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1. Bevezetés

A Magyar Tudomanyos Akadémia Atommagkutatd Intézetében
(ATOMKI) miikodé Kornyezetanalitikai Laboratorium legfébb feladatanak
kornyezetiink védelmének szolgalatat tekinti. Ehhez a munkahoz az un.
kornyezeti izotopokat hivja segitségiil. Alapértelmezésiik szerint a kornyezeti
izotopok a hidrologiai, geologiai és biologiai rendszereket felépitd Ot
leggyakoribb elem, a H, C, N, O és S természetben eléforduld izotopjai. Ezek
egy része stabil (‘"H-H, '2C-"C, "N-"N, '°0-"*0, ¥S-**S), masok radioaktivak
(CH, 'C). A stabil izotopok alkalmazasinak alapja az, hogy relativ
tomegkiilonbségiik miatt fizikai, kémiai biologiai folyamatokban eltéréen
viselkednek, a két izotop aranya a folyamat soran megvaltozik, a valtozasbol a
folyamat jellegére kovetkeztethetiink. A radioaktiv izotopok jelentdségét az adja,
hogy bomlasuk lehetévé teszi a természeti folyamatok id6beli nyomon kovetését.
A technikai lehetdségek boviilésével az emlitett 6t elemen kiviil egyre tobb elem
természetben el6forduld izotopjait sikeriilt bevonni a kutatasokba. Foldtani és
hidrolégiai vizsgalatokban kiemelkedden fontos szerephez jutottak a nemesgazok
(He, Ne, Ar, Kr és Xe). Egy résziik mint radioaktiv bomlastermék a foldtani
kormeghatarozast segiti (K/Ar modszer, (U+Th)/He moddszer), masok kémiai
semlegességiik miatt a foldtani folyamatokban nyomjelzéként kezelhetok.

Tobb évtizedes fejlesztdmunka eredményeként ([Cso86] [Her87] [Her89],
[Her90]) az 1990-es évek kozepén laboratériumunkban a '*C médszer és a
kénnytielemek (H, C, N, O, S) stabilizotopjainak vizsgalata képezte az
izotophidrologiai kutatasok alapjat. A kdvetkezd 1épés volt ezek kiegészitése a
vizek triciumtartalmanak mérésével. Vizbazisok sériilékenységvizsgalatanal ez
gyakran 0,1 Bg/l alatti tricium-aktivitaskoncentraciok mérését kdveteli meg.

Ennek technikai hatterét teremtette meg egy Fisons Instruments gyartmanyt,
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VG-5400 tipusu nemesgazmér$ tomegspektrométer beszerzése 1994-ben. A
berendezéssel meghatarozhatoak gazkeverékekben levé vagy vizben oldott
nemesgazok koncentracioi, illetve izotoparanyai. Alkalmazasi kore kiterjed az
igen kis triciumkoncentraciok mérésétdl a foldtani kormeghatarozason at, a
multbeli klima rekonstrukciojan keresztiill az atomreaktorok miikodésének
vizsgalataig (lasd 2. fejezet).

Egy nagyteljesitményli szamitogép szamtalan feladat megoldasanak
sziikséges, de nem elegendd feltétele, hasznalhaté csak a hardverekkel és
szoftverekkel egyiitt lesz. A nemesgaz tOmegspektrométerrel ugyanez a helyzet,
hasznalhatosagat a hozza csatlakoztatott mintakezeld egységek, illetve a
kidolgozott mintavételi és kezelési modszerek szabjak meg. A berendezéshez
kifejlesztett gazbeeresztd és gaztisztitdo, valamint a vizek triciumtartalmanak
meghatarozasat lehetové tevd vizkigazositd rendszert diplomamunkédmban
ismertettem [Pal98]. Jelen dolgozatomban szeretném bemutatni az altalam
bevezetett nemesgaz-mintavételi eljarasokat, a mintakezeld modszereket, illetve
az eddig meghonositott alkalmazasokat ¢s az elért eredményeket. A bemutatasra
keriil6 doktori (PhD) munka célkitiizései a kovetkezokben foglalhatok Gssze:

1. Metodikai fejlesztések:

- A viz triciumkoncentracidjanak a termel6dé hélium alapjan torténé mérése
soran a minta tarolasara hagyomanyosan iiveglombikokat alkalmaznak. Az
iiveglombikokkal kapcsolatban felmeri{ild problémak kikiiszobolésére
fémlombikok hasznalatat vezettem be. Mérésekkel bizonyitom ezek
elényeit.

- Ismertetem a triciumkoncentraci6 meghatarozdsakor a  mérés
reprodukalhatdsagat, igazolom, hogy az altalam hasznalt modszer
alkalmazasakor mind a bizonytalansdg, mind pedig a detektalasi hatar
alacsonyabb, mint mas elterjedt modszerek esetén.

- Bemutatom a vizben oldott nemesgdzok mintazasara kifejlesztett
mintavevot és mérési eljarast.

2. Metodikai fejlesztéseim eredményeképpen az alabbi kutatdsi témakban

értem el eredményeket:



Bevezetés 3

- A kis triciumaktivitasok (<0,1 Bg/l) mérésének jelentdségét €s szerepét a
vizbazisok veszélyeztetettségének felismerésében a kotaji  vizbazis
példajan mutatom be.

- A pilispokszilagyi radioaktivhulladék-kezelé és -tarolo (RHKT) alatti
vizbazis példajan szemléltetem a triciummérések szerepét és fontossagat
komplex hidrologiai elemzésekben €s bemutatom elért eredményeimet.

- Ismertetem a Kelet-Magyarorszagon hullott csapadékviz stabilizotop-
¢€s meteorologiai kovetkeztetéseimet.

- Ismertetem a termalvizekben, illetve a mecseki uranbanya alatti aleurolit
formacioban 1évé vizben oldott nemesgazok mérésével nyert
eredményeimet.

- Demonstralom az atomer6dmii primerkorében oldott nemesgazok
mérésének szerepét a fltdelem-tokozas meghibasodasanak korai
felismerése érdekében.

- Ismertetem a xenon és kripton aktivszenen szobahémérsékleten torténd

adszorpciojara vonatkozo vizsgalati eredményeimet.

Az értekezés szerkezete az aldbbiak szerint alakul: A Bevezetés utdni
fejezetben rovid attekintést adok a nemesgazok néhany tudomanyteriileten
betoltott szerepérdl. A 3. fejezetben bemutatom a mérésekhez hasznalt
tomegspektrométert ¢és az altalam épitett mintakezeld rendszereket. A
kovetkezOkben képet adok a triciumkoncentracié nagyérzékenységli mérésére
tamaszkodo kutatdsaimrol, valamint a természetes vizekben oldott nemesgazok
vizsgalatarol. Ismertetem az atomerdmi primerkorében oldott nemesgazok
aktivszenes nemesgazsziir kifejlesztésében elért eredményeimet. A magyar ¢€s
angol nyelvii Osszegzést a Kozlemények és az Irodalomjegyzék koveti, s végiil a

dolgozatot a Készonetnyilvanitas zarja.
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2. A tricium és a nemesgazok szerepe és
alkalmazasa néhany tudomanyteriileten

2.1 A tricium
Tricium a hidrologiaban

A tricium (*H vagy T) a hidrogén radioaktiv izotopja, amely B-bomlassal,
12,43 év felezési idovel, 18,6 keV maximalis energiaval a hélium 3,016 amu
tomeg(i izotopjava bomlik [Wei76]. A tricium természetes koriilmények kozott a
troposzféraban és a sztratoszféraban a kozmikus sugarzas hatasara keletkezik a
nitrogén 14-es izotopjabol a "*N(n,T)'>C magreakcioban [Lal67]. A képzédott
triclum nagy része gyorsan vizzé oxidalodik (HTO) és bekeriil a foldi
vizkorforgasba. Csak egy elenyészd része marad tricialt hidrogéngaz (HT)
formaban [Mas74].

A foldfelszinre csapadék (es6, hd, dér, zizmara, kod) formaban lehulld viz
egy része beszivarog a felszin ala, mig a tobbi patakokban, majd késébb
folyokban eljut a tengerekbe, dcednokba. A tricialt vizmolekula természetes
nyomjelzOként halad a viztomeggel, mérésével értékes informaciét kapunk a viz
utjarol [Tol69][Sch88]. A felszin ald bejutott viz triciumtartalma a beszivargas
utan a radioaktiv bomlastorvénynek megfeleléen exponencialisan csokken, ezért
alkalmas vizkor-meghatarozasra [Kaul954], keveredési viszonyok becslésére és
vizaramlas modellezésére.

A triciumkoncentracid6 nemzetkdzileg elfogadott egysége az un. "tritium
unit" (TU) (kordbbi magyar hasznalattal tricium egység TE). Egy

hidrogéntartalmt vegytiletnek 1 TU a triciumkoncentracidja, ha a tricium ¢és a
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hidrogén aranya 10", Viz esetében 1 TU megfelel 0,118 Bg/liter
aktivitaskoncentracionak. Dolgozatomban a TU egységet fogom hasznalni.

Ha eltekintiink az esetlegesen eléforduld helyi antropogén szennyezd
hatasoktol (pl. nuklearis 1étesitmények), akkor a kornyezeti vizmintak tricium-
koncentracidja legfeljebb néhanyszor 10 TU lehet. Napjainkban a csapadék
triciumtartalma 4-20 TU kozott mozog, foldrajzi és idészakos eloszlast mutatva
(5.3 fejezet).

A hidrologiaban a triciumot hasznaljak leggyakrabban annak vizsgalatara,
hogy egy vizadd rétegbe jut-e friss csapadék. Ha a vizadd része a
vizkorforgasnak, akkor a kitermelt viz potlodik, a tarolt viz folytonosan megujul.
M¢ély és/vagy nagy teriiletre kiterjedd viztartokban altalaban régi és fiatal vizek
keverednek. Még kis mennyiségli modern viz jelenléte is fontos lehet, mert jelzi a
viztartd kapcsolatdit a modern vizciklussal. A fokozott vizkitermelés
megndvelheti a friss viz aranyat, a tricium mennyiségének novekedése idében
figyelmeztet a tultermelés veszélyére.

Hulladéktarolok 1étesitésénél fontos szempont, hogy kornyezetiikben
minimalis legyen a vizmozgas, ami a tarolobol esetleg kiszivargd szennyezd
anyagot elszallithatja. Ha a tervezett létesitményhez kozeli viztartoban nincs
kimutathato tricium, akkor az eldbbiek szerint a viztart6 zart, feltehetéen védett a
tarolobol kikeriilé anyagokkal szemben is.

Magyarorszag csaknem egész teriiletén el6fordulnak melegvizforrasok,
tobbségiik szénhidrogén lel6helyek kozelében talalhato. Ezek altalaban tobb ezer
éves vizek, amelyek néhany szaz, esetenként 1000 m koriili mélységbdl tornek fel.
A szénhidrogén-banyaszathoz  kapcsolodéan  termelt, kiilonb6z6  ipari
adalékanyagokkal szennyezett vizeket nagy mélységekben, kdzvetlen bevezetéssel
helyezik el az orszag szamos teriiletén. A bevezetés veszélyeztetheti a befogado
Osszletek (kiilonbdzo tipust iiledékek egymasra rakodott egysége) kornyezetében
1évé termalvizeket. Az esetlegesen bekovetkezett szennyezodést a vizekben
megjelend tricium mar korai stadiumban jelezheti.

A fenti vizsgalatok a tricium igen kis mennyiségének (<1 TU) kimutatasat

igénylik.
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A tricium mérése

Triciumtartalmt.  anyagok aktivitasa, illetve aktivitaskoncentracioja
meghatarozhatdé, ha szamlaljuk a radioaktiv bomlas soran emittalt béta-
részecskéket [Wei76]. A viz triciumtartalmanak mérésére elterjedt mddszer a
folyadékszcintillacios (LSC Liquid Scintillation Counting) szamlalasi technika,
amikor a vizsgalandé mintat mianyag vagy iiveg kiivettaban Osszekeverik egy
olyan, altaldban szerves vegyiiletekbdl késziilt szcintillacios koktéllal, ami a béta-
részecske hatasara fényfelvillandssal valaszol. A felvillanas erdssége €s szama
fotoelektron-sokszorozéval mérhetd, ami altal felveheto a tricium bétaspektruma,
¢és kiszamithaté a minta aktivitdsa. Az LSC-s mérések detektalasi hatara erdsen
fligg a hattér aktivitasatol, hatasfoka pedig a keverési aranyok, a hasznalt
szcintillacids koktél mindsége, s egyéb paraméterek miatt 30-70% kozott mozog.
Egy jo berendezés detektalasi hatara 2-4 Bg/liter (17-34 TU), ami alacsony
hatteri méréhelyen még néhinyszor kevesebb is lehet [Ost82]. Tovabb
csOkkenthetd a detektalasi hatar, ha mérés elott a vizmintat elektrolitikusan
bedusitjak, mivel a viz elektrolizise soran az izotopfrakcionalddas kovetkeztében
a maradvanyvizben nagyobb a triciumkoncentracio, mint a felszabadult
hidrogéngazban [Cla76]. A 10-100-szorosan bedusitott viz triciumtartalmat
ezutan a fentebb emlitett modon hatdrozzak meg, az eredeti vizminta tricium-
koncentracidja pedig a dusitasi faktor figyelembevételével hatarozandé meg.
Ennél a modszernél mar 1 TU-ra is le lehet csokkenteni a detektalasi hatart. Jobb
a hatasfoka a gaztoltésii proporcionalis szamlalocsoveknek (GPC Gas
Proportional Counting). Ennél a mddszernél a vizbol elészor hidrogéngazt kell
fejleszteni  (pl. cinkredukciés moddszerrel [Flo85]), ami betdlthetd a
proporcionalis szamlalocsébe. A technika érzékenysége ndvelhetd, ha a
vizmintabol készilt hidrogéngazt metanna vagy etanna konvertaljak, és azt
hasznaljak toltégazként. Alacsony hatteri berendezéssel 0,05-0,08 TU
triciumtartalmat még ki lehet mutatni [Ost82].

A szamlalasos technikaknal pontosabb eredmény és alacsonyabb detektalasi
kiiszob érheto el akkor, ha a tricium bomldsabol szarmazo6 hélium-3 leanytermék

mennyiségét mérjik tomegspektrométerrel [Cla76] [Jen76] (2.1.1. tablazat). Az
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altalanosan hasznalt modszer szerint fél liter vizet iveglombikban kigazositanak,
majd a lombikot szar6langgal leforrasztjak. Az igy evakualt mintat hat honapig
taroljak fagyasztoszekrényben. Elegendd tarolasi idé utan tomegspektrométerrel
meghatarozhatd a termelddott hélium mennyisége. A viz triciumkoncentracidja
az alabbi képlettel szamolhato (2.1.1) [Bay89]:

3 At i _
Crie = M. . 1 ~1—(a—1)~M" M @2.1.1)
C l1-e* M-(1-5/1000 M

0
ahol ¢, a viz triciumkoncentracioja, a ‘He,.. a képz6dott hélium mennyisége
normal-kdbcentiméterben (ccSTP: cubic centimetre on standard temperature and
pressure), a C a normal-kdbcentiméterbol TU-ba vald atszamitasi faktor
(2,4889'10"15 ccSTP/g/TU), a 4 a tricium bomlasi allandoja, a ¢, és a #, a
mintazas és a kigazositas, illetve a kigazositas és a mérés kozott eltelt id6, az S a
sotartalom %o-ben, az M, és az M a minta tomege a kigazositas el6tt és utan
grammban, az a pedig a viz parolgasa soran fellép6 izotopfrakcionalodasi faktor
(a triciumkoncentraciok aranya a folyadék illetve géz fazisban).

A kiilonb6z6 modszereket és a rajuk jellemzé paramétereket a 2.1.1.

tablazatban foglaltam Gssze.

2.1.1. tablazat: A viz triciumtartalmat meghatdarozo kiilonféle modszerek

sziikséges mintamennyisége, detektalasi hatara, illetve pontossaga 20 TU-s minta

esetére
Modszer Sziikséges Detektalasi hatar ~ Relativ hiba
mintamennyég (dm”) (TU) (%)
LSC 0,01 15-30 50-100
LSC+dusitas 0,5-2 0,5-1 8-12
GPC 0,005-0,01 2-5 20-30
GPC+dusitas 0,5-2 0,05-0,08 5-10
*He alapjan 0,5-3 0,003-0,005 2-5

Mint minden analitikai moddszernél, itt is szembe kell nézni olyan

nehézségekkel, melyek befolydsoljdk a mérés menetét és eredményét. A
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tarolashoz hasznalt tiveglombik anyaga jelentds mértékben tartalmazhat oldott
héliumot. Ez még akkor is szamottevd héliumszennyezést okozhat a mintaban, ha
a héliumra alacsonyabb diffuzios paraméterrel rendelkezd aluminium-
boroszilikat iivegbdl késziil a lombik. Az {iveg anyagabol legnagyobb mértékben
a kigazositas utani leforrasztas kozben szabadul fel az oldott hélium, amikor a
megolvadt liveg elereszti a magaba rekesztett gazokat [Suc90].
Héliumszennyezést okoz a tarolasi id6 alatt a levegobdl és az liveg anyagabdl
bediffundalod hélium is. Ezeket az effektusokat csdkkenteni lehet ugy, hogy az
iiveglombikokat 500°C-on nagyvakuumon szivjuk 1-2 napig. Ezaltal az oldott
gazok felszabadulnak, a szivattyuk pedig elszivjak oéket. A tarolasi id6 alatti
diffuziot -20°C-on torténd tarolassal nagymértékben redukalhatjuk. A kigazositas
eldtt a vizmintakat, az irodalom szerint, lehetéleg ugy kell az iiveglombikokba
juttatni, hogy azok a levegével ne érintkezzenek, ily modon elkeriilhetd az
eseteleges levegOnedvesség-szennyezddés [Bay89]. Ezért az egész procedurat
nitrogénatmoszféra alatt végzik. A levegbnedvesség szennyezd hatasa erdsebb,
ha a levegd paratartalma valamilyen antropogén hatds miatt triciummal
szennyezett (pl. nuklearis létesitmények a kornyéken).

Az altalaban lombikonként fél liter viz kigdzositasa viszonylag egyszeri
feladat. A viz feletti teret kell folyamatosan szivattyuzni, mikdzben a vizet
razzak. Alkalmaznak ultrahangos razast, vagy egyszerli, frekvenciajaban
valtoztathatd, alternald mozgast végz0 razast. A viz ilyetén razasa felgyorsitja az
oldott gazok felszabadulasat, melyeket aztan a szivattyuk elszivnak. Kevesebb,
mint egy ora elegendd fél liter viz tokéletes kigazositasahoz. A kigazositasi
folyamat utan a lombikokat le kell forrasztani, majd altaldban hat hoénapig
fagyasztoszekrényben kell tarolni.

A tarolast kovetéen a termelédott héliumot be kell juttatni a
tomegspektrométerbe. Ehhez az iiveglombikot gumigylrik segitségével a
beeresztorendszerhez kell csatlakozatni. Az iiveg torézar feltérése utan a
vizgbzaramlas sodrd hatdsanak segitségével a hélium egy kapillarison keresztiil
bejuttathatd a folyékony nitrogénnel hiitott csapdakig. Ennél a 1épésnél két

komoly problémaval kell szembenézni. Barmennyire is jé a gumigylrii
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mindsége, valamennyi hélium mindig beszivarog a beeresztorendszerbe a gumi
és a fémhaz érintkezésénél. A masik veszélyt az liveg tordzar feltorésekor
keletkez6 iivegpor jelenti, ami a rendszer vakuumszelepeinek karosodasat
okozhatja még szlir6k beiktatasa esetén is. A lombik viz feletti terében jelen van
a képzodott hélium legalabb 99%-a, amit az eldbb leirt modon, 120 masodperc
alatt be lehet juttatni a tdmegspektrométerbe, ahol a héliumizotdp-csiucsokat meg
lehet hatarozni. A mért értékeket ismert izotopOsszetételli szaraz levegdre kell
kalibralni. A médszer részletes leirasa a "Moddszerfejlesztés a tricium bomlasabol
szarmazd hélium tomegspektrométeres mérése céljabol" cimli diplomamunkéaban
megtalalhatdé [Pal98]. Az emlitett problémak miatt és a hatékonyabb mérések

srcr

a 4. fejezetben részletezek.

2.2 Nemesgdzok
Nemesgazok a geologidaban és a hidrologidaban

A kornyezetkutatasban szdmos olyan folyamatot felhasznalnak, melyekben
nemesgazizotopok keletkeznek vagy valamely fizikai-kémiai hatas révén ezen
elemek koncentracidja, illetve izotoparanya megvaltozik. A természetben
radioaktiv €s stabil nemesgazizotopok magreakciok, radioaktiv bomlas és
spontan hasadas eredményeként keletkeznek.

Mennyiségiik és Osszetételiik kiilonféle folyamatok soran valtozason megy
keresztiill. A nemesgazizotopok vizsgalatai sokféle kutatdsi teriileten
szolgaltatnak jelent0s informacidkat. Nemesgazmérések sikerrel alkalmazhatok
pl. hidrogeologiaban aramlasi viszonyok, kdézet-viz kdlcsonhatasok elemzésében,
klimavaltozas, koézetfejlodés, foldmozgasok, vulkanikus tevékenységek
vizsgalata soran. A teljesség igénye nélkiil bemutatok néhany geoldgiai és
hidrologiai alkalmazast.

Felszin alatti vizek kordnak meghatarozasa, kiilonésen néhany szaz évnél
1d6sebb vizek esetében a viztartd rétegek bonyolult geologiai és hidrogeologiai
viszonyai miatt gyakran nagyon nehéz feladat. A kormeghatarozas

bizonytalansaga megneheziti az aramlasi rendszerek rekonstrukciojat, az atlagos
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tartozkodasi id6k megadasat. 1dés vizek korat leggyakrabban a vizben oldott
szervetlen szén '"C aktivitisabol szamitjak. Az aktivitas vizkorra torténé
atszamitasat megneheziti, hogy nem ismerjiik a szén kezdeti aktivitasat, amely a
csapadék leszivargasa soran talajbol/kézetb6l beoldddott inaktiv  szén
mennyiségétdl fiigg. Ennek becsléséhez kiilonboz6 geokémiai modelleket kell
segitségiil hivni. Az alkalmazott modellek ujabb hibat okozhatnak a kor
megadasaban. A hiba csokkenthetd, ha egy kémiailag semleges nyomjelzdvel
kovetjiik a viz utjat. Erre a célra alkalmasak a nemesgazok [Stu92a] [Cse99]
[JamOO].

Egy maésik példa a nemesgazok vizsgalatanak alkalmazasara. Nagyaktivitasu
radioaktiv hulladékok elhelyezését mély geoldgiai formaciokba tervezik. A
hulladéktarold biztonsaga szempontjabdl kulcsfontossdgi kérdés a befogado
kézetben 1év6 porusvizek kora: minél idosebb vizet tartalmaznak, annal kisebb a
valoszinlisége annak, hogy a tarold6 mérnoki gatjainak tonkremenetele utan a
radioaktiv elemek a viz kozvetitésével a felszinre juthatnak. Egy tarozo
kialakitasara alkalmas koézet kis permeabilitast, és nagyon kevés vizet tartalmaz,
igy a radiokarbon-kormeghatarozashoz elegendd viz kinyerése komoly
nehézségekbe litkozik. Alternativ lehetdséget kindlnak a radioaktiv bomlas soran
keletkezd és a porusvizben felhalmozodott nemesgazizotopok. [Mar79] [And85]
[Tor85] [Stu92a] [Sol96] [Zub97] [Ose98]. A természetben eléforduld radioaktiv
elemek bomlastermékeiként a kozetekben keletkezd radiogén nemesgazok a
pérusviz—kozet kdlcsonhatasa soran a porusvizekbe jutnak és ott folyamatosan
felhalmozédnak. A vizben oldott He mennyiségébél és *He/*He izotoparanyabol,
valamint a *"Ar/°Ar és "°Xe/"’Xe izotopardnyokbol a felgyiilemléshez
sziikséges 1d0, azaz a porusviz tartozkodasi ideje kiszamithatdo [Mar79] [Bot84]
[Zai87] [And89] [Pea91] [Son92] [Suc93] [Tol96].

Az atmoszféraban a hélium izotoparanya ‘He/*He=R,=1,3841-10°. A
foldkéregben az U és Th bomlésa soran *He, a °Li(n,o))’H — ‘He + *He + B
magreakcioval *He és °He keletkezik. A folyamatok eredményeképpen a
foldkéregben né a He mennyisége, a *He/*He arany eltolodik 0,01 — 0,05 R, érték
felé [Nic57]. A fels6 kopeny U és Th tartalma joval kisebb, mint a kéregé, ezért a



A tricium és a nemesgdzok szerepe és alkalmazdsa néhdany tudomanyteriileten 11

kopenyi hélium Ilényegében a bolygoé kialakulasakor bezart gaz izotop-
Osszetételét Orzi, és izotoparanya (3He/4He)k6peny= (8+1)-R, [Kur81]. Ez az arany
csak nagyon kis mértékben valtozik a csekély mennyiségii U és Th alfa-
bomlasanak hatasara. Az izotdparanyok alapjan a vizben oldott gazrol
kiderithetd, hogy a kéregbdl vagy a kdpenybdl ered-e. Ebbol torésvonalakra,
azok helyzetére [Pol00], illetve termalvizek eredetére kovetkeztethetiink
[Zub95].

kiszamithatjuk, hogy a vizben oldott 6sszes héliumbol mennyi az atmoszférikus
eredetli és mennyi szarmazik radioaktiv bomlasbdl. Egy viztartét tobb ponton
mintazva és megmérve a bomlasbol szdrmazé hélium mennyiségét, becslést
adhatunk a viz 4ramlasi irdnyara és sebességére, a “He/'He arany pedig a
keveredési viszonyokrol [And85] €s a vizbazis kiterjedésérdl nyujt informaciot
[Nat99] [JamO0].

Ha a héliummérést uranméréssel egészitjiik ki, kormeghatarozast is
végezhetiink (U/He modszer [Rut06] [Fan65])(6.2. fejezet). Az U/He modszer
segitségével néhany ezer évestdl akar 400 millio éves vizek is datalhatok
[Dav66] [Sei78] [Bat79] [Tor80] [And82] [And85]. Apatit asvanyokra
alkalmazott kormeghatarozasi modszer az uran-téorium-hélium termokronologia.
A hélium diffizidja a kézetekbodl erdsen fiigg a homérséklettdl, példaul a
képz6do apatit hiilése soran a kristaly 80°C-nal mar jelentds mértékben, 45°C-on
pedig kvantitative zart héliumra [Wol96] [Hou99]. A kézet uran-, torium- és
héliumtartalmat mérve meg lehet allapitani, hogy az apatit mikor érte el a kritikus
hémérsékletet. Hasonlé modszerrel lehet megmondani a vizbdl kivalo aragonit
korat is. Az aragonit 20-100°C-os vizbdl valik ki, és szinte csak az urant épiti
magaba, mig a térium az oldatban marad. Megmérve uran- és héliumtartalmat a
bomlastorvény alapjan a kikristalyosodas ideje kiszamithato.

A felszin alatti vizek informéaciot tarolnak a multbeli klimavaltozasokrol. Az
utols6 jégkorszak helyi hémérsékleti viszonyainak kvantitativ meghatarozasat
szolgalja az Un. ,nemesgaz termométer” [And79] [Cla97] [Fon93] [Rud84]
[Stu89] [Stu93] [Stu92b] [Stu9s]. Alapja az, hogy a gazok, igy a nemesgazok
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vizben oldhatosaga is homérsékletfiiggd, ezért a vizben oldott nemesgazok

crer

Y

hémérséklete [Bal99] [Aes99] [Aes00].

A foldtani kormeghatarozas teriiletén a kalium-argon modszer az egyik
legelterjedtebb [Dal69]. Magmas és vulkanikus kézetek keletkezésének, iiledékes
kézetek metamorfozisanak idejére lehet kovetkeztetni, ha a kézet asvanyaiban a
kaliumtartalom mellett az argonizotopok mennyiségét is mérjiik. Ekkor az
évmilliok alatt a kaliumbol termel8dstt *°Ar mennyiségébdl kort lehet szamolni.
A modszer tovabbfejlesztése az Ar-Ar moddszer [Sam87] [McD88] [Ton01]. A
kézetet neutronokkal besugarozzak, aminek hatasara a *K-bél *Ar keletkezik.
Nemesgaz tomegspektrométerrel mérve az argonizotopokat, a
csucsintenzitisokbol a kaliumtartalom is és a radiogén “°Ar mennyisége is
szamolhato.

Asztrofizikai kutatdsokban érdekes tényezo a Foldet éré kozmikus por
mennyisége. A Foldre érkezé kozmikus porban (40 millio kg/év) 1évé hélium
izotoparanya nagyon eltér a 1égkori héliumétol [Mar95] [Mar99]. A tengerfenéki
iiledék *He tartalma 95%-ban kozmikus eredetli, ezéltal az iiledékekbél mért
hélium izotoparanyanak meghatarozasaval reprodukalhaté a multbeli kozmikus

por mennyiségének idobeli valtozasa.

Atomerémiivi nemesgazok

A nyomottvizes atomerdmiivek primerkdrében a moderatorként és
héhordozoként alkalmazott viz radiolizise soran hidrogén és oxigén keletkezik.
Mivel a keletkezett gazkeverék robbanasveszélyes és az oldott oxigén megnoveli
primerkorbol. Az oxigén megkdtésére redukaldszert adnak a vizhez (pl.
hidrazin), mikézben a primerkort az tizemi koriilmények kozott folyamatosan
kigazositjak. A kioldddott hidrogént oxidaljak, és viz formajaban gytijtik ossze.

A primerkdrbdl kivont gaz kis része nemesgdz, melynek egy része radioaktiv. A
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felszabadult nagy aktivitasu nemesgazokat, nemesgazsziiron keresztiil kieresztik
a légkorbe. Honnan ez a sok primerkori nemesgaz?

A primerkdri viz eleve tartalmaz légkori eredetli oldott nemesgazokat,
melyek részaranya a fentebb emlitett kigdzositds miatt folyamatosan csokken,
hacsak nincs valamilyen atmoszférikus bedmlés a rendszerbe. A hdéhordozo
ennek az izotopnak nincs forrasa a primerkdrben.

Vannak azonban olyan nemesgazizotopok, melyek jelentds mennyiségben
termelédnek kiilonféle nuklearis folyamatokban. Az urdan (és a plutéonium)
maghasadasa soran nemesgaz hasadasi termékek is keletkeznek, féleg a xenon és
a kripton radioaktiv (pl. '**Xe, ®Kr) és stabil izotopjai (pl. **Xe, **Kr) [0zi83]. A
radioaktiv hasadasi termékek (pl. jodizotopok) ¢és a reaktor aktivacids
termékeinek bomlastermékeként is sziiletnek nemesgdzizotopok. Alfabomlo
izotopok sugarzasanak hatisara ‘He keletkezik, mig a "B és egy neutron
magreakciojanak hatasara 1étrejové tricium bomlasterméke a *He. A pH
beallitasa céljabol a primerkdrbe adagolt *K-es izotopjabél pedig a
izotoparanyanak mérésével az emlitett effektusok felderithetok, hatasuk

becsiilhet6vé valik.
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3. A mintaelokészités és a tomegspektrométer

3.1 A nemesgdazméréshez sziikséges berendezések

Doktori munkam tovabbi részében a nemesgdzok méréseinek
alkalmazasairdl lesz szd, melyen beliil egy nagyobb egységet kivanok szentelni a
héliummeérésen alapul6 triciummérés alkalmazasanak. A mérések soran hasznalt
eszk0zok bemutatdsa is ezt a sorrendet koveti. Eloszor a nemesgazmérésekhez
hasznalt mintavételi eljarasokat és a nemesgazok tisztitasi, szeparalasi technikait

ismertetem.

Kornyezeti vizben oldott nemesgazok (rézcsdves) mintazdsa

Kornyezeti vizben oldott nemesgazok mintazasara elterjedt moédszer a
rézcsoves mintavétel [Sch88]. Ennek megvalositasa a mi laboratériumunkban a
kovetkez6 modon torténik. A terepi munka soran a laboratériumban kikalyhazott
rézcsovon atfolyatom a vizmintat, majd a cs6 két végét fémbilincsekkel szoritom
ossze. Ezaltal ismert térfogatu (20-50 cm’) vizet lehet Gigy megmintazni, hogy a
mintazas soran az oldott gazok nem vesznek el. Az igy kapott mintabol a 3.1.1.
abran lathatd berendezéssel nyerem ki az oldott gdzokat. Az abran lathatod
Osszeallitdsban az egész rendszer nagyvakuumra szivhato a triciummérésekhez
hasznalt kigazosité rendszer szivattytival (lasd 3.2. fejezef). Mieldtt az oldott
gazokat kivonnam a vizbdl az aktivszenet regeneralni kell 500°C-os kalyhazassal
nagyvakuum alatt. Miutan a rendszert el6készitettem, megoldom a rézcsé also
bilincsét, ezaltal a viz belefolyik a 250 cm’ térfogatd lombikba, amit ultrahangos
fiirdével lehet rezegtetni. A kioldodo gazok és a vizpara elészor atmegy a -70°C-
os izopropil-alkohollal hiitétt vizcsapdan, ahol a viz kifagy. A héliumon és a
neonon kiviil a tobbi gaz adszorbealodik a folyékony nitrogénnel hiitott

aktivszenet tartalmazé csapos ampullaban. Az ultrahangos razas hatasara a gazok
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felszabadulnak a vizbdl, és megkotddnek a szénen. A héliumot €s a neont nem
tudom teljesen Osszegytjteni, mert aktiv szénen csak 10, illetve 40 Kelvin alatt

kotédnek meg, ezek a gazok szétterjednek a rendszerben.
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3.1.1. dbra: A rézcsébe vett vizminta oldott gaztartalmanak kivondsara hasznalt
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3.1.2. abra: A nemesgazmintak bepipettizasara és szepardlasdara szolgadlo
berendezés

Az igy Osszegyljtott gazokat 500°C-os getteranyagra (vanadium-cirkonium
Otvozet) eresztem, ami megkoti a nemesgazokon kiviil az sszes kinyert gazt. A
megtisztitott nemesgizminta egy kis részét pipettazom aztan a tomeg-
spektrométer nemesgaz-szeparald rendszerébe (3.1.2. dbra). Az 0,1
kdbeentiméter, javarészt mar nemesgazbol allé mintagazt Gjabb getterezésnek
vetem ald a szeparal6 rendszer getterszivattyujaval (aluminium-cirkonium), ami a

még nyomokban 1év0 szennyezdgazokat megkoti a mintabol. A tiszta nemesgaz
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legnagyobb részét altalaban az argon teszi ki, melynek mennyisége a minta
tipusatol fiigg.

A kiilonb6z6 nemesgazok szepardlasara mas eljarasokat hasznalok, mint
Schlosser [Sch88], mert nincsenek meg azok az értékes berendezések, melyekkel
a nemesgazok kiilonvalasztasa lényegesen egyszeribb lenne. Minden egyes
nemesgazfajta mérése ezért a mintagaz egy részének felhasznalasaval torténik.
Hélium- és neonmérés esetén a mintagazbol -196°C-os aktiv szénnel elvonom a
tobbi nemesgazt. Ha argont mérek, akkor a mintagazt a getterezés utan
kozvetlenill beeresztem a tomegspektrométerbe. Ha xenont és kriptont mérek,
akkor a tomegspektrométeres mérés el6tt még szeparalni kell éket a tobbi
nemesgaztol. Ezt Gigy valositom meg, hogy a hidegujjban folyékony nitrogén
segitségével befagyasztom a gazokat. A hélium és a neon egyaltalan nem, az
argon parcialis nyomasatol fiiggéen csak részben, mig a kripton és a xenon
teljesen kifagyaszthatd a rozsdamentes acél hidegujjban. A befagyott kripton és
xenon folott nagysagrendekkel tobb gaz van, melyet el kell szivni, ezaltal a
hidegujj felmelegitése utan a szeparalt xenon-kripton minta beengedhetd a

tomegspektrométerbe.

Mintavétel nemesgdzzal dusitott levegot tartalmazo szeptumos ampullabol

A szeptumos ilivegampullaba (milanyagdugoval lezart orvosi iivegfiola)
igényel. Ezek a mintdk legtobbszor levegdhéz kevert valamilyen
nemesgazkeverékbodl allnak (lasd 6.3 fejezet).

El6szor a gazmintat a szeptumon atszurt tiin keresztiil a 3.1.3. abran lathato
csapos edénybe eresztjiikk. A koztes terekben 1év6 leveg6t ugy szivjuk el, hogy a
tit csak félig szarjuk a szeptumba, igy a mérés szempontjabol elfogadhato
vakuum létesithetd a rendszerben. Az ampullaban 490°C-on regeneralt cirkonium
és vanadium getteranyag van, ami megkdti a kémiailag nem inert gazokat. A

mérés tovabbi része teljesen analog az el6zo fejezetben leirtakkal.
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3.1.3. abra: Mintavevd egység szeptumos tivegampullahoz (G. getteranyag, V:

csap, N: orvosi ti, HV: nagyvdakuum)

Gazmintdzdas az atomerémii primerkirébol

Az  atomerémi  primerkorében  fejlédott gazok  mintazasara a

laboratériumban kifejlesztett mintavevo egységet hasznalok (3.1.4. dabra).

\)

3.1.4. abra: A4 primerkori gazmintavevo

A mintavevé rozsdamentes acél kapillarison keresztiil csatlakozik a
primerkori vizminta-vételezési csonkhoz. A viz nyomasa a kapillarison valo
athaladas soran lecsokken, ezaltal a benne 1évé oldott gazok kis buborékok
formajaban felszabadulnak. A mintavétel elve az, hogy ha ezt a buborékos vizet
lassan, feliilr6l lefelé egy livegampullan ataramoltatjuk, akkor a buboré¢kok az
ampulla fels6 részén dsszegyiilnek, és végiil megtdltik az egészet. A mintavétel

kezdetén a primerkori vizet az ampullaban eldszor felfelé aramoltatjuk (3.1.5.
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abra). Ez a 1épés kiszoritja a rendszerben 1évo levegot és atmossa az ampullat.
Megforditva az aramlas irdnyat az ampulla megtolthetd gazzal. Amikor ez
megtortént, az ivegampulla végeit gazlanggal le kell forrasztani. A jol lezart

iivegedényben 1év0 mintat ezaltal a laboratériumba lehet szallitani [PalO1d].

prirary circuit

capillar
walve plaw

capillamy

spillway ampoule

automatan

capillary

3.1.5. abra: A primerkori gazmintavétel elve

A leforrasztott iivegampullabol a gazt egy torérendszer segitségével lehet
felszabaditani (3.1.6. dbra). A torérendszer egy olyan vakuumrendszer, melynek
az Uvegampullat tartalmazd része mozgathatd, egy csOmembran mentén
hajlitgathatd, s a minta az Ttlvegampulla eltorésével felszabadithatd. A
torérendszer segitségével kvadrupol tomegspektrométerrel meg lehet mérni a
mintat lehet venni egy fémszeleppel ellatott getteranyagot tartalmazo6 kalyhazhato

fémampullaba.

ampoule
flexible membrane qgetter

breaking it

3.1.6. abra: A4 tororendszer
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3.2 A triciummeéréshez sziikséges berendezések
A mérések soran harom fébb berendezést hasznaltam a tricium-
vizsgalatokhoz: a kigazositd rendszert, a tdmegspektrométert és gazbeeresztd

rendszerét.

3.2.1. abra: A4 kigazosito egység vazlata: FL: féemlombik, FSz: femszelep, CsM:
csomembran, K: kapillaris, S1, S2: szelepek

A kigazosito rendszer (3.2.2. dbra) rotacios majd diffuzids szivattylija négy
fémlombik vizének oldott gaztartalmat tudja egyszerre elszivni a mintak

folyamatos razasa mellett.
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3.2.2. abra: A kigdzosito rendszer: D: diffuzios szivattyu, R: rotdcios szivattyu,
HS: haromallasu csap, S: diffuzios szivattyu tanyerszelepe, FS: fellevegozo
szelep, IM: inverz-magnetron vdakuummérs, P: Pirani vakuummérd, VCs:

vizkifagyaszto csapda
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A lombikok gaztere kiilon-kiilon kapillarison keresztiil is szivhato (3.2.1.
abra). A kigazositas soran a mintakbol elparolgd vizet folyékony nitrogénnel
(LN,) hiitott csapda koti meg. A folyamat soran a rendszerben jelen 1€vo nyomas
inverz-magnetron vakuuméré fejjel ellendrizhetd. A kigazositott mintak 1-2
hoénapnyi tarolas utan felkeriilnek a tdmegspektrométer gazbeereszto rendszerére

(3.2.3.dbra).
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3.2.3. abra: A gazbeereszté és kalibralo rendszer sematikus rajza: FL:
fémlombik, K: kapillaris, S6-S24: pneumatikus szelepek, SK: keézi szelep, IM:
inverz-magnetron, P: Pirani mérdfej, TM: turbomolekularis szivattyu, TR és R:
rotacios szivattyu, VI-2-t-p: ismert terfogatu tartalyok, LST: levegd standard
tartaly

tomegspektro-

gazheereszd méterbe

rendszerbil

3.2.4. abra: A gaztisztito rendszer: VCs: vizkifagyaszto csapda, ASz: aktivszenes

csapda, S5-S1: pneumatikus szelepek, 1G: iongetter szivattyu

A rendszer lombikok fel6li részén turbomolekuldris szivattyl, mig a
tomegspektrométer feldli részén titan-iongetter szivattyl biztositja a tiszta

nagyvakuumot. A lombikokbodl a képzédott héliumot kapillarison keresztiil a
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vizgdz sodrohatasaval lehet bejuttatni a vizkifagyasztd csapdaig (3.2.4. dbra),
ami folyékony nitrogénnel van hiitve. Ezutan a bejuttatott mintagaz diffazioval
szétterjed a rendszerben, mikozben a nyomokban jelen 1évé gazok a szintén
folyékony nitrogénnel hitott, aktiv szénnel toltott csapdadban adszorbealddnak

(kivéve a neon).
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3.2.5. abra: A tomegspektrométer és viakuumrendszere: FK: Faraday-kalitka,
ES: elektronsokszorozo, EM: elektromagnes, GI1-G2: getterszivattyu , IF:
ionforras, 1G: iongetter szivattyu, TM: turbomolekularis szivattyu, R: rotacios
szivattyu, SK-SK2: kézi miikodtetésii szelepek, 1V: ionizacios vakuummérd, P:

Pirani vakuummeéro

Az igy megtisztitott mintagazt diffuzié Gtjan be lehet ereszteni a tomeg-
spektrométer (3.2.5. dabra) Nier-tipusu ionforrasaba. A sztatikus modban méro,
azaz mérés alatt nem szivattyuzott, de folyamatosan getterezett nemesgazmérd
tomegspektrométer 90°-os eltéritési, 27 cm sugart, kiterjesztett geometridji
méagneses  analizitorral rendelkezé berendezés. A *He™ ionnyaldbot
elektronsokszorozoval szamlalja, a ‘He csucsmagassagot pedig Faraday-kalitkéra
kapcsolt digitalis fesziiltségmérével hatarozza meg. A mérést szamitogép vezérli,
ami az 1d0 fiiggvényében regisztralja a csticsmagassag értékeket.

A nemesgazmér6 tomegspektrométer szoftvere az egyes izotopokra jellemzo
csucsmagassag értékekhez egy mérési idépontot is tarsit. Az értékparokra,
melyek statisztikus szorast mutatnak, legkisebb négyzetek modszerével egyenest

illesztek, és ezzel extrapoldlok a tomegspektrométerbe eresztés kezdetének
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idépontjara. Tekintettel arra, hogy révid idon beliil, azonos koriilmények kozott
végzett automatikus mérésekrdl van szo, a berendezés stabilitasabol adodoan az
egyes értekek szorasat azonosnak vettem, igy az egyenesillesztés feltételei
teljesiilnek. A regresszional az a cél, hogy taldljak egy olyan a; meredekségi, a,
y-tengelymetszetli egyenest, melynek az eredeti n darab értéktdl valo eltéréseinek

négyzetdsszege minimalis [Ang97]:
S*=>'(y,—a,—a,-x,)* = minimalis , (3.2.1)
=1

ahol x; y; az n darab mért értékpar, jelen esetben x az id6 (t), y pedig a
csucsmagassag (h).
Ez akkor teljesiil, ha a kovetkez6 parcialis differencialegyenletek teljesiilnek

a becsiilt egyenes a, és a; paramétereire:

0 g =-2>(h—a,—a,1,)
o = (3.2.2)
0S’ -
0 =a—=—2-Z(h,. —a,—a, 1)1,
4 i<l (3.2.3)
azaz atrendezve az egyenleteket
Zlao +Zti a, = Zhl.
i=1 i=1 i=1 (3.2.4)
Zti a, +Zt;2 a, = th ‘t,
i=1 i=l i=1 (3.2.5)

A fenti két egyenletet igy is tekinthetem, mint egy kétismeretlenes
inhomogén linearis egyenletrendszert, melynek ismeretlenjei a, és a;. Az

egyenletrendszer egyiitthatoit matrix alakba irva a matrix tagjai a kdvetkezok:
n n
21 2
—| = =1
S
S 3
i=1 i=1

Oszlopmatrixba rendezve az egyenes y-tengelymetszetét és meredekségét,

(3.2.6)

illetve az egyenletrendszer jobb oldalan 1év6 tagokat is:
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D h,
a 1
A =[ OJ H= *= (3.2.7)
Dokt
i=1
Ekkor az egyenletrendszer a kovetkez6 alakban is felirhato:
T-A=H (3.2.8)

amibdl A értékei kiszamolhatok:

A=T""H=0'H (3.2.9)
ha kiszamolom eldtte a T matrix inverzét, amit Q-val jeldlok.
Az egyenes y-tengelymetszete tehat: a,=0,-H+0, H, (3.2.10)
Az egyenes meredeksége pedig: a=0,-H+0, -H, (3.2.11)

Az irodalomban megtalalhatd levezetés alapjan [Kem90] [Ang97] az
egyenes el6zéekben kiszamitott paramétereinek a bizonytalansaga is megadhato.

Ehhez a kovetkezé mennyiséget definialom.

n

2 (h—a,—at)

2 j=
s :zl

n-2 (3.2.12)

Ekkor az y-tengelymetszet bizonytalansaga: Aa, =s-4/0,, (3.2.13)

A meredekség bizonytalansaga pedig: Aa, =s-4/0,, (3.2.14)
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4. Fémlombik hasznalata

4.1 Fémlombik iiveglombik helyett

A héliumtermelddésen alapuld triciummérés bevezetése utani években
iiveglombikokat hasznaltam. Az emlitett problémak miatt, és hogy csokkentsem
a tarolasi idot, illetve noveljem a mérési pontossagot, hatliteres, fémszeleppel

ellatott fémlombikokat épittettem (4.1.1. dbra) [Pal02a].

4.1.1. abra: A4 triciummérésekhez hasznalt féemlombik, rajta fémszelep

A fémlombik teste két darab rozsdamentes acél habver6iistb6l késziilt, a
fémszelepek pedig hazi készitésii, nikkel-acél zarofeliiletli nagyvakuumszelepek.
A fémlombikok elénye abban rejlik, hogy nagy térfogatuk miatt a vizsgalando
vizminta térfogata novelhetd egészen harom literig. Mivel a vizminta triciumabol
termel6dott hélium mennyisége és a vizminta tomege kozott linearis a kapcsolat,
ezért a sziikséges pontossag, illetve detektalasi hatar eléréséhez rovidebb tarolasi
1d6 elegendd. A mérési pontossag €s a detektalasi hatar erésen fiigg attol, hogy
mennyi a mérendd héliumgaz térfogata, ezért altalaban harom liter vizet

hasznalok a triciumkoncentracié méréséhez. A megnovelt mintatdmeg lehetdvé



Fémlombik haszndlata 25

teszi a tarolasi id6 leroviditését 1-2 honapra. A fémlombik nagy elénye az
iiveggel szemben, hogy a fémszelep nem ad le héliumot a bezaras kozben, és a
fémfalon keresztiili difftizidé is sokkal kisebb, mint {iveg esetén [Suc90]. A
fémlombikok alkalmazasa ezenkiviil lehetévé teszi azt, hogy az adott mintat
egymas utan tobbszor is meg lehet mérni, ha feltételezziik, hogy a mérés soran az
Osszes termelt hélium kijut a lombikbol (4.4 fejezet). llyenkor az adott mérési id6
megfelel a kovetkez0 —mérés kigazositdsi  id6pontjanak. Ezzel a
standardizalhatosdg nagyon egyszertivé valik, hiszen egyszer kell elkésziteni,
azaz lombikba helyezni és kigazositani az ismert triciumtartalmi mintat, s utana
folyamatosan tobbszor egymas utan lehet dket mérni ujabb bonyolult procedura
nélkiil. A fémlombikok hasznalatanak bevezetésekor megvizsgaltam, hogy
mennyire alkalmazhatok az tiveglombiknal kidolgozott rutinszer eljarasok. Errél

lesz sz6 a kovetkezo alfejezetekben.

4.2 A vizmintak desztillaldsa

A mérend6 vizmintak sotartalma és kolloidalis szennyezdinek tartalma elég
valtozékony képet mutat. Hairom ok miatt dontdttem gy, hogy a triciummérési
folyamat megkezdése el6tt a vizmintakat egy membranszivattyG altal
szolgaltatott vakuumban ledesztillalom. Eldszor is ezzel a 1épéssel
sziikségtelenné valik a sétartalom meghatarozasa, ezaltal a 2.1.1. képletben nem
kell vele szamolni. Masodszor a fémlombikok és féleg a fémszelepek élettartama
szempontjabol nagyon fontos, hogy alacsony soétartalmu viz keriiljon beléjiik. A
fémszelep hazaban a kigazositas soran bejutd vizcseppek maradvanyaként kivalod
vizkofoltok megnehezitik a tdmegspektrométer beeresztérendszerén a megfeleld
nagyvakuum elérését. A harmadik ok az alfabomld izotépok altal okozott
szisztematikus hiba. Amikor példaul a mecseki uranbanyabol szarmazo6 korabbi
vizmintakat mértem (desztillalas nélkiil iveglombikban), azt vettem észre, hogy
a *He mellett *He is termeléddtt. A héliumizotop-arany a *He felé tolodott, ami
azt jelenti, hogy a *He tobblet nem lehetett beszivargasbol, hanem az alfabomlo

izotopok bomlasa folyaman keletkezett. Az oldott alfabomlo izotopok (*>**U-

3%Th sor egyes izotopjai) bomlasakor termel6dott *He altalaban kimutathatatlan,



26 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

ezért elhanyagolhatdé mértékii. Nagyobb mértékben, mégpedig szamitasaim
szerint 80 Bg/liter alfa-aktivitaskoncentracio felett viszont szisztematikus hibat
okoz a tricitummérés soran (3 liter viz 2 honapos tarolasa mellett), ugyanis a
triciogén (tricium bomlasabol szarmaz6) hélium kiszamolasanal le kell vonni a
*He-nek megfeleld jarulékot, mint beszivargast. Ha a mért *He/*He
izotoparanyban nem latszik az, hogy ‘He is termelédott, akkor ez egy olyan
rejtett hibaforras, amit jobb minden esetben kikiiszobolni a desztillalassal. Az
altalam hasznalt harom liter viz vakuum alatti (20-30 mbar) desztillalasara
szolgdlo  berendezést a 4.2.1. dbra szemlélteti. A  desztillalobol
membranszivattyuval elszivom a benti levegdt, és az iivegszipkdn keresztiil

beengedem a vizet kdzvetleniil abbol az edénybdl, amiben a vizminta érkezett.
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4.2.1. abra: Desztillalo berendezés

A forralé lombikban kosar alaku fiittest forralja fel a vizet, ami a csapvizzel
hitott golydshiitdben csapodik le és gyiilik O0ssze a gytijtdlombikban. A
sotartalom ¢s a vezetdképesség kozott elég erds korrelacio van, ezért a
desztillalas hatasfokat ugy hatdroztam meg, hogy megmértem a vizmintak
vezetoképességét a desztillalas elott és utan. A desztillalas hatasfoka atlagosan 95
%, ami a 4.2.2 abrardl leolvasott illesztett egyenes meredekségébdl szamitott
érték, miszerint a kezdeti vezetOképesség nagyjabol 5 %-a marad meg a
desztillalt mintaban. Ez a desztillalasi hatékonysag tapasztalatom szerint a mérés

szempontjabol elfogadhato.
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Vezetoképesség a desztillalas utan

0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
Vezetoképesség a desztillalas el6tt (uS/cm)

4.2.2. abra: A desztillalas soran a desztillatum vezetoképessége a kiindulo

vezetoképesség fiiggvényében

4.3 Kigazositasi problémak

Uveglombikok hasznalatakor négyszer fél liter viz kigazositisa nem okozott
kiilondsebb gondot, 30-40 perc elegendd volt az Gsszes oldott gaz elszivasahoz.
A fémlombikba toltott harom liter viz kigazositasa sokkal tobb nehézséggel jar.
Megvizsgaltam, hogy milyen kigazositasi procedura sziikséges ahhoz, hogy a
fémlombikban 1év6 vizbdl kivonjam az Gsszes gazt, kiilondsképpen a héliumot.

A kigazositas feladata az, hogy a lombikot félig kitoltd levegot és a vizben
oldott gazokat tokéletesen elszivjam. A kigazositas elott a benti levegdben 1évo
és a vizben oldott hélium mennyisége sszesen koriilbeliil 1,6:107 ccSTP. Ezt az
értéket kell a kigazositas soran legalabb 8-9 nagysagrenddel lecsokkenteni.

Kisérleteket végeztem arra vonatkozoan, hogy mennyi ideig kell szivni a viz
feletti teret, hogy a visszamaradd hélium mar a tdomegspektrométer detektalasi
kiiszobe alatt maradjon. A kigazositas idejét a kiilonbdz6 lombikokra nézve fél
oratol harom oraig valasztottam meg, mindekdzben folyamatosan szivattyuztam
a belsejiiket, majd megmértem, hogy mennyi a lombikban maradt hélium
mennyisége (4.3.1. abra). Ezek a mérések a kigazositds utan egy nappal
torténtek. Ennek fontossagara késobb deriil fény. A harom 6ran til mar nem
tudtam szivattylzni a gazokat, mert annyi vizgdz fagyott ki a vizkifagyaszto
csapdaban, hogy eltdomitette azt. A mérési eredményekbdl az latszik, hogy még a

folyamatos harom oras kigazositas sem elég ahhoz, hogy elszivjam az Osszes
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oldott gazt. Legtobb esetben még 10°-10° ccSTP hélium marad a lombik viz
feletti terében. Ez a maradvanyhélium még harom liter viz kéthdnapos taroldsa
mellett is megnoveli a detektaldsi hatart 0,02-0,2 TU-ra, kevesebb viz és

rovidebb tarolas esetén még magasabbra.
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Kigazositas idétartama (6ra)
4.3.1. abra: A kigdzositas sordan a lombikban visszamarado hélium mennyisége a
kigazositas idétartamanak fiiggvenyében folyamatos, illetve kétszeri szivattyuzas

esetén

A 4.3.1. abrabol arra lehet kdvetkeztetni, hogy még a valtott, vagy nagyobb
vizcsapdaval tobb oran at végzett kigazositds sem garantalja a tokéletes
kigazosodast, ezért megvizsgaltam a két 1épcsOs kigazositas lehetdségét.

Feltételeztem, hogy a visszamaradd hélium nem a vizbdl ered.
Feltételezésem szerint a viz tokéletes kigazosodasa mar hamarabb 1étrejon, a
gond a fémlombikkal van. A fémlombik készitése soran sok olyan hegesztési
varrat ¢és mikrorepedés keletkezik, melyek hatraltatjdk a megfeleld mindségi
vakuum elérését. A bent 1évé gazok ezeken a helyeken konnyen megiilnek és
lassan diffundalnak ki. Hogy ezt kideritsem, és a folyamatos szivattytizas helyett
alkalmasabb kigazositasi eljarast talaljak, a kovetkezo kisérletet végeztem. Az
els0 nap masfél oraig szivattytztam a vizbol felszabaduldo gazokat. Ezutan
bezartam a fémszelepeket, és éjszakara regeneralt vizkifagyaszté csapda mellett
szivason hagytam a kigazositd rendszer vakuumterét. Masnap a lombikokat
kiilonb6z6 ideig ismételten szivattyuztam, és szintén egy nap mulva megmértem

a bennmaradt hélium mennyiségét. Az eredmények szerint mar a masnapi
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egyoras, s6t 45 perces kigazositas is nagysagrendekkel (107"'-10"° ccSTP)
kevesebb visszamaradd héliumot eredményezett, mint a folyamatos haromoras
szivas. Ennek a magyarazata az lehet, hogy a fémlombikban és a fémszelepben
1évo hélium a kétlépéses kigazositas kozott eltelt egy nap alatt kidiffundal,
deszorbealodik a fémbels6 és a varratok felszinérdl, és bekeriil a lombik viz
feletti terébe, és ez a kovetkezd nap elszivhato.

A doktori disszertacio tovabbi eredményeihez sziikséges triciummérésekhez

ezt a kétszer masfél oras kigazositasi metodust alkalmaztam.

4.4 A hélium bejuttatisa a tomegspektrométerbe

A kigazosodott vizminta 1-2 hénapnyi taroldsa utin a keletkezett *He
mennyiségét a nemesgazmérd tomegspektrométerrel meg kell hatarozni. Ehhez a
lombik viz feletti részében Osszegyiilt héliumot, ami a lombikban 1év6 Gsszes

hélium legalabb 99 %-a [Bay89], be kell juttatni a tomegspektrométer beereszto-
rendszerébe.

L T R e g e ey i e g na a0 pa R B RS
g I ]

E i
ik | H
EoL . !
sl flil = HI% * capi-ulli sesl

Anf |
§
|

H1 % k|

i,
R

L T T TP e £ i o v e 1w o s v |
L ] ] L1 ne W
exiraciiem iime [iec]

4.4.1. abra: Az iiveglombikban marado hélium hanyada az oOsszes képzodott

heliumhoz képest a beeresztés idotartamanak fiiggvényeben

Kérdés, hogy mennyi id6 sziikséges ahhoz, hogy a haromliteres térbdl a
vizgbzaramlas a kapillarison keresztiill az Osszes héliumot besodorja a
tomegspektrométer beeresztérendszerébe. Uveglombik esetén erre két perc
béven, s6t mar 60 masodperc is elegendd volt (4.4.1. dabra) [Bay89].
Fémlombikok hasznalatdnak bevezetése soran megvizsgaltam azt, hogy
tizpercnyi beeresztés soran mennyi hélium jut be a lombikbol a
tomegspektrométerbe. A tiz perc még elfogadhat6d hosszisagu idétartam a mérési

1d6hoz képest, ezért valasztottam ennek vizsgalatat. Ugyanabbol a lombikbol két
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egymast kdvetd tizperces beeresztés utdn mértem a tdomegspektrométerbe jutott

héliumot (4.4.1. tabldzar).

4.4.1. tablazat: Ugyanabbol a féemlombikbol, két fiiggetlen egymds utdni
tizperces beeresztés esetéen mért hélium-3 mennyiségek (csucsmagassag
egységben). Ha a két eredmény dsszegét 100 %-nak veszem, akkor a harmadik

oszlop jelenti az elso beeresztés hatasfokat.

Elso Misodik Az elsd
tizperces tizperces hatasfoka (%)
1. 6,58-10* 6,10-107 99,91
2. 3,23-10° 5,12:107 98,44
3. 1,24-10* 6,20-107 99,50
4, 2,59-10™ 4,65-107 99,82
5. 8,06:107 5,54:107 99,32

Mindkét mérés tartalmazza a beeresztés soran a kornyezetbdl beszivargd
héliumot, ami nagysagrendileg a masodik tizperces eredményekkel egyezik (4-
5-107 cstucsmagassag egységben). Ehhez a hattérhez adédik hozza a masodik
tizperc alatt bejuttatott hélium, ezért a tablazatban 1évé hatasfokok minimum
hatasfokok, wvalodi értékiik koézelebb all a 100%-hoz. A  kisérlet
eredményeképpen azt mondhatom, hogy tiz perc elég ahhoz, hogy a lombikban a
tricium bomlasa soran termelddott héliumot bejuttassam a tomegspektrométer
gazbeereszto és -tisztitd rendszerébe.

Megvizsgaltam, hogy mennyi az a minimalis id6, mialatt a bejuttatasi
hatasfok tobb, mint 99 %. Lattuk, hogy tiz perc mar elég ehhez. Kiilonb6z6 ideig
aramoltattam kiilonb6z6 lombikokbol a héliumot a rendszerbe gy, hogy mindig
fél perccel emeltem a beeresztési idot, €s mértem a bejutott hélium-3
mennyiségét. Minden aramoltatds és mérés utan még ujabb tiz percig
aramoltattam az el6zb6leg vizsgalt lombikbol a maradék gazt, hogy a lombikbol
biztosan kiliriljon a hélium, ezutan kiszamoltam a bejutasi (beeresztési)

hatasfokot.
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A 4.4.2. abran lathatd beeresztési gorbe szerint legalabb négy perc
sziikséges ahhoz, hogy a képz6dott 6sszes hélium bejusson a tomegspektrométer
eldrendszerébe. A triciummérésekhez mégis tizperces beeresztési idoket
hasznalok, mert ezaltal biztositott az, hogy az &sszes hélium bejut fiiggetlentil

attol, hogy mennyi a viz, illetve mekkora a viz folotti 1égtér a lombikban.

120,00

100,00 4 0000000000000000
*
80,00 - <

60,00

Hatasfok (%)

40,00 -

20,00 -

0,00

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
Beeresztési id6 (perc)

4.4.2. abra: A féemlombikban termelédott hélium bejuttatisanak hatdsfoka a

beeresztési ido fiiggvényeben

4.5 Detektdlasi hatdar

A viz triciumtartalmanak mérésekor a detektalasi hatar a *He legkisebb, a
tomegspektrométer altal még mérhetd mennyiségétdl, a vizminta tomegétol és a
tarolasi idotol fiigg. Detektaldsi hatar helyett elfogadott a legkisebb mérheto
aktivitdas megjelolés is, én a két kifejezést analég modon fogom hasznélni. Az
irodalom szerint {iveglombik hasznalata esetén a 4.5.1. dbranak megfelelden

Az abrarol latszik, hogy a detektalasi hatar valoban erdsen fligg a tarolasi
1d6tol és a vizminta tomegétdl. Fél liter viz hat honapos taroldsa esetén 5 mTU a
kimutatasi hatar, bar fél liter viz tizhonapos tarolasaval 3 mTU is elérhetd. Célom
volt ezekhez hasonl6d vagy jobb detektalasi hatar elérése rovidebb tarolasi id6

mellett.
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4.5.1. abra: A viz triciummeérésenek kimutathatosagi hatara a tarolasi ido

fiiggvényében kiilonbozo tomegii vizmintak esetén
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4.5.2. abra: A meért hélium-3 mennyiségének relativ hibdja a mért hélium-3

fliggvenyében

A triciumkoncentracido kimutatasi hataranak megadasat harom liter viz
kéthonapos tarolasara fogom vonatkoztatni. A tomegspektrométerekkel mért
mennyiségek hibaja altalaban exponencialisan né a mérendd gazmennyiség
csokkenésével. A 4.5.2. abrdn dbrazoltam a *He mennyiségének fiiggvényében a
mért értékek relativ hibajat.

Logaritmikus abrazolasmodban az értékparok valdoban egy egyenesen
helyezkednek el. A tomegspektrométer *He-ra vonatkozé detektalasi hataranak
azt az értéket tekintem, ahol az illesztett egyenes atmetszi a 100%-os relativ hiba

vonalat. Tehat az el6z6 definicid szerint a detektalasi hataron mért hélium-3
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varhato relativ hibdja 100 %. Az illesztett egyenes szerint a legkisebb *He
mennyiség, ami még kimutathato a tomegspektrométerrel, 1,740,7-107'® ccSTP,
ez megfelel 2,6+1,1 mTU triciumkoncentracionak.

A viz triciumanak bomlasa soran keletkezd hélium (triciogén hélium)
tomegspektrométeres mérésekor a mintagdz mindig keveredik valamilyen
szennyezO, azaz mas eredetli héliummal. A kigéazositott vizminta tobb hetes
tarolasa soran szamottevd héliumbeszivargas 1éphet fel. Ennek nagy része a kiils6
leveg6bol jut be a fémlombikba a hegesztési egyenetlenségeken, illetve a
fémszelep zarofeliiletén keresztiil. A fémlombik belsejébe jutd hélium egy masik
forrasa a fémfalban és a hegesztések mikrorepedéseiben megiilé héliumatomok
bediffundalasa a viz feletti részbe. A fémlombikbol tehat mar eleve egy kevert
eredetli héliumgaz jut be a tomegspektrométer beeresztorendszerébe, egy része
triciogén, egy része idegen eredetli. Mindezek mellett a mintagaz a
tomespektrométerbe valdo bejuttatds sordn szintén szennyezodik 1égkori
héliummal. A beeresztorendszer tomitetlenségein bejutd 1égkori hélium noveli a
mérendd mintagdz szennyezettségének mértékét.

Megjegyzem, ezek az effektusok altalaban nagyon kicsiny hatasok, de a
kimutatasi hatar értékét nagyban befolydsoljak, nagyobb triciumkoncentraciok
(néhany tized TU folott) mérésénél viszont hatasuk elhanyagolhatova valik. A
triciogén hélium mennyiségét Aaltaldban a kovetkezd egyenlettel (4.5.1.)

szamoljak ki:

3
He .
=5V -V (4.5.1)

3 He—triciogén 3 H e 3 He—levegd 3 He—beszivirgd
levegd

A beszivargé *He mennyisége a mért *He mennyiségébél szamithato ki (4.5.2).

V — 4Heminta . iV

3 L, 4 ”
He—beszivargo 4 He—levegé
H eleveg(}' 3

-1,3841-107° (4.5.2)
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Ahol a 3Hemm, a 4Hemima, a 3Heleveg6 és a 4Heleveg5 a mintaban és a kalibralo
levegémintdban mért héliumizotdp-csiicsmagassagok, a Vipeiciogen €S @
ViHe-beszivargs @ tricium bomlasabol szarmazo, illetve a beszivargott helium-3
térfogata, a Vipelevegs €5 @ Vanelevegs @ levegominta héliumizotopjainak térfogata,

4
az 1,3841-10° az atmoszférikus *He/*He izotoparany, a \/; pedig a hélium

beszivargasakor jelentkez6 frakcionalodasi faktor [Cla76] [FouOO].

A beszivargott *He mennyisége tehat a mért hélium-4 mennyiségébél
szamolhaté ki tgy, hogy egy, a *He nagysagatol fiiggetleniil allandénak vett
faktorral kell beszorozni a *He mennyiségét. Ez a faktor a hélium atmoszférikus
izotoparanyanak ¢és a hélium beszivargasara jellemzo statisztikus fizikai alapon
meghatarozott konstansnak a szorzata. Meglatasom szerint helytelen az a felfogas
[Fou00], miszerint a beszivargd hélium izotéparanya allandonak veendo,
fliggetleniil attol, hogy mennyi szivargott be. Alacsony, nulldhoz kozeli
mért héliumizotop-arany mindig a “He felé tolodott, azaz mintha mindig lenne
benne triciogén hélium.

Egy kisérletsorozatot végeztem annak bebizonyitdsara, hogy a beszivargott
hélium mennyisége ¢és izotoparanya kozott létezik Osszefiiggés. Harom
toltéttem meg. A radiokarbon mérések szerint a viz tobb ezer éves, tehat a
vizmintak nem tartalmazhattak kimutathato triciumot. Két deciliter vizet tettem
mindegyik lombikba, majd kigazositottam Oket. A viz a lombikba csak azért
kellett, hogy a beszivargd héliumot majd a tdmegspektrométer beeresztd
rendszerébe hajtsa. Kiilonb6z6 varakozasi id6k utan (1-6 hénap) (szandékosan
nem nevezem tarolasi idonek, mert itt nem a tricium bomlasa a 1ényeg, hanem a
beszivargas) megmértem a beszivargott hélium mennyiségét és izotoparanyat. A
mérés soran persze a lombikba szivargott héliumhoz hozzaadodott a beeresztd
rendszerbe szivargd hélium is, de ezeknek a megkiilonbdztetése lényegtelen,
hiszen triciummérésnél is ugyanaz a helyzet. A mérések eredményét a 4.5.3. dbra

mutatja.
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Az ébra alapjan az latszik, hogy kevesebb beszivargott hélium esetén
nagyobb a *He/*He izotoparanya. Tehat a beszivargd *He kiszamitasanal 16vé
szorzdfaktor koncentraciofiiggd. A megfeleld faktort, azaz izotdparanyt az aldbbi

abrardél lehet leolvasni.

1,00E-03 T T T T T
10 100 1000 10000 100000 1000000

1,00E-04 - Ifl
1,00E-05 I

1,00E-06

°He/*He

Brs 4 4

Hélium (102 ccSTP)

4.5.3. abra: A beszivargott hélium izotopardanya a beszivargott hélium

mennyiségének fiiggvényében

4.6 Standardizdcio és reprodukalhatosdag

A triciummérések helyességét interkalibraciés program keretében végzett
Osszemérés eredményeinek ismertetésével és a Vizgazdalkodasi Tudomanyos
Kutaté Rt. (VITUKI) altal ugyanazon mintdkon végzett méréseink Ossze-
hasonlitasaval igazolom.

A Sixth TAEA Intercomparison Exercise of Low-Level Tritium
Measurement in Water - TRIC2000 elnevezésii nemzetkdzi Osszemérésen kb.
otven laboratorium vett részt vilagszerte. Ennek keretében hat darab vizmintat
elemeztem, melyek triciumkoncentraciéja 0-500 TU kozott volt. Ot mintabol fél-
fél liter érkezett, ezek triciumtartalma 0-25 TU ko6zott volt, mig az 500 TU koriili
triciumkoncentracioval rendelkezé mintabol egy decilitert kiildott az ligynokség.
Ezt az egy deciliteres mintat két részre osztottam, és triciummentes vizzel
felhigitottam olyan mennyiségiire, hogy kigazosithaté formaba keriiljon. A tobbi

vizmintat higitatlanul gazositottam ki.
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A mérések eredményei az utdlag kozolt hiteles adatokkal egyiitt a 4.6.1.
tablazatban lathato. Megfigyelhetd, hogy az eredmények hibahataron beliil

megegyeznek az International Atomic Energy Agency altal megadott értékekkel.

4.6.1. tablazat: 4 TRIC2000 nemzetkozi Osszemérés keretén beliil végzett

vizsgalatok triciumeredményei

Minta neve Sajat mérés (TU) IAEA szerint (TU)
IAEA-T1 9,7+0,4 10,112
TAEA-T2 2,3£0,2 2,152
IAEA-T3 0,04 £ 0,02 0
TAEA-T4 5,0+£0,2 5,252
IAEA-TS 254+0,7 26,118
IAEA-T6 495+ 13 505,83
IAEA-T6 508+ 14 505,83

A reprodukalhatosag ellenérzése  végett ezekbol a  mintakbol
referenciamintakat készitettem. A T1-T5 mintakat 6sszekevertem, s igy egy 8,65
TU-s vizmintat kaptam. A T6 jeli mintabol mar eleve két higitott mintat
készitettem, egy 7,775 (T6-1) és egy 9,514 (T6-2) TU-s mintat. Ezeken kiviil volt
egy 17 TU-s standardmintam, amit a VITUKI-bol kapott vizmintabdl higitottam.
Egymas utan tobbszor is megmértem ezeket az ismert koncentracioj
vizmintakat, melyek eredményeit a 4.6.1. abra tartalmazza. A mérések kelléen
tiikkrozik a modszer reprodukalhatosagat, legtobb esetben hibahataron beliil adjak
a vart értéket.

A sorozatmérések szerint az atlagolt eredmények nagyon jol megkozelitik a
vart értékeket, és a relativ hiba is alacsonyabb, mint mas modszereknél (4.6.2.

tablazat).



Femlombik haszndlata

37

Triciumkoncentracié (TU) Triciumkoncentracié (TU)

Triciumkoncentracié (TU)

9.1

8,9

8,8

8,7

8,6

8,5

8,4

8,6

Mérések sorszama

8,4

8,2

7.8
7.6

7.4

H

7.2

10,6

3 4

Mérések sorszama

10,4

10,2

-
o

9,8 1
9,6
9,4
9,2 1

8,8 1

8,6

—p—

——q

3 4

Mérések sorszama



38 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

5 18,5 _—
=
s o I
o
£ 175 T - I F
8 I L 4 T L 4
£ 17
] LS l
€
S 16,5 ==
8
F 16

15,5 T

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Mérések sorszama

4.6.1. abra: A triciumstandardok mérése sordn kapott eredmények, a piros vonal

jelenti a standard ismert értékeét

A sorozatmérésektdl eltéréen az egyes mérések relativ hibaja ilyen

crcr

4.6.2. tablazat: A triciumstandardok sorozatmérésének eredményei

Standard mintakodja Sorozatmérés
s értéke (TU) atlaga (TU)  hibaja (TU) relativ hiba(%)
T1-TS: 8,65 8,77 0,09 1,04
T6-1: 7,775 7,73 0,13 1,71
T6-2: 9,514 9,65 0,14 1,41
Vituki: 17 17,28 0,20 1,11

Az altalam hasznalt modszer egy masik technikaval vald Gsszevetése végett
egy hazai 6sszemérést kezdeményeztem a Vizgazdalkodasi Tudomanyos Kutato
Rt.-vel. A standardmintak mérése mellett nyolc darab ismeretlen triciumtartalmt
koérnyezeti vizmintat megmérettem dusitasos béta-szamlalasos méréstechnikéaval
is (VITUKI). A két mddszerrel kapott eredmények a 4.6.3. tablazatban lathatok.
Az elektrolitikus dusitast kovetden folyadékszcintillacios (LSC) technikéval
kapott értékek hibdja 8-12% (95%-os valdszinliségnél). A 4.6.2. dbrdn
feltiintettem az altalam hasznalt termel6dé héliumon alapulé mérés soran kapott

értékek fliggvényében a béta-szamlalassal kapott eredményeket.
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4.6.3. tablazat: Két kiilonbozo modszerrel kapott triciumeredmények

Minta neve Triciumkoncentracié (TU)
*He alapjan Béta-szamlalassal
PL1 7,8£0,2 4,6
PL2 8,2+0,3 4.4
PL3 501 39,7
PL4 107+ 3 92,5
PL5 99+3 92,5
PL6 0,2%0,1 <1
PL7 6,2%0,2 6,8
PL8 0,87% 0,06 <1

120

o
100 -

- -,
80 2

L d
»  y=089%-114

60 - "

Béta-szamlalassal (TU)
)}

60 80 100 120

-20

3He alapjan (TU)

4.6.2. abra: Az Osszemérés sordn kapott értékparok egymds fliggvényében

abrazolva

A piros vonal az elméletileg vart egy meredekségii egyenest jelenti, mig a
szaggatott vonal az értékparokra illesztett egyenes, melynek meredeksége 0,89,
tengelymetszete pedig -1,14 TU, vagyis az értékparok nem illeszkednek a piros
vonalra. A két moddszer kozott megallapithaté egy 1,14 TU-s szisztematikus
eltérés is. Méréseim soran legtobbszor nagyobb értékeket kaptam, mint az LSC-s
méréseknél kapott eredmények, de ezek az eltérések az illesztett egyenes

meredekségébol szamolva nem tdbbek varhatéan 11%-nal.
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4.7 Az iiveglombik és a fémlombik dsszehasonlitisa

Az el6z6 alfejezetekben bemutattam a fémlombik alkalmazasainak elényeit.
A 4.7.1. tablazatban feltintettem az iiveglombiknal és a fémlombiknal
tapasztalhatd paraméterecket és a részfolyamatok jellemzodit. Az eldézéekben
leirtak alapjan megallapithatom tehat, hogy a fémlombikok alkalmazéisa a

triciummeéréseknél elényosebb, mint iiveglombik alkalmazasa.

4.7.1. tablazat: Az iiveglombiknal és a fémlombiknal eldfordulo jellemzok

osszehasonlitasa
Uveglombiknal Fémlombiknal
Elokezelés az iiveglombik a vizminta
kikalyhazasa ledesztillalasa
Mintamennyiség 0,05-0,5 liter 0,1-3 liter
Vakuumtomités gumigylrii réztomités
Kigazositas ideje 30-60 perc 2-szer 90 perc
Tarolas fagyasztoszekrényben  szobahdmérsékleten
Minimalis 1 perc 4 perc
beeresztési id6
Alkalmazott 10 perc 10 perc
beeresztési id6
Detektalasi hatar 20-30 mTU 3 mTU
(2 honap tarolas)
Felhasznalhatosag 2-3-szor sokszor
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5. A triciummeérések alkalmazasai

5.1 Ivovizbazis seériilékenysége Kotaj kornyékén

J6 mindségli ivovizet olyan viztartobol nyerhetiink, amely viszonylag
mélyen, valamilyen jol zar6 réteg (pl. agyag) alatt helyezkedik el. A viztartod
évezredek ota zart, nem szivarog bele a felszinrdl friss viz, vagyis ezek a vizek
maguk is iddsek. A vizmindség romlasanak tipikus esete, amikor ilyen idds, tobb
tizezer éves vizhez keveredik friss komponens. A friss viz hozzdkeveredése a
szennyezOk leszivargasanak veszélyét is jelenti. Ez a veszély elsGsorban olyan
vizbazisoknal all fenn, ahol a fokozott vizkitermelés kovetkeztében lecsokken a
viztarté rétegben a nyomas, a nyomascsokkenés hatasara a vizzard rétegeken
keresztlil a felszinr6l viz szivarog le és keveredik az id6és rétegvizzel. Egy
vizbazis sériilékeny, ha kimutathatdé a friss viz jelenléte (felszini viz
hozzakeveredése). Ennek vizsgalatara nagyon jol alkalmazhatéak a kornyezeti
izotopok, koztiik a tricium. Ha egy viztartod réteg olyan vizet tartalmaz, amelyik
tobb ezer évvel ezeldtt keletkezett, azutan nem kapott utanpotlast, akkor a
keletkezése idején benne 1év6 tricium szinte teljesen elbomlott, 1évén felezési
ideje csak tizenkét év. Tehat minél idésebb egy viz, a triciumtartalma annal
alacsonyabb, 100 év esetén mar csak néhany mTU. Felszin kozeli vizek
(talajvizek) kozvetleniil a csapadékbol kapjak az utdnpotlast. Attol fiiggden, hogy
a talajvizben mennyi a csapadék részaranya, a triciumtartalom 1-20 TU kozott
valtozik. (Ugyanez érvényes a parti szlirésti vizbazisokra is, csak ott a folyoviz
adja a tricium hozzajarulast.) Amikor egy vizbazis sériilékenységét vizsgaljuk,
akkor arra keresiink valaszt, hogy a sekélyebb viztartobol lejuthatott-e a néhany
TU triciumot tartalmaz6 viz a mélyebben fekvd, tehat idésebb vizet tartalmazo
viztartoba. Ehhez meg kell mérni a viz triciumtartalmat.

A Kotaj kornyéki ivovizbazis veszélyeztetettségét a Nyirség néhany

falvanak ivovizkitjaibol szarmazé vizminték triciumtartalma alapjan vizsgaltam.
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A tricium koncentracidja a vizsgalt kutak egyikében sem éri el az 1 TU értéket

(5.1.1. tabldzat) [Pal0la].

5.1.1. tablazat: A Kotaj kornyeki ivovizkutakbol szarmazo —vizmintak

triciumeredményei és a kutak jellemzé adatai

Minta neve Meélység Szir6zés (m) Uzemi Tricium-
(m) vizhozam koncentracid
(liter/perc)  (mTU)
Kotaj S2/11. 20 12-17 15 669 + 32
Kotaj S5/111. 30 12-27 60 404 £ 139
Kotaj 2/A 163 135-148, 153-163 2200 228 + 63
Kotaj 3/A 136 82-96, 120-136 1800 148+9
Levelek 5.kut 193 149-154, 162-174 1500 42+7
Napkor 3.kut 139 95-99, 136-138 1500 48+9
Nyirbogdany 1.kat 172 140-150, 156-171 1100 15+8
Nyirtelek 4.kut 183 134-142, 171-183 660 819
Nyirtelek 5.kut 186 121-156, 181-186 450 60 =21
Paszab 13/A 109 53-67, 80-109 1500 617
Paszab 15 .kut 74 31-36, 63-74 1100 301 £13
Tiszadada 1/B 100 65-81, 88-100 600 25+ 10
Tiszadob 1.kut 236 105-110, 232-236 400 108
Tiszaeszlar 2. kut 136 74-89, 119-129 820 182+ 90
Tiszalok 1.kut 139 76-102, 109-130 800 162+9

Az 5.1.1. abran a sziir6zési mélység ¢és a triciumkoncentracio kapcsolatat
abrazoltam. Mivel egyes kutak tobb helyen is vannak sziirzve, az abrazolasnal
azt feltételeztem, hogy a kutbol mintazott viz a legmélyebb rétegbdl szarmazik.
Jol latszik az a tendencia, hogy minél mélyebbrél termelik ki a vizet, annal
kevesebb triciumot tartalmaz. A legnagyobb triciumtartalmat a Kotaj S2/11.
(szlir6zés: 12-17 m, tricium: 669132 mTU) és a Kotaj S5/111. (sziirdzés: 12-27 m,
tricium: 404x139 mTU) figyelokutakban talaltam (5.1.1. tablazat), amelyet a
kutak kis mélysége indokol. Ugyanez vonatkozik a Paszab 15. kutra is (301£13
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mTU), figyelembe véve azt, hogy az elsd sziirdzott réteg 31-36 m mélyen
talalhato, és a Paszab 13. kutban csak 61+21 mTU talalhatdé. A Tiszaeszlar 2.
kutban és Tiszalok 1. kutban a tricium valamivel t6bb, mint 160 mTU. Ezek a
kutak kozel, néhany kilométerre helyezkednek el egymastol a két szomszédos
faluban. Ezeknek a kutaknak a triciumtartalma azonosnak vehetd, és t6bb, mint
azt a szlir6zési mélységek alapjan varhatnank. A viztermelés ebben a két kutban
nem tekintheté tulzottnak (800-820 liter/perc), ezért a relative magas
triciumtartalom fiatalabb viz hozzakeveredésének gyanujat vonja maga utan.
Sériilékenység szempontjabol a legfigyelemreméltobb két kat a Kotaj 2/A és 3/A.
Ezek a kutak elég mélyen szlrdzottek (2/A:135-148m, 153-163m, 3/A: 82-96m,
120-136m), viszont viztermelés szempontjabdl nagyon igénybevettek (2/A: 2200
liter/perc, 3/A: 1800 liter/perc). Valoszintisithetd, hogy a két kutat tultermelik, és
a kialakult nagy depresszié miatt a felsébb vizzard rétegek atszivarognak, ami a
tobbi kutakhoz és a mélységadatokhoz képest magas triciumtartalmat
eredményez (2/A: 228+63 mTU; 3/A: 148+9 mTU). Hangstlyozni szeretném,
hogy a triciumkoncentraciok ezekben a kutakban is nagyon kicsinyek, de a kissé

megemelkedett értékek figyelmezteto jelként értékelhetdek.
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5.1.1. abra: A4 Kotaj kornyéki ivovizkutakbol —szarmazo — vizmintak
triciumeredményei a kutak mélységének fiiggvényében (a szaggatott vonal az
adatpontokra illesztett exponencialis fiiggvényt, a zold rombusz (¢) a

potencidlisan sériilt kutakat, a piros négyzet (m) a Kotaj 2/4 kutat jeloli)



44 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

5.2 A piispokszilagyi Radioaktiv Hulladék Feldolgozo és Tarolo alatti viztarto
rétegek aramldsi rendszerének rekonstrukcidja

A gazdasag szamos teriiletén alkalmaznak radioaktiv izotopokat: a nuklearis
energetikaban, a mezdgazdasagban, a kutatd-fejleszté munkak soran, az orvosi
tevékenységben, stb. Mint minden felhasznalas, ez is hulladékok keletkezésével
jar egylitt. Minden olyan anyagot, melynek tovabbi hasznositasara nincs igény, és
amely az ellendrzést nem igénylé elhelyezésre, kibocsatasra vonatkozo
koncentracional nagyobb koncentracidoban tartalmaz radionuklidokat, radioaktiv
hulladéknak neveziink.

A radioaktiv hulladékok eredetiiket, Osszetételiiket és aktivitasukat tekintve
kiilonbozoek, de kezelésiik minden esetben megkiilonboztetett figyelmet igényel.
A hulladékkezelés alapszabalya, hogy minden fazisban (keletkezés, gyiijtés és
szallitas, kondicionalas, csomagolas, atmeneti tarolas, végleges eclhelyezés),
mindenkire nézve, mindenhol az elsddleges szempont a biztonsag. A végleges
elhelyezés specidlisan kiépitett, hatosagilag engedélyezett Iétesitményben
torténik oly modon, hogy a hulladék tovabbi kezelést nem igényel, illetve
visszanyerésére nincs mod.

Magyarorszag egyetlen radioaktiv hulladékot tarold helye Budapesttdl kb.
30 km-re, a Pispokszilagy és Kisnémedi kozségeket elvalasztdé dombhaton
helyezkedik el. Ez egy rovid felezési idejli izotopokat tartalmazd, kis és kozepes
aktivitasu hulladékok tarolasara alkalmas, felszinkodzeli, mérnoki gatakkal ellatott
tarolo. A létesitmény 1976 ota lizemel, a kutatasi, gyogyaszati, ipari és
mezOgazdasagi tevékenységb6l szarmazoé radioaktiv hulladékok végleges
elhelyezésére szolgal. A telephely iizemeltetdje 2000. december 31-ig
rendelkezett érvényes ideiglenes iizemeltetési engedéllyel. Az engedély tobbek
kozott feltételként irta eld a telephely biztonsagi értékelésének elvégzését és
jovahagyasra vald benyujtasat, ennek eredménye alapjan volt kiadhato a tovabbi
izemeltetési engedély. A biztonsagi értékelés Osszetett, multidiszciplinaris
feladat, amely arra a kérdésre keresi a valaszt, hogy mi varhatd, mi térténhet a
tarold lezarasa, majd az intézményes ellen6rzés megsziinte utan. Az elemzés

részét képezi a lehetséges kibocsatas — terjedési utvonalak vizsgalata.
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A taroloé cellak anyaganak degradacidja utdn a hulladékkal érintkezd
csapadék kioldja, majd tovabb szallitja a radioaktiv szennyezoket a talajvizbe.
Kérdés, hogy milyen védelmet biztosit ez ellen a geologiai kornyezet. A kérdés
megvalaszolasara ,,A Piispokszilagyi Radioaktiv Hulladék Feldolgozo és Tarolo
biztonsagi elemzéséhez sziikséges vizsgalatok elvégzése” cimi projekt keretében
sz€leskor(i geologiai és hidrologiai kutatasok indultak 1999-ben, amelyekben a
telephely komyezetében létesitett figyeld- vagy észlelokutak, a Szilagyi- és a
Némedi-patakok  vizében 1évé  tricium  vizsgalataval  vettem  részt
[PalO1b][Pal01c][Pal02d]. Az alabbi kérdésekre kerestem a valaszt:

—  Kimutathat6-e friss csapadék jelenléte a talajvizben?

—  Honnan kapja a talajviz az utanpotlasat?

—  Mennyi a viz atlagos tartozkodasi ideje?

—  Mi a talajviz mozgas legvaloszinlibb iranya?

—  Van-e keveredés a kiilonbozo tipusu talajvizek kozott?

—  Kimutathato-e a talajviz kiaramlasa a patakokba, illetve visszataplalas a
patakokbol?

Domborzati viszonyok és talajvizfelszin a létesitmeény kiozvetlen kornyezetében

A hulladéktaroldo a Piispokszilagy és Kisnémedi falvak kozott huzodo
dombhaton helyezkedik el. A dombhatat a Szilagyi- és a Némedi-patakok
hataroljak (5.2.1. dbra). Mint az a szintvonalakbol lathaté, a dombhat
aszimmetrikus: meredek lejtével csatlakozik a Némedi-patakhoz, és lankas
hegyoldal vezet a Szilagyi-patakhoz. A telephely mélyfekiijét (egységes vizzarod
réteg, amire a tobbi liledék-Osszlet telepedik) az 1000 m koriili vastagsagu,
uralkoddan iszapos kifejlédésti oligocén tengeri képzédmények adjak. A
telephely alapjat képezé domb EK-i oldaldn az oligocén képzddmények felett
tobbszintes pleisztocén terasz rendszer és terasz iiledékek (baziskavics, felette
homok, artéri agyag) fejlodtek ki, s ezeket fosszilis talaj betelepiilésekkel tagolt
15-25 m vastag lejtlosz Osszlet fedi. Az EK-i oldalon a pleisztocén egyiittes
vastagsaga 20-30 m kozotti. A domb DNy-i meredekebb lejt6jét altalaban csak

vékony, par méteres fiatal lejt610sz boritja.
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5.2.1. abra: A hulladéktarolo tagabb kornyezetének domborzati térképe EOV

koordindatarendszerben

A telephely alatt elhelyezkedd legfelsé viztomeg felszine tendencidjdban
koveti a teriilet morfologiai viszonyait. A 5.2.2.a dbra a felszin és a talajviz
feliiletének a gerinccel parhuzamos, a 5.2.2.b dbra az erre merbleges metszetét
mutatja. A domboldalon és dombtetdon kialakulo talajvizszintek nagyobb
tertileten 20 m-nél mélyebben vannak, ahonnan parolgas mar gyakorlatilag nincs,
és a vizfelszin mozgasa nem hozhatdo korrelacioba a csapadékkal. A
patakvolgyekben a viz 1-2 m-rel a felszin alatt megjelenik, mert a talajvizet a
helyi csapadék mellett a domboldalakrol lefolyd vizek és a magasabban
elhelyezked6 talajviz is taplalja.

Az els6 viztartdo réteg vizszintjét a telephely koriil kialakitott észleld-

kutakban mérik (5.2.3. dbra). Egyes kutak esetében a pleisztocén rétegben,
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masoknal csak az oligocénben érték el a talajvizet. A gerincen és attol
északnyugatra mélyitett, valamint a Szildgyi-patak feléli oldalon 1évo
figyelokutak a pleisztocén rétegekben vizsgaljak a vizjarast, a Némedi-patak

oldali észlel6kutak az oligocénben talalhato viz jarasat mutatjak.
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5.2.2.a. abra: Felszin-atlagos talajvizszint ENy-DK irdnyii metszeten, a nyil
mutatja a telep helyzetét (EOV koordinatarendszerbeli metszet, mBf: Balti-tenger

feletti magassag méterben)

A hulladéktarold kornyezetében telepitett észlelokutakat ugy alakitottak ki,
hogy a talajvizszint rendszeres ellendrzésén kiviil mintavételre is alkalmasak
legyenek. A kutakbdl rendszeresen vizmintat véve mérik a talajviz kémiai
Osszetételét és radioaktivitasat. A kutak a tarolo koriil (gerincen) és a tarolotol a
Némedi- és a Szilagyi-patakhoz vezetd legrovidebb it mentén (legvaldsziniibb
szennyezés terjedési Utvonalak) egymashoz kozel helyezkednek el, igy a tarold
szivargasa esetén a talajvizbe keriilé radioaktiv szennyezd megjelenése hamar

észlelhetd és mozgasa nyomon kovethetd.
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5.2.2.b. abra: Felszin-atlagos talajvizszint DNy-EK irdnyii metszeten, a nyil
mutatja a telep helyzetét (EOV koordinatarendszerbeli metszet, mBf: Balti-tenger

feletti magassag méterben)
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5.2.3. abra: EszlelSkutak a hulladéktarolé koriil. A szaggatott vonalak a

szennyezés terjedésének feltételezett iranyat mutatjak. (Helyi koordinatarendszer)
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A vizek kora

Annak ellenére, hogy a viz a megfigyelokutak egy részében eldszor a
pleisztocénban, masokban csak az oligocénban jelenik meg, a legfelsd vizréteget
altalaban egyetlen Osszefiiggd viztomegként kezelik. ,,A Piispokszilagyi
Radioaktiv Hulladék Feldolgoz6 és Tarold biztonsagi elemzéséhez sziikséges
vizsgalatok elvégzése” cimi projekt keretében tobb mérési sorozatban vizsgaltuk
a vizek kémiai Gsszetételét és a vizben oldott szervetlen szén '*C aktivitasat. A
vizsgalatok azt mutattak, hogy mind kémiai tulajdonsigaikat, mind '*C
tartalmukat tekintve a pleisztocén és oligocén rétegekben megjelend vizek élesen
elkiiloniilnek egymastol. A 5.2.4. abran az észlelékutakban mért '*C aktivitas

értékeket tiintettem fel.
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5.2.4. abra: Az észlelSkutakban a vizben oldott szervetlen szén "*C tartalma

(Helyi koordinatarendszer)

A 1égkori szén természetes '*C aktivitisa 100 pMC (percent modern
carbon). Vizmintakban a “C H,CO;, HCO5', CO5* forméban van jelen. Amikor a

vizminta '*C aktivitaskoncentraciojarol beszéliink, akkor ezen a szervetlen
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kotésben 16v6 szén fajlagos *C aktivitasat értjiik, ezt fejezziik ki pMC-ben, azaz
a természetes hattér szazalékaban [Stu77]. A beszivargds soran a viz inaktiv
karbonatot old ki a kdzetbdl, ennek kovetkeztében a talajvizek (felszin kozeli,
fiatal viz) '*C aktivitaskoncentracidja rendszerint 85 pMC érték koriil mozog.
Zart viztartoban a vizben oldott szén fajlagos aktivitisa a '*C bomlasa
kovetkeztében csokken, azaz minél iddsebb a viz, annal kevesebb '*C-t tartalmaz
[Gey90]. A 5.2.4. abran lathatd, hogy az id6s vizet tartalmazo kutak a némedi, a
nagy '*C tartalmi kutak a szilagyi oldalon, illetve a gerincen helyezkednek el.
Kivételt képez a Szilagyi-pataktol nem messze talalhato O2 jelti kut, amelyet az
oligocénban megjelend viz figyelésére mélyitettek. Ebben a katban valoésziniileg
egy masodik, az oligocénban talalhatd vizréteg szintjét mérik. Az O2 kuttdl
néhany méterre 1évo, pleisztocén rétegbdl taplalkozd Psz-70 jelii katban a
viztiikor kb. 20 m-rel magasabb, mint az O2 kitban, '*C tartalma tobb mint 80
pMC, szemben az O2 kat 10 pMC alatti '*C tartalmaval. A "*C mérések
eredményei azonban egy sor Ujabb kérdést vetettek fel, amelyekre a vizek
triciumtartalmanak alapjan kerestem a valaszt. Ezek a kovetkezok voltak:

- A Némedi oldalon 1év6 kutakban mért *C aktivitasok nem voltak egyformak,
20-50 pMC tartomanyba estek, ami 10000-2000 éves tartdozkodasi idonek felel
meg. Tekintetbe véve, hogy mindkét réteg igen kis szivargasi tényezdjli
koézetekbol épiil fel, a vizmozgas, igy a keveredés is rendkiviil korlatozott. Az
oligocénban talalhatd, évezredek alatt Osszegyllt viz kiilonb6z6 helyeken
mintdzva mas beszivargasi ido6t tiikrozhet. Ebben az esetben a vizben tricium
gyakorlatilag nem mutathato ki, a viztart6 a beszivargassal szemben védett. Ha
viszont a vizek triciumot tartalmaznak, az az utols6 50 évben keriilhetett a
talajvizbe. A friss csapadékkal modern szén keriilt az eredetileg nagyon idds
vizekbe, ez vezetett a korok ,,megfiatalodasahoz”.

- A gerincen és a sziligyi oldalon 1évé kutak némelyikében a '*C tartalom
meghaladja a 85 pMC-t, ami a felszin alatt néhany méter mélységben Gsszegyilt
talajvizre jellemz0 érték. A gerincen a talajviz kb. 20 méter mélyen van. Ha ez a
viz a csapadék leszivargasabol keletkezett, akkor a megtett ut alatt beoldott

inaktiv karbonat 20-30% csdkkenést okozott volna [Ken98] [Cla97b].
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Az észlelt '*C aktivitas nem feltétleniil jelenti friss technolégiai eredetii '*C
jelenlétét. A tarol6 a 70-es évek kozepén épiilt, amikor a nuklearis
fegyverkisérletek kovetkeztében az atmoszféra, ezzel egyiitt az akkori
csapadékban 1évo szén aktivitasa kb. 140 pMC volt. Az épitkezés soran mélyitett
munkagodrokbol friss csapadék szivaroghatott a talajba. Figyelembe véve a
tarolot befogadod kozetek kis porozitasat és rossz vizvezetd képességét felteheto,
hogy a kis mértékii keveredés és higulas miatt a '*C nagy része a tarolo
kozelében maradt. A '"C nem konzervativ szennyezé, egy része a
talajszemcséken megkotédik, nem mozdul el a vizzel egyiitt, hosszi felezési
ideje (5730440 év) miatt pedig aktivitasa 30 év alatt nem csokkent szamottevden.
A tricium jelenléte és mennyisége informaciot szolgaltathat arrdl, hogy a tarolo
iizemeltetésébodl eredd, vagy a tarolt hulladékoktol fiiggetlen szennyezddéssel

allunk-e szemben.

Triciumkoncentrdciok mérése az észlelékutakban

1998. augusztus ¢és 2000. december kozott 8 alkalommal mértem a
(5.2.1. tablazat). Hasonld6 méréssorozatot végzett a VITUKI 1990-1993 soran
[VIT93]. Kiszamitottam, hogy ha az egyes kutakban a VITUKI altal mért
triciumkoncentraciokat kezdeti aktivitasnak fogadjuk el, és feltessziik, hogy az
eltelt 7 év soran Ujabb tricium nem keriilt a talajvizbe, akkor milyen tricium
koncentraciot kellett volna észlelni 2000-ben az egyes megfigyeldkutakban. A
szamitas eredményeit Osszevetettem az altalam mért értékekkel. Az
Osszehasonlitdas eredményét a 5.2.5. dbra szemlélteti. A szamitasok alapjan
varhato triciumkoncentracional Iényegesen magasabb értéket észleltem a C asott
katban, a Psz-11, Psz-54, Psz-63 kutakban (a kutak pontos helyét lasd a 5.2.3.
dbran). Valamivel meghaladta a szamitott értéket a tricium koncentracidja a Psz-
29 és Psz-69 kutakban is. Ez utobbi két kut vizszintje a felszin kézelében van, igy
friss csapadék hozzakeveredése valoszinii, ami magyarazza a bomlastorvénybdl

szamitott mennyiséghez képest a tobblet tricium jelenlétét.
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5.2.1. tablazat: Triciumkoncentracio a radioaktivhulladék-tarolo koriili

figyelokutakban

Kuat  Sziirézés *H koncentrici6 (TU)
neve (m) 1998.08.17. 1998.10.27 1999.07.28. 1999.09.25

A kit - 6,510,1 575044  0,84+0,05  0,89+0,04
B kat - 1,740,1 2,240,2 0,9140,04  0,87+0,04
C kat - - - 62,442.8 48,3+1,7
\% 20-24 1,61%0,06 0,740,2 0,44+0,04  0,45%0,05
Psz-11  14-16 6,0620,11 - 28,4+1,1 20,6+1,3
Psz-20  17-20 0,41£0,03 - 0,3540,02 -
Psz-51  19-28 1,6410,04 - 1,74+0,05 -
Psz-54  20-32 12,60,2 - 26,040,5 -
Psz-55 2129 0,304+0,030 0,05£0,05  0,26+0,03 -
Psz-56  16-27 3,24+40,12 - 1,7340,05 -
Psz-57 1622 0,216+0,024 - 0,1540,02 -
Psz-58  21-26 0,7340,04 - 0,4440,02 -
Psz-59 6-9 4,140,13 - 2,97+0,09 -
Psz-63 5-14 13,340,2 - 12,004  16,30,09
Psz-65  22-26 0,11£0,02 - 0,0340,02 -
Psz-70 5-15 0,3420,02 - 0,59+0,03 -
2000.03.16.  2000.06.22.  2000.09.18.  2000.12.06
A kit - 1,5410,04 - - -
B kat - 0,3140,04 - - -
\% 20-24 1,48+0,02 - - -

Psz-11 14-16 16,52+0,19 23,3+0,9 16,410,3 -
Psz-20 17-20 0,364+0,01 - - -
Psz-29 5,4-8,4 5,31+0,04 - - -
Psz-51 19-28 0,92+0,02 - - -
Psz-54 20-32 14,94+0,08 13,94+0,3 12,4+0,3 -
Psz-55 21-29 0,646x0,01 - - -
Psz-56 16-27 0,625%0,03 - - -

Psz-57 16-22 3,5240,03 0,8910,02 - -
Psz-58 21-26 1,85+0,02 1,63+0,03 - -
Psz-59 6-9 3,30+0,03 - - -
Psz-60 20-27 - - - 0,04+0,01
Psz-62 16-22 - - 1,8610,06 -
Psz-63 5-14 9,5620,11 - - 8,6240,18
Psz-64 18-23 - - 0,114%0,006 -
Psz-65 22-26 2,030,02 - - -
Psz-66 16-26 - - 0,181+0,007 -
Psz-68 9-13 - - 0,2940,01 -
Psz-69  3,5-6,5  6,24+0,06 - - 6,5140,15
Psz-70 5-15 1,71+0,02  2,66+0,10 2,5240,08 2,49+0,12
Psz-73 nincs adat - - - 3,05+0,11

O-1 nincs adat  1,06+0,01 0,234+0,018 - -
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5.2.5. abra: A meért és szamitott tricium-aktivitaskoncentraciok dsszehasonlitasa.

C asott kat

A zold oszlopok magassaga azt a tricium-aktivitaskoncentrdaciot reprezentdlja,
amelyet az 1990-93-ban mért értékeket kezdeti ertéknek elfogadva a kutakban
2000-ben észlelni kellett volna, ha a tricium mennyisége csak a radioaktiv

bomlas kovetkeztében valtozott.

A tricium mennyisége a legtobb kutban nem éri el a felszini vizekben
(patakokban) mért értéket. A Psz-63 kut szintén sekély, kozel helyezkedik el a
Szilagyi-patakhoz, de a kutban mért triciumaktivitas meghaladta a patakokban
mért értekeket (lasd 5.2.5. dbra). A Psz-54 a telep Szilagyi-patak fel6li oldalan,
még a gerincen, a Psz-11 kut a lejtén, a Psz-63 kut a Szilagyi-patak mellett
helyezkedik el (5.2.3. abra). Triciumtartalmuk alakulasanak pontosabb nyomon
kovetése érdekében ezekben a kutakban 2001-ben havonta mértem a tricium-
szintet. A Psz-11 és Psz-63 kuat kozott kb. féluton, de mar kdzel sik terepen
talalhat6 a Psz-70 kut, amelyben a mérések megemelkedett triciumszintet nem
mutattak, de helyzete miatt célszerlinek latszott ezt is havonta mintazni. A
némedi oldal ellendrzésére a Psz-20 kit triciumtartalmat mértem havonta. Mivel
az el6zo évek mérései szerint ezekben a kutakban a ,,megemelkedett” tricium-

koncentracio max. 30 TU (a Psz-20 katban < 1 TU), a méréseket T-"He
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modszerrel végeztem. A tobbi kit esetében 2001-ben két alkalommal, tisztitd

crcr

Triciumkoncentrdaciok az észlelokutakban 2001-ben
5.2.2. tablazat: Triciumkoncentracio az évi két alkalommal mintazott kutakban.

Tisztito szivattyuzas: 2001. aprilis 4. és oktober 2.

Minta Sziir6zés *H koncentricié (TU)
(kiit jele) (m) 2001.04.22. 2001.10.17.
Psz-29 5,4-8,4 3,5+£0,2 4,08 £0,12
Psz-51 19-28 0,84 £0,03 0,72 £ 0,05
Psz-55 21-29 0,11 £0,02 0,36 £ 0,03
Psz-56 16-27 1,02 £ 0,02 0,85+ 0,05
Psz-57 16-22 0,72 £ 0,03 0,65+ 0,03
Psz-58 21-26 2,45+0,05 2,75 +£0,10
Psz-59 6-9 2,96 £ 0,07 2,82 £0,05
Psz-60 20-27 0,019 +£0,012 0,06 + 0,04
Psz-62 16-22 1,23 £0,04 2,99 + 0,09
Psz-64 18-23 0,235+ 0,023 0,73 £0,07
Psz-65 22-26 0,203 £ 0,018 0,16 £0,03
Psz-68 9-13 0,440 + 0,044 0,47 £ 0,04
Psz-69 3,5-6,5 8,27+0,17 9,3+0,2
Psz-72 nincs adat 0,660 £ 0,053 0,39 £ 0,04
Psz-73 nincs adat 1,47 £0,06 0,87 + 0,06
V csokut nincs adat 0,406 = 0,025 0,30+ 0,03

Az évi kétszeri mintazas eredményeit a 5.2.2., a havonta mintazott kutakban
mért triciumkoncentraciokat a 5.2.3. tdbldzat tartalmazza. A 5.2.6. dbrdn
Osszehasonlitottam az eddig végzett 10 mérési sorozat eredményeit. Az abra azt
mutatja, hogy a kutak tobbségében a tricium koncentracioja nem éri el az 5 TU
értéket. Egy-egy kutban a triciumtartalom kisebb-nagyobb ingadozast mutat, de
egyértelmll tendencia nem latszik, ezért a mérési eredményeket atlagoltam és a

"C koncentraciokhoz hasonloan (5.2.4. dbra) térképen abrazoltam (5.2.7. dbra).

A két eloszlas hasonlosaga mellett 1ényeges eltéréseket is mutat, amelyek
alapjan a kovetkezoket allapitottam meg: Két kit kivételével a domb némedi
oldalan taldlhato, a '"C mérések alapjan (5.2.4. dbra) idés vizet tartalmazo

kutakban a tricium koncentracioja kevesebb, mint 1 TU.
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5.2.6. abra: A tricium aktivitaskoncentraciojanak valtozdasa az egyes kutakban

1998-2001 kozott

Ez azt mutatja, hogy a kutakban mintazott talajvizhez friss csapadék nem,
vagy csak nagyon korlatozott mértékben keveredett, a talajviz védett a
beszivargas, azaz a szennyezddés ellen. Az 1dGs vizeket tartalmazo kutak koziil
kettbben a 2000. marciusi mintazds sordn mértem eldszor 1 TU fo6lotti
triciumkoncentraciot (3,5, illetve 1,8 TU). A domboldalon magasabban
elhelyezkedd kutban ezt kovetden ismét 1 TU alatti koncentracioban észleltem
triciumot, az alacsonyabban és a tarol6tdl tavolabb fekvd kutban a tricium
mennyisége kis mértékben nodvekszik. Ez arra utal, hogy a talajvizbe
triciumtartalmt viz szivarog, amely valosziniileg nem a tarolobol szarmazik,

hanem csapadék eredetl.
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5.2.7. abra: Az észlelokutakban 1998-2001 soran mért triciumkoncentrdaciok

atlagertékei

A patakvolgyekben 1€v6 sekély vizszintli kutak esetében a 3-8 TU kortili
triciumkoncentracio csapadék eredetli utantdltédésre enged kovetkeztetni. A
gerincen és a sziligyi oldalon a talajviz '*C tartalma alapjan fiatal, s6t egyes
kutak esetében antropogén eredetii '*C jelenlétére lehet kovetkeztetni (5.2.4.
abra). Ezen kutak tobbségében a tricium koncentracioja nem érte el, két esetben
pedig kevéssel haladta csak meg az 1 TU értéket. A kis triciumtartalmu kutak
koziil négy a tarolocellak kdzelében (20 m-en beliil) talalhatd: harom a délkeleti,
egy a némedi lejtd iranyaban. Valosziniinek latszik, de ez még egy nyitott kérdés,
hogy a '*C a 70-es évek végén esett csapadékbol maradt a talajvizben, amikor a
légkor radiokarbon-tartalma 130 pMC volt. A tarolocellakbol sem délkeleti, sem

délnyugati iranyba triciumszennyezés nem keriilt a talajvizbe a kdzelmultban,
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tehat az esetleges triciumszennyezéssel egyiitt haladé radiokarbon sem
keriilhetett ki. A '*C, mint nem konzervativ szennyezé a talajszemcséken
megkdtve maradhatott a kutakban, majd késobb keriilt bele az ottani immaron
alacsony triciumtartalmi vizbe. Néhany kuatban 1998-2000-ben a tricium
meghaladta az 1993-ban mért értékeket. A kutak a szennyezés terjedésének
feltételezett iranyaban (5.2.3. dbra), a Szilagyi-patak felé esd oldalon talalhatok.

2001-ben havonta mértem triciumtartalmukat (5.2.3. tablazat, 5.2.8. abra).

5.2.3. tablazat: Triciumkoncentracio a havonta mintazott kutakban

Kut *H koncentraci6 (TU)
jele
] 2001.04. 2001.05. 2001.06. 2001.07. 2001.08. 2001.09. 2001.10.
Psz-11 10,1+£0,5 8,6%0,2 78£0,2 82402 57+0,2 52402 4,4+0,2
Psz-20 0,50 £ 0,04 - 0,68 £0,02 0,71+0,04 2,00£0,02 1,12+0,05 0,52+0,03
Psz-54 173+06 229+04 158+02 143+03 159+04 12,8+04 112+04
Psz-63 - 9,4%0,2 9,8£0,2 9,5£0,2 9,0+0,2 8,0+0,2 9,1+0,2
Psz-70 2,6+0,1 290%0,06 3,08+0,07 52%0,2 35+0,2 38%0,2 3,1+0,1
30 I
25 }
20 4 I N ' o — = —Psz11
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5.2.8. abra: Triciumtartalom a viz legvalosziniibb dramlasi iranyaban lévo

kutakban

1999.05.20 1999.08.28 1999.12.06 2000.03.15 2000.06.23 2000.10.01 2001.01.09 2001.04.19 2001.07.28 2001.11.05

A némedi oldalon a gerinc kdzelében 1évd, kontrollként hasznalt (Psz-20)

kat triciumtartalma a mérési sorozat alatt kisebb fluktuacioktél eltekintve allando
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volt. A tarold kozelében keleti irdnyban a gerincen talalhatdo 20-22 m mély
kttban (C-kut) és ugyanebben az iranyban a domboldalon elhelyezkedd 10-12 m
mély kutban (54-es kit) a triciumtartalom 1999-ben meghaladta a 20 TU-t, majd
kisebb-nagyobb ingadozasok mellett csokkent. Ha a tarozobodl triciumtartalmi
szennyezés keriilt ki a kornyezetbe, az valdszintileg ezen az itvonalon halad. A
terjedés lasst, mert a viz legvaldszinlibb aramlasi iranyaban elhelyezked6
kovetkezo kutban (70-es kut) az elsé években 1 TU koriili értéket tapasztaltam,
2000-2001-ben pedig ehhez képest minimalis novekedést észleltem. A kis
mértékli novekedést az is indokolhatja, hogy a kutban a vizszint az utobbi két
évben mindossze a felszintdl 1,5-2,5 m mélyen ingadozott, igy a beszivargé friss
csapadék novelte a viz triciumtartalmat.

A kat triciumtartalma jelenleg a Némedi-patak melletti sekély vizi
kutakéhoz hasonld. A Szilagyi-patakhoz legkdzelebb es6 (Psz-63) kut
triciumtartalma az elmult években tapasztalt értékekhez képest 2001-ben
csokkent (5.2.8. dabra), jelenleg nem ¢éri el a Szilagyi-patakra jellemzo

triciumszintet.

Felszini és csapadékvizek triciumtartalma

1999 masodik felében kéthetente és 2000 elején havonta mintaztam a
dombhatat kozrefogd két patakot. A mintazast a telephely folott a faluban
végeztem. A 5.2.9. abra a mérések idésorat mutatja. Latszik, hogy a Szilagyi-
patak vizének triciumkoncentracidja szisztematikusan meghaladja a Némedi-
patakban mért értékeket.

Felmeriilt a kérdés, hogy kimutathato-e a talajvizbdl triciumkidramlas a
patakok felé. Ennek érdekében a Szilagyi-patakban harom, a Némedi-patakban
két alkalommal, 3-3 helyen mértem a viz triciumtartalmat (5.2.4. tdbldzat): a
folyasirany szerint a tarolo eldtt (faluban), a taroloval kb. egy vonalban (kutak
vonala) és a tarold utan. A Némedi-patakban a triciumtartalom a harom ponton
azonosnak tekinthetd. A Szilagyi-patakban a tarolotdl lefelé valamivel magasabb

a triciumkoncentracio, mint a faluban, de az eltérés nem szignifikans.
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A két patak vizének triciumtartalméaban tapasztalhatd szisztematikus eltérés
tehat nem azzal magyarazhat6, hogy a hulladéktarozobdl tricium szennyezi a
Szilagy-patakot. Jelen dolgozat keretein beliill nem volt lehetéség annak
mélyrehato kideritésére, hogy mi okozza az eltérést, de legvalosziniibb ok lehet a
két patak vizének eltérd eredete. Egy kés6bbi vizsgalat soran fel kell térképezni a
két patak vizgyijtoteriiletét, és a rajta 1évé forrasokat, és Ujabb mérési

eredmények segitségével valaszt lehet kapni a triciumtartalom allando eltérésére.

0

0 %\ s 24.0v.99 i5-de°-99

8 '.h\.il\T:_;ll._l e - d — = = _
s 15 el ‘*g';ﬂ—. “ofde®o9 - &~
S 6 297s7ept 99 11.nov.99 18 jan n() g
E 54 13.0kt.99 02.febr.00
£ ‘3‘ - & - Szilagyi

2 - - # - - Némedi

1

0

o 5

P IS P &

S A
RN )
SRS 9 & & & SR SN i AN R
Q N Q N N N N N N N N N N\ N\ Q Q Q Q
SHGE TS DDD DD D DD DS S S
Rl \09 PP PP PP PP PP PSS

TIPS PSS >

90%

crer

crer

patakokban

Minta neve *H koncentracié (TU)
2000.06.23. 2001.04.22. 2001.10.17.
Piispokszilagyi patak 8,8+0,2 9,05%+0,15 13,5+0,2

a faluban

Piispokszilagyi patak 10,6 £ 0,1 11,4+0,2 11,3+0,3
a kutak vonalaban

Piispokszilagyi patak 89+0,1 12,0+ 0,2 12,1 £0,2
a vadlesnél

Kisnémedi patak a - 9,1+£0,2 9,9+0,2
faluban

Kisnémedi patak a 65. - 8,7£0,2 8,6 £0,2
kut vonaldban

Kisnémedi patak a - 8,2+0,2 9,6 £0,3

kutak vonalaban
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Négy alkalommal mértem a Piispokszilagyon gyijtott esdviz
triciumtartalmat (5.2.5. tablazat). Az esévizek triciumtartalma a természetes
évszakos ingadozast koveti. Ezek a mintdk jo egyezést mutatnak a kdvetkezd
fejezetben ismertetendo, Berettyoujfaluban gyujtott esOvizmintak

triciumeredményeivel.

5.2.5. tablazat: Piispokszilagyon hullott esévizek triciumtartama 2001-ben

Datum *H koncentraci6 (TU)
aprilis 21. 9,503
junius 20. 14,7+0,2
julius 17. 11,9+0,2

szeptember 17. 13,1+£0,3

5.3 Csapadékviz triciumkoncentrdcidjanak hidrologiai vonatkozdsai

A kornyezeti, fiatal (0-50 év), illetve nagyon fiatal (néhany honap vagy 1-2
év) vizek koranak, vagy pontosabb megfogalmazassal élve, atlagos tartozkodasi
idejének szamolasdhoz a lehullott csapadék izotopOsszetételének ismerete
sziikséges. llyen nagyon fiatal vizek lehetnek patakok, folyok, tavak vagy
forrasok vizei. Egyik legalkalmasabb izotop erre a feladatra a tricium.

Képzddése utan a kozmogén tricium bekeriil a fo6ldi vizkorforgasba, ahol a
foldfelszint csapadék formajaban éri el. A lehullott viz felszini vizekben gyiilik
Ossze vagy beszivarog a felszin ala. A kormeghatarozashoz sziikséges modellek
eloszlasabol lehet meghatarozni. Célom az, hogy felvegyem a hazank teriiletére
jellemzé csapadék triciumanak idésorat, és meteorologiai adatok alapjan
megmagyarazzam a gérbében mutatkozo valtozasokat.

A Berettyoujfaluban elhelyezett ombrométerrel gytijtott, 2001-ben hullott

crcr

3'%0 stabilizotop-aranyeltolodasait (5.3.1. tabldzat).
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5.3.1. tablazat: A csapadékviz izotopadatai (a fekete betiivel irt adatok esore, a
irtak zuzmarara, a kékkel irtak hora, a irtak pedig

harmatra vonatkoznak). A o-értékek referenciaja a SMOW nemzetkézi standard.

Mintavétel Makro- Csapadék- Mérés tipusa
ideje ks’zinop’tikus%< mennyis€g §p (%0) 50 (%0) Tricium
odok tipusa (mm) (TU)
2000.12.23.-12.28.  5-12-4-4-6-6 27,6 -48,82 -6,78 5,540,2
2000.12.28.-12.31.  6-1-6-1 5,7 -65,66 -9,10 4,440,1
2001.01.01.-01.07.  12- 5-6-9-6-1-3 1,4 -57,03 -7,12 6,1+0,5
2001.01.08.-01.15.  13-6-9-9-2-2-2 32 -89,40 -11,72 6,140,5
2001.01.22.-01.29.  10-5-5-4-5-1-1-6 17,0 -33,54 -5,27 7,240,2
2001.01.29.-01.31.  6-6-6 12,0 -66,30 -9,97 6,010,2
2001.02.01.-02.04.  11-11-8-4 1,0 -43,97 -6,27 7,740,2
2001.02.05.-02.12.  4-7-9-5-5-8-10-12 6,8 -40,51 -4,95 7,7+0,2
2001.02.22.-02.25.  1-1-1-4 42 (ho)  -136,89  -17,51 10,0£0,2
2001.02.22.-03.03.  1-1-1-4-6-3-5-6-6- 26,8 -89,92  -12,46 7,740,2
4
2001.03.04.-03.05.  1-4 10,4 -36,67 -3,54 4,8+0,2
2001.03.09. 1 3.8 -32,68 -4,33 6,310,8
2001.03.12.-03.18.  9-1-1-1-1-4-13 21,8 -49,55 -6,53 7,840,3
2001.03.18.-03.25.  13-4-1-9-4-1-4-4 12,2 -56,59 7,78 8,510,3
2001.03.28. 10 1,5y  -137.45  -17,10 8,310,3
2001.03.25.-04.02.  4-13-10-10-10-5-6- 2,5 -91,41 -11,51 9,7+0,4
5-5
2001.04.17-04.22.  6-13-11-1-13-13 33,7 -26,12 -3,85 -
2001.04.22.-04.25.  13-6-6-9 13,7 -76,52 -9,95 11,610,3
2001.04.25. 9 9.4 -53,68 -6,88 10,5+0,3
2001.05.19.-06.04.  2-2-2-2-10-5-2-10- 24.8 -43,05 -7,66 11,9+0,2
12-9-8-1-4-13-8-
13-13
2001.06.04.-06.06.  13-8-9 19,6 -63,57 -8,95 10,1+0,3
2001.06.06.-06.16.  9-9-9-9-10-13-8- 18,4 -29,69 -4,65 17,110,3
12-5-13-9
2001.06.16.-06.23.  9-1-3-6-13-6-1-1 34,9 -39,62 -5,23 14,1103
2001.06.23.-07.04.  1-1-2-2-12-1-8-8- 16,2 -57,40 -7,84 14,2+0,4
8-8
2001.07.04.-07.12.  10-10-10-12-1-1-8- 15,5 -44,10 -5,91 13,610,5
5-8
2001.07.12.-07.18.  8-12-5-5-5-13-1 8,5 -28,86 -4,32 12,6+0,4
2001.07.18.-07.24.  1-1-6-3-8-8-13 14,9 -53,77 -8,25 18,1+0,5
2001.07.24.-07.26.  13-1-1 8,9 -52,00 -7,92 17,5+£0.4
2001.07.26.-07.29.  1-10-2-10 6,2 -62,60 -8,68 18,1104
2001.07.29.-08.12.  10-8-8-2-2-5-5-5- 31,4 -34,71 -5,24 11,240,3

8-8-9-5-6-13-8
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5.3.1. tablazat folytatasa:

Mintavétel Makro- Csapadék- Mérés tipusa
ideje ksyzinopytikus* mennyis€g §p %) "0 Tricium
odok tipusa (mm) (%o) (TU)

2001.09.01.-09.06.  1-4-8-12-1-13 26,4 -25,17 -4,00 12,910,4
2001.09.06.-09.09.  13-4-4-1 31,4 -70,11  -10,23 8,2+0,3
2001.09.09.-09.12.  1-6-4-8 6,9 -86,91  -11,69 8,240,3
2001.09.12.-09.18.  8-12-1-13-13-6-13 20,4 51,89 -7.33 12,0£1,4
2001.09.18.-09.19.  13-12 16,3 -69,38  -10,75 12,0+1,4
2001.09.19.-09.26.  12-5-5-5-5-6-1-1 25,0 -58,42 -8,73 8,7+0,4
2001.09.26.-10.29.  1-10-12-9-11-5-9-9- 5,9 -35,25 -5,86 9,81+0,3

7-6-12-10-4-1-5-8-
12-12-12-12-10-5-3-
11-11-11-1-8-11-10-

5-5-12-12
2001.10.29.-11.13.  12-9-9-1-2-2-12-12- 16,5 -48.91 -7,00 6,240,2
8-4-4-1-6-8-6-6
2001.11.15.-11.16.  2-2 6.8 -59,55 -9,49 6,7+0,2
2001.11.17.-11.25.  2-12-9-2-2-8-1-1-1 B, - - -
2001.11.26.-12.01.  13-4-6-8-8-5 20 (ho)  -134,33  -19.28 6,7+0,2
2001.12.15.-12.22.  11-11-11-2-2-9-2-4 B - - -
2001.12.23. 4 6 (ho) -136,76  -19,04 8,610,3

*a makroszinoptikus kodokat lasd az 5.3.2. tablazatban

crcr

hatdsokon kiviil) harom alapvet6 tényezo felelds: a szélességi hatas, a szezondlis
hatds és a kontinentalis hatas [Fer82] [Cla97] [Ken98]. A szélességi hatas azt
eredményezi, hogy a csapadék triciumtartalma az egyenlitotél a sarkok felé
novekszik. Ez azzal magyarazhatd, hogy a tricium termel6désében alapvetd
szerepet jatszo kozmikus sugarzas a Fold magneses mezejének eltéritd hatasa
miatt a 1égkort nagyobb fluxussal éri a sarkoknal, mint az egyenliténél. Igy a
sarkok felé tobb tricium termelddik, mint az alacsonyabb szélességi korokon. Ez
az effektus a Magyarorszagon hull6 csapadékban ugy jelentkezik, hogy az
északrol jovo iddjarasi frontbol szarmazo esdben vagy hoban tobb a tricium, mint
a délrél jovobol. A csapadék triciumkoncentracioja attol is fligg, hogy a csapadék
az év melyik szakaban hullik. Nyaron tobb, télen kevesebb a tricium a

csapadékban [Moo00], ez a szezonalis effektus. Magyardazata az, hogy a
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sztratoszféraban képzodott tricium csak akkor jut le a troposzféraba, amikor a
hémérséklet emelkedésével mind gyakoribba valo felfelé szallo meleg
légaramlatok megkavarjak a két légréteget. A csapadék triciuméanak éves
menetében ez a hatas egy haranggorbe képében mutatkozik meg, melynek
maximuma nyaron, minimuma pedig télen van. A  harmadik,
triciumkoncentraciot befolyasold hatds a kontinentalis hatas, mely szerint a
szarazfoldek belsejében hulld csapadéknak nagyobb a triciumtartalma, mint a
tengerparti részeken. Ez azzal magyarazhatd, hogy az oOceanokbol ¢és a
tengerekbdl kiparolgd alacsonyabb (0,2-2 TU) triciumkoncentracioju vizpara a
tengerek kozelében felhigitja az eséfelhdk tobb triciumot magaban hordozo
viztartalmat. Ennél fogva tehat, ha Magyarorszag teriiletére az azsiai kontinens
belseje feldl érkezik a csapadékot hozd felhérendszer, akkor a lehulld
csapadéknak varhatéban magasabb lesz a triciumtartalma, mint ha nyugatrdl, a

tengerekhez kozelebb eso részrdl jonne.

20 30
18
16
14
12

10 A

Es6

Triciumtartalom (TU)
Hémérséklet (°C)

¢ Ho

— Pentadok
k6zéphémérséklete

5.3.1. abra: A csapadék triciumiddsora és az otnaponkénti kézéphomérsékletek

2001-ben

A csapadék triciumtartalmanak valtozasa az 5.3.1. dbran lathato, mellette
feltintettem a napi kozéphdémérséklet menetét szemléltetd gorbét is. A
hémérsékletadatok és az idéjarasi viszonyokra jellemzé makroszinoptikus kodok

segitségével magyarazatot kerestem a triciumkoncentracié valtozasaira.
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Magyarorszag éghajlatara a légnyomasvaltozasokon alapuld tizenharom féle
id6jarasi helyzet jellemzd, melyeket a makroszinoptikus kodok tipizaljak (5.3.2.
tablazat) [Kar99].

5.3.2. tablazat: Iddjarasi helyzetek makroszinoptikus kodjai

MERIDIONALIS IRANYITASU HELYZETEK ESZAKIAS ARAMLASSAL

1. ciklon hatoldali aramlasrendszere mCc
anticiklon a Brit-szigetek térségében AB
3. mediterran ciklon hatoldali aramlasrendszere CMc
MERIDIONALIS IRANYITASU HELYZETEK DELIES ARAMLASSAL
. ciklon eléoldali aramlasrendszere mCw
5. anticiklon Magyarorszagtol keletre Ae
6. mediterran ciklon el6oldali aramlasrendszere CMw
ZONALIS NYUGATI ARAMLAS HELYZETEI
7. zonalis ciklonalis zC
8. nyugatrdl benytlo anticiklon Aw
9. anticiklon Magyarorszagtol délre As
ZONALIS KELETI ARAMLAS HELYZETEI
10. anticiklon Magyarorszagtol északra An
11. anticiklon Fennoskandinavia térségében AF
CENTRUM HELYZETEK
12. anticiklon a Kéarpat-medence fo16tt A
13. cikloncentrum a Karpat-medence f616tt C

Az 5.3.1. abran lathato triciumgorbe atlagos menete a szezonalis hatas
eredményeként nyari maximumot, illetve téli minimumot mutat (a havi stilyozott
atlagok az 5.3.5. abrdn vannak feltiintetve). A gérbe menetében megfigyelhetd
ingadozasokat az iddjarasi helyzetekkel és a homérsékleti adatokkal Iehet
magyarazni, illetve a hoadatok esetében, de az esdadatoknal is, a stabilizotop-
aranyok vizsgalata is segit. A stabilizotop-aranyok vizsgalatadban -elterjedt
mennyiség a d-érték. Az ezrelékben kifejezett 6-érték jelentése az, hogy az adott
minta izotoparanya (Run.) relative mennyire tér el egy standardminta
izotoparanyatol (Rgungara) (5.3.1).

R

_ —R
minta standard A 1000 (531)

standard

8 (%0) =

Az els6 nagyobb valtozas a marcius 4-1 minimum, amikor egy haromnapos

délies aramlas (CMw és mCw) utan hullott nagy mennyiségli (20 mm) csapadék
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(5.3.2. dbra) triciumtartalma 7,7 TU-r6l lecsokkent 4,8 TU-ra. A délrdl
szarmazd, esOben gazdag felhérétegben tehat alacsonyabb volt a
triciumkoncentracio, mint az elézé napokban, amikor féleg az északias aramlas
(mCc és CMc) volt a jellemzd, melybdl erdsen negativ izotoparanyu csapadék
hullott. A déli aramlasokkal az izotoparanyok pozitivabbakka valtoztak (a 6D
-90-161 -37 %o-re, a 8'°0 pedig -12,5-r81 -3,5 %o-re) (5.3.2. dbra). Ez megerdsiti
azt, hogy a marcius 4-én hullott vizmennyiség egy melegebb teriiletrol
szarmazik, ugyanis a térség hdmérséklete és a stabilizotop-aranyok kozott olyan
a kapcsolat, hogy a melegebb teriileteken pozitivabb 6-értékek figyelheték meg
[Dan64].
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5.3.2. abra: 4 csapadék stabilizotop-aranyeltolodasainak valtozdasa 2001-ben

A triciumkoncentracido egy ujabb, tobbnapos északias aramlassal (mCc)
marcius kozepére ismét megkozelitette korabbi értékét (7,8 TU). Ami a kisebb
minimumok magyarazatat illeti, feltlind jelenség, hogy nagyobb esézés utan
csokken a tricium mennyisége a csapadékban (5.3.1. és 5.3.3. dbra). llyen helyi
minimum a 2000. december 28-31. kozott hullott esd triciumtartalmaban
mutatkozik, amikor hat nap alatt 32 mm csapadék esett, foleg délies, részben
északias aramlési viszonyok uralkodtak. Hasonl6 eset tortént 2001 januarjanak
végén, amikor egy valtozékony szakaszt kovetéen egy négynapos mediterran

ciklon hatarozta meg az iddjarast, s harom nap alatt 14 mm esé esett, minek
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kovetkeztében 1 TU-t csokkent a csapadék triciumtartalma. Az aprilis 25-i, a
junius 4-i, és a szeptember 6-i minimumokért is hasonld tényezdk felelnek.
Aprilisban egy nyugati aramlast okozo déli anticiklon eredményezett nagyobb
esOzést (15-20 mm), junius elején is egy déli és egy nyugati anticiklon hatasara
jott létre kiados csapadék (45 mm), szeptember elején pedig egy valtozékony
iddjarasi helyzetet kovetd, inkabb délies aramlasi rendszerek okozta erételjes
es0zés (47 mm) kovetkeztében csokkent jelentés mértékben (12,9-r61 8,2 TU-ra)

az eso triciumja.
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5.3.3. abra: 4 csapadékmennyiség idobeli valtozasa

A maximumok tekintetében a két nyari cstcs a legfeltiindbb (jinius 6-16. és
julius 18-29.). A juniusi maximumot a hirtelen jott melegedéssel magyarazom. A
7°C-o0s atlaghomérséklet-emelkedés kovetkeztében a féleg nyugati aramlatokkal
érkez6 felhdrétegekhez nagyobb mennyiségli sztratoszférikus eredetii vizpara is
hozzakeveredett, aminek kovetkeztében megnott a csapadék
triciumkoncentracioja. Mindezt az izotdparanyok valtozasa is alatdmasztja,
miszerint a melegedéssel egyiitt lett pozitivabb mind a 8D (-63-r6l -30), mind a
30 érték (-9-r8l -4,7) (vastagabb juniusi vonalak az 5.3.2. dbrdn). Ezzel
szemben mas folyamatokkal magyarazom a juliusi csucsot, amikor az

atlaghomérséklet elérte a 27,5°C-ot, és kevés, zomében északrol szarmazd
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csapadék hullott. A hideg északi eredetet az izotoparanyok csokkenése is
bizonyitja: a deutérium izotoparanya -29-r61 csdkkent -52-60 %o-re, az oxigén-18
izotoparanya pedig -4,3-10l -8-8,8 %o-re (lasd: 5.3.2. dbra, juliusi vastagitas). Az
egész évben gylijtott csapadékvizek izotoparanyai kozott megfigyelhetd az ismert
korrelacio. A 8D és a 8'%0 értékek egymasnak linearis fliggvényei [Fri53]. Az
egész Foldet nézve az Osszefiiggés 8D = 8:8'*0 + 10 alakban irhaté fel, ez a
globalis csapadékvonal. Ett6] az egyenest6l a lokalis csapadékok eltérhetnek, de
a linearis 0sszefiiggés megmarad. Az altalam mért helyi csapadékvonalat (a ho és
zhzmara adatok figyelembe vétele nélkiil) a 8D = 7,17-5'%0 + 0,59 fiiggvény irja
le (5.3.4. abra). Megjegyzem, hogy a csapadék &-értékeinek kapcsolatahoz havi
mintavételt szoktak hasznalni, és a linearis kapcsolat felvételéhez csak az évi 12
adatpart hasznaljak. Az egész évi csapadék havi 8D és 8'°0O értékeinek (lasd a
fejezet végét) kapcsolatat a 8D = 7,480 + 3,93 fiiggvény irja le, ami a
meredekséget illetéen csak kis mértékben, a tengelymetszetet illetéen pedig
nagyobb mértékben tér el a slriin mintazott esOvizekre felirhatdé egyenletben

szerepld paraméterektol.
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5.3.4. abra: Korreldcio a csapadékok oD és 60 értékei kozott

Erdekes megallapitast tehetek a hoeredmények kapcsan. Az éveleji ho és
zuzmara triciumtartalma 10 TU volt, csak a marcius 28-1 h6 esetén csdkkent le

8,3 TU-ra. A februar 22-25. kozott hullott hé mindenképpen sarkkori eredetii
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csapadék, hiszen erdteljes északias aramlassal (mCc) érkezett, és az erGsen
negativ stabilizotop-aranyeltolodasai is arra utalnak, hogy hideg teriiletrdl
szarmazik. A hoértékek az 5.3.4. abran elkiiloniilve lathatok (sotétkék csillagok).
A januar 22-én és a marcius 21-én képz6dott ziizmara (vilagoskék pluszjelek az
5.3.4. abran) izotoparanyat tekintve inkabb esohdz hasonld, mint hohoz, bar a
el az izotoparanyokat. Ezért az a nedvesség, amibdl a zizmara képz6dott, joval
negativabb izotoparannyal rendelkezhetett, mint a mért érték. Mindezek alapjan
az tinik a leginkabb valoszinlinek, hogy ezek a csapadékok is sarkkori, de
legalabbis északi eredetiick. A marcius 28-i honal részben ugyanez a helyzet.
Izotoparanyait tekintve ugyanolyan, mint az eldébb emlitett februari ho, csak a
triciumtartalma kevesebb 1,3 TU-val. Ha az id6jarasi helyzeteket és a
hémérsékletvaltozasokat nézem, akkor megallapithatom, hogy zdmében déli
aramlasokat kovetett egy keleti aramlas, ami hideg 1égtomegeket hozott hazank
folé. Mivel a hideg, keleti felhorendszerbdl hullott csapadék triciumtartalma
alacsonyabb, mint az északrol szarmazonak, a ho triciumtartalma ezért kevesebb
lett, mint a korabbiaké. A novemberi és a decemberi havazas teljesen hasonld az
elézoekhez. A november 26-i havazas egy erételjesen északias aramlast kovetett,

¢és az izotoparanyokat tekintve hideg helyrdl szarmazik.
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Hasonloképpen a december 23-an esett ho a keleties aramlast (AF) kdvetd
északias aramlasbol (AB) szarmazik. Az alacsony triciumkoncentraciora talan az
lehet a magyarazat, hogy a viztdmegek nem egészen tavolrdl jottek, csak a
messzebbrél jovo hideg légtomegekkel keveredve alkottak havazast kivalto
felhozeteket. Az egész 2001-es évre nézve a csapadék triciumtartalma 4,8 és 18
TU kozott mozgott (5.3.1. dbra), a havi, csapadékmennyiségre stlyozott atlagot
tekintve pedig 6,4-15,6 TU kozott (5.3.5. dbra). A maximum juliusban, a
minimum pedig januarban volt. A csapadék atlagos triciumtartalma az egész
2001-es évre nézve pedig 10,4 = 0,3 TU volt. A havi atlagos stabilizotop-
eredmények tekintetében, azon tl, hogy a szezonalis valtozast mutatjak, az
ismert linearis Osszefliggés figyelhetd6 meg a 06-értékek és a havi
kozéphomérséklet (T) kdzott. Az 5.3.3. tablazatban megfigyelhetd havi adatokra
illesztett linearis fiiggvény jo egyezést mutat mas, Kozép-Eurépaban kapott
eredményekkel [Cla97b]. Az altalam kapott két 6sszefliggés (0Dnayi = 2,164 Thayi
- 82,83%o, 8" Opavi = 0,277 Thavi - 11,56%0) hasonlé a Fekete-erdd térségében
kapottakhoz (8Dpai = 2,13 Thavi - 85,7%0, 8°Opavi = 0,38 Thai - 12,6%0)
[Cla97b].

5.3.3. tablazat: Havi kozéphomeérséklet adatok és o-értékek 2001-ben
Kozéphémérséklet (°C)  8Dspow (%0) 8 "Ogmow (%o)

Januar -0,4 -55,8 -8.3
Februar 1,7 -70,9 -9,2
Marcius 7,4 -62,2 -8,3
Aprilis 11,6 -40,7 -5,7
Majus 19,6 -43,1 -7,
Janius 19,0 -43,9 -6,5
Jalius 23,0 -47,6 -6,8
Augusztus 23,9 -34,1 -5,1
Szeptember 14,8 -58,2 -8,6
Oktober 12,8 -44.5 -6,6
November 1,5 -76,3 -11,1
December -5,4 -136,8 -19,0
2001 10,8 -52,8 -7,6

A tricium ¢és a stabilizotop eredmények a felszin alatti nagyon fiatal vizek
késébbi vizsgalatanal fontos bemeneti paraméterek lesznek az atlagos

tartozkodasi id6k és a keveredési viszonyok kiszamitasanal, ezen kiviil
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hidrometeoroldgiai vonatkozasai is lehetnek a kapott eredményeknek. A mért
értékek elég jol altalanosithatok Magyarorszag egész teriiletére, hiszen a
Berettyoujfaluban (5.3. 1. tabldzat) és a Piispokszilagyban (a tavolsag kb. 200 km
légvonalban) (5.2.5. tabldazar) gyljtott esdvizmintak triciumkoncentracioi jo

egyezest mutatnak.
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6. A nemesgazmérések alkalmazasai

6.1 Felszin alatti vizben oldott nemesgadzok vizsgdlata
A bodai aleurolitban vizsgadlt nemesgdazok

Napjaink egyik égetd problémdaja a nagy aktivitasu radioaktiv hulladékok
végso elhelyezése. Az atomerémiivekben, igy a magyar erdmi négy reaktoraban
is, évente tobb tonna nagy aktivitasu, kiégett fiitéelem keletkezik. Mig korabban
a Szovjetunié visszaszallitotta ezeket a flitdelemeket, addig erre mar nincs
lehetdség, elhelyezésérél a hazai szakembereknek kell gondoskodniuk. A
radioaktiv hulladékokat altalaban felszin alatti tarozokba szoktak elhelyezni. A
veszélyesebb, nagy aktivitasti hulladékok szamara létesitendd tarolokat joval,
akar tobb szaz méterrel a felszin ala helyezik.

A mecseki uranbanya alatti aleurolit formacio az egyik lehetséges felszin
alatti tarolohely Magyarorszagon. Alkalmassaganak feltérképezésére az elmult
néhany évben nagy gondot forditottak, s ezen vizsgalatokban ¢én
triciummérésekkel és vizben oldott nemesgazok mérésével vettem részt. Tobb
mint 900 méterrel a felszin alatt az uranbéanyai tarnak alatt talalhaté az alfa-vagat,
melyet az aleurolitba furtak. Az aleurolit agyagos kozet, elhelyezkedésénél és jo
tulajdonsagainal fogva reményteljesnek tiint, hogy nagy aktivitasu hulladéktarozo
épiiljon benne. A kozetbe vizmintavevoket, Un. pakkereket telepitettek,
amelyekbdl 1998 nyaran mintakat vettem. A triciumvizsgalataimhoz sziikséges
vizmintdkat milanyagkannaba, a nemesgazmintakat pedig rézcsdbe vettem.
Szandékomban allt kideriteni, hogy a banyaszati tevékenység milyen mértékben
érz0dott a banya alatti kézet vizrendszerében, ezek a hatdsok mennyire
érzékelhetok a porusviz tricium- és nemesgaztartalmaban. A vizsgalt tizenegy
darab mintabol triciumot és nemesgaz izotoparanyokat mértem. Mivel akkoriban

kezdtem Iényegileg foglakozni a nemesgazmérésekkel, ezért csak
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izotoparanyokat tudtam meghatarozni. Koncentracioméréseket csak hélium ¢és
argon esetén  tudtam  végezni  kvadrupol  tomegspektrométerrel.
Triciumkoncentraciét kilenc mintabol, xenonizotop-aranyt o6tbol, hélium-,
kripton- és argonizotop-aranyt az Osszes mintabol mértem, és a kdvetkezd
eredményekre jutottam. Szadmottevd triciumot talaltam négy mintaban (6.1.1.

dbra) [Pal01a] [Pal99].
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6.1.1. abra: Az aleurolitbol szarmazo vizmintak triciumkoncentrdcioi

A D5 kezddjelit mintak és a D6-Z1 triciumtartalma 0,2 TU alatt volt, mig a
tobbi négy pakkerbdl eredé mintaban 1,5 és 3 TU kozott volt. Mivel a kdrnyezd
kézetek urantartalma nagy, ezért elképzelhetd az az eset, hogy magas
litiumkoncentracio esetén az uradn spontan hasadasabdl keletkez6 neutronok és a
littummagok reakcidjaként tricium termelddik [Gey90]. Ez azonban elméleti
szamolasok szerint [Cla97b] sem eredményez a poérusvizben magasabb
triciumtartalmat, mint 0,7 TU. Ez utdbbi négy mintanal ezért biztosra veheto,
hogy a banyamiivelés soran hasznalt fiatal viz keveredett a tobb tizezer éves vagy
idésebb vizhez. A hozzakeveredés mértéke csak becsiilhetd, mert az évtizedekig
tartd banyaszat soran hasznalt viz triciumtartalma nagysagrendekkel valtozott,
valtozhatott. A légkdri atomfegyver-kisérletek hatdsdra a  csapadék
tricilumkoncentracidja akar a szadzszorosara 2000-3000 TU-ra is ndhetett 1962-

63-ban [Ran92]. Ez az érték a tricium kiiiriilésével folyamatosan csokkent a
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banyaszat besziintetéséig. A 90-es évek elején, a banya bezarasakor is még 40-50
TU volt az esd triciumkoncentracidja. Ha azt feltételezem, hogy a banyészathoz
esOvizet hasznaltak, akkor az aleurolitban 1évé viz banyaszati eredetii
komponensének részaranya 0,3-5% kozott van.

A nemesgazmérések célja az volt, hogy kimutassam az uran hasadasabol
eredd nemesgaztermékeket, ami alapjan becsiilni lehet, hogy a viz milyen
mértékben szarmazik az urdnércet tartalmazo kézetbdl. Altalaban a vizben oldott
hélium egy része atmoszférikus, egy része a kdpenybol [Nic57] és a kéregbdl
[Kur81] ered, egy része pedig valamilyen izotop bomlas- vagy hasadasi terméke,
pl. tricium és alfa-bomlo izotopok. Az 6.1.2. dbrdn a vizmintakban oldott hélium
izotoparanyai vannak feltiintetve (a piros vonal mindeniitt a levegdre vonatkozd
értéket jeloli). Az 6.1.1. tablazatban a kvadrupol tomegspektrométerrel kapott
hélium és argonértékek talalhatok. Mindegyik mintanal megallapithatd, hogy
nagysagrendekkel tobb oldott hélium talalhatd a vizmintakban, mint az eredetileg
az oldodasi egyensuly szerint varhato lett volna. Az is szembetlinG, hogy a
*He/*He izotoparany az atmoszférikushoz (1,384-10°°) képest eltolodott a *He felé
tdbb mint egy nagysagrenddel. Ahol triciumot is talaltam a vizben, ott enyhébb
ez az eltolodas. Elso6 kozelitésben ez azzal lenne magyarazhato, hogy a fiatal viz
atmoszférikushoz nagyon kozeli izotoparanyu oldott héliumot hoz magaval, és
ahol latszik a fiatal triciumos viz hozzakeveredése az idés viztomegekhez, ott ez
a hélium izotoparanyaban is érzékelhetd. Ez azonban nem lehet magyarazat, mert
egyensulyi oldodas esetén egy liter esGvizben 5,24:10° c¢cm’ oldott hélium
talalhat6, szemben a méréseim soran kapott 2,58:107-1,74-10"" cm?/liter kozotti
értekekkel. A kvadrupolos mérésekkel kapott eredmények szerint 2-4
nagysagrenddel tobb oldott hélium talalhato a vizekben, mint példaul
felszinkozeli vizek esetében varhatd lenne [And89], s ezért nem érzékelhetd az
atmoszférikus jarulék mennyisége a mintakban 1évé hélium izotdparanyaban. A
triciumeredetii “He is okozhat eltolodast a hélium izotoparanyaban, de a tricium
bomlasabol szarmazé hélium mennyisége csak 1-10-10"%cm*/liter, aminek hatasa
a tobbi hélium mellett eltorpil. A hélium szamottevé része tehat a kdzetbdl, a

kornyezé formaciokbol ered. A “He tobblet az uran és leanytermékei alfa-bomlo
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izotopjainak bomlasabol szarmazik, mig a *He a foldkopeny felsé rétegébdl
diffundal felfelé. Azt lehet tehat mondani, hogy a hélium Osszetételében a kéreg
eredet a dominans a kopeny eredettel szemben, bar az is érzékelhet. A hélium
mellett az oldott argon eredete is magyarazhato. Ha az argonkoncentracié mellett
még megnézziik az *°Ar/*°Ar aranyt is (6.1.3. dbra), akkor megallapithat6, hogy

szignifikans radiogén argon csak harom mintaban latszik.

1,00E-05

D5-z2 D5-Z3 D5-Zz4 D5-Z5 D6-Z1 D9-z2 D9-Z3 D9-Zz4 D10-Z2 D10-Z3 D11-Z4

1,00E-06

3He/*He

1,00E-07

1,00E-08

6.1.2. abra: 4 vizmintakban oldott hélium izotoparanya

6.1.1. tablazat: A vizben oldott gdaz hélium- és argontartalma (kvadrupollal

mérve), és a nemesgazmero tomegspektrométerrel kapott argonizotop-aranyok

Minta Hélium Argon Hélium Argon YA Ar

neve (ppm) (ppm)  (cm’/Lino) (cm*/Lipo)
A5-72 3519 4725 1,50-10"  2,01-10™ 294,1
A5-Z3 4011 5681 1,74-107  2,46:10"! 291,5
A5-74 6346 7714 1,52:.10" 11,8510 291,5
A5-Z5 9801 8981 1,68-10" 11,5410 290,7
A6-Z1 13275 9287 - - 2941
A9-72 31 1720 - - 2941
A9-Z3 24 3785 - 2,96-10" 306,7
A9-74 170 3465 2,5810°  5,27-10° 303,0
A10-Z2 5756 10747 323,6
A10-Z3 2296 7686 1,02-10"  3,40-10" 290,7

Al1-Z4 6406 8343 1,19-100  1,57-10™ 292 4
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330,0

325,0
320,0
315,0
310,0

305,0

“OAr/*Ar

300,0

295,0

290,0 - - =

285,0

280,0

D5-Z2 D5-Z3 D5-Z4 D5-Z5 De6-Z1 D9-Zz2 D9-Z3 D9-Z4 D10-Z2 D10-Z3 D11-Z4

6.1.3. abra: A4 vizmintakban oldott argon izotoparanya

A radiogén argon ¢s a héliumkoncentracio kozott altalaban Osszefiiggés
talalhat6. A A9-Z3és A9-Z4 mintakban a tobbihez képest nagyon kevés a hélium,
viszont az argon izotoparany radiogén argon jelenlétét mutatja. A A10-Z2
mintaban talaltam a legtobb argont, és ennek a radiogén argontartalma a
legnagyobb (6.1.3. abra). Mig az Osszes tobbi minta hélium- és argontartalma
hasonlé (kivéve talan a A9-Z2), ezért a radiogén argont tartalmaz6 harom minta
eredete kiilonbozik a tobbit6l. Ehhez a harom mintahoz csatolom még a A9-Z2-t
is.

Az uran spontan hasadasa soran kiilonféle izotopok keletkeznek, melyeknek
egy szamottevé része kripton- és xenonizotdp [Ozi83]. A hasadas soran foként
nehezebb izotopok keletkeznek, az izotoparanyuk ezért lényegesen eltér az
atmoszférikustol. Az 6.1.2. tdbldzat mutatjia az **U spontan hasadasakor és a
bomlasi sorok folyaman (*°U és **Th-mal egyiitt) keletkez6 hélium-, xenon- és
kriptonizotdpok relativ hozamat [Whe53] és a termelddés mértékét [Stu89].

Latszik, hogy a legnagyobb mértékben xenonbél *°Xe, kriptonbdl pedig
%Kr keletkezik, s vannak olyan izotopok, amelyek a hasadds soran nem
termel6dnek, a levegSben pedig jelen vannak, mint példaul a '**"*°Xe vagy a
80Ky, Ezaltal az izotoparanyok és koncentraciok mérésével az oldott xenon és

kripton hasadasbol eredd jaruléka szamolhatd. A 6.1.4.a-c abrakon az oldott
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kripton izotoparanyok, a 6.1.4.d-g dabrakon pedig a xenon izotdparanyok

lathatok.

6.1.2. tablazat: Az ***U hasaddsakor és a bomldsi sorok folyamataiban keletkezd

hélium-, xenon- és kriptonizotopok hozamai

Folyamat  Felezési id6 Termék Izobar Termel6dés
(10° év) hozam (%)  (ccSTP/g/év)
22Th-bol o 14,01 *He 2,868:10°
28U-bol o 4,468 ‘He 1,16:107
25U-bol o 0,7038 ‘He 4,67-107
38U spontan 446,8 2Xe <0,013
hasaddsa " BIXe 3,75 3,78:10""
" " B2 e 5,24 2,96-107°
" " Bixe 0,48 4,14-10"°
" " B6xe 6,3 498107
" " BKr 0,029
" " “Kr 0,124
" " 8Ky 0,95 7,51-10"7
0,23 0,22
0,22 0,22
st o1 o ¢ g§i§§III (RIS &
% 0] 25 AR S SR 4P S 3 ) Tt
® 0,20 - - @ 8'18:
0,20 A 0:18
0,19 0,18

D5- D5- D5- D5- D6- D9- D9- D9- D10- D10- D11-

z2

z3

z4 725 71 Z2 Z3 Z4 72 Z3 Z4

D5- D5- D5- D5- D6- D9- D9- D9- D10- D10- D11-

z2 723 Z4 75 Z1 Z2 Z3 724 Z2 Z3

z4

6.14.a 6.1.4.b
032
0311 K3
;i 0,30 II_ILI———I—I—x—I
£ 029
0,28 |
0,27

D5-Z2 D5-Z3 D5-Z4 D5-Z5 D6-Z1 D9-Z2 D9-Z3 D9-Z4 D10- D10- D11-
z2 z3 z4

6.1.4.c
6.1.4.a-c abra: A vizmintakban oldott kripton izotoparanyai
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129xel132xe

134xel132xe

16 0,25
14 | I
R 5 o)
11 = X T v
§ 0,151 T ¥
0,8 - K % I I
0,6 X 0,10
0,4 -
02 0,05 -
0 0,00
D5- D5- D5- D5- D6- D9- D9- D9- D10- D10- D11- D5- D5- D5- D5- D6- D9- D9- D9- D10- D10- D11-
Z2 73 z4 Z5 21 22 73 74 72 I3 Z4 72 73 z4 25 71 22 Z3 Z4 Z2 Z3 Z4
6.1.4.d 6.1.4.e
0,60 0,60
0,50 4 T 3 ¥ 0,50 I
0,40 - 3 3 ) |
+ 2 040 { & r
0,30 A 3 030 o 2
0,20 A ,;'2< 0,20
0,10 4 0,10
0,00 0,00

D5- D5- D5- D5- D6- D9- D9- D9- D10- D10- D11-

zZ2 Z3 z4 Z5 1 Z2 Z3 zZ4 Z2 Z3 Z4 72 73 oz 75 71 72 73 74 22 23

6.1.4.8 6.1.4.9

6.1.4.d-g abra: A vizmintdakban oldott xenon izotoparanyai

A kripton-izotoparanyok  hibahataron belil az atmoszférikushoz
hasonlatosak, bar a *°Kr/**Kr ariny esetén latszik egy kis eltolodas minden
mintaban, ami kripton-86 tobbletet jelent. Az oldott xenonndl is tobblet latszik,
hiszen a **Xe/"**Xe és a *Xe/"**Xe izotoparanyoknal is eltolodas tapasztalhatd a
nehezebb izotopok felé. A '*Xe/'**Xe arany viszont atmoszférikus, ezért azt
lehet mondani, hogy a xenon-132 nem az uran hasadasabdl szarmazik, mig a
fentebb elhangzottak miatt a **Xe és a °Xe izotopokban megtalalhato a
hasadasi jarulék, igaz csak nagyon kicsiny mennyiségben.

Az izotdphidrolégiai vizsgalatok alapjan megallapithatom, hogy az
uranéreet tartalmazo kézet porusvizrendszere szoros kapcsolatban all az aleurolit
egy részével, amit a triciumadatok igazolnak. Nem meglepd, hogy az Osszes
vizmintaban talaltam nagy mennyiségii oldott héliumot, mivel az uranércben 1év6
alfabomlo izotopok altal termelt hélium konnyen kijuthat a porusvizbe, majd a
vizarammal ¢s diffuzioval eljuthat az aleurolitba. A hélium- ¢és az

argonkoncentraciok alapjan el tudtam kiiloniteni egy négy mintabol allo

D5- D5- D5- D5- D6- D9- D9- D9- D10- D10- D11-

Z4
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csoportot a tobbitdl. Ezek a vizek jelentékeny radioargon-tartalommal
rendelkeznek, és egy kivételével relative kevés benniik a hélium, rdadasul fiatal,
triciumos vizzel "szennyezettek". Ezen nemesgazok eredete ezért nem annyira
kotédik az urantartalmi kozethez, mint a tobbi esetben. A xenon- €és a
kriptonizotopok megerdsitették azt az elképzelést, hogy legalabb egy kicsiny
kapcsolat mindenképpen talalhaté az uranére €s az aleurolit vizrendszere kozott.
Mindezekbél megallapithato, hogy a hulladéktarolds szempontjabol az
aleurolitba furt alfa-vagatnak az a része a legalkalmasabb, ahonnan a D5- és D6-
jelii mintdk szdrmaznak, mivel az onnan szarmazd viz- €s nemesgazmintak
jelentésen eltérnek a tobbitél (D9- D10-es mintak). Ez utobbiak kozvetlenebb

kapcsolatba hozhatok az uranbanyaszati tarnakkal.

Termdalvizekben oldott nemesgdzok vizsgadlata

Termalvizkutak vizében oldott nemesgazok vizsgdlata dnmagéban is egy
sokrétli ismeretanyagot hozo tudomanyos tevékenység. Ezen az uton tettem
kezdeti 1épéseket, amikor az olajbanyaszat soran visszasajtolt viz hatasat
vizsgaltuk termalkutakban. Az orszagban tobb mint negyven termalvizet ado
katban mértiikk a radiokarbon és a tricium mennyiségét, az oldott gazok
Osszeteviiben pedig a stabilizotopokat. Négy kut vizébdl oldott nemesgaz
mintazasara is lehetdség volt. (Nevezetesen: TMV-008: Hajduszoboszlo B-212,
TMV-009: Karcag K-70, TMV-010: Foldes K-29, TMV-011: Fiizesgyarmat B-
34). Ezeknek a kutaknak a vizadd rétege a felsd-pannéniai homokkdben

talalhato.

6.1.2. tablazat: A négy nemesgdzra mintdzott termdlvizkut fontosabb adatai

Minta Sziir6zés HoOmérséklet Tricium “Cpic vizkor
neve (m) (°C) (TU) (pMC)* (év)*
TMV-008 969-1054 68,8 0,015+ 0,008 0,56 18500
TMV-009 533-1182 54,2 0,003 + 0,004 0,63 23800
TMV-010 998-1236 59,8 0,006 + 0,007 2,46 10100
TMV-011 805-1044 61,6 0,011 £ 0,008 0,86 32000

*a VITUKI mérései
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A 6.1.2 tablazat mutatja a vizsgalt négy kit néhany fontos adatat, Ggymint a
radiokarbon tartalmat, a viz Ingerson-Pearson-modell altal szamolt korat.

A radiokarbon eredményekbdl szamolt kor alapjan megallapithato, hogy
mind a négy kat mélyrdl jovo idds, tobb tizezer éves vizet ad. A kutak vizében
oldott nemesgazok értékei a 6.1.3. tablazatban lathatok. A tablazat utolsd két
oszlopaban feltiintettem a levegdvel egyensulyi koncentracioban oldott gazok

irodalomban talalt mennyiségét [And89] [Stu89].

6.1.3. tablazat: A termalvizekben oldott nemesgdzok mennyiségei, és levegovel

érintkezo vizben oldott nemesgdazmennyiségek két homérsékleten

TMV-008 TMV-009 TMV-010 TMV-011 Viz 0°C  Viz 30°C
(cm®/literH,0) (ecm*/literH,0)
He 7,91-10% 201-107 5,1510% 2728107 524-10° 524107
Ne - 2,73-10° - 2,410 2,18:10" 2,00-10™
Ar 485107 2,76:10% 1,65-10" 78110 4,95-10" 2,71-10"
Kr 7,56:10° 6,76:10° 2,09-10° 9,12:107 1,25-10* 5,70-107
Xe 6,70-107 11,0410 3,78-10° 7,25-10° 1,93-10° 7,57-10°

A tablazatbol azt a legfontosabb tényt lehet megallapitani, hogy mind a négy
termalvizmintaban jelent6s mennyiségli héliumtdbblet talalhato. Mig a tobbi
nemesgaz egyensulyihoz kozeli koncentraciéban van jelen a vizekben, addig a
héliumbol 1-3 nagysagrenddel tobb talalhat6. A tobblethélium-értékek és a

hélium-izotoparanyok a 6.1.5. tablazatban talalhatok.

6.1.5. tablazat: 4 termalvizekben oldott héliumtobblet (ccSTP/literH,0), illetve a

hélium izotoparanyai

TMV-008 TMV-009 TMV-010 TMV-011 Levegd
Hewwer  7,39:10°%  2,00-10%  5,14-10%  2,23-10°
‘He/*He  5,94-107  6,05-107 426107 1,66:10° 1,384:10°°




80 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

Az izotoparanyokbol megallapithatom, hogy az oldott hélium féleg kéreg
eredetii, mivel az ardnyok a *He felé tolodtak. Kivételt képez a TMV-011, ahol
kiss¢ a *He iranyaba mozdult az izotoparany, ami azt jelenti, hogy a héliumnak
szamottevobb kopenyeredetli komponense is van. Amikor mar a radiokarbon-
kormeghatarozas elérte teljesitoképességének hatarat, akkor nagyon idds vizek
esetén a héliumadatok segitségiil johetnek. A kézetekben, az uran €s a térium
bomlasi soraiban jelenlev, alfa-bomlé izotopok ‘He-et termelnek, melyek
akkumulalodnak a porusvizben. Ha ismerjiik az akkumulalodas sebességét (kape)
és mérjilk a vizben oldott tobblet ‘He koncentracidjat (Cype), héliumkort (T4pe)

lehet meghatarozni (6.1.1.) [And79] [Wei87].

T — C4He
4He

6.1.1)

k4He

A hélium akkumulalédasanak sebessége fiigg a kozet siirliségétol (p),
effektiv porozitasatol (o), illetve az uran- és toriumtartalmatol (Cy ill. Cry). Ha a
stirliséget g/cm’-ben, az uran és a torium mennyiségét pedig pg/g-ban adjuk meg,
akkor az akkumulalodasanak sebességére (cm’/g/év) a kovetkezd Osszefiiggést

kapjuk (6.1.2):

kype = ﬁ (119-10™-C, +2,88-107" -Cn,) (6.1.2.)

Ennek az Osszefiiggésnek a felallitasanal azt kell feltételezni, hogy a kozet
anyagaban keletkezé héliumatomok teljes mértékben ki tudnak diffundalni a
porusvizbe és ott is maradnak. A feltételezés els6 része hélium esetén eléggé
helytallo, hiszen a hélium nagyon jol diffundal a legtobb koézetfajtaban. A
feltételezés masodik része mar nem minden esetben tekintheto biztosnak, de zart
rendszerek esetén jol alkalmazhatdé. A héliumkor kiszdmolasdhoz valamilyen
modon ki kell deriteni az alfabomlasbol szarmazé hélium mennyiségét (4Hea]fa).
Ehhez a kovetkez6 két egyenlet hasznalhat6 (6.1.3. és 6.1.4.) [Wei87]:

‘He\  ‘He,, +1384-10°-"He, +1107-107-"He,,,,
(4 jmén - 4He€q+4Hek6peny+4HeaW (6.1.3.)

_ 4 4
He Heeq + Hekdpeny + Healfa (6 1 4)

mért
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A két egyenletben a két ismeretlen a kopenybdl felaramlod (4Hek5peny) és a
kézetben az alfabomlassal képzddod ‘He mennyisége (4Healfa). A viz eleve
tartalmaz egy egyensulyi levegberedetli héliumot (4Heeq), a viz Osszes
triciuméabol pedig *He fejlodott ((Hegie) 5-10-10" ccSTP/literH,O mennyiségben.
Eléfordulhat, hogy a viz még tartalmaz levegderedetli tobblethéliumot, ami a
neonnal aranyos lenne. Mivel neont alig talaltam, ezért a szamitasban ezzel az

eshetdséggel nem szamoltam.

6.1.6. tablazat: A termdalvizekben oldott hélium kdpenyeredetii és alfabomlasbol

szarmazo osszetevoi (ccSTP/literH,0-ben), illetve a szamitott héliumkor

TMV-008 TMV-009 TMV-010 T™MV-011

Heyspeny 2,69-10° 1,0810° 1,97-10° 3,26:10™
Heu 7,12:10* 1,90:10 4,95-10 1,90-10
kor (ezer év) 442 1192,6 3112,6 119,1

A szamitashoz sziikséges fels6-panndniai homokkd adatait csak becsiilni
tudtam, miszerint a siirlisége 1,8 g/lem’, effektiv porozitasa 0,1, uran- és
toriumtartalma pedig 5 és 10 ug/g [Wei87]. A 6.1.6. tablazatban lathatoak az
elébbi szamitassal kapott eredmények. A héliumkoradatok 44 ezer évt6l 3 millio
évig terjednek és latszolag ellentmondasban vannak a radiokarbon-koradatokkal.
Mivel a két szamitas teljesen mas modell alapjan sziiletett, ezért masféle
informacidtartalommal is birnak. A radiokarbonkor egy atlagos vizkor, amiben
benne foglaltatik az, hogy a vizminta egy tobbféle kort viztomegekbdl allo
keverék, mig a héliumkor egy maximumkort ad. A héliumkor leginkabb azt
jelenti, hogy a viz biztosan, és nagymértékben tartalmazza a héliumkor alapjan
datalt viztomeget. A vizsgalt termalkutakban 1€v0 viz tehat akar tobb millio éves

is lehet.

6.2 Atomeromii primerkori hohordozojaban oldott nemesgdzok vizsgdlata
izotoparanyabol sokrétli informacio szerezhetd az energiatermeld folyamatokrol

és a szerkezeti elemek allapotar6l [Pal01d] [PalOle]. Ebben az alfejezetben
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bemutatom, hogy az oldott xenon izotéparanyabol hogyan lehet felismerni a
fitéelemek sériiltségét.

A paksi atomerédmiiben a fiitérudak 9 mm atméréji uran-oxid pasztillakkal
toltott cirkonium palcakbol allnak. A cirkdonium palcak kozott aramlik a
primerkori viz, mely moderatorként és héhordozoként viselkedik. Ha egy palca
sériilt, repedt vagy lyukas, akkor a hasadasi termékek belekeriilhetnek a
primerkori héhordozoba. Erzékenyen detektalhaté a sériilés 1éte a primerkori
vizben oldott xenon és a kripton mérése alapjan [Bal84], mivel az uran hasadasi
termékeinek jelentds része ennek a két nemesgaznak az izotopjaibol keriil ki. Egy
3,5%-o0s dusitasti iizemanyagot hasznalo, 3,2:10" n/s-cm” neutronfluxussal és
1375 MW/t fajlagos teljesitménnyel jellemezhetd reaktorban a haroméves
kampany soran 5,4 kg xenon és 0,36 kg kripton képzddik egy tonna uranbol
[Bi¢96]. A folyamat soran az >U hasadasa mellett az **U-bol *’Pu is
keletkezik, majd ez az izotop is hasad, megvaltoztatvan a hasadasbol eredé xenon
és kripton izotoparanyait (6.2.1. tdablazat). Méréseim ¢és szamitasaim csak a
xenonra vonatkoznak, mivel ennél az elemnél lényegesen latvanyosabb

effektusok 1épnek fel, mint a kriptonnal [Pal02c].

6.2.1. tablazat: Dusitott urantartalmu fiitéelemben keletkezett xenonizotopok
aranyai a neutronsugarzasi térben eltoltott ido fiiggvényében [Bi€96), illetve a

levegdben [évé xenon izotopardanyai

1 hénap utan 36 honap utan atmoszférikus
12X e/ Xe 4,13-107 2,81-107 7,13:107
X e/ Xe 0 4,7-10° 0,9832
P0%e/**Xe 8,12:107 3,32-10™ 0,1518
BlXe/Xe 0,6046 0,3756 0,7876
B4Xe/P?Xe 1,6887 1,3433 0,3883
B0Xe/P?Xe 2,4957 2,1176 0,3298

Minél régebb ota van a flitdelem a reaktorban, annal tobb plutonium

termelddott benne, és annal inkabb eltérd izotoparannyal képzddnek a xenon és a
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kripton izotopjai. Ha ismerjiilk a tisztdn urdneredetli izotoparanyokat és a
plutoniummal ddsult urdnbol szdrmazo két nemesgaz izotoparanyait, akkor a
primerkori vizben oldott xenon és kripton izotdparanyainak mérésével meg lehet
hatarozni, hogy a sériilt fiitéelem midta van a reaktorban.

A 6.2.1. tablazatban lathato izotoparanyok olyan dusitott urant tartalmazo
fitéelemekben képz6dott xenon izotdparanyai, melyek koziil az egyik egy
hoénapig volt kitéve a hasadasi folyamatnak, mig a masik teljes harom évig.
Lathato, hogy az, amelyik harom évig volt a reaktor része, és volt id6 ahhoz,
hogy jelentés mennyiségii ***Pu képzédjon, 1ényegesen eltéré izotoparanyokkal
rendelkezik, mint az egy honapig hasado, plutonium nélkiili fiitéelem esetében.
Ha azt feltételezem, hogy az izotoparanyok az egy honaptol a harom évig terjedd
iddszak alatt folyamatosan €s linearisan valtoznak, akkor harom izotop mérésével
meg lehet hatarozni azt, hogy mennyi ideje van az adott (lyukas) flitéelem a

reaktorban.

HI15Z

H H154 HI1Z&

L1352

L1534 L1536

Eel32 XEel34  Eel3d
6.2.1. abra: Hdromizotopos szamolds: a hdrom xenonizotop JOsszetételének
eredet szerinti szétvalasztasa: a zold a levegdbdl, a piros a hasadoizotopok

hasaddsbol ered6 xenont jelzi.

A harom izotopra felirhatd egy hétismeretlenes linearis egyenletrendszer,
melyben az ismeretlenek az egyes izotopok levegs- (Lisze, Lizs, Lizz), illetve
hasadasi jarulékai (Hi36, Hisq, Hi3o) (6.2.1. dbra), és a reaktorban eltoltott id6 (t)
[Pal02c]. Az egyenletrendszer paraméterei az ismert levegobeli izotoparanyok, a
primerkorbdl vett gazban 1évé xenon mért izotdparanyai, valamint a hasadasi

xenonizotéparanyok idobeli valtozasara jellemzo lineédrisnak feltételezett



84 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

fiiggvények meredekségei (m;3 €s my34) €s tengelymetszetei (bi3s €s biss). Az

egyenletrendszer a kdvetkezd egyenletekbdl all:

0 Xe _ (H136 +L136) M Xe (H134 +L134)
6.2.1) TR
mért mért

132y, (H132 +L132) 132 (]_I132 —I—an) (6.2.2)
Ly L
136 = (03298 —134=0,3883
Ly, (6.2.3) L, 624
H H
B e b 625 . M (62
132 132
Hyzg+ Liyg + Hyyy + Ly + Hyjy + Ly, =1 (6.2.7)

Az egyenletrendszer megoldasdval meghatarozhatd a harom izotop
Osszetételének eredete, valamint a lyukas flitéelem reaktorban eltltott ideje. Az
elébb emlitett szamolast nevezem haromizotopos szamolasnak. Mivel a tisztan az
uran hasaddsabol szarmazo és a plutonium-uran keverék hasadasabol szarmazo
izotoparanyok viszonylag kozel vannak egymashoz (6.2.1. tablazat), ezért a
modszer gyakorlati hatranya az, hogy nagyon pontosan kell mérni az
izotoparanyokat ahhoz, hogy elég pontos idoket lehessen meghatarozni. Ehhez az
kell, hogy a primerkori viz jelentds (jol mérhetd) mértékben tartalmazzon oldott
xenont. A szamolasok elméleti korlatozd tényezdje pedig pontosan az, hogy
mennyire tekinthet6k elfogadhatonak az irodalombdl vett izotoparany-értékek
(6.2.1. tablazat). Mas szerzOk szerint [Ozi83] ugyanis az uran-235 neutronok
hatasara ugy hasad, hogy a hasadasi termékek kozott 16v6 xenon “*Xe/'**Xe
aranya 1,84, a *°Xe/"**Xe aranya pedig 1,48 lesz, ami kiilonosen a xenon-136
esetén lényegesen eltér a 6.2.1. tablazatban feltiintetett értékektdl. Mindenesetre
szamitdsaim a tablazatban 1évé adatokkal torténtek, hiszen a leghitelesebb
izotoparanyokat csak konkrét paksi modellkisérletekkel lehetne kideriteni, amire
nem volt maod.

Egy masféle kalkulacidt is kerestem a xenonizotdp-aranyok és a reaktorban
eltoltott id6 kiszamolasahoz. A szamitasok alapja az, hogy a xenon 129-es
izotopja csak a leveg6bol szarmazhat. Ezaltal a primerkori vizben oldott xenon

leveg6jaruléka kiszamolhat6, a maradék xenon pedig a hasadasbol szarmazik.
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B

Eeld®  Fel30 Eel3l Zel32d Eel3d  Hel3s

6.2.2. 4abra: Hatizotopos szamolas: hat xenonizotop eredet szerint

megkiilonboztetve: a zold a levegbbdl, a piros a hasadasbol eredd xenont jeloli

A hasadasi izotoparanyokbol pedig egy egyszeri linearis fliggvény
segitségével, hasonloan a fentebb emlitett haromizotoépos szamolashoz, az id6
kiszamithat6. Ennél a hat izotopot (6.2.2. dbra) hasznald szamolasnal egy
tizenegy-ismeretlenes linedris egyenletrendszer gydkei szolgaltatjak az izotopok

kiilonféle jarulékait:

L _ Ly _

2 =64176 (628)  2=1248 629
130 131

L _ Ly _

Ly 6210) =2 (6.2.11.)
132 134

Ly —2.981 ©2.12) 129 v, _ L.,

L5 Ll s Xe) T L,+Hpy (6.2.13.)
Xe) Ly tHy BXe) | Ly +Hy,
132 vy, o Ly T H 5 (6.2.14.) 132y, Ly, +H,, (6.2.15.)
e | Ly +Hy, PXe| Lyt Hp
132 v, Ly, +H;, (6.2.16.) 32y, T+, (6.2.17)

2L+ H)=1 , ahol 7 a hat izotépot jelli (62.18.)

1

Harom éve folyamatosan mintdzom a paksi atomerdmi négy blokkjanak

c ey



86 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

kvadrupol tomegspektrométeres meghatarozasan tal elvégzem az oldott
nemesgazok analitikai vizsgalatat. A koncentracioértékek (ppb) mindig a mar
kivont gazra vonatkoznak. A géz nagy része H, és N, (=70 % és ~30 %), mely
50-100 cm’/liter koncentracioban van jelen a primerkori vizben. Ha példaul a
xenon koncentracidja a primerkori gazban 1 ppb, és egy liter primerkdri vizben

50 cm® gaz van, akkor a xenon abszolut koncentracidja 5- 10" crnSgéZ/cnfviz.

6.2.2. tablazat: A 3.blokk primerkori vizében oldott xenon izotoparanyai és

koncentracioja (a vastag betiivel szedett értékek a leallasok idején vett mintdkra

vonatkoznak)
Mintavétel 129& 130& 131& 134& 136& Xenon
132y 132y 132y 132y 132y (ppb)
2000.03.11. 0,762 0,117 0,798 0,704 0,809 0,5
2000.03.12. 0,724 0,127 0,779 0,705 0,81 1,1
2000.05.19. 0,588 0,084 0,771 0,88 1,11 3,2
2000.05.20. 0,505 0,095 0,728 0,89 1,13 4,8
2000.06.17. 0,559 0,0639 0,739 1,08 1,42 2,2
2000.06.18. 0,349 0,0553 0,604 1,1 1,47 7,7
2000.07.28. 0,222 0,0409 0,565 1,49 2,19 4,6
2000.07.29. 0229  0,0327 0,592 1,41 2,13 6
2000.07.29. 0,237 0,0285 0,627 1,35 2,06 6,9
2000.07.29. 0,528 0,0519 0,671 1 1,4 9,3
2000.07.29. 0,724 0,105 0,741 0,696 0,857 55,1
2000.07.29. 0,726 0,109 0,742 0,717 0,885 43,4
2001.03.15. 0,324 0,069 0,63 1,303 1,725 20,2
2001.03.15. 0,299 0,045 0,604 1,27 1,876 27,1
2001.04.27. 0,14 0,026 0,498 1,276 1,961 33,52
2001.04.28. 0,194 0,032 0,517 1,235 1,866 106,5
2001.06.01. 0,052 0,015 0,537 1,433 2,259 4,3
2001.06.01. 0,06 0,023 0,498 1,36 2,163 53
2001.07.20. 0,095 0,091 0,295 1,275 2,005 2,5
2001.07.21. 0,006 0,071 0,301 1,291 2 4.4
2001.07.21.  0,0005 0,008 0,316 1,321 2,017 146
2001.07.21. 0,121 0,021 0,381 1,257 1,846 188,2
2001.07.21. 0,226 0,04 0,435 1,133 1,673 208,5
2002.03.14. 0,193 0,0298 0,587 1,489 2,23 0,6
2002.03.14.  0,0218 0,00173 0,489 1,392 2,029 0,5
2002.04.26. 0,59 0,165 0,738 0,809 1,089 0,2
2002.04.26. 0,322 0,0588 0,671 0,97 1,965 0,2
2002.04.26. 0,301 0,0834 0,699 1,02 2,055 0,2

Jelen fejezet szempontjabol a 3.blokk elemzése kivan kiilondsebb figyelmet.

A 6.2.2. tablazatban lathatdé xenonizotop-aranyok azért érdekesek, mert arra
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utalnak, hogy hasadasbol eredd xenont is tartalmaz a 3.blokk primerkdri vize.
Igaz, hogy a xenon altalaban csak kis, néhany ppb-nyi koncentracioban van jelen
az oldott gazban, de izotoparanyaiban (foleg a **Xe/**Xe és a **Xe/"*?Xe)
eltolédas figyelhetd meg a hasadasi jarulékok felé. Mig az oldott levegd
izotoparanya 134X e/ Xe esetén 0,3883, addig a mért értekek 0,7 és 1,5 kozott
valtoznak, attol fiiggéen, hogy mennyi a hasadasi és a levegderedetli jarulék
ardnya. A hasadasi xenon jelenléte legjobban a '**Xe/"**Xe arany vizsgalataval
bizonyithatd. A mért izotéparanyok 0,8 és 2,3 kdzott mozognak, szemben a
0,3298 levegobeli értékkel. A mérések relativ hibaja akar 20-30 % is lehet, mivel
gyakran csak nagyon alacsony koncentracidokat lehetett mérni. Ezen adatok
elemzésével teljes bizonyossaggal allithatom, hogy a 3.blokk reaktoraban van
olyan flitéelem, ami sériilt, ezaltal hasadasi termékek jutnak ki beldle a
primerkori héhordozoba., Az erémi tobbi reaktoranal nem tapasztaltam ilyen
effektust, ezért azokat az adatokat nem szemléltetem. (Van olyan elmélet,
miszerint nem azért talalhatd hasadasi termék a vizben, mert sériilt a fiitoelem,
hanem mert a gyartasa soran a kiils6 falara uranszennyezés rakodott, s a reaktor
miikodése soran ez is hasad. Ez a magyarazat nem elfogadhat6, hiszen méréseim
bizonyitjak, hogy allando jelleggel, st ledllasok soran, akar nagy mennyiségi
hasadasi xenon is talalhat6 a primerkori vizben.) Felmeriil a kérdés, hogy a sériilt
fitéelem(ek) midta van(nak) a reaktorban. Ha meghatarozhat6 az az id6tartam,
hogy mennyi ideje van a sériilt flitdelem a reaktorban, akkor josolhatdva valik,
hogy mikor fog onnan végleg kikeriilni, mivel a reaktort évente atrakjak, és a
harom éve bennlévo rudakat kiveszik. A 6.2.3. tablazatban lathatok a 3.blokkra
vonatkoz6 kiilonféle szamitasokkal kapott idéértékek. Szembetlind, hogy az
értékek nagyon szoérnak. Idealis esetben ezek 0 és 36 honap kozott valtozhatnak,
még akkor is, ha tobb kiilonb6zd koru sériilt fiitdelemrdl van sz6. Ez utobbi eset
szerintem nagyon valoszintitlen, leginkabb arrol lehet sz6, hogy ha van sériilt
flitéelem, akkor csak egy van, de ezt jelen esetben bizonyitani nem tudom.

A szamitasok soran mindenesetre azt feltételeztem, hogy egykor sériilt

flitéelemek okozzak a xenon izotoparanyaiban az anomalidkat. Az erésen szord
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értékek kozott sok olyat is taldlni, amely fizikailag is lehetetlen eredmény.

Ilyenek a negativ, és a 36 honapot joval meghalado értékek.

6.2.3. tablazat: A xenon-izotoparanyokbol szamitott idoértékek (honapban

megadva) (a vastag betiivel szedett értékek a leallasok idején vett mintdikra

vonatkoznak)
Mintavétel Héaromizotdpos szdmolas Hatizotopos
132134136y, 13LI32I36y 129132136y 130.134.136y Bhye 136y
2000.03.11. -45 -36 4,3 57 -9,5 4,3
2000.03.12. -46 -20 32,9 66 11 32,9
2000.05.19. -20 -19 21,8 62 8,8 21,8
2000.05.20. -18 -2 49,2 83 28,2 49,2
2000.06.18. -16 21 35,2 67 20,9 379
2000.07.28. 6,1 10,7 -21 27,9 -11,4  -20,8
2000.07.29. 20 7,8 -16 33,9 -2,2 -15,8
2000.07.29. 26 3.4 -10 35,1 4,9 -9.4
2000.07.29. 18 7,9 -13 10,1 -1,2 -125
2000.07.29. 11,2 2,1 16,4 -16 14,5 16,3
2000.07.29. 6,2 0,3 5 3,2 5,4 5
2001.03.15. -42 8,9 8,9 63 -5,5 8,8
2001.03.15. 18,6 10,5 -4,2 32,3 4.4 -4,2
2001.04.27. 31,5 24,8 254 35,8 27,9 254
2001.04.28. 28,2 24,5 243 24,5 259 243
2001.06.01. 32,7 13,4 12,9 37,2 21 12,9
2001.06.01. 37,8 20,3 20,8 38,3 27,9 20,8
2001.07.20. 38,1 47,7 29,8 40,5 333 299
2001.07.21. 33,2 47,2 46 39,5 40,7 29,9
2001.07.21. 27,4 45,2 45,2 32 38,3 45,2
2001.07.21. 17,2 43,1 41,4 19,8 32,4 41,4
2001.07.21. 26,7 41,1 40 32,2 34,8 40
2002.03.14. 13,7 6,9 -17,4 -31,2 -6 -17,4
2002.03.14. 7 24,4 40,6 -145 28,7 40,6
2002.04.26. 27 -4,7 25,8 42 26,2 25,8
2002.04.26. 89 -2,9 -23,6 43,1 452 232
2002.04.26. 87 -9,1 -29 43,2 40,5 -28

Mint mar emlitettem fentebb, a szamitasok soran eléforduld nagy hibakért a
nagyfoku bizonytalansaga okolhatd. Mégis, az adatok nyujthatnak valamiféle
informaciét, ha az értékparokra egyenest illesztek. A 6.2.3. dbrakon lathatok a
kiilonféle szamitasokkal kapott iddéértékek a mintdzads id6pontjanak

fiiggvényében az illesztett egyenesekkel egylitt. Az illesztett linearis fiiggvények
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bizonytalansdga mindenesetre elég jelentds, ezért az értelmezéseknél ezeket a
bizonytalansagokat figyelembe kell venni.

Az atomerémi blokkjainak mintazasat évi négy alkalommal, mindig
valamelyik blokk leallasanak idején hajtom végre. Mivel a négy blokk koziil
mindig a 3-as blokkot allitjak le utoljara, ezért a mintazasat altalaban
leghamarabb nyolc honappal azutan tudom csak elkezdeni, hogy el6z6 nyaron
Gjraindult a blokk reaktora. Eppen ezért, az illesztett egyenes akkor ad helyes
eredményt, ha 2000 marciusara 8, 20 vagy 32 honapos érték jon ki, a késobbi

mintazasokra értelemszeriien annyival tobb, minél tdvolabb vannak 2000

S 1o
marciusatol.
100 50
132xe, *Xe és *Xe alapjan * 131xe, ¥2Xe és "*Xe alapjan ’
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60 30 .
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50 * 100
120y 132 136, .
Xe, ““Xe és Xe alapjan 130y 134y 2 136, oo
40 PJ : P o - Xe, "**Xe és *°Xe alapjan
. * %0 .
30 . ad
20 * ‘0 ¢ 0 $
A, *
10 . ¢
. * -50
0 *
10 * -100
20 * © . -150 *
230 * 1999.08.28 2000.03.15 2000.10.01 2001.04.19 2001.11.05 2002.05.24 2002.12.10
1999.08.28 2000.03.15 2000.10.01 2001.04.19 2001.11.05 2002.05.24 2002.12.10
50 % 50 N
Hatizotopos szamolas utan, a "~"Xe alapjan *
40 PY PS 40 . ‘ *
30 : _ 30 N * o
* * * L4
“/ © 20 * *
20 * o
0/ 10 M
10 - * * M Hatizotépos szamolas
),0 * 0 . utan, a " °Xe alapjan
0
$ 10 Py
* * t
-10 * - 20 X .
*
20 -30 *
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o

6.2.3. abra: A kiilonféle szamolasokkal kapott honapban kifejezett idoértékek a

mintavétel idopontjanak fiiggvényében és a rajuk illesztett egyenesek
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Lathato, hogy a hat abra koziil az a harom, ahol az illesztett egyenesnek
negativ a meredeksége, nem hasznalhat6, elméletileg is helytelen eredményt ad,
hiszen az id6 mulasaval "fiatalodnak" a sériilt fiitérudak. Ezek a linearis
illesztésekkel kapott értékek atlagosan még igy sem adnak a varttol nagyon eliitd
eredményt, mivel a 3. és a 6. abra egyenese a 15 honapos, a 4. abra a 25 honapos
érték koriil mozog, ami tekintheté atlagosnak. A pozitiv meredekséggel
rendelkez0 tobbi harom abra tendencidjaban helyes eredményre vezethet.
Mindharom abra szerint az egyenesek olyan sériilt fiitelemekre utalnak, amelyek
ténylegesen idésodnek a reaktorban eltoltott id6 mulasaval. Ezen harom abra
koziil az 1. és a 2. nem tokéletesen adja az elvarhato korokat. Az 1. abran az
illesztett egyenes meredeksége tul nagy, ami altal gyorsabb "6regedést” ad, mint
az lehetséges lenne. 2000 szeptemberére jelzi a nulla honapos kort, ami nem
lehetséges, mivel a fiitelemek azeldtt, 1999 nyaran lettek a reaktorba helyezve.
S6t, a 36 honapos kort mar bd egy évvel késébbre, 2001 novemberére josolja,
ami szintén nem helyes. Hasonld a helyzet a 2. abran lathatd egyenes esetén.
Igaz, az egyenes meredeksége megfeleld lenne, csak a nulla honapos kort
ugyanolyan helyteleniil adja, mint az az el6z6 abran volt lathat6. A hat abra koziil
egyediiliként teljességgel elfogadhatd illesztett egyenest az 5. abran lehet latni.
Az illesztett fiiggvény elméletileg teljesen korrekt, sot gyakorlatilag is
kiértékelhetd informaciot nyujt. Az egyenes vizsgalataval megallapithato (ha a
tobbi abran latottaktol eltekintek), hogy a sériilt fiitéelemek az 1999 nyaran
tortént atrakaskor keriiltek a reaktorba, mivel az 5. abran az egyenes a 12
hénapos kort 2000 oktoberére, a 24 honapos kort 2001 szeptemberére mutatja, a
36 honapos kort pedig 2002 juliusara becsiili. Tehat a sériilt fitérudak mar
harmadik éve vannak a reaktorban.

Mindezen adatok és kiértékelési modszerek figyelembevételével
megallapithatom, hogy a sériilt fliitéelemek a 2002 augusztusaban esedékessé valt
atrakas soran valoszinlileg kikeriiltek a 3-as blokk reaktorabol. A fiitéelemek
tokéletlen zartsaganak (inhermetikussaganak) biztosabb kideritése céljabol a

kozeljovoben sziikséges lesz ndvelni a xenonmérések pontossagat. Az
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eredmények kiértékelését fejleszteni kell, s megbizhatobb kiilsé paramétereket

kell keresni akar az irodalombol, akar kisérleti Gton.

6.3 Aktivszenes nemesgdzsziiréd dinamikus adszorpcids  tényezdjének
meghatdrozdsa

A fejezet el6z6 részében mar szd volt arrdl, hogy az atomerémi
primerkdrében sokfajta radioaktiv és inaktiv gaz fejlodik. A fejlédott gazok egy
szamottevo része radioaktiv nemesgaz, melyek jelentds mértékben hozzajarulnak
az erémi radioaktiv kibocsatasanak mértékéhez. A primerkdrben fejlodott, illetve
a primerkdrbe jutott gazok eltavolitasa végett a primerkori vizet folyamatosan
kigazositjak. Ezek a gdzok a nagynyomasu, 260-290°C-os vizben oldott
allapotban vannak. A gazok nagy része hidrogén és nitrogén, kis része oxigén,
szén-dioxid és nemesgaz. A hidrogén kibocsatasat azért kell nagymértékben
redukalni, mivel az triciumot tartalmaz. A primerkori vizbol kivont hidrogént
ezért oxidaljak, majd a képz6dott vizet zeoliton kotik meg. A gaztartalom egy kis
része radioaktiv nemesgaz, amelyek hagyomanyos kémiai moddszerekkel nem
kothetok meg. A radioaktiv nemesgazok kibocsatasat tigy lehet csokkenteni,
hogy ha a gazt aktivszenes oszlopon engedik at, amelyen az argon-, a xenon- és a
kriptonizotépok adszorbealédnak. Az aktivszén nagy feliileténél fogva
szobahémérsékleten is adszorbealja a kriptont és a xenont [Sha61]. igy
aktivszénnel toltott oszlopon atdramoltatva a primerkori radioaktiv nemesgazt is
tartalmazo gazt, az egy bizonyos ideig visszatartja dket, mialatt a rovid felezési
idejii izotopok (pl. *™Kr, ¥Kr, ¥Kr, **Xe, '**Xe) aktivitasa jelentés mértékben
csokkenhet [Vin97].

A Zrinyi Miklés Nemzetvédelmi Egyetem munkatarsai laboratoriumi
mindsitd méréseket végeztek a kiilonbozo tipusu aktivszenek (orosz-régi, orosz-
uj és angol jeloléssel) adszorpcidos tulajdonsagainak kideritése végett.
Tomegspektrométeres méréseim segitségével meghataroztam a harom kiilonb6z6
tipusi aktivszén nemesgaz-visszatartdé (Kr, Xe) képességét szarazon és
kiilonb6z6 nedvességtartalom mellett. Vizsgalogazként kriptonnal és xenonnal

dusitott leveg6t alkalmaztam.
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A kozds munka soran a laboratériumi mérések célja az volt, hogy
kiszamitsuk a kriptonra és a xenonra vonatkoz6 dinamikus adszorpcids
tényezOket a harom vizsgalt szorbensre. A aktivszén adszorpcidjanak
vizsgalatdhoz hasznalt berendezés alkalmas arra, hogy a kiilonb6z6 szénagyon
kontrollalt aramlasi sebesség mellett gazkeveréket nyomjon keresztiil, mérve
annak homérsékletét, relativ nedvességtartalmat és nyomasat a be- és a kimend
agon. Emellett a be- és a kimend agon mintavételt biztosit kiillonbozo
mennyiségli oszloptdltetek mellett. Kontrollalt koriilmények kozott az elézetesen
elkészitett vizsgalogaz allanddé bementi aramaval terheltiik a modellagyat. A
vizsgalat alatt mintat vettiink a modellagyak bemené- és kimend gazaramabol,
majd a tomegspektrométerrel meghataroztam a gazmintak kripton- és
xenontartalmat.

A mért koncentracidértékeket a beadagolt koncentracioértékekre normaltan
abrazoltam az id6 fiiggvényében. Az igy kapott id60 — relativ koncentraciod
adatparokra a kovetkezo fiiggvényt (6.3.1.) illesztettem [Ada59]:

t N N N-1
L[ NF 'TN -exp(—ﬁ-rjd’[ (6.3.1.)
¢, 2o (N=1)(k-m) k-m

ahol a ¢, a bemeneti koncentracié ppm-ben, az F' a bemeneti 0sszes gazaram
cm’/perc-ben, az m a szénagy tomege grammban, a ¢ az indulas ota eltelt idd
percben, a k a dinamikus adszorpcids tényez$ cm’/gramm-ban, az N pedig az
elméleti tanyérok szama.

Az illesztés hibdjanak minimalizalasaval megkaptuk az N ¢és k
paramétereket. N értéke forditottan aranyos a front kiszélesedésével, &k értékét
pedig az attérési gorbe sulypontjanak a helye hatirozza meg. A k illesztési
paraméter értékének a bizonytalansagat tigy becsiiltiik, hogy az illesztés hibaja ne
legyen nagyobb a mérési pontok mérési hibajanak dsszegénél.

A 6.3.1.a-c abrakon lathatok a mérési eredmények és az illesztett gorbék.
Az abrakon talalhato gorbék mellett feltiintettem az illesztett fiiggvény inflexios
pontjabol szamitott dinamikus adszorpcios tényezok értékeit, melyeket a 6.3.1.

tablazatban foglaltam Gssze.
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Orosz-régi (nedvesség 2,3 %)
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6.3.1.a abra: Az orosz-régi tipusu aktivszén mintdra kapott dinamikus

adszorpcios tényezok és az illesztett fiiggvény
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6.3.1.b abra: Az orosz-uj tipusi aktivszén mintara kapott dinamikus adszorpcios

tényezok és az illesztett fiiggvény
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6.3.1.c abra: Az angol tipusu aktivszén mintdara kapott dinamikus adszorpcios

tényezok és az illesztett fiiggvény



96 A nemesgaz-tomegspektrometria hidrologiai és atomeromiivi alkalmazdsai

6.3.1. tablazat: 4 tomegspektrométeres mérésekkel kapott dinamikus adszorpcios

tenyezok értékei a harom szénmintara kiilonbozo nedvességtartalom mellett

Széntipus Nedvesség Dinamikus adszorpcids tényez6
(%) (cm’/g)

Kriptonra Xenonra
Orosz-régi 0 73+4 1200 £ 60
" 1 864 1170 £59
" 2,3 59+4 920 + 46
Orosz-1j 0 80+4 1320 £ 66
" 1,5 754 1350 £ 68
" 34 62+3 1135+57
Angol 0 78 + 4 1220 + 61
" 1,9 66 %3 1180 £59
" 3,6 56+3 1100 + 55

Az aktivszén szorbensek egyik fontos jellemzdje a fajlagos feliilet, ill. a
poérusméret eloszlasa. A nagy fajlagos feliilet biztositja a szén jo gazvisszatartd
képességét, még abban az esetben is, ha a gaz molekulai és a szén kozott csak

fizikai kotodés (adszorpcid) jon 1étre.

6.3.2. tablazat: A4 vizsgalt aktivszen mintdk jellemzo adatai

Minta Nedvesség- Fajlagos Atlagos porus-  Teljes porus-
neve tartalom (%) feliilet (m*/g) sugar (nm)  térfogat (cm’/g)
orosz-régi 14,26 1042 1,16 0,605
0rosz-uj 9,74 797 1,16 0,461
angol 6,96 761 1,06 0,403

Az altalunk laboratériumban vizsgalt aktivszenek fajlagos feliilete és a
kriptonra, illetve a xenonra vonatkozd, tomegspektrometrids vizsgalatokkal
meghatarozott dinamikus adszorpcids tényezok kozott elsé kozelitésben az az
Osszefiiggés lathatdo, hogy nagyobb fajlagos feliilethez nagyobb adszorpcids
tényezo tartozik (6.3.1. és 6.3.2. tablazat). Az adatok alapjan lathato, hogy a fenti
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megallapitas a kriptonra gyakorlatilag igaz, de az adszorpcids tényezok kozott

nincs szembetiing kiilonbség.

0,050 ----m---- holland
----0---- angol
— --- A ---- 0rosz-1j
---V---- orosz-régi
01,0480

G35

0,030

ooz |

0.020

0ms

0,01 =

0,005 =

0,000

radiug, ran

6.3.2. abra: Az aktivszén mintak porusméret-eloszlasa

Hasonl6 megallapitast tehetiink a xenonra is, azzal a kiilonbséggel, hogy itt
az orosz-régi és Uj kozott ellentmondas fedezhetd fel, mivel a 797 m*/g fajlagos
feliiletii orosz-11j dinamikus adszorpciods tényezéje 1320 cm’/g, mig az 1042 m?/g
fajlagos feliileti orosz-régi dinamikus adszorpcids tényezbje csak 1200 cm’/g.
Az ellentmondas feloldhato, ha megnézziik a fenti szenek porusméret-eloszlasat
(6.3.2. abra) (holland szénmintaval kiegészitve). A 6.3.2. dbran lathatd, hogy az
orosz-régi lényegesen tobb mikropdrust (<2 nm) tartalmaz, mint az orosz-uj.
Ennek alapjan feltételezhetd, hogy az azonos tipusként kezelt szén mégsem
azonos szerkezetli, vagy a hasznalat kozben valtozott meg porusmérete. A

végeredmény szempontjabol ez lényegtelen, hiszen a dinamikus adszorpcids
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tényez0 értéke kriptonra €s xenonra még mindig elfogadhatd, igy megfeleld

retencios idot kell biztositania. A ¢ retencidos id0 szamitasa a kovetkezok alapjan

torténik (6.3.2.):
k-m
t= —— 6.3.2.
= ( )

ahol k a dinamikus adszorpcios tényez$ (cm’/g), az m a szénagy tomege (kg), az
F pedig a bemeneti gazaram (m’/h). Az aktivszén gazvisszatartd képessége
szempontjabol fontos paraméter a szén nedvességtartalma is, ami dinamikus
koriilmények kozott a gaz relativ nedvességtartalmatol fiigg. A fenti adatok jol
tikkrozik, hogy az orosz-régi tipust szén, amelynek nagy fajlagos feliilete van
(1042 m%g) és nagyrészt mikroporusos, nagyon érzékeny a levegd
nedvességtartalmara, mivel az abbdl felvett nedvesség nagyban csokkenti a
nemesgdzok visszatartasait. Az 1 %-os nedvességtartalom-ndvekedés az
adszorpciods tényezd értékét a kriptonnal 13 %, a xenonndl 10 %-kal csokkenti.
Mas tipusu szeneknél ez a hatas nem ilyen nagy mértékii. A tdmegspektrométeres
méréseim eredményeibdl kiszamolhatd, hogy az orosz-régi, azaz a jelenleg
alkalmazott szorbenssel kriptonra 66 6ra, xenonra 975 ora retencios id6 varhato
az atomerdmil nemesgazszir6jének muszaki leirasaban megadott (~10 tonna
aktivszénnel toltott nemesgazsziiré ~10 m’/h-as) terhelése esetén. Az orosz-ij
szorbensre kriptonra 75 6ra, xenonra 1374 ora a becsiilt retencios id6, amely a

vizsgalt szenek koziil a legjobbnak bizonyult.
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7. Osszegzés

A Magyar Tudomanyos Akadémia Atommagkutatd Intézetének
(ATOMKI) Kornyezetanalitikai Laboratoriumaban tobb évtizedes
fejlesztémunka eredményeként az 1990-es évek kozepén a '*C modszer és a
kénnytielemek (H, C, N, O, S) stabilizotopjainak vizsgalata képezte az
izotophidrologiai kutatasok alapjat. A kdvetkezd 1épés volt ezek kiegészitése a
vizek triciumtartalmanak mérésével. Vizbazisok sériilékenységvizsgalatanal ez
gyakran 1 TU alatti triciumkoncentraciok mérését koveteli meg. Ennek technikai
hatterét teremtette meg egy Fisons Instruments gyartmanyt, VG-5400 tipust
nemesgaz-tomegspektrométer  beszerzése  1994-ben. A berendezéssel
meghatarozhaté  gazkeverékekben vagy  vizben oldott nemesgazok
koncentracidja, illetve izotoparanyai.

A nemesgaz tomegspektrométer haszndlhatésagat a hozza csatlakoztatott
mintakezeld egységek, illetve a kidolgozott mintavételi és kezelési modszerek
szabjak meg. A berendezéshez kifejlesztett gazbeeresztd és gaztisztitd, valamint
a vizek triciumtartalmanak meghatarozasat lehetové tevo vizkigazositd rendszert
diplomamunkdmban mar ismertettem.

Doktori dolgozatomban a nemesgaz-tomegspektrometria alkalmazasainak
tertiletén elért eredményeimrdl szamoltam be, melyek az aldbbi pontokban
foglalhatok Ossze (az egyes tézisek utan feltiintettem a Kozlemények fejezetben
talalhat6 publikdciéim sorszamat):

1. A kornyezeti vizmintdk triciumtartalmanak  meghatarozasara

meghonositottam a T/He modszert az alabbi fejlesztésekkel. A

modszer elénye, hogy egy kigazositott vizmintaban adott tarolasi id6
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alatt a tricium bomlasabol keletkezd hélium mennyiségét megmérve
igen kis (<1 TU) triciumkoncentraciok hatarozhatok meg.

- Az  iiveglombikokkal kapcsolatban felmeriil6 problémak
kikiiszobolésére fémlombikok hasznalatdt vezettem be. Mérésekkel
bizonyitottam a fémlombik hasznalatanak el6nyeit. A fémlombikok
tobbszor hasznalatos mintatarté edények, melyek alkalmazasaval
haromliternyi vizminta mérése lehetséges, ami altal a tarolasi id6
kevesebb, mint a harmadara cs6kkenhet.

- Kiszamoltam a modszer pontossagat (2-5% az 1 TU triciumot
tartalmaz6 vizminta esetén) és detektalasi hatarat (3 = 1 mTU).
Igazoltam, hogy az altalam hasznalt médszer alkalmazédsakor mind a
bizonytalansag, mind pedig a detektalasi hatar alacsonyabb, mint mas
elterjedt modszerek  esetén. A reprodukdlhatéosagot ¢és a
standardizalhatésagot méréseimmel bizonyitottam.

Munkam eredményeként jelenleg Magyarorszagon az ATOMKI-ban
végezheto a legérzékenyebb triciumkoncentracio-mérés. [1]

2. A kis triciumkoncentraciok (<1 TU) mérésének jelentdségét és szerepét
a vizbazisok veszélyeztetettségének felismerésében a kotaji vizbazis
példajan mutattam be. A vizsgalataim soran kimutattam, hogy egy 163
m mély ivovizkat thaltermelése valdsziniisithetd, fennallhat harom
masik kit vizado rétegének veszélyeztetettsége, mig a tobbi kut vizének
frissebb, fiatal vizzel valo szennyezettsége kizarhato. [2],[11]

3. A piispokszilagyi radioaktivhulladék-kezeld és -tarold alatti vizbazis
példajan szemléltettem a triciummérések szerepét és fontossagat
komplex hidrologiai elemzésekben. Kimutattam, hogy a némedi
oldalon 1év6 idGs viztartd felé lassti és kis mértékli a csapadékviz
beszivargasa. A patakvolgyekben talalhato sekély kutak csapadékvizzel
keveredett vizet tartalmaznak. Megallapitottam, hogy az esetlegesen
kiszabadul6 radioaktiv szennyez6dés a talajvizzel a domb szilagyi
oldala fel¢ haladhat, a Némedi-patak irdnyaban viszont nem valdszinii

az aramlés. A telephelyen 1év6 kutak némelyikében és a szilagyi oldal
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fels6 részén 1évo kutakban kimutattam kis mennyiségli antropogén
eredetli triciumot, mely azonban nem jutott el a Szildgyi-patakhoz.
Meéréseim szerint a kornyéken hulld csapadék a hulladéktarolobol
szarmaz6 triciummal nem szennyezett, triciumtartalma hasonlé a
Magyarorszagon szokasos értékekhez. [3],[4], [5]

4. Felvettem a 2001-es év csapadékvizeinek stabilizotop ¢és tricium
iddsorat. Hidrometeorologiai magyarazatot adtam az esdviz tricium-
koncentracidjaban és stabilizotop-aranyaiban mutatkozo kisebb-
nagyobb véltozasokra. Mindharom érték (T, 8'*0, 8D) mutat szezonalis
valtozast, a triciumértékek éves menetében jol felismerhetd a nyari
maximumot mutatd szinuszgdrbe. Az esOvizben 1évé tricium
mennyisége fligg az iddjarasi helyzettdl és a csapadékmennyiségtol,
mely paraméterek alapjan magyarazatot adtam a triciumkoncentraciok
rovidtava valtozasaira. A csapadékban 1évo éves triciumatlag 2001-ben
10,4 TU volt, ami mar kozel all a nuklearis ipar megjelenése elbtti
természetes hattérhez. A stabilizotop-aranyok hasonloak a Kozép-
Eurdpara jellemzé értékekhez: a 3'°0 éves szinten atlagosan -7,6 %o, a
dD pedig -52,8 %o volt. [6]

5. Mintavételi eljarast vezettem be, és mérési eljarast dolgoztam ki felszin
alatti vizben oldott nemesgazok vizsgalatahoz. A rézcsoves mintavevo
alkalmazasaval lehet6vé valt mind az 6t nemesgaz izotoparanyanak ¢s

6. Alkalmazhatova tettem az atomerémii primerkdri héhordozoéjaban
oldott nemesgazok kivonasara épitett mintavev6t rutinszeri
mintazasokhoz. [8],[9]

7. A paksi atomerdmi nagy aktivitast radioaktiv hulladékainak végleges
elhelyezésére  szolgalo  telephely  kutatasaihoz  csatlakozo
izotophidroldgiai vizsgalatok soran megallapitottam, hogy az uranércet
tartalmazo kdzet porusvizrendszere szoros kapcsolatban all az aleurolit
formacioé egy részével. A hélium- és az argonkoncentraciok alapjan el

tudtam kiiloniteni egy négy mintabdl allé csoportot, amelyben a vizek
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jelentékeny radioargon-tartalommal rendelkeznek, és egy kivételével
relative kevés benniik a hélium, tovabba fiatal, triciumos vizzel
"szennyezettek". A xenon- és a kriptonizotopokra kapott eredmények
megerdsitették azt az elképzelést, hogy az uranérc és az aleurolit
vizrendszere kozott létezik kapcsolat. Mindezekb6l megallapithato,
hogy hulladéktarolas céljara az aleurolitba furt alfa-vagatnak az a része
a legalkalmasabb, ahonnan a D5- és D6-jelii mintdk szarmaznak, mivel
ez a teriilet alig all 6sszekotetésben az uranbanyaszati tarnakkal. [2],[7]

8. A termalvizek vizsgalata soran a vizekben jelentés mennyiségii oldott
héliumot talaltam, melyek alapjan héliumkorokat hataroztam meg.
Megallapitottam, hogy nagyon id6s vizekr6l van szd, a vizekre
szamitott korok 44 ezer évtdl 3 millié évig terjednek. A radiokarbon-
mérések szerint ezek a vizek tobb tizezer évesek, ami latszdlag
ellentmondasban van a héliumtartalom alapjan becsiilt korokkal. Az
ellentmondas feloldhat6, mivel a radiokarbonkor egy atlagos vizkor,
amiben benne foglaltatik az, hogy a vizminta kiilonb6z6 koru
viztomegek keverékébol szarmazik, mig a héliumkor egy maximumkort
ad. A vizsgalt termalkutakban 1évé viz tehat akar tobb millid éves is
lehet.

9. Hasadasbol ered6 xenonizotdpokat mutattam ki a paksi atomerdmii 3-as
blokkjanak primerkdri hoéhordozodjaban. A hasadasi termékek a
fiitdelem-tokozas sériilése miatt juthattak ki a primerkori vizbe. A
mérési adatok alapjan megallapitottam, — figyelembe véve a
kiértékelési modszerek korlatait — hogy a sériilt fiitéelemeket nem
késébb, mint 1999 nyaran kezdték energiatermelésre hasznalni. Mivel a
fiitéelemek harom évet tdltenek a rektorban, a 2002 augusztusaban
esedékessé valt atrakas soran a sériilt flitdelemek valdszinileg
kikeriiltek a 3-as blokk reaktorabdl. [8],[9],[10].

10. Egyiittmikodésben a Zrinyi Miklés Nemzetvédelmi Egyetem
munkatarsaival meghataroztam harom kiilonb6z6 tipusu aktivszén

esetén a xenon és a kripton szobahOmérsékleten torténd dinamikus
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adszorpcidjanak koefficiensét. Méréseimmel kideritettem, hogy az
aktivszén gazvisszatartd képessége szempontjabol fontos paraméter a
szén nedvességtartalma, a fajlagos feliilet és a porusméret-eloszlas.
Vizsgalataimmal a harom tipus koziil kivalasztottam a legjobbnak
bizonyult "orosz-uj" tipusu aktivszén fajtat, amellyel az atomerdmii
nemesgazszilirjében lizemi terhelés mellett a kriptont 75 oraig, a

xenont pedig 1374 6raig lehet visszatartani.
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8. Summary
Introduction

The mission of the Laboratory of Environmental Studies in the Institute of
Nuclear Research of the Hungarian Academy of Sciences is to work for the
protection of the environment. The environmental isotopes are used for this
work. The natural isotopes of the most common five elements (H, C, N, O and
S), which build the hydrological, geological and biological systems, are
considered as environmental isotopes. Some of these isotopes are stable (for
example: 'H-2H, >C-Bc, "N-PN, '%0-"*0, 32S—34S), others are radioactive (3H,
"C). The stable isotopes serve as tracers of water, carbon, nutrient and solute
cycling. As they are also light elements, the relative mass differences between
their isotopes are large, imparting measurable fractionations during physical and
chemical reactions. Radioactive environmental isotopes are also important in
hydrogeology. From their decay we have a measure of time and so environmental
radionuclides such as '*C and *H can be used to estimate the age or circulation of
groundwater. The family of environmental isotopes is growing as new methods
allow the routine analysis of additional isotopes. The noble gas isotopes have a
special role in geological and hydrological investigations. Some of them as decay
products help the determination of geological age (K/Ar method, (U+Th)/He
method), and others are tracers in geological and hydrological processes due to
their chemical neutrality.

As a result of a few decades of development the radiocarbon and stable
isotope studies made the base of the research in our laboratory since the middle

of 90's. The next step was to complete these studies with the measurement of
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tritium content of environmental water samples. The investigation of aquifer
vulnerability often requires the detection of tritium concentration less than 1 TU.
Its technical background was created in 1994 by purchasing a VG-5400 type
noble gas mass spectrometer (Fisons Instruments). Concentrations and isotope
ratios of noble gases in gas mixtures and solids or dissolved in water can be
determined with this equipment.

My dissertation presents the noble gas sampling methods and treatments

introduced during the PhD work, the applications and the results.

Aims

The aims of this work can be summarized in the following:

1. Development of the methodology:

- During the measurement of tritium concentration of water by *He
ingrowth method glass bulbs are generally used for storage the degassed
water sample. To get around the problems with glass bulbs I wanted to
develop a new degassing and storage method.

- Il intended to present the equipment for sampling noble gases dissolved in
water and the pre-treatment procedure.

2. Applications of the developments in the next research topics:

- The role and significance of low-level tritium measurements (<1 TU) in
the recognition of aquifer vulnerability. Studies of Kotaj aquifer in
Eastern Hungary.

- The role and importance of tritium measurements in complex
hydrological investigations. Hydrological analysis of aquifer under the
Piispokszilagy Radioactive Waste Treatment and Disposal Facility.

- The role and importance of tritium measurements in hydrological and
meteorological studies. Stable isotope ratio and tritium time series of

precipitation in Eastern Hungary.
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- Analyses of dissolved noble gases in thermal waters and in pore waters of
the aleurolite facies under the uranium mine in Mecsek Mountains.

- Early detection of fuel element leakage via noble gas isotopes dissolved
in the primary water of a nuclear power plant.

- Determination of the adsorption coefficient of xenon and krypton on

active charcoal at room temperature.

Methods

Concentrations and stable isotope ratios of noble gases (helium, neon, argon,
krypton and xenon) from several agents can be measured by noble gas mass
spectrometer. Tritium concentrations in water samples were determined with the
mass spectrometric measurement of *He produced by the tritium decay. The
method consists of three main steps:

- Distillation of water samples to extract the dissolved salts.

- Degassing of the distilled samples to remove the dissolved gases, among

them the helium.

- Measurement of the amount of *He accumulated during a few-week,

generally a two-month storage period.

For the tritium measurement I used glass distillation system, gas extraction
system equipped with diffusion pump, gas purification and separation system. |
applied metal container instead of glass bulb for storage of water samples.

It is essential to avoid the air contamination during the sampling of noble
gases dissolved in groundwater. I applied a copper tube pitched off at the ends
for sampling. In the laboratory the gases were released in a gas extraction system,
and were purified with vanadium-zirconium alloy and separated by cryo-
technique methods.

In the case of noble gases from primary water of nuclear power plants a

special sampler was used, which collected the gas dissolved in the primary water
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into a glass ampoule. After sampling the glass ampoules were closed by flame

sealing.

Results

New results achieved by the application of noble gas mass spectrometry (the

numbers in the brackets represent the publications that refer to each thesis, see

Chapter 8.):

I have initiated the measurement of low-level trititum concentration in
water samples by helium-3 ingrowth method in our institute. To get
around the problems with the glass bulbs I have introduced the
application of metal containers equipped with metal valve. I have
demonstrated the advantage of metal containers in contrast with glass
bulbs. I have confirmed the reproducibility of the tritium
measurement, and I have proved that the accuracy was higher and the
detection limit was lower using my method than in case of other
applied techniques. The metal containers are multiple use vessels,
during their application three litres of water can be measured, thus the
storage time can be reduced to two months or less. I have determined
the accuracy of the measurement, which is 2-5 % in case of 1 TU.

The detection limit is 0.003 = 0.001 TU. [1]

I have demonstrated the role and the significance of the low-level (<1
TU) tritium measurement in investigations of aquifer vulnerability on
the example of Kotaj aquifer. I have observed that a 163 m deep well
contained too much tritium (0.23 = 0.07 TU) compared to the other
wells, which indicated that the well was overexploited. The

overexploitation of three other wells can not be excluded, while in
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case of other wells the contamination of the aquifer with fresh, young

water can be excluded. [2],[11]

I have demonstrated the role and the importance of tritium
measurement in complex hydrological analyses on the example of
aquifer under Piispokszilagy Radioactive Waste Treatment and
Disposal Facility. The recharge to the aquifer in the Némedi side of
the hill is very limited. The shallow wells at the valley of Némedi and
the Szilagyi stream contain water mixed with precipitation. I have
assessed that the potential radioactive contamination could move
rather toward the Szilagyi stream than toward Némedi stream. I have
found that a few wells at the facility and in the upper part of the
Szilagyi side contained a small amount of anthropogenic tritium,
however it did not reach the Szilagyi stream. The rainwater in the
area was not contaminated with anthropogenic tritium, its tritium

content is the same as in other parts of Hungary. [3],[4],[5]

I have taken the time series of the stable isotope ratios and tritium in
precipitation in 2001. I have provided hydro-meteorological
explanations of the changes in the tritium concentration and stable
isotope ratios of rainwater and snow. The T, 3D and 8O values
followed the seasonal change, and the sinus curve with a summer
peak could be observed in the yearly course of tritium. The tritium
amount of the precipitation depends on the weather situations as well
as the quantity of the precipitation. On the basis of these parameters I
explained the short-term changes in tritium concentration. I have
found that the average tritium content of the precipitation in 2001 was
10.4 TU, which is near to the natural background. The stable isotope
ratios were the same as the data available for Central Europe: the

average 'O value was -7.6 %o, and the 8D -52.8 %o. [6]
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I have developed and introduced a sampling and measurement
procedure to examine the dissolved noble gas isotopes in
groundwater. The use of the copper tube sampler makes possible the

study of the noble gases in subsurface relation. [2]

For sampling the dissolved gas content of the primary water of
nuclear power plants [ have introduced a semi-automatic sampling

unit for routine sampling. [8], [9]

There is a national research program in Hungary to establish an
eventual high-level radioactive waste repository of the burned-out
fuel elements of the nuclear power plant of Paks. In the framework of
this project I have found that the rock containing uranium ore was in
connection with a part of the aleurolite formation under the uranium
mine. On the basis of helium and argon data I could separate a group
(four samples), in which the water had significant radio-argon content
and relative low amount of helium. Furthermore, the water in this
group were mixed with young water including tritium. The xenon and
krypton data also confirmed the conception that there was a
connection between the water system of uranium mine and aleurolite
formation. On the basis of these observations | have concluded that
that part of the alpha-tunnel drilled to the aleurolite formation, where
the D5- and D6- sampling points were located, were the most suitable
for waste repository, since this area hardly was in connection with the

uranium mine-shafts. [2],[7]

By analyses of dissolved noble gases in thermal water I could declare
that these water samples were very old. I have found considerable
amount of helium, by which I have determined helium-ages. The
helium-ages varied from 44,000 to 3 million years, which were

virtually inconsistent with the several 10.000 years radiocarbon ages.
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10.

The reason of this inconsistency is that the radiocarbon age is an
average age of a water body, which may be a mixture of waters of
different ages, while the helium content shows a maximum age. Thus,

the thermal water samples could be several million years old.

I have detected fission origin xenon isotopes in the heat carrier of the
reactor-3 of the nuclear power plant of Paks, which indicated the
damage of some fuel elements. On the basis of xenon isotope ratio
data I have concluded - taking into account the limits of the
evaluation - that the damaged fuel element was installed on summer
in 1999, therefore in the time of the refuelling procedure in August

2002 it was removed from the reactor. [8],[9],[10]

In collaboration with colleagues from the Miklds Zrinyi University of
National Defence I have determined the dynamic adsorption
coefficient of three different types of activated charcoal for xenon and
krypton at room temperature. I have found that the gas retention
ability of the charcoal depends on the moisture of the charcoal, the
specific surface and the distribution of the pore size. I have found the
"orosz-Uj" ("Russian-new") type charcoal to be the best retaining the
krypton for 75 hours, and the xenon for 1374 hours in the noble gas

filter of the nuclear power plant under operating conditions.
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