logaritmikus
keresés) az 5.1. és 5.2. tablazatokban lathatd. A legjobb hiperparaméterek azok voltak, amikkel
a becslésbdl a test adathalmaz 5 szeletére atlagolt MAE érték minimalis lett. Az SVR és RF
modellek minden 5.5. tdblazat szerinti szcenariora kiilon optimalizélason estek at, azonban a
hiperparaméterek értéktartomanya egy modellre nézve azonos volt. Az ANN és CNN neuralis
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halok hiperparamétereit manualis tesztelés utjan allitottam be €s a paraméterek értékei az 6sszes
szcenariora azonosak. A hiperparaméterek végso értékeit az 5.6. — 5.9. tablazatok foglaljak
Ossze (a keresési tartomanyok az 5.3. és 5.4. tablazatokban taldlhatok). A neuralis halok az 5.1.
(ANN), illetve az 5.2. (CNN) abrakon lathaté sémak szerint épitettem fel. A hiperparaméterek
értékeinek fiiggvényében a test adatok MAE értékeinek konvergenciajat a u konvergencia-
sebesség jellemzi, ami az optimalizacids 1épések fliggvényében az aktualis legkisebb test MAE
értékekre illesztett hatvanyfiiggvény kitevdjének abszolut értéke. Az SVR és RF modellek
konvergencia-sebességeit a 5.6. és 5.7. tdblazatok tartalmazzak. Az ANN modellnél az eldzetes
hiperparaméter optimalizacios kisérletek az RF modellhez hasonléan 0,1-0,3 kozotti
konvergencia-sebességet eredményeztek.

5.6. tablazat: Szcenariotol fiiggden az SVR tipusit modellek optimalizacion atesett
hiperparamétereinek végso értékei.

Szcenarié kernel degree gamma coef@ tol C epsilon U
BU-SG rbf 2 1,1x102  6,8x107 5x10 17,2 1,6x1073 0,8
BU-NF rbf 2 3,8x102  9,8x1072 1,4x1073 9,8 1x1073 0,6
CI-SG rbf 2 5,4x102  2.2x107! 1,5x1073 16,3  2,5x107° 0,6
CT-NF rbf 2 2,8x1072 90,3 4x107* 7,7 2,2x1073 0,4
IE-SG rbf 2 4,1x102%  1,8x10°° 8,2x1073 53 7,7%1073 0,5
IE-NF rbf 3 5,5x107! 5,18 3x10* 6,1 5,3x1073 0,1
CPUY9-SG rbf 3 3,8x102  1,1x10* 3,2x1073 15,5 4,1x107° 0,6
CPUY-NF rbf 3 3,4x1072 8,56 1,1x103 43,9 4x1073 0,3

5.7. tablazat: Szcendriotol fiiggden az RF tipust modellek optimalizacion atesett
hiperparamétereinek végso értékei.

Szcenario max_ min_ min_ max_ max_ u
depth samples_split samples_leaf features samples

BU-SG 39 3 1 0,97 0,95 0,1
BU-NF 19 3 1 0,73 0,83 0,1
CI-SG 35 2 1 0,81 0,98 0,3
CT-NF 18 2 1 0,67 0,94 0,2
1E-SG 36 2 1 0,44 0,92 0,1
IE-NF 12 2 1 0,48 0,88 0,1
CPU9-SG 14 3 1 0,97 0,99 0,1
CPUY-NF 37 2 1 0,39 0,9 0,1

5.8. tablazat: Az ANN modell optimalizacion atesett hiperparamétereinek végso értékei minden
szcenariora.

n_layers i_dense_units dropout_rate
Minden szcenariora 3 [348; 157; 318] 0,06

75



5.9. tablazat: A CNN modell optimalizacion atesett hiperparamétereinek végso értékei minden

szcenariora.
n_conv_pool kernel_size filter_size pool_size dense_units
Minden 2 [3; 3] [8; 16] [4; 4] 5
szcenariora
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Input Réteg  Stird Réteg #1 Stirii Réteg #2 Siir(i Réteg #3 Output Réteg
feature-6k
széma (11-15) 348 157 318 1

5.1. abra: Az ANN modell vazlatos szerkezete. A kiilonb6z0 rétegek neuronjainak szama a réteg
neve alatt lathato, az input réteg mérete a szcenariotol fliggden 11 €s 15 kozotti. Az input és a
stiri rétegek egymassal teljesen Osszekapcsoltak, ezek kapcsolatai koziil csak az egyetlen
neuronbol kiindulok vannak feltlintetve.
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Input Conv #1 MaxPool #1 Conv #2 MaxPool #2 GlobalPool Stirti Output
1 8 8 16 16 1 5 1
X X X X X X

1024 1024 256 256 64 64

5.2. dbra: A CNN modell vazlatos szerkezete egységesen mindegyik szcenaridra. A rétegek
megnevezese alatt azok mérete lathatd vektor x neuron formatumban. A kapcsolatok nagyon
vazlatosan, csak egy vektorelemre vonatkozoan szemléltetve lathatok.
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Az optimalis hiperparaméterekkel rendelkezd betanitott modellek teljesitményének
mérdszama a test adatsor becslésébol szarmazd 5 szeletre atlagolt MAE érték volt. A MAE
értékek mellett masodlagos mutatoként megvizsgaltam az atlagos test MAPE (Mean Absolute
Percentage Error) értékeket is, de a legjobb modell kivalasztasa elsédlegesen a MAE alapjan
tortént. Ki kell emelni, hogy a train és test adatoktol fiiggetlen validacids adatsor hianyaban a
test adatsorokbdl szamitott eltérések nem feltétleniil tiikrozik a tényleges becslési
pontossagokat. Erre a harmas felosztasra azonban az adatok kis szdma miatt egyeldre nem volt
lehetdségem, ezt a validacios célt a jovOben Osszegylijtott tovabbi kisérleti adatok elégithetik
ki. Addig is az 5 szeletre atlagolt eltérések a modellek megbizhatosaganak elfogadhatd
mérdszamaiként szolgalnak.

5.4. A klaszteranalizis eredménye

Klaszteranalizissel a vizsgalt kiégett flitéelemek kozotti olyan hasonldsagok és
kiilonbségek allapithatok meg, amikrdl a mért mennyiségek informacidt hordoznak. Ezeknek a
paramétereknek a halmaza jelen esetben a kiégés, a kezdeti dusitas és az lizemelési torténet,
mas nevén az eléélet. Az elsé két paraméter minddssze egy-egy szammal kifejezhetd
mennyiség, azonban az eldélet jelentése tovabbi magyarazatot igényel. Jelem kontextusban a
kazetta elé¢let nem mas, mint az lizemanyagbol felszabadul6 energia 1d6 szerinti fiiggvénye. A
felszabadulo energia iddintegralja leosztva a kezdeti hasaddanyag tomegével pontosan a kiégést
adja meg, tehat adott idétartamra ez a mennyiség a kiégéssel kivalthato. A legrovidebb
idétartamok, amikre a kiégések szdmomra ismertek, azok az adott reaktor kampanyainak
ciklusiddi. Osszegezve az itt leirtakat, az elélet alatt a kampanyonkénti kiégések alakuldsa
értendd. Ebbe az idObeli szerkezetbe beleértem a kihagyott kampanyokat is, mivel lényeges
informacio, ha egy kazetta egy teljes kampanyhosszig pihent (kiégést nem szerzett) és kozben
a benne keletkezett hasadasi termékek bomlottak. Szintén vizsgélni lehetne a kampanyok
kozotti — azoknal joval rovidebb ideig tartd — leallasok hatasat, azonban a jelen kutatas erre nem
terjed ki, mivel a ledllasok az egy kampanyt lizemeld kazettdkon kiviil minden mas kazetta
hasadasi termék mennyiségeire hasonld mértékii hatést fejtenek ki.

A kampanyonkénti kiégések majdnem minden kazettira eltérdek, ezért az eldéletek
valamiféle csoportositast igényelnek. Ez a csoportositds a kampanyonkénti kiégések relativ
nagysagan alapszik, ahol a referencia érték a csoporton beliili maximalis kiégés. Ha a csoporton
beliili maximalis kiégés 50%-anal nagyobb egy kampany-kiégés, akkor nagynak szamit, ha
viszont kisebb ennél akkor kicsinek mondhat6. Ilyen modon példaul a ,,nagy-nagy-nagy-kicsi”
négy kampanyt lizemeld kazettdk eldéleti csoportja kiilonbdzik a ,,nagy-nagy-nagy-nagy”
elééleti jellegli kazettdk csoportjatdl. A kampanyszamok (egy, kettd, harom vagy négy) és a
kihagyott kampanyok megléte, idébeli pozicidja és hossza szintén kiilonbséget tesz az eldéleti
csoportok kozott. Figyelembe véve a felsorolt szempontokat a 2010-2020 k6zott mért 119 darab
kazettanal az 5.3. dbranak megfeleld nyolc elééleti csoport alakult ki.
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5.3. abra: A megkiilonboztetett eldéleti csoportok kampanyonkénti kiégés értékei a csoportba
tartozd Osszes mért kazettara. A #4-es csoportot négy kazetta alkotja, melyek el6élete a
reaktorzona szektor-szimmetridja miatt egzaktul megegyezik. A #7-es és #8-as csoportokba

csak egy-egy kazetta tartozik.

A PCA ¢és a k-means klaszteranalizis eredményei rendre az 5.4. és 5.5. abrakon lathatok.
A fékomponens-analizisbdl szamitott loading vektorok megmutatjdk, hogy az egyes input
adatok értékének novekedése és csokkenése atlagosan milyen irdnyba mozditja el a kazettdk
pontjait a két legfontosabb fékomponens sikjaban. A PCA eredményei alapjan elegendd a PC1
megmagyarazzak, a maradék 2,4% pedig feltehetéen érdemben nem befolyasolja a klaszterek
szerkezetét. Az 5.5. abran a klaszteranalizis eredményének ¢és az eldélet szerinti

csoportositasnak az 0sszevetése figyelhetd meg.
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5.4. dbra: A PCA eredménye, a kazettdk pontjainak 4brazolasa az elsdé két fékomponens
fliggvényében. A szinskéla az 6ssz-kiégést mutatja, a vi-v4 vektorok pedig az input adatokhoz

rendelt loading vektorok.
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5.5. é4bra: A k-means klaszteranalizis eredménye. A klasztereket (K1-K10) a pontok
szimbolumai, az eléélet csoportokat (E1-E8) pedig a pontok szinei jelolik. A grafikonon a
klasztereket ellipszisek emelik ki.

Esetenként a klaszterek ¢és a fliggetleniil megallapitott eldélet alapu csoportok
egybevagnak, de az eredmények azt mutatjak, hogy a pontos elééleti csoport megallapitasat
tobb tényez0 is neheziti. Az egy és két kampanyig tizemeld kazettak jol elkiiloniilnek a tobbitdl
(K1 ¢és K3), bar az egy kampanyos csoport egyik kazettaja a nagyon hosszu hiilési ideje miatt
(1%Ru és '**Ce mar nem volt detektalhato) kiilon klaszterbe keriilt (K2). A négy kampanyt futo,
de utols6 vagy utolso kettd ciklusaban kis kiégést szerzd kazettdk (K9) egyértelmiien
megkiilonboztethetok a tobbi négy kampanyos kazettatol (K5, K6 és K7). Azonban az egyik
harom kampanyig iizemeld rendhagy6 elééleti, de utolsd6 kampanyaban nagy kiégést kapott
kazetta pont beleesik a négy kampanyos ¢és utoljara kis kiégést kapo kazettdk kozé (KS8), igy az
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elobbi kazetta klaszteranalizissel megkiilonboztethetetlen a tobbitdl. A maésik rendhagyo
eloéleth flitdelem (négy kampany, utolsé kampanyban kis kiégés) felismerése mar egyszeriibb,
mivel ez teljesen elkiiloniil az 6sszes tobbitdl (K10). A legnagyobb 6sszekeveredés a harom
(K4) és négy kampanyt ilizemeld, végig magas kiégést kapd kazettaknal I1ép fel. Bar a
kampéanyszam alapjan észreveheté a ponthalmazok kozott elkiiloniilés, de néhany nagy 6ssz-
kiégésli harom kampéanyos kazetta atlog a négy kampanyosok kozé. A négy kampanyos
kazettakat az algoritmus harom klaszterbe sorolta be (K5, K6 és K7). Itt a kiilonbség a PC2
fokomponensben magasabb klaszter és az alatta talalhato két klaszter kozott a kazettdk kezdeti
dusitasa. A kisebb dusitast kazettak azonos kiégési jellegnél nagyobb PC2 értékkel korrelalnak.
A PC2-ben alacsonyabb két klaszter kazettai kozott azok paramétereiben nem fedeztem fel
Iényeges kiilonbség.

5.5. A paraméterbecslések eredményei

Az 5.5. tablazatban definidlt nyolc szcendriora optimalizalt és betanitott ML modellek
becslésének 5 szeletre atlagolt abszolut eltéréseit (MAE) az 5.10. tablazat, az 5 szeletre atlagolt
abszolut szazalékos eltéréseit (MAPE) pedig az 5.11. tdblazat foglalja 6ssze. A referencia NLR
modellel csak a BU-SG, BU-NF, CT-SG ¢s CT-NF szcendaridkra sikeriilt eredményes szamitast
végeznem, az utdbbi két szcenarid input adatai ¢€s igy a becslések eltérései is egzaktul
megegyeznek. A tablazatok utolso oszlopéaba bekertilt egy Gsszesitett (ensemble) eltérés, ami az
ML modellek (SVR, RF, ANN és CNN) becsiilt értékeinek atlagat veszi alapul. Az egyes
szcenariokra a minimalis eltérést produkaldo modell eltérései (az Osszesitett kivételével)
vastagon szedve lathatok. Az 5 szeletre kiilon elvégzett becslések eredményeit az 5.6. — 5.13.
abrak mutatjak be, ezeken minden szcenariora a MAE mérészamban legjobban teljesité modell
becslései szerepelnek. Az abrdkon behuzott vonal az egzakt egyezést mutatja, a kék szinli
pontok a frain adatsorhoz, a narancs szinli pontok pedig a fest adatsorhoz tartoznak. A
grafikonok pontjaindl behuzott savok a predikcids intervallumokat szemléltetik.

5.10. tablazat: A referencia NLR és a kiilonb6zé ML modellek becslési pontossaga a fest MAE
mérdszdmok alapjan. A legjobb becslést ado modellekre a szamok vastagitva lathatok.

Target Szcenario test MAE + 1o standard deviacio

NLR SVR RF ANN CNN Osszesitett
Kiégés BU-SG 1,2+0,3 1,1+£03 1,305 1,1+0,2 - 1+0,3
(GWnap/tUi) BU-NF  14+£03 15+03 15+04 15+03 14+£03 1,2+0,2
Hulési id6 CI-SG 121+£13  69+22 47+16 8016 - 56+5
(nap) CT-NF 121+13  77+£22 54+19 59+4 45 £ 11 61+8
Kezdeti IE-SG - 0,13 + 0,14 + 0,13+ - 0,12 +£0,03
dusitas (wt% 0,03 0,03 0,03
2350) IE-NF - 0,15+ 0,15+ 0,16 £ 0,17+  0,13+0,03

0,04 0,02 0,04 0,03

9Py CPUY9-SG - 43+12 43+09 3,8+04 - 3,4+0,7
koncentraci6  CPU9-NF - 10+34 11+1,7 11+1,7 88=+1 8,6+0,7
(10'7 cm™)
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5.11. tdblazat: A referencia NLR ¢s a kiilonb6z6 ML modellek becslési pontossaga a test MAPE
mérdszamok alapjan. A legjobb becslést ado modellekre a szamok vastagitva lathatok.

Target Szcenario test MAPE * 16 standard deviacio
NLR SVR RF ANN CNN  Osszesitett
Kiégés (%) BU-SG 29+09 2,7+0,7 34=+1,6 29+0,7 - 2,4+£0,8
BU-NF 32+0,8 41+09 44+14 38+09 43+2]1 34+09
Hiulési id6 CI-SG 14+2 22+2 47+08 9+24 - 6,6+1
(%) CILNF ~ 14+2 8+2 5108 64+1,1 57+13 68=13
Kezdeti IE-SG ] 39+£14 45+14 41+13 ] 37+12
dusités (%)  IE-NF - 42+12 49406 49+12 51+13 39+08
239py CPU9-SG - 1,104 1,1+£0,2 1+£0,1 - 0,9+0,2
koncentraci6 CPU9-NF - 26+1 27+04 27+04 21£03 2,1+02
(%)
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5.6. abra: Az ANN modell 5-fold becslési eredményei a BU-SG szcendridra.
MAE train = 1.4 MAE train =1.29 MAE train = 1.35 MAE train = 1.48 MAE train =1.36
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5.7. dbra: Az NLR modell 5-fold becslési eredményei a BU-NF szcendriora.
MAE train = 0.21 MAE train = 0.2 MAE train = 0.16 MAE train = 0.16 MAE train = 0.17
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5.8. abra: Az RF modell 5-fold becslési eredményei a CT-SG szcenariora.
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5.9. abra: A CNN modell 5-fold becslési eredményei a CT-NF szcenariora.
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5.10. dbra: Az SVR modell 5-fold becslési eredményei az /E-SG szcenariora.
MAE train = 0.03 MAE train = 0.03 MAE train = 0.03 MAE train = 0.02 MAE train = 0.03
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5.11. édbra: Az SVR modell 5-fold becslési eredményei az [E-NF szcenariora.
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5.12. abra: Az ANN modell 5-fold becslési eredményei a CPU9-SG szcenaridra.
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5.13. dbra: A CNN modell 5-fold becslési eredményei a CPU9-NF szcenariora.

A kiégés legmegbizhatobb becslését az ANN modellel értem el ismertnek feltételezett
hiilési id6 és kezdeti dusitas esetén, azonban az NLR modellnél egyik ML médszer sem mutatott
jelentés mértékli javulast. Meglepd eredmény, hogy a méréskor elérhetd adatok alapjan az
egyszeri NLR modszer (1**Cs?/(1%Ru'¥’Cs) aktivitdsardny) adta a legpontosabb becsléseket, a
CNN modell eredménye ettdl csak marginalisan lett pontatlanabb. A hiilési id0 szamolasaban
az 6sszes ML modellel jelentds javulast értem el a '3*Cs/!>*Eu aktivitisaranyt hasznalé6 NLR
modszerhez képest. Ezek koziil kiemelkedik az RF algoritmus a C7T-SG szcenarional, valamint
a még ennél is pontosabb becslést add CNN modell a CT-NF szcenarional. A kezdeti dusitast
mind az /E-SG, mind pedig az [E-NF szcenariokra az SVR modell szamolésa szolgaltatta a
legnagyobb pontossaggal. Lathatdo azonban, hogy a kezdeti dusitads becslésére a modellek
teljesitménye szcenariétol fiiggetleniil kozel azonos mértékii. A 2**Pu koncentraci6 becslésénél
a neuralis halok teljesitménye lett kiemelked6. Az ANN modell a tobbi paraméter ismerete
mellett, a CNN modell pedig ezek nélkiil adta a legpontosabb eredményeket. A neuralis halok
jo teljesitményét a 2°Pu koncentricié becslésénél J.W. Bae és tarsainak publikicioja is
megerdsiti [54]. Erdekesség, hogy ez a mennyiség a MAPE szamok alapjan a vizsgaltak koziil
a legkisebb bizonytalansdggal becsiilheté paraméter, tovabba a MAE értékek kiilonbségei
alapjan nagy érzékenységet mutat a f6 paraméterek ismeretének hianyara.

Az RF modellekkel szamitott feature fontossdgok (MDI) képet adnak az egyes input
adatoknak a becsléshez adott relativ hozzajarulasarol. Az 5.14. — 5.17. abrak grafikonjain az
MDI értekek egy kiszemelt szcenario feature-jeire 1-re 6sszegzddnek, a hibasavok az 5 szeletre
kiszamolt fontossagok szorasat jelolik. Az eredmények értelmezése elott ki kell emelni, hogy
az MDI értékek kizarolag az RF modell szamitdsaira vonatkoznak €s mas modelleknél nem
feltétlentil azonos a feature-ok fontossagi sorrendje. Ennek ellenére feltételezhetd, hogy azok a
feature-6k, amik kiemelkeddéen nagy vagy elhanyagolhatéan kicsi fontossaguiak, mas ML
modelleknél is hasonlo értéket képviselnek. A grafikonok tanusaga szerint a kiégés becslése
csupan néhany feature-6n mulik, ezek a '**Cs/'¥'Cs, Eu/"'Cs és 3*Cs?/(1°Ru'¥'Cs)
aktivitasardnyok, amik mellett a kezdeti dusitds ismerete is tényezd lehet. A hiilési 1d6
becslésénél a varakozasoknak megfelelden a kiégés €s a kezdeti dusitas egyaltalan nem fontos,
sok aktivitasarany viszont hasonldan értékesnek mutatkozik mindkét szcenarional. Az aranyok
koziil egyediil a '%Ru/'*’Cs emelkedik ki, ami az ezzel a mennyiséggel végzett CT becslés
korlatozott pontossagi eredményének ismeretében meglepd. A kezdeti dusitas becslése
leginkabb a kiégéstdl és a kiégés becslésénél is fontos aktivitdsaranyoktol fiigg. Ez
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alatdmaszthat6 azzal az egyszerli magyarazattal, hogy a nagyobb kezdeti disitast futéelemek a
nagyobb hasadoanyag tartalmuk miatt 6sszességében tobb energiat termelhetnek, igy magasabb
végallapoti kiégést érhetnek el. A 23°Pu koncentracio becslésénél a kezdeti dusitas meghatarozo
fontossaggal bir, amit magyarazhat a kezdeti dusitas €s a kiégés kozott tapasztalt kapcsolat. A
kiégés és a kezdeti diisitas ismeretének hidnyaban a 2*°Pu tartalom becslésénél megné az el8bbi
kettd paraméter becslésénél is fontos mennyiségek értéke.

BU-SG BU-NF
154Eu/137Cs e — 154Eu/137Cs e NN
134Cs"2/(106Ru137Cs) T4 134Cs"2/(106Ru137Cs) e B
134Cs/137Cs [ 134Cs/137Cs [
Kezdeti dusitas [T—— 110mAg/137Cs [ H
144Ce/137Cs [}
106Ru/137Cs [}
110mAg/137Cs Jj 144Ce/137C
125Sb/137Cs e/137Cs
957r/137Cs 125Sb/137Cs [j
106Ru/137Cs 95Zr/137Cs
103Ru/137Cs 103Ru/137Cs
91Y/137Cs 91Y/137Cs
00 01 02 03 04 05 06 07 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
Relativ fontossag (MDI) Relativ fontossag (MDI)

5.14. ébra: A kiégés becslésére hasznalt input adatok relativ fontossagai az RF modellek

alapjan.
CT-SG CT-NF
106Ru/137Cs e 106Ru/137Cs —F—
110mAg/137Cs — 144Ce/137Cs [ F—Td—-
134Cs/154Euf——— F3+
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5.15. abra: A hiilési 1d6 becslésére hasznalt input adatok relativ fontossagai az RF modellek

alapjan.
IE-SG IE-NF
Kiégés 1 134Cs/137Cs —F
154Eu/137Cs 1 154Eu/137Cs 1 —
134C "2/(%(3)&(1:5413377:? I e 134Cs"2/(106Ru137Cs) e
S u ) 134Cs/154Eu 1
106Ru/137Cs [ —— 110mAg//137CS e
125Sb/137Cs [HHEH 1255b/137Cs [ M
110mAg/137Cs [T} 110mAg/134Cs [ FH
144Ce/137Cs [T+ 8
110mAg/134Cs [THH 106Ru/137Cs N1
134Cs/154Eu [T 144Ce/137Cs [[TRH
95Zr/137Cs [BH 957r/137Cs [}
103Ru/137Cs 103Ru/137Cs |}
91Y/137Cs 91Y/137Cs
T T T T T T T T T T T
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35 0.00 0.5 010 0.15 020 025 030
Relativ fontossag (MDI) Relativ fontossag (MDI)

5.16. dbra: A kezdeti dusitas becslésére hasznalt input adatok relativ fontossagai az RF modellek
alapjan.
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5.17. dbra: A °Pu koncentracié becslésére hasznalt input adatok relativ fontossagai az RF
modellek alapjan.

5.6. Diszkusszio, kovetkeztetések

A k-means algoritmuson alapuld klaszteranalizissel megmutattam, hogy pusztan
gamma-spektrometriai méréssel bizonyos mértékig kiilonbséget lehet tenni az eltérd elééleti
kiégett fiitdelemek kozott. Emellett a normalistol jelentdsen eltérd eldéletek — példaul a csak
egy-két kampanyt lizemeld, vagy a kampanyok kozott hossza idegi pihend kazettdk — kozotti
kiilonbségek is megnyilvanultak. A levonhaté kovetkeztetések azonban az input adatok
limitaltsaga (kis darabszam, kevés rendhagyd eldélet) miatt is jelentdsen korlatozottak. Tovabbi
kérdéseket vet fel a modszer objektivitasa kapcsan az elééletek csoportositdsanak modja, ami a
szamszerli dontési szabaly kovetésének ellenére a szabaly kivalasztasaban inherensen
szubjektiv maradt. Osszegzésiil elmondhato, hogy a klaszterezés a tobbi ML technika mellett
egy hasznos segédeszkoz, mert tajekoztato jellegli informaciot ad az elééletrdl, de Gnmagéaban
csak korlatozottan alkalmazhat6. A mddszer potencidlis alkalmazasi teriilete az inhermetikus
kazettak kampanyszamanak megallapitasa lehet [55] [56].

A paraméterbecsld ML algoritmusokkal érdemi javulast értem el az egyszeri nem-
linearis regresszidval szemben. Ez a pontossdgnovekedés a kiégés becslésénél csupan
mérsékelt, viszont a hiilési idonél nagyon jelentds. Az atlagosan 1,5 honapos CT becslési
bizonytalansag mar lehetdvé teheti az ismeretlen eredetii kiégett iizemanyagok reaktorblokk
szintli eredetvizsgalatat. A kezdeti disitdsra és a 2*°Pu tartalomra vonatkozd becslések
sikeressége nagy eldrelépés az egyetlen aktivitdsaranyon alapul6 regresszidhoz képest, amivel
bizonyitottam az ML modszerek alkalmazasanak jogosultsagat. Megjegyzem azonban, hogy a
kezdeti dusitas kategorigjat (1,6%, 2,4%, 3,82%, 4,2% vagy 4,7%) az atlagosan 0,15%-0s
bizonytalansag mellett még nehéz kiilonbséget tenni a 3,82% ¢€s 4,2%, valamint a 4,2% ¢és 4,7%
kategoriak kozott. A 23°Pu koncentracid szazalékos bizonytalansaga a kiégésnél is alacsonyabb
szintlinek adodott, de erre a paraméterre vonatkozoan sziikség lenne kisérleti validaciora, ami
csak roncsolasos analitikai eljarassal kivitelezhetd. Ennek ellenére az ML mddszerekkel elért
eredményeim kétségkiviil megmutattdk a gamma-spektrometriai méréstechnika erejét a kiégett
flitelemek karakterizaciojanal.
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Osszességében a legigéretesebb ML modelleknek a neuralis halok bizonyultak. Az
egyszeriibb perceptron modell alkalmazasa safeguards jellegli vizsgéalatnal ajanlott, amikor a
mért adatok mellett a flitdelemrdl tovabbi informacid is rendelkezésre all. Ezzel szemben
ismeretlen eredetii kiégett lizemanyag esetén a konvolucios neuralis haloval végzett szamitas a
gamma-spektrumbol kozvetlen és pontos paraméterbecslést tesz lehetové. A neurdlis halo
alappu modellek tovabbi vizsgalata és fejlesztése figyelmet érdemld jovobeli kutatasi téma, ami
lehet példaul a paraméterbecslési modszer kiterjesztése VVER-440 tipustol eltérd futéelemekre
vagy mas mérési koriilményekre.

5.7. [T3] Tézispont: Paraméterbecslés ¢€s elOélet-vizsgalat gépi
tanulasi modszerekkel

Gépi tanuldsi modellek alkalmazisaval vizsgélatokat végeztem a
paraméterbecslés pontossdganak novelése érdekében. A szamitdsok hibéja
a kiégésre marginalisan csokkent, a hiilési idére azonban kozel a
harmadéra esett vissza a legjobban teljesité modelleknél. A regresszios
modszerrel ellentétben sikeriilt a kezdeti duasitds becslését is
megvaldsitani, valamint megmutattam, hogy a 2*°Pu koncentricio
mesterséges neuralis halokat hasznalva jo pontossaggal megbecsiilhetd. Uj
eredmény a konvolucids neuralis hald alkalmazéasaval kdzvetleniil a mért
spektrumbdl megvaldsitott paraméterbecslés. Klaszteranalizist hasznalva
megallapitottam, hogy a kiégési eldélet lizemelési ciklusok szerinti
alakulasa tiikr6z6dik a gamma-spektrometridval mérhetd aktivitas-
aranyokban.

A tézisponthoz kapcsolodo publikéciok listaja:
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6. HASADASI TERMEK AKTIVITASOK SZAMITASA

A gamma-spektrometria, mint roncsolasmentes analitikai modszer hasznalatdval az
el6zo fejezetekben bemutatott médon meghatarozhatok kiégett fiitdelemekben hasadasi termék
aktivitasaranyok. Ezek az ardnyok magukban hordozzdk a karakterizaciohoz sziikséges
informaciok egy részét, de a Bq-ben mért aktivitdsok 6nmagukban nem kovetkeznek beldliik.
A mérdrendszer €s a mérési elrendezés pontos ismeretében, vagy ismert aktivitasu referencia
sugarforras alkalmazéséaval elméletben kiszamithato az abszolut hatasfok-fliggvény, aminek a
birtokaban az aktivitasok is mérhet6é valnak. A hasadasi termék aktivitdsok ismerete egyrészt
ujabb paraméterbecslé modszereket tesz lehetévé, masrészt ennél fontosabban sugarvédelmi és
atmeneti tarolasi, illetve a végsd elhelyezés elotti ellendrzések alapjat képezheti [57]. Az
aktivitasszamitas kozponti kérdése €s legnagyobb nehézsége a megbizhatd hatasfok-kalibracio
eldallitasa, ami természetesen rendkiviili mértékben fiigg a mérési geometriatol, tehat minden
esetben egyedileg kell elvégezni.

6.1. Az abszolut hatasfok-kalibracio lehetOségei

A 2. fejezetben bemutatott fiitéelem geometriai és anyagi felépitése komplexnek
mondhat6. Vilagos tehat, hogy pontszeri referencia sugarforrassal nem modellezhetd, hiszen
ez az egyszerlsités rendkiviili mértékii torzitast eredményezne a hatasfokban. gy a kisérleti
uton végzett kalibraci6 egyetlen esélye egy ismert hasadési termék aktivitasokkal rendelkezd
referencia kazetta mérése. Ilyen kazetta azonban Paksi Atomerdmiiben nem all rendelkezésre,
valamint hazdnkban az eddig gamma-spektrométerrel megmért kazettdk roncsolasos analizise
sem kivitelezhetd. Kovetkezésképpen a kisérleten alapuld hatasfok-kalibracio otletét el kellett
vetnem. Ez a tovabbiakban részletezett mddszer egy sarkalatos pontja, hiszen a mérési Gton
torténd validacio jelen koriilmények kozott semmiképpen sem valdsithaté meg, legfeljebb
indirekt validacio, azaz hasonld kiégett lizemanyagok meérési eredményeivel valo Osszevetés
képzelhetd el.

A fennmarado lehetdségek kozott szerepelnek a szamitogépes koddal eldallitott
adatokon alapul6 modszerek. A feladat szempontjabol ezek két tipusra oszthatok fel:

(1) A reaktorban lejatsz6dé magatalakulasok és bomlasok kovetésén keresztiil a hasadasi
termék magok mennyiségének szdmitsa.

(2) Akiégett fiitéelembdl kibocsatott gamma-fotonok szimulaldsan keresztiil a detektalasi
hatasfok kozvetlen meghatarozasa.

Az (1) tipusu kédok alkalmazasaval ismertté valhatnak a mért fiitéelemeken beliili hasadasi
termék aktivitdsok. Ezutan a kvantitativ analizis alapvetd Osszefiiggésével ((3.2) egyenlet) a
hatasfok-fliggvény értékei a kiértékelt csucsteriiletekbdl szarmaztathatok. Ezt az eljarast az
Osszes mért flitdelem-konstrukcidra és mérési elrendezésre megvalositva eléallnak az aktivitas
szamitasokhoz sziikséges hatasfok-fiiggvények.

87



Az eldbbi stratégiaval szemben a (2) modszernél nem feltétel az aktivitasok eldzetes
ismerete. A hatasfok szamitasdhoz elegendd a gamma-sugarzé magoknak a fiitdelemen beliili
relativ térbeli eloszlasat tudni. Részletesen kell ismerni viszont a mérési elrendezést, mind
anyagi, mind pedig geometriai paramétereit tekintve. Az ilyen szamitdsok elvégzésére
hasznalandok a Monte-Carlo részecsketranszport koédok, amik nagy szamu kibocsatott
részecske véletlenszerlien sorsolt életitjanak végig kovetesével hatarozzak meg a keresett
atlagos mennyiségeket.

Ebben a munkaban a két modszer koziil a valasztasom a Monte-Carlo szimulaciora esett,
igy a tovabbiakban kizarolag ennek a technikanak az implementacidjarol irok. Ennek indoka
egyrészt a mérési Osszeallitasrol rendelkezésre all6 informacid kiaknazasanak lehetdsége,
masrészt pedig a szamitdsokhoz hasznalt kodok rendelkezésre allasa a HUN-REN EK SBL-
ben. Megjegyzendd, hogy a hasadési termék izotdpok mennyiségét szamitd reaktorfizikai
koédok alkalmazésa tovabbra is egy legitim stratégia, amit a jovOben érdemes az dsszehasonlitas
céljabol megvaldsitani.

6.2. Irodalmi attekintés

A Monte-Carlo részecsketranszport modszerek gamma-spektrometriai kalibracidhoz
torténd felhasznalasahoz a szakirodalomban szamos példat lehet taldlni. Ebben az irodalmi
attekintOben a fokuszt a kiégett flitdelemekkel kapcsolatos vizsgalatokra helyeztem.

R. G. Helmer 2003-as munkéja — bar nem kotddik a kiégett nuklearis tizemanyagokhoz
— megmutatta, hogy a szerkezet preciz ismerete esetén egy HPGe detektor hatasfoka nagy
pontossaggal meghatarozhaté Monte-Carlo technikdval [58]. A cikk szerzdi figyelembe vették
a germdnium holtrétegek hatdsat és a mérési Osszedllitisuk geometriai paramétereit
szkenneléses modszerrel mérték meg. A germanium kristaly méreteirdl és elhelyezkedésérdl a
gyart6i adatlaptol fiiggetleniil, Rontgen atvilagitas modszerével szereztek pontos informéciot.
A CYLTRAN Monte-Carlo koéd alkalmazasaval végiil széles energiatartomanyon beliil a
kisérleti értékektdl 1%-nal alacsonyabb eltérésii hatasfok-kalibraciot valositottak meg.

M. Koleska két 2014-es és egy 2016-os publikdcidjaban beszamol a Monte-Carlo
szimulaciora alapozott gamma-spektrometriai vizsgélataitol a fezi LVR-15 kutatoreaktor
kiégett fitdelemein [19] [59] [60]. A cikkekben a szerzok bemutatjdk a HPGe detektoruk
Monte-Carlo modellezését, ami soran rontgenradiografiat is alkalmaztak. Az MCNPX kodban
felépitettek a mérési Osszeallitasuk modelljét, amiben szorascsokkentd modszerként a weight
window és a DXTRAN technikdkat is bevetették. A szimulalt hatasfok kisérleti ellendrzésére
egy kazetta makettre applikalt '""Ag izotopot tartalmazo folia mérésével tortént. Végiil az
elkészitett és validalt szimulacios modelljiiket sikeresen alkalmazni tudtak a kutatéreaktor
kiégett flitéelemeinek kié¢gés-ellendrzésére.

Raddécz Gabor a BME Oktatoreaktor EK-10 tipusu fiitéelemeinek '*’Cs tartalmat
hatérozta meg HPGe gamma-spektrométerrel elvégzett méréssel. 2019-es cikkében részletezi a
hatasfok-kalibracids eljarast, amelyet az MCNP6 Monte-Carlo koddal végrehajtott
szamitasokra alapozott. Az extrém kis kiégésii és extrém nagy hiilési idejii flitdelemek mérése
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lehetovég tette azok arnyékolatlan mérését (a detektor koriili 6lom kollimator alkalmazaséaval),
amiknek k0szonhetden a gamma-spektrumokban jol detektalhatd uran csucsok jelentek meg. A
szamitasok validacioja az 2*U és 2*8U, illetve ezen magok bomlasi soraba tartozo izotopok mért
¢s szimulalt teljesenergia-csucs hatasfokok Osszevetésén alapult. A detektor belso
szerkezetének felderitése elengedhetetleniil fontosnak bizonyult, ezt a cikk szerzéi kollimalt
gamma-nyalabbal végzett mérésekkel ismerték meg.

A felsorolt publikaciok kozos eleme a detektor és a mérési kornyezet geometridjanak
részletes ismerete. A tapasztalatok alapjan a detektor esetében nem elégséges a gyartoi
adatlapon szerepld paraméterekbdl felépiteni a geometriat, mert minden miszer egyedileg
gyartott ¢és a valédi méretei a nominalistdl eltérhetnek. HPGe detektoroknal gyakran
alkalmazott technika az atvilagitas kollimalt rontgen- vagy gamma-nyalabbal, illetve a
rontgenradiografia, amely moddszer sikbeli képet ad a kristaly alakjardl, méreteirdl és
elhelyezkedésérdl.

6.3. A kiégett flitbelem mérések Monte-Carlo modellje

MCNP6.2 részecsketranszport koddal végeztem el [61]. A vizualizacidhoz nélkiilézhetetlen
segitséget nyujtottak a Vised és a Gxsview grafikus megjelenitd szoftverek [62] [63].

6.3.1. A HPGe detektor felépitése

A modell megalkotasanak elso 1épése a HPGe detektor szerkezetének felépitése volt. Az
évek soran alkalmazott harom mérémiiszer koziil csak az ORTEC GEM10P4-70 tipusu
detektort modelleztem le. Ennek oka a PGT IGC-10 gamma-spektrométer meghibasodasa és
emiatt a validacio lehetetlensége, valamint az ORTEC GEM-SGD-3615 detektorral a
minddssze 10 darab megmért kiégett kazetta csekély szama.

6.3.1.1. Rontgenradiografia

A detektorfejen elvégzett rontgenradiografia feltarta a germéanium kristaly geometriajat.
A felvételek elkészitését a HUN-REN EK Nuklearis Analitikai és Képalkotds Csoport
munkatarsai hajtottdk végre a Budapesti Kutatoreaktor csarnokaban taldlhatdé rontgen-
radiografiai méréhelyen. A rontgenforras 200 kV-os gyorsitofesziiltséggel és egy a nyalab elé
helyezett 2 mm-es aluminium sziirével miikodott. A mintatartd6 mogotti ernyd utdn egy
szcintillacios detektor az athalado rontgenfotonokat lathatd fénnyé konvertalta, amit egy CCD
kamera rogzitett. Egy felvétel végeredménye egy 2200x1700 pixel felbontésu sziirkearnyalatos
kép, amin a sotétebb részek nagyobb, a vilagos részek pedig kisebb fotonelnyelést indikalnak.
A HPGe detektorfejrél szamos felvétel késziilt tobb kiillonbzé magassagban és két, egymassal
90°-ot bezar6 tengelymenti orientacidban. A felvételekrdl egy-egy szemléltetd kép lathato a 6.1.
abra bal és jobb oldalan, a bal oldalon feltlintetve a legfontosabb geometriai paraméterekkel. A
képekrdl a méretek az aluminium kapszula jobb oldalara régzitett aluminium referencia darab
ismert méretébdl kiindulva szamithatok ki. A méretek meghatarozasa a Fiji szoftverrel tortént
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[64]. A radiografiai felvételekrodl leolvasott atlagos méreteket és a detektor gyari adatlapjaban
megtalalhato értékeiket a 6.1. tdblazat tartalmazza. A méretek a 6.1. abra két felvételének
atlagos leolvasott értékeiként lettek megallapitva. A kristadly méretein tal a kapszula €s a

kristalytarto faldnak vastagsagai is a radiografias felvételekrdl lettek meghatarozva. A 200 keV-

es maximalis rontgenenergidju fotonok nem tudtak a germanium tombon athatolni, ezért a

koaxialis kristaly kozponti lyuka a felvételeken nem latszodik, kdvetkezésképpen itt az adatlap

méreteit alkalmaztam.

(a) 0°-os oldal

dtop

Y

XZ'

(b) 90°-0s oldal

L

6.1. abra: A GEM10P4-70 detektorrol késziilt rontgenradiografias felvételek. Bal oldalon a 0°-
os allasban, a jobb oldalon a 90°-os alldban elhelyezett detektorfej lathat6. Mindkét felvétel
jobb oldalan a kapaszulara applikalt méretskala jel616 probadarabok helyezkednek el.

6.1. tablazat: A GEM10P4-70 detektor germanium kristalyanak geometriai méretei.

Paraméter Adatlapi Radiografiai Megjegyzés
érték (mm) érték (mm)

Kristaly tetejének atméroje - 48,04 £ 0,24 Adatlapon nem szerepel
(diop)
Kristaly kdozepének atmérdje 50,1 51,04 £ 0,3 -
(deentre)
Kristaly aljanak atmérgje - 43,78 £ 0,44 Adatlapon nem szerepel
(dvottom)
Kristaly kozépének hossza 36 36,74 £ 0,38 -
(Mcentre)
Felso lekerekités sugara (71, 72) 8 1,46 £ 0,09 Ismeretlen okt nagy eltérés
Also lecsapas hossza (c1, ¢2) - 4,83+0,11 Adatlapon nem szerepel
Kristaly oldaltavolsaga a - 10,07 £ 0,48 Adatlapon nem szerepel
kapszulafaltol (xi, x2)
Kristaly tavolsaga a kapszula 3 3,31 £0,15 -
tetejétol (Viop)
Kozponti lyuk atmérdje 9,4 - Radiografian nem latszik
Kozponti lyuk mélysége 20,9 — Radiografian nem latszik
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6.3.1.2. A detektor kisérleti hatasfok-kalibracioja

A HPGe detektor modelljének kiilon validacidjahoz sziikségem volt egy laboratériumi
koriilmények kozott elvégzett hatasfok-kalibraciéra. Ehhez négy darab etalon gamma-
sugarforras valasztottam ki, ezek az >*' Am, '3°Ba, ®°Co és '32Eu, amik egyiittesen lefedik a 60-
1400 keV energiatartomanyt. A sugéarforrasokat a detektor kapszulajanak kozépmagassagaban,
annak feliiletétol 20 cm tavolsagra pozicionaltam. A tdvolsag megvalasztasanal a f6 szempont
a valodi koincidencia effektus minimalizéldsa volt, amely zavar6 jelenség 20 cm-nél mar a
hasznalt etalonforrasok esetén teljes mértékben elhanyagolhato [65]. A teljes mérési idok 0,5-2
6ra tartomanyban valtoztak 1-3% kozotti holtidok mellett. A rogzitett spektrumokat az
InterSpec szoftverrel értékeltem ki [66]. A gamma-emisszi6 gyakorisagara vonatkozo nuklearis
adatokat az ENSDF bomlasi tdblazatokbol vettem [3]. Az etalonforrasok referencia aktivitasaira
a gyartok altal megadott bizonytalansagok £2-5% kozotti értékek.

A mért teljesenergia-csucs hatasfokokra egy (6.1) formulaval definialt empirikus
fiiggvényt illesztettem, amivel a kalibracidos tartomanyon beliil tetszdleges energiara
kiszamithat6 a hatasfok. A mérésbol szdrmazo hatasfok értékek és a rajuk illesztett fiiggvény
alakja a 6.2. dbran szerepel, az Ao — A4 illesztési paraméterek illesztési eredményei pedig a 6.2.
tablazatban talalhatok. A (6.2) és (6.3) formulakkal megadott matrixok rendre az illesztett
paraméterek kozotti kovariancidkat és korrelacios egylitthatokat adjak meg.

2 3 4
gmért(Ey) — e(A0+A1 ln(Ey)+A2 ln(Ey) +A3 ln(Ey) +A, ln(Ey) ) (6.1)
0.0025
N e 24p, e 60co
=] 133 152
G © Ba ° Eu
2 0.0020 - i
= — lllesztett fliggvény
8
S 0.0015
wn
?
8
80 0.0010 -
(5]
=
<5}
[%2]
2 0.0005
©
F
0.0000

0 150 300 450 600 750 900 1050 1200 1350 1500
Energia (keV)

6.2. abra: Fiiggvényillesztés a laboratériumban mért teljesenergia-csucs hatasfokokra.

6.2. tablazat: Az emern(Ey) fliggvény illesztésébdl meghatarozott paraméterek értékei.

Paraméter Ao A A> As As
Erték + szoras -153,4+5,6 96,9 + 4,1 -235+1,1 2,48 +£0,13 -0,0979 + 0,0059
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32 —23 6,2 -0,74 0,032
—23 17 —4,6 0,55  —0,024

Cov(A;4)=| 62 —46 125 —015 00065 (6.2)
-0,74 055 —0,15 0,018 —0,0008
0,032 —0,024 0,0065 —0,0008 0,00003

1 -1 1 -099 098
-1 1 -1 1 -099

p(4,4;)=| 1 -1 1 -1 1 (6.3)
-099 1 -1 1 -1
098 -099 1 -1 1

6.3.1.3. Az optimdlis Ge holtréteg vastagsag keresése

A gamma-spektrométerként alkalmazott germanium kristalyok mindegyike rendelkezik
olyan feliileti réteggel, amely nem érzékeny a gamma-sugarzasra. Ezt a réteget holtrétegnek
csOkkenést okozhat [67]. Ezt a csokkenést kis energidkon a holtrétegben vald elnyelddés,
nagyobb energidknal pedig a kisebb aktiv térfogat okozza [68]. A holtréteg anyagi
Osszetételében gyakorlatilag nem kiilonbozik a kristaly tobbi részétdl, igy példaul rontgen
radiografidval nem vizsgalhatd. Az egyetlen jarhatdé Ut a holtréteg vastagsaganak
megismerésére a kiillonbozo konfiguraciokkal felépitett szimulaciok elvégzése és az igy kapott
hatasfokoknak a mért hatasfok-fiiggvénnyel vald 6sszevetése.

A holtréteggel kapcsolatban alapvetd feltételezésem az volt, hogy a kristalyt minden
kiils6 oldalarol bizonyos vastagsaggal korbeveszi, viszont a kdzponti lyukon beliil nincs jelen.
Az optimalizacié harom rétegvastagsag keresését jelentette, ezek az eliilsd (d/1), az oldalso (dl2)
¢€s a hatso (dlz) holtréteg vastagsagok. A keresési stratégiam két 1épésbdl allt, mindkettd egy
racs menti keresési algoritmuson alapul. Elséként egy durva, 8000 pontbol allé6 racs mentén
végeztem vizsgalatokat, amiknél mindharom rétegvastagsag értéke 0,1-2 mm kozott, 0,1 mm-
es 1épéssel valtozott. A masodik szakaszban egy finomabb felosztasu racs pontjain végeztem
optimalizaciot, 0sszesen 12000 konfigurdcio vizsgélataval. A keresési tartomanyok a 6.3.
tablazatban taldlhatok. A hatsé holtréteg vastagsaganak tartomanyat ki kellett terjesztenem 2-
r6l 2,7 mm-re, mert az elsd optimalizacids korben a d/s értéke a durva racs tartomanyanak
maximumat vette fel.

6.3. tablazat: Az optimalis holtréteg vastagsagok kereséséhez alkalmazott tartomanyok.

Racs Paraméter Tartomany (mm) Lépéskoz (mm)  Keresési értékek szama (db)

dl 0,1-2 0,1 20
Durva dbh 0,1-2 0,1 20
dl; 0,1-2 0,1 20
dl 0,85-1,04 0,01 20
Finom dbh 1,13-1,7 0,03 20
dl; 1,25-2,7 0,05 30
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Az 0sszes szimuldciot 1 millid induld részecskével €s csak a fotonok transzportjanak
szamolasaval futtattam le. Holtréteg konfiguracioként 50 és 1500 keV kozott 37 darab energian
inditottam fotonokat a detektor kapszulaval szemben 20 cm-re elhelyezkedd pontforrasbol. A
kristaly holtrétegen beliili aktiv térfogatdban egy F8:P tipusu pulse height tally-vel mértem a
fotonok teljes energiaval torténd elnyelésének héanyadat, amely mennyiség analog a
teljesenergia-csucs hatasfokkal.

Az optimalis holtréteg konfiguraciot harom eltérést méré mennyiség (RMSD, MAE,
MAPE) alapjan képzett tavolsag (D) mentén valasztottam ki. A (6.4), (6.5) és (6.6) formulakkal
definialt eltérések mind egységnyi 0sszegre normalt értékiiek, a képletekben az i =1,...,m index
a holtréteg konfiguracio indexe (a finom racsra m=12000), E = E1,...,E, a fotonenergian végig
futd index (n=37) és emc a szimulacidval szamolt teljesenergia-csucs hatasfok. A D tavolsagot
a (6.7) képlet adja meg. A finom racsos keresés azon konfiguracigja lesz leginkabb a valdsagnak
hii, amelyre D értéke minimalis.

En m En
) 1 . . 2 1 . ) 2
RMSDhorm = |~ > (ehere® = #lsc®) [ D | 2D (ehent® = lac(®) |6:4)
E=E1 l=1 E=E1

n

En m En
. 1 . . 1 . .
MAEom =~ > Jehin(E) = shc(B)| / Y2 e ® = dac®] | 65)
E=E1 i=1 E=E1

En . . m En , .
. 1 el i (E) — epc(E 1 el i (E) — ggc(E
MAPE:, ... = 100—2 me”(i) ue )‘/Z 100—2 me”(i) uc(£) (6.6)
i . 2 . 2 . 2
Di = J (RMSDiyrm)” + (MAEL i) + (MAPEL 41n) 6.7)
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6.3. abra: A végso, holtréteg vastagsagra optimalizalt detektormodell geometridja a rontgen-
radiografiai felvétel képére vetitve (jobb oldal) és a 20 cm tavolsagbol pontforrasra szamolt
hatasfok eltérése a kisérletileg meghatarozott hatasfok-fiiggvénytdl (bal oldal).
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A legkisebb eltérését (D = 9,7x107) a {dli; db; dlz} = {0,94 mm; 1,4 mm; 2,5 mm}
paraméterekkel rendelkezd konfigurdcio adta, igy ez a detektormodell lett a megadott
kritériumok alapjan az optimalis. A kivalasztott detektormodell Vised programban megjelenitett
metszetének és a rontgenfelvételnek az 6tvozott képe a 6.3. abra jobb oldalan, mig a 20 cm
tavolsagban elhelyezett pontforrdsra mért €s szimulalt hatasfokanak dsszehasonlitasa az dbra
bal oldalan lathatd. A teljes 50-1500 keV energiatartomanyt vizsgalva a szimulalt hatasfok
mérthez képesti atlagos eltérése +1%, a szadzalékos eltérések szorasa pedig 2,3%. Az eltérések
a kisérleti validdcidhoz hasznalt etalonforrdsok aktivitas-bizonytalansagaval egyezd
tartomanyba esnek, igy megallapitottam, hogy a detektormodell a rendelkezésre all6 mérési
pontossag mellett tovabb nem finomithato.

6.3.2. A kiégett kazetta és a kollimator geometriai felépitése

A kiégett lizemanyag-koteg modellezésénél a friss lizemanyagra definidlt paramétereket
vettem figyelembe. Bar az iizemelés folyaman az UO; toltet deformalodik, repedezik és
kontaktusba keriil a cirkonium burkolattal, ezek a hatdsok egyrészt nehezen modellezhetdk,
masrészt a detektalasi hatdsfok szempontjabol 1ényeges valtozast varhatéan nem okoznak. A
kiégett toltet modosult anyagi Osszetétele sem befolydsolja érdemben a gamma-fotonok
terjedését, mivel az anyag dontd (>85 wt%) hanyadat tovabbra is az uran teszi ki. Ezeket a
megfontolasokat figyelembe véve a kiégett kazetta Monte-Carlo modellje a 2.2.1 alfejezetben
leirt friss lizemanyaggal egyezik meg. Egyetlen kiilonbség a modell magassaga, amit 8 cm-re
korlatoztam a kazetta kozépso, axidlisan homogén tartomanyaban. A palcak UO> toltetébe a
vizszintes kozépsiktol csak £ 2 mm magassagon beliilre definidltam a kisorsolt részecse
kiindulasi pontokat, mivel a 2 mm magas fényuttal rendelkezo kollimator a mas magassagokbol
érkez6 fotonokat nem engedi at. A sugarforras palcankénti eloszlasa a valddi kazettdkban
nyilvanvaléan nem homogén és izotoponként is valtozd. A keresett hatasfok azonban a harom
kazettaoldal mérés atlagspektrumara vonatkozik, igy a palcakra vonatkozéan homogén forras-
eloszlast alkalmaztam. A modellezett geometriat és az anyagi Osszetételt a 6.4. abra mutatja be.

6.4. 4dbra: A kazetta modellezett geometridjanak xz sikbeli metszete (bal oldal) és xy sikbeli
metszete (jobb oldal) a Vised programban megjelenitve.
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A kazetta az 1-es akna vizében talalhaté a kollimator kézépvonala mentén ¢€s attol az
adott mérési elrendezésnél hasznalt tdvolsagban (a kazettafaltol az aknafalig 23,5-53,5 cm). Az
akna henger alaku acélfala 3,315 m bels6 atmérdji. A rozsdamentes acélfal vastagsaga 4 mm,
ez egy 8 mm vastag szénacél falra van erdsitve, ami mogott tovabbi arnyékold réteg nélkiil a
kollimator fényutjanak belépd ablaka talalhat6. A kollimator modellben felépitett szerkezete
megegyezik a 2.2.2 alfejezetben részletezett konstrukcioval, a modell metszeti képe a 6.5. dbran
lathato. A HPGe detektor a kollimator kilépd ablakanak falatol 5 cm-re van elhelyezve ugy,
hogy a germanium kristaly szimmetriatengelye egybe esik a fényut kozépvonalaval.

i“‘——_
Levegd +
_—_—_______. [y
I
iIN t
\ | / \
Rozsdamentes acél Beton Olom Szénacél

\

]

6.5. abra: A kollimator modellezett geometridjanak xy sikbeli metszete (fent) és yz sikbeli
metszete (lent) a Vised programban megjelenitve.

6.3.3. A szimulacios 1d6 csokkentésére alkalmazott eljarasok

A felépitett szimuldcidos modellel végzett eldzetes vizsgalatok azt mutattak, hogy a
detektalasi hatdsfok legjobb esetben is 10°-es nagysagrendbe esik. Az extrém alacsony
hatasfok — amit a vastag vizréteg és a kollimator szlik nyildsa egylittesen okoz — nem varatlan
eredmény, hiszen a kiégett flitéelemek rendkiviil nagy aktivitasa miatt a mérés pontosan ilyen
koriilmények kozott valdsithatd meg. A Monte-Carlo szimulacid szempontjabol azonban egy
ilyen szamitasi probléma megoldéasa nagy kihivast jelent. Elfogadhato (~1%) statisztikus hiba
eléréséhez analdg szimuldciot végezve futdsonként nagyjabol 10'>-10'3 darab induld
részecskére lenne sziikség, ami a hatasfok-kalibracios feladat elvégzését minimum honapos
1d6skalara nyujtana.

A futasi 1d6 csokkentésére kiilonféle, az MCNP6.2 kodban implementalt
szorascsokkentési modszer alkalmazasat teszteltem. Az induld részecsék irdnyanak
preferencidlis mintavételezése a kollimator felé mutatd vektorhoz képesti iranyszog
exponencialis eloszlast torzitasaval javulast eredményezett a futasi idoben, de nagysagrendi
csokkenést nem okozott. A weight window generatorral (WWG) gyartott ablakozas ¢€s a tally
térfogat koriili determinisztikus transzport (DXTRAN) gdmbdk alkalmazasa ugyan jelentdsen
meggyorsitotta a szamoldst, de mindkét moddszer (kiilon-kiilon és egyiitt is) Monte-Carlo
szempontbodl érvénytelen eredményhez vezetett. A két modszer a tally szempontjabol értékes
események szamat noveli meg és ezzel egyenld mértékben csokkenti ezeknek a részecskéknek
a sulyat, elméletben torzitatlan eredményt nytjtva. Ennek ellenére a futasok sordn megjelentek
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kis szamu, de az eredményt jelentdésen befolydsold nagy sulyt hozzajarulasok, amik miatt a
tally stly szerinti valoszinliségi stirliségfiiggvényének meredeksége til alacsony (< 3) lett, tehat
a szimulacidé nem teljesitette a kodba beépitett egyik fontos statisztikai probat. A probléma
eredete egyelore tisztazatlan, a kikiiszobolésére tett kisérleteim nem jartak sikerrel.

A szimuléacidhoz sziikséges 1d0 csokkentésének alternativ megoldasa, ami végiil sikerrel
zarult, a modell kettévagasa €s egymas utani csatolt futtatdsa volt. Az alapétlet az, hogy a
modellezett tér nagy részében a szorasi folyamatok elhanyagolhatdk, hiszen a végeredményhez
hozz4jarulést csak a teljes energiaval (szoras nélkiil) detektalt fotonok adnak. Ellenben a HPGe
detektorban lejatszodod szorasi és kiszokési folyamatokat figyelembe kellett vennem, mert a
valosdgban nem minden detektorba bejutd foton ad jelet a teljesenergia-csticsba. A probléma
elso részében tehat a fotonokat at kell juttatni a vizen és a kollimétoron, a masodik részben
pedig csak a detektorba jutasi és a detektalasi folyamatokat kell szimuldlni. A két rész forras és
tally definicioit, valamint azok modellen beliili elhelyezkedését a 6.6. dbra és a 6.4. tablazat

mutatjak be.
SDEF 1.rész F5:P

s ——

I R R

F5:P Ax=0,1cm 2. rész
S ' F8:P
Az=0,03cm {5 SDEF
o b024m

6.6. abra: A szimulaci6 1. részének (fent) €s 2. részének (lent, jobb oldal) geometriai hatarai
feliilnézeti metszetben abrazolva, a forrasok (piros) €s a tally-k (z6ld) pozicidinak jelolésével.
Az F5:P tally métrix szerkezete az abra lenti részének bal oldalan lathato, a 2. rész forras matrixa
ezzel azonos poziciot €s struktirat vet fel.
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6.4. tablazat: A kettévagott szimulacios modell két részének sugarforrasra és tally-re vonatkozo

informacioi.
Sugarforras Tally
Tipus Pozicio Anyag Tipus Pozicio Anyag
l.rész SDEF  Uzemanyagon beliil ~ UO; F5:P Kollimator utan 2 cm-re  levegd
henger 4 mm magas oszlop- (x225) talalhat6 xz-sikban,
(x126)  ban, hatszogracsban 25%9-es racsban
2.rész  SDEF Kollimator utan 2 levegd F8:P HPGe kristaly aktiv Ge
pont cm-re az xz-sikban, (x1) térfogataban

(x225) 25%9-es racsban

A fotonokat az 1. részben a 126 palca lizemanyag rész¢bdl inditottam el, iranytorzitas
nélkiil. A kod minden forras eseménykor a kollimator utan talalhat6é F5:P pontdetektor matrix
225 darab pontjahoz kiszamolja az eljutasi valoszintiséget. A végeredmények a pontdetektorok
altal mért szorads nélkilli fotonfluxusok (@rs). Minden mérési elrendezésre és kezdeti
fotonenergiara kiilon szimulédciot futtattam, amik 1 millid induld részecskével szamolva
egyenként 15-30 o6ra kdzotti processzorid6t igényeltek.

A 2. részben a fotonok ugyanazokbol a pontokbol inditottam el, ahol ez 1. rész
pontdetektorai voltak. A kezdeti energidjuk tovabbra is a hasadési termékek altal kibocsatott
gamma-energidkkal egyezett meg, hiszen az 1. részben kizardlag a szorodas nélkiili
hozzajaruldsokat szamitottam ki. A 225 darab forras-pont kdzotti sorsolasi valdszintiségek az
1. részben kiszamolt @rs értékekkel egyeztek meg. A fotonok irdnyat tekintve nem volt csatolas
az 1. és 2. részek kozott, helyette a 2. részben a kezdeti iranyvektor sziik szogtartomanyon beliili
sorsolasat implementaltam. Elemi geometriai Gton kiszdmithato, hogy a kollimator fliggdleges
sikban a vizszintestdl minddssze +£0,1°-kal eltérd irdnyban halad6 fotonokat enged még at,
vizszintes sikban pedig a kdzépvonalatol £2,5-3°-kal eltérd szogtartomanyban érkezd fotonok
jutnak keresztiil rajta, a kazetta tavolsagatol fliggéen. Emiatt a z-irany( komponens fixen
vizszintesnek allitottam be, a vizszintes sikban pedig a nyilasszdg 0° €s +0max sz0g kozott
exponencialis eloszlassal lett mintavételezve, ahol Omax a kazetta tavolsagtol fiiggd maximalis
atjutasi iranyszog. Az F8.P tally-vel a germéanium kristaly aktiv térfogataban mértem a fotonok
altal a teljes energialeaddsok szdmat, ezt leosztva a kiindul6 részecskék szdmaval adodik a 2.
rész eredménye (erg). Az indul6 részecskek szama 10 millid volt, egy szimulacié minddssze par
perc processzoriddt vett igénybe.

A Monte-Carlo szimulacidval szamitott teljesenergia-csucs hatasfok (emc) a kétrészben
végzett futtatasbol a (6.8) egylet alapjan all eld.

225

ewc(By) = era(Ey) D Pps (Ey)dxaz 6.8)
i=1

Az egységnyi aktivitasra vonatkozd @rs,; fotonfluxust megszorozva a pontdetektor koriili AxAz
= 3x107 cm? feliiletegységgel megadja az i-edik pontdetektor effektiv hatasfokat. Az 1. rész
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F5:P tally-k hatasfokainak Osszegét megszorozva a 2. rész erg hatasfokaval megkaphatd a
keresett emc hatasfok.

6.3.4. A detektor pozicionalasadbol szarmazo hiba

A mérOrendszer hatdsfokat nagymértékben befolyasolja a gamma-spektrométer egzakt
elhelyezkedése. Itt elsdsorban a kollimator hossztengelyére merdleges sikban torténd
elmozdulésok a hangsulyosak, mivel a szlik nyalabnak kdszonhet6en a detektor és a kollimator
kozotti tavolsag kis valtozasi elhanyagolhatoak. Lényeges felismerés, hogy a koaxialis kristaly
kozepén talalhatd lyuk miatt néhany mme-es pozicionéldsi hibaknal is jelentds hatasfok-valtozas
varhat6. Ennél fogva a tokéletesen kozépre helyezett detektor hatasfoka kis elmozdulasok
hatasara biztosan novekedni fog. Az okozott hiba nagysaganak vizsgalatahoz elegendd volt a
2. rész modelljével szimulacidkat futtatnom, melyekben a detektor egészét bizonyos mértékben
oldal iranyban elmozditottam.

A detektor tavolsag €s irdny szerinti pozicionaldsat minden mérési kampanynal 1ézeres
mérdrendszer hasznalata segitette, ezért a kdzépponttdl mért altagos eltérés altalam becsiilt
értéke 2 mm x és z iranyban is. Az x és z valtozokat, mint a kdzépponti poziciotol valo eltérés
két fliggetlen normal eloszlasti valoszinliségi valtozojat hasznalva az (x,z) pozicionalasi
bizonytalansag eloszlasfiiggvénye a (6.9) egyenlettel megadott kétdimenzids Gauss-fiiggvény,
ahol a ux = - = 0 mm a varhato értékeket €s o = 0. = 2 mm a szorasokat jelolik.

(x—px)? | (z—pz)*
1 e_( ZaxJé + 20,2 )

Plx,z] = (6.9)

210, 0,

A pozicionalasi bizonytalansag vizsgalatanak (x,z) pontjai egy x és z koordindtdban egyarant 1
mm 0sztasu €s -6 mm-t6l +6 mm-ig terjedd racsban helyeztem el, ami 6sszesen 169 darab
pontot jelentett. A mérési Osszedllitas xy- és yz-sikbeli tlikrozési szimmetridjat kihasznalva
azonban csak a 0-6 mm kozotti, 49 darab (x,z) eltolassal transzformalt szimulacios szamitasra
volt sziikség. A fotonenergidk szama Osszesen 32 volt, ezek a 475-1385 keV tartomanyon
beliilre estek és az itt talalhato fobb hasadasi termék magok gamma-emisszidinak energidival
egyeztek meg.

A szimulécios futtatdsok eredményei a D(x,z)-vel jelolt energidra atlagolt, a kdzépponti
helyzethez képesti hatasfok-kiillonbségek. Az atlagolas elvégzésének alapjat a 32 energidra
adott (x,z) eltolasnal végzett szamitasok kozotti 10%-on beliili kiilonbség adta. A hatasfokban
fellép6 hiba nagysagat (E[D(x, z)]), valamint ennek szoérasnégyzetét (Var[D(x, z)]) rendre a
(6.10) és (6.11) keépletek adjak meg.

169 169
E[D(x,z)] = Z D;(x, 2)P;[x, z] / Z P, [x, 2] (6.10)

169 169

Var[D(x, 2)] = Z P, [x, z](D; (x, 2) — E[D (x, 2)])2 / Z P, [x, ] 6.11)

i=1
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Az eredményként kiszamitott D(x,z) és P(x,z)D(x,z) értékek sikbeli eloszlasata 6.7. dbra
két grafikonjanak szinskaldja szemlélteti. A kollimator nyildsanak elnyujtott alakja miatt a
mérérendszer hatasfoka sokkal érzékenyebb a detektor fliggdleges iranyu elmozdulasara.
Lathatd, hogy 5 mm-nél nagyobb fliggdleges poziciondldsi hiba esetén a hatasfok >30%-kal
megno, igy az ilyen nagysagu fiiggbleges eltéréseket mindenképpen kertilni kell. 2 mm-es
pozicionalasi bizonytalansdg mellett a (6.10) és (6.11) egyenletekkel szamitott hatasfok-hiba
varhat6 szdzalékos nagysaga +5,7 = 6,1% lett. Ez a hibatag az eldzetes varakozasoknak
megfeleléen valoban nem elhanyagolhatd nagysagu, az aktivitasszamitas hibajahoz jelentds
mértékben hozzajarul.
D(x,2) ] P(x,z)D(x,2)

6 33.5% 1.17E-3

29.3% 1.02E-3

25.1% 8.78E-4
20.9% 7.31E-4
16.8% 5.85E-4
12.6% 4.39E-4

8.4% 2.93E-4

4.2% 1.46E-4

0.0% 0.00E+0

P A
X (mm) X (mm)

6.7. 4bra: A szimulacios technikaval szamitott D(x,z) hatasfok-eltérések (bal oldal) és a
P(x,z)D(x,z) szorzat (jobb oldal) eloszlasa az xz-sikban. A grafikonokon az értékek nagysagat a
toliik jobbra megjelenitett szinskala mutatja. A berajzolt sarga kereszt a kollimator y-iranya
kozépvonalat, a kék téglalap a kollimator fényutjanak kilépo ablakat, a fehér kor pedig a
germanium kristaly lyukanak méretét szemlélteti.

6.4. A szimulacios modell validacigja

A Monte-Carlo modell kdzvetett kisérleti validacidjara két kézenfekvo stratégia adodik:
(1) a mért spektrumokbol szarmaztatott €s a szimulalt relativ hatasfok-fliggvények menetének
Osszehasonlitdsa, valamint (2) a kiszdmolt hasadasi termék mennyiségi koncentraciok
Osszevetése mashonnan szdrmazd VVER-440 kiégett flitdelem mérések eredményeivel. Az (1)
stratégidnal a korabbiakban mar az aktivitdsaranyok szamitasahoz is alkalmazott relativ
hatasfok-gorbe illesztését vettem alapul. A (2) stratégianal célzottan a '*’Cs koncentraciok
szamitasara és Osszehasonlitasara torekedtem, ahol a referencia értékek az SFCOMPO
adatbazisban megtalalhatdo VVER-440 tipusu kiégett fiitdelemek méréseibdl szdrmaznak [27].
Hasonlo kozvetett modellszamités ellendrzést ennek az adatbazisnak az alapjan a kozelmultban
mar végeztek kutatdsi célbol [69].

6.4.1. A relativ hatasfok-fliggvények 0sszehasonlitasa

A Paksi Atomerdmi flitdelemein elvégzett mérések esetén tobb kazetta tavolsag, azaz
tobb arnyékold vizréteg melletti spektrum felvétel is tortént. Ezek a vastagsagok szamszeriien
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23,5 cm, 33,5 cm, 48,5 cm ¢és 53,5 cm voltak. Mindegyik tavolsagnal tobb kazetta is mérddott,
amikre meghatdroztam az atlagspektrumok atlagos relativ hatasfok-gorbéjét. Ugyanezekkel a
vizréteg vastagsagokkal futtatott szimulaciok hatasfok eredményeibdl megfelelé normalassal
eldallitottam a szimulalt relativ hatasfokokat. Az itt valasztott normalas *’Cs 661,7 keV
energidjan érvényes relativ hatasfok érték 1-re valo rogzitése volt. Az inditott gamma-energiak
tovabbra is a 475-1385 keV tartomanyon beliili 32 darab kisérletileg kimutathaté nuklidok
emisszidinak energiai voltak.

Ez a mddszer elsOsorban arra alkalmas, hogy a szimulaciés modell anyagi €s az ezekhez
kothetd geometriai paramétereinek helyességét ellendrizze, hiszen a fotonelnyelés erdssége
leginkdbb az anyagdsszetételi és az anyagvastagsagi viszonyoktol fligg. A 6.8. abra a négy
geometriai elrendezés relativ hatasfokainak vizudlis Osszehasonlitdsa lathatdé az energia
fiiggvényében. Az egyezés a 6.8. dbra grafikonjai alapjan ranézésre nagyon jo. Szamszeriien
megvizsgalva az mérésbdl szdrmazo atlagos relativ hatdsfokok és a szimuldlt értékek
energiafiiggd eltérését (6.9. éabra) kideriilt, hogy a legkisebb energidn nagy kiilonbség
tapasztalhatd, a tobbi energidn viszont az eltérés +4%-on beliil maradt. Az dsszes energidra
nézve az atlagolt eltérés -0,5% + 2,9% volt, ami sszességében igen pontos egyezést jelent.

(a) 23,5 cm vastag vizréteg (b) 33,5 cm vastag vizréteg
% 2.5 % 3.5
(= grel,MC Y grel,MC
%2} %2} 4
S 204 & e1.mérés DUrkol6 gorbe '_-/"'/.. b 3.0 & e1.mérés DUrkol6 gorbe
.Jr::“ ’ ./ .Jr::“ 2.5 :
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\E '/..’.-/ \E
x x
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o % o 1.0 -
% 0.5 % 05 _/'f/-
3] 3] [N
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6.8. abra: A Monte-Carlo médszerrel szimulalt (ereimc) €s a mért spektrumbdl meghatarozott
(ereLmeres) relativ hatasfok-fliggvények. Az erelmeres fliggvények esetében az adott vizréteg
vastagsagnal végzett egyedi mérések kozos burkoldgorbéi lathatok. A mérési adatsorok burkold
gorbéi (a) 4, (b) 8, (c) 8 és (d) 20 egyedi hatasfok-gdrbébdl épiilnek fel.
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6.9. abra: A szimulalt relativ hatasfokok szazalékos eltérése a mérésbol szarmazo értékektol.

6.4.2. A ¥7Cs koncentraciok 6sszehasonlitasa

Ennek a mddszernek az alapgondolata az, hogy egy hasonld tipust és eldéletli kazetta
mért szegmensének 'Y’Cs koncentracidja (C('*’Cs)) elméletben megegyezik a Paksi
Atomerémi kazettaibol mérési uton meghatarozhatd értékekkel, amennyiben a kiégések
azonosak. Ez a gondolat tovabb vihetd a '*’Cs mag linedris kiégés-fiiggésének ismeretében és
tobb mérési adatpont rendelkezésre allasa esetén: a referencia mérésekbdl felépithetd a
C(**7Cs)-BU kalibracios gorbe. A modell pontossagat azzal ellendrzém, hogy a mért kazettakra
elvégzett szimulaciok alapjan a szamitott *’Cs koncentraciok milyen tavol esnek a referencia
kalibracios gorbétol.

Az SFCOMPO-2.0 adatbazisban elérhetdk VVER-440 reaktorokban hasznalt
fitéelemek izotop-koncentracio értékei, ezek koziil azonban a '*’Cs magra dsszesen csak két
kazetta mintaiban talalhatéd informacio. A két hasznalhat6 kazetta a Kola-3 reaktorban iizemelt
144-46879 azonositoju és a Novovoronezh-4 reaktorban tizemelt 13626135 azonositoju kiégett
fiitéelemek voltak (6.5. tablazat). Mindkettd esetében a '*’Cs izotép koncentracidjat tdmeg-
spektrometriaval mérték meg. A koncentracié adatokat mg/gUi mértékegységben, tehat a
kezdeti urantdltet tomegére vetitve megadott tomegben kozolték. A hiilési idoket ismerve a
I37Cs koncentraciok értékeit a (6.12) egyenlettel visszaszdmoltam a kazettdk utolsd iizemi
ciklusanak végre.

c(*¥Cs,t = 0) = C(*¥7Cs, t = CT) 26T/T1/2(*7Cs) (6.12)

6.5. tablazat: Az SFCOMPO-2.0 adatbazisban taldlhatd, referenciaként hasznalt kiégett
fiitéelemek fontosabb paraméterei. A kiégés oszlop az dsszes minta kiégéseinek szélsdértékeit

adja meg.
Reaktor Kazetta Kezd. dis. Ciklusok  Hiilési  Mintak Kiégés
azonosito  (wt% 2U)  szama  id6 (év) szama  (GWnap/tUi)
Kola-3 144-46879 4,37 7 8,2 12 31,8 - 62,7
Novovoronezh-4 13626135 3,592 4 12,7 8 22,9 -46,3
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A szimulacioval kiszamitott hastasfok-fliggvényekbdl a (6.13)

meghatarozhatok a '*’Cs aktivitisok, amiket szintén visszaszamoltam a kazettak kirakasanak

egyenlettel

idejére. Az aktivitasbol a kezdeti urantdmegre vonatkoztatott koncentraciot a (6.14) egyenlet
alapjan szamitottam ki, ahol mu; = 204,4 + 3 g a modellezett 4 mm magassagu toltet kezdeti
urantdmege, ma('*’Cs) = 136,9 u a '*’Cs atomtdmege és Na az Avogadro-szam.

N(661,7keV)

A 137C ,t=0) = CT/T1/2(137CS)
(Fes ) tm emc(661,7keV) p, (661,7keV) (6.13)
A(%7Cs,t =0)  In(2)  m.(*Cs
C(Fesr=0) = ( ) > L 7C) (6.14)

A két referencia kazetta mintainak '*’Cs koncentracidi a kiégéseik fiiggvényében és az
adatokra illesztett egyenessel egyiitt a 6.10. dbra mindkét grafikonjan lathatok. Az abra bal
oldalan kiilon szinnel és szimbolummal, a jobb oldalan pedig egységesen megjelenitve
szereplenek a referencia pontok. A Paksi Atomerdmi kazettdinak mérésbdl és Monte-Carlo
szimulaciobol kiszamitott '3’Cs koncentraciok a 6.10. abra jobb oldali grafikonjan lathatok,
ahol a kiégések a 3. fejezetben ismertetett modon a kazetta mérési magassagara jellemzo
értekek. A jobb oldali grafikon két adatsorara elvégzett linearis fliggvény-illesztések nagyfoku
egyezést mutatnak, a két egyenes egyenletét a (6.15) és (6.16) képletek adjak meg.

ySFCOMPO(x) = 0,01745 + 0,03524x (615)
Yparsmc(X) = —0,03349 + 0,03996x (6.16)
= 3.0 = 3.0 y
= A Kola-3 = @ Kola-3 és Novovoronezh-4
%5 2.51 © Novovoronezh-4 5 251 fit: y(x) = 0.017 + 0.035x
E, fit: y(x) = 0.017 + 0.035x éé é ¢ Paks mérés + Monte-Carlo & é?ga
g 204 < 201 fit:y(x) =-0.033 + 0.040x__¢&F®
i) o] =] (i}
T 1.5+ £ 154
£ £ o
8 1.0 a S 1.0 -
s s % 8
8 B> ®
3 0.5 [\8 0.5 e
%00 ; : x ; x ; 200 ; ; ; ; x x
0 10 20 30 40 50 60 70 0 10 20 30 40 50 60 70

Kiégés (GWd/tUi)

Kiégés (GWd/tUi)

6.10. abra: A '¥’Cs koncentraciok 4brazoldsa a mintdra vagy a kazetta mérési magassagi
pontjara jellemzd kiégés fliggvényében. A bal oldali grafikonon a referencia kazettdk mintdinak
pontjai talalhatok egymastol megkiilonboztetve, mig a jobb oldalon a referencia és a mért
kazettak Osszehasonlitdsa lathato.

A szimuldciobdl szarmazé és a kalibréacios illesztett egyenesek kozotti kiilonbség a
kiégési szinttdl fiigg, kis értékeknél negativ, nagy kiégésekre pedig pozitiv eltérés tapasztalhato.
A 10-60 GWnap/tUi tartomanyban 4tlagosan +7% =+ 3,3% a '*’Cs koncentracié eltérése, ami
részben modellezési hibabol szarmazhat, mert a detektor pozicionalasi bizonytalansadg épp
ellenkezd eldjelli eltérést eredményezne. Fontos kiemelni, hogy még a kalibraciot ado pontok
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minddssze két kazettdbol szarmaznak, addig az Osszes mérésbdl és szimulaciobol kapott
adatpont egyedi kazettat reprezental. Emiatt, valamint a mérések kivitelezésénél esetlegesen
fellépd pontatlan pozicionaldsok kovetkeztében a 6.10. dbra jobb oldali grafikonjan a paksi
kazetta mérések adatai a kalibral6 kazettadkhoz képest nagyobb szorast mutatnak.

6.4.3. A szimulaci6 varhaté pontossaga

A hatasfok-fiiggvény esetén 0Osszesen harom, az aktivitdsszamitasmal pedig egy
hibatagot vizsgaltam meg. Az ered0 pontossag az aktivitds meghatarozasara vonatkozik,
amiben természetesen a hatasfok szamitasanak hibdja is tényezd. A hibatagokat a 6.6. tablazat
foglalja 6ssze. Az E1, E»> és E3 mennyiségek az emc hatasfok szorzétényezdi, mindhdrom az
alkalmazott fotonenergidkra atlagolt érték. Veliik szemben az E4 hibatag kozvetleniil az Amc
aktivitds szorzofaktora és szigorii értelemben kizardlag a '*’Cs izotdp mennyiségének
szamitasihoz alkalmazandd. Az Monte-Carlo szimulacidéval szarmaztatott '3’Cs aktivitas
korrigalt értékét a leirtak alapjan a (6.17) egyenlet adja meg, a torzitds mértékét és a
végeredmény bizonytalansagat pedig rendre a (6.18) és (6.19) formula alapjan becsiiltem meg.
A szamszer(i eredmények azt mutatjak, hogy a szimulacio segitségével szamitott *’Cs aktivitas
szimulécios statisztikus hibajat elhanyagoltam, mivel az az 6sszes fotonenergian a 0,1%-nal
alacsonyabb tartoméanyba esett. Szintén figyelmen kivill vettem a mért csucsteriilet
bizonytalansagat, hiszen az az adott mérés koriilményeitdl fiigg és nem a Monte-Carlo modellre
jellemzo hibajarulék.

6.6. tablazat: A Monte-Carlo szimulacion alapuld aktivitdsszamitas pontossaganak becsléséhez
megvizsgalt hibajarulékok.

E E> E;5 Es
Leiras  Germanium kristaly Detektor Relativ hatasfok-  '3’Cs koncentraciok
holtréteg pozicionalasabol fliggvény eltérése  eltérése a referencia
optimalizalas szdrmazo6 hiba kisérletileg illesztett  kazettak értékeitol
eltérése fiiggvényektol
Erték 1,01 £0,023 1,057 £ 0,061 0,955 + 0,029 1,071 £ 0,053

N(661,7keV)

A 137C — E
mexorr(*C5) tm [emc(661,7keV)E; E,E5] py (661,7keV) ©.17)
137 E,
AMC,bias( CS) = E E2E3 = 1,051 (618)
1

137 0Amc,pias(*37Cs) :

AAncrore(*°7Cs) = Z = F = 0,077 (6.19)
i

i
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6.5. Eredmények €s diszkusszio

Mindkét kozvetett modellvalidacios stratégiaval minimalis kiilonbséget mutattam ki a
vart és a szimulaci6 eredményei kozott. A relativ hatasfok-fiiggvény energia szerinti menetének
JO egyezése a kisérleti kalibracios gorbékkel a modell anyagi paramétereinek valosaghiiségét
indikélja. Emellett a geometria felépitésének helyességét az SFCOMPO-2.0 adatbazisbol
szarmazd kazettdk mérési adataival ellendrizve a validacié sikeresnek bizonyult.
Osszességében tehat elmondhatd, hogy a Monte-Carlo részecsketranszport modszer
alkalmazaséaval megnyilt a lehetdség a gamma-spektrometriai mérésbal torténd hasadasi termék
aktivitds-meghatarozasra. A fennmarado kérdés az, hogy pontosan mekkora az ilyen modon
elvégzett hatasfok-kalibracié torzitasa és bizonytalansaga, amely kérdésnek a megvalaszolasara
csakis egy tényleges kisérleti kalibraci6 lehet alkalmas.

A becsiilt +5,1% + 7,7%-o0s aktivitdsszamitdsi pontossdg biztatdé eredmény, de az
alkalmazott metodus semmiképpen sem mindsiilhet konzervativ becslének. Kétszeresre
kiterjesztett bizonytalansagi intervallumot hasznéalva a szdmolt érték a valos értékkel a [-10%;
+20%] tartoméanyon beliil megegyezik. A hibat befolyasolo tagok néhany elemét a fentiekben
ismertettem, azonban ezeken kiviil mds, egyeldre ismeretlen befolydssal bird forrasok is
vannak. Az egyik ilyen tag a kiégett kazetta radionuklid Osszetételének modellezési
bizonytalansaga, amelyre az egyszeriisités a palcak kozotti és azokon beliili homogén elosztés
volt. Egy masik, nagy jelentdségli hibatag a kollimator szerkezetének hidnyos ismeretébdl
szarmazik. A modellt a kolliméator épitési tervrajzabol kiindulva alkottam meg, viszont a rajzok
tobb helyen nem elég részletesek vagy egyértelmiiek (lasd. Fiiggelék A). Tovabba a négy
reaktorblokknal ténylegesen beépitett szerkezetek a méretek ellendrzésének szempontjabol mar
nem hozzéaférhetdek, igy az esetleges tervrajzol valo eltérések nem, vagy csak korlatozottan
tarhatok fel. A kollimator egyetlen hozzaférhetd része a fénytt végén talalhato kilépd nyilas,
aminek a mérete a helyszini ellendrzésem (mérdszalag és résvastagsdg mérd) alapjan 10x2 mm.
A fényut belsobb részeinek szerkezete azonban méréssel nem vizsgalhato, a 2 mm-es magassag
csak a feltételezéseim szerint allando, azonban ez nem ellendrizhetd. A modellezési hibabol
adodo pontossagot illetd hiteles informacid egy pontosan ismert dsszetételli kalibrald objektum
(kazetta vagy dummy kazetta) mérésével valna elérhetdvé [60].

A szimuldcidés szamitdsaim legfontosabb eredményei a kiillonb6z0 mérési
elrendezésekre jellemzd, 661,7 keV energidn érvényes hatasfok értékek. Ezek ismeretében
lokalis 13’Cs aktivitdsok hatdrozhatok meg, az axialis *’Cs profil mérésével pedig a fiitdelem
teljes térfogataban jelen 1évo aktivitas becslése valik lehetévé. A tobbi detektalt hasadasi termék
(13Cs, *Eu, 'Ru stb.) aktivitisa a korabbiakban részletezett aktivitasarany szamitisok
alapjan mar egyszerien eldallithatd. A hasadasi termék izotopleltdr ezen tagjainak
megmérésével lehetdvé valik a korlatozott korli dozisbecslés és a dozisteljesitmény iddbeli
vizsgalata, azonban ki kell emelni, hogy a konzervativ becsléshez elengedhetetlen a tobbi, a
bemutatott mérési mddszerrel nem kimutathat6 radionuklid dézisjarulékanak legalabb kozelitd
szintll ismerete. A roncsolasmentes aktivitdsszamitas elért pontossadga nyilvanvaléan nem veszi
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fel a versenyt a roncsolasos analitikai technikdk altal kinalt szinttel, viszont a
megvalodsithatésaguk terén messze a roncsolasmentes modszer az eldnydsebb.

Végezetiil fontos tanulsag, hogy az itt bemutatott modellezési modszer mikoddoképes
radiografias atvilagitasa, a germanium holtréteg optimalizaci6 és a modellezett tér két részre
vagasa mind hozzdjarultak az eredményeimhez. Ilyen mérési €s szamitdsi technika hasonld
modon alkalmazhatdo lehet mas reaktorok (erémuvi, kutatd) kiégett flitdelemeinek
karakterizalasahoz.

6.6. [T4] Tézispont: Az aktivitaismérés megvaldsitasa Monte-Carlo
szimulacidval

Uj modszert fejlesztettem ki a kiégett fiitbelemekben talalhatdo gamma-
sugarz6 hasadasi termékek aktivitdsanak szamitdsdra. Monte-Carlo
részecsketranszport szimulacidoval megvalositottam a kiégett fiitdelemek
MCNP6.2 kodhoz megalkotott szimulacidos modellt pontositottam a
detektor rontgenradiografiai képalkotdsaval és a germanium kristaly
holtréteg vastagsaganak preciz laboratoriumi méréseken alapulod
meghatarozasaval. A modell validaciojat kozvetett uton hajtottam végre,
referenciaként hasznalva a kisérleti uton kiszamitott relativ hatasfokokat,
valamint az SFCOMPO adatbazisban elérhet6 VVER-440 tipusu
fiitéelemek mért '’Cs koncentracidit. A modellel kiszamitott '¥’Cs
aktivitas a valos értékkel varhatdan a —10% és +20% kozotti intervallumon
beliil megegyezik.

A tézisponthoz kapcsolodo publikéciok listaja:

[p3] P. Kirchknopf, Z. Kat6, Cs. K. Szarvas, P. Volgyesi és I. Szaloki, ,,Monte Carlo based
absolute efficiency calibration of power reactor spent fuel NDA measurements”, Annals
of Nuclear Energy, 211, p. 110953, 2025, https://doi.org/10.1016/j.anucene.2024.110953.
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7. OSSZEFOGLALAS

A tobb mint egy évtized alatt Gsszegyljtott kisérleti adathalmaz felhasznalasaval
lehetdséget teremtettem a VVER-440 tipusu kiégett flitéelemek nukleéris biztositéki és
torvényszéki analitikai célu karakterizalasara. A bemutatott matematikai modszerek
alkalmazaséaval nagyfelbontasti gamma-spektrometriai mérés elvégzése utan meghataroztam —
a biztositéki ellendrzések pontossagi elvarasan belill — a vizsgalt kiégett lizemanyagok 0ssz-
kiégését, méréskori hiilési idejét, a kezdeti 22U dusitdsat és a fennmaradd >**Pu koncentracidjat.
Ezeken tul meghatarozhatéva tettem a fiitdelem legvaloszinlibb, kampéanyokra lebontott
tizemelési eldéleti struktirdja. Nukledris torvényszeéki analitikai szempontdl is eldrelépést értem
el, az eredményeim alapjan a flitéelem paraméterei kozel ugyanolyan pontosan
meghatarozhatok a hiilési id6 ismerete nélkiil, mint ezen informacié birtokdban. A gamma-
sugarz6 hasadasi termékekre vonatkozo aktivitdsszamitasi modszerem az elvégzett vizsgéalatok
alapjan igéretesnek tiinik, azonban kdvetlen kisérleti validacié hidnyédban a kiszamitott értékek
csak tajékoztatd jelleglinek mindsiilnek.

Lényeges 0j eredményem az Osszetett '**Cs?/(!®Ru'*’Cs) aktivitdsarany és az
lizemanyag kiégése kozott tapasztalt szoros kapcsolat. A vizsgalataim megmutattak, hogy a
—21 éves effektiv felezési idének kdszonhetden a 9 éves hiilési iddn beliil a 1**Cs?/(1%Ru'*’Cs)
aktivitdsarannyal szamolva a hiilési id6 korrekcidja nélkiil is elérheté a +1,5 GWnap/tUi-n
beliili szamitasi pontossag (16). A 3*Cs?/(1%Ru'¥’Cs) aktivitasaranyra alapozott kiégésmérési
modszer elsddleges alkalmazasi tertiletét a 9 évnél rovidebb ideje pihend fiitéelemek biztositéki
ellendrzése adja. A kiégés szamitasanal legjobb pontossagot addo ANN gépi tanuldsi modszer
atlagos teljesitménye marginalisan bizonyult csak jobbnak az egyszer(ibb aktivitdsaranyos
becslésnél (1,1 és +1,2 GWnap/tUi1). Ennek ellenére egy jelentds eredmény, hogy szemben a
nem-linedris regresszios modszerrel, az ANN-nel kiszamitott kiégések rendhagyd eldélet esetén
1s megbizhatonak bizonyultak.

A htlési 1d6 szadmitasandl a mérési eredményeim alapjan megallapitottam, hogy a
134Cs/15%Eu és 1'mA g/134Cs aktivitas-aranyparokbdl limitalt precizitast, de konzisztens hiilési
1d6 szamitast lehet végezni az alkalmazhatosagi id6tartomanyokon beliil. Ennél a paraméternél
az Osszes gépi tanuldsi modszerrel jelentds pontossagnovekedést értem el, ezek kozil is
kiemeleten jol teljesitettek az RF és a CNN algoritmuson alapuldo modellek. A CNN modell egy
tovabbi elonye a spektrum kiértékelés kivaltasa a konvolucios technikdval vald 6sszestiritéssel,
igy ez a szamitasi modszer kivaltképp alkalmas egy automatizalt rendszerben integralt mérés
esetén. A gépi tanulasi modellek megfeleld tanitdsdhoz a jovében sziikség lesz tobb, 2500
napndl hosszabb hiilési idovel rendelkezd kiégett lizemanyag mérésre, vagy ilyen jellegii
szintetikus adatok legyartasara. Osszegzésként elmondhat6, hogy a gépi tanulési algoritmusok
alkalmazasa lehetdséget nyujt a kiégett flitdelemek kordnak szamitasara, amely egy
kulcsfontossagu 1€épés az eredet meghatarozasaban. Az itt ismertetett mérési €s elemzési
technikaval felvértezve a nuklearis torvényszeki analitikai vizsgalatot végzd kutatok képesek
lehetnek egy ismeretlen eredetll kiégett flitdelem darab koranak azonositasara.
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A gépi tanulasi modszerek alkalmazasanak egyik legfontosabb eredménye a veliik
sikeresen végrehajtott kezdeti dusitds és 2*°Pu koncentracié becslés. Megmutattam, hogy a
kezdeti disitas szdmitasanal SVR tipusu algoritmust hasznalva 0,13 wt% 23°U atlagos eltéréssel
jellemezhet6 pontossag adodik, amely elegendd lehet a friss lizemanyag kazettak atlagdusitas
kategoriai kozotti kiilonbségtételhez. A neuralis hald alapt modellekkel végzett szamitasaim
eredményei pedig igazoltdk, hogy a **°Pu koncentracidé gamma-spektrometriai méréssel
kozvetett uton meghatarozhatd 1-2%-os relativ eltérés mellett. A teljes hasadéanyag mennyiség
méréséhez tovabbi fejlesztés sziikséges, mivel az U és 28U izotopok koncentracidinak
becslése eddig nem bizonyult sikeresnek. A kutatomunkam tapasztalata alapjan ezen a téren a
legnagyobb potencial a neuralis halokban van, igy a jovobeli kutatdsokban érdemes lesz ezekre
a modellekre 6sszpontositani.

Az aktivitasaranyok mérésén tul Monte-Carlo szimulacios technikdval megteremtettem
a hasadasi termék izotopok aktivitdsanak mérési lehetdségét. A szimulacioval végzett hatasfok-
kalibracio, illetve az ebbdl szamolt '¥’Cs koncentraci6 becsiilt pontossaga —10% és +20% kdzé
esik, ami a biztositéki ellendrzési gyakorlat elvdrasait figyelembe véve elfogadhato
pontossagnak mindsiil. A referencia adatok és a mérésbdl a szimulacioval szamitott aktivitasok
eltérését nagyobb mértékben modellezési hiba okozhatja, aminek a forrdsa féként a nem teljes
mértékben ismert kollimator szerkezetbdl adodik. Az eredményeim azt bizonyitjak, hogy a
szimuléacioval végzett hatasfok-kalibracid egy jarhato Gt az atomerdmiivi kiégett fiitdelemek
gamma-spektrometriai mérésénél és ez a technika egy hasonld kisérleti elrendezésre kozel
azonos pontossag mellett alkalmazhat6 lesz.

A kutatdsom eredményei kozvetleniil alkalmazhatok a Paksi Atomerdmii Zrt. kiégett
fiitéelemeinek gamma-spektrometriai méréseinél, tovabbi lehetdségekhez azonban
fejlesztésekre lesz sziikség. Az Atomerdmii eldnyds adottsaga az 1-es akna falaba beépitett
kollimator, 4am egy ilyen szerkezet megléte mas nukleéris 1étesitményeknél nem feltételezhetd.
Egy jovobeli miiszerfejlesztés targyat képezheti példaul egy HPGe detektorbol és az eldtte
talalhato kompakt kollimatorbdl felépiilé rendszer, ami vizhatlan burkolatban helyezkedik el és
a kiégett flitéelemek medencéjébe eresztve oldaliranybol képes mérni a gamma-spektrumot. A
felvazolt hordozhatdé miiszerrel az itt bemutatott kutatisi eredmények alapjan elvégezhetd az
lizemanyag paraméterbecslése.

A munkdm egy madsik — jelenleg is zajlo — hasznosuldsa a fiitdelemszivargasok
vizsgalatdnak teriiletén hasznalt korbecslési eljaras tovabbfejlesztése [55] [56]. A **Cs/P*"Cs
aranyon alapuld korszamitas ugyan jo kozelitést ad a flitelem reaktorban toltott ciklusainak
szamara, viszont az ismertetett eredményeim megmutattdk, hogy ez a mennyiség nagyon
érzékeny az lizemanyag eldéletére. A kiégés alapu korbecslés pontossaga sokat javulhat, ha a
cézium izotdpokon kiviil mas, az adott koriilmények kozott mérhetd gamma-sugarzé izotdpok
kiégésfiiggése is ismert lenne.
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KOSZONETNYILVANITAS

Elsdsorban és legfoképp kdszonettel tartozom a témavezetdmnek Szaldki Imrének, aki
iranymutatdsaval és faradhatatlan munkajaval lehetové tette a kutatdmunkam eredményes
befejezését, a publikdcioim megjelenését €s ennek a dolgozatnak a megsziiletését. Szintén
kdszonom a konzulensemnek Pokol Gergdnek a doktori képzéssel kapcsolatos adminisztrativ
teenddk intézését.

Ko6szonom Kis Daniel Péternek, hogy elvallalta a doktori értekezésem birdlatat a hazi
védéshez, a hozzaflizott megjegyzései €s a feltett kérdései emelték a munkdm szinvonalat.

Kiilon koszondm Batki Bélintnak a gépi tanulasi modszerek alkalmazasaban nyujtott
segitségét, valamint a rendkiviil izgalmas és eredményes kozos munkat. Koszonom Hegyi
Gyorgynek, hogy megosztotta velem a Paksi Atomerdmii Zrt. fiitdelemeire végzett 23U, 23U
és 2*Pu koncentraciokra vonatkoz6 szamitsait. Szintén koszonettel tartozom Kis Zoltannak,
aki lehetévég tette a méréseknél alkalmazott gamma-spektrométer rontgen-radiografiai
vizsgalatat. K6szondm tovabba Radocz Gabor és Szarvas Csongor Kristof tarsszerzoi
munkajat, amellyel segitették a publikdcidim megjelenését.

Ko0szonom a mérésekben részt vevé minden jelenlegi és volt HUN-REN EK-ban
dolgozo6 kollégamnak, hogy lehetévé tették a kutatdsom alapjat képezo kisérleti adathalmaz
gyljtését, 6k név szerint: Almasi Istvan, Dosa Gergely, Hlavathy Zoltan, Kaposy Nandor,
Kerner Zsolt, Kocsonya Andras, Nagy Gyorgy, Pet6 Janos és Volgyesi Péter. Halaval tartozom
tovabba Nagy Hedvig Eva, Szabo Katalin Zsuzsanna és Széles Eva kollégdimnak a biztositéki
feliigyeleti, nuklearis torvényszeéki analitikai €s statisztikai elemzési teriileteken nyujtott
szakértoi segitségiikért.

A Paksi Atomerémi Zrt. munkatarsai kozil kiemelten koszondm Nemes Imre és Kato
Zoltan munkajat, amivel hozzajarultak a publikdcioim megjelenéséhez. Nagyon halds vagyok
a Paksi Atomerémii Zrt. Reaktorfizikai Osztalyanak, Nuklearis Fiitéanyag Uzemének és
Nuklearis Feliigyeleti Csoportjanak amiért hosszi éveken keresztiil lehetové tették és
tamogattak a kié¢gett flitdelem méréseket, valamint rendelkezésemre bocsatottdk a munkamhoz
sziikséges adatokat.

Végiil de nem utols6 sorban kdszonom a sziileimnek a folyamatos tdAmogatast, amit a
doktoranduszi éveim soran nyujtottak ¢s akikre minden nehéz idészakban szdmithattam.
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