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Bevezetés

Az alacsony hémérsekleti (< 100 °C), foként szén-
dioxidot tartalmazdé gazfeltdrést, valamint a rd telepitett
gazfiirdét egyardnt mofettdnak nevezzilk. A tobbnyire
utovulkani tevékenységhez kothetd jelenség igen gyakori a
Karpat-Pannon térségben, kiilondsen Erdélyben, a Hargita
hegyvonulatanak déli részén taldlhatdo Csomad-hegység
kornyezetében, ugyanakkor magyarorszagi példak is jol
ismertek, kivaltképp Matraderecske és Paradfiirdo esetében.

A szaraz szén-dioxid gdzszivargasokra alapozva
fiird6helyek jottek létre, ahol elsGsorban érsziikiiletes betegeket
kezelnek a természetes eredetli gazokat egy medencében
Osszegyljtve, amelyben a betegek egy 1-2 hetes terapids kura
keretében napi kb. fél orat toltenek el. A szén-dioxid mellett
egyéb gazok is eléfordulnak a gézelegyben, igy megtalalhatd
benne az uran 238-as izotop bomlasi soraban a foldkéregben
keletkez6 radon géaz is. A radon egyrészt kivalo természetes
eredetli nyomjelzdje a mofettagazok transzportjanak, masrészt a
szén-dioxidos szarazfiirdokben szolgalatot teljesitdé személyzet
szempontjabol egészségligyi kockazati tényezdt is jelenthet.

Célkitiizés

Doktori kutatdsom f6 célja a radon gaz természetes
mofettakban, valamint terapias c€lbol épitett szén-dioxid
szarazfiirdokben valo el6fordulasanak, térbeli és 1dobeli
valtozasainak vizsgalata, valamint a mofettagazok transzportjat
meghatdroz6 felszin alatti gdzdinamikai torvényszerliségek
felderitése. Tovabba célul tliztem ki, hogy viszonylag egyszerii
matematikai modellek felhasznalasdval elméleti uton is
meghatdrozzam a 2?’Rn-aktivitiskoncentracid tér- és iddbeli
valtozésait. Szintén célom volt, hogy 0sszevessem a kisérletileg
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mért adatokat a modellszdmitdsok eredményeivel a
mofettagazok és benne a radon géaz transzportjat jellemzo
paraméterek értékeinek becslése céljabol.

Vizsgalati modszerek

A 1égtéri atlagos 222Rn-aktivitaskoncentracio
meghatarozasdt CR-39  tipusi (TASTRAK, Anglia)
nyomdetektorral végeztik. A detektor az MTA-ATOMKI
Radon Csoportja 4altal kifejlesztett Radamon nevezeti
radonmérd eszkozben keriilt elhelyezésre. Ez a méréegység a
vizben oldott ??2Rn-aktivitaskoncentracié mérésére is alkalmas.
Ehhez a radondetektort mindossze egy — a viz detektorba jutasat
megakadalyoz6 — gondosan megvalasztott vékony (15 um)
gumimembranba (masculan® condom) kell helyezni, amely
ugyanakkor a vizben oldott radon gazt kelld mértékben atengedi.

Az idébeli valtozasok tanulmanyozasara egy Genitron
Instruments gyartmanyt AlphaGUARD PQ2000 radonmonitort
is hasznaltam. A késziilék egy 0,56 liter érzékeny térfogata és
750V fesziiltségen tiizemeld hengeres ionizaciés kamra,
melyhez egy digitélis jelfeldolgozé egység csatlakozik. A radon
aktivitaskoncentracid monitorozasat igen széles (2 Bg/m® —
2 MBg/m®) méréstartomanyban végzd eszkdz egyidejiileg a
homérseéklet, a 1égnyomas €s a relativ paratartalom mérésére is
alkalmas. Tovabba kiiltéren egy Davis Instruments Vantage
Pro2 tipusti mikrometeoroldgia allomassal mértiik az id6jarasi
paraméterek (homérséklet, légnyomas, relativ paratartalom,
csapadékmennyiség) valtozasat.

A gyors, jellemzéen napi valtozdsok vizsgalatara
korabban Dataqua gyartmanya félvezeto-detektoros radon-
monitorokat is alkalmaztunk. A mérdtérfogatba diffundalo 222Rn
¢és rovid életli, alfa-bomld leanyelemei 4ltal kibocsatott alfa-
részecskéket egy Hamamatsu fotodidoda, vagy egy Canberra
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PIPS félvezetd detektor érzékeli. Mig a 3 cm?-es ORTEC
gyartmanyu félvezeto-detektorral szerelt Dataqua radonmérd
miiszer érzékenysége 17 beiités/ora/(kBg/m?), addig az 1 cm?-es
Hamamatsu fotodiddaval rendelkezdé 7 beiités/ora/(KBg/m?3).
Az itt bemutatott munkdban alkalmazott Dataqua
radonmonitorok a radonkoncentraciot befolyasold egyéb
paraméterek (légnyomads, hémérséklet, relativ paratartalom)
monitorozasara is alkalmasak.

Uj tudomanyos eredmények

A bemutatasra keriild doktori (PhD) értekezésben négy
erdélyi  (Kovéaszna  varosa) ¢és egy  magyarorszagi
(Matraderecske) mofetta esetében tanulmanyoztam a 22?Rn-
aktivitaskoncentracio  tér- és  idobeli  valtozdsait a
mofettagazoknak a felszinkozeli talajban és a szén-dioxid
gyogygazfirdok légterében vald aramlasi viszonyainak jobb
megértése céljabol. Az eredmények kiértékelése céljabol mar
kordbban kifejlesztett és nemzetkozi Osszehasonlitison is
validalt, a gazok transzportjat differencial-egyenletekkel leird
determinisztikus matematikai modelleket alkalmaztam, a
konkrét helyzetekre adaptdlva oOket. A mérések ¢és a
modellszamitasok eredményeinek Osszevetésébol
koncepcionalis modelleket alakitottam ki a gazok felszin alatti
transzportjara vonatkozoan. Kutatasi eredményeimet az aldbbi
tézispontokban foglalom 6ssze:

1. Koncepcionalis modell igazolasa a gdzok transzportjat leird
foldtani-fizikai modellek implementalasaval

Kidolgoztam egy olyan altalanos koncepcionalis modellt, amely
egyszerre képes szamot adni a Bardocz- ¢és Bene-mofettaban,
valamint a Pokolsarban mért radonkoncentracidok térbeli
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eloszlasar6l ¢és idébeli valtozasairol. A  koncepcionalis
modellbél  kovetkezé6 hidro- és gazdinamikai modellt
kvantitative is Osszevetettem a mérési eredményekkel. A
modellezés soran a "trial and error" modszert alkalmaztuk a
modellszamitasi  eredmények  mérési  adatokra  vald
legmegfeleldbb illeszkedés megtalalasa érdekében.

2. A 22Rn-aktivitdskoncentracio alakuldsa a Pokolsarban

Maratottnyom-detektoros modszerrel évszakonként megmértem
a nedves mofetta iszap és gizterében a ???Rn-
aktivitaskoncentracid magassag szerinti valtozasat. A mérések
értelmezésére a felszin alatti talajban egy advekcios-diszperzios,
a medence iszapterében egyenletesen elkeveredd ¢és
gazbuborékképzddéssel jard  kigdzosodasi, a medence
gazterében pedig advekcids-keveredési diffuzios modellt
alkalmaztam. A  fenti  folyamatokat leir6  csatolt
differencidlegyenlet-rendszer megoldasaval viszonylag
egyszerl feltételezésekkel sikeriilt értelmeznem a megfigyelt
222Rn-aktivitaskoncentracio  tér- és  idSbeli  valtozasait.
Megallapitottam, hogy a Pokolsar vizében kialakulo
radonszintet leginkdabb a talajviz aramlasanak intenzitasa
hatarozza meg, mig a Pokolsar 1égterében leginkabb a szél van
hatdssal a radonszintekre. A  vizben oldott 2*’Rn-
aktivitaskoncentracidja ezen feliil valtozik a radonnak a viz és
gazfazis kozotti megoszlasi aranyanak hdémérsékletfliggése
miatt is. A légtér esetében a radon forrasanak a vizbdl kidramld
gaz tekinthetd. A medence légterében tavasszal kialakuld
alacsonyabb aktivitdskoncentracio azzal all Osszefiiggésben,
hogy ebben az évszakban gyakoribb a szeles, viharos i1ddjaras,
amely alkalmas arra, hogy a pokolsar 1égterébdl is kiseperje a
mofettagazokat.



3. Anomalis térbeli eloszlast 22Rn-aktivitaskoncentracid profil
a Barddcz- és Bene-mofetta 1égterében

A Bardocz- ¢és Bene-mofetta esetében a radon-
aktivitaskoncentracio a medence aljatdl a felszin felfelé haladva
nem csokken, hanem novekszik, és csak a kiilsé terepszint
kozelében - a levegdvel vald keveredés kovetkeztében - kezd
csOkkenni. Kiilonosen figyelemre méltd, hogy ezeknél a
mofettaknal a radon aktivitas-koncentracioja a godor aljan
mérhetd 5-10 kBg/m®-es értékrdl a felszin felé haladva 1-2
méterrel feljebb mar 20-30 kBg/mi-re ndvekszik. Ez azzal
magyardzhato, hogy ezekben a mofetttakban a 22Rn elsédleges
forrasa nem a medence alja, hanem az valahol a medence
oldalfalan taldlhat6. A radon forrdsa nem kizardlag a
medencetérbe belépd mofettagdz, hanem attdl fliggetleniil a
medence oldalfalain 1évé radondiffuzids-dram is. Ilyen
értelemben a radon itt nem tekinthetd a mofettagdzok kdzvetlen
nyomjelzdjének. Mas szdval a szén-dioxid koncentraciot nem
lehet aranyosnak tekinteni a radonkoncentracioval.

4, Matraderecskei Széndioxid Gyogygazfirdo (Mofetta)

4fa. A radon gaz forrasa és térbeli eloszlisa

Tobbéves folyamatos méréssel alatdmasztottam a feltételezést,
amely szerint a Matraderecskei Széndioxid Gyogygazflirdében
a magas 2??Rn-aktivitaskoncentracio forrasa a kezeld medencék
aljardl felszivargd gyogygaz. Ezt a megallapitast igazolja az a
megfigyelés is, hogy a kezelShelyiségektdl tavolodva a ??’Rn-
aktivitaskoncentraci6 szisztematikusan csokken. A radon profil
alulrdl felfelé csokkend értékeket mutat, mely vertikalis eloszlés
megfelel a nemzetkdzi szakirodalombol ismertnek. A 2%°Rn-
aktivitaskoncentracié a godor aljan (-2,5 m) stabilan magas
értéket mutat, mig a padloszint felé haladva (0,0 m) jelentds
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mértékii csokkenés tapasztalhatd a szén-dioxid gaz kornyezeti
levegovel vald keveredése révén.

4/b. A radon aktivitaskoncentracid iddbeli (szezonilis és napi)
alakulasa

Az évszakos periodicitast a rétegvizek dramlasanak szezonalis
intenzitasa okozza. Altalanos tapasztalat, hogy az intenzitast 6sz
végi — tél eleji minimum, és tavaszi maximum jellemzi. A
mofetta gazhozama, valamint a radon aktivitdskoncentracioja
némi késleltetéssel ezt a tendenciat koveti. Ennélfogva a téli
1dészakban alacsony, mig késd tavasszal - kora nyaron joval
magasabb  értékek tapasztalhatdbak. A Matraderecskei
Széndioxid Gydgygazfiirdében 2%’Rn-aktivitaskoncentracio
1ddbeli alakulasat vizsgalva kimutattam, hogy a szezonalitason
tul napi valtozas is jellemzd. A napszakos valtozas elsdsorban a
helyiség szelldztetésével, kisebb mértékben a kiilsé hdmérséklet
24 oras periodicitasaval all osszefliggésben.
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Introduction

The emission of low temperature (< 100 °C), carbon
dioxide rich gases from soils, or the dry CO2 spas based on these
natural carbon dioxide emissions, are also called mofettes. This
phenomenon mostly related to post-volcanic activity is really
common in Transylvania, especially in the surroundings of
Harghita and Ciomadul Mountains, however Hungarian
examples such as Matraderecske and Paradfiird6 are also well-
known.

These mofettes are often utilised as dry carbon dioxide
spas to treat patients suffering primarily from vasoconstriction.
In these dry “saunas” pools are filled up with gas where patients
spend 30 mins daily for 7-14 days. Besides carbon dioxide other
gases are also present in the gas mixture, such as radon, which
is a decay product of radium and part of the 238uranium decay
chain can be found. On the one hand this radon gas may be used
as a natural tracer for the study of transport of pool-filling
mofette gas (its carrier gas in the subsurface and in the pools),
on the other hand it might pose some radiation risk for the
(patients and) staff of such carbon dioxide spas.

Objectives

The main goal of my doctoral research is to investigate the
occurrence, spatial and temporal changes of radon gas in natural
mofettes and in dry carbon dioxide spas built for therapeutic
purposes, and to explore the subsurface gas dynamic regularities
determining the transport of mofette gases. Furthermore, | aimed
to define theoretically the spatial and temporal variations of
222Rn  activity concentration using relatively simple
mathematical models. My aim was also to compare
experimental data with model calculations in order to estimate

1



the values of parameters characterizing the transport of mofette
gases and radon gas in it.

Measurement method

The airborne ???Rn activity concentration was measured
with CR-39 (TASTRAK, England) nuclear track detector. The
detector is housed in a radon device called Radamon developed
by the Radon Group of the Institute for Nuclear Research. This
unit is also suitable for measuring the 2%Rn activity
concentration dissolved in water. To do this, the radon detector
must be placed in a carefully selected thin (15 pm) radon
permeable rubber foil (masculan® condom) that prevents water
entering the detector.

For the study of temporal changes | used an
AlphaGUARD PQ2000 radon monitor from Genitron
Instruments. The cylindrical ionization chamber of the device is
an active volume of 0.56 | with a metallic interior potential of
+750 V, to which a digital signal processing unit is connected.
AlphaGUARD offers a wide measurement range (2 Bg/m® —
2 MBg/m®), also measures and records simultaneously ambient
temperature, atmospheric pressure and relative humidity.
Furthermore, we measured the change of outdoor weather
parameters (temperature, air pressure, relative humidity,
precipitation) with a Davis Instruments Vantage Pro2 automatic
meteorological station.

Semiconductor detector-based Dataqua type continuous
radon monitors were also used previously to examine rapid,
typically daily changes. The alpha particles emitted by ???Rn and
its short-lived decay products, diffusing into the measurement
volume are detected by a Hamamatsu photodiode or a Canberra
PIPS semiconductor detector. The sensitivity of the unit
equipped with 1 cm? Hamamatsu photodiode is 7 cph/kBgm=h,
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while the unit equipped with a 3 cm? ORTEC semiconductor
detector has a sensitivity 17 cph/kBgm=>h. Dataqua radon
monitoring devices used in this work are also suitable for
monitoring other parameters (temperature, air pressure, relative
humidity) that affect radon concentrations.

New scientific results

In this doctoral (PhD) dissertation to be presented, |
studied the spatial and temporal variation of 2?2Rn activity
concentration of mofette gases - in four mofettes of Transylvania
(Covasna town) and in one of Hungary (Matraderecske) - for the
better understanding of flow patterns in the near-surface soil
layer and in the airspace of carbon dioxide spas. In order to
evaluate the results, | adapted for specific situations a -
previously developed and validated in international comparison
- deterministic mathematical models describing the transport of
gases with differential equations. | developed conceptual models
for the underground transport of gases from the results of
comparing measurements with model calculations. My research
results are summarised in the following thesis points:

1.Verification of conceptual model by implementing geological-
physical models describing the transport of gases

I have developed a general conceptual model, which can
simultaneously give account of spatial distribution and temporal
changes of radon concentrations measured in Hell-Mud,
Bardocz and Bene Mofettes. I have also quantitatively compared
the hydro- and gas dynamics model resulting from the
conceptual model with the measurement results. During
modelling, we used the "trial and error" method in order to find



the most appropriate fit of model calculation results to
measurement data.

2. Variation of *2Rn activity concentration in Hell-Mud

Using etched track radon detectors, | have measured the seasonal
variation of 222Rn activity concentration as a function of altitude
in the sludge and gas space of wet mofette. To interpret the
measurements, | used an advection-dispersion model in the
subsurface soil, a gasification model which involves gas bubble
formation with uniform mixing in the sludge of the pool, and an
advection-eddy diffusion model in the airspace of the pool. By
solving the attached system of differential equations describing
the above processes, | was able to interpret, with relatively
simple assumptions, the observed spatial and temporal changes
of 222Rn activity concentration. | found that the radon levels in
the water of Hell-Mud are mostly determined by the intensity of
groundwater flow, while in the airspace the wind has the greatest
effect on the radon levels. In addition the 2?Rn activity
concentrations dissolved in water varies also due to the
temperature dependent water/air partition coefficient of radon.
As for the airspace, the source of radon is the gas outflowing
from water. The lower activity concentration in the airspace of
the pool in spring is related to that windy, stormy weather is
more frequent during this season, which is suitable for sweeping
out the mofette gases from the airspace.

3. Anomalous spatial distribution of #%°Rn activity concentration
profile in the airspace of the Bard6cz and Bene Mofette

In the Bardécz and Bene Mofette the radon activity
concentration does not decrease from the bottom upwards, but
increases, and only begins to decrease near the outdoor ground
level due to the mixing of mofette gases with ambient air.
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Particularly remarkable that in these two mofettes the radon
activity concentration increases (from 5-10 kBg/m? within 1-2
meters increases up to 20-30 kBg/m?3) from the bottom of the pit
towards the surface. This can be explained by the fact that in
these mofettes, the primary source of 222Rn is not located at the
bottom of the pool, but somewhere on the sidewalls of the pool.
The source of radon is not only the mofette gas entering the pool
space, but also the radon diffusion stream on the sidewalls of the
pool. In this sense, radon cannot be considered here as a direct
tracer of mofette gases. In other words, the carbon dioxide
concentration cannot be considered proportional to the radon
concentration.

4. Dry Carbon Dioxide Spa of Matraderecske

4fa. Source and spatial distribution of radon gas

With several years of continuous measurement, | supported the
hypothesis that the source of the high 2?Rn activity
concentration in the Dry Carbon Dioxide Spa of Matraderecske
is the gas leaking from the bottom of the treatment pools. This
finding is also supported by the observation that the 22?Rn
activity concentration systematically decreases moving away
from the treatment rooms. The radon profile shows decreasing
values from the bottom up, which vertical distribution
corresponds to findings reported in international literature. The
222Rn activity concentration at the bottom of the pit (-2.5 m)
shows a stably high value, while moving towards the floor level
(0.0 m) there is a significant decrease due to the mixing of
carbon dioxide with ambient air.



4/b. Variation (seasonal and daily) of 2%Rn activity
concentration over time

Seasonal periodicity is caused by the seasonal intensity of
groundwater flow. It is a general experience that the intensity is
characterized by a late autumn - early winter minimum and a
spring maximum. The gas yield of mofette as well as the ??Rn
activity concentration follow this trend with some delay.
Therefore, in winter lower, while in late spring - early summer
much higher values can be observed. Examining the temporal
variation of 2?Rn activity concentration in the dry carbon
dioxide spa Matraderecske, I showed that in addition to
seasonality, there is a daily change too. The daily change is
mainly related to the ventilation of the room, and to a lesser
extent related to the 24-hour periodicity of the outside
temperature.
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