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1. Bevezetés

A szén a legrégebbi 1d6tdl ismert elem, amelynek kiilonb6z6 modosulatai fordulnak el6 a
természetben. Megtalalhatd6 minden szerves ¢él0 anyagban. A szénnek hdromféle
természetes izotopja van : a 12-, 13- és 1l4-es tdmegszdmu izotdpok. Ezek kozil a
leggyakoribb a **C, mely a szénmintak mintegy 98,9%-4t teszi ki, a maradékot tilnyoméan
a ritkabb '*C képviseli. Az el8bbi két szénizotop (12-es és 13-as) stabil, a legritkabb
eléfordulasu *C (radiokarbon) azonban instabil, radioaktiv. Tulajdonsagai révén féként a
torténettudomany terliletén hasznéljak, azonban fontos szerepet jatszik a természetes

szénciklus tanulmanyozasaban is és még rengeteg mas kutatasi lehetdséget rejt magaban.

Kornyezetmérnokként legfobb feladatomnak tartom a kornyezetre és emberi egészségre
karos hatasok felkutatasat és lehetd legkisebb mértékre valdo csokkentését. Az atomkor
bekdszontével, a szandékosan vagy hulladékként a nukleéris iparban mesterségesen
eléallitott **C nyomon kévetése alapvet feladata lett a kornyezetvédelemnek, a szén
biologiai, élettani jelentdsége miatt. Az emberi, azaz antropogén behatdsok okozta
szennyezOdések feltérképezése megfeleld miiszerezettséget igényel. Ezeket a lehetdségeket

kihasznalva kdrnyezetiink feltérképezése, monitorozasa valik elérhetévé.

Szadmos olyan laboratorium épil ma is a vildgban, melynek feladata a radiokarbon
mennyiségének meghatarozéasa a legkiilonfélébb szerves €s szervetlen mintdkban, a lehetd
legkevesebb anyaghasznalat és a lehetd legrovidebb mérési id6 mellett. Magyarorszagon a
radiokarbonméréseknek tébb évtizedes hagyomanya van az MTA debreceni
Atommagkutatd Intézetében. Ezen hagyomany tovabbvitelét biztosithatja az ETHZ svajci
szovetségi miszaki kutatointézettel (Eidgendssische Technische Hochschule, Zirich)
kozos fejlesztésben 2011 nyaran Uzembe helyezett MICADAS tipust gyorsitds-
tomegspektrométer (Accelerator Mass Spectrometer: AMS). A kifejlesztett rendszer
megfelel az 6sszes olyan kdvetelménynek, amelyek a nagypontossagil *C mérésekhez

szlikségesek.

TDK dolgozatom téméja a Radioaktiv hulladéktaroldo légnemii C-14 kibocsatasanak

kimutatasa a kozeli fak évgyliriibl. A kovetkezOkben ismertetném a szilkséges elméleti
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hatteret. Majd ezt kovetéen bemutatom a mintavétel és minta-elokészités menetét, az
alkalmazott miiszerek felépitését és hasznalatat, majd azon keresztiil a **C meghatarozés
alapjait, valamint a mintavételezés helyszinét. Végil pedig a méréseim eredményeit és
kiértékelését. [1-4]



2. Szakirodalmi attekinteés

2.1 A radiokarbon keletkezése es kdrforgasa

A foldi élet szempontjabol egyik legjelentésebb elem a szén, melynek 14-es tdmegszamu
radioaktiv izotopja (radiokarbon, 1*C) természetes Gton van jelen a Foldon. Az atmoszféra
felso rétegeiben a kozmikus sugarzas jelentds mennyiségben hoz 1étre szabad neutronokat.
A kozmikus sugarzas hatasara keletkezd neutronok koziil azok, melyek nagy energidjuak
foként triciumot, a kis energiajuak pedig radiokarbont hoznak létre. Az 1 billiobol
minddssze egyszer eléforduld szénizotop (M'C) a foldi légkor felsé rétegében keletkezik
kozmikus sugarzas hatésara stabil nitrogén-14 (**N) izotépbdl egy proton neutronna
alakuldsaval, igy az atommagjadban hat proton mellett nyolc neutron talalhatdé. A
meghataroz6 termel6dési folyamatat az 1. egyenlet szemlélteti:

9N+ on - 6C+1ip 1)

Ez az instabil izotop meghatarozott felezési idé mellett radioaktiv sugarzas kiséretében, -
bomléassal fokozatosan visszabomlik stabil nitrogénizotéppa (**N) (lasd 2. egyenlet). A
felezési id6, mely soran a radioaktiv izotop atomjainak széma a felére csokken a
szénizotop esetében 5730 + 40 év.

HC 1N+ Je 47 )

A szénizotop felezési idejére alapuld abszollt keltezési modszert Willard Frank Libby
amerikai kémikus irta le el6szor a masodik vilaghaborua idején. Libby 1949-ben publikalta
az elsé radiokarbon modszerrel szamolt adatait, 1960-ban pedig kémiai Nobel-dijat
vehetett 4t a mddszer kidolgozaséért. A radioaktivitas csokkenésének mérésén alapuld
idémérés alapjaul a radioaktiv bomlas térvénye szolgal, amely szerint zart rendszerben a

minta adott izotopjanak radioaktivitdsa (A) az idével folyamatosan csdkken ugy, hogy a
csOkkenés aranyanak természetes logaritmusa egyenesen aranyos az eltelt idével (At) az

adott izotopra jellemz6 bomlaséllando (1) mellett (lasd 3. egyenlet).
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Mivel a kozmikus sugarzas intenzitdsa kozel allandd, és a Fold korahoz képest a
radiokarbon felezési ideje rovid, a kozmikus hatasra keletkezd (azaz kozmogén) *C
radioaktiv bomlasi egyensulyi allapotban van, mennyisége kozel allandé a Foldon. Ez az
egyensulyi izotoparany a stabil 12-es tdmegszamul szénre vonatkoztatva rendkivil Kicsi
érték, *Cc/?C = 1,17-10"2 Szamitasok szerint 2-2,5™C atom keletkezik
méasodpercenként a Fold fellletének egy négyzetcentiméterére vonatkoztatva. A
radiokarbon a légkorben gyorsan oxidalodik szén-dioxidda, és folyamatosan ,,nyomjelzi” a
legkori szén-dioxidot, melynek fajlagos aktivitdsa ~ 14 bomlas/min/g szén. A Fo6ldon
megtalalhat6 **C-tartalom részéve valt a foldi szénciklusnak, Az akkumulalédott **C-
mennyiség a F6ldon 51 tonna, ami kicserélodési folyamatok révén a hidro-, bio-, illetve

atmoszféraban 94,3%, 3,8%, illetve 1,9% aranyban oszlik el.

A YC koérforgasanak kiindulé folyamata tehat a légkori radiokarbon szén-dioxiddéa
alakulasa (**C0O,). A CO, fotoszintézissel beépiil a névényekbe, majd ez a szén a
taplaléklanc Gtjan bekeriil mas €16 szervezetekbe (lasd 1.abra). Az anyagcsere-folyamatok
soran természetesen a *CO, is folyamatosan beépiil és tavozik az él8lényekbdl. Az
¢élolények szenére jellemzd biologiai felezési 1d6 - amely alatt az €l6lényt alkotd szerves
vegyliletek fele kicserélddik - néhany év, ami igen csekély id6 a radiokarbon felezési
idejéhez képest. Igy, amig élnek, az élélények biologiai szenének fajlagos aktivitasa
folyamatosan koveti az atmoszférikus szén fajlagos radiokarbon aktivitasat, azaz értéke
kozel &llandé ~14 bomlas percenként 1 gramm az ¢él6 szervezetben talalhaté szénre

vonatkoztatva.

Az anyagcsere folyamatok megsziinte utan (halal) nem épiil be tovabbi *C a szervezetbe,
ezért a bioldgiai szén *C koncentracidja a felezési idének megfeleléen exponencialisan
csokken. Az elhalt él6lény maradvanyaiban bioldgiai formdban kotott szén a légkori
szénbdl radiokarbont tovabb nem vesz fel, igy ettl a pillanattol a **C-re nézve zart
rendszernek tekinthetd. A kezdeti “*C-aktivitds, amely az anyagcsere megsziintekor jelen
van az adott szervezetben, ilyen mddon ismertnek tekinthetd. Ismerve az anyagcsere

folyamat alatt az €16 anyag széntartalménak fajlagos



radioaktivitasat (A, = kezdeti aktivitas), majd az anyagcsere folyamat megsziinte utan
jelenleg megmérve a fajlagos aktivitast (A = jelenlegi aktivitas), a bomlasi allandé (A)
ismeretében kiszamithato az életfolyamatok megsziinésének ideje, azaz a minta kora (t), a

4. Egyenlet segitségével:
A=A, xe M (4)

Ez a radiokarbon kormeghatirozads elve. A modszernek nagy jelentdsége van a
geologiaban, a régeszetben és a hidrologidban. Segitségével a leletek maximum 50 ezer

éves korig datumozhatok.
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1.4bra A kozmikus radiokarbon beépuilése és *C ardnydnak idébeli valtozasa

(Forrés:http://cl14.arch.ox.ac.uk/embed.php?File=dating.html)

A radiokarbon (*'C) tartalom az atmoszférdban nem mondhatd teljesen &llandénak,

melynek oka tobbek kozott a légkorben 1évé CO, mennyiségének valtozésa, a


http://c14.arch.ox.ac.uk/embed.php?File=dating.html

klimavaltozas altal okozott szénciklusban torténd valtozas, az 6ceanok mélyérdl felaramlod
inaktiv CO, stb. A mult szazad végét6l az iparosodas miatt fokozodott a fosszilis
tizelbanyagok égetése, melynek eredményeként nétt a légkor CO, koncentracidja.
Tekintettel arra, hogy a fosszilis eredetii CO; inaktiv, igy ezzel a higitassal fokozatosan
csokken a légkor szén 'C koncentraci6ja. Ezt nevezzilk Suess-effektusnak. Ennek
kovetkeztében 1850-hez viszonyitva 1950-ig a csokkenés 3% volt. [2,3,5-7]

14 r__e )74 r
2.2 A 7'C nuklearis szennyezo hatasa

A kozmogén *C sugarzé elem, évente 12 pSv effektiv dozist eredményez, amely azt a
dozismennyiséget jelenti, amely az emberi szervezetet éré részbesugarzaskor az egész

szervezet kockazatat kifejezi.

A radiokarbon bomléasanak alapjat az adja, hogy az atommag tovabb csokkentheti
energidjat, ha valtozatlanul maradé nukleonszdma mellett , a protonok szama a
legelénydsebb értékre modosul, azaz az atommagban egyes neutronok protonna alakulnak
at. Ezt sem a magerd, sem a Coulomb-eré nem képes eldidézni, mégis megfigyelték azt a
folyamatot, hogy az atommag elektront sugaroz ki, mikdzben megnd elektromos toltése, a
neutronb6l proton keletkezik. Ezt nevezziik negativ p-bomlasnak, amely a **C bomlasakor

is lejatszodik.

A radioaktiv anyagok szarmazhatnak mind természetes, mind antropogén forrasokbdl. A
szarmazastol  fiiggetleniil el6fordulhatnak  valamennyi kornyezeti elemben. A
magsugarzasok, mikdzben az anyagon athatolnak, azzal kolcsénhatasba is Iéphetnek. A
sugarzas intenzitasa csokkenhet, masodlagos sugarzasok léphetnek fel, az anyag a
legkiilonb6zébb kémiai atalakulasokon is keresztil mehet. A nagyenergidju sugarzas
azaltal fejt ki karos biologiai hatast, hogy ionokat kelt, azok pedig megzavarjak az él6
sejtben enzim-katalizatorok altal finoman szabalyozott biokémiai reakciohalozatot. Az
ionok stlirlisége lényegében a sugarzas 4ltal egységnyi tomegli €l6 anyagban leadott
ionizéciés energiaval aranyos. A leadott, elnyelt energia altal okozott
homérsékletemelkedés elpusztithatja a sejteket (~égés) , ill. ha a magreakcié soran

megvaltozik az anyag kémiai tulajdonsaga, akkor ez megakadalyozhatja a sejt bioldgiai
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funkciojanak betoltését. A dozis egsége: 1Gy = 1 J ionizécids energia/kg. (llyen nagy

dozisértékek ritkan fordulnak eld.)

Beszélhetiink még a hatasos dozisrol, vagy dozisegyenértékr6l, ami a sugarzastipus
bioldgiai hatasossagat jellemzi. Ennek egysege az 1 Sv= 1 J/kg. Lakossagra vonatkoztatott
gyakorlat a mSv-t hasznélja a d6zisegyenérték mértékéiil. (Osszehasonlitasi alapul: tudjuk,

hogy 10 Sv egész test dozis feltétlentil halalos.)

A novények a talajjal, a levegdvel €s a vizzel alland6 dinamikus kdlcsonhatasban vannak,
melynek eredményeként alakul ki a novényvilag radioaktivitasa. A ndvenyek
szervezetében noOvekedési, fejlédési rendellenességek kialakulasa nélkiil is jelentds
mennyiségli radioaktiv izotop halmozdodhat fel, azonban nagyobb mennyiség
felhalmozoddasa esetén az allati vagy emberi szervezetben mar jelentds karos elvaltozasokat

okozhatnak.

A radioaktiv izotdépok igen nagy dozisa azonban mar kedvezodtleniil hat a ndvények
novekedésére és fejlédésére is. A novények radioaktivitasanak — a kornyezet egyéb
elemeihez hasonldan-természetes (geoldgiai viszonyok altal meghatarozott, ill. kozmikus
sugarzas) €és mesterséges (atomrobbantdsok, atomerémiivek, nukleéris létesitmények,
izotop laboratériumok stb.) forrésai lehetnek. A mesterséges antropogén tevékenységek
hatdsdra ez a koncentraci6 megndvekedhet. Emberi tevékenységek kozil a
legmeghatarozobb a nukleéris fegyverkisérletek, a nukleéaris ipar és azok hulladékai. Az
atomerOmiivekben, a flitbanyagban és a hiitokorben is termelddik e, mely légnemii €s
folyékony  formaban  keriil  kibocsatasra.  Radiokarbont az  atomerémiivek
Uzemanyagciklusaban és a nem nukleéaris energiatermeléshez kapcsolddd tevékenységek
soran keletkezd hulladékok is tartalmaznak. Az inaktiv és aktiv hulladékokban a tarolas
soran korrozid, mikrobidlis folyamatok, hidrolizis (ha radioaktiv hulladékokrél van szo,
akkor radiolizis) kovetkeztében gazfejlodés megy végbe. Az igy keletkez6 gazok a

kornyezetbe (levegdbe, talajba, majd a talajvizbe) keriilnek. [2,3,6,8-10]



2.3 A légkori *C koncentraci6 valtozasa az emberi tevékenység

kovetkeztében

2.3.1 Suess-effektus

Az ipari forradalom 6ta a technika fejlddéséhez sziikséges egyre novekvo energiaigényt

jorészt fosszilis tiizeldanyagok elégetésével allitjak eld. Mivel a fosszilis tlizeldanyagok

alapjaul szolgal6é szerves anyagok sok szdzezer vagy millié éve kizarodtak a biologiai

szénciklusbol, a fold alatt bennik a kozmogén radiokarbon mar elbomlott, igy mara

inaktiv, 1*C-mentes szenet tartalmaznak. Az inaktiv szén a tiizeldanyagok égetése soran a

légkori szénhez keveredik, s igy higitja annak **C-tartalmat (l4sd 2.4abra).
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2.4bra Az ipari forradalom hatasara a légkoér C14 koncentracidjanak

csokkenése(felhigulasa)

(forras:http://www.wort-und-wissen.de/index2.php?artikel=sij/sij51/sij51-3.html)

Ezzel a hatéssal ellentétes folyamat, hogy a nukleéris technika kialakulasaval a légkéri 1*C-

nek mesterséges forrasai is létrejottek. A légkori nuklearis fegyverkisérletekkel a 20.

szézad kozepén néhany évre a légkor természetes '“C koncentraci6jat az emberiség

10


http://www.wort-und-wissen.de/index2.php?artikel=sij/sij51/sij51-3.html

globalis szinten a dupléjara emelte. Ez a szignifikans cstics (**C atombomba-cstics) minden
abban az idében képzddott 1€gkori szenet tartalmazo anyagban markansan jelen van, mint
példaul az 1961-es évet jelzo éles csucs. A természetes hattérszint megkettézése egy ilyen
gyenge bétasugarzo izotop esetében természetesen komoly egészségiigyi kockazattal nem
jart, de a jelenségnek a késdbbiekben oridsi tudomanyos jelentésége s bizonyos értelemben

haszna lett (a fital mintak évre pontos kormeghatarozasnal).

Az ember altal direktben okozott ionizal6 sugarforrasoktdl szarmaz6 hatasok a réntgen
sugarzas felfedezésetdl, azaz 1895-tdl érik az emberiséget. Jelenlegi forrasai kozul
legismertebbek a mitk6d6 atomerémiivek — beleértve az egész nuklearis fiitéanyag ciklust
—, a radioaktiv hulladékok és az atomfegyver kisérletek, de ide tartozik a radioizotopok
clédllitasa, felhasznalasa és a lakossdg mesterséges eredetii sugarterhelésének nagyobb
részét jelentd orvosi alkalmazasok is.

Az emberi tevékenység kovetkeztében a légkori **C koncentracié sokkal gyorsabban
valtozott, mint természetes korilmények kdzott. Az ipari forradalom altali atmoszférikus
¢ szint valtozasa elbtt képzodott leletek kormeghatarozasa éltalaban zavartalan volt. Az
atombomba kisérletek kovetkeztében éves pontossaggal meg lehet hatarozni olyan leletek
korat, melynek képzdédese egy évnél rovidebb ideig tartott és a lelet az atmoszférikus
szénnel kolcsdnhatasban volt. (pl. meghatarozhatok elhullott agancsok kora, bor, whisky

évjarata, méz, papirlapok kora). [3]

2.3.2 Atomfegyver Kiserletek a legkorben

Az atomerdmiivek hatdsanal sokkal erdteljesebb, de mara mar a 1égkorbdl nagyrészt
kimosddott 1*C-tébbletet adtak az 1960-as évek elején a vilag kiilonboz6 pontjain nagy
szamban végrehajtott legkori nuklearisfegyver-kisérletek. Ezeknek a fegyvereknek a
robbantasakor jelentds mennyiségli neutron szabadul fel, melyek a kozmikus sugarzas
hatasara keletketz6 neutronokhoz hasonléan radiokarbont termelnek. A keletkezett
radiokarbon becslése szempontjabol a leglényegesebb a szabadda valé neutronok szama.

1945-t61 1962 végéig mintegy 400 nukledris fegyverkisérletet hajtottak végre,
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Osszhatoerejik 511 millié tonna (Mt) trinitro-toluol (TNT) ekvivalens volt, ami jelentds
mennyiségii tobblet *C-t juttatott a Iégkorbe (lasd 1.tablazat). Ez a mennyiség 1963-ban
100%-0s tobbletet jelentett az északi félgomb troposzférikus **C koncentracidjaban az
1850-es referencia szinthez képest. Csaknem az 0sszes légkori kiserlet az északi
félgombon zajlott le. Az értekek a két félgombon 1970-t61 kezdve azonosak, ami azt

bizonyitja, hogy a **C az egész légkorben egyenletesen elkeveredik (lasd 3.4bra).

1.tablazat Az atmoszféraban 1945 és 1962 kozott robbantott nuklearis toltetek hajtéereje

(forras:Hertelendi Ede:Legkori atomfegyver kisérletek altal termelt radiokarbon beépulése

fak évgyririiibe)
fisszios hatderd, Mt fuzios hatoerd, Mt
, Fold Fold
Ev légkori | felszinéhez légkori | felszinéhez
kisérlet | kozel végzett | kisérlet | kozel végzett
kisérlet kisérlet
1945-51 0,19 0,57 - -
1952-54 1,0 37,0 - 22,0
1955-56 5,6 7,5 54 9,5
1957-58 31,0 9,0 26,0 19,0
1959-60 - - - -
1961 25,0 - 95,0 -
1962 76,0 - 141,0 -
Osszesen: 139,0 54,0 267,0 51,0
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3.4bra A *C koncentraci6 valtozasa az északi félgombon légkéri nuklearis

fegyverkisérletek kovetkeztében
(forras:[5])

1958 novemberében hatélyba Iépett a nukleéris fegyverkisérleteket korlatozé Atomcsend
Egyezmény , amely az alaird és atomfegyverrel rendelkez6é orszagok szamara betiltotta
mind a légkori, mind a foldalatti atomfegyver Kisérleteket. A Részleges Atomcsend
Egyezmény hatalyba Iépéséig, 1962 végéig tobb mint 300 Mt 0ssz-hatoerejli kisérletet
végeztek. 1962 utan csak Franciaorszag és Kina végzett jelent6sebb 1égkori nuklearis
fegyverkisérletet.

A téma keretében fontos megemliteni Hertelendi Edét, aki a légkori **C koncentréci6
valtozasat debreceni faévgyliriik vizsgalatdin keresztiil tanulmédnyozta. Eredményei
alatdmasztottdk azt a tényt, hogy a fak légkori CO, megkotése révén az évente képzddod
azonosithat6 évgytriiikben raktarozzak az egyes évre jellemzd 1égkdrben levd radiokarbon
mennyiségét. JOI lathato a nukleéaris fegyverkisérletek altali kozel megduplazédott (+940%o
a természetes szint folott) koncentracié, majd a besziintetdé egyezmény utani
csokkenes(lasd 4.abra). [2,3,5,6,11-13]
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4.4bra A 14C atombomba-csucs egy 1945-t61 1980-ig novekedett fa évgyiiriiiben
(forras:[12])

2.3.3 Nukleéris energiatermelés

Az atomerdmiivek az atommaghasadas soran keletkezett hét alakitjak elektromos aramma.
Az els6 atomer6miivet Obnyinszkban, Oroszorszagban allitottak tizembe, 1954-ben. Az6ta
a vilag sok részén épiiltek atomerdmiivek. Ezek szama mara mar meghaladja az 500-at. Az
tizemeld atomerémiivekben a fiitdanyag hasadasa, illetve — a nagy intenzitasi neutron-
sugarzas hatdsara — a szerkezeti és hiitéanyagok aktivalodasa soran keletkeznek radioaktiv
anyagok.

A nuklearis energiat meglehetésen szigortian itélik és figyelik meg. Az erémiivekbol

crer

erdmi koratol, az lizemanyag kiégettség fokatol (azaz az utolsé lizemanyag behelyezés ota
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eltelt 1dotol), hulladékkezelési technologiatol, stb. fiigg. A kibocsatds az iddben
nagymeértékben ingadozhat, jelentGsebb része a karbantartas soran tavozik. Az lizemeld
atomerdmiivek altal kibocsatott radionuklidok vagy a légkorbe vagy a vizi kornyezetbe
jutnak. A légkorbe kijutd radioizotopok mennyiségének minimalizaldsa végett az erémii
legterét a kornyezett6l igyekeznek jol elszigetelni. A radioizotopok termelése, felhasznalas
soran, illetve a nuklearis iparban radioaktiv hulladékok keletkeznek. Belathatatlan az, hogy
a ma biztonsagosnak tin hulladék elhelyezése néhany ezer év mulva okoz-e krnyezeti
szennyezést. Tény, hogy radioaktiv hulladék mér jelen van, tehat minél biztonsdgosabban
el kell helyezni. Ezt az emberi és természeti kornyezettdl valdé minél tokételesebb
elszigetelésével — azaz a hulladékok szilard halmazallapotba és vizoldhatatlan formaba
hozésaval, acéltartalyokba val6 csomagoldsaval, a tarolo létesitményeknél falakkal,
szigetelésekkel, fodémszerkezetekkel, vizelvezetéssel, vizzaré és izotop megkotd
anyagokkal — és az alkalmas geoldgiai kdrnyezet biztositasaval lehet legjobban elérni. A
nagyaktivitast hulladékoknal hiitésrél, szell6zésrél néhany évig gondoskodni Kkell, igy a
végleges elhelyezéssel kapcsolatban még ma is folynak a kutatdsok. Nem elképzelhetetlen
egy olyan megoldas sem, hogy a hosszl felezési ideji radionuklidokat viszonylag révid
(10 év alatti) felezési idejii radioizotopokkad alakitsék, és a lebomlashoz sziikséges 100-120
¢év garantaltan ellendrzott elhelyezése mar biztosithatonak latszik.

Az atomkor bekdszontével, a kornyezetvédelem alapvetd feladata lett a szdndékosan vagy
hulladékként a nuklearis iparban mesterségesen eldallitott *C nyomon kovetése. A Paksi
Atomer8mii {izeme soran is folyamatosan figyelik annak légnemii “*C-kibocsétasét,
kozvetleniil a szelloztetdé kéményekben, illetve az erOdmil kornyezetében telepitett
megfigyeldallomasokon is, egy tavolabbi referenciadlloméshoz (B24, Dunaf6ldvar)
viszonyitva (lasd 5.4bra). Az 6t évet feldolgozd eredménysor azt mutatta, hogy a
szénhidrogén és szeén-dioxid frakcidjat egyiittesen vizsgalva az atomerdmii kozvetlen
kornyezetében, mér 1-2 kilométeren beliil is csak alig érzékelhetd az a ¥C-tobblet,

amelyet a kéményeken keresztil kijuttat a kornyezetbe. [2,11]
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5.4bra A Paksi Atomerdmiitdl eredd légkori 1 4C-tobblet alakulasa kozeli
megfigyeloallomdsokon
(Al-, Ad-, A6- és AB-allomas), %o-ben kifejezve a természetes hattérszint (B24) felett

(forrés:[2])

3.4 Radiokarbon az élettudomanyokban és a

radiokémia, a radioaktiv izotopok tulajdonsagaival, eldallitasaval és alkalmazasaval

foglalkoz6 tudomany. Az alkalmazasi terlletek egyike az orvosbiologiai Kkutatasok

témakore, a nyomjelzés elve. Ez a rendszeres klinikai alkalmazéas az 1950-es években

terjedt el szamos orszagban, mivel ebben az idoben a mesterségesen eldallitott radioaktiv

izotopok egyre jobban hozzaférhetové valtak. A radioaktiv dozis az emberi szervezetre

vonatkoztatva szigortan szabalyzott, ez 1mSv-nél kisebb adagra korlatozddik. Egy ilyen

radio-gyogyszer jellemzéen néhany Orés felezesi idejii és nem mutat jelent6s szoveti

kotodést, tehat ezek az izotopok részt vesznek a fizioldgiai, biokémiai folyamatokban, de

an

jel

élkil, hogy azok végbemenetelét befolydsolndk. A hosszabb felezési idejii izotoppal

zett gyogyszerek radioaktivitasat viszont csokkenteni kell annak érdekében hogy a
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sugarzasnak valo kitettség az eldirt hatarértéken belil maradjon. Igy viszont az emberi
szervezetbe juttathatd radioaktivitas szintje tul alacsony ahhoz, hogy normal merési
modszerekkel mérhetd legyen.

Ha a gyogyszert egy olyan ritka izotéppal jelélik meg, mint a *C, a részecske nyalabban
1év6 radiokarbon aranya az Gsszes szénhez viszonyitva felhasznalhaté a gyogyszer vérbeli,
fehérje és a DNS. A szén az AMS gyogyszerkutatasban leggyakrabban vizsgalt elem.

Ez az oka annak, hogy a modern gydgyszerkutatas egyre gyakrabban hasznélja a
radiokarbont. Korabban igen nagy dozisokat és hagyomanyos méréstechnikat (LSC)
hasznaltak. Ennek megfelelden a gyogyaszati, gyogyszerkutatasi teriileteken keletkezett
Kis- és kdzepes aktivitasu radiokativ hulladékokban bizony jelentés mennyiségben lehet
14C-el jelzett szerves anyag. A puspokszilagyi RHFT izotdpleltara alapajan a telephelyen
dsszesen 3,60E+12 Bq **C aktivitast helyeztek el, kiilonféle kémiai formakban. [14,15]

2.4 NOveénytani vonatkozasok

A novények kornyezetilkkel szoros kapcsolatban vannak, onnan veszik fel szlikséges
tdpanyagaikat: a vizet és asvanyi sokat, a szén-dioxidot, valamint a fényenergiat. Mivel
kutatdsom soran a fa szervesanyagat vizsgalom, fontos kitérni a témakor novénytani

vonatkozasaira.

2.4.1 Szén a névényekben, anyagcsere folyamatok

A novények Osszetétele az aldbbi szdzalékos egységekkel jellemezhet6: viz (6-96%),
szarazanyag (4-88%). A szarazanyagon belll 88-94% szervesanyag, a maradék 6-12%
pedig szervetlen (N és hamuelemek). A szarazanyag kémiai 0sszetétele: 47-52% C, 40-
42% O, 6-7% H és 2-10% egyeb elem.

A ndvényeknek is az ¢l szervezetekre jellemzd életjelenségeik vannak, mint az

anyagcsere, ingerlékenység, mozgas, novekedés, fejlodés, szaporodas. Az anyagcserének
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felépito €s lebontd folyamatai vannak. A sejt a felépitd folyamatok soran kis molekuldkbol
nagyobb szerves anyagokat hoz létre redukalva a beépitett anyagot, mig a lebonto
folyamatokban a szerves vegyileteket kisebb molekuldkkd oxidalva szerves vagy
szervetlen anyagokkd alakitja. Az el6z6hoz energia sziikséges, mig az utobbi energiat

szabadit fel, amelyet a sejt felhasznal a mikodése sordn. A ndvények anyagcseréjében

féleg a szénhidratok jatszanak fontos szerepet. A cellul6z egyenes, el nem agazo6 lancd,

Osszetett szénhidrdt, a ndvenyi sejtek szilarditd sejtfalat alkotja. Ezzel a cellul6z a
legelterjedtebb szerves vegyiilete Foldiinknek. A szénhidratok fontos épitékdve a C, és
mivel a vizsgalataim a fa szervesanyagan belil a C tartalomra terjednek ki, leginkabb a

névények C anyagcseréjére szeretnék kitérni.

A szén felvétele a ndvenyek fotoszintézise réven tortenik légkori CO, megkotesevel. A
novények autotrof ¢€lolények, tehat szervetlen anyagokbol képesek szerves anyagokat
felépiteni. A fotoszintézis a fenyszakaszbol(fotolizis) és az Ugynevezett sotétszakaszbdl all.
A fényszakasz soran a vizmolekula a fényenergia hatasara lebomlik, mig a sotétszakasz
sordn a CO, redukalodik a vizmolekuldbol szarmaz6 hidrogénnel. A fotoszintézis
helyszine a levél, ahol gazcserenyilasokon keresztil &ramlik be diffGzidval a CO,. A szén
asszimilacioja felépitd, energiaigényes folyamat. A megkotott szén energia formajaban
raktarozodik agy, hogy a szdlécukor oldott allapotban a levelekb6l a szallitasra
differencialodott hancsszoveten at a raktarozo szervekhez jut. Ezekben a raktarakban a
sz6l6cukor keményitévé polimerizalddik és a szintelen szintestekben felhalmozodik. Ez

tehat a C megkotése szervesanyagként, az un. Calvin ciklus. [16-18]

2.4.2 Radioaktiv izotépok a névényekben

A ndvények a talajjal, a levegdvel €s a vizzel alland6 dinamikus kdlcsonhatdsban vannak,
ennek eredményeként alakul ki a névényvilag radioaktivitasa. A talaj hatdsa meghatarozo,
mivel az asvanyi anyagok tobbsége a talajbol a gyokérzeten keresztil kertl a ndvényi
szOvetekbe. A felvett asvanyi anyagok Osszetételét, mennyiséget, és akkumulalodasat

elsésorban a talaj fizikai és kémiai jellemz6i hatdrozzak meg, ugyanakkor a novények is
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témakdrben ismertettem a novények CO, felvétele a leveleken keresztul torténik, igy kerdl
a szén radioaktiv izotopja a novény szdveteibe a fotoszintézis altal. Tehat a radioaktiv
anyagok felvétele nemcsak a talajbol, hanem kozvetleniil a levegdbdl is torténik. A
novények szervezetében ndvekedési, fejlodési rendellenességek kialakulasa nélkil is
jelentds mennyiségli radioaktiv izotop halmozodhat fel. Nagyobb mennyiség
felhalmozddasa esetén az éllati vagy emberi szervezetben mar jelentds karos elvaltozasokat

okozhatnak.

A radioaktiv izotopok nagy dozisa kedvezdtleniil hat a ndvények ndvekedésére,
fejlodésére. A novények radioaktivitisanak a kordbban mar ismertetett természetes
(kozmikus sugarzds) ¢és mesterséges (atomrobbantasok, atomerdmiivek, nukleéris
Iétesitmények, izotdp laborat6riumok) forrésai lehetnek. A
novények természetes radioaktivitasat okozd elemek koziil a “°K radioaktiv izotépot
érdemes megemliteni, ugyanis a kalium a ndvények esszencialis makro elemei kodzé
tartozik, igy valamennyi névényben eléfordul. A kutatds szempontjabol azonban a **C
izotop 1ényeges, amit a fak az évgyiiriik cellul6zanyagaba is beépitenek. Ez lehetévé teszi
az évgylirlik vizsgalata alapjan az egyes évek atlagos légkori “*C-koncentracijanak
megallapitasat. [6]

2.4.3 A légkori radiokarbon beépiilése a fak évgyiiriibe

Az ¢lovilagban egyediil a faknak alakult ki az a sajatossaga, hogy nodvekedésiket
évgytriiikkel hosszu életiik folyaman éves idéfelbontassal rogziteni tudjak. A fak vastago-
dasa, kozvetve a magassagi valtozasa is, az évr6l évre egymasra épiilé palastokbdl
évtizedekre visszamendleg megallapithatd. Az évszakonkénti szakaszos mukodés jol
latszik az évgyiriis szerkezetben. A hazai éghajlaton a fatestet Iétrenoz6 kambium nem
miikddik egyenletesen. Tavasszal tag liregli elemeket hoz 1étre, késdbb egyre sziikebb
ireglieket, 0sz felé mar inkabb csak vastagfall, sziik iiregli rostokat, mig télen egészen
besziinteti miikodését. A fatestnek egy év alatt tortént gyarapodasat kénnyen meg lehet

allapitani, mert az évenként keletkezd évgylirtik kozott ott, ahol az el6zd év szlikiiregli
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elemei és a kovetkezd év tagiiregli elemei érintkeznek, ¢les hatarvonal, (évgytriihatar)
latszik. A fatest éves gyarapodasa tehat két részbdl all: a tavasszal és nyaron létrehozott
els6sorban szallitd elemeket tartalmazo részb6l/ korai paszta/ és az zomében Osszel
keletkezett vastagabb fall szilarditd rostokbol/ kés6i paszta/. A két rész hatarvonala

az évgyuri (lasd 6.abra).

kés6i (Gszi) paszta
évgylird

%, korai (tavaszi) paszta

6.4bra A faévgyiiri kialakuldasanak szemléltetése egy fa keresztmetszetén (forrds: sajat)

A fak ezen szerkezeti tulajdonsidga teszi lehetévé adott évek radiokarbon
koncentracidjanak meghatarozasat, mivel az évgytrik konnyen elkiilonithetok, a gytrtt
alkotd anyagok tobbsége pedig az évgylirii kialakuldsa idején jon létre, ugymond
konzervalva azokat. Szintén fontos tényezd hogy az évgylriik egyes elemeirdl tudjuk,
hogy csak a gylirli formaléddsanak évében szintetizdlodtak. Ezen alkotoelemek

széntartalma a legkori szén fajlagos radiokarbon aktivitasat tiikrozi.

A radiokarbon kormeghatérozas kalibraciojanak alapja is éppen az, hogy idds fak évgyfirti
alapjan rekonstrualni tudtak t6bb mint 10 ezer évre visszamenden a 1égkdri/biologiai szén

14C tartalmanak valtozasat. [3,13,19]
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2.5 A Puspokszilagyi RHFT bemutatasa

A kornyezet, illetve az emberi egészség védelme érdekében fontos a hazankban keletkezd
radioaktiv hulladékok biztonsagos elhelyezése. A Puspokszilagyi Radioaktiv Hulladék
Feldolgozo6 és Téarold 1976-ban késziilt el, Puspokszilagy és Kisnémedi hataraban (lasd
7.4bra). A Nemzetkozi Atomenergia Ugynokség elveit kévetve pozitiv domborzati forman

épllt meg.

AR ISpoksSzilagyil

+
ASY

7.4bra A Puspokszilagyi RHFT elhelyezkedése (forras: Google earth)

A NAU 1965-ben kiadott Safety Series No.15. Radioactive waste disposal into the ground
dokumentum szolgélt biztonsagi Utmutatoként. Nagy hangsulyt fektettek a lerakott
hulladék kornyezetében 1évé talajok jo izotopmegkotd képességére, a csapadékviz
elvezetésére. Az ajanlasnak megfeleléen foldmedrii elhelyezést valositottak meg. A

geologiai kornyezetet tekintve agyagos befogadd kézettest talalhatdo a terlileten, amely

21



biztositja a megfeleld6 vizzarosagot, valamint kielegiti az izotopmegkotd képességgel

szemben tamasztott elvarasokat.

Az RHFT kutatasi, gyogyaszati, ipari és mezdgazdasagi tevékenységekbdl szarmazd
radioaktiv hulladékok elhelyezésére szolgal. A telephely az aldbbi radioaktiv hulladékok

elhelyezésérol gondoskodik:

Kis- és kdzepes aktivitasu szilard hulladékok

Nagy aktivitasu, szilard hulladékok (zart sugarforrasok)

Radioaktiv szennyvizek

Egyéb folyékony hulladékok (szerves oldoszer, olajos hulladékok)

Biologiai radioaktiv hulladékok

A telep bels6 elrendezése: harom egymas alatti szinten vannak kiilonb6z6 1étesitmények.
Az intaktiv épulet a telep bejarata mellett helyezkedik el, ez alatt talalhatd a technoldgiai
épulet és a garézs. A radioaktiv hulladékok taroldi a garazstol kb. 100 m-re helyezkednek
el. A végleges taroloterek az aktiv épiilettél 150 m-re vannak. A tarolohelyek két
lépcsdben épiiltek meg (lasd 8.4bra). A telephelyen a nagyobb méretii hulladékcsomagok
elhelyezésere szekciondlt vasbeton tarolomedencék lettek Kiépitve, mig a kimerilt zért
sugarforrasok lerakasara csOkutak szolgalnak. Az ,,A” és ,,C” tipusu taroldk foldbe
stllyesztett vasbeton medencékbdl, mig a ,,B” és ,,D” tipusu tarolok savallo acélbdl és
szénacélbol késziilt csovekbdl allnak. Az 66 db ,,A” tipusi medence szilard hulladékok,
bedgyazott sugarforrasok, feldolgozott biologiai hulladékok és radioaktiv szennyvizek
elhelyezésére alkalmas. A ,,B” tipusu cs6kutakban zart sugarforrasok vannak elhelyezve,
ebbdl 32 db van. A ,,C” tipusu tarolok a szerves oldoszerek szegregalt elhelyezését
szolgalo kiilon kisméretii vasbeton cellak. A tovabbi 4 db ,,D” tipusu csékut pedig szintén
zart sugarforrasok lerakasara szolgal. Mindegyik taroldszerkezetnél nagy hangsulyt
fektettek a kiilsé és bels6 vizszigetelés megoldasara. A lerako teriiletét pedig részben egy

elkeritett véd6zonaval vették koril.
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8.4bra A taroldtér elrendezése (forrés:[21])

A tarol6 medencék 2005-ben megteltek, az Ujabb hulladékszallitmanyok fogadasahoz
jelenleg méar az Gzemi épulet pinceszintjén kialakitott atmeneti taroléteret hasznaljak. A
magyarorszagi intézményekben, a jovoben keletkez6 hulladékok elhelyezése tovabbra is
szlkséges, ezert meg kell teremteni a térfogatbovités lehetdségét, ezért 2007-2009 kdzott
négy, az 1980-as években lezért tarolémedence felnyitasaval, tébb mint 200 m® hulladék
kiemelése tortént meg. A szétvalogatas utan a valogatott hulladék stabilizalasaval és
atcsomagolasaval a kiemelt idésebb hulladék is a mai kdvetelményeknek megfeleld fizikai-
kémiai formaba keriilt. A tomorithetd hulladék préselésével pedig az elhelyezendd

hulladékmennyiség kevesebb lett. [20,21]

23



2.5.1 A Puspokszilagyi RHFT kérnyezeti monitoringja

Az RHFT kornyezetvédelmi szempontbol sajat megfigyeld rendszert hozott 1étre, melynek
célja hogy a telephelyen végzett radioaktiv hulladék kezelés és tarolas kérnyezeti hatasait,
illetve a munkavégzés kozben keletkezett esetleges szennyezddéseket idoben feltarja. Az
ehhez sziikséges mintavételezés a telephely teljes teriiletét, felszini vizfolyasok esetében
pedig 20 km-es korzetet érinti. A plspokszilagyi RHFT kornyezeti kibocsatasait és
kornyezetellenérzésének rendszerét a hivatalos iizemviteli dokumentumok részeként
kiadott, a KoOzép-Dunavolgyi Kornyezetvédelmi Természetvédelmi és  Vizlgyi
Feligyeloséghez benyujtott Kibocsatas Ellenérzési Szabalyzat, Kornyezetellenrzési
Szabalyzat, valamint az ANTSZ Koézép-magyarorszagi Regionalis Intézete altal
jovahagyott éves mintavételi program hatarozza meg. A légnemii kibocsatés ellendrzését
emisszio méréssel, kéménybe telepitett mintavevével végzik. Ezentil a taroloteriilet és az
lizemi épiilet kibocsatasat az uralkodd széliranyba (ENy) telepitett folyamatos iizemi
monitorok ellendrzik. Az RHFT miikddésbe 1épése eldtt meghatiroztak a lerakohely
kornyezetének leglényegesebb pontjain a mitkodés eldtti hattérértékeket, az Gin. alapszintet.

Ezekhez is viszonyitjak az ellen6rz6 mérések eredményeit.

A kornyezetellendrzési tevékenység tobb laboratérium munkajabol tevddik Ossze. Az
alapvetd méréseket az RHFT sajat kornyezeti laboratoriuma végzi, a szerz6déses partnerek
pedig a specialis méréseket, a nehezen detektalhatd izotépok kimutatasat hajtjak végre. A
konyezetellendrzé laboratorium jellemzéen 40 kiilonb6zé mintavételi helyrdl gyiijt
rendszeresen talaj, Uledék/iszap, ndvény, aeroszol, kihullas, allati eredetti, felszini illetve
talajviz mintdkat gamma-spektrometria és dsszes béta szamlalas céljabol. Ez éves szinten
kdzel 600 mintat eredményez. A létesitmény kornyezetében mérheté radiologiai jellemzok
orszagos szintli szamitdgépes nyilvantartasba kerllnek. A terlleten mért atlagos

dozisteljesitményrél pedig az RHFT honlapjan barki szabadon tajékozodhat. [20]
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3. Anyag és modszer

Az alabbiakban ismertetném a mintavétel pontos helyszinét, a vizsgalati el6késziileteket és

a mérési modszereken keresztil bemutatnam a hasznalt berendezéseket.

3.1 Piispokszilagyi fa évgyiirii mintavétele

Vizsgalataim mintateriilete a plspokszilagyi Radioaktiv Hulladék Feldolgozd és Téarold
[étesitmény volt. A tarold 35 éve megbizhatdan és biztonsagosan tzemel. 1998. jalius 1-
jéig iizemeltetéje az ANTSZ Pest megyei Intézete volt, ezt koveten az iizemeltetést, a
Radioaktiv Hulladékokat Kezel6 (RHK) Kft. vette at. A legtobb radioaktiv hulladék — az
clhasznalt zart sugarforrasokat is ide szamitva — az orvosi, ipari €s Kutatési
alkalmazasokbol szarmazik. A két leggyakrabban eléforduld izotdp, amelyekbdl jelentds
készletek vannak, a®Co és az 'Ir, amelyeket az orvosi és az ipari radiografidban
hasznalnak. Ezek mellett jelentSs **C és tricium tartalmd hulladék is elhelyezésre keriilt a
hulladéklerakdban. A létesitmény tarolasi kapacitdsdnak €s biztonsdganak novelése
érdekében a korabban elhelyezett hulladékokat 2001-t61 kitermelik, osztalyozzdk és
visszahelyezik a cellakba.
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9.4bra A mintavételezett fak elhelyezkedése (forras: Google earth)

A mintavételi pontot az egyik ilyen felnyitott cellatdl 50 m-re az uralkodd széliranyban
jeloltik ki (E669789, N264984). A telephelyi minta (T-fa) mellett Kisnémedi iranyaban a
létesitményt6l ~3km-re (E667339, N267160) hattér minta (H-fa) vételét is elvégeztik (lasd
9.4bra). A hattérmintavétel célja a telephelytdl tavolabbi, zavartalan regiondlis természetes
%C szint megallapitasa volt, mely fontos a telephelyi tobblet “C meghatarozaséhoz.
Mindkét mintavételi terlleten fiatal ép koronaju nemesnyar (Populus euramericana)
mintak begylijtése tortént. A fakbol faévgyliri mintavevd furd segitsegevel mintavételi
pontonként legaldbb 3-3db 5mm atmér6jii furasmagot vettiink, igy a fak tovabbra is
életben maradtak (lasd 10.4bra). A mintavétel 2013.méjus.14.-én tortént.

26



10.4bra Faévgyiirii mintavétel firos technikaval, a hattér fabol

A mintavételt kovetden a furdsmag mintdkat laboratoriumban szike segitségével
legyalultuk, hogy az egyes évgylrik tisztan latszodjanak, majd a faévgyilirti hatarok
mentén feldaraboltuk. A mintavéetellel az 1995 és 2012 kozotti idGszakot sikerdilt
lefedniink. Az egyes faévgylriiket még nedves allapotban szikével aproé darabokra vagtam
fel. Az apritott minta jobban atjarhat6 a preparalas soran hasznalt vegyszerek szdmaéra. Ezt
kovetden a mintakat egy teljes napra 60°C-ra felmelegitett szaritdszekrényben szaritottuk.

3.2 A fa minta elokészitési modszere

A felapritott homogenizalt évgylriikbol celluldéz preparalast végeztem. Az a-celluldzzal
ellentétben a fa egyéb szerves anyagai (gyantak, viaszok, lignin...) az anyagcsere soran
vandorolnak a fa szOveteiben. Az a-celluldz viszont a keletkezését kovetden helyben marad,
ezért alkalmas a légkor **C tartalmanak rekonstrualasara.

Az celluloz preparalast ugynevezett BABAB modszerrel (base-acid-base-acid-bleaching =
lug-sav-lug-sav-fehérités) végeztem Némec et al. (2010) szerint. A mddszer lényege hogy
kiilonbozdé vegyszerekkel a fa celluloz tartalma melldl kioldjuk, illetve elroncsoljuk a
kalonfele alkoholokat, fenolokat és karboxil csoporttal rendelkezé szennyezoéket. Elsd
Iépésként a megszaritott mintakat 10ml 4%-o0s (m/V) NaOH oldattal kezeltem majd egy
teljes napra 75°C-os szaritdszekrénybe helyeztem. Méasnap ledntéttem a lugos oldatot a
mintakrol majd haromszor desztillalt vizzel semlegesre mostam. Masodik 1épésként 10ml

4%-0s (m/V) HCI-ot adtam a mintakhoz, majd 1 6ran keresztil 75 °C-on tartottam. Az 1
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ora elteltével a feliiluszot leontéttem €és a mintdkat Gjra semlegesre mostam. Ezt kovetden
1,5 6rds NaOH-o0s majd egy ujabb 1 dras sdsavas kezeles kdvetkezett. Ez utan a semlegesre
mosott mintakat 10-10ml HCl-al savanyitott 5%-0s (m/V) NaClO, segitségével
fehéritettem (l&sd 11.4bra). Ebben az allapotban 2 6ran &t 75°C-os vizbe helyeztem a
mintakat, majd 20 percen at ultrahang fiirdével kezeltem. A kezelés végeén 3x-os desztillalt
vizes Oblitést alkalmaztam. Hagyva a desztillalt vizet hogy ellepje a mintékat, tovabbi
ultrahang fiirdét alkalmaztam a homogenitas érdekében, igy a kapott celluloz finomabba,

egybefliggdvé valt.

11.4bra A fa minta, fehérités elétt és utan (forras: sajat)

Az igy el6allt mintakat 75°C-on 72 Oran keresztll beszéritottam. A kiszéritott tiszta a-
celluloz mintakbdl analitikai mérleggel korilbelil 5-5 mg-ot mértem be az AMS
feltarashoz hasznalatos kvarc égetdcsovekbe, majd 200-200mg CuO granulatumot mértem
hozzéjuk, amely az égetés soran a cellul6z elégéséhez sziikséges oxigént biztositja. [12,22-
24]

3.3 Mintak égetése AMS feltaré rendszeren, grafit céltargy

”wr

eloallitasa

A mintak égetése kis mennyiségli mintak feltarasara alkalmas AMS feltard rendszeren

tortént (lasd 12.abra). A feltaras elve, hogy az elégetett mintabol keletkez6 égési gazokbol
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kriotechnikai Gton elvélasztjuk és kinyerjilk a tiszta CO»-ot. A feltards 10° mbar-0s
vakuumban zajlik. A megfelelé vakuumot egy Varian SH-110 Scroll szivattyaval kapcsolt
szintén Varian Navigator TV-301 turbomolekuldris szivattyl biztositja. A
nyoméasméréshez Edwards WRG kombinalt vakuummérd-fejet és Edwards analog kijelzot

alkalmaznak. A rendszerre csatlakoztatni kell a kvarccs6be bemért mintat.

12.abra Minta feltaro rendszer (forras: sajat)

A feltarés a cellul6z minta elégetésével indul, amit egy specidlis csékemencével végzink.
A minték égetése 1000°C-on 10 percig zajlik. Az égés soran keletkez6 égési gazokat ugy
vezetjik at a vakuumrendszeren, hogy az egy vizcsapdan halad at (lasd 13.abra). Ez a
csapda a szdmunkra felesleges vizet -78°C hémérsékleti szarazjég és izopropil-alkohol
elegybe meriilve kifagyasztja. Ezt kovetéen a CO, egy masik csapdan, -196°C-os
folyékony nitrogén jelenlétében fagy ki. Ekkor elszivjuk azokat a gazokat amelyek nem
fagynak ki a folyekony nitrogén hémérsékletén (N2, O,). A nitrogénes csapdaban kifagyott
gazokat (CO,, NOy, SO;...) ezt kovetéen egy elemi eziist és réz toltetii katalizator
kemencén engedjlik keresztil, ahol a nitrogén és kén oxidoktol szabadulunk meg.
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13.abra Az égetéshez hasznalt kemence (balra), és a feltaras kozben hasznalt vizcsapda

(jobbra) (forras: sajat)

A feltard rendszer utols6 szakasza egy két részre oszthat6 ismert térfogatb6l (Va+g= 76,44
cm?®) és pontos nyomasmérébél all. A megtisztitott CO, gazt ebbe a térbe terjesztettem ki.

A Kiterjesztetett CO, mennyisége a nyomas ismeretében kiszdmolhato.

|

14.4bra Zartcsoves grafitizalo rendszer (forras: sajat)
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A feltarasbél kapott mintagazt tartalmaz6 ampullakat egy zartcsoves grafitizalé rendszeren
(lasd 14.abra) grafitizaltuk. A kémcs6 aljaban az el6re bemért TiH, (10 mg) eés Zn (60 mg)
van, melyek reagenséként szolgalnak. Ugyancsak ebben a kémcsOben taldlhatdé még egy
vasport tartalmazé kis kémcs6, ezt a nagy kémcsé aljatol kb. 2 cm-re talalhaté bemélyedés
tartja meg (lasd 15.abra). A kis csében a vaspor (4,5 mg) katalizatorként van jelen, ennek

feliiletén kotddik meg a szén a grafitizacio soran.

15.4bra Balra a ,,zartcsoves” grafitizalashoz felhasznélt liveg kémcsdvek a reagensekkel
még nyitott allapotban a CO, befagyasztdsa elétt (a.) és jobbra a mar leforrasztott iiveg
reakcidcella grafitizalasra készen (b.) (forras : ATOMKI HEKAL)

A vasport, cinket és titan-hidridet tartalmazo kémcsé a reakcidtér, ebbe fagyasztjuk be az 1

mg széntartalomnak megfelel6 mennyiségli CO, gazt folyékony nitrogénnel, majd kb.
2*10°° mbar vakuum alatt szarélanggal leforrasztjuk ezt az tivegesovet (lasd 16.4bra).
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| e
16.4bra A reakciocsd leszurasa langgal (forras : ATOMKI HEKAL)

A forrasztassal lezart reakciocellakat ezutan kemencében 500°C-on tartjuk 3 6ran keresztul
a hidrogén gaz felszabaditasahoz a titdn-hidridb6l, majd 550°C-on 4 6rén keresztll a
grafitiz&cio lezajladsahoz.

17.abra Target préseld szerkezet (forrds: ATOMKI HEKAL)
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A 17.abran lathatd target megtoltése egy erre a célra alkalmas tartoban torténik. Az
elkésziilt grafitot atontjikk az eléz6leg feltort kémcesébdl a targetbe. Ezutdn a target- tartét
pneumatikus prés ala helyezziik és bepréseljiik a mintat (lasd 18.4bra). A mintéat tartalmazo

targetet Eppendorf tartdba tesszik, lezarjuk, és igy taroljuk a merésig. [1]

BT ”x ¥ w 3 - b —

18.4bra Aluminium target-tart6 (a.) az Imm-es homlokfuratdba bepréselt grafit
mintaval (b.) (forras : ATOMKI HEKAL)

3.5 1*C mérése AMS mérékészilékkel

A Mini radioCArbon DAting System (MICADAS) gyorsitds tomegspektrométer
koncepciojat a svajci Paul Scherrer Institute és ETH Zirich kutatéintézet dolgozta ki. A
berendezés 1+ toltésli ionnyalabot hoz 1étre a gyorsitos szakaszban a negativ szénionokbdl,
és a tobbszorés molekula-utkdztetéses modszert kihaszndlva csokkenti az interferdld
molekulaionok mennyiségét a **C analizisre hasznalt nyalabban. A MICADAS AMS a *'C
mérés mellett a radiokarbon kor korrekcidjahoz elengedhetetlen *3C/*°C aranyt is
egyidejiileg képes mérni a mintabol, ami mas AMS-ek esetén a napi gyakorlatban sokszor
nem megoldhat6 és csak nehezen, részben pétolhat6. A rendszer elvi felépitése a 19.abran
lathato.
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19.4bra A MICADAS **C AMS rendszer elrendezése és részei. A: ionforras; B: kisenergias

tdmegspektrométer; C: gyorsito; D: nagyenergias toémegspektrométer; E: elektrosztatikus-

tér analizator; F: gazionizacios **C detektor (forras:[25])

A berendezésben egy vakuum izolalt gyorsité Gzemel a korabbiaknal joval alacsonyabb
termindlfesziiltségen (200 kV). Az ionforras kialakitasanal f6 szempont volt, hogy a forrast
befogadd kamra foldpotencidlon legyen, azaz miikodé AMS esetén is konnyen kezelhetd
maradjon. Ennek érdekében az ionforras minden nagyfesziiltségli bevezetése egy
foldpotencialon 1évé vakuumkamraba alulrol lett megoldva, izolaltan. A nagyfesziiltségii
tapegységek az ionforras tartovazanak alsO részében lettek elhelyezve, egy Faraday-
kalitkaval védett térrészben. Ez a kialakitds 40 keV-os kivonasi energia elérését teszi
lehetévé a C- ionok szamara. A Cs-tartaly az ionforras kamraban kapott helyet. A tipikus
C- ionaram 30-50 pA kozotti érték.
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A laboratériumok vagy kdzvetlenll az NBS oxalsav standardra vonatkoztatva adjak meg
az eredményeiket, vagy egy olyan masodlagos standardra vonatkoztatva, amelyet az NBS
standarddal hitelesitettek. A nemzetkdzileg elfogadott referencia érték a radiokarbon
koradatokhoz az NBS oxalsav. Az oxalsav '*C aktivitdsa id8ben valtozik, a fenti
definicioval megadott nemzetkdzi standard aktivitas valtozatlan.

Az oxalsav mellett 3 blank, vagyis fosszilis eredetli 6reg (radioaktiv szenet nem vagy alig
tartalmazd) CO, is mérésre kerll. Ezzel a mérés pontossdga, a mddszer és a berendezés
hatékonysaga ellendrizhetd és mutathato ki.

Az AMS berendezés meérési pontossaga nemzetkozi referenciaanyagokon keresztil
tesztelhetd. Ilyen referenciaanyagok az IAEA anyagok. Ezek **C aktivitasa jol ismert érték,
mely rogzitve van, igy ellendrizhetd a mérés és a berendezés pontossaga.

Az alébbi 20.abrén az AMS készulék lathato. [1,2]

20.abra MICADAS tipusu gyorsitos tomegspektrométer (AMS) (forras:HEKAL)
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3.6 A mért **C eredmények megadasanak médja

A légkor C koncentréaci6ja az 50-es 60-as években a nukleéris fegyverkisérletek hatésara
a korabbi érték kétszeresére novekedett. A természetes hattérszint definidlasa érdekében
ezért bevezettek egy Ugynevezett természetes radiokarbon szintii jelenkori szén (,,Modern
Carbon”) referencia értéket. A konvencid szerint egy 1950-ben az atombomba kisérleteket
megel6zé idészakban a légkorrel egyensulyban keletkezett fa évgytriiinek YC tartalma
100 pMC (modern szén szazalék). Amely elemi szénre vonatkoztatva fajlagosan Aaps=
0,226 Bg/kg **C aktivitasnak felel meg. A radiokarbon mérések soran a mérési
eredményeket (Asy) altaldban ehhez a referencia szinthez viszonyitva és 1950-re norméalva
adjdk meg. Szamunkra viszont a faévgylirlik keletkezésekor jellemz6 aktivitas
meghatarozasa az érdekes ebben a munkaban. Ennek érdekében a *C bomléssal
korrigélnunk kell a kapott eredményeket, hogy ne 1950-re hanem a formalodas évére
vonatkozd szinteket vizsgalhassuk. Az igy kapott érték eltérését a konvencié szerinti
referencia szinthez (1950-ben formalodott faévgytiriik 14C tartalma) képest ezrelékben

fejezzik ki az alabbi médon:

Agyelret — 1
A= (”—) - 1000%o0
AABS

Ahol A: a minta képzédési évére korrigalt “C aktivitds Asn: @ mint méréskori fajlagos
aktivitasa, t:a faévgylrli formélddasa €s a 14C mérés kozott eltelt idé években , Apags. @

referencia anyag abszolut aktivitasa 1950-ben. [26]
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4. Eredmények

4.1 Kémiai kitermeleés

Az alabbi 2.tablazatban szerepld adatok a fa évgyliri mintak feldolgozasat, elokészitését,
valamint a feltarasat dokumentaljak.

2.tablazat A kémiai kitermelés eredményei, ahol T =RHFT telephelyi fa minta, és H
=hattér fa minta

. L Elégetett o .
Minta sorszama K'Egﬁ;ﬁqc%l;:)l 0z cel?u]éz Ossze(?nrg;ert © hl(()'zr;ﬁr(t(yco: )
mennyiség (mg)
T/1995 31,2 5,83 1,38 23,7
T/1996 28,0 5,88 1,52 25,9
T/1997 31,4 5,38 1,35 25,1
T/1998 28,1 5,85 1,52 26,0
T/1999 26,7 577 1,45 25,2
T/2000 32,2 5,53 1,50 27,1
T/2001 34,6 5,86 1,49 25,5
T/2002 34,1 5,97 1,58 26,4
T/2003 26,7 5,87 1,52 25,9
T/2004 28,6 5,62 1,44 25,5
T/2005 31,1 5,85 1,47 26,8
T/2006 34,3 574 1,51 26,3
T/2007 31,8 5,76 1,53 26,5
T/2008 33,1 5,80 1,48 25,5
T/2009 34,4 5,70 1,52 26,7
T/2010 29,4 5,55 1,40 25,3
T/2011 29,5 5,90 1,48 25,1
T/2012 30,8 5,51 1,41 25,6
H/1995 27,8 5,10 1,58 31,0
H/1996 25,6 5,62 1,55 27,6
H/1997 21,2 5,22 1,33 25,5
H/1998 25,1 5,24 1,50 28,7
H/1999 20,9 6,00 1,77 29,4
H/2000 24,1 5,55 1,22 22,0
H/2001 21,1 5,23 1,13 21,7
H/2002 16,9 5,99 1,51 25,2
H/2003 25,0 5,35 1,19 22,3

37




H/2004 19,6 5,48 1,51 27,6
H/2005 27,8 5,86 1,42 24,2
H/2006 28,5 5,27 1,30 24,7
H/2007 32,6 5,70 1,15 20,2
H/2008 33,7 5,36 1,39 25,9
H/2009 32,4 571 1,48 25,9
H/2010 33,3 5,86 1,38 23,6
H/2011 33,0 5,95 1,32 22,2
H/2012 34,0 5,69 1,34 23,5
C9a 36,5 521 1,45 28,0
Cob 36,5 5,66 1,43 25,2
Coc 36,5 5,41 1,56 29,0
Cod 36,5 5,83 1,60 27,4
Ce 36,5 5,62 1,60 28,5
C3a = 5,46 1,70 31,2
C3b - 5,62 1,58 28,2
C3c = 5,78 1,78 30,8
Atlag 29,1 5,64 1,46 26,98
Sz0rés 4,8 0,24 0,14 2,41

A méréshez hasznaltunk az International Atomic Energy Agency (IAEA) altal
forgalmazott nemzetkozi referencia anyagokat is, melyeknek *C és **C koncentrécioja
ismert, igy a prepardlas és a mérés minésége ellendrizhetd, az el6forduld hibak altaluk
észlelhetéek. Az IAEA-C3 egy 1989-ben preparalt cellul6z anyag 40 éves fakbol, melynek
14C aktivitdsa 129,41 pMC. Szintén az IAEA referencia anyaga a C9-es Uj-zélandi kauri fa
minta, mely idés korabol adodoan rendkiviil alacsony 14C aktivitassal rendelkezik (0,2-0,3
pMC).

Mivel a C3 celluléz, igy annak a kinyert cellul6z hozama ismeretlen. Az 6sszes tobbi
minta esetében ez a szam a kinyert celluléz tdmege és az eredeti fa (preparalas el6tt

bemeért) tomegének hanyadosa, szorozva 100-al. Ez atlagosan 29,1%-0s hozamot jelentett.

Az 6sszes nyert szén az a mg-ban kifejezett C mennyiség, amelyet az égetés soran nyerink

ki a cellul6zbal.

A cellul6z széntartalma 44%. Igy az égetés soran kinyert szén hozam atlagosan 60% volt.

A keletkezett szénmennyiség minden esetben elegend6 volt grafit céltargy készitéséhez.
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4.2 A hattér fa évgyiiriiinek *C tartalma

A légkor *C tartalmat tudomanyos célbél folyamatosan nyomon koévetik. A Svéjci
Alpokban a Jungfraujoch (3471 m a.b.s.l.) hegycsucs tetején havi rendszeresseggel
gylijtenek levegmintdkat **C koncentraci6 mérésre. Tovabba a Paksi Atomerémii
kdzelében a mostanihoz hasonld vizsgalatok céljabdl kijelolt hattér fa (Dunaf6ldvar
kozelében nétt erdei feny8) évgylirtiibsl mért **C eredmények is rendelkezésre allnak. A
Kisnémeditdl E-ra kivélasztott hattér fa (H-fa) eredményeit a Jungfraujoch-i levegd (JFJ-
leveg6) és a Dunaf6ldvari hattér fa (B24-fa) eredményeivel vetettiik ©6ssze annak
megallapitasara, hogy valdban tekinthetjik e a H-fat az RHFT-t61 haboritatlan mintanak. A
két hattér fa (B24 és H) évgylirii sorozatok '*C  eredményeit kozvetleniil
Osszehasonlithatjuk. Az alpesi levegd eredményei esetében azonban figyelembe kell
vennunk a mintaul szolgalo fafaj vegetacios idészakat is. A 1égkdri adatok koziil az aprilis
és szeptember kozotti havi értékek szdmtani atlagat képeztiik az adott évekre. Az ily

modon 6sszevethetd hattér értékeket a 3.tablazat tartalmazza.

3.tablazat Az RHFT kozelében kivalasztott hattér fa (H-fa) eredményeinek
6sszehasonlitasa a dunaféldvar kdzelében kijelolt hattért fa (B24-fa) és az alpesi hegyi
(JFJ) levegd *C adataival.

. o RHFT kozeli Dl,ma,lfOId\{?” Alpesi hegyi
Evgyitiri oy 14 .. hattér fa "C 14 .,
. héattér fa "C szintje - levegd ~"C eltérése
keletkezési eve Avvta (£5%0) eltérése Avta— Agpraevees (%o)
Atita — Agoa-ta (%o) e
1995 100 n.a. -15
1996 102 n.a. -6
1997 107 n.a. 4
1998 96 n.a. -2
1999 84 n.a. -10
2000 83 -3 -5
2001 71 -8 -11
2002 74 3 -2
2003 67 -1 -3
2004 60 0 -4
2005 45 -9 -13
2006 55 10 -2
2007 61 16 8
2008 49 9 1
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2009 43 1 0
2010 39 0
2011 42 11 7
2012 34 7 3
Atlag 3 -3
Sz6ras 7 7

Az adatokbol jol lathatd, hogy nincs Iényegi kilonbség a két magyarorszagi hattérnek
kivalasztott fa évgylriiinek *‘C koncentracioi koézott. A maximalis eltérés a két minta
kozott 2007-ben jelentkezett, amikor a H-fa *C tartalma 16 ezrelékkel nagyobb volt a
B24-fa érétkénél, 2004-ben viszont teljesen egyezett a két minta **C tartalma. A mérés
hibdja 5%0 ami az egyes évgylirlik kozotti eltérésekkel Osszemérheté nagysagrenddl.
Amennyiben az egyes eltérések atlagait vizsgaljuk, akkor nagymértékben ellensulyozni
tudjuk az egyes évek tényleges vagy esetleg a mérési hibabol eredd eltéréseit. A vizsgalt
10 év-ben atlagosan 3 ezrelékes tobbletet tapasztaltunk a H-faban melynek szorasa +7%o.
Megallapithatd tehat, hogy a két mintaterlileten vett mintak eredményei hiban beldl
egyeznek egymassal. Mivel a fak a 1égkorbdl felvett CO,-bOl épitik fel a szerves
anyagaikat a JFJ adataival is 0sszevethetjik az eredményeket. A H-fa évgylriinek és a
JFJ-levegd aprilistol szeptemberig vett éves atlagainak kiilonbsége hasonldan jo egyezést
mutat az egyes években. A legnagyobb eltérés itt -15%o a JFJ levegd **C tartalméahoz
képest. A legjobb egyezés 2009 és 2010-ben volt. Ekkor az egyes eredmények
megegyeztek egymassal. Ha 1995 és 2012 kozotti idoszak atlagait vizsgaljuk, akkor a H-fa
¢vgylriiinek atlaga 3+7 ezrelékkel kisebb a Jungfraujoch hegycstucsrdl szarmazd
levegdmintakbol mért **C koncentracioktdl. Ez az egyezés dnmagéban is rendkiviil jonak
tekinthet. Viszont ha figyelembe vessziik, hogy mig a Jungfraujoch hegy cslcsan a
mintavételi pont (JFJ) 3471 m magasan a svajci Alpokban talalhaté légvonalban 860 km-re
a minddssze 226 m magassagban 1évé Kisnémedi melletti (H-fa) mintavételi ponttol
illetve, hogy az elsé esetben a levegd CO, tartalmanak **C koncentraciéjat mérték egy
nemzetkozileg elismert heidelbergi **C laboratériumban és a H-fabél pedig mi a
faévgytiriiket mértiik, akkor ez az egyezés kivaloan jonak mondhato. Ez azt is jelenti, hogy

crer

legalabbis kontinentalis viszonyok hatarozzak meg.
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A légkor **C koncentracidja a felszini nukleéris fegyverkisérletek eredményeként az 1960-
as évek elejére megduplazodott. Az 1962-es atomcsend egyezményt kovetden a 1égkori
tébblet *C az o6cednokban oldott nagy mennyiségli CO. illetve a bioszféraval vald
kicserélddés kovetkezében folyamatosan csokken. A csokkenés mértéke napjainkban
évente 5%o. A 21.abrdn az atombomba csucs lecsengése jol latatd. Ez a csokkenés a
vizsgalt faévgyiriikkben is jol nyomon kovethetd. Az eredmeények alapjan megallapithato,
hogy a Plspokszilagyi Radioaktiv Hulladék Feldolgoz6 és Tarolo (RHFT) semmilyen
hatassal nincs a téle légvonalban 3 km-re kivalasztott hattér fa évgytiriinek **C tartalmara.
[27,28]

110: ;
PSRN
o PR
o e

3 T,

20

1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 2012
naptari év

= H-fa JFJ-levegé ¢ B24-fa

C-14 koncentracio A (%o)

21.4bra A légkori *C koncentraci6 csokkenésének kimutatasa az RHFT kozeli hattér

fa, a B24 hattér fa, illetve a JFJ-levegd adatain keresztiil

4.3 A tarolé kozeli fa évgyiiri “C tartalma

Azt mar lattuk, hogy a RHFT-t61 ENY-ra 3km-re a H-faban nem mutathat6 ki a tarold
jelenléte a nagyérzékenységli 1*C vizsgalatok alapjan. Kérdés, hogy hogyan jelentkezik ez
a tarolocellak kozvetlen kozelében. A tarol6 teruletén a mintavételll szolgalo fa (T-fa) 50
méterre talalhatdo a jelenleg betarolasi szakaszban 1évé A65-66-0s cellaktdl. A T-fara

kapott eredmények a 4.tablazatban talalhatoak. Az eredményekbdl jol lathatd, hogy itt mar
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mérheté a hulladéktarold *C kibocsatasa. A legkisebb mért érték 197%o volt, amely
112%o-el nagyobb volt a hattér értékéhez képest. A legnagyobb mért érték 1194%o volt,
amely 1134%o-el haladta meg a héattér vonatkozd értékét. A tarold hozzajarulasabol

szérmazo tobblet *C szint a vizsgalt 18 év atlagaban 517+321%o volt.

4 tabldzat Az RHFT terlletén vett fa minta adatai,valamint a hattér fahoz képesti
tobblet érték

Evgyiirii RHFT teriletén fa Tobblet a hattér
keletkezési éve A2 (£ 10 %0) felett
At fa—Ansa (i 15 %60)

1995 294 195
1996 253 151
1997 306 199
1998 316 219
1999 197 112
2000 274 191
2001 250 179
2002 811 737
2003 743 676
2004 1008 949
2005 456 411
2006 712 657
2007 1194 1134
2008 812 763
2009 674 631
2010 540 501
2011 723 682
2012 959 925
Atlag - 517
Széras - 321

Ha abréazoljuk a H-fa mérési eredményeit az id6 fliiggvényében, akkor képet kaphatunk a
tarold kibocsatasanak idobeli alakulasarol. A 22.4bran lathato, hogy a H-fa értékeihez

képest T-fa adatai igen széles tartomanyban valtoznak.

Az elsO hat évet atfogd 1995-2001 kozotti idészakban, a faévgylirtikben jol mérhetd
atlagosan 178%o-es tobblet jelentkezett egy viszonylag kisebb, £36%o-es szorassal. A 2001-
et kovetd iddszakban viszont sokkal nagyobb kilengések figyelhetdek meg az egyes évek

kozott. Ezért az RHFT munkatarsai segitségével a mérési eredményeket megprobaltuk
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tarsitani az RHFT teriiletén a kérdéses iddszakokban végzett olyan specialis

munkalatokkal, melyek az egyes évek kozotti jelentés *C ingadozasokat okozhattak.

Az RHFT (n. ,,C -tipust taroliba 1995-ben jelentds mennyiségi **C tartalml szerves
oldészereket helyeztek el. A tarold6 1995-2001 kozotti viszonylag allandd
tobbletkibocsatasa Osszefiigghet az elhelyezett hulladékkal, viszont valosziniibb hogy a
mar korabban elhelyezett hulladékokbol szarmazé diffuz kibocsatas hozzajarulésa is

megjelenik ebben.

2000-2001-ben kezd6dott az A65-A66 tarolomedencek feltdltése, melyek ekkor hosszu
ideig nyitott &llapotban voltak. Igy azokbol gazforméaban *C sokkal kdénnyebben
mobilizalodhat, mint a mar véglegesen lezart, lebetonozott régebbi cellakbol. Ezekbe a
nyitott cellakba néhany szaz liter térfogat(, magas szerves *C tartalmi folyadék volt
ideiglenesen betarolva, kannakba csomagolva. Ezek akar okozhattdk a 2001-t61 induld
véltozé mértékben kiugré **C koncentréaciokat (pl.: 2001 rdl 2002-re 250%o0-r51 810%o-re) a
kozeli fa évgylirtiiben. A 2003-as csokkenés, a kiugrads megtorése esetleg tulajdonithatd
annak, hogy a IlI-1V-es medencesorokra (és az A65-66 taroldkra) ideiglenesen egy nagy
sator boritas kerilt, az Utburkolat felujitsa soran. A satortakaras nagyban korlatozhatta a
cellakbol a szél altal kioblitédd **C mennyiségét. Ugyanakkor a csokkenés masik
Osszetevdje lehet az is, hogy a ,,C”-tarolobdl bo egy kdbméter vizet eltavolitottak. A ,,C”
tarold megépitésekor a tarold vizszigetelését ugy ellendrizték, hogy teletoltotték az 1,5
kébmeteres medencéket vizzel. Az egyik medencében ez bennmaradt, mivel hulladékot
nem raktak bele. Ebbe aztan beleoldodhatott a tobbi medencékbdl diffuzidval kikeriils *C.
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22.4bra A héattér(H) és az RHFT teriilén lévé(T) fa értékeinek valtozdsa az idd
figgvenyeben

2005-ben a medence bezarasa tortént, amit jol tikrdoz a 2005-0s hirtelen csdkkenés is.

2007-2009 kozott egy demonstracios program keretein belul tébb régen lezart medence
megnyitasa tortént a hulladékok Ujracsoportositasa céljabol. A cellédk radioaktiv hulladék
tartalma feldolgozésra kerdilt. Ezt jelezheti a 2007-el kezd6d6 hullam.

2011-ben Gjra megnyitottak az A65-66 medenceket és 2011-2012 soran kiemelték az ottani
hulladékokat is, feldolgozasra. Ezt jelezheti a 2011-es kiemelkedd *C-es hullam a fa
cellul6zéban.
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4.4 A RHFT teriiletén nétt fa *C adatainak osszehasonlitasa az
atombomba csucs idejérol szarmazo faévgylru sorozat

eredményeivel

Az eredményeket mas forrasokbol szarmazo adatokkal is 6sszevetettiik. Hertelendi Ede az
1970-es években egy Debrecenben nétt fa (D-fa) évgylriiiben kimutatta az 1960-as évek
atombomba kisérleteinek hatasat. A debreceni fa eredményekbdl lathatd, hogy bar a
hatteret jol mérhet6en meghaladja a plispokszilagyi tarolo teriiletén nétt fa (T-fa) és persze
igy a levegd *C tartalma is, de ez nagysagrendileg nem nagyobb az 1960-as években az
egész Foldi atmoszférara jellemzé “C aktivitas értékénél (lasd 23.4bra). Ez azt is jelenti,
hogy ha barhol a F6ldon vennénk faévgylirii mintat egy olyan fabol, ami mar az 1960-as
években is é€lt, hasonld eredményeket kapnank, mint az RHFT terlletén kozvetlendl a
cellak 50 méteres szomszédsagaban az 1995-2012 ko6zott nétt faévgyiiriikben.

=—¢—D-fa —@— H-fa T-fa

C-14 %o
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o
o
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23.4bra A *C szint a debreceni- (D), az RHFT melleti hattér- (H) és az RHFT teriiletén
(T) nétt fakban, az alpesi levegében (JFJ) és a dunafoldvari hattér faban (B-24) a vizsgélt
idoszakban, a Modern Carbon referencia szinthez képest.
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4.5 A tarolo teriiletén nétt fa évgyuriiben mért tobblet Hc

aktivitas meghatarozasa és értelmezése

A konvencionalisan elfogadott termeszetes radiokarbon szint, amit az atombomba csucs
el6tt 1950-ben nétt faévgytirti *C aktivitasaval definialtak: 226 Ba/kg *C aktivitas elemi
szénre vonatkoztatva. Amennyiben figyelembe vesszUlk, hogy a fak széntartalma széaraz fa
esetén a teljes tdmeg kb. 49%-a, akkor a héttér és a telephelyi fa fajlagos **C aktivitasa a
kovetkez6 tablazatban lathato modon alakul (lasd 5.tablazat). A legkisebb tobblet 1999-ben
volt, ami minddssze 10% tdbbletet jelentett a hattér értekhez képest. A legnagyobb tdbblet
107% viszont 2007-ben jelentkezett. Osszességében elmondhatd, hogy az RHFT teriiletén
nétt fak évgylirliinek **C aktivitasa a természetes hatteret atlagosan 49%-al haladja meg,
melyet egy elég jelentds valtozékonysag (szoras £31%) jellemzett az egyes évek kozott.
[29]

5.tablazat A hattér(Ay) és telephelyi(Ar) fa fajlagos **C aktivitasa

Evgyiiri Ay (Ba/kgsat) At (Ba/kgs) AT wbblet (%0)
keletkezési éve (x 0,5%) (x 0,5 %) (=1 %)
1995 121 143 18
1996 122 138 14
1997 122 144 18
1998 121 145 20
1999 120 132 10
2000 120 141 18
2001 118 138 17
2002 119 200 69
2003 118 192 63
2004 117 222 90
2005 115 161 39
2006 117 189 62
2007 117 242 107
2008 116 200 73
2009 115 185 60
2010 115 170 48
2011 115 190 65
2012 114 216 89
Atlag - - 49
Sz6ras = - 31
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5. Osszefoglalas

Munkam célja a Piispokszilagyi Radioaktiv Hulladék Feldolgozé és Tarolé légkeri *C
kibocsatasdnak kimutatasa volt egy kozeli fabdl vett minta segitsegével. Az
0sszehasonlitds érdekében ugyancsak mintat vettem egy 3 km-rel tavolabb nétt ugyanolyan
faju fabol, a hattérszint megallapitasahoz.

A mintavétel majd a preparalas is az altalam tanulmanyozott korabbi fa évgyiirti vizsgalati
dokumentumoknak megfeleléen tortént. A korszeri és megbizhatdé moddszereknek
kdszOnhetéen mindségileg jol ellenérzott, reprezentativ eredményeket kaptam. Ugyancsak
ezt tdmogatta az IAEA nemzetkozi *C referencia anyagainak hasznalata, egyiitt

preparalasa és mérése a mintaimmal.

A héttér fa minta hitelesités céljabol osszevetésre kerllt egy hasonlo vizsgélatban hasznalt
dunafdldvari hattér fa, valamint a Jungfraujoch hegycstcson vett levegdmintak *C
szintjével. A kapott adatok egyértelmiien azt mutattak, hogy lényegi eltérés a két hattér fa
(az RHFT-t6] 3 km-re kivélasztott és a dunaféldvari) '*C koncentracidjaban nem
mutatkozott. Ennek tudataban kijelenthetjiik, hogy a Kisnémedi kozelében levé ,,hattér”
fara mar semmilyen hatassal nincs az RHFT '*C kibocsatasa! A vélasztott hattér fa

hitelesen hasznalhat6 volt természetes referenciaszintnek.

Az alpesi (jungfraujochi) levegémintakkal Gsszevetve pedig szintén elhanyagolhatd az
eltérés a két hattér fa évgyliriiiben, ami figyelemre méltd egyezés a tavolsag és a
tengerszint feletti magassagbeli eltérés ellenére. Ez pedig azt mutatja, hogy az egyes
évgyliriik természetes *C tartalma szoros 8sszefliggést mutat az azonos évben a légkérben

jelenlévé *C koncentréaci6val.

Ugyancsak ezen adatok &sszehasonlitdsa eredmenyeként lathato miként csokken

folyamatosan a légkéri 1*C koncentréci6 az 1962-es atomcsend egyezményt kévetSen.

A radioaktiv hulladék tarol6 teriiletérdl vett fa évgylirliiben viszont mar jol lathaté a **C
tobblet, a hattér fa értékeihez képest, jelentés kiugrasok mutatkoznak. Az elsé id6szakra

(1995-2000) vonatkozdan a ,,C” tipusu taroldéban elhelyezett olddszerek, valamint a
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korébban lerakott hulladékokbdl szarmazd diffuz kibocsatds adja a viszonylag kisebb
178%o-es tobbletet.

2000-2001-ben megkezd6dott az A65-66 taroldmedencék feltdltése, ahonnan leginkabb
gazformaban keriilt kibocsatasra *C. Ez okozhatta a 2002-re 810%o-es koncentracio
ndvekedést. 2003-ban az ideiglenes sator boritas valdsziniileg ezt a gazkibocsatast
akadalyozta meg, amely az értékek visszaesésében mutatkozik meg, valamint a ,,C”

tarolobol eltavolitott szennyezett viz is ehhez a csdokkenéshez jarult hozza.

Ujabb novekedés 2007-ben volt, amikor is tébb medencét megnyitottak a hulladékok

Ujracsoportositasa céljabol.

A legutolso hulldm a 2011-ben Ujra megnyitott A65-66 medencéknek tudhat6 be. 2011 és
2012 kozott kiemelték a medencékben levé hulladékokat, feldolgozas céljabol.

Az éltalam vizsgalt fa ¢évgylrik adatait azért taldltam fontosnak Osszevetni egy
atombomba csucs idejébdl szarmazd fa értékeivel, hogy ezaltal lathatd legyen, hogy
nagysagrendileg az RHFT teriiletén mért tébblet **C mennyiség a fa évgyliriiben nem
sokban killénbézik az 1960-as években az egész Foldi atmoszférara jellemz6 “*C értékétél.
Tehat ez semmiféle aggodalmat nem kelthet a kornyékbeliekben, féként szamitasba véve,
hogy a Kinémedi hattér faban mar a legérzékenyebb mérési mddszerekkel sem mutathatd
ki a telephelyrdl szdrmazd YC tobblet, sét dobbenetesen jO egyezést mutat szénizotop

Osszetétele a svajci Alpokban gytijtott levegdjével.

Végiil a telephely teriiletén nétt fa tobblet '*C aktivitdsanak meghatarozasaként
megallapithato, hogy a fa évgyliriiinek aktivitasa a természetes hatteret 49%-al haladja meg

melyet egy elég jelentds valtozékonysag (szoras £31%) jellemzett az egyes évek kozott.
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