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1. Bevezetés
1.1. El6zmények

A cimben megjelolt vizsgalatok a nagyaktivitasu radioaktiv
hulladékok, kiégett atomerémuvi flitdelemek végleges
elhelyezésével kapcsolatosak. A nagyaktivitasu hulladékok
elhelyezésénél az egyik alapvetd nehézséget a hossza
felezési idejii sugarzd izotopok jelenléte okozza. Az
atomeromiivi flitéelemekben a hasznalat soran egyrészt
a hasadas folyamataban, masrészt neutronbefogassal
keletkeznek igen hosszu felezési ideji, hosszi ideig
sugarz6 izotopok. Az elsd csoportba tartozik pl. a %I,
“Tc, a masodik csoportba a transzuran elemek izotdpjai pl.
ZNp, 2°Pu, #*28Am. A kiégett fiitbelemek feldolgozasa
(,,reprocesszalasa™) soran az Osszetevok egy csoportjat
ujabb hasznositasra ki lehet vonni, de a hosszu felezési
idejii fisszios bomldstermékek visszamaradnak. Tovabbi
lehetdség a hosszu felezési idejii izotdpok eltavolitasara az
u.n. transzmutacio, de ezzel az eljarassal is specifikusan csak
egy-egy izotdp tavolithatd el a nagyszamu sugarzo izotop
koziil. Azaz a nukledris energiatermeléssel elkertilhetetlentil
egylitt jar a hosszu felezési idejli nagyaktivitasu nuklearis
hulladékok keletkezése. Akarmelyik valtozat is valdsul
meg, tobb-kevesebb nagyaktivitasi nuklearis hulladék
végleges eclhelyezésérél sziikséges gondoskodni. Az
anyagmennyiségek érzékeltetéseként megemlithetd,
hogy a Pakson folyamatosan termelt kb. 2 GW energia
termelésének éves hozadéka 43 t kiégett fiitéelem. Ennek
az anyagmennyiségnek csak néhany ezrelékét teszik ki az
emlitett hosszu felezési idejii sugarzo izotopok (kb. 6 ezrelék
a 2%2py, 1. 2 ezrelék az egyéb transzuranok mennyisége).!
Eszerint az erOmiiben évente Osszesen mintegy 400 kg
hosszu felezési idejli sugarzo transzuran izotdp keletkezik.

A nagyaktivitdsi nukledris hulladékok elhelyezésére
a jelenleg eclfogadott iranyelv az, hogy a hulladék
elhelyezésének feladatat az energiat termeld atomreaktort
tizemeltetd orszagnak kell megoldania. Ez a legtobb esetben
azt jelenti, hogy a keletkezé hulladék az orszag teriiletén
marad. Jelenleg Magyarorszagon is ez a helyzet. (Régebben,
a paksi reaktor mikodésének els6 tizenot éves idoszakaban
a flitanyag eldallitdja visszavette az elhasznalt, kiégett
futéelemeket, igy azok visszakeriiltek a Szovjetunioba).
Az eclhasznalt fltéelemeket eldszor viz alatt taroljak ot
évig, utana a kiégett kazettak léghtitéses atmeneti tarolojaba
(KKAT) kertilnek, amelyben eldrelathatolag még tovabbi
oOtven évig tartézkodnak, utdna keriilhetnének a végleges
foldalatti tarolohelyre. A KKAT 1997-ben kezdte meg
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miikodését —azaz kb. negyven év mulva kellene sort keriteni
a végleges elhelyezésre.?

A végleges tarold elkészitéséig rendelkezésre alloé id6
alatt szamos feladat oldandé meg. Szamos, a tarolasra
perspektivikusan alkalmas kdzetformacio tulajdonsagait fel
kell mérni, alkalmassagukat kiilonb6z6 kritériumok szerint
Osszehasonlitani. A kivalasztas kovetkezd szakaszaban
az igéretes kozetek tulajdonsagait részletesebben meg
kell vizsgalni. Kovetve a nemzetkozi gyakorlatot,
Magyarorszagon is el6szor egy foldalatti kutatdlaboratorium
létesitése eldzné meg a végleges létesitmény kialakitasat.’

A lehetséges helyszinek eldzetes felmérése és vizsgalata
megkezdddott. A mecseki urdnbanya zarasi munkaival egy
idében felmeriilt, hogy az urant is tartalmazdé Kévagdszo6ldsi
Homokkd alatti Bodai Aleurolit Formacio is alkalmas
lehet a tarold kialakitasara. Az uranbanya meglévd
infrastrukturajat részben hasznositva, 1040 m mélységben
vagat késziilt a Bodai Aleurolit Formacioban. A vagatbodl
szamos kutatofurast hajtottak, és néhany évig atmenetileg
tobbféle muszert is telepitettek a vagat végén létesitett
foldalatti kutatolaboratoriumban. A mikodés 6t éve alatt
nagy mennyiségii informacio gytilt 6ssze — részletes jelentés
késziilt. A jelentés f6 megallapitasa, hogy ,,nem meriilt fel
olyan kortilmény, ami arra utalna, hogy a Bodai Aleurolit
Formacié nem alkalmas nagyaktivitdsu hulladéktarolo
1étesitésére,,. * Az ujabb koncepcidk kisebb mélységben
torténd elhelyezést ajanlanak, a mélységi kutatdlabort
megsziintették. Mivel a 700 — 900 m vastagsagi Bodai
Aleurolit Formacio felszini elterjedési tertilete a Ny-
Mecsekben 15 km?, a varakozasok szerint kozbiilsd, 400
— 500 m mélységben is jo eséllyel lesz kialakithato a
kutatdlaboratorium, ill. a végleges tarold ugyanebben a
kozettestben.

A formacio 245 — 255 millié évvel ezeldtt a felsé-perm
idészakban, félsivatagi-sivatagi kliman sekélyvizi sostavi
kortlmények kozott keletkezett playa tiledékbdl. A formacio
kozettipusainak (albitos agyagkd, “igazi” aleurolit, albitolit,
dolomit, homokkd) f6 asvanytani 6sszetevdi agyagasvanyok
(meghatarozo az illit-muszkovit, mellete klorit és kevés
szmektit), foldpatok (autigén albit), kvarc, karbonatok (kalcit
és dolomit). Az uralkodo kozettipus az albitos agyagkd, két
meghatarozo asvanya az illit-muszkovit (35 — 50 %) és az
autigén albit (20 — 40 %). A kdzet kemény, vordsbarna szinét

115 évfolyam, 3-4. szam, 2009.



130 Magyar Kémiai Folyéirat - Osszefoglalé kozlemények

az 5 — 10 % hematit adja. Az agyagasvanyok nyitott réteges
szerkezete elényos a kationcsere szempontjabol. A kozet
porozitasa 2 -3 %.5

1.2. Izotépmigraciés vizsgalatok

A mindsités szempontjai koziil az egyik igen fontos a kdzet
tulajdonsagainak vizsgélata az izotopmigracids folyamatok
tekintetében. A vizsgalatok sordan arra keresnek valaszt,
hogy a kodzetvizben migrald izotdpok és a kozetalkotd
asvanyos osszetevok kozott milyen, a terjedést befolyasold
kolcsonhatasok vannak.

A folyamatok leirasanak egyik egyszerli szemlélete
szerint a repedésekben, podrusokban szivargd kozetviz
viszi magaval az izotopot, a kozetvizben az adott pH
és potencialviszonyoknak  megfeleld pozitiv  vagy
negativ toltésli hidratalt komplexként.” A komplex ionok
kolcsonhatnak a kozettel és a szivargd kozetvizhez képest
lemaradak.®

Az ennek ennek megfelel6 egyenlet:
vizotn'p/vké'zetviz = ] / {] + de [ (I- 8) / 8] } (1)

ahol p a sirliség, a porozitds. K, az u.n. megoszlasi
hanyados.

A K,a szorpciot jellemzi, azt mutatja , hogy mekkora az
aktivitaskoncentracidé csokkenés a szorpcio folyaman, az
eredeti /, aktivitiskoncentracid €s a szorpcios egyensuly
bedlltakor mérheté 1, egyensulyi aktivitdskoncentraciok
mérésével szamolhato:

K,=[d,~1)/1,] (V,/m) 2
ahol m a minta témege ¢s V, az oldat térfogata.

Ez a kozelités egyszertii és szemléletes, kozvetlen kapcsolatot
teremt a szorpcids tulajdonsdgok ¢és az izotdpterjedés
kozott. A kézetek mindsitéséhez elsé kozelitésben a fenti
két egyenlet alapjan végeznek pormintdkon méréseket. A
kapott adatok azonban a valos koriilmények kozott altalaban
csak korlatozottan érvényesek. Példaul a valdsagban a
folyadék/szilard fazisok ardnya egész mas nagysagrendben
van, a kompakt kdzet porozitdsa, permeabilitdsa is mas,
mint a megdrolt pormintaknal. A valdsaghoz kozelebb allo
adatok nyerhetdk, ha a kisérleteket valddi kézetmintakon,
pl. furomagokon végezzik. Egy ilyen elrendezést, az u.n.
attorési mérések elvét mutatja a 4. dbra. A hengeres mérdcellat
egy, a vizsgalandd kézetmintabol szarmazo firémag korong
osztja ketté. A cella egyik oldalan a mérendd6, hosszi
felezési izotopot kis koncentracidban tartalmazo oldat, a
masik oldalon pedig izotopot nem tartalmazo kézetviz van.
Az 1d6 mulasaval a vizsgalando izotop atdiffundal a kozet
porusain és aktivitasa az eredetileg csak inaktiv kdzetvizben
is mérhetd lesz. Az ezt leir6 egyenlet:

C@)_ADy adL
c, VL eV’

(€)

ahol C(?) az eredetileg inaktiv cellaban t iddben megjelend
aktivitaskoncentracio, C jamérécellamasik oldalan az eredeti
aktivitaskoncentracid. A a minta teljes keresztmetszete,

amin keresztiil a migracié torténik, L a minta vastagsaga, V
a mérocella egy-egy cellafelének a térfogata. A kdzettel vald
kolcsonhatas erdsségét mutatja az a, az 0.n. kozet-kapacitas
faktor - annal nagyobb, minél inkabb kolcsonhat a vandorlo
ion a kozettel (pl. szorpcid, vagy a kdzetben lejatszddd
egyéb, pl. redox folyamatban). Az egyenlet segitségével
meghatdrozhatd a fontos paraméter, az effektiv diffuzids
allando, D, A mérés soran a cella két térfelérol idonként
kismennyiségli mintat vesznek, és meghatarozzak az
izotopok aktivitaskoncentracioit. Amérések legegyszeriibben
akkor értékelhet6k ki, ha C, a mérés folyaman nem valtozik
jelentdsen. Ez 4ltalaban az attorés kezdeti szakaszaban
teljesiil, ekkor a koncentraciondvekedés idében aranyos az
effektiv diffuzids allandoval.

Az ilyen tipusu mérések mar sokkal inkabb jellemzik a
valddi viszonyokat. A sugarzd izotopok haszndlata azért
elény0s, mert kis koncentracidban hasznalhatok, a méréskor
nem valtoznak meg a kozetviz koncentracid, ionerdsség,
pH viszonyai. Tovabbi el6ny, hogy a mérés aramlasmentes
koriilmények kozott torténik (az (1) egyenlet kiindulasi
alapfeltevése, a kdzetviz szivargasra valo tekintet nélkiil).

1.3. A vizsgilatok elsd, megalapoz6 szakasza és az
ujabb célok

Bodai  Agyagkéd  Formaciobol  szarmazé  mintdk
izotopmigracios vizsgalatiba mar az elsd, 1995 — 1998
kozotti periodusban bekapcesolodtunk, az 1040 m mélységben
megnyitott vagatbol inditott furdsokbdl szarmazé mintak
vizsgalataval. A mintdkon végeztink szorpcids (“Co,
B7Cs, ®Sr, 12°1) és migracios — diffuzios (¥Sr, ¥’Cs, 121)
vizsgalatokat is. A varakozasoknak megfelelden a Sr és a
Cs kisebb-nagyobb mértékben szorbealddott, a legnagyobb
effektiv diffuzios allandot a 1 esetén kaptuk. Az attorési
mérések mellett egyébkisérleti elrendezéseket is hasznaltunk.
A kiilonbozd kisérleti elrendezésekben kapott eredmények
egy nagysagrenden beliil voltak, D _, .~ 10> m? s™ adodott.
Erdemes megemliteni, hogy az attorési méréseknél a (3)
egyenlet a kapacitasfaktorara 1.27 addodott, ami a jod és a
kozet bizonyos kolcsonhatasat mutatja. Ezt a kolesonhatast
redox folyamatoknak tulajdonitottuk, feltételezziik, hogy a
jodid ionok egy része elemi jodda oxidalodott.

(A kapcsolddo redukeios folyamat lehet pl. Fe** — Fe*™.)

A munka elsé periddusaban a vizsgalatokkal részt vettiink
egy nemzetkozi (NAU altal koordinalt) komplex projektben,
ami feladatunk az agyagos kozetek sajatossagainak elemzése
volt. A projekt eredményeir6l beszamold is késziilt.®
Mind a szorpcids, mind a migracids mérések eredményeit
feldolgoztuk kiilon-kiilén alaposabban és kdzleményekben
is leirtuk.1

A vizsgalatok eredményeibdl az a kovetkeztetés is adodott,
hogy ha eldzetes becslésként az izotopterjedés felsod
hatdranak varhatd értékét szeretnénk megtudni, akkor
anionos komponensek terjedését érdemes vizsgalni. Igy Gijabb
vizsgalatainkhoz a ®TcO, és H*CO, anionokat valasztottuk
ki. A technécium széles pH és potencialtartomanyban TcO,
anionként stabilis, a hidrogénkarbonat anionok 6 < pH < 10
kozott stabilisak, 10 feletti pH értékeknél a karbonat anion
stabilis.” Tovabba érdemes kisérletileg kozvetleniil azt is
Osszehasonlitani, hogy a viszonylag gyorsan terjedd anionok

crer
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sebességéhez az adott kézetmintdkban. Ezért megmértiik a
viz 6ndiffaziojanak sebességét tricialt vizzel (HTO) is.

Az emlitett anionok ill. HTO effektiv diffuzios allandojat
mértiik mind nagyobb (~ 1040 m), mind kézepes (570 m)
mélységbol szarmazd mintakon.

Ujabb vizsgalataink is beépiilnek nemzetkdzi projektekbe
— nevezetesen az  EURATOM  izotopmigracios
folyamatokat vizsgald Europai Unios projektjeibe. A
projektek részletesen vizsgaltak a nagyaktivitasu nuklearis
hulladékok  elhelyezésére perspektivikusan alkalmas
agyagos koézetek  tulajdonsagait  (Callovo-Oxfordian
— Franciaorszagban, Opalinus Clay — Svajcban, ill. Boom
Clay — Belgiumban). A tanulmanyozasba bevont agyagos
kozetek sajatossagainak korét lehetett a Bodai Aleurolit
Formacié (BAF) tulajdonsagaival boviteni. Nevezetesen a
BAF a tanulmanyozott kézetek koziil a legidésebb ( ~ 260
milli6 év) atalakulasi folyamataiban (diagenezis) a BAF volt
kitéve a legmagasabb homérsékletnek (~ 200 °C), és a BAF
tovabbi kiilonlegessége, hogy ligos-oxidativ koriilmények
kozott képzodott, mig a masik harom formacid kialakulasa
soran tobb-kevesebb reduktiv hatasnak is ki volt téve.>

2. Eredmények

Szamos, kiilonb6z6 helyrél szarmazé mintan vizsgaltuk
a ¥TcO, és H"CO, anionok ill. a tricialt viz &ttorését.
A vizsgalt kozetmintdk a BAF kiilonb6z6 zonaibdl
szarmaznak (1040, ill. 570 m mélységbdl). Az adott zonak
kialakuléasa részben eltérd kortilmények kozott zajlott, ennek
megfelelden a mintak asvanyi Gsszetétele is tobbé-kevésbé
eltérd. Az eltéré asvanyi oOsszetétel azonban nem volt
mintak kozott legfeljebb néhanyszoros eltérés mutatkozott
D, értekeben. Példaként egy-egy attdrési gorbét mutatunk
be a vizsgalt radioizotoponként.

2.1. Technetat (*TcO,)
A TcO, a kornyezetével legkevésbé kolcsonhatd anion, az

1. abran ennck egyik attérési gorbéje lathatd. A mérés a
kézetviz eredeti, pH = 8-as kdzegében tortént.
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1. Abra. A ®TcO .~ aktivitasa az eredeti oldatban (fels6 gorbe), ill.
,,attorés” az eredetileg inaktiv oldalon (als6 gorbe)

Lathatd, hogy nincs jelentdsebb kolcsonhatas, a (3)
egyenlet a kapacitasfaktoranak értéke 0-hoz kozeli. Az elsd

iddszakban kb. 10 %-os aktivitdscsokkenés tapasztalhatd az
eredetileg inaktiv oldalon. Az alsé gérbén az elsé 300 napon
lathaté intenzitasnovekedésbdl (attorésbol) szamitott D,
értéke 4,2 102 m? s,

2.2. Hidrogénkarbonat és karbonat (H'*CO,, CO,*)

A BAF kézetvize eredetileg 0,013 mol/L koncentracioban
tartalmaz hidrogénkarbonat anionokat. Ehhez képest
elhanyagolhaté mennyiségli kémiai koncentraciondvekedést
okozott a méréshez hozzaadott H'*CO,. A pH = 8-as
koézetvizben mért attorési goérbe hasonldo az 1. éabran
bemutatotthoz. Ennél az anionnal végeztiink mérést pH = 12
értéknél is, modellezend6 a nagyaktivitasu hulladéktarold
egyik miiszaki gatja, a betonképeny ¢&s a kozetviz
kolesonhatasakor bekovetkezd pH novekedést. Ekkor a 2.
abran lathato attorési gorbét kaptuk.
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2. Abra. A “CO,” pH = 12 —es kézetvizben mért 4ttorési gorbéje. (A B és
A Karakterek két kiilonboz6 mintaval végzett mérések pontjait jeldlik.)

Az abra als6 gorbéje 220 napos tengelymetszetébdl a (3)
egyenletben az a kapacitasfaktor értékére 1,1 adodik.
Ez a kozettel valo erds kolcsonhatast mutatja. Az abra
also, attorési gorbéjét Osszehasonlitva az ugyanazokon a
mintdkon pH = 8 —nal talalt gorbékkel, amelyeken mar
nem sokkal a mérések megkezdése utan megkezdddik
az egyenletes attorés, lathatd, hogy a pH valtoztatasnak
jelentos hatasa van. A két attorési gorbe kozti kiilonbséget a
OH +HCO, <=> H,0 + CO,* egyenstllyal magyardzzuk,
a magasabb pH-n az egyensuly jobbra tolddik. A jelenlevd
CO,> ionok valoszintileg részt vesznek a koézet karbonat
fazisaval lejatszddo izotopcesere folyamatban: “‘COf}alya "
CO32-dolomit == COSZ-folyadék + ]4C032-d010mil' AZ ébrén a 220 nap
utani attorés meredekségebdl a D, ertckére 1,1 102 m? s
adddik a (3) egyenlet alapjan.

2.3. Tricialt viz (HTO)

Tricialt vizzel mérve gyorsabb az attorés folyamata. Egy
ilyen mérés gorbéit mutatjuk be a 3. abran. Mint az dbran
lathatd, HTO-val az attorés sokkal gyorsabb — a két térfél
kozott a tricialt viz kb. egy év alatt mar egyenletesen
oszlik el. Az els6 két honap mérési adatai alapjan a kezdeti
meredekségb6l még jol meghatarozhaté a D, értékére az
elobbiekben ismertetett anionos komponensek effektiv
diffuziés 4allanddjahoz képest kb. egy nagysagrenddel
nagyobb érték, 1,4 10! m? s adddik.

115 évfolyam, 3-4. szam, 2009.



132 Magyar Kémiai Folyéirat - Osszefoglalé kozlemények

1,0;’.“-.1
S osl -
S o6l e
= ’ * Teemal
€ o4t 3
[ | /)‘r
02k
0’0 L 1 L L 1 I
0 100 200 300 400 500 600

id8, napok

3. Abra. A viz 6ndiffizidja HTO attorésével mérve. Az aktivitasok
valtozasa a mérocella két térfelén: az aktiv oldal (fels6 gorbe) €s az
eredetileg inaktiv oldal (als6 gorbe). Az abréba rajzolt egyenes az elsd
négy mérési pont alapjan meghatarozott meredekség.

3. Diszkusszio

A két vizsgalt anionos migrlé komponens, a “TcO, és a
H"CO, nem lép jelentds kolcsonhatasba a BAF éasvanyi
komponenseivel a kdzetvizre természetes kortilmények
kozott jellemzé pH=8-as kozegben. Erre egyrészt abbol
kovetkeztetiink, hogy az effektiv diffuzids allando értékei
nem nagyon kiilonboznek a kiilonb6z6 helyekrdl szarmazé
mintdkat Osszehasonlitva. Masrészt az attorési gobék
nagyrészt t = 0 idépont koriil indulnak, a (3) egyenletben
a értéke 0-hoz kozeli. A *CO > migraciojandl a pH = 12-
es kozegben valoszinileg fellép az izotdpcsere az oldat
karbonat anionjai és a kozet karbonatos komponensei
kozott, ahogy erre a (3) egyenlet a kapacitasfaktora 1,1-es
értékébdl kovetkeztetiink.

A latszolagos diffizios allandd, D, értéke is becsiilhetd
az effektiv diffuzios allandd és a porozitas ismeretében. A
Briiggeman egyenlet szerint!!

D,~D, [Je 4

ahol € a porozitas. Néhany kivalasztott mintank porusméret-
eloszlasat a kozds EU projekt keretében megvizsgaltak
mikro-autoradiografidss modszerrel. Atlagos pérusméretnek
< 3 nm, porozitasnak 2.57 % adddott % Igy a Briiggeman
egyenlet alapjan a *TcO, és H"“CO, anionokra az
elébbiekben bemutatott 102 m? s nagysagrendli effektiv
diffaziés allandd atszamitasaval egy nagysagrenddel
nagyobb, 10" m? s! latszolagos diffuzios allando adodik. Ez
a diffuzids allandd valdszintileg alulbecsiilt érték, u.i. nem
biztos, hogy a 2,6 %-os porozitasnal a pérusok mindegyike
tobb oldalrol is atjarhatd a migralo komponensek szamara
(azaz az ,.effektiv” g kisebb, D_nagyobb a (4) egyenletben).
Tovabba az agyagalkotd asvanyok szemcséinek feliiletén
kialakulhatnak hidratalt rétegek, melyekben a diffizio
korlatozott. Ez ¢ effektiv értékének tovabbi csokkenését,
azaz D tovabbindvekedését jelenti. A valosagban az anionok
latszolagos difftizios allandoja igy valésziniileg 10" m* s°!
értékhez kozelit. Erdemes ezt az értéket Gsszehasonlitani
az ionok vizes kozegl elektrolitokban mérhetd ondiffuzids
allandojaval, melynek értéke 1,7 10° m? s'. 13 A kiilonbség
kisebb, mint egy nagysagrend. Ez is azt mutatja, hogy a
migracid soran a vizsgalt anionos komponensek jelentésebb
kolcsonhatas nélkiil vandorolnak a kdzet rendelkezésre allo
poérusain keresztiil a kdzetvizes kozegben.

Egyszertisitett becslés is tehetd a migracids tavolsagra a
mért D, értékek alapjan. Példaként szazezer évet véve a
nagyaktivitdsu hulladéktarold tizemidejének, az egyszer(i
x = V(Dt) kozelitést alkalmazva és a 102 m? s diffiziés
allandét hasznalva az x migracios tavolsagra ~ 1,8 méter
adodik. Azaz, ha a kdzetviz nyugalomban van, a vizsgalt
anionos komponensek szazezer ¢v alatt kevesebb,
mint 2 métert vandorolnak a formacié agyagos jellegli
kézeteinek poérusaiban. Ahogy a bevezetésben is mar
részleteztiik, a kozettel vald kolcsonhatasok csokkentik a
migracidsebességet, vagyis az eldbbi, 1,8 méteres becstilt
tavolsadgérték valdszintileg egyben fels6 hatarnak is
tekinthetd.

A BAF mintakon elvégzett vizsgalatok ¢és bemutatott
eredmények mindenképpen csak kezdetieknek tekinthetok.
A nagyaktivitas hulladéktarolok szempontjabdl szdba
johetd emlitett egyéb szilard agyagos kdzetek (Callovo
Oxfordian, 1ill. Opalinus) vizsgalati eredményei széles
korben hozzaférhetdek '>'* — ezekbdl valdszinlileg igen
sok analogia hasznosithaté a BAF kozetek tekintetében,
de ezek valdszinlleg csak az elvégzendd vizsgalatok
egy részét helyettesithetik majd. Az agyagos koézetekben
lejatsz6dd migraciés folyamatok tanulmanyozasanak 1j
szempontjai is felmeriiltek id6kozben — nemrég kezdddott
egy ujabb EU koordinalt projekt, amely kifejezetten a redox
folyamatok izotopmigracio folyamatara gyakorolt hatasait
tanulmanyozza - ez a projekt is timogatja a BAF mintdk
ilyen szempontbdl torténd vizsgalatat. (U.i. a BAF réteges
szerkezetii agyagasvanyai tartalmaznak vas ionokat, ezeken
konnyen lejatszodhat a Fe?* <=> Fe** redox folyamat.)

4. Kisérleti rész

A kisérletekhez hasznalt mérdcella sematikus rajza a 4.
abran lathato.

AR |

AR

4. Abra. A mérésekhez hasznalt attorési cella sematikus vazlata. A: a
mérend6 aktiv izotopot is tartalmazé kozetviz, B: a kdzetminta, C: a
kisérlet kezdetén inaktiv k6zetviz.

A kisérleteket kétféle, 47 és 64 mm atmérdjli furomaggal
végeztik, ennek megfeleléen késziiltek a hengeres
mérocellak is. A kisebb cellaban egy-egy oldat térfogata
kb. 90, a nagyobb celldban 170 ml volt. A furéomag
szeletek vastagsaga kb. 8 mm. A nyomjelzéshez kb. 6 MBq
#TcO, oldatot adtunk a kdzetvizhez — ez megfelelt kb.
5 x 10* mol/L koncentracionak. A 'C jelzést kb 8 MBq
Na,"*CO, hozzaadasaval, majd az eredeti (HCO, ionokat
is tartalmazd) kozetviz pH-ja bedllitdsdval végeztik. A
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HTO aktivitasa 10 MBq volt. Egy-egy méréshez a celldk
két oldalarol 20 — 20 mikroliter mintat vettiink — és ezek
aktivitasat mértiik folyadékszcintillacios detektorral.

A vizsgalt koézetmintdk {0 Osszetevéi az albit és
az agyagasvanyok (klorit, illit/muszkovit), kisebb
mennyiségben hematit, kalcit/dolomit. A kézetviz {6
kationos komponense Na*, anionos komponense a HCO,®
(kb. 0.013 mol /L) és kevesebb szulfat.

A mintak és a mérések részletesebb leirasai megtalalhatok az
emlitett FUNMIG reportokban. !4

Koszonetnyilvanitas

A szerzOk ezaton is megkoszonik az RHK Kft
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Hivatkozasok

1. Lakosi Laszl6 kozlése. Hasonlo atlagos adatok talalhatok a
www.whatisnuclear.com honlapon.

2. Ormai, P.; Nemzetkozi és hazai torekvések a radioaktiv
hulladékok biztonsagos kezelésére és elhelyezésére, RHK Kht,
2003.

Studies on migration of radionuclides in Boda Claystone
samples

Preliminary screening studies revealed that the Boda Claystone
Formation is a perspective host rock for disposal of high level
nuclear waste in Hungary. As a part of the preliminary evaluation,
measurements on migration of various radionuclides have also
been performed.

Migration of anionic radionuclides has been studied in borecore
samples of Boda Claystone. The values of effective diffusion
constants, D, have been determined for *TcO, and H"“CO,

anions, and fér tritiated water, HTO as well, from break- through
experiments. The measurements have been evaluated by using Eq.
(3). Samples were collected from different depths (540 and 1040
m), and consequently, their compositions were slightly different. In

3. A hosszu élettartamui, nagy aktivitasu hulladékok végleges
elhelyezésének eldkészitése, www.rhk hu/tevekeny/jovo4.htm

4. Bardossy, Gy.; 4 radioaktiv hulladék hazai elhelyezésének
foldtudomanyi alapjai (Székfoglalok a Magyar Tudomanyos
Akadémian) MTA, 1999.

5. Arkai, P, Balogh, K., Demény, A., Forizs, 1., Nagy, G.,
Mathé, Z.; Acta Geologica Hungarica, 2000, 43, 351-378.

6. R. Varga, A., Szakmary, Gy., Raucsik, B., Mathé, Z.; Acta
Geologica Hungarica, 2005, 48, 49-68.

7. Brookins, D.G.; Eh-pH Diagrams for Geochemistry, Springer,
Berlin 1988.

8. Lazar, K.; in: Extrapolation of short term observations to
time periods relevant to the isolation of long lived radioactive
waste, IAEA-TECDOC-1177, IAEA, Wien, 2000, p. 57-61.

9. Mell, P, Megyeri, J., Riess, L., Mathé, Z., Csicsak, J., Lazar,
K.; J. Radioanal. Nucl. Chem., 2006, 268, 405— 410.

10. Mell, P., Megyeri, J., Riess, L., Mathé, Z., Hamos, G., Lazar,
K.; J. Radioanal. Nucl. Chem., 2006, 268, 411-417.

11. Rose, D.A.; Brit. J. Appl. Phys., 1963, 14, 256-264.

12. Lazar, K., Megyeri, J., Szarvas, T., Parneix, J-C., Mathé,

Z.; in 3rd Annual Workshop Proceedings of the Integrated
Project ,, Fundamental Processes of Radionuclide Migration”
- 6th EC FP IP FUNMIG, ed: Buckau, G., Kienzler, B., and
Duro, L., NDA Report, 2008, 185 — 190.

13. Erdey-Gruz, T., Schay, G., Elméleti Fizikai Kémia, II1. kot.,
Tankonyvkiadd, Budapest, 1962.

14. Lazar, K., Megyeri, J., Mathé, Z.; in 2nd Annual Workshop
Proceedings of the Integrated Project ,, Fundamental
Processes of Radionuclide Migration” - 6th EC FP IP
FUNMIG, ed: Buckau, G., Kienzler, B., and Duro, L., SKB
TR-07-05,2007, 201 —205.

spite of the different compositions the values of the D, obtained
for *TcO, and H"CO,” were in the same order , ~ 10" m’ s’ The
diffusion of tritiated water was faster with an order of magnitude.

Considering these values of D, two points are worth mentioning:
(1) These values are close to the self diffusion constants of anions
in aqueous media, i.e. these studied anionic species migrate
through the samples without noticeable interaction with the rock.
(2) An approximate estimation can be done for an upper limit
of migration distance of these non-interacting species during
a proposed operation time span of a high level nuclear waste
repository, ~ 1.8 m distance is estimated for hundred thousand
years (provided there is no flow or filtration of ground water).
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