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Radioaktyviyjy atlieky charakterizavimas - vienas i§
sudétiniy AE objekty iSmontavimo etapy planuojant
susikaupusiy radioaktyviyjy atlieky tvarkyma. ISmontuo-
jami jrenginiai yra smulkinami ir talpinami  atitinkamas
pakuotes, kurios pirmiausia yra perkeliamos j laikinas
saugojimo zonas, o véliau nukreipiamos j galutines atlieky
saugyklas. Kad bty galima patikrinti, ar néra virsijami
priimtinumo kriterijai ir uztikrinama sauga, prie$ trans-
portuojant uzpildytas pakuotes svarbu jvertinti atliekose
sukauptg radionuklidy savitajj aktyvuma. Vienas efektyviau-
siy bady nustatyti svarbiausiy radionuklidy koncentracijas
pakuotéje yra proporcingumo daugikliy (arba nuklidinio
vektoriaus) metodas. Naudojant gama spektroskopija arba
pagal atlieky pakuotés pavirsing dozés galig kiekvienai at-
lieky pakuotei yra apskai¢iuojamas parinktas pagrindinio
radionuklido aktyvumas. Likusiyjy sunkiai matuojamy
radionuklidy koncentracijos yra jvertinamos naudojant is
anksto nustatytus atitinkamus proporcingumo daugiklius
jvairiems radionuklidams. Siame straipsnyje apzvelgiami
labiausiai paplite metodai vertinant svarbiausiy radionuk-
lidy koncentracijas radioaktyviyjy atlieky pakuotése, Siek
tiek placiau pristatomas labiausiai paplites proporcingumo
daugikliy metodas.

Raktazodziai: nuklidinis vektorius, proporcingumo dau-
giklis, radioaktyviosios atliekos
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radionuklidy koncentracijomis. Si informacija yra
svarbi projektuojant ir pagrindziant radioaktyviy-

Branduoliné energetika pasaulyje plétojama jau
daug mety. Vienos branduolinés jégainés baigia
savo projektine eksploatacija, kitos uzdaromos dél
sugrieztéjusiy saugos reikalavimy, trecios - dél
jvykusiy avarijy. Vykdant $ig veiklg neisvengiamai
susidaro dideli radioaktyviyjy atlieky kiekiai, ku-
riuos butina saugiai sutvarkyti ir ilga laika prizitre-
ti. Prie§ transportuojant atliekas j saugyklas batina
jas charakterizuoti, t. y. jvertinti atliekose esancio
radioaktyvaus turinio sudétj, iSreikstg specifiniy

jy atlieky laidojimo jrenginius ir suteikia galimybe
kontroliuoti atlieky atitikima priimtinumo krite-
rijams [1]. Atliekant kapinyno saugos vertinima,
identifikuojami svarbiausi radionuklidai, turintys
didziausig jtaka vertinant poveikj Zzmogui. Papras-
tai — tai ilgaamziai radionuklidai, kuriy savitasis
aktyvumas laikui bégant nesumazéja iki nepavo-
jingo lygio, ir jie pasklinda kapinyno aplinkoje.
Daugumos svarbiy ilgaamziy radionukli-
dy aktyvumai radioaktyviosiose atliekose dél jy
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skleidziamos zemy energijy spinduliuotés (alfa,
beta) yra sunkiai i$matuojami arba, esant akty-
vumui mazesniam uz detektavimo riba, jy tiesiog
nejmanoma i$matuoti i$ atlieky pakuotés iSorés.
Taikant destruktyvius éminiy paémimo metodus
ir radiocheming analiz¢, nukliding sudétj galima
nustatyti, tac¢iau esant dideliam atlieky pakuociy
kiekiui, toks nuklidy sudéties identifikavimo ba-
das yra nepraktiskas. Daugumoje $aliy yra taiko-
mas proporcingumo daugikliy metodas sunkiai
matuojamo aktyvumo nuklidy turiniui atlieky
pakuotéje nustatyti [2]. Taikant $§j metoda, tie-
sioginiu budu yra i$matuojami izotopai, spindu-
liuojantys didelés energijos gama spindulius, o li-
kusiyjy radionuklidy koncentracijos nustatomos
remiantis funkcine priklausomybe nuo matuo-
jamojo nuklido koncentracijos. Proporcingumo
daugikliy metodas placiai taikomas labai mazo ir
vidutinio aktyvumo radioaktyviosioms atliekoms
charakterizuoti.

Nuo eksploatavimo pradzios iki eksploata-
vimo nutraukimo 2009 m. Ignalinos AE saugy-
klose sukaupta daug radioaktyviyjy atlieky, i$ jy
60 takst. m® yra labai mazo aktyvumo radioak-
tyviosios atliekos. Pasirinkus nedelsiamg IAE is-
montavimo strategijg, pirmojo ir antrojo energi-
jos bloky jrangos ir pastaty i$montavimo darby
pabaiga numatyta 2029 metais. Per §j laikotarpj
susidarys papildomi atlieky kiekiai. Labai mazo
aktyvumo trumpaamzéms radioaktyviosioms at-
liekoms saugoti numatyta jrengti ,,Landfill* tipo
kapinyna. Prie§ pervezant atliekas j kapinyng, jos
laikinai bus kaupiamos specialioje buferinéje sau-
gykloje, kurioje jrengtos radiologinio atlieky ma-
tavimo, atlieky transportavimo bei laikinojo san-
deéliavimo sistemos. Todél radioaktyviyjy atlieky
koncentracijy nustatymas ir kontroliavimas, o
taip pat teisingai ir pagrjstai taikoma vertinimo
metodika, yra svarbi ir batina priemoné saugiai
tvarkyti radioaktyvigsias atliekas.

Savitojo aktyvumo nustatymo metodai
Nuklidinio vektoriaus nustatymo metodai remia-
si tiesioginiais matavimais ar netiesioginiais, pu-
siau empiriniais duomenimis, jvardijamais kaip
reprezentatyvaus spektro, proporcingumo dau-
giklio ar analitiniais metodais.

Tiesioginio matavimo metodu lengviausiai is-
matuojami didelés energijos gama kvantus spin-
duliuojantys nuklidai, kurie dar vadinami atrami-

niais. Co, "Cs, **Ce ir '**Sb nuklidus praktiskai
galimi naudoti kaip atraminius, jie pasizymi ilga
puséjimo trukme. Taciau tik nedaugelis i§ sunkiai
matuojamo aktyvumo nuklidy gali koreliuoti su
minétais atraminiais nuklidais, remdamiesi tik
ju susidarymo mechanizmy panasumu, fizine ir
chemine elgsena.

Vienas placiausiai taikomy netiesioginiy me-
tody - proporcingumo daugiklio metodas (nau-
dojamas ir Ignalinos AE radioaktyviosioms atlie-
koms charakterizuoti) [3]. Metodas remiasi tuo,
kad i§ to paties Saltinio kilusiems ir panasiomis
fizinémis ir cheminémis savybémis pasizymin-
tiems radionuklidams pernasos j atliekas metu
turi i8likti panasus savityjy aktyvumy santykis.
Sis santykis nustatomas suvidurkinus atlikty tie-
sioginiy matavimy duomenis ir destrukciniy me-
tody pagalba gautus rezultatus. ISmatavus lengvai
matuojamo aktyvumo radionuklidg K, , kity ra-
dionuklidy savitieji aktyvumai K apskaiciuoja-
mi taikant nustatyta santykj:

n
Ky =lszNi *K v =c* K,y
ntk gy

¢ia: K, - atraminio nuklido aktyvumas, K, - nu-
statomo nuklido aktyvumas, ¢ - proporcingumo
daugiklis, nustatytas taikant aritmetinio vidurkio
metodg, n — matuoty éminiy kartai, k,  — iSma-
tuotas atraminio nuklido aktyvumas éminyje i,
k,, — iSmatuotas nustatomo nuklido aktyvumas
éminyje i.

Kadangi proporcingumo daugiklio metodas
yra pusiau empirinis, tai jo tikslumg lemia émi-
niy skaicius. Pakankamas éminiy skaicius laiko-
mas tokiu, kurj vir$ijus duomeny statistika page-
réja tiek mazai, kad ekonomiskai jau neapsimoka
jo pagerinti. Priklausomybés laipsnis tarp dviejy
radionuklidy yra nusakomas koreliacijos koefi-
cientu, kuris kinta priklausomai nuo éminiy skai-
Ciaus. Reikalingas éminiy skaicius skirtingiems
koreliacijos koeficientams pateiktas 1 pav.

Taikant reprezentatyvaus spektro metoda, pai-
mamas tinkamas (reprezentatyvus) atlieky srauto
éminys ir nustatomas atskiry radionuklidy savi-
tasis aktyvumas. Siy aktyvumy pasiskirstymas
laikomas reprezentatyviu visam atlieky srautui.
Reprezentatyvaus spektro metodas yra taikomas
vieno atlieky tipo arba tos pacios galutinio atlie-
ky apdorojimo kampanijos atliekoms. Kadangi
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paimami vienas ar keli éminiai, atliekos turi buti
vienalytés. Nustatant atskiry radonuklidy savi-
tuosius aktyvumus pakuotéje yra laikoma, kad ra-
dionuklidy aktyvumai yra vienodi visam atlieky
srautui ir lygas kiekvienai pakuotei.

Daugumoje Saliy proporcingumo daugi-
kliams nustatyti naudojamas vidutiniy verciy,
aritmetinio vidurkio (Japonija, Jungtiné Kara-
lysté) arba geometrinio (logaritminio) vidurkio
(Prancuzija, P. Koréja, Ispanija), metodai [2].
Proporcingumo daugiklio vidutinés vertés me-
todai remiasi prielaida, kad tarp tiriamy nukli-
dy aktyvumy yra tiesiné priklausomybé. Taikant
geometrinio vidurkio metoda gaunamos labiau
vidurkj reprezentuojancios vertés (maziau kon-
servatyvios vertés), kai duomenys labiau i$si-
barste.

Kitos $alys (tarp jy ir Lietuva) ry$io tarp atra-
miniams ir sunkiai matuojamiems radionuklidy
aktyvumams nustatyti savo vertinimuose taiko
netiesinés regresijos metoda:

KNN = b’ * (KAN)m
log (K,,) =b+m*log (K,,), ¢ia b =log (b),

¢ia: b’ - proporcingumo koeficientas, m — regresi-
jos koeficientas.

Tiesinis logaritmy regresijos metodas leidzia
tiksliau nustatyti santykj tarp radionuklidy akty-
vumy esant kompleksiniam, netiesiniam rysiui
tarp tiriamy atraminio ir sunkiai iSmatuojamy ra-
dionuklidy.

Kai radionuklido savitasis aktyvumas atlieko-
se yra mazesnis uz matavimo prietaiso aptikimo
ribg ar matavimas yra ekonomiskai nenaudin-
gas, jo savitajj aktyvuma galima nustatyti taikant

kompiuterinj modeliavima (analitinis metodas).
Tokiu atveju, jei radionuklido susidarymas yra
nulemtas neutrony saveikos su medziaga, Zinant
branduolinio kuro deginimo istorijg, skaitinio
modeliavimo btudu galima nustatyti radionukli-
do koncentracija tiek kuro rinkléje, tiek reakto-
riaus konstrukciniuose elementuose. Remiantis
prielaida, kad visi Pu izotopai aplinkoje sklinda
vienodai, pagal susidarymo branduoliniame kure
santykj galima nustatyti sunkiai matuojamo izo-
topo kiekj pagal kita pagalbinj to paties elemento
lengvai i$matuojamo izotopo aktyvuma radio-
aktyviosiose atliekose, padauginant jj i§ apskai-
¢iuoto radionuklidy susidarymo branduoliniame
kure santykio. Geriausiai tam tinka kitas to paties
elemento izotopas.

Jei atliekose yra kity iSmatuojamy radionu-
klidy su panasiomis fizinémis ir cheminémis
savybémis, ir jie gali bati jvertinti modeliuojant
kuro i$degima, nematuojamoms radionuklidy
aktyvumo atliekoms suskaiciuoti galima naudoti
aktyvumy santykj tarp jau zinomy izotopy. Alfa
spektrometrijos biidu yra matuojami suminiai
#%Pu ir *°Pu bei **Cm ir **Cm aktyvumai, nes
jy smailés spektre yra neatskiriamos. Atskirai ne-
matuojamy plutonio ar kiurio izotopy aktyvumai
K nustatomi panaudojus jy suminj aktyvumg ir
apskaic¢iuotg $iy radionuklidy aktyvumy bran-
duoliniame kure santykj:

K=k *k *K,
a a,p D n

¢ia: K - atraminio radionuklido aktyvumas,
k, , = proporcingumo koeficientas tarp pagalbinio
ir atraminio radionuklido aktyvumy, k - pro-
porcingumo koeficientas tarp nematuojamo ir
pagalbinio radionuklido aktyvumy.
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Aktyvacijos produkty susidarymas analitiniuo-
se vertinimuose analogiskas kuro iSdegimo skai-
¢iavimo metodui. Skai¢iuojamas dviejy radionu-
klidy susidarymas, i$ kuriy vienas yra matuojamas,
pavyzdziui, *’Fe yra nustatomas i§ *°Fe, **Zr i§ *Zr.

Kitas metodas - vidutinés koncentracijos atlie-
ky sraute metodas yra taikomas tada, kai radionu-
klidai nekoreliuoja su atraminiais radionuklidais.
Pavyzdziui, tri¢io koncentracija branduolinés jé-
gainés radioaktyviosiose atliekose daznai nustato-
ma tiesiogiai iSmatavus jo koncentracija radioak-
tyviujy atlieky sraute, paémus bidingus éminius,
arba pagal jo kiekj ausale padauginant jo verte
(koncentracija) i§ perne$imo j radioaktyviasias
atliekas daugiklio.

Savitojo aktyvumo nustatymo metody taiky-
mo pavyzdziai jvairiems radionuklidams pateikti
1 lenteléje.

Atraminiy radionuklidy parinkimas

%Co didelés energijos gama spinduliai (1,16 MeV
ir 1,33 MeV) yra silpnai sugeriami atlieky pakuoteé-
se, todél $iuo atveju dominuoja gama spinduliuote.
Daugumoje $aliy °Co naudojamas kaip atraminis

1 lentelé. Radionuklidy savitojo aktyvumo nustatymo metodai

nuklidas nustatant aktyvuoty korozijos produk-
ty aktyvumus, o “Co ir *Cs - nustatant skilimo
produkty aktyvumus (2 lentelé). Transuraniniy
radionuklidy koncentracijy jvertinimas yra ma-
ziau standartizuotas, skirtingose Salyse naudojami
skirtingi atraminiai radionuklidai (*°Co, '¥’Cs, '**Ce
ar #924Py). Zinoma, bet kuriuo atveju svarbiausia
iSlieka tai, kad koreliacija tarp atraminio ir sunkiai
matuojamo radionuklido aktyvumo bity priimtina.

Kanadoje ir JAV yra taikomas dviejy pakopy
procesas nustatant transuraniniy radionuklidy
koncentracijas. Pavyzdziui, #**Pu arba **'Pu pro-
porcijos nustatomos atraminiam izotopui “Co, kai
kity transuraniniy radionuklidy proporcijos jver-
tinamos #**°Pu arba *'Pu vertémis pagal esantj
teorinj santykj atidirbusiame kure.

Svarbiausiy laidojamy radionuklidy sgrasas
sudaromas atliekant kapinyno saugos (laikotar-
pio po kapinyno uzdarymo) vertinimg. Remiantis
gautais rezultatais ir siekiant i$vengti galimo Zalin-
go poveikio, svarbiems radionuklidams nustatomi
ribiniai aktyvumai. Deklaruojamy nuklidy sara-
$as jvairiose $alyse skiriasi, nes skiriasi laidojimo
koncepcijos, kapinyno savybés ir pan. Svedijoje

Metodas

Pavyzdziai

Tiesioginis matavimas

(o, *’Cs (atraminiai)

Proporcingumo daugikliy metodas

14C, 54Mn’ SSFe, SSCo, 59Ni, 63Ni, 9OSr, 94N b, 99TC,
9SZr, 106Ru, 110mAgl 1255b, 129'[ 134CS’ 135C5, 144Ce,
154Eul 155Eu, 234U, 238UI 238Pu, 239PU, 24°PU, 241 PU,
241Am 242Cm 243Cm 244Cm
’ ’ ’

Reprezentatyvaus spektro metodas

Jony kaitos dervos

Vidutiné koncentracija sraute

3H’ 14C’ 36C|

Analitiniai metodai

(kuro iSdeginimo, aktyvacijos skaiciavimai, skilimo skaiciavimai)

237Np, M3Am, 245Cm), 246Cm, 222Py, 2°Th, 25Th,
234 236 152Ey, 15Ey, 4'Ca, 1265, 15'Sm, S°Fe,
937y, 6571, NN (%Zr)

2 lentelé. Atraminiy nuklidy parinkimas skirtingiems atlieky srautams vertinti [2]

Atraminiai nuklidai

60Co 137 | 69Co arba ¥'Cs | 894Dy | 38py, M4(Ce

Ispanija, Lietuva, Ukraina KP, SP, TR

Prancuzija KP, TR  SPvienalytéms atliekoms  SP nevienalytéms atliekoms
P.Koréja, Slovakija, Svedija  KP, TR SP

Jungtiné Karalysté KP SP, TR
Japonija KP SP TR
Kanada KP, SP TR
Vengrija KP, SP, TR TR

Pastaba: KP — koroziniai produktai, SP — skilimo produktai, TR — transuraniai radionuklidai.
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radioaktyvigsias atliekas tvarkanti ir priziarinti
organizacija yra patvirtinusi 48 radionuklidy sg-
ras$a [5]. Vokietijoje saugos atzvilgiu kaip svarbus
isskirti 79 radionuklidai [6]. Ignalinos AE V1 pas-
tato jrangos iSmontavimo metu susidaranciose ra-
dioaktyviosiose atliekose patvirtintas gana platus
kontroliuojamy 26 radionuklidy sarasas, t. y. *C,
*Mn, *Fe, *Ni, ©Ni, “Co, “Zn, *Sr, **Zr, *™Nb,
94Nb’ 99TC, IIOmAg’ 1291) 134CS, 137CS, 234U’ 235U’ 238U’
237Np’ 238Pu’ 239Pu’ 240Pu) 241Pu’ 241Am’ 244Cm [3]

AE iSmontavimo strategijos jtaka nuklidiniam

vektoriui

Parenkant atraminj radionuklida svarbu atsizvelgti
ir | AE iSmontavimo strategija. AE jrangos iSmon-
tavimo atidéjimas turi teigiamy ir neigiamy pusiy:
demontavimo metu didziausig jtaka iSorinei apgvi-
tai daranciy nuklidy aktyvumai yra lengviausiai
iSmatuojami, todél nuklidai “Co ir '*¥’Cs yra nau-
dojami kaip atraminiai (2 pav.). Sglyginai trumpa
gama kvantus spinduliuojanciy “Co radionuklido
puséjimo trukmé sumazina lengvai matuojamy
nuklidy kiekj iki tokio lygio, kad radiologiné cha-
rakterizacija tampa sudétinga ar net nejmanoma.
Todél yra svarbu branduolinés jégainés jranga
charakterizuoti dar pirminéje stadijoje, kai radio-
nuklidy sudétis yra artima jégainés eksploatavimo
metu esanciai sudéciai.

Laikui bégant (po 30-50 mety) dél savaiminio
skilimo izotopas“Co (¢, , = 5,3 m) suskyla iki tokio
lygio, kad jj aptikti tampa sudétinga ir tenka ver-
tinimui pasirinkti sunkiau matuojamg atraminj
nuklidg, pavyzdziui, ’Cs (¢, = 30,2 m). 3 lenteléje
pateiktas lengvai matuojamy nuklidy aktyvumy
procentinés dalies kitimas sudarytame nuklidinia-

me vektoriuje, kuris naudojamas Ignalinos AE V1
bloko deaktyvuojamai ir i$montuojamai jrangai
charakterizuoti. Pradzioje “Co dalis nuklidiniame
vektoriuje sudaro 26 %, o po 30 mety jo kiekis dél
savaiminio skilimo sumazéja daugiau nei 50 kar-
ty ir sudaro tik 5 %. Tuo tarpu '¥Cs kiekis per ta
patj laikotarpj pakinta 2 kartus ir jo svoris nuklidi-
niame vektoriuje padidéja. Todél sudarant nukli-
dinius vektorius ir parenkant atraminius nuklidus
taip pat svarbu atsizvelgti j patvirtinta AE demon-
tavimo strategija.

3 lentelé. Lengvai matuojamy nuklidy aktyvumy kitimas nuk-
lidiniame vektoriuje

0 26 3 71
30 5 15 80
50 1 13 86

Radioaktyviosios jrangos pagrindiniy radio-
nuklidy aktyvumo mazéjimas dél nuklidy savai-
minio skilimo pateiktas 2 pav. Rezultatai gauti
taikant RESRAD-BUILD kompiuterine programa.
Paveiksle aktyvumas pateiktas procentine dalimi
nuo suminés aktyvumo vertés. Bendro aktyvumo
pradinis mazéjimas yra nulemtas spartaus **Mn,
»Fe ir Co savaiminio skilimo, kai vélesniam jo
kitimo pobudziui daugiausia jtakos turi daug il-
gesnj skilimo pusamzj turintys ’Cs ir Nb izoto-
pai. Zymiausias aktyvumo lygio pokytis jvyksta
per pirmuosius desimtmecius. Tuo tarpu apsvitos
dozés galios mazéjimas (3 pav., atskiro izotopo jta-
ka bendrai iSorinés aps$vitos galiai), kuris yra labai

1E+02

1E+01

1,E+00 =+—C0-60 =@—(Cs-137

=fe=MN-54 === FE-55

Aktywvumas, %

==NB-93M =—8-—NB-94

1,E-01
ZR-93

1,E-02

20 30
Laikas po reaktoriaus sustabdymo, metai

T

40 50

2 pav. Nuklidy aktyvumo kitimas dél savai-
minio skilimo
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0 10 20 30 40

50 3 pav. I3orinés ap3vitos dozés galios dedamuyjy ki-
timas, nulemtas savaiminio skilimo

svarbus AE jrangos iSmontavimo darby procese,
vyksta daug ilgesn] laikotarpj. “Co labiausiai vei-
kia iSorine ap$vitos doze per pirmuosius 30 mety.
3 pav. pateiktas i$orinei apsvitai daugiausia jtakos
turin¢iy radionuklidy dedamuyjy kitimas, lemia-
mas savaiminio skilimo i$montuojant Ignalinos
AE V1 bloko jrangg.

ISVADOS

Proporcingumo daugiklio metodas - labiausiai
paplites budas, leidziantis greitai ir tiesiogiai nu-
statyti pagrindinius radionuklidus. Zinant juos
ir pritaikius nuklidinj vektoriy, baty galima nu-
statyti atlieky pakuotés pilng aktyvumg, taip pat
kontroliuoti leistinus maksimalius radionuklidy
savituosius aktyvumus ir jy atitikimg, pavyzdziui,
laidojimo  aikstelés priimtinumo kriterijams.
Daugumoje $aliy “Co ir '’Cs izotopai yra naudo-
jami kaip pagrindiniai atraminiai radionuklidai
sunkiai matuojamy nuklidy aktyvumo turiniui
atlieky pakuotéje nustatyti. °Co paprastai yra
naudojamas kaip atraminis nuklidas aktyvuoty
korozijos nuklidy, o ®Co ar *’Cs - kaip atrami-
niai nuklidai dalijimosi produkty ir transuraniniy
radionuklidy savitiems aktyvumams nustatyti.

Gauta 2014 12 17
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SCALING FACTOR METHOD FOR VERY
LOW-LEVEL RADIOACTIVE WASTE
CHARACTERIZATION

Summary

Radioactive waste characterization is one of the consti-
tuent parts of the NPP radioactive waste management.
Nuclear equipment is dismantled and placed in appro-
priate containers that firstly are transferred to the tem-
porary storage area and then are distributed to the fi-
nal waste repositories. In order to control whether the
acceptance criteria are fulfilled or not, it is important
to assess the radionuclide specific activity accumulated

in the waste before transportation of the filled waste

packages. One of the most effective methods for the
determination of the most important radionuclide
concentrations in the package is the scaling factor
method (or nuclide vector). Using gamma spectrosco-
py or data on the surface dose rate, for each waste
package, the activity of the key radionuclide is estimat-
ed. The remaining difficult to measure radionuclide
concentrations are calculated using pre-determined
scaling factors for different radionuclides. This article
gives an overview of the most common methods for
the assessment of the most important key radionuclide
concentrations in radioactive waste packages paying
more attention to the scaling factor method.

Key words: nuclide vector, scaling factor, radio-

active waste



