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Roviditések jegyzéke

AMS — Accelerator Mass Spectrometry (gyorsitos tomegspektrometria)
ATOMKI — Atommagkutato Intézet

CEDAD - Universita del Salento, CEntro di DAtazione e Diagnostica
CRDS — Cavity Ring Down Spectroscopy (iireglecsengési spektroszkopia)
GPC — Gas Proportional Counting (Gazproporcionalis szamlalas)

ETH — Eidgendssische Technische Hochschule, Ziirich (Swiss Federal
Institute of Technology in Ziirich)

FAME — Fatty Acid Methyl Ester (zsirsav metil észter)

HEM — High Energy Magnet (nagyenergias magnes)

HYSPLIT — Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory modell
HVO — Hydrotreated Vegetable Oil (hidrogénezett névényi olaj)

IAEA — International Atomic Energy Agency (Nemzetkozi Atomenergia-
Ugynokség)

IKER — Izotop Klimatolodgiai és Kornyezetkutatdo Kozpont

INES — International Nuclear and Radiological Event Scale (Nemzetkozi
Nuklearis és Radiologiai Esemény Skala)

LEM — Low Energy Magnet (alacsonyenergids magnes)

LSC — Liquid Scintillation Counting (folyadékszcintillacios szamlalas)
MICADAS — Mini CArbon DAting System

NSC — Non-Structural carbohydrates (nem strukturalis szénhidratok)
pMC — percent Modern Carbon

POC — Particulate Organic Matter (lebeg6 szervesanyagtartalom)

ppb — part per billion, az egész milliardad része (10°°)

ppm — part per million, az egész milliomod része (107°)

ppt— part per trillion, az egész billiomod része (10712

SOC - Soil Organic Matter (talaj szervesanyagtartalom)
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1. Bevezetés

A radiokarbon (*C, radioaktiv szénizotop) alapii analitikai
modszereket napjainkban mar nem csak a régészeti céli felhasznalasok
korében alkalmazzak, -elterjedtek kornyezeti, 1égkori, ipari és egyéb
interdiszciplinaris kutatasi, valamint alkalmazasi teriileteken egyarant. A
fotoszintézis révén az egyes novényi szerves mintak a keletkezésiik id6szakara
jellemzd 1égkori szén-dioxid “C/*2Cizotoparanyat (a 14 és 12 tdmegszamu
szénizotdp egymashoz viszonyitott aranyat) tiikrozik. Ezaltal faévgytiriik és
falevelek segitségével vizsgalhatok a fosszilis €s nukleédris eredetli CO:
kibocsatasok mértékei. A ndvényi mintdk segitségével olyan foldrajzi teriiletek
légkori értékei is monitorozhatéva valnak, amelyek a miiszeres mintavétel
vagy in-situ 1égkori mérések szamara nehezen elérheték. A 1égkori
atombomba-kisérletek  kovetkeztében  keletkezett  Gigynevezett 4C
atombomba-cstcs alkalmazasaval a 60-as évek utan keletkezett biologiai
eredetll mintdk nagy pontossdgii kormeghatdrozésa valdsithatdo meg. A
hosszabb faévgyiirii id6sorok alkalmazasaval pedig tobb ezer éves, akar
csillagaszati vonatkozasu szén izotdparany lenyomatokat is vizsgalhatunk,
ezaltal a maultbeli, kozmikus eredetli, szupernéva ¢és naptevékenység
véltozésaira utald, hirtelen légkori 1*C szint ugrasok is kimutathatok.

Annak koszonhetéen, hogy a novények pontosan tiikrozik a légkori
¥C2C izotdparanyt, nem csak a kornyezettudomanyban, hanem szamos
iparagban is hasznosak a radiokarbonos mérések. Ugyanis a fosszilis, illetve a
modern bioldgiai eredetii széntartalmil szervesanyagok *C/*2C izotoparanya
jelentdsen kiilonbozik, mivel a fosszilis anyagok, az idés geologiai kornak
kdszonhetéen, nem tartalmaznak *C izotopot, ezzel szemben a recens,
jelenkori névényi termékek “C/*2C aranya a légkori COp-éval egyensulyi
allapotban van. Ezért a fosszilis €s jelenkori bioldgiai forrasbol szarmazo szén
a radiokarbon alapu mérések segitségével megkiilonboztethets, amivel a
keverék mintadk biokomponens-aranya IS meghatarozhatdé. Ez alapjan a
gyorsitos tdmegspektrometriai alapi 1*C mérés alkalmazhaté iizemanyagok,
milanyagok ¢és egyéb Osszetett (biologiai és fosszilis Osszetevot IS egyszerre
tartalmazd) anyagok biokomponens tartalmanak nagypontossagii mérésére.
Valamint a modszert fel lehet hasznalni alapanyagok ¢és késztermékek
biotartalom, vagy éppen fosszilis szennyezés vizsgalatara egyarant. A modern
izotopanalitikai eszkozok segitségével nyomnyi mennyiségli (<1%)
széntartalmi komponensek vizsgalata végezhetd el nagy felbontassal, ami a
kisebb mértékii, akar 0,5 %-os szennyezések kimutatasat is lehetévé teszi. Igy
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a radiokarbon alapt biokomponens-tartalom mérés az ipar szamara is hasznos
informaciét  szolgaltat, ¢és felhasznalhatd —mindségbiztositasi, Vvagy
anyagvizsgalati elemzések lefolytatasara egyarant, ugyanazon az elven, ahogy
a kornyezeti vizsgalatoknal a ndvényi mintdk fosszilis tartalma
meghatarozhato.

A Doktori munkdmhoz kapcsolodd kutatdsokat az Eotvos Lorand
Kutatdsi Halozathoz tartozé Atommagkutatdo Intézet (ATOMKI), Izotdp
Klimatoldgiai ¢és Kornyezetkutatdé Kozpontjdban (IKER) végeztem
Debrecenben, ahol kornyezeti (falevél, pazsitfiivek levele, faévgytir() és ipari
eredetli (méz és lizemanyag) szerves mintak szén izotopanalitikai vizsgalatait
hajtottam végre. Kutatomunkdm célja volt, hogy a radiokarbon mérésén
alapuld modszereket olyan 0j mintatipusokra és alkalmazasi teriiletekre is
Kiterjesszem, amelyekre korabban hazankban nem volt példa. Doktori
munkam soran izemanyag-vizsgalatokat folytattam a biokomponens tartalmat
illetéen, hogy meghatarozzam az altalunk Osszedllitott mérési elrendezés
pontossagat. Elelmiszerek esetében mézek izotopanalitikai vizsgélatat
hajtottam  végre #C/?C  izotoparany mérésen alapuld  gyorsitds
tomegspektrometriai  modszerrel, hogy  vizsgaljam a  mézmintak
korolhatosagat és a modszer alkalmazhatdsagat ezen a kornyezettudomanyi
tertileten. A magyarorszagi ¢és kiilfoldi mintavételi pontokon gyiijtott ndvényi
(fu-, falevél és faévgylrl) mintak esetében pedig a fosszilis és nuklearis
kibocsatasok detektalasara, valamint multbéli kozmikus események *C
lenyomatainak feltarasara alkalmaztam a modszert.
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2. Irodalmi attekintés
2.1. A természetes (kozmogén) radiokarbon keletkezése és
mérési lehetoségei

A radiokarbon (C-14, *C) a szén 14-es tomegszamu radioaktiv
izotopja. A szén 12-es (*2C) és 13-as (**C) tomegszamu izotopjaival egyiitt
természetes izotop. A 2C-hdz képest minddssze 10712 részaranyban fordul eld.
A '4C bétasugarzo radioaktiv izotdp, felezési ideje 5700+30 év. B~ bomlassal,
egy elektron és egy antineutrind kibocsatasaval nitrogén 14-re (**N) bomlik
(Karlen et al., 1968; Kutschera, 2019, 2013).

Természetes tton a fels6 1égkorben, a sztratoszféraban keletkezik, ahol
a beérkez6 kozmikus hattérsugarzas hatasara 1étrejovo masodlagos részecskék,
lassi neutronok a jelentds mennyiségben megtalalhato “N izotoppal
magreakcioba 1épnek, és a folyamat (}*N(n,p)**C) kovetkeztében *C
keletkezik (Lal and Suess, 1958). A légkori keletkezést kovetéen CO2-da
oxidalodik és belép a foldi szén korforgdsba, aminek kdszonhetden eljut a
bioszféraba is (Rakowski, 2011; Turnbull et al., 2017; Weinstock and Niki,
1972). Az 1. dbran lathatdo modon, jelentds része a hidroszféraban, 6ceanokban
halmozodik fel (93,4 %), csekélyebb mennyiség a bioszféraban (3,8 %) és a
légkorben (1,9 %) talalhato (Damon, 1968).

g ZARAZFOLD‘ Légkdri CO,

1,7-2,0%

Szarazfoldi él6vilag
1,6-2,0%

Talaj szervesanyag L3 -
. o Tengerfelszin
" 8-10
—_
1

1. abra: A radiokarbon eloszlasa a Foldon (Damon, 1968). A
piros szamok a **C atomok szdzalékos mennyiségét mutatjik a
Foldon felgyiilemlett készletbol.

A radiokarbon a Foldon nem egyenletesen oszlik el, és a felezési
idejének i1s koszonhetden vannak olyan rétegek, kozegek, ahol jelentdsen
kisebb mennyiségben, vagy egyaltalan nem fordul eld. A légkorben és a
bioszféraban jol mérheté mennyiségii radiokarbon talalhat6, ezzel ellentétben
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a fold mélyén eléforduld fosszilis anyagokban, mint a kdolaj és foldgaz, a
5700£30 éves felezési id6 és a hosszu geoldgiai tartdozkodasi id6 (akar tobb
szaz millié év) kovetkeztében (Berner, 2003), a radiokarbon mennyisége
nullanak tekinthetd (Suess, 1955).

2.1.1. A radiokarbon mérési lehetoségei

crer

radiokarbon alapu kormeghatarozas felfedez6jének, Willard F. Libby-nek a
munkassaga ota, akit 1960-ban kémiai Nobel-dijjal jutalmaztak a mddszer
kidolgozaséért.

A kezdeti idékben a mintdban 1év6 szén fajlagos *C koncentraciojat
aktivitdsméréssel, bomlasszamlalassal hataroztdk meg. Ebbe a méréstechnikai
csoportba tartozik a gazproporcionalis szamlalasi (GPC, gas proportional
counting) ¢és folyadékszcintillacios szamlalasi (LSC, liquid scintillation
counting) mddszer is. A GPC technika esetében rendkiviil tiszta mintagazt kell
eléallitani a vizsgalni kivant mintabol, amely lehet szén-dioxid, metan, acetilén
vagy etén. Az el6készitett mintagazt egy vakuumtomor csobe toltik
toltdgdzzal, amely a bomlas soran keletkezett részecskék hatasara vezetové
valik, igy elektromos jelként detektalhaté minden egyes egyedi bomlas
(Bédizs, 2009; Cook and van der Plicht, 2014; Csongor and Hertelendi, 1986;
Theodorsson, 1991).

Az LSC technikanal a minta széntartalmabol valamilyen folyadékot
kell eldallitani. A legjobban a benzol szintézises eljaras terjedt el, ahol a
mintabdl eldallitott benzolt egy specialis, ugynevezett szcintillacios koktél
nevii folyadékkal kevernek ossze. A minta *C izotopjainak bomlasa
kovetkeztében a szcintillatormolekula kémiai kotései gerjesztddnek, amely
fénykibocsatas kiséretben tér vissza alapallapotaba. Ezeket a jeleket
fotoelektron-sokszorozoval aztan detektalni lehet. Mind a GPC és LSC
miiszereken alapuld technika grammnyi mintamennyiségeket igényelnek, és
mivel bomlasszamlalason alapul, igy a mérés ideje is akéar napokat vehet
igénybe egy nagyon idés minta esetében. A megfeleld0 mérési statisztika
elérése érdekében a tobb mint 40000 éves mintak esetében a 3-5 napot is
elérheti a mérésidd (Bodizs, 2009; Theodorsson, 1991).

A GPC ¢és LSC technikaval szemben a gyorsitos tomegspektrometriai
(AMS, accelerator mass spectrometry) elvén miikodé berendezések ¢és
méréseik joval kisebb mintamennyiséget igényelnek, és jelentdsen révidebb
mérési idével képesek ugyanolyan pontossdgu eredményt szolgéltatni. Ebben
az esetben a mintabol kinyert szenet, altaldban grafit (szilard), vagy szén-
dioxid (gaz) formaban juttatjdk be a tomegspektrométerbe, amely nem
bomlasokat szamol, hanem a szénizotépok aranyat méri a mintdban. Korabban
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a MC/*?C izotoparany-méréstdl kiilon, egy C/*2C  izotdparany-mérd
tomegspektrométerrel  tortént a  stabilizotop-aranyok mérése, amely
elengedhetetlen az izotoparany eltolodas korrekcioba vételéhez, &m ez ma mar
szamos esetben parhuzamosan, ugyanazzal a miszerrel torténik. A
stabilizotoparany-mérés alapjan elvégzett korrekcidra azért van sziikség, mert
a kiilonb6zdé tomegszamu izotopok egyes fizikai, kémiai és biologiai
folyamatokban eltéré mértékben és sebességgel vesznek részt, igy a kiindulasi
és végtermék izotoparanya eltérd lehet, tehat frakciondlodhat. Ez a
frakcionalodas hatassal van a végtermék, tehat a minta **C/*2C aranyara is,
ezért korrekcioba kell venni a parhuzamos *C/*2C izotéparany mérés alapjan.
Az, hogy parhuzamosan és egyazon miiszeren torténik a *C/*2C és *C/*2C
izotoparanyok mérése, sokkal megbizhatobb, mert a minta szénizotopjainak
ionforrasban torténd frakcionalddasa is szdmitasba vehetd. Az ionforrasban
negativ szénionok keriilnek eléallitasra, majd a gyorsitd fosztoterében az
interferalé molekulaionok iitkdztetése torténik meg He, vagy N2 gazban. Itt a
molekulaionok nagy része széttorik és nem képes eljutni a szénizotdpokat
érzékeld detektorokba. Az ionnyaldbok szétvalasztdsit mdagnesek ¢és
elektrosztatikus-tér analizator segitségével oldjak meg. Ezzel a modszerrel
altalanosan ~1 mg széntartalml minta mérése végezhetd el, de kiilonleges
modszerekkel mindossze 1 pg minta mérése is kivitelezhetd. Egy 1 mg
széntartalmi minta esetében fél oras mérésidovel ugyanolyan ezrelékes
pontossag érhetd el, mint a GPC vagy LSC joval hosszabb, tobb napos
mérésével. A radiokarbon mérések korében jelenleg (2022) az AMS a
leginkabb alkalmazott technika, mivel mintaigénye kicsi, igy az értékes
régeészeti mintak, kis széntartalm mintak (pl: meteoritok, egyedi mintak, jég
furasmagok ¢és zarvanyaikbol szarmazd gazok, stb.) nagy felbontast és
pontossagi mérése is elvégezhetd (Fahrni et al., 2013; Heal et al., 2011;
Kutschera, 2016, 1983; Linick et al., 1989; Steier et al., 2004; Synal et al.,
2007; Theodorsson, 1991). Az AMS moédszernek egyben hatranya is a kis
mintamennyiség, hiszen a kisebb minta konnyebben elszennyezhetd, igy
rendkiviil fontos a minta el0készitésének tisztasaga. A kis mintamennyiség
kovetkeztében pedig a minta reprezentativitasanak biztositasa is fontos feladat.
A preparédlaskor meg kell gy6zddni, hogy a minta homogén, az abbol
kivalasztott rendkiviili kis mintamennyiség a teljes mintat képes reprezentalni.

Az AMS technika mellett a pozitivion tdmegspektrometria (PIMS,
positive ion mass spectrometry) is megjelent napjainkban a radiokarbon
mérések és miiszerek palettajan. A PIMS technikdndl az ionforras egy elektron
ciklotron rezonancia (electron cyclotron resonance) elvill ionforras, ami pozitiv
toltésti szén ionokat allit eld a mintdbdl. Kiilonlegessége az, hogy nem
sziikséges szilard grafitminta eldallitdsa a méréshez, hanem CO2 mintabol
képes nagy pontossdgi szénizotOp-ardny mérésre. Mivel a nitrogén is
rendelkezik stabil pozitiv ionnal, igy ezek eliminalasat is el kell végezni, amire
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egy toltéscseréld cellat alkalmaznak. A minta bevitele automatikus, kapcsolt
égetdé rendszereken on-line is megtorténhet, mivel a grafitizalas lépése
elhagyhato (Freeman et al., 2015).

A tomegspektrométerek mellett az iireg lecsengési spektroszkopia
(CRDS, cavity ring-down spectroscopy) is megjelent a stabilizotop-mérések
mellett a radiokarbon méréseknél is. Ez egy nagy érzékenységli optikai
spektroszkopiai modszer, amely soran egy szabalyozott hdmérsékletli és
nyomasu, tiikroket tartalmazo liregbe engedett mintagazt (COz) vilagitanak
meg specifikus 1ézernyalabbal. Majd a 1ézernyalabot kikapcsoljak, és mérik a
fényintenzitas exponencialis lecsengését az liregben. A lecsengés alatt a fény
rendkiviil nagy tavolsagot (tobb km-es utat) tesz meg a tiikrok kozott.
Amennyiben a specifikus lézer utjdban a fényt elnyelé anyag, példaul a
mintagaz tartdzkodik, ugy a molekulak elnyelése miatt ez a lecsengés gyorsabb
lesz. Ezen az elven a koncentraciot is lehet mérni. A kiillonb6z6 gazok elnyelési
sdvja izotopspecifikusan is vizsgélhatd, igy téve lehetdvé az izotdparany
mérését a mintaban. Elsdsorban stabilizotop-aranymérésben alkalmazott
modszer, de mar megjelentek a *C/*2C izotoparanyt méré miiszerek is. A
CRDS alapu radiokarbon mérések még nem érik el a tomegspektrometriai és a
korabbi mérési modszerek pontossagat, altaldban mintamennyiség igényiik is
sokszorosan meghaladja az 1 mg-ot, de példaul kiilonb6z6 anyagok
biokomponens tartalmanak mérésére mar sikeresen alkalmaztak (Delli Santi et
al., 2021; Genoud et al., 2019, 2015).

A CRDS modszer mellett megjelent a fotoakusztikus spektroszkdpia
1s, mint alkalmazhat6 radiokarbon (szintén CO2-bdl) aranymérési modszer. A
miiszerben egy kvantum kaszkad lézer segitségével mérik a *CO»
abszorpcigjat, aminek minimalis az interferencigja mas szénizotopokat
14CO, mérések is elvégezheték, am a természetes szint ennél sokkal
alacsonyabb, 1,2 ppt koriilire tehetd. Emiatt a modszer jelenleg még
korlatozottan alkalmazhato, akarcsak a CRDS alapu mérés, de radiokarbonban
dusult teriileteken, példaul atomerdmiivek kibocsatasanal in situ alkalmazhat6
lehet, igy sokkal nagyobb felbontdsu kibocsatasi méréseket lehet végezni
(Fatimaetal., 2021). A jelenleg alkalmazott mintavételi technikak csak nagyon
nehezen és koltségesen teszik lehetdvé az oras felbontast kibocsatasi adatok
kinyerését, igy ezeken a teriileteken varhaté az olcsobb, in-Situ modon is
alkalmazhat6 miiszerek elterjedése.

2.1.2. A radiokarbon mértékegységek

A radiokarbon fajlagos aktivitasa megadhat6 az egységnyi tomegben,
vagy térfogatban idéegység alatt torténé bomlasok szamaval (Bq/g, Bg/m®) is,
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am a radiokarbon alapu kutatisokban tobb mértékegység is altaldnosan
alkalmazott az egyes kutatasi teriiletektdl fliggéen. Ezen mértékegységek foleg
a minta széntartalmahoz viszonyitott fajlagos (radiokarbon) radioaktivitasat
irjak le. Ezen mértékegységekben az értékek megadasahoz viszont a minta
szén stabilizotop-aranyat is meg kell hatdrozni, mert az izotopfrakcionalodas
befolyasolja a  végeredményt. A  stabilizotop-arany  eltolodasat
(izotopfrakcionalodast) a minta *C/*C értékének nemzetkodzi standardhoz
(Vienna Pee Dee Belemnite, VPDB) viszonyitott, ezrelékben megadott értéke
irja le (Coplen, 1994). Ez az érték azt jelenti, hogy a minta izotOparanya
mennyiben kiilonbozik a VPDB standard referenciaanyag izotoparanyatol,
amit befolyasolhatnak a kiilonboz6 biologiai, kémiai és fizikai folyamatok. Ez
ugyanugy értendd természetes és a minta elokészitése soran alkalmazott

folyamatokra:

/ 13 \ (1)

(=),
§13C = | ——— e _ 1 | x1000%o

\(13C>
12,
¢ standard

Ahol a BC/*?Cpinta és C/*?Cstandara értékek az azonos koriilmények
kozott mért izotoparanyokat jelentik a mintat és a standardot illetéen. Ezen
mérés alapjan becsiilheté a 1*C/*2C izotopfrakciondlodas is, ami a mért 33C
izotopfrakcionalodas kétszerese. A NIST (National Institute of Standard and
Technology) oxalsav standardra mért 8*3C értékét a radiokarbon aktivitasanak
mérésénél szintén korrekcioba kell venni.

A C 5700+30 éves felezési idejii folyamatos bomlasanak
koszonhetden nem allithatd eld olyan referenciaanyag, amelynek aktivitasa
nem csokken az iddvel. Ezért, tovabba a nukleéris fegyverkisérletek hatasainak
kikiiszobolésére €s az eredmények Osszehasonlithatosaga érdekében a mért
14C koncentraciot az 1950-es évre vonatkoztatva szoktdk megadni. Az 1950-
hez kotott vonatkoztatasi szinten igy valtozatlan a mérésekhez alkalmazott
NIST altal gyértott hiteles oxalsav standard (SRM 4990C) *C értéke, a
folyamatos bomlas ellenére (Stuiver and Polach, 1977).

A tetszbleges idOpillanatban mért Aox standard aktivitasat a
stabilizotop frakcionalodasa (8'3C) szerint -19%o-re normaljuk és
megszorozzuk 0,95-el, igy kapjuk az Aon értéket (Stuiver and Polach, 1977):

2(19 + 613¢ (2)

AON = 0,95 AOx <1 - W)

Az Aon értékbdl az 1950-re vonatkozo nemzetkozi standard aktivitasat (Aas)
a bomlastorvény szerint korrigalva szamitjuk ki (Stuiver and Polach, 1977):
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Agps = Agy - €M 071950 g2 (-1950) (3)

Ahol a A a radiokarbon-izotop bomlasi allandoja, az y pedig a mérés éve. Az
igy szamolt Aaps megfelel az északi félgombon 1890-ben keletkezett faévgytira
referenciaanyag fajlagos *C koncentracidjanak (1950-ben), ami 0,226 Bg/g
fajlagos szén aktivitast jelent.

A mért ismeretlen mintak esetén, fiiggetleniil azok eredetétél, a §*°C
értékiik alapjan a VPDB standardhoz viszonyitva egységesen -25%o-re
normalizaljak az izotopfrakcionacio miatti #C/*2C izotoparany eltolodas
korrekcioba vételéhez (Asn) (Stuiver and Polach, 1977):

2(25+ 630) (4)
1000

ASN = AS <1 -

Ahol az As a minta nett6 specifikus *C aktivitdsa (a minta mért specifikus 4C
akitivasanak és a hattér specifikus *4C aktivitdsanak kiilonbsége).

A légkori és kornyezettudomanyi vizsgilatok soran AMC mennyiségben
szokds megadni az eredményeket, ami a minta fajlagos *C koncentraciéjat
jelenti a mérés évében az abszolit standardhoz viszonyitva (Stuiver and

Polach, 1977):

A

AC = (ﬂ -~ 1) 1000%o )
abs

Hasonloan gyakran hasznalt egység a modern szén szazalék (pMC, percent

Modern Carbon) is. A pMC mértékegység a nemzetkozi standard aktivitasat

veszi 100%-nak (Stenstrom et al., 2011):

A
pMC = AﬂmO% (6)

ON
Ahol az Asn és Aon egyenként a minta és a standard mért és normalizalt
aktivitasa. Ezen eredmények 1950-re vannak vonatkoztatva, igy nem
valtoznak az id6vel.

Az egyes radiokarbon mértékegységek atszamolhatok egymaésba,
gyakran a felhasznélas és alkalmazott tudoményteriilet donti el, hogy mely
mértékegység keriil alkalmazasra. Az emlitett mértékegységeken tal, még
alkalmaznak masokat is (8*C, F¥*C, fm), 4m ezeket dolgozatomban nem
hasznalom, igy nem keriilnek bemutatéasra (Stenstrom et al., 2011).
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2.2. Mesterséges radiokarbon forrasok és az ,,atombomba-
csucs”

Mesterséges uton a *C a kiilonbozé nuklearis 1étesitményekben és
atomreaktorokban eldidézett maghasadas kovetkeztében keletkezik. Az ott
nagy mennyiségben el6forduld szabad neutronok reakcidba lépnek az
atomreaktor iizemanyagaban 1évé oxidokkal, a moderatorral, a szerkezeti
anyagokkal és a hiitékdzeggel, és ennek soran *C izotopokat hoznak 1étre (pl:
Yom,a)*C, BCmy)**C, M¥N(n,p)*C reakciok) (Magnusson, 2007;
Mughabghab and Garber, 1981). Az atomcsend egyezménynek kdszonhet6en
napjainkban a békés célu, energiatermeléshez hasznalt nukleéris reaktorok,
kutatointézmények és ezek hulladékait tarold létesitményekbdl szarmazik a
mesterséges radiokarbon jelentds része. A reaktorokbdl szarmazo radiokarbon
meghataroz6 hanyada a szell6zOkéményeken, gaz formdajaban jut a
kornyezetbe, illetve tervszerii kibocsatasként a szennyvizkibocsatas soran. A
reaktorok kibocsatasahoz kdothetd kollektiv effektiv dozis tekintetében a
radiokarbon hozzajarulasa az egyik legnagyobb, melyekbe beletartozik a
reprocesszald iizemek hozzajarulasa is, ahol a kiégett fltdelemeket
hasznositjak Gjra (IAEA, 2004; UNSCEAR, 2000).

Nem csak ellendrzott, ipari koriilmények kozott keletkezhet emberi hatasra
radiokarbon, hiszen az atombomba robbantasok ¢és kisérletek kovetkeztében
szintén jelentds mennyiségii radiokarbon jutott a légkorbe (2. dbra).

(a)— Eszaki félteke 1. zéna (NH Zone 1)
{—— Eszaki félteke 2. zéna (NH Zone 2)
Eszaki félteke 3. zéna (NH Zone 3) | f=
Déli félteke 1-2. zéna (SH Zone 1-2)
——— Déli félteke 3. zéna (SH Zone 3)
1000

800

» Atomcsend egyezmény

1 1 1

-200
1940 1960 1980 2000 2020
Ev
2. abra: Az atombombakisérletek kovetkeztében létrejott
,,atombomba-csucs” a fold kiilonbozo zondiban (a) és a Fold zondlis
felosztasa radiokarbon eloszldasa szerint(b)(Hua et al., 2021)
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Ezek a robbantasok 1950 és 1963 kozott kozel duplajara emelték a természetes
1égkori radiokarbon szintet (100 pMC-r6l kdzel 200 pMC-re), amely az 1963-
ban hatalyba Iépett atomcsend egyezmény utan folyamatos csokkenést mutat
(Graven et al., 2017; Hua et al., 2021, 2013; Turnbull et al., 2017).

Ezt a globalisan, 1égkori és faévgyiirti mintdkbol is kimutathaté C
atombomba-cstucsot szamos minta tipus esetében fel lehet hasznalni, mint
kalibraciés gorbét, amellyel éves, vagy esetenként annal is pontosabb
kormeghatarozasra van lehetéség modern (1950 utani) mintak esetében (Hua
et al., 2021). Az atomcsend egyezmény el6tti atombomba-kisérletek teriileti
eloszlasa miatt a Fold kiilonbozo teriiletein (zoénaiban) nem egyenld
eloszlasban volt mérhetd a légkori **C emelkedése, csiicsa és 1963 utdni
csOkkenése sem (2. abra). Ezért a kalibracids gorbeként hasznalt atombomba-
csucsot is zondlis értelmezésben kell hasznalni, a minta szdrmazasi helyétol
fiiggben. A magyarorszagi mintavételi pontok az Eszaki félteke 1. zonajaba
(NH Zone 1) tartoznak, am ahogy a 2/b abra mutatja, a Fold kiillonb6z6
pontjairdl szarmazo6 mintak mas zonahoz tartoznak. Napjainkra a CO2 1égkéri
eloszlasanak, és a jelentds lokalis **C forrasok (sziik teriiletre koncentrdlédo
atombomba-kisérletek) megsziinésének koszonhetéen a zdénak kozti
kiilonbségek elenyészonek mondhatdk. Szadmos, lokalis mérések alapjan
késziilt ,,atombomba-csucs” gorbe keriilt publikdldsra napjainkig. Egyes
esetekben, mint példaul a Hua és munkatarsai (20219 altal publikalt gérbe
esetében, a publikélt adatsor szamos mintasorozat Gsszegzesébdl all Gssze.
Ezeknek az adatsoroknak eltérd az id6 és térbeli felbontéasa, illetve a
hosszusaga is (Graven et al., 2017; Hertelendi and Csongor, 1982a; Hua et al.,
2021; Kontul’ et al., 2020b; Turnbull et al., 2017).

A 1égkori atombomba-kisérletek kovetkeztében megnovekedett, majd
lecseng6 1égkori atombomba-cstcs gorbéjét kozvetett modon szamos esetben
hasznaltdk kiilonb6zé modern anyagok kormeghatdrozasara €s orvosi célu
kutatasokra. Az egyik legjelentdsebb felhasznalasi teriilet az értékes modern
(alap)anyagok, mint példaul muzealis bor és elefantcsont akar éves pontossagi
kormeghatarozisa, , ahol a *C médszer rendkiviili médon tamogathatja
példaul az igazsagiigyi, blinligyi szakért6i dontéseket. Az atombomba-cstcs
értékeihez, mint vart értékhez hasonlitva példaul egy-egy értékes minta mért
¥C2C aranyat, az eltérésbél a hamisitdsra és a minta valés korara
vonatkozoan vonhatunk le kdvetkeztetéseket (Burchuladze et al., 1989; Cook
et al., 2020; Kaizer et al., 2018; Martin & Thibault, 1995; Palstra et al., 2008;
Povinec et al., 2020; Sakurai et al., 2013; Schonhofer, 1989, 1992; Zoppi et al.,
2004). A bomba-cstcs felhasznalasa szamos egészségiigyi és az emberi
szervezettel, az emberi test szénkoOrforgalméaval kapcsolatos kutatasban
jelentds szerepet jatszott, tobb kiemelt kutatds alapjat képezte. Kiilonb6zo
szovetek, szervek és az emberi testben fellelhetd anyagok szén-korforgalmat,
keletkezésének ¢és fejlodésének dinamikajat allapitottak meg az erre alapozott
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modszerekkel. A *C, mint természetes nyomjelzé, lehetdséget nytjtott az agy
(Bergmann et al., 2012), a szem (Rinyu et al., 2019), a haj és korom (De La
Torre et al., 2014; Geyh, 2001), a zsirszovet (Arner et al., 2011), az epeké és a
veseké (Druffel and Mok, 1983; Levchenko and Williams, 2016)
szénkorforgalmanak vizsgalatara és szamos mas emberi szoveten végzett
alapkutatasi kisérlethez is (Falso & Buchholz, 2013; Georgiadou & Stenstrom,
2010; Harkness & Walton, 1972; Libby et al., 1964; Nydal et al., 1971,
Stenhouse & Baxter, 1977; Stenstrom et al., 2010; Wild et al., 2000).

2.3. A Suess-effektus

A modern kor egyik legjelentdsebb globdlisan kornyezetterheld
tevékenysége a fosszilis tiizel6anyagok égetésébdl szarmazo, iiveghazhatast
CO2 gaz emisszidja. Ezen fosszilis anyagok kiilonlegessége az, hogy
széntartalmuk rendkiviil nagy, viszont a hosszu, tobb millié éves geologiai
tartozkodasi id6 miatt a benniik jelen 1év6 radiokarbon mara teljes mértékben
elbomlott. fgy ezen iizemanyagok elégetésével *C mentes COz keriil
kibocsatasra (A¥*C értéke -1000 %o, pMC értéke 0). Ez a 1égkér 2C és 13C
tartalmanal pozitiv hozzajarulasként jelenik meg, azonban ezzel egyiitt a
¥C2C aranyt csokkenti. Béar fosszilis eredetii CO kibocsatas torténhet
természetes Uton a geoldgiai tarolokbol, példaul vulkani, mofetta, vagy egyéb
mélységi eredetli gazkibocsatds soran, de mara sokkal jelentdsebb a
mesterséges uton, fosszilis tiizeldanyagok égetésével torténd kibocsatas. Az
ipari energiatermelés, foldgdz, kdszén, vagy kodolaj égetésébdl szarmazo
kibocsatastol a lakossagi széntiizelésen at, a kozlekedési eredetli lizemanyag
égetésig mind igen jelentds fosszilis CO2 emissziot jelent globalisan. Ami igy
a szén-ciklusbol korabban kizart szenet Ujra visszajuttatja a légkorbe. A
fosszilis tiizeldanyag-égetésbdl szarmazo, *C mentes CO, 1égkori C/A2C
izotoparanyt higitd hatasat a felfedezdje utan (1955, Hans Suess) Suess-
effektusnak nevezziik, aminek a légkdri CO2 AMC értékére gyakorolt hatdsa
példaul a 3. abran is lathato (Capano et al., 2010; Cook et al., 2001; Keeling,
1979; Kontul’ et al., 2020c; Rakowski et al., 2008; Shore et al., 1995; Soki and
Csige, 2016; Suess, 1955).

Suess (1955) faévgytirti *C mérések altal mutatta ki, hogy az ipari
forradalmat koveto idoszakban, az 1900-as évektol kezdodden csokkent a
légkor YC/*2C izotdparanya, amely az antropogén, fosszilis {izemanyagok
égetésébol eredd 4C mentes CO; kibocsatasnak tulajdonithaté (Suess, 1955).
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2.4. A radiokarbon korforgasa a szénciklusban

Az el6z6 fejezetekben bemutattam, hogy a radiokarbonnak természetes
és mesterséges forrasai is léteznek, illetve a Suess effetus a légkori C/*2C
arAny csokkenését okozza. A forrasoktol fiiggetleniil, a 4C kémiailag
ugyanugy viselkedik, mint a szén stabilizotopjai, igy azokkal hasonl6 kémiai
¢és biologiai folyamatokban vesz részt. Tobb olyan folyamat van, ami igy
nyeldként viselkedik a **C-re nézve.

Mivel a légkori radiokarbon jelentds része szén-dioxid formaban van
jelen, igy a bioszféra a vegetacio fotoszintézise Utjdn ugyanigy nyeldje a
légkori radiokarbonnak, mint a COz-nak. A fotoszintézis soran a ndvények
szénforrasként hasznaljak fel a szervetlen CO.-ot a szervesanyagaik
létrehozasara, igy a 1égkdrben CO-4 oxidalodott 1*C izotop is belép a biologiai
szén korforgasba (Hajdas et al., 2021; Rom et al., 2000). A fotoszintézisnek
harom tipusat kiilonboztetjiik meg, amelyek a C3 (a szén-dioxid megkdtése
el6szor harom szénatomos szerves savban torténik), C4 (a szén-dioxid
megkotése eldszor négy szénatomos szerves savban torténik), és a CAM
(Crassulacean Acid Metabolism, szukkulensek savas anyagcseréje, szintén 4
atomos szerves savban torténik a CO2 megkdotése elséként, de a re-fixalas nem
térben, hanem idében elvalasztva torténik) tipusok (Lawson et al., 2022).
Magyarorszagon mindharom tipusu fotoszintézis utvonalat hasznalé névény
megtalalhatd, 4m a mérsékelt és hideg éghajlati 6von a legelterjedtebb a C3
tipus. Példaulpéldaulp a kukorica a C4 tipusba tartozik, mig a CAM tipusba
tobbek kozott orchidedk és kaktuszok sorolhatok. A kiilonb6zd fotoszintézis
tipust novények egymdstél megkiilonboztethetok szén stabilizotop-
aranymérésekkel, mivel az azokban lezajlo eltérd fotoszintézis utvonal
eltéréeltolodast okoz a *C/*C izotdparanyban. Ez a jelenség képezi az egyik
legelterjedtebb mézhamisitasi mod felderitésére iranyuld stabilizotopos
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vizsgalat alapjat is (White and Winters, 1989). A novények széntartalmanak
jelentés része a fotoszintézis soran, CO2-bol eldallitott molekulakbol
szarmazik (pl: fehérjék, glikdz, celluloz). Ennek kovetkeztében a teljes
bioszféra szoros kapcsolatban all a légkér *C szintjével a taplléklancon
keresztiil, melynek jelenkori (2022) értéke ~100 pMC-re (~0 %o AXC-re)
tehetd.

A radiokarbon vizsgalatok szempontjabdl az egyik legjelentdsebb
szervesanyag a celluloz molekula, amely béta-gliikozegységekbdl felépiilé
lanc alaku poliszacharid, és a novényi sejtfal alapvazat alkotja (Bai et al.,
2019). Az éves szinten keletkez6 faévgytriikben talalhato celluloz
bizonyitottan a 1égkdri CO, adott évre jellemzd *C/*?C aranyét tiikrozi, ami
igy a radiokarbon kormeghatarozashoz hasznalt kalibracidés gorbe alapjat is
adja (Hua et al., 2021; Némec et al., 2010; Reimer et al., 2020; Southon and
Magana, 2010).

A novények kiilonb6z6 anyagai azonban nem feltétleniil tiikrozik hiien
az adott évre jellemzd légkori *C szintet. Fontos tovabba, hogy mivel a
faévgytrik keletkezése kifejezetten az évszakok periodikus valtozasdhoz
kothetd, ezért nem minden fa faj képez szemmel lathato faévgytriiket, amit
jelentdsen befolyasol az éghajlat is. Mivel a fotoszintézis a levelekben talalhato
z0ld pigmentekben (Kklorofill) torténik, igy van egy korai része a
faévgylriiknek, amelyek a novény levélképzésének szakaszaban, a vegetacios
periddus korai iddszakaban képzddik (,,early wood”). Ez a korai paszta még
tartalmazhat nem az adott évben légkori CO2-bdl megkotott szenet is. Ezért a
korai pasztat a radiokarbon vizsgalatok soran nem célszerti felhasznalni, mivel
ez tobb évvel is megvaltoztathatja a vizsgalt minta latszolagos radiokarbon
korat. Ennek elkeriilése érdekében a faévgyliriik elvalasztdsa sordn csak a
késObbi szakaszt, a kései pasztat (,late wood”) szokds felhasznélni. A
faévgylirii korai és kései pasztaja anatomiailag kiilonboz0, tobbnyire szemmel
lathatéan megkiilonbdztethetd, elkiilonithetd, ami a dendrokronoldogia egyik
alapfeladata. A faévgyiirik pasztas struktiraja nem elkiilonitheté szemmel
lathatéan, mint példaul egyes tropusi fafajokban. Ezekben az esetekben
képfeldolgozo szoftverek és stabilizotop-aranymérések segitségével végezhetd
el a faévgyiirii szeletek elkiilonitése éves felbontassal (Kudsk et al., 2018;
Speer, 2009).

Az 06rokzold novényeknél az eléz6 években keletkezett levél is
megtalalhaté még a ndvényen, ezért fokozottan tligyelni kell arra, hogy csak
friss, az adott évben keletkezett levelek keriiljenek gytjtésre az agvégekrol,
nehogy az eléz6 évekre jellemzd “C/*?C arany keriiljon kimutatasra (Alessio
et al., 2002; Baydoun et al., 2015; Pataki et al., 2010).

Egyes novényi anyagok és nedvek, mint példaul a juharszirup, vagy a
nem strukturalis szénhidratok (non-structural carbohydrates, NSC) szintén
tartalmazhatnak korabban elraktarozott szenet, amelyet késobb szénforrasként
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fel is hasznalhatnak (példaul erddtiiz utan a lombkorona ujjaépitésére), igy a
novényi mintak radiokarbon vizsgalatanal ezt figyelembe kell venni (Carbone
et al., 2013; Muhr et al., 2015). Az elraktarozott névényi nedvek és anyagok
mellett azok a nedvek is tartalmazhatnak a légkori C/*2C szinttel nem
egyensulyban 1évé szenet, amelyek szoros kapcsolatban vannak a talajjal, az
onnan beoldhaté széntartalmu anyagokkal. A talajok széntartalma rendkiviil
Osszetett és képzodési idejiik is eltérd, ezaltal azok radiokarbon kora is valtozo.
Legtobb esetben egy adott novény és talajanak az radiokarbon kora jelentsen
kiilonbozdé.Mivel a fotoszintézisnek koszonhetden a ndvények a légkdri CO»
szintet reprezentaljak, vagyis nulla a radiokarbon koruk, addig a talajok a
hosszl keletkezési idonek kdszonhetéen akar tobb ezer éves kort is adhatnak.
Réadasul a kiilonboz6 talajosszetevok és frakciok egymashoz viszonyitva is
kiilonb6z6 radiokarbon korral rendelkezhetnek. Bizonyos novényi nedvek a
talaj széntartalmaval szoros kapcsolatban allhatnak, mint példaul a a
gyokérnyomast kiegyenlitd guttacios folyadék, vagy az extrafloralis nektér is,
amelyekben bizonyitottan kimutathatok talajeredetli szervesanyagok, példaul
novényvédoszerek is (Girolami et al., 2009; Mathur et al., 2013; Mortl et al.,
2019; Nepi, 2007). Emiatt a ndvényi mintak gyljtése és radiokarbon mérése
soran koriiltekintéen kell eljarni, ha célunk az adott évre jellemz6 1égkéri *4C
szint megallapitasa. Emiatt a célnak megfeleld, bizonyitottan alkalmas
részeket kell gylijteni (példaul: a nagy celluloztartalmuk miatt a levelek,
faévgytiriik).

A ndvényi anyagcsere nem csak nyeld, de forras szerepet is betdlt, igy
mint egy gyors alciklus vesz részt a szén és radiokarbon foldi korfolyamataban.
Tovabba a novények altal korabban megkotott szén ujra felszabadulhat az
elhalt novényzetet, avart lebonté mikrobialis folyamatok kovetkeztében,
amelyhez tovabbi hozzajarulast jelent az allati 1€gzésbdl szarmazo CO:2
kibocsatas is (Larsen et al., 2018). A kiilonb6z6 tarolok és azok jellemzé
14C/12C (AY*C-ben kifejezve) izotoparanyai a 4. dbran lathatok.
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SOC: Soil Organic Carbon, talaj szervesanyag
POC: Particulate Organic Matter, lebeg6 szervesanyag

4. abra: Radiokarbon kérforgasa a szén-ciklusban. Az elnevezések alatti, %o-
ben (A“C) megadott értékek az adott tarolora jellemzé Y*CI*2C ardnyt
mutatjak (Larsen et al., 2018)

A szérazfoldi fotoszintézis mellett az 6cednok szintén nyeldként
szerepelnek, mivel jelentds mennyiségi CO2 beoldasara képesek. Fontos
megjegyezni, hogy az oceanok nem pusztdn nyelék , hanem a légkor-viz
hatarfeliileten torténd kicserélddési folyamatnak kdszonhetéen nyeldnek és
forrasnak is tekinthetdk egyidében (Hua et al., 2021, 2003; Levin and
Hesshaimer, 2000; Turnbull et al., 2017; Zhang et al., 2021). A szarazfoldi
novények mellett a vizi él6vilag szintén jelentds mennyiségii CO2 megkotésére
képes, igy nem csak a hatarfeliileten lejatszodo CO> kicserélodés, hanem a vizi
¢élévilag CO2 megkotése is hozzajarul a 1égkori radiokarbon szint alakulaséhoz.

A vizi dkoszisztémak tagjainak *C/*2C ardnya tipikusan Kisebb az
aktualis, egykort légkori #C/*2C aranytol, amit ,rezervoar effektusnak”
hivnak. Ennek oka a 1égkor-viz kozotti kicserélddési folyamatok id6igénye, a
viztesten beliili transzportfolyamatok sebessége, tovabbd a vizi éldvilag
komplex szénforrds Osszetétele és az oOceanok, tengerek relative lassu
atkeveredése. fgy a vizi széntarolok (iiledékek, oldott és lebegbanyagok,
élévilag) “C/*?C aranya rendkiviil véltozékony, a viszonylag fiatal
radiokarbon korutol egészen ,,0reg”, tobb ezer éves (atlagos tartozkodasi idejii)
anyagokat is talalhatunk a szénciklus ezen részeiben (Fernandes et al., 2016;
Larsen et al., 2018; Philippsen, 2013).

A levegbbdl kimosddod és kililepedd szén, illetve a bioldgiai szén-
ciklusbol valamilyen okbol kizarodott széntartalmu anyagok a lasst
szénciklusban hossziu ideig kivonodhatnak a globalis légkori é€s vizi
korforgasbol, igy a radiokarbon foldi korfogasadban is nyeldként vehetnek
részt. Ilyen példaul a fosszilis anyagok képzddése is, ahol a felhalmozodott
szervesanyag eltemetddésre keriilt, majd évmillidokra kizarodott a felszini
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biologiai és kémiai folyamatokbol, amely idd alatt a benne 1évé 4C teljesen
elbomlott. Megzavarva a szén ezen lassu ciklusat, a fosszilis anyagok
felhasznalasaval és égetésével az ember gyorsan, nagy mennyiségben juttat 14C
mentes szenet a 1égkorbe (Reichle, 2020).

2.5. Biokomponens tartalom mérése radiokarbon modszerrel

A fentebb részletesen kifejtett okokbol a fosszilis €s modern bioldgiai
anyagok *C szintje kzétt jelentés kiilonbség van. Mig a fosszilis anyagokban
nincs, addig a modern bioldgiai Gton eldallitott szervesanyagokban jol mérhetd
14C mennyiség taldlhatd, igy ezen anyagok keverékében (bio és fosszilis
komponens) a forras aranyanak elkiilonitése a *C modszerrel elvégezhetd,
szazalékosan megadhato.

Szamos olyan alapanyag és késztermék talalhaté az iparban és a
kornyezetben, amely tisztan fosszilis, vagy tisztan recens bioldgiai, mig masok
ezek valamilyen aranyt keverékébol épiilnek fel. Gyakran a jelenkori biologiai
anyag fizikai, kémiai tulajdonsagai hasonloak a fosszilis tarsdhoz (és forditva),
igy klasszikus analitikai modszerekkel a forras szerinti megkiilonboztetésiik
nehézkes lehet. Amennyiben molekularis szinten azonos anyagokrol
beszéliink, csak a forrasuk kiilonbozik (jelenkori biologiai vagy fosszilis),
akkor a megkiilonboztetésiik hagyomanyos moddszerekkel, mint a
spektroszkopia, vagy kromatografia, lehetetlenné valik. Ezekben az esetekben
nyajt lehetdséget az izotopanalitika, konkrétabban a radiokarbon alapu
biokomponens-aranymérés.

Ezzel a moddszerrel a minta széntartalmanak forrasmegoszlasa
vizsgalhatd. A vizsgélat sordn a minta széntartalmat kinyerik és annak
radiokarbon tartalmat (pl: LSC-vel) vagy *C/*?C izotoparanyat (pl: AMS-el)
mérik. Amennyiben a két alapanyag kémiai Osszetétele, illetve széntartalma
jelentdsen kiilonbozik, gy a kiindulasi anyagok keverési aranyanak
szdmitasakor ezt kiilon figyelembe kell venni. A modszer a méréstechnikdnak
koszonhetden igen kis mennyiségli hozzaadott anyag (fosszilis és/vagy
jelenkori biologiai) esetén is rendkiviil pontos eredményeket szolgaltat.

A modszer alapja nemzetkdzi szabvanyban is rogzitett, amely azt is
megadja, hogy hogyan kell a biokomponens-aranyt szamolni a *C mérési
eredményekbdél (ASTM D6866, 2020; ISO 16620-2:2019, 2019). Szamos
esetben alkalmaztak sikerrel a radiokarbon alapt biokomponens-arany mérést
lizemanyagokra ¢és milanyagokra, bizonyitva ezzel a pontssagat és a
megbizhatdsagat (Broni¢ et al., 2017; Dijs et al., 2006; Oinonen et al., 2010;
Santos et al., 2019).
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2.6. A radiokarbon szerepe a légkori kutatasokban
2.6.1. Novényi és légkori mintak szerepe a fosszilis kibocsatasok
detektalasaban

cres

céljabol alkalmaztak kiilonboz6é anyagokban (Arnold and Libby, 1949).
Késobb felismerték, hogy példaul az iiveghazhatasu, fosszilis eredetii CO2 gaz
légkori szintjének emelkedésének vizsgalatdban is hasznalhatd, annak
koszonhetden, hogy a fosszilis eredeti anyagok nem tartalmaznak
radiokarbont (Suess, 1955). Ahogy a két forrastag szénizotop-aranya kozti
jelentds kiilonbséget hasznalja ki a biokomponens-arany meghatarozas, gy
alkalmazhato a légkori CO2 forrdsainak elkiilonitésére is. Ezt kovetden szdmos
tanulmény foglalkozott lokalisan és globalisan az effektus vizsgéalataval. Suess
els6ként nem hattérteriilethez viszonyitotta adatait, hanem kimutatta, hogy a
fosszilis CO2 kibocsatds hatdsara a faévgytirikben mérhetd 4C/2C
izotoparany csokkenni kezd. Késébb, kutatasaira alapozva elterjedt a modszer
azzal a modositassal, hogy egy ugynevezett tiszta hattérteriilet értékeihez
hasonlitva vizsgaljdk az adott teriilet fosszilis terhelését. Ebben az esetben
sziikség van egy kinevezett referenciaponton torténd mintavételre,
parhuzamosan a vizsgéalni kivant tertilettel. Ilyen hattérteriiletek példaul a
Svajcban létesitett Jungfraujoch vagy az Uj-Zélandon elhelyezkedd
Wellington légkori allomasok, ahol NaOH oldatban torténik a légkori CO2
mintavétel majd azt kdvetéen a 1*C/*?C iozotoparany-mérés (Levin et al., 2013;
Levin and Kromer, 2004; Rafter, 1955; Turnbull et al., 2017). A
hattérteriileteken mért hossz idoszakot lefedo radiokarbon adatok unikalisak,
szamos kutatd szdmdra szolgaltatnak viszonyitdsi pontot vilagszerte a
regiondlis és lokalis természetes anomalidk €s emberi hatasok, kibocsatasok
tanulméanyozasaban.

A tiszta, haboritatlan teriiletekre jellemzd, folyamatos, nagy
id6felbontast 1égkori 14C koncentracié adatbazisaként, azaz ,kalibracids
gorbeként” hasznaljak a Hua és munkatarsai altal 2021-ben is frissitett
adatsort. Ez havi felbontasi adatokat kozol (jelenleg 2019-ig), zonalis
felosztasban mind az északi és déli félteke kiilonbozo teriileteire (2. abra).
Tovéabba hasonlo, éves felbontasu légkori 14C (CO,) adatokat kozoltek Graven
és munkatarsai (2017) is.

A fenti adatsorokat szamos tanulmanyban alkalmaztak a lokalis és
regionalis Suess-effektus mértékének becslésére. Példaul Svetlik és
munkatarsai (2010) csehorszagi és magyar mintavételi teriileteken vizsgaltak
a Suess-effektus mértékét, amelyben a svajci Jungfraujoch hattérallomas
adatait haszndltdk viszonyitasi pontként. Megallapitottdk, hogy a nyari
idészakban kevésbé erételjes a fosszilis terhelés ezeken a teriileteken, amellett,
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hogy szezonalis valtozas figyelheté meg, amely téli maximummal rendelkezik.
Major és munkatarsai (2018) egy tjabb tanulmanyban megerdsitették a Svetlik
¢s munkatarsai (2010) altal publikalt allitdsokat, a hegyhatsali hattérallomas
adatait a Jungfraujoch hattérallomas adataihoz hasonlitva. A tanulményban
bemutatasra kertilt, hogy a fosszilis CO2 tobblet jelentOs része a fiitési idoszak
kibocsatasaihoz kothetd a vizsgalt teriileten (Major et al., 2018).

Molnar és munkatarsai (2010a) a hegyhatsali hattérallomas mellett egy
varosi hattérteriileten, Debrecenben felallitott mintavételi ponton vizsgaltak a
téli fosszilis CO- tobblet alakulasat varosi kornyezetben. Kimutattak, hogy a
regionalis hattérallomashoz (Hegyhatsal) képest jelentds fosszilis CO tobblet
mérheté a varosi hattérteriileten, a debreceni Atommagkutatod Intézet udvari
allomasan. Ez a tisztan fosszilis eredetii tobblet szén-dioxid a hattérallomas
adataihoz viszonyitva akér tobb mind 15 ppm is lehet. Berhanu és munkatarsai
(2017) svajci magastornyos (Beromiinster dllomas) mintagyiijtés és AMS 4C
mérések segitségével, atlagosan 4,3 ppm mértékli fosszilis CO2 terhelést
mutattak ki a vizsgalt nagy népsuriiségli és intenziv agrartevékenységgel
Ovezett teriileten. Az eredményeik kiértékelésénél figyelembe kell venni, hogy
Berhanu és munkatarsai (2017) 212,5 m-el a felszin felett gyijtotték a
mintakat, a torony legmagasabb mintavételi pontjan. A Major és munkatarsai
(2018) altal publikalt tanulmany is bemutatja, hogy még regionalis
hattérallomasok esetében is jelentds kiilonbség lehet egyes idészakokban az
ugyanazon mintavételi pont, kiilonb6z0 magassagaiban gylijtétt mintak
eredményei kozott.

Szamos esetben hasznaltak novényi mintakat is a 1égkor fosszilis
szénterhelésének kozvetett becslésére, ahogy példaul Kontul' és munkatéarsai
(2020), hattérteriileten és fosszilis COo-al terhelt kornyezetben gyiijtott
faévgyliri mintdkat vizsgaltak Szlovakia kozépsd és nyugati teriiletén.
Adataikat a Hua ¢és munkatarsa (2013) altal publikalt hattértertileti
adatsorokhoz hasonlitottak. Bemutattak, hogy Szlovékia hattérteriiletein a
viszonyitasi alapként hasznalt Eszaki félteke 1. zondjahoz tartozé (NH zone 1)
gorbéhez képest nincs jelentés fosszilis CO2 terhelés, am egyes nyugati,
iparosodottabb teriileteken -10 %o-et (A*C) is meghaladd eltérés lehet a
hattértertilethez képest, ami megkozelitdleg 5 ppm fosszilis CO; tobbletet
jelent. Rakowski és munkatarsai (2010) Spanyolorszagban, Valladolidban
gyljtott faévgytiri mintdk *C/*2C izotoparany eredményeit hasonlitottdk a
Schauinsland (Németorszag) hattérallomas adataihoz. Hasonldéan a Kontul és
munkatarsai (2020) altal publikalt faévgytiri adatokhoz, -10 %o-et (A*C)
tobbszorosen meghaladé kiilonbséget, vagyis jelentds fosszilis CO2 terhelést
tudtak kimutatni Valladolid véros koézpontjaban. Niu és munkatarsai (2021)
kinai mintateriileteken faévgyfirti mintidk '*C mérésével kimutattak, hogy a
kinai fosszilis szénemisszié felerdsitette a 1égkornyi AC szint csokkenését
2000 és 2010 kozott. Erds negativ korrelaciot mutattak ki a 1égkori AMC érték
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és a fosszilis szénemisszio értéke kozott Beijing-Tianjin-Heibei régioban.
Eredményeiket a Jungfraujoch hattérallomashoz, valamint Hua és munkatarsa
(2013) altal publikalt adatsorokhoz hasonlitva bemutattak, hogy a mérés
hibajat meghaladoan, jol mérhetd a helyi Suess-effektus, vagyis a fosszilis CO-
terhelés mértéke. Hou €s munkatarsai (2020), szintén Kina teriiletén gytjtott
faévgylirii mintdk segitségével, egy rovidebb, 1991-2015 kozotti idészakot
vizsgalva, varosi teriileteken valtozé mértékli, de minden mintavételi ponton
folyamatosan novekvo fosszilis CO2 terhelést mutattak ki. A terhelés mértéke
2015-re egyes teriileteken nagyobb, mint 20 ppm fosszilis eredetii CO2-0t
jelentett. Kinai hattérteriileten folyamatosan gytijtott 1égkori CO> radiokarbon
adatsor hidnydban ebben a tanulméanyban is a Jungfraujoch hattérallomas
adatai keriiltek felhasznalasra viszonyitasi pontként. Flores €s munkatarsai
(2017) Mexikoban gyiijtott faévgyliri mintak alapjan novekvé fosszilis szén
terhelés trendet mutattak ki a Hua és munkatarsa (2013) altal korabban
publikalt hattérteriileti adatsorhoz (Eszaki félteke 2. zona, NH Zone 2) képest.
A kiilonbség a hattérteriilethez viszonyitva a kezdeti -10%o-r81 (A*C)
megkozelitdleg-60%o-re nott.

Egyes teriileteken nem csak antropogén modon, hanem természetes
forrasokbdl is szarmazhat jelentds mennyiségii fosszilis eredetli CO2. Cook és
munkatarsai (2001) altal publikalt tanulményban jelentds, geoldgiai eredetii
CO:2 kibocsatast detektaltak az USA egyik hegyvidéki teriiletén (Mammoth
Mountain, CA). Egyes faévgytiriikben -400%o kozeli AMC értéket mértek,
mikor ugyanazon évben, a hattérteriileten 0%o-nél jelentésen nagyobb volt
aAlC érték. A fosszilis kibocsatas itt egyik évrél a masikra ugrasszertien
novekedett meg, ami a legnagyobb érték el6tti 3 évben még elhanyagolhatd
volt a terlileten a hattérminta értékeihez képest. Lewicki és munkatarsai
(2014), ugyantigy a Mammoth Mountain régioban (USA), atlagosan 20 ppm-
et meghaladé magmatikus eredetli CO2-ot mutattak ki a 1égkorben. Ezek a
vizsgalatok jol szemléltetik, hogy éves felbontasu adatsorokkal, a faévgytirt
radiokarbon vizsgalatok jol alkalmazhatok mind mesterséges, mind
természetes eredetli kibocsatasok monitorozasara, nyomonkdvetésére.

A légkori levegobol (CO2) és faévgyiiriikbol gyjtott mintak mellett
egyéb novényi anyagokbodl, mint példaul fak levelébdl és fii mintakbol is
becsiilhetd a fosszilis CO2 hozz4jarulés az adott mintavételi ponton. Alessio és
munkatarsai (2002), Olaszorszagban (Romaban és vidéki teriileteken) gytijtott
orokzold novények (Quercus ilex L., Pinus pinea L.) leveleinek radiokarbon
vizsgalataval becsiilték a varosi fosszilis CO terhelés mértékét. Ebben a
tanulmanyban bemutatasra keriilt az is, hogy az utt6l mért tavolsaggal gyorsan
csokken a fosszilis hozzdjaruldas mértéke. Baydoun és munkatarsai (2015)
libanoni fakrol (Imula sp., Eribotrya japonica, Ficus sp.) levélmintakat
gyljtottek egy cementgyar 10 km-es korzetében, az uralkodd széliranynak
megfelelden, és tovabbi 3 hattér mintavételi ponton. Falevélmintakban, 3 km-
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re a cementgyartol, megkozelitdleg 10 %-0s fosszilis széntartalmat mértek
radiokarbon modszer segitségével. A tavolsag novekedésével a mérhetd
fosszilis széntartalom a falevelekben csokkent, am még 7 km-es tavolsagban
is kozel 2 % volt. Ez a tanulmany mutatja a cementgyartasbol szarmazé
fosszilis CO2 jelentOségét is. Mig az Alessio és munkatarsai (2002) altal is
publikalt adatok szerint, az Ut mentén mar par méterre jelentds csokkenés
mérheté a kozlekedés kibocsatasabol szarmazo fosszilis tartalomban, addig
egy cementgyar kibocsatdsa kilométerekre is érzékelhetd lehet. Ndeye és
munkatarsai (2017) falevélmintak (példaul Cyperus amabilis, Cyperus
esculentus, Ficus umbellata és Nerium oleander) radiokarbon AMS
méréseinek segitségével Dakar (Szenegdl) teriiletén hataroztak meg a 1égkori
levegd fosszilis CO; tartalmat, ami 1976 és 2003 kozott atlagosan 4,4 ppm
volt, vagyis hasonld6 mértékii, mint a Berhanu és munkatarsai (2017) altal
publikalt magastornyos légkori CO2 adatok szerint. Hsueh és munkatarsai
(2007) egy atfogo, kukoricaleveleken (Zea mays) végzett tanulmanyban az
egész Amerikai Egyesiilt Allamokra kiterjed6 radiokarbon alapu fosszilis CO2
vizsgalatot folytattak le. Kimutathaté volt az eredményeikbdl a keleti és
nyugati partvidék erételjes iparosodottsaga, ahol joval jelentésebb volt a
fosszilis eredetli szén a ndvényekben, mint az orszag kozépso, kevésbé lakott
részein volt (5. abra).

120'W 100"W 80"W

Vs \‘t L | W 0
) Y o
}" ’Qﬁ"‘_ea.‘L —— 608 :4.0/ ;«"5\ ’ // :

ey ; 7 *p %58,
j - L —Lers o 'y A "53?3\"’ 3.055 5 52:4"%54.9
-y 64.2 l :  e2e SA Mokt (1 (o
7.2 65.3" Y 6490 AC (%o)
553 2 s <7 557 o 673689

]

81.1\ : ' 75 ' - 3;67.;360.{8'/5;‘/’"'?;.;‘ . B 65.1-67.3
;.\_\:4“2.8 %29 | s o e [t :;g;:;
54.0% — g | 7.7 /o 59-55;’) .63.3\// 61.1-633
. , B I L 60.3-61.1 |
adad | . SOe \ _~ N \ 58.3-60.3
o M T 558 56.3.58.3
Y} 2 i ‘\)' ~Y W 540-563
1\ 7 > a-N. EE372.540

L N B

3 \

\ P e,

546 \ 2 Hiien e

5. dbra: Radiokarbon (4*C) eloszlasa az USA-ban, kukoricalevelekben mérve
(Hsueh et al., 2007)

Muraki és munkatarsai (2001) Japanban szintén megallapitottak varosi
terlileteken, lombhullaté falevelek (Zelkova serrata, Quercus variabilis)
vizsgalataval, hogy radiokarbon méréseken alapulé modszerrel kimutathato a
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fosszilis terhelés €s annak 1d6szakos alakuldsa. Sharma és munkatarsai (2023)
egy haroméves ndvényi (buza, mustar, burgonya ¢€s rizslevél) mintavételi
kampany segitségével mutattak be tanulmanyukban a 1égkori radiokarbon szint
eloszlasat India teriiletén, 29 mintavételi ponton (6. abra). Mivel a mintavételi
pontok kiilonbozd kornyezeti tipusokat képviselnek, igy a szamolt fosszilis
CO:, tartalom széles tartomanyban, 4 és 27 ppm kozott volt mérhetd szerte
Indiaban. A legnagyobb értékeket szénbanyaszati és Ut kozeli teriileteken
mérték.

A légkorkutatasban a gazok mellett az acroszolkutatasban is jelent6s
szerep jut a C alapt méréseknek, melyeket a fosszilis és biologiai eredetii
széntartalmt acroszolok forrasmeghatarozasara lehet hasznalni (Glasius et al.,
2018; Kontul et al., 2020; Lim et al., 2019; Yu et al., 2018; Zong et al., 2015).
A radiokarbon aranyanak mérését felhasznalva, 6sszekapcsolva més analitikai
modszerekkel (példaul elemanalitika, szerves analitikai mérések, stabilizotop-
aranymérés) ¢és terjedési modellekkel az aeroszol forrasmegoszlasa ¢és
dominans forrasteriilete jol vizsgalhatova valik. Az Atommagkutatd Intézetben
hosszll idére visszanyuld hagyomanyai vannak az aeroszolkutatdsnak, amely
jelenleg mar az aeroszol mintak *C AMS mérését és a forrasteriiletekre
vonatkozo modellezését is magaba foglalja (Major et al., 2021, 2022; Salma et
al., 2017, 2020; Varga et al., 2021).
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6. abra: Radiokarbon eloszlasa Indiaban novényi mintakban mérve (Sharma
et al., 2023)
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2.6.2. Novényi és légkori mintak szerepe a nukledris ipari kornyezeti
vizsgdalatokban

A légkori COz-ban €s a novényi mintdkban a fosszilis CO2 emissziod
lenyomata mellett egyarant megjelennek a nuklearis ipar kibocsatasabol eredd,
vagy baleseti koriilmények kovetkeztében kibocsatott, tobblet radiokarbont
tartalmaz6 CO2 nyomai is. Zhang és munkatarsai (2021) és Hajdas és
munkatarsai (2021) altal publikalt 6sszefoglaldé tanulmanyokban, valamint
szdmos mas publikacidban is bemutatésra keriilt, hogy radiokarbon 1égkdri €s
ndvényi mintdkban valé mérése alkalmas lehet nuklearis alapt tevékenységek
monitorozasara is. A felszini atombomba-kisérletek mellett a nuklearis ipar,
energiatermelés, hulladéktarolas és kutatasi tevékenységek is megnovelhetik a
kornyezeti radiokarbon szintet. Ezen hatdsok vizsgalatanak egyik uttordje
Hertelendi Ede volt hazankban, aki faévgyiirii (7. abra) és 1égkori mintak
segitségével vizsgalta a nuklearis kisérletek és a Paksi Atomerdmu hatdsat a
magyarorszagi levegére, annak fajlagos C aktivitdsara (Hertelendi et al.,
1989; Hertelendi és Csongor, 1982; Uchrin et al., 1992; Uchrin et al., 1998b,
1998a).

radonkarbon-tabblet (%)

természetes
s

7. abra: Radiokarbon szint emelkedése debreceni faévgyiiriikben a légkori
atombomba-kisérletek kovetkeztében (Hertelendi and Csongor, 1982b)

A Hertelendi & Csongor (1982) altal publikalt adatok mai napig részét
képezik a Hua és munkatarsai (2021) altal idészakosan frissitésre keriild
légkori atombomba-csucs, vagy masnéven ,,post-bomb” gorbének, ami szamos
esetben modern, jelenkori mintak pontos radiokarbon kormeghatarozasanak
alapjat adja.

Buzinny és munkatarsai (1997) faévgyliri mintak vizsgalataval,
retrospektiv modon tanulmanyoztak a csernobili atomkatasztr6fabol szdrmazo
14C kibocsatast az erémii 30 km-es kdrnyezetében. Ugyanezen modszerrel
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szamos tanulmany foglalkozott a Fukushima Dai-ichi atomerémii balesete utan
a kornyezetbe keriilt *C terhelés vizsgilatival. Mivel a faévgyiiriik
segitségével nem csak egy adott évet, hanem korabbi éveket is vizsgalni
lehetett, igy a csernobili és fukushimai baleset el6tti idészakot, mint
hattérértéket is be lehetett vonni a vizsgalatokba (Chen et al., 2017; Xu et al.,
2015; Xu et al., 2016; Xu et al., 2016b).

Az atomerdmiivek kornyezetében gyakran az ilizemi kibocsatasbol
szarmazo *C kibocsatast és annak kornyezeti szintre gyakorolt hatdsat
folyamatos 1égkori monitoring segitségével kovetik nyomon. A Paksi
Atomerdmii kornyezetében példaul 9 alloméason és egy hattérallomason
torténik jelenleg integralt havi **C mintavétel a 1égkori levegd COz és dsszes
szén frakcidjabol (Molnar et al., 2007; Tamas Varga et al., 2020b; Varga et al.,
2021; Veres, 1995). A Paksi Atomerédmii kornyezeti monitoring méréseinek az
eredményeibdl megallapithato, hogy az erémi 1 km-es korzetében mérhetd a
normal lizemi kibocsatasbol eredd, emelkedett radiokarbon szint, de ennek
mértéke nem éri el a korabban, a 1égkori atombomba-kisérleteknek koszonhetd
1963 évi maximumot (~900 %o A*C). A Paksi Atomerémii kérnyezetében a 9
mintavételi ponton a tdbblet radiokarbon szint atlagosan 4%o (A*C) a CO-
frakcioban és 31 %o (A“C) a szénhidrogén frakcioban. Egy faévgyiiriikre
alapozott tanulmany, hasonloan a légkori mintavételekhez, csekély *C
tobbletet mutatott ki a Paksi Atomerémii kdrnyezetében (Janovics et al., 2013).

Hasonloan a Paksi Atomerdmii 1égkdri és ndvényi mintaihoz, mérhetd,
de csekély mértékli radiokarbon szint emelkedést mutattak ki az Ignalina
Atomerémi (Litvania) kornyezetében faévgytiriikben, a Qinshan Atomerdmii
(Kina) kornyezetében CO2 mintakban, a svédorszagi Barseback Atomerémi
kornyezetében faévgylriilkben ¢€és az Angra Atomerdmii (Brazilia)
kornyezetében CO2 mintdkban is (Dias et al., 2009; Ezerinskis et al., 2018;
Pabedinskas et al., 2019; Stenstrom et al., 2018; Wang et al., 2014).

A faévgylirti C vizsgilatok nem csak atomerdmiivek, de nuklearis
hulladéklerakok kornyezetében is alkalmasak a légkori 1*C éves felbontast
monitorozasara (Janovics et al., 2016).

A faévgylri vizsgalatok hatranya, hogy a fak az éghajlattdl fiiggden
nem minden teriileten képeznek szemmel lathatd, éves periodicitasu
faévgytiriiket és a faévgytrii a mérsékelt 6vi teriileteken is csak a vegetacios
iddszakot reprezentalja, a téli iddszakrol nem ad informacidt. Tovabba a
vegetacids iddszakrol csak egy atlagos *C/*2C arany nyerhetd a faévgytiriik
alkalmazasa esetén. Jobb idébeli felbontés érhetd el miiszeres mintagytijtéssel
(tasakos, palackos levegd, vagy lugban elnyeletett CO2 gyjtéssel), amivel
akdr eseményszer(i, baleseti kibocsatdsok vizsgéalata is lehetdvé valik. Az
egyébként koltségesebb ¢és miszerigényes 1€gkori mintavevok alkalmazasaval
alacsony mértékii kibocsatas ndvekedés esetén idében hamarabb lehetséges
reagalni az esetleges szivargasokra, kibocsatasokra és a CO2 mellett egyéb
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gazkomponensek is vizsgalhatok, amelyre a novényi mintakkal nincs maéd
(Molnar et al., 2007).

2.6.3. Légkori modellek alkalmazdsa a radiokarbon alapi légkori
kutatasokban

Az izotopanalitikai modszerekkel kapott, fosszilis €s nuklearis terhelésre utald
eredmények értékelését segithetik a 1égkori terjedési modellek alkalmazésa.
fgy a kiilonbozo kibocsatasok terjedése, vagy forrasteriilete vizsgalhatova
valik. Kiilonb6zé modelleket alkalmaznak a radiokarbon méréseken alapuld
gaz- és aeroszolkutatasban a 1égkori komponensek forrasteriileteinek
vizsgalatara, és a lehetséges terjedési utvonalak modellezésére. llyen lehet a
NAME (Numerical Atmospheric-dispersion Modelling Environment),
Flexpart (FLEXible PARTicle dispersion model) és a HYSPLIT (Hybrid
Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory model) modell is. A
dolgozatban hasznalt HYSPLIT modellt idében elére (forward) és hatra
(backward) inditott trajektoridk, azaz légrészecske utvonalak szamitisara
hasznaljak. Széles korben alkalmazzak szennyezodések terjedésének,
kemikalidk 1égkori transzportjanak ¢és kililepedésének vizsgalatara,
modellezésére (8. abra). A modellt a National Oceanic and Atmospheric
Administration (NOAA), Air Resource Laboratory nevii laboratoriumaban
fejlesztették 1998-ban (Draxler, 1998; Stein et al., 2015). A modell korlatozo
tényezdje, hogy nem tud masodlagos kémiai reakcidkat figyelembe venni, és
a pontossagat nagyban befolyéasolja a bemend meteoroldgiai adatok felbontasa,
amely legtobb esetben nem haladja meg a 0,5 °-0s térbeli felbontast (~55 x 55
km/racs), tovabba Osszetett terepfelszin esetén sem teljesen megbizhato.

A modell képes tobb trajektoriabol klaszterek és frekvenciatérképek
készitésére, amelyekkel hosszabb 1ddskalan kijelolhetdk dominans
forrastertiletek és terjedési iranyok, azok valoszintisége (Draxler, 1998; Stein
et al., 2015). A modellt korabban szamos nuklearis eredetii kibocsatas
modellezésében hasznaltak, igy példaul a Fukushimai Atomreaktor baleseténél
bekovetkezett baleseti kibocsatas terjedésének szamitasara is (Kinoshita et al.,
2011; Thakur et al., 2013). Faévgylri vizsgalatokkal osszekapcsolva Xu és
munkatarsai (2016) mutattdk be a Fukushima atomerdmi baleset szennyezd
csovajanak lehetséges terjedési iranyat. Légkori kutatdsok terén a gézok
mellett a 1égkori szallo por, vagyis aeroszol terjedésének modellezésében is
jelentds szerepet tolt be a HYSPLIT modell, ahol gyakran radiokarbon
mérésekkel Osszekapcsolva alkalmazzdk a bioldgiai, vagy fosszilis eredetii
kibocsatasok helyének becslésére (Deng et al., 2020; Dusek et al., 2017). A
HYSPLIT modell altal Ilétrehozott trajektoridk felhasznéalhatok tovabbi

25



Varga Tamas egyetemi doktori (PhD) értekezés

kalkulaciokra ¢és vizsgalatokra, a megalkotott modellfijlok mas,
geoinformatikai szoftverbe beolvashatok (Wang et al., 2009).

Source * at 37.75N 14048E
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8. abra. Fukushima atomerdémiitdl inditott HYSPLIT Forward
trajektoriamodellezés eredménye (Thakur et al., 2013)

2.7. Faévgyiiri radiokarbon vizsgalatok multbéli kozmikus
események detektalasara

A faévgylrik hilen megdrzik a keletkezési éviik vegetacios
periodusanak atlagos *C/*2C izotoparanyat. Ez az alapja a radiokarbon
kalibracios  gorbék létrehozéasanak is, ahol dendrokronologiailag
(dendrokronologia: a fak  évgytlriivel foglalkoz6  tudoméany)
kormeghatarozott, 6sszekapcsolodd faévgylirli sorozatokok segitségével
hosszt 1ddre visszatekintd adatsor all rendelkezésre a légkor szénizotdp
aranyarol, amihez hasonlitva a leletek, mintdk radiokarbon kora
meghatarozhato (Reimer et al., 2020). A faévgyiri vizsgalatok nagy, éves
felbontasu (a korabbi 5 éves felbontashoz képest) pontositasa soran olyan
jelenségek is vizsgalhatova valtak, mint a hirtelen 1€gkori radiokarbon szint
emelkedések. Az elsé ilyen ugrasszeri multbeli emelkedést Miyake és
munkatérsai (2012) publikaltdk, miszerint Kr.u. 774/775 ko6zott valamilyen
(természetes) folyamat kovetkeztében hirtelen, tobb mint 10 %eo-el
(A¥*C)megemelkedett a légkori radiokarbon szint. Ezt kdvetden szamos
tanulmanyban vizsgaltdk az emlitett id6szakot, és bizonyitast nyert, hogy az
¢észlelt radiokarbon szint emelkedése globalis mértékli volt, feltehetdleg
valamilyen kozmikus eseménynek koszonheten (feltételezett szuperndva
robbands, napkitorés). Az angolul ,solar energetic particle” (SEP)
eseményeknek nevezett kozmikus események hozzajarulhatnak a Fo6ldon
mérhetd C/*2C szint emelkedéséhez. Miyake és munkatarsai 2012-es
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eredményeit kovetden intenziv kutatdsok indultak meg mind az eredmények
reprodukalasara mas foldrészeken, mind hasonlé hirtelen radiokarbon szint
ugrasok felderitésére mas idépontokban. Jelenleg az irodalomban 9 ilyen
»Miyake-eseményt” tartanak nyilvan (1. tablazat). Ezek az radiokarbon szint
ugrasok altalanosan 10-25 %o-es A¥C szint emelkedést jelentenek, amelyek jol
elkiilonitheték egy nagy pontossagi AMS *C mérés atlagos 2-3 %o-es mérési
bizonytalansaga mellett. Akkora novekedést, mint az atombomba kisérletek
altal okozott, radiokarbon szint 1égkori megkétszerezodése, nem okoznak ezek
az események. Ezen multbéli események jol felismerhetok, mivel a vizsgalt
idészakokban antropogén, nukledris eredetii kibocsatas nem létezett, igy ezek
feltételezhetden valamilyen természetes kozmikus eseményhez kothetdk.
Tovabba jol elkiilonithetdk a fosszilis kibocsatasoktol is (igy, mint geologiai,
vulkani vagy antropogén), mivel bar azok hatasa lehet hasonldan nagy, akar
nagyobb is, de éppen eltérd iranyu, tehat negativ AXC szint valtozast okoznak.
Ezek a jol datalhaté események a kalibraciés gorbe pontositasadhoz is
vezethetnek. Példaul az egyik ilyen Miyake és munkatarsai (2013) altal
publikalt, hirtelen *C/*?C arany emelkedés olyan jelentés kutatas alapjat
képezte, mint a viking civilizacio letelepedésének pontos idébeni lehatarolasa
az amerikai kontinensen (Kuitems et al., 2022).

1. tablazat: A 2022 majusig megjelent, kozmikus eseményeket feltaro
faévgylirli eredményeket k6z16 publikaciodk, a feltételezett kozmikus esemény
datumaval és a hozz4 tartoz6 hivatkozasokkal.

Datum Referencia (hivatkozas)

7176 BCE (Paleari et al.. 2022)

5410 BCE (Miyake et al., 2021)

3372/3371 BCE (Wang et al., 2017)*

1528 BCE (Pearson et al., 2020)

660 BCE (O’Hare et al., 2019; Park et al., 2017; Sakurai et al., 2020)
7741775 CE (Biintgen et al., 2018; Giittler et al., 2015; Jull et al., 2014;

Mekhaldi et al., 2015; Miyake et al., 2015, 2012; Park et al.,
2017; Rakowski et al., 2015; Scifo et al., 2019; Sigl et al.,
2015; Usoskin et al., 2013; Uusitalo et al., 2018)

992/993 CE (Biintgen et al., 2018; Fogtmann-Schulz et al., 2017,
Mekhaldi et al., 2015; Miyake et al., 2019, 2015, 2013;
Rakowski et al., 2018; Scifo et al., 2019)

1055 CE (Brehm et al., 2021; Eastoe et al., 2019; Terrasi et al., 2020)
1279 CE (Brehm et al., 2021)

BCE=Before the Common Era, Before the Christian Era, Krisztus el6tt, CE=
Common Era/Christian Era/Krisztus utan

*Dolgozatomban a Wang és munkatarsai altal 2017-ben publikalt eredményeket,
eseményt kisérlem meg reprodukalni amerikai faévgyiirti mintakat felhasznalva.
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3. Anyagok és modszerek

Dolgozatomban szamos teriiletrdl, kiilonbozd forrasbol és kornyezetbdl

szarmazo szerves minta radiokarbon elemzésébdl kapott eredményeit és azok
alkalmazasat mutatom be (9. abra). Ezek a kovetkezok:

1.

Novényi (falevél, fiifajok levelei) mintak Debrecenbdl és Indonéziabol,
ahol C modszerrel vizsgaltam a kiilonbdzd vérosi és hattér teriileteket,
valamint forgalmas kozlekedési csomopontokat a lokalis fosszilis terhelés
mértékének kimutatasara (Varga et al., 2020a; Varga et al., 2019a).

A MOL Nyrt-tél szarmaz6 folyékony lizemanyag mintdk biologiai,
novényi forrasbol szarmazo biokomponens-aranyat mértem, kihasznalva a
fosszilis és biologiai komponensek C tartalmédban mérhetd jelentds
kiilonbséget (Varga et al., 2018).

Mézmintak *C/*2C aranyat elemeztem, abbodl a célbol, hogy a mézek
radiokarbon modszerrel vald korolhatésagat vizsgaljam egy unikalis,
1959-t61 napjainkig tarté mézgylijtemény segitségével (Sajtos et al., 2022;
Varga et al., 2020b).

Hosszabb iddszakot lefedd szilard ndvényi mintdk, faévgyiiriik
vizsgalataval a fukushimai atomerémii baleset 4C lenyomatait és
Koriyama varos fosszilis COz terhelését vizsgaltam (Varga et al., 2019b).
Szintén faévgyliri mintdk tanulmédnyozasaval egy kozmikus eseményre
utal6 radiokarbon szint ugrast kiséreltem meg reprodukélni egy tobb ezer
éves faévgyliri mintasorozatban (Jull et al., 2021).
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9. abra: Az altalam feldolgozott mintdk és szarmazasi helyiik

28



Varga Tamas egyetemi doktori (PhD) értekezés

3.1.Novényi mintak gyijtése
3.1.1. Falevélmintak Debrecenbol

Ahogy a 2.4. fejezetben bemutattam, a fotoszintézisnek kdszonhetéen
a novényi mintak tikrozik a 1égkori CO, C/*?C izotoparanyat. Ezért
alkalmasak kiilonbozo teriiletek fosszilis terhelésének vizsgalatara, mint
példaul varosok kozlekedés eredetii fosszilis CO2 kibocsatasanak becslésére.
Debrecen teriiletén, egy varosi hattérallomason folyik miszeres COz
mintavétel a 1égkéri 1*C/*2C izotdparany mérésére és a varosi fosszilis terhelés
becslésére (Molnar et al., 2010b), &m ez tavol a forgalmas utaktol torténik, igy
egy varosi hattér értéket reprezental.

Célom volt egy olyan mintavételi kampany lefolytatasa, amelyben a
kijelolt mintavételi pontok a varosi kozlekedési csomodpontokra
Osszpontositanak Debrecenben, hogy ezaltal az egyik legjelentdsebb fosszilis
kibocsatas, a kozlekedés okozta *C mentes, fosszilis CO; terhelés teriileti
eloszlasat vizsgaljam.

Debrecen Magyarorszag masodik legnépesebb varosa, megkozelitdleg
200000 lakosaval. A varos Hajda-Bihar megye ipari, kulturalis és oktatasi
kozpontja, aminek kovetkeztében a helyi és atmend forgalom is jelentds a
varosban. Az M35 autopalya kozelsége miatt a becsatlakozo €s letérd forgalom
szintén noveli az atmend forgalom mértékét, amelyet jelentdsen meghataroz a
4-es fout athaladasa is a varoson.

Harminc6t mintavételi ponton gytijtottem fii-, és falevél mintaparokat
Debrecen belvarosi és kertvarosi teriiletén, kozuti utkeresztezddések
kozelében (2. tablazat), hogy meghatdrozzam az erdteljesen forgalomhoz
kothetd fosszilis eredetli CO- kibocsatas hatasat az adott csomdpontokban, €s
a tisztabb levegdjii kornyezetnek tekintheté debreceni Nagyerdében (69 db
minta, 10. abra). Varosi hattérként az Atommagkutato Intézet udvaran 1égkori
CO2 mintavétel is tortént, amelyet felhasznaltam a varosi fosszilis szénterhelés
szamitasahoz (fosszilis C tartalom %). A levegd mintavétel a Molnar ¢és
munkatarsai (2010b) altal leirtak szerint folyt, spiralbuborékoltaton atvezetett
levegdbol 3 molos NaOH oldat segitségével keriilt csapdazasra a 1€gkori COo,
havi integralt mintdkba. A fosszilis C ardny szamitdsdhoz a marcius-
szeptember kozti id6szak atlagos 1égkori radiokarbon (pMC) adatait
hasznaltam fel. A falevél és fiiszal mintavétel 2017 szeptemberében tortént
milanyag simitozaras tasakba, tgy, hogy a mintak a lehet6 legkozelebb az
uthoz keriiltek gytijtésre. A fiiszal mintdk a talajszintrél, mig a falevélmintak
fejmagassagbol (~180 cm). Ezen mintak segitségével az adott csomdpontokon
¢s mintavételi helyeken becsiilhetd a vegetdciés iddszakban (mércius-
szeptember), fotoszintézis utjan gyujtétt széndioxid fosszilis tartalma. A
novényfajok azonositasat Dr. Lisztes-Szabo Zsuzsa, az ATOMKI tudomanyos
fomunkatarsa végezte el.
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2. tablazat: Debreceni névényimintak leirdsa

Sorszam _ Foldrajzi  Foldrajzi  Pazsitfii faj (fotoszintézis tipusa) Fa faj (fotoszintézis tipusa) Mintavételi pont™
1 21.6118° 47.5189°  Lolium perenne L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 4
2 21.6196° 47.5234°  Hordeum murinum L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 6
3 21.6124°  47.5296°  Lolium perenne L. (C3) Sophora japonica L. (C3) 6
4 21.6031° 47.5285°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Celtis occidentalis L. (C3) 6
5 21.6122° 47.5344°  Cynodon dactylon (L.) Pers. (C4) Quercus robur L. (C3) 6
6 21.6045° 47.5347°  Convolvulus arvensis L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 4
7 21.6165° 47.5341°  Polygonum aviculare L. (C3) Lycium barbarum L. (C3) 6
8 21.6097° 47.5418°  Cynodon dactylon (L.) Pers. (C4) Celtis occidentalis L. (C3) 5
9 21.6011° 47.5422°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Acer saccharinum L.(C3) 5
10 21.6096° 47.5475°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Tilia platyphyllos Scop.(C3) 5
11 21.6069° 47.5559° Poaannua L. (C3) Prunus domestica L. (C3) 5
12 21.6216° 47.5575°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Quercus robur L. (C3) 3
13 21.6216° 47.5514°  Lolium perenne L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 5
14 21.6287° 47.5491°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Platanus x hybrida Brot. (C3) 2
15 21.6380° 47.5551°  Poa angustifolia L. (C3) Quercus robur L. (C3) 2
16 21.6412° 47.5486°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Celtis occidentalis L. (C3) 2
17 21.6492° 47.5531°  Cynodon dactylon (L.) Pers. (C4) Juglans nigra L. (C3) 2
18 21.6264° 47.5265°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Acer platanoides L. (C3) 7
19 21.6320° 47.5273°  Polygonum aviculare L.(C3) Sophora japonica L. (C3) 7
20 21.6326° 47.5251°  Lolium perenne L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 6
21 21.6377° 47.5267°  Lolium perenne L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 6
22 21.6465° 47.5231°  Cynodon dactylon (L.) Pers. (C4) Ailanthus altissima (Mill.) 4
23 21.6459° 47.5292°  Lolium perenne L. (C3) Sophora japonica L. (C3) 4
24 21.6392° 47.5299°  Portulaca oleracea L. (C4-CAM) Sophora japonica L. (C3) 5
25 21.6381° 47.5377°  Lolium perenne L. (C3) Sophora japonica L. (C3) 5
26 21.6425° 47.5436°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Tilia tomentosa Moench. (C3) )
27 21.6251° 47.5417°  Lolium perenne L. (C3) Celtis occidentalis L. (C3) 5]
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Sorszam _ Foldrajzi  Foldrajzi  Pazsitfii faj (fotoszintézis tipusa) Fa faj (fotoszintézis tipusa) Mintavételi pont™
28 21.6296° 47.5153°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Populus nigra L. (C3) 5
29 21.6299° 47.5329°  Cynodon dactylon (L.) Pers. (C4) Pyrus communis L. (C3) 6
30 21.6257° 47.5346°  Setaria pumila (Poir.) Schult. (C4) Ulmus pumila L. (C3) 6
31 21.6210° 47.5345°  Convolvulus arvensis L. (C3) Fraxinus ornus L. (C3) 6
32 21.6255°  47.5289°  Hordeum murinum L. (C3) Tilia cordata Mill. (C3) 7
33 21.6489°  47.5456°  Hordeum murinum L. (C3) Tilia x euchlora K. Koch. (C3) 4
34 21.6230°  47.5759°  Anthriscus cerefolium (L.) Hoffm. (C3) Acer pseudoplatanus L. (C3) 1
35 21.6230° 47.5759°  Hordeum murinum L. (C3) 1

* A ndvénymintdk eredményeinek dsszehasonlitdsdhoz a mintavételi pontokat kiilonbdzd osztdlyokba soroltam, amelyek a kovetkezdk voltak:1.
Debreceni Nagyerd6, 2. Erdés teriilet a kiilvarosban, 3. Botanikus kert, 4. Kiilvarosi at, 5. Kiilvarosi forgalmas kozlekedési csomopont
(jelz6lampas), 6. Forgalmas kozlekedési csomopont a kiilvaros-belvaros hataran, 7. Belvaros

10. abra:

|
Debreceni
Nagyerdd |

dgapit_ [

Jelmagyarazat
® Vintavétel helyek

el, igy a térképen csak a 34. pontot tintettem fel.
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3.1.2. Falevélmintdik Bali szigetérdl (Indonézia)

Debrecennel ellentétben Bali szigetérdl eddig nem allt rendelkezésre
sem légkori CO, 1*C/*2C adat, sem ndvényi radiokarbon mérési eredmény,
amely a sziget fosszilis terhelését és a radiokarbon térbeli eloszlasat vizsgalna.
A debreceni mintavételi stratégiaval ellentétben ezért nem csak varosi, hanem
természeteshez kozeli hattérteriiletekrol is  gylijtéttem mintat, hogy
meghatdrozhassam a sziget kiilonbozé pontjain a légkori *C szintjét és
eloszlasat.

Bali szigete Indonézia leglatogatottabb turistahelye, ahol a turizmus
meghataroz6 a gazdasagban, a helyi ipar nem tal jelent6s. A sziget klimatikus
viszonyait jelentdsen befolyasolja, hogy monszun teriileten helyezkedik el. A
debrecenivel ellentétben, az itteni novényzet foként 6rokzold novényfajokbol
tevodik Ossze.

Tizenharom mintavételi ponton tortént falevél gyiijtés Bali szigetén,
Indonézidban (3. tablazat és 11. é&bra), 2018 szeptemberében. Denpasar
varosban, a sziget legnépesebb telepiilésének tobb pontjan és latogatott turista
célpontok kozelében, a fosszilis CO2 terhelés aranyanak meghatarozasa
céljabol. A debreceni mintavételi kampanyhoz hasonloan (3.1.1. fejezet), az
indonéziai mintdk is fejmagassagbol (~180 cm) lettek gytijtve, kiillondsen
figyelve arra, hogy a friss, az aktualis évi hajtasbol szarmazo levelek
keriiljenek begytijtésre. Orokzold ndvények esetében erre kiemelt hangstlyt
kell fektetni, mivel a korabban keletkezett szervesanyagok radiokarbon értéke
nagyobb lehet, a bomba-csucs lecsengésének hatasabol adodoan. A gyiijtott
mintak kiilonbo6z6 teriileteket reprezentalnak, melyek kozott szerepel erdds
teriilet, rizsfold és varosi teriilet egyarant. A debreceni mintavételhez
hasonldéan forgalmas kozlekedési csomopont kozelében szintén tortént
mintavétel. A novények azonositasat Dr. Lisztes-Szabo Zsuzsa, az ATOMKI
tudomanyos fdmunkatarsa végezte a Novénynevek Nemzetkozi Katalogusa
érvényes fajneveire tamaszkodva.

@ Mintavételi pontok

s

)

100 km i A

11. abra: Térkép a Bali szigetén gytijtott falevélmintdak mintavételi pontjairol
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3. tablazat: A mintazott névények és a mintavételi helyek koordinatai Bali szigetén.

Sorszam Tertilet leirasa Foldrajzi Foldrajzi Fa faj
szélesség hosszlisag

1 Varosi hattér -8.6052 115.2501  Ficus elastica Roxb.

2 Varosi hattér -8.5182 115.2585 Micromelum minutum (G. Forst.) Wight & Arn.

3 Rizsfold -8.4279 115.2797 Altingia poilanei Tardieu

4 Varosi teriilet, parkold -8.2772 115.3512 Diospyros celebica Bakh.

5 Varosi hattér -8.6193 115.0869 Ficus elastica Roxb.

6 Rizsfold -8.3706 115.1353  Ficus septica Burm f.

7 Varosi hattér -8.275 115.1666 Citrus aurantium L.

8 Varosi hattér -8.544 115.1722  Avicennia officinalis L.

9 Keresztezddés -8.7905 115.2125 Ficus fistulosa Reinw. ex Blume

10 Keresztez6dés -8.7936 115.2155 Ficus obliqua G. Forst.

11 Vérosi hattér -8.8322 115.0862  Celtis rigescens Planch.

12 Vérosi hattér -8.7934 115.2291  Citrus aurantium L.

13 Repiil6tér parkold -8.7427 115.1649 Diospyros celebica Bakh.
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3.2. Uzemanyag mintak

Ahogy korabban a 2.4. és 2.5. fejezetben is bemutattam, a névényi
minték rendkiviil jol tiikrozik a 1égkdri CO, Y*C/*2C aranyat, igy az ezekbdl
késziilt bioiizemanyagok is jol mérhetd, a légkori *C/*?C izotdparannyal
egyensulyban 1év0 izotoparannyal rendelkeznek. Ellentétben a fosszilis
tizemanyagokkal, melyek bar alapvet6en biologiai eredetliek, de a radiokarbon
5700£30 éves felezési idejének, és az igen hosszu, akdr tobb millid éves,
geologiai tarolokban eltdltott tartozkodasi idejitknek koszonhetden azok 4C
tartalma nullanak tekinthet6 annak teljes elbomlasa miatt. Ennél fogva
a**C/*?C izotoparany méréssel szazalékosan meghatarozhato az egyes keverék
mintak modern bioldgiai és fosszilis komponensének aranya. Bar a modszer
szabvanyos (ASTM D6866, 2020), de korabban Magyarorszigon nem
alkalmaztdk a gyorsitdos tomegspektrometriai alapi biokomponens-arany
meghatérozast. Igy célom volt a modszer validalasa és Osszevetése mas
laborok eredményeivel, egy nemzetk6zi 0sszemérés keretében.

Az lizemanyagmintdkat a magyarorszagi MOL Nyrt. biztositotta a
méréseimhez (4. tablazat). Az elméleti biokomponens-arany a MOL Nyrt. altal
szolgéltatott, a hozzdadott fosszilis és biokomonens részesedése tomegmérési
(Sartorius 1702MPS8 analitikai mérleg, pontossag <+0,1 mg) adatok alapjan lett
kalkulalva. Egyes mintak csak HVO (Hydrotreated Vegetable Oil, azaz
hidrogénezett névényi olaj) vagy FAME (Fatty Acid Methyl Ester, azaz zsirsav
metil észter) hozzaadott anyagokat, mig néhany minta mindkét biokomponenst
tartalmazta a fosszilis dizel komponens mellett.

4. tablazat: A tesztmintdk elméleti biokomponens Osszetétele
HVO FAME Biokomponens

Minta kéd (Mimo%)  (mim%)  (m/mo%)
#1 071 0,00 0,71
#2 (100 % Fosszilis dizel) 0,00 0,00 0,00
#3 099 0,00 0,99
44 047 0,00 0,47
#5 000 1,04 1,04
#6 094 1,07 201
#7 084 0,00 0,84
#8 (100 % HVO) 100 0,00 100
#9 (100 % FAME) 000 100 100
#10 281 0,0 281
#11 469 0,00 4,69
#12 940 0,00 9,40
#13 467 530 9,97
#14 (100 % FAME) 000 100 100
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Az altalam alkalmazott preparaldsi modszer kidolgozasahoz tiszta
dizel, tiszta biokomponens, és keverék (fosszilis és biokomponenst is
tartalmazd) mintakat is biztositott a cég. A mintak kozott szerepelt tiszta dizel
lizemanyag, tiszta FAME ¢és tiszta HVO és ezen tiszta mintdk eldre
meghatarozott aranyu (0,5-10 % biokomponens tartalomig) keverékei. A HVO
komponens teljesen bioldgiai eredetli névényi olaj, vagy triglicerid dus anyag
eredetti, altalanosan megtjulé dizel iizemanyagként ismert, alacsony toxicitast
leboml6 anyag. A FAME komponenst ndvényi olajok, zsirok vagy
algaextraktumok atészterezésével hozzak 1étre. A FAME anyagokba kertilhet
fosszilis (kdolaj vagy foldgaz felhasznalasaval készitett) forrasbol szarmazo
anyag a gyartas soran, egy metil csoport, amely koltséghatékonysagi okbol
gyakran fosszilis eredetli. Ezért a FAME mért, valdés biokomponens tartalma
mar a keverékek eldallitasa el6tt sem teljesen 100 %, vagyis kis, de mérhet6
mennyiségben tartalmaz fosszilis komponenst is (Holmgren et al., 2007).

A felsorolt iizemanyagmintdkhoz hasonl6, de ugyanugy a MOL Nyrt-
t0l szarmazo, késObbi gyartas mintakbol kivalasztasra keriilt 5 db minta,
amelyek az IKER laboratorium szervezésében két kiilfoldi kutatdintézettel
egylitt, nemzetkozi 6sszemérésen vettek részt. A résztvevo laboratériumok az
ATOMKI mellett a svajci Eidgenossische Technische Hochschule Ziirich
(ETHZ), Ion Beam Physiscs laboratoriuma és az olasz Universita del Salento,
Centro di Datazione e Diagnostica (CEDAD) laboratoriuma. A kivalasztott
tiszta dizel (EVO), a HVO, a FAME, és ezek felhasznalasaval késziilt 2
keverékminta (10 ml FAME +90 ml EVO Dizel, és 10 ml HVO+ 90 ml EVO
Dizel) lett szétosztva a laboratoriumok kozott, ahol azokat kiilonbozo
modszerekkel dolgoztak fel. Dolgozatomban a 3 kiilonb6z6 modon preparalt
¢és mért eredményeket hasonlitottam Ossze.

3.3. Mézmintak gyiijtése

Egy egyediilallo, kozel 60 éves (1959 és 2018 kozotti) idoszakot lefedd
mézminta-sorozatot volt lehetdéségem vizsgalni a Debreceni Egyetem,
Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszékével egyiittmiikddve. Elséként
vizsgaltam, hogy a mézek alkalmasak-e radiokarbon kormeghatarozasra,
vagyis azt, hogy a mézminték tiikrozik-e az adott év légkori CO2 HC/2C
aranyat. Feltételezésiink az volt, hogy a méz, mint bioldgiai minta, Szoros
kapcsolatban van a fotoszintézissel, igy 6rokli a 1égkori radiokarbon aranyt..
Mivel ezt korabban még senki nem vizsgalta, igy a mézmintak 4C mérésére
modszert dolgoztam ki, a kapott eredményeket a radiokarbon bomba-
csucsgdrbéhez hasonlitottam.

A radiokarbon AMS vizsgalatokhoz felhasznalt 55 db mézminta 1958
¢és 2018 kozott kertilt gylijtésre Magyarorszag teriiletén (12. abra, 5. és 6.
tablazat). A mintak jelentds része (49 db) egy termel6tél szarmazik, és ismert
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geografiai eredetli, Gor, Mesterhaza ¢és Tompaladony telepiilések
kornyezetében gyiijtott méz volt. Az emlitett harom telepiilés szomszédos
egymassal, igy egy viszonylag sziik geografiai eredetet reprezentalnak.

16.0 18.0 20.0 22.0

48.0 48.0

GorjdTompaladon
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)

1.2

/’ﬁ_rg e
D

46.0 46.0

I Orszaghatar

16.0 18.0 20.0 22.0
12. abra: Meézmintak gyiijtési és szarmazdsi helyei

A Nyirlugos, Baja és Go6dolld jelolésti mintakat egy méhészeti
muzeumban Orizték meg, am ezek koziil egyes mintaknak a pontos botanikai
¢és geografiai eredete nem ismert. Ezeknek a mézeknek tehat csak gytijtési éve
bizonyos. A mintak a feldolgozasig fénytdl elzarva, tiveg-, vagy milanyag
edényben, centrifugacsében voltak tarolva. A mézmintdk Osszegyiijtését a
Debreceni Egyetem, Természettudomanyi és Technologiai Kar, Szervetlen és
Analitikai Kémiai Tanszék munkatérsai, Sajtos Zs6fi és Dr. Baranyai Edina
koordinaltak és bocsatottak rendelkezésemre. A mézmintdk rendszerezését a
lentebb (4.3.1. és 4.3.2 fejezet) kifejtett eredmények tiikrében készitettem el.
fgy kiilon tablazatban szerepel az akac és az ismeretlen eredetli mintak sorozata
az erdei, napraforgd és repceméz mintak sorozatatol.
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5. tdblazat: Az akac €s ismeretlen botanikai eredetli mézek gytjtési éve,

botanikai és geogréfiai eredete

Sorszam  Ev Botanikai Gytjtési Sorszam Ev Botanikai Gyljtési

eredet hely eredet hely
1 1959 Akac BajaP 16 2003 Akac Gor
2 1962  Ismeretlen? BajaP 17 2004 Akac Gor
3 1963  Ismeretlen? Baja® 18 2005 Akac Gor
4 1964 Akac BajaP 19 2006 Akac Gor
5 1973  Ismeretlen? Baja® 20 2007 Akac Gor
6 1987 Akac Godolls® 21 2008 Akac Gor
7 1994 Akac Gor 22 2008 Akac Gor
8 1995 Akac Gor 23 2009 Akac Gor
9 1996 Akac Gor 24 2011 Akéc Gor
10 1997 Akac Gor 25 2012 Akac Gor
11 1998 Akac Gor 26 2014 Akac Gor
12 1999 Akac Gor 27 2015 Akéc Gor
13 2000 Akac Gor 28 2017 Akac Gor
14 2001 Akac Gor 29 2018 Akac Gor
15 2002 Akac Gor

2 A pontos botanikai eredete ezeknek a mintaknak nem ismert. A mézminta egy
mézmuzeumban keriilt megérzésre tovabbi informacio nélkiil.
® A pontos geografiai eredete ezen mintdknak nem ismert. A mézminta egy mézmiizeumban
keriilt meg6rzésre tovabbi informacio nélkiil.

6. tablazat: A repce, napraforgd és erdei mézek gytijtési éve, botanikai és
geografiai eredete

Sorszam Ev Botanikai Gyljtési Sorsza Ev Botanikai Gylijtési

eredet hely m eredet hely

1 1999 Erdei Gor 16 2000 Repce Gor

2 2002 Erdei Gor 17 2001 Repce Gor

3 2011 Erdei Gor 18 2004 Repce Gor

4 2015 Erdei Gor 19 2004 Repce Mesterhaza

5 1985  Napraforgd Nyirlugos 20 2008 Repce Gor

6 1996  Napraforgd Mesterhaza 21 2013 Repce Gor

7 2003  Napraforgo Mesterhaza 22 2014 Repce Mesterhaza

8 2005  Napraforgo Mesterhaza 23 2015 Repce Gor

9 2009  Napraforgo Mesterhaza 24 2016 Repce Mesterhaza

10 2012  Napraforgo Mesterhaza 25 2017 Repce Gor

11 2017  Napraforgo Tompaladony 26 2018 Repce Gor

12 2018  Napraforgo Mesterhaza

13 1986 Repce Nyirlugos

14 1997 Repce Gor

15 1998 Repce Gor
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3.4. Faévgyiirii mintak
3.4.1. Fukushimai faévgyiirii mintak

A hosszu idGsorokat lefedé6 névényi mintak alkalmasak arra, hogy a
multba visszatekintd méréseket végezziink el, igy példaul egy nukledris
balesetbdl szarmazo radioaktiv kibocsatas is vizsgalhato faévgytirli mintak
segitségével. A 2011.03.11-¢én, Japan északkeleti partvidékét megrazo, 9-es
erosségli foldrengés altal kivaltott szokodar kovetkeztében megsérilt a
Fukushima atomerdmii szerkezete, az egyes blokkjainak hiitése leallt, és azok
reaktora leolvadt, ami a Nemzetkozi Nuklearis és Radiologiai Esemény Skala
(International Nuclear and Radiological Event Scale, INES) besorolasa szerint
a legmagasabb, 7-es szintii ,,nagyon stlyos baleset” besorolasi eseményt
okozott. Az atomerémiibdl radioaktiv izotdpok jutottak a kornyezetbe, igy
feltehetdleg a reaktorban keletkezé *C egy része is kijuthatott.

A légkori modellekkel meghatarozott terjedési csdva iranyaban tobb
tanulmanyban is vizsgaltak éves felbontissal a faévgyiiriikben mérhetd 4C
szint alakulasat a baleset el6tt és 2011-ben (Xu et al., 2016b, 2015), am a
feltételezett csova iranyatol eltérd teriileteken nem torténtek vizsgalatok (13.
abra). Ezért a célom az volt, hogy a feltételezett terjedési csova irdnyatol eltérd
teriileten vizsgéljam a faévgytlriikben mérhetd radiokarbon szint alakulédsat a
fukushimai atomerémii baleset tiikrében.

Az altalam vizsgalt mintak Japan Honst szigetén, Fukushima
prefektira Erdészeti Kutatokozpontjanak (Fukishima Prefectural Forestry
Research Centre) munkatarsai altal, annak teriiletén lettek gytjtve (13. abra),
megkozelitoleg 60 km-re a Fukushimai Atomerémii, 2011.03.11-én
bekovetkezetett baleseti helyszinét6l. A mintateriilet egy erdds teriileten, tavol
a belvéarostol helyezkedik el Koriyamaban. A korabbi C faévgyfirii
vizsgalatok a baleset sziikkebb kornyezetével, és a rovid iddszakot lefedd, 6
szennyezési csOvat meghataroz6 modellezések altal meghatarozott teriileteket
vizsgaltak. A sziget belseje felé, nyugati iranyba eddig nem volt publikalt adat
a baleseti kibocsatas esetleges ilyen iranyu terjedésérél. A kivagott fabol
(Cryptomeria japonica) szarmazo6, Tomoko Ohta (School of Frontier Science,
The University of Toyo, Chiba, Japan) altal éves felbontasban kiilonvalasztott
faévgyiiri mintakat Dr. Palcsu Laszlo (ATOMKI) bocsatotta rendelkezésemre.
Az elkiilonitett faévgylirimintdk az 1990-2014 kozotti  iddszakot
reprezentaljak.
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13. abra: Fukushima prefekturabol, Koriyama varosbol szarmazo faévgyiirii
mintak térképe. A térképen szerepelnek a korabbi, Fukushima atomeromii
balesettel foglalkozo radiokarbon vonatkozasu, faévgyiirii tanulmanyok dltal
vizsgalt helyszinek és hivatkozasaik (Varga et al., 2019b)

3.4.2. Kozmikus események detektdldsahoz kapcsolodo Taévgyiirii
mintdk

A faévgylri idésorok a modern, antropogén (nuklearis, vagy fosszilis)
kibocsatasok detektdlasa mellett joval nagyobb iddskalaja, természetes
események vizsgalatara is lehetdséget adnak. Ahogyan az Irodalmi attekintés
,2.7. fejezetében bemutattam, a faévgylirik akar csillagaszati 1éptéki
események **C lenyomatainak vizsgalatara is alkalmasak lehetnek. A globalis
szinten mérhetd, hirtelen radiokarbon szint ugrasok (,,Miyake-események”) a
faévgytiriikben valamilyen eseményszerii **C hozzajarulasra utalnak, amelyek
feltételezhetden nem foldi eredetliek. Ahhoz, hogy ezen eseményeket jobban
megértsiikk, az egyes laboratériumi méréseket a Fold eltérd teriileteirdl
szarmaz6 mintakon végzett megerdsitd mérésekkel kell alatamasztani, mivel
ha kozmikus esemény 4ll a **C szint hirtelen valtozasa mdgott, akkor annak
globalis szinten érzékelhetének kell lennie. Igy egy Japan faévgyiiri minta
esetében, egy Amerikabol, vagy FEuropabdl szarmazod azonos kora
mintasorozat megfeleld biztositék lehet az esemény globalis kiterjedésének
bizonyitasara.
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Wang ¢s munkatarsai (2017) altal publikalt kozleményben egy
feltételezhetden kozmikus eseményhez kothetd, hirtelen radiokarbon szint
ugrast irtak le Kr.e. 3372 és 3371 kozott egy faanyagu régészeti lelet faévgytirt
mintaiban (14. abra).A lelet kinai szarnyasdiofa (Pterocarya stenoptera) fatest
rész¢ébol késziilt.

Ezt a feltételezhetd, faévgytiriikben taldlt kozmikus esemény hatdsara
létrejott 1*C lenyomatot kiséreltem meg reprodukalni amerikai faévgytirii
mintakon, a Kr.e. 3351 - 3392 kozotti idoszakot lefedve. A faévgylirli mintak
az Arizonai Egyetem (UA), Laboratory of Tree-Ring Research
laboratoriumabdl szarmaztak, Dr. A.J. Timothy Jull (Atomki és UA) és Dr.
Irina Panyushkina (UA) bocsétotta a rendelkezésemre. A mintak lel6helye az
USA White Mountains régidja volt. A faévgytiri mintak évekre szeparalva, a
kémiai preparalasra elokészitve érkeztek az IKER laboratériumba. Feladatom
a mintak cellulézig torténd prepardlasa, AMS ¥C mérése és mérési
eredmények kiértékelése volt (Jull et al., 2021), amit a 3.5.4 szamu fejezetben
részletezek.

80

® Beta
| O IAA
75 1 Four-box carbon cycle model fit } i

65 -

AMC (%)

e

60 - 4

55 N 1 " 1 N 1
3390 3380 3370 3360

Year (ec)
14.dbra: Wang és munkatarsai (2017) dltal publikalt adatsor, amelyet
megkiséreltem reprodukalni dendrokronologiailag datalt amerikai faévgyririi
mintakbol. A ,,Beta” a Beta Analytic radiocarbon dating laboratoriumot
(USA), az ,, IAA” pedig az Institute of Accelerator Analysis laboratoriumot
(Japan) jeloli

3.5. Szerves mintak radiokarbon AMS vizsgalata
3.5.1. Falevél- és fiiszalmintak preparaldsa

A begytijtott falevélmintakat a laboratoriumba val6 szallitast kovetden
szobahomérsékleten kiszaritottam, majd fagyasztoban taroltam. A kémiai
preparalas el6tt a levélmintakat 0,5 cm-nél kisebb darabra szeleteltem. A
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preparalas soran a radiokarbon vizsgalatoknal szamos esetben sikerrel
alkalmazott ,,ABA” modszert alkalmaztam, ami egy Sav-Lug-Sav (Acid-
Base-Acid) kezelést jelent (Cercatillo et al., 2021; Kudsk et al., 2021; Southon
and Magana, 2010).

A szaraz mintakbol megkozelitéleg 10 mg-ot 10 ml-es, elézbleg
ultratiszta vizzel eldre eltisztitott livegkémcsébe mértem. Az ultratiszta vizet
az Elix Essential 10 és Synergy 185, UV lampaval szerelt viztisztitd
egységeket alkalmazva allitottam el6, a reverz ozmozis €s ioncserés tisztitas
utan a viz vezetOképesség <0,5 uS volt. A bemért mintara az {ivegkémcs6
haromnegyedéig (~7,5 ml-ig) ultratiszta vizet t6ltéttem, majd 1 ml 4 %-0s HCI

oldatot adtam, amit 1 6ran keresztiil 70 OC-on tartottam a karbonatok
eltavolitasahoz. Ezutan a mintdkat dekantaltam, és tobbszori ultratisztavizes
mosas segitségével semleges kozeli pH-ra allitottam (pH 5-6). Ez a 1épés a
mintara tapadt por meghatarozo részét is eltavolitja a karbonatok mellett. Ezt
kovetden 4jbol haromnegyed részig toltottem a kémcsovet ultratiszta vizzel és
8 csepp 4 %-0s NaOH oldatot adtam hozza, majd szintén 1 6ran keresztiil
70°C-on tartottam a huminsavak és egyéb szennyezdk (alkoholok, fenolos és
karboxilcsoportok) eltavolitdsdhoz. A lagos kezelés utan a fent emlitett mdédon
ujbol pH semleges kozelire mostam a kémesd tartalmat, majd pH 3-as HCI
oldat hozzaadasaval savas kdzegben beszaritottam flitéblokkban 50°C-on. A
szaraz mintakbol megkozelitdleg 2 mg-ot mértem iliveg reakciocelldkba,
amihez szazszoros mennyiségben (~200 mg) MnO2 (CAS: 1313-13-9,> 99 %,
Sigma-Aldrich) reagenst adtam az égéshez sziikséges oxigén biztositasanak
céljabol, majd vakuum alatt (<5*%1072 mbar) leforrasztottam a reakcidcsoveket.
A leforrasztott ampullakat kemencében 12 6ran keresztiil 550 °C-on tartottam.
fgy a zart reakcidcellaban 16v6 minta oxigén mellett elégett és CO, keletkezett.

3.5.2. Uzemanyagmintik prepardldsa

A mintakbol 4 mg-ot mértem be, sziirés és egyéb fizikai el6kezelés
nélkiil, elére bemért (300 mg) MnO> reagenst tartalmazo boroszilikat liveg
kémcesdbe (15. abra). A mintak beméréséhez steril tivegkapillarist (Marienfeld,
kapillaris olvadaspont meghatarozasahoz, 80 x 0,6 mm) alkalmaztam. A
kapillaris hasznalataval reprodukalhatdan, tisztan és precizen tudtam bejuttatni
a mintat a reagensiivegbe, oly médon, hogy annak faldra nem kenddott fel a
minta. A mérlegen igy a minta tdomege mérheté volt. Az tivegkémcsovet egy
vakuumrendszerre csatlakoztattam, az ampulla aljat izopropil alkohol és
szarazjég keveréket tartalmazo csapdaval behiitottem (~-78 °C), hogy az
illékony komponensek tavozasat megakadalyozzam, majd vakuum alatt
(<5*10"2 mbar) az iiveget leforrasztottam. A leforrasztott, zart iivegampullakat
12 6ran keresztiil 550°C-on égettem kemencében. gy a zart reakcidcellaban
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1évé minta, a MnO2-ként bejuttatott oxigén jelenlétében elégett és CO2
keletkezett (Janovics et al., 2018; Varga et al., 2018).

15. abra: Reakciocella, benne a MnQO> (sziirke por) reagens és az
tizemanyagmintat tartalmazo kapillaris

Az lizemanyagmintdk preparalasa a nemzetkdzi 6sszemérésben résztvevo két
masik laboratériumban (ETH és CEDAD) kiilonb6z6 mdédokon torténtek. Az
égetés MnO; helyett CuO reagens mellett, az altalunk alkalmazott 500 °C
foknal magasabb, 900 és 950 °C-os hdmérsékleten tortént. A kinyert CO2 géz
tisztitdsa 1s mas tipusl, sajat, vagy kereskedelmi forgalomban kaphato
eszkozokon tortént. A grafitizalast is az altalam késobb, a 3.6. fejezetben
leirtaktol eltéréen tortént, TiH reagens nélkill, pusztan hidrogén gaz
hozzaadasaval. A mérés az ETH-ban egy az ATOMKI-ban is alkalmazottal
szinte megegyez0, a 3.7. fejezetben leirt AMS késziilékkel tortént, &m a
CEDAD laboratéoriumban egy nagyobb, 3 MV-0s tandetron
tomegspektrométeren tortént.

3.5.3. Mézmintak prepardldasa

A kutatdsom soran felhasznalt mézmintakat mindennemii kémiai
elokezelés nélkill mértem bemértembe az égetéshez hasznalt reakciocellakba.
Egy kisebb (6 mm kiils6 atmér6jii) tiveg kémcesdbe spatulaval cseppentettem
2-3 mg mintat, amelyet a MnOz-os égetéshez alkalmazott nagyobb (9 mm
kiilsé atmérdjii) celldba helyeztem. Erre azért volt sziikség, hogy a bemérés
soran a nagyobb reakciocella belsé falara ne tapadjon minta, veszteség nélkiil
be lehessen mérni azt. Az igy bemért mintdkhoz szézszoros mennyiségben
MnOz reagenst adtam (~300 mg), vakuum alatt (<5*102mbar) leforrasztottam,
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majd 12 6ran at 550 OC-on égettem kemencében. igy a zart reakcidcellaban
1év6 minta, a MnO2-ként bejuttatott oxigén jelenlétében elégett és CO2
keletkezett (Sajtos et al., 2022; Varga et al., 2020b). Az elézetes eredmények
alapjan egyes mintakat savas elOkezeléssel, vagy a méz fehérjetartalmanak
kinyerésével is vizsgaltam. A savas kezeléssel a szervetlen szén (karbonatok)
eltavolitasat kiséreltem meg, mivel feltételeztem, hogy esetleg a talajbol
szarmazd ezen alkotok zavarhatjdk a mért radiokarbon kort. A fehérjefrakcio
szeparalt vizsgalata azért volt célravezetd, mert a mézek fehérjetartalma a
viragporbol és a méhek garatmirigyének valadékabol szarmazik, és
feltételeztem, hogy ez a frakcié megbizhatobban tiikrdzi a légkori CO, C
izotOparanyat.

3.5.4. Faévgyiiriik prepardldsa

A kozmikus esemény reprodukaldsiara szant faévgylri mintak
évenkénti kiilonvalasztasat az Arizonai Egyetem, Laboratory of Tree-Ring
Research laboratoriumédban, a fukushimai atomerdmi baleset hatasanak
vizsgalatara szant faévgylri mintak szétvalasztasat pedig a Fukishima
Prefectural Forestry Research Centre-ben végezték el, igy a mintak a kémiai
preparalasra el6készitve érkeztek a laboratdériumba. A faévgyliri mintak éves
felbontasu szétvalasztasa dendrokronoldgiaban jartas szakemberek altal
vizudlisan, vagy képfeldolgozé szoftver segitségével tortént, mikroszkop alatt.
A faévgyliri mintakbol a celluldz frakeio kinyerése és vizsgalata elfogadott a
radiokarbon tanulméanyok soran, mivel ez a frakcié bizonyitottan az adott év
vegetacios idészakara jellemzé 1égkori C/12C izotoparannyal rendelkezik. A
celluloz hosszu idOn at stabil, valtozatlan marad, és nem mobilizalodik a faban,
tovabbd a keletkezés évét kovetd években, az adott faévgyliriben nem
keletkezik 1jbol celluldz. Emiatt a faévgyiiriik *C vizsgélata, a celluloz
stabilitasanak kdszonhetéen megbizhato és reprodukalhat6 (2.4. fejezet). Ezért
magam is a celluléz frakcid kivonasat alkalmaztam a preparalds soran, amelyet
a Némec és munkatarsai (2010) altal publikalt protokoll alapjan végeztem. Ez
a preparalasi protokoll bizonyitottan jol, és szennyezésmentesen képes a
celluloz frakeiot kinyerni radiokarbon vizsgalatokhoz (Cercatillo et al., 2021).

Ennek soran, a faévgylrGi szeletekbdl 25-30 mg-ot 10 ml-es
ivegkémcsObe mértem, amihez els6ként 5 ml 4 %-0s NaOH oldatot adtam,
majd flitdblokkban 12 6ran keresztiil 75°C-on tartottam. Ezt kdvetden
ultratiszta vizzel a pH-t semleges kozelire allitottam (pH 5-6). Majd egy, a
falevelek preparaldsanal is hasznalt, de hosszabb ABA preparalasi fazis
kovetkezett. A hosszabb ABA fézisra azért volt sziikség, mert itt egy
intenzivebb, a szovet belsejébe is hatold tisztitasi folyamatra, a celluldz teljes
extrahdlasanak el6készitésére volt sziikség, mig a falevelek esetében ez inkabb
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egy feliileti tisztitasi, mosasi folyamatot jelentett. Az ABA fazis egyes
1épéseinek alkalmazasanak céljat a 3.5.1 fejezetben részleteztem. Ekkor
el6szor 5 ml 4%-0s HCI-t adtam a mintat tartalmaz6 kémcsébe, amelyen 1 6ran
keresztiil 75°C-on tartottam. Az 1 6rés savas kezelés utan a mintat semleges
kozelire mostam ultratiszta vizzel, és tovabbi 1 oran keresztiil, 75°C-on 5 ml
4%-0s NaOH oldat jelenlétében fiitéblokkban tartottam a mintat. A lagos
kezelést kovetden ujra semleges kozelire mostam a mintat és ujbol 1 o6ran
keresztil 75 °C-on, 5 ml 4%-os HCl oldatos kezelést alkalmaztam
fitéblokkban. Ez a savas kezelés az ABA fazis utolso 1épése, amit kovetoen
ujbol semleges kozelire mostam a mintat, majd egy ugynevezett “fehéritési”
1épést alkalmaztam. Amely a celluloz kinyerését, tisztitasat és a szennyezdk
oxidalasat szolgalja savas kozegben. Ekkor a mintara 4 ml 5%-0s NaClO>
oldatot mértem, és ~1 ml 4%-o0s HCI oldat segitségével a pH-t 2-re allitottam
be. Két 6ran at a mintat fitéblokkban 75°C-on tartottam, majd 25°C-os
ultrahangos flirdében rézattam 15 percig. A mintat ezt kdvetéen haromszor
ultratiszta vizzel atmostam, majd pH3-as HCI oldat racseppentésével savas

kozegben beszaritottam flitGblokkban 50 OC-on. A széritast kovetden jbol
tomegmeérést végeztem.

A szaraz mintabol megkozelitdleg 3 mg-ot mértem iiveg reakcidcellaba
¢és szazszoros mennyiségben (~300 mg) adtam hozza MnO: reagenst. Ezt
kovetden az iivegampullat vakuum alatt (<5*10°2 mbar) leforrasztottam majd

12 6ran at 550 OC-on égettem kemencében. Igy a zart reakcidcellaban 16v6
minta oxigén mellett elégett és CO2 keletkezett.

3.6. A feltart CO; gaz tisztitasa és grafitizalasa

A korabbi fejezetekben alkalmazott preparalasi technikdk minden
esetben a MnO: reagens jelenlétében torténd 12 oras 550 °C-on végzett
égetéssel végzddtek. Ezt a 1épést kovetden minden mintat egyazon rendszeren
¢és protokoll segitségével kezeltem tovabb, amit ebben a fejezetben részletezek.
A zart ampullakat felhelyeztem egy vakuumrendszerre (16. abra), ahol azokat
egy erre kialakitott tiivel, egy elére vakuumozott (<5*102 mbar) térben
feltortem. gy az égés soran keletkezett CO2-t el tudtam valasztani a keletkezett
vizgdztdl €s az egyéb, grafitizdlds szempontjabol szennyezd gazoktol. Az
alkalmazott vakuumrendszerben a viz kifagyasztasat egy izopropil alkohol és
széarazjég keverékét tartalmazo (~-78 OC-os) csapdaval végeztem, a CO2 gaz
csapdazasat pedig egy folyékony nitrogént (LN) tartalmazo (-196 °C-0S)
csapdaval hajtottam végre. A rendszeren a csapdazott mintagdz (COg)
mennyisége egy ismert térfogatu térrészben kalibralt nyomasméréssel
meghatarozhat6. Ugyanebben a térrészben a minta két részre oszthatd, ha
esetleg tovabbi, ismételt mérésre lenne sziikség, vagy a keletkezett CO2 gaz
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egy részét egyéb mérésre, példaul stabilizotop-aranymérésre szeretnénk
felhasznalni (Janovics et al., 2018).

16. dbra: Specidalis gaztisztito rendszer, az elégetett minta CO> tartalmanak
kinyerésére (ATOMKI). Az 1. csap alatti sziirével ellatott csatlakozora
torténik a minta felcsatlakoztatasa, ahol egy toré egységgel feltorheto az
tivegampulla. Ves — vizesapda, COzcs — CO2 csapda. A 3. és 5. csap alatti
térrészekben torténik a minta kifagyasztdasa. A 2. és 6. csap kozotti térrész
térfogata ismert, meghatarozott

Ezt kovetden a tiszta CO2 mintakbol grafitot allitottam eld, hogy azt
igy juttassam be az AMS ionforrasaba. A direkt CO2 mérésére hasznalt
gazmérési opciot altalanosan kis mintamennyiségek esetében alkalmazzak
(<100 pg széntartalom), am az altalam mért mintdk mennyiségének
koszonhetéen nem kellett ezzel a lehetdséggel élnem. A grafit alapat AMS
mérés elénye az, hogy a minta ekkor szilard halmazallapott, igy kezelése és
az AMS-be torténd bejuttatasa egyszeriibb, mint a gazoké, illetve kémiailag
stabil, nem Iép reakcioba a kornyezeti levegdvel, igy a levegé CO> tartalma
nem ad hozza szennyezést. Az altalam hasznalt MICADAS tipust gyorsitos
tomegspektrométer ~1 mg grafitb6l megbizhatd, régészeti mintakra is
alkalmas mérést képes produkalni (a mérés hibaja recens minta esetén <2%o).
A grafitizalashoz az el6zetesen tisztitott CO2 gazt egy 60 mg Zn (CAS: 7440-
66-6, Sigma-Aldrich) és 10 mg TiH port (CAS: 7704-98-5, Alfa Aesar, 99%)
tartalmazo, nagyobb (Duran, 150 mm hossz, 9 mm kiilsé atmér6ji),
reakcidcellaba fagyasztottam folyékony nitrogén segitségével. A reagens
porok bemérése nem igényel inert kornyezetet, mivel azok hidrolitikusan
stabil, szobahdmérsékleten tarolhatdé vegyszerek. A reakcidoampulla
tartalmazott még egy 4,5 mg Fe (CAS: 7439-89-6, Sigma-Aldrich, > 99%) port
tartalmaz6 kisebb iivegampullat (Duran, 51 mm hosszu, 6 mm kiils6 atmérd;jit)

45



Varga Tamas egyetemi doktori (PhD) értekezés

is (17. abra). A reagenseket a grafitizalas el6tt 300°C-on egy Oran keresztiil
flitottem az esetleges feliileti szennyezdk eltavolitdsdnak érdekében.

| %

50 mm

17. abra: A langgal leforrasztott grafitizalo ampulla, benne a reagensekkel
Els6 1épésben 3 oran keresztiil 500 °C-on hevitettem a mintat kemencében.
Ezen a homérsékleten a titan-hidrid reagensbdl felszabadul6 hidrogén gaz a
szén-dioxidot szén-monoxidda redukalja:

€O, + H, - CO + H,0 (7)

A reakci6 soran keletkezett vizg6zbdl a hozzaadott cink jra hidrogént szabadit
fel és oxigént kot meg:

Zn+ H,0 - Zn0 + H, (8)

A kétlépcsos folyamat masodik részében 5 ora idStartamra a hdmérsékletet

5500C-ra emeltem, amely héfokon a szén-monoxid molekulak vaskatalizator
jelenlétében reagélnak egymassal, amelynek kovetkeztében CO2 és elemi szén
keletkezik. Utobbi kivalik a vaskatalizator feluletén:

Fe katalizator, 550°C (9)
CO+CO0 ———CO0, +C

A grafitizalasi folyamat kozben, a zart reakcidcellaban a keletkezett CO2
szintén képes redukalodni. A grafitizalasi folyamat szénkihozatala, ami a
kiinduldsi CO2 mennyiségbdl keletkezett grafit mennyiségének aranyat
jellemzi, megkozeliti a 100 %-ot. A folyamat végén a lezart ampullakat
feltortem, majd a vaskatalizatort €és a feliiletén kivalt grafitot is tartalmazé
tivegampullat eltavolitottam. Ezt kovetden a grafit-vaspor keveréket egy
aluminium céltargyba szortam és egy pneumatikus préssel belepréseltem (18.
abra). Ezutan a grafitmintak szén izotoparanyat az EnvironMICADAS tipusu
AMS-ben mértem az Atommagkutatd Intézetben (Rinyu et al., 2013).
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.300 mm — V

18. dbra: A préseléshez hasznalt eszkoz és az aluminium céltargy

3.7. A Y*C gyorsitos tomegspektrometriai mérés

A méréseket az ATOMKI és Isotoptech Zrt. altal kézosen miikodtetett
EnvironMICADAS tipusi gyorsités tomegspektrométeren végeztem. A
spektrométer a svajci Paul Scherrer Institute és az ETH Ziirich kutatointézetek
altal 1étrehozott miszer, ami 2011-ben keriilt betizemelésre az ATOMKI-ban.

A minta bejuttatdsat egy Osszesen 40 mintat kezelni képes, zsilippel
ellatott, vakuumkamraban elhelyezett linearis mintavaltd egység végzi. Ezzel
az egységgel csak szilard (grafit) form4ju minta juttathatdé be az ionforrasba
(19. abra). Ezt koveti egy negativ ionforras, amire azért van sziikség, mert a
levegébdl szarmazé 1*N-bél nem képzédik stabil negativ ion, igy az esetleges,
ebbdl adodo 14-es tomegszamnal adodo interferencia elkeriilheté. A mintabol
szarmaz0 szén ionizacidja termikusan ionizalt cézium ionnyalabbal torténik. A
miiszer a benne fiit6tt tartalyban tartott, parolgd, hatékony elektron donorként
viselked6 céziumot egy magas hdmérsékletii molibdén ionizatorra vezeti, ahol
termikus ionizaciéval Cs* ionokat allit el8, amelyek a grafit mintat tartalmazo,
negativ potencidli mintatartd céltargymintatartocéltargy (target) iranyaba
vannak gyorsitva. A targetbe becsapddd Cs* ionok CFionok és semleges
atomok mellett C ionokat is eldallitanak elektron atadas révén a grafit
mintabol. Az igy 1étrehozott negativ szénionokat a 40 kV-os gyorsitofesziiltség
a kisenergias magnes (low energy magnet, LEM) iranyaba gyorsitja (19. abra).
A LEM utéan a 12C, 13C és *C ionnyalab idében elvalasztva jut at a gyorsiton,
az allando gyorsitofesziiltségre nagy frekvenciaval szuperponalt tovabbi
kivono potencial hatasara. A LEM utani gyorsitd tandem elrendezésti,
maximum 200 kV termindlfesziiltségen ilizemelé egység, ahol a
gyorsitoszakaszban korabban nitrogén (N2), jelenleg pedig hélium (He)
fosztogazzal torténik az interferalé molekulaionok (**CH, 3CH) széttorése.
Ezutan a szakasz utan a toltéscserének koszonhetden pozitiv ionnyalabot
kapunk, ami halad tovabb a nagyenergias magnes (high energy magnet, HEM)
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iranyaba, ahol a nyaldb 0jboli szétvalogatasa torténik meg (19. abra). Az
eltéritett ionnyalabok intenzitdsa a gyorsitd szakasz eldtt és utan is mérjik, igy
a gyorsitdszakaszon atjutott arany kiszamithatdé, amit transzmisszionak
neveziink. A ?C és 3C, valamint a zavaré molekulaionok intenzitasat 3 db
Faraday kalitkaval méri a miiszer. Ennek koszonhetéen az EnvironMICADAS
tipust  AMS-ben a 2C/BC mérés parhuzamosan elvégezhetd, ami a
frakcionacios korrekcio elvégzéséhez elengedhetetlen. A HEM egységet egy
elektrosztatikus-tér analizator (ESA) koveti, ami kondicionalva vezeti az
ionnyalabot a “C detektorba (19. abra). Itt az ionok az elektromos mezd
alkalmazasanak koszonhetéen eltériilnek, az adott palyan csak az adott
kinetikus energidju részecske képes athaladni. Az ESA-t energiasziiréként
alkalmazzak az AMS-ben, ami altal csak a meghatarozott Kinetikus energiajua
részecskék képesek a detektorba jutni, a szorodod egyéb ionok kisziirésre
keriilnek. A *C ionok detektalasa egy 5x5 mm teriiletdi, 50 nm vastagsagu
szilicium-nitrid (SisN4) ablakkal ellatott gazionizacids detektorban torténik,
amelynek szamlalogaza iso-butan (~15 mbar).

GYORSITO

NAGYENERGIAS
MAGNES

KISENERGIAS
MAGNES

e
L

12¢c+gs 13C* R:
detektorok

r==!

IONFORRAS Iﬁ}

a ELEKTROSZTATIKUS
B ot g Oev o R ANALIZATOR
H aix ¥ % GAZTOLTESU
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19. abra: Az ATOMKI-ban a *C mérésekre alkalmazott EnvironMICADAS
gyorsitos tomegspektrométer felépitési séemaja (Molnar et al., 2013)

4

Mindségbiztositas céljabol egy mérés soran minden esetben mérésre
keriilt minimum 4 db NIST SRM 4990C Oxalsav II standard minta, amely a
mérés normalizalasat szolgalta, tovabba minimum 4 fosszilis CO, gazbol
(Linde, Répcelak, Magyarorszag) késziilt grafit is a miszer hatterének
meghatarozasdhoz. Tovabba a mintakkal valtozo mennyiségben, de minden
méréshez minimum 1 db IAEA C9 standard (fosszilis, referencia értéke 0,12-
0,21 pMC) faminta és IAEA C3 standard (ismert izotoparanyu cellul6z minta,
referencia értéke 129,41+0,06 pMC) tartozott. Az IAEA mintdk kémiai
kezelése ugyanolyan modon tortént, mint a kutatas targyat képezd mintak,
azokkal parhuzamosan lettek preparalva. Ezek az ismert dsszetételii és C
tartalmu mintdk a miiszer hatterén feliil a preparalds soran torténd szennyezést
monitorozzak. A mérések eredményeinek kiértékelését (hattérkorrekcio,
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normalizaciod, izotdparany-korrekcié, konvencionalis *C kor szamitsa és a
PMC ¢érték szamitdsa) a miszerhez optimalizalt Bats szamitogépes
programmal végeztem el (Molnar et al., 2013; Synal et al., 2007; Wacker et
al., 2010).

3.8. Alkalmazott mértékegységek

A dolgozatomban érintett tobb tudomanyteriilet egyedi elvarasaihoz
igazodva a AMC és pMC értékeket, mértékegységeket hasznilom az
eredményeim bemutatasanal. Az egyes tudomanyteriiletek sajatossagai miatt
nem hasznalhat6 egységesen egyetlen mértékegység.

A fosszilis széntartalom (%) szamitasahoz a kovetkezé formulat
hasznaltam (Levin et al., 2003):

pMCs
pMCg

Rpg — Rg (10)

Fosszilis C tartalom (%) = ( ) x 100 = (1 ) x 100

B

Ahol az Rg (pMCg) és Rs (pMCs) a hattér és a minta fajlagos C aktivitasa
pMC-ben Kkifejezve. Ezt az egységet a novényi mintak fosszilis
széntartalmanak megadéasanal alkalmazom, ahol megfelelé hattérminta volt
gyljthetd.

Sok esetben nem a fosszilis komponens aranyanak kiszamolasa a cél, hanem a
radioaktiv kibocsatas mértékének becslése, mint példaul az atomerdmiivek
normdl iizemi és baleseti kibocsatdsdnak esetében. Ezért bevezették a
radiokarbon antropogén komponens ardny szazalékban kifejezett értékeét
(Suess, 1955):

. AMCp — AMC; (11)
Antropogén komponens (%) = ATiC Atic |~ 1]x 100
bg — f

Ahol a A¥™Cy az adott évi faévgytiri mért AMC értéke, a AMCr a fosszilis
kibocsatas *C tartalma (-1000%o, mivel 1*C mentes a fosszilis CO3), A¥Cpg a
légkori hattér teriileten mért AMC érték (esetemben a svajci Jungraujoch
allomason mért atlagos, vegetacios periddusban mért értékek atlaga).

3.9. Biokomponens-arany szamolasa

A fosszilis komponensek fajlagos radiokarbon aktivitasa nullanak
tekinthet6, ami 0 pMC értéknek felel meg (pMCr), (2.5. fejezet). A jelenkori
biologiai termékek radiokarbon tartalma jol mérhetd, pMC értékben kifejezve
kozel 100 pMC-nek vehetd, a keletkezés évétodl fiiggden (pMCg). 2022-ben ez
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az ¢értek 100 pMC korill van, korabbi években, a bomba-csucsnak
koszonhetéen ez az érték nagyobb volt. Egy minta dsszes *C aktivitasa (Art)
és Osszes tomege (m) tehat a hozzaadott fosszilis komponens 4C aktivitasatol
(AF) és tomegétdl (ME), plusz a bioldgiai komponens *C aktivitasatol (Ag) és
tomegétol (mg) fiigg (ASTM D6866, 2020):

Ar=Ar+Ag és mr=meg+msg (12)

Mivel a fosszilis komponens *4C tartalma nulla (Ar=0), igy a minta dsszes 4C
aktivitasa, tartalma a biokomponenstdl szarmazik:
AT=AB (13)

A minta (stabilizotép és 1950-re normalizalt) 1*C aktivitasa kifejezheté pMC
értékbol, a minta dsszes széntartalmabol (m) és szén tomegkoncentracidjabol

(©):
Ar= pMCrxmyxcr= pMCgxmpxcs = Ag (14)
Ahol a pMCt a minta mért fajlagos 1*C aktivitisa pMC-ben kifejezve, mr a
minta Osszes tdmege, ct a minta sz€n tomegkoncentracidja, ami kifejezhetd a
biokomponens fajlagos *C aktivitdsabol (pMCg), tomegébdl (mg) és szén
tomegkoncentracidjabol (cs) mint Ag.
fgy tehat a biologiai komponens részaranya a mintaban (mg/mt) kiszamithato
a tdomegkoncentraciok (c) és a mért fajlagos *C aktivitas pMC-ben kifejezett
értekébol a kovetkezd egyenlet szerint:
mg/mr=(crxpMCr)/(cexpMC;g) (15)
Ahol cr és cg a keverék mintak és a biokomponensek szénkoncentracidja, a
pPMCrt és a pMCg pedig, a keverék mintak és biokomponensek mért fajlagos
14C aktivitasa pMC egységekben kifejezve.
Amennyiben a fosszilis €s bioldgiai komponens széntartalma (kozel)
megegyezd, akkor az aranyuk (kozel) 1. Ezzel a feltevéssel az egyenlet a
kovetkezOképpen egyszeriisithetd:
mB/mT:pMCT/pMCB (16)
A korabbi, ASTM D6866-12 szabvany még tovabb egyszerlisiti az egyenletet,
azzal a feltevéssel, hogy (a szabvany idejében keletkezett) biologiai
komponensek pMC értéke egy fix értékre, 105-re tehetd. fgy amennyiben a
hozzaadott biokomponens nem mérhetd, példaul nem all rendelkezésre, vagy
ismeretlen eredetli minta mérésére van sziikség, akkor az egyenlet tovabb
egyszerisodik (ASTM D6866, 2012):

mg/mr=pMCrx0,95 (17)

Az utdbb alkalmazott szabvany esetében tovabb egyszeriisodik az egyenlet,
mivel a jelenkori (2022) bioldgiai anyagok pMC értéke 100 pMC kortilire
tehetd, igy az el6zd egyenletben alkalmazott 0,95-0s szorzast felvaltja 1-re
(ASTM D6866, 2020):

mg/mr=pl\/ICr (18)
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fgy tehat a minta mért, pMC-ben megadott fajlagos '“C aktivitasa lesz a minta
széntartalmanak biokomponens-aranya, a fenti szabvany szerint szdmolva.
Fontos megjegyezni, hogy ez a 17. egyenletben hasznalt 0,95-6s szorzé érték
a radiokarbon bomba-cstics lecsengésének koszonhetéen évrol évre valtozik,
igy a szabvanyban is feliilvizsgalasra keriil id6nként. A szabvany
feltilvizsgalata folyamatos, elmondhat6, hogy nagyjabol kétévente megtortént
a korabbi iddszakban.

A dolgozatomban bemutatott modszerfejlesztésnél a korabbi szabvany
altali szdmitasi modszereket alkalmazom, mivel azon mintdk biologiai
komponense abban az idében keletkezett, amikor még a koradbbi (ASTM
D6866-12) szabvany volt érvényben. A 3 laborban elvégzett Osszemérés
eredményeinek értékelésekor viszont mar az utobbi (ASTM D6866-20)
szabvanyt alkalmazom.

3.10. AHYSPLIT modell bemeno adatai

A fukushimai faévgyliri eredmények pontosabb vizsgalatdhoz
HSYPLIT forward és backward trajektoriamodelleket készitettem. Minden
esetben 2 m-es magassagbol, a felszin kozeli rétegbdl inditottam a trajektoriak
szamitasat, mivel a faé¢vgytiriik is ebbdl a rétegbdl lettek gylijtve. A vizsgalat
soran 36 ¢és 72 oras forward és backward trajektoriakat alkalmaztam. A
modellek futtatdsdhoz a Global Data Assimilation System (GDAS) 0,5°-0s
térbeli felbontdsu adatbéazisat alkalmaztam. Az emlitett adatbdzis iddbeli
felbontdsa 3 6rés, tehat naponta 8 trajektoria inditasa hajthatd végre vele. A
modellek futtatdsdt  végrehajtottam a  balesetet kovetd sziikebb
id6intervallumban (2011.03.11-31.) és az egész vegetacios periddusra is
(2011.03.01-2011.09.30.). A rovidebb idéintervallum reprezentalja a baleseti
kibocsatas esetleges terjedési iranyat, amikor az atomerémi balesetébdl a
legnagyobb mennyiségii szennyezéanyag, koztiik akér jelentds mértékii 14C
izotop is a kornyezetbe juthatott. A hosszabb, vegetacios periodust lefedd
idészak pedig a fak fotoszintetikusan aktiv idszakat (marcius-Szeptember)
mutatja be, amely id6 alatt a novény megkoti a légkori szén-dioxidot a
fotoszintézis altal, ami ezt kovetden beépilil az adott évet reprezentalod
faévgyliriibe. A trajektoriacsomagokbol minden esetben 5 db klasztert
alkottam a szoftver altal kivalaszthato opciok segitségével. Ezek a klaszterek
reprezentaljak az esetenként 800 trajektériat is meghaladd csomagokbol
kalkulalt dominéns forrasteriileteket.
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4. Eredmények és értelmezésiik

4.1. Novényi mintak fosszilis széntartalmanak vizsgalata
varosi és hattérteriileteken
4.1.1. Debreceni novényi mintak eredményei

A 2017-es év vegetaciés periodusanak végén, Szeptemberben,
Debrecen varos teriiletén gytijtott falevél és fiiszal mintak AMS 14C mérésének
segitségével vizsgalhatd volt a kiilonb6zd kozlekedési csomoépontok ¢€s
varosrészek fosszilis CO> terheltsége (7. tablazat). A gy(ijtétt mintak nem
egyetlen fajt reprezentalnak, mivel egy adott novényfaj sincs eléggé elterjedve
az egész varos teriiletén, igy a fajok és fotoszintetikus Ut (2.4 fejezet) szerinti
csoportositast végeztem el elséként (20. abra). A vegetacios periddust lefedd
(marcius-szeptember) 1égkori, varosi hattér CO2 mintak atlagos fajlagos *4C
aktivitasa, amit felhasznaltam a fosszilis széntartalom (%) szamitasahoz, mint
vonatkoztatasi szintet, 101,6+0,4 pMC volt.
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20. dbra: C3 tipusu fa, fii és C4 tipusu fii fajok fosszilis széntartalma (%)
Debrecenben. Az egymas mellett feltiintetett fajok értékeit eltérd szinekkel
jeloltem a kénnyebb attekinthetoségert (a szineknek nincs mas funkcioja).

A pazsitfiivek fosszilis terhelése joval nagyobb hatarok kozott
ingadozik (-1,9%-t61 9,6%-ig, atlag: 2,5+2,1%) a falevélmintakéhoz képest (-
1,2%-t01 4,7%-ig, atlag: 0,9+1,2%). Ezek alapjan érdemes lehet nem csak a
falevél (esetleg faévgyliril) vizsgalatokra, hanem az éves szinten gyiijtott fiiszal
mintdkra alapozni az adott terliletek lokdlis fosszilis terhelésének
vizsgalatat.Mar a fajszintii elkiilonités alapjan felismerhetd, hogy atlagosan a
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fliszal mintak fosszilis terhelése nagyobb, mint a falevelek atlaga, viszont a C3
¢s C4 tipusu fiimintak kozott mar nincs szdmottevo kiilonbség, feltehetdleg a
fotoszintetikus ut tipusa nem befolyasolja jelentésen az eredményt (20. abra).
Inkabb a mintavételi pont tulajdonsagai, elhelyezkedése és fosszilis terhelése
birhat nagyobb befolyassal. A falevél és fiiszalmintak kozotti kiilonbséget
egyértelmilen magyardzhatja a pdazsitfiivek a forrashoz, tehat az autdk
kipufogocsdvéhez vald nagyobb kozelsége, ami egyben azt is mutatja, hogy a
1égkorben a CO2 rendkiviil gyorsan eloszlik, a fak lombkorona szintjén mar
alacsonyabb fosszilis COz terhelés volt kimutathato.

Amennyiben az egy adott mintavételi ponton vett falevél és fiimintak
értékeit egymashoz viszonyitva vizsgalom, akkor szintén jol latszik a
1égkorben vald higulas mértéke (21. abra). Egy falevélnek nagyjabol csak
negyede (25%-a) a fosszilis terhelése, az ugyanazon a ponton vett fiiszal
mintahoz képest. Gyenge, de érzékelhetd korrelacioé van az adott ponton vett
két kiilonbozd minta (falevél és fiiszal) eredményei kozott (R?=0,4403).A 12.
¢s 28. mintavételi pont, mint kilog6 adat kihagydasra keriilt, egyrészt ez a két
pont egyértelmien nem kozlekedési és nem is tipikus varosi hatteret
reprezentdl , masrészt a kozeliikben fosszilis tiizeldanyag égetését végzo
erdmiivek vannak jelen, ami a falevelek erdsebb fosszilis szénterhelését
okozhatta.

-2 0 2 4 6 8 10
1 Kilégé adat
y =0.2573x
4 R?=0.4403 4
*R2 kilogo adatok nélkul
Fosszilisl
forras // e

Falevél fosszilis széntartalom (%)

L 0 2 4 6 8 10
F{ fosszilis széntartalom (%)
21. abra: Ugyanazon a mintavételi ponton gyuijtott fii és falevélmintak

fosszilis széntartalma (%) egymas fiiggvényében dabrazolva

A negativ fosszilis hozzajarulas értékek (azaz a referencidhoz mérten
nagyobb *C/*2C arany) adodhatnak lokalis fatiizelés vagy talajeredetii CO2
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kibocsatasbol egyarant. Ahogy a radiokarbon-bombacsticsbdl is jol 1athato, a
korabbi mintak (1950-es évektdl napjainkig) nagyobb “*C/*?C arannyal
rendelkeznek, igy amennyiben ilyen anyagokat égetiink, radiokarbonban
dusult CO2-ot juttatunk a kdrnyezetbe. Ugyanez torténik, ha idésebb, az 1950-
es évek utan keletkezett széntartalmi anyag bomlasa, és abbol keletkez6 CO2
emittalasa torténik meg a talajban, ezen anyagok is nagyobb *#C/*2C arannyal
rendelkezhetnek (Vargaet al., 2019a). igy ezek enyhe, de mérhetd izotoparany
valtozast okozhatnak a hattér (fosszilisan és modern szénnel nem terhelt)
referencia teriilet értékeihez képest. Ilyen eredményeket kaptunk a kiilvarosban
is az 1. és 33. minta esetében (—1,9+0,6% ¢s —1,4+0,7% a fii és —0,5+0,6% ¢&s
—0,8+0,7% a falevélmintak esetében) (7. tdblazat). Ez erdds teriileteken akér
még erdteljesebben érzékelhetd kiillonbséget okoz. Feltehetdleg a Nagyerdd
kozelében, a kiilvarosi erdos teriileteken, a 15. és 17. minta esetében is a
talajeredetd, 14C dusabb CO> kibocsatas lehet az oka a falevelekben mérheté —
1,240,5% és —0,9+0,5%-0s fosszilis széntartalom eredményeknek (7. tablazat).

Erdekes modon, a fosszilis szénnel legerésebben terhelt teriiletek nem
a belvarosi, hanem a belvaros-kiilvaros hataran elhelyezkedd utak
csomopontjaiban voltak megfigyelhetok (7. tablazat ¢és 22. dbra). A
belvarosban a fiiszalakban 1,0+1,0 %, a falevelekben mindossze 0,4+0,8% volt
az atlagos fosszilis terhelés, mig a belvaros-kiilvaros hataran 3,8+2,3% a
fiiszalakban, és 1,3+0,5% a falevelekben. A varos forgalmasabb, de a
belvarostol tavolabb esé csomodpontjain (5. besoroladsi osztaly, 7. tablazat)
hasonldan 3,8+2,45% a fliszalakban ¢s 1,6+1,4% a falevelekben az atlagos
fosszilis terhelés. A forgalmas csomdpontok hasonléan nagy értéket adnak,
mint a belvaros hataran 1évé csomdpontok, és az értékek szorasa is hasonlo.
Ez azt mutatja, hogy nem feltétleniil a csomdpont elhelyezkedése szamit a
varoson beliil, vagy a belvaroshoz val6 kozelsége, hanem a csomopont sajatos
adottsagai, azaz, hogy az adott csomoOpont mennyire forgalmas. Egy, a
belvarostdl tavolabb esd, fobb utakat dsszekapcsold csomopont hasonldan
terhelt lehet, mint egy forgalmas, irodahdzak kornyékén elhelyezkedd
csomopont (példaul 10-es vagy 24-es szamu mintavételi csomopont). A
legnagyobb mért fosszilis széntartalom a fliszalakban a 9,6+0,7%-o0s terhelés
volt, az 5. szamu mintavételi ponton a belvaros hataran, a legnagyobb fosszilis
széntartalom falevelekben pedig a 4,74+0,7%-os érték volt, egy forgalmas
kozlekedési csomodpontban (28. mintavételi pont), a helyi foldgdziizemii
héerémi kozelében. A 28-as mintavételi pont falevelében mérhetd fosszilis
terhelés nagyobb, mint az ugyanazon ponton vett fiiszal 2,7+0,6%-os terhelése,
ami ebben az esetben utalhat arra, hogy a héerdmii kéményei a dominans
fosszilis szén forrasok ezen a helyszinen, nem a kozuti forgalom.
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7. Tablazat: Ugyanazon a mintavételi ponton gyiijtott fii és falevélmintak *4C
eredményei pMC-ben feltiintetve és a szamitott fosszilis széntartalom értékek

Helyszin kod Fa pMC Falevél pMC Fu fosszilis Falevél fosszilis
(#) (+ 1s) (+ 1s) széntartalom (%) széntartalom (%)
(1) Nagyerdd Debrecen
34 100,53 £ 0,44 100,71 £ 0,42 0,52 +0,61 0,35+0,59
35 101,38 £ 0,44 - -0,31+0,59 -
Atlag 100,96 + 0,60 0,11+ 0,59
(2) Erdds teriilet a kiilvarosban
14 97,96 + 0,43 101,49 £ 0,45 3,17+0,63 -0,42 + 0,61
15 100,22 £ 0,28 102,29 £0,28 0,83 +£0,51 -1,20 + 0,49
16 100,47 £ 0,44 101,35+ 0,46 0,58 £0,61 -0,29+ 0,61
17 100,92 + 0,29 102,00 £ 0,28 0,14+ 0,51 -0,92 + 0,50
Atlag 99,89 + 1,32 101,78 + 0,44 1,18 +1,36 -0,71 + 0,43
(3) Botanikus kert
12 101,46 + 0,29 98,11 +0,27 -0,40 + 0,51 3,01+0,52
(4) Kiilvaros
1 103,04 + 0,48 101,60 + 0,42 -1,90 + 0,60 -0,50 + 0,60
6 99,18 0,42 100,4 2+ 0,42 1,90 £ 0,60 0,60 £+ 0,60
22 97,24 + 0,42 100,29 + 0,43 3,93 +0,63 0,77 £ 0,60
23 101,26 + 0,44 101,34 £ 0,43 -0,20 + 0,60 -0,28 = 0,60
33 102,45 £ 0,51 101,87 + 0,50 -1,36 £ 0,65 -0,79 +£ 0,64
Atlag 100,63 + 2,40 101,10 £ 0,72 0,47 +2,42 -0,04 + 0,69
(5) Forgalmas kozlekedési csomopont (jelzélampas)
8 98,55+ 0,45 99,10 = 0,45 2,54 £ 0,64 1,95 +£0,63
9 98,61 +0,42 99,33 +£0,42 2,48 +0,61 1,75+ 0,60
10 94,47 + 0,27 100,11 + 0,28 6,97 0,54 0,95+0,51
11 95,13 +£0,27 98,54 + 0,28 6,23 £0,54 2,56 +£0,52
13 100,38 = 0,29 101,04 £ 0,27 0,67+0,51 0,02 + 0,50
24 94,79 +£0,41 99,32+ 0,42 6,62 +0,64 1,75+ 0,60
25 99,50 + 0,45 99,82 + 0,44 1,56 +0,62 1,24 +£0,62
26 99,72 +£0,45 100,88 + 0,45 1,34+ 0,63 0,17 +0,61
27 95,04 + 0,48 100,08 + 0,45 6,33 +0,70 0,97 £0,62
28 98,41 + 0,49 96,49 + 0,48 2,69+ 0,67 4,73 £0,68
Atlag 97,76 + 2,13 99,47 +1,30 3,74 2,49 1,60 + 1,35
(6) Forgalmas kozlekedési csomépont a kiilvaros-belvaros hatdrdn
2 99,69 + 0,42 99,85+ 0,42 1,37 + 0,60 1,21 £0,60
3 96,47 + 0,40 99,69 + 0,42 4,75+ 0,62 1,37 + 0,60
4 96,23 + 0,44 98,84 + 0,45 5,02 +0,65 2,25+0,63
5 92,32 +0,39 99,50 + 0,42 9,47 £ 0,65 1,56 £ 0,60
7 97,70 = 0,41 99,35+ 0,42 3,44 +£0,62 1,72 + 0,60
20 97,70 £ 0,41 100,32 + 0,42 3,44 +0,61 0,73 £ 0,60
21 97,93 +£0,42 99,97 + 0,42 3,19+0,62 1,09 £ 0,60
29 98,70 + 0,49 99,75 + 0,49 2,39+0,67 1,31 £0,65
30 98,99 + 0,47 99,35+ 0,50 2,09 + 0,65 1,72 £ 0,66
31 98,04 + 0,50 100,75 + 0,49 3,08 = 0,68 0,30 + 0,64
Atlag 97,38+ 2,06 99,73+ 0,53 3,82 +2,27 1,33 + 0,55
(7) Belvaros
18 101,26 0,31 101,49 £ 0,26 -0,20 + 0,52 -0,42 + 0,49
19 99,50 + 0,45 99,98 + 0,45 1,57+ 0,63 1,08 £ 0,62
32 99,39 + 0,49 100,64 + 0,50 1,68 £ 0,66 0,42 £ 0,65
Atlag 100,05 + 1,05 100,70 + 0,76 1,02 £ 1,01 0,36 +0,75
Osszes atlaga 98,79 + 2,39 100,18 + 1,22 2,45 +2,55 0,91 +1,23

A fosszilis terhelés mértéke az adott teriileteken tehat szamos
tényez6tol fiigg, mint példaul a lokélis forrasok kozelségétél, a varos
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szerkezetétdl, meteorologiai paraméterektdl (szélirany és szélsebesség), helyi
kozlekedési szokasoktol. A siurlibben lakott, forgalmas teriileteken
egyértelmiien nagyobb fosszilis terhelést mutathat6 ki, mint a kiilvarosi, vagy
kevésbé forgalmas belvarosi teriileteken. Egyes esetekben a magasabb
épiiletek, panel lakotombok arnyékold hatasanak koszonhetben, az uralkodod
sz¢liranyt megtorve gatolhatjak a helyi levegd atkeveredését, és eldsegithetik
a fosszilis szén 1égkori felhalmozodasat az adott teriileten. Az utakhoz
kozelebbi fliszalakban mérhetd fosszilis terhelés a tavolabb es¢ falevelekben
mar kevésbé kimutathato, egy higult fosszilis jel mérhet6.

A 22. abra térképe alapjan az Egyetem téri (13. mintavételi pont, 0,7
%) vagy Nagyerdei koruti (15. mintavételi pont, 0,8 %) mintavételi pontokhoz
képest a belvaros hataran 1évé (példaul 31. mintavételi pont, 3,1 % ¢és 30.
mintavételi pont, 2,1 %) mintavételi pontokon, illetve példaul a Kishegyesi it
¢és Pesti ut keresztezddésében (3. mintavételi pont, 4,8 %) gyljtott mintak
nagyobb fosszilis széntartalommal birnak. Kirajzolodik, hogy az 5. mintavételi
ponton jelentds fosszilis terhelés alakul ki (Mester utca, Bartok Béla ut, Pesti
utca és BoOszorményi ut keresztezOdése, 9,6 %), ahova az elébb emlitett
szakaszokrodl és a Boszorményi ut (10. pont, 6,9 %) feldl is érkezik a forgalom.
A lampas keresztezOdésekben sok id6t, tobb mint 90 masodpercet is
eltolthetnek az autok egyhelyben allva, igy ezek az erbteljesen terhelt varosi
csomopontok a fosszilis szénterhelés csomdpontjaiként is tekinthetdek, mivel
itt szinte folyamatos fosszilis kibocsatas jelentkezik. Ennek a jelenségnek
jelentds napszakos és heti, akar éves ingadozasai is lehetnek, ami a kdrnyezet
elemeiben, mint példaul a fliszdlakban is kimutathato lehet. A 24-es
mintavételi pont példaja is mutatja, hogy a kdrnyezd, kevésbé terhelt (23. pont)
illetve er6teljesebben terhelt (21. és 22. pont) forgalmi mintavételi pontok
kozelében kialakulnak olyan csomodpontok, amelyeknél a forgalom
feltorlodhat, és varosi kibocsatasi gocpontként viselkedhet, ami a 24.
mintavételi ponton 6,6 %-os fosszilis széntartalmat eredményezett.
Megfigyelhetd, hogy a stirlibben lakott teriiletek kdzelében alakulnak ki ezek
a gocpontok, feltehetdleg az ezeken a kornyékeken lakod nagyszamu népesség
gépjarmiihasznalatanak a kovetkeztében is. Tovabba ezek a teriiletek tobb
esetben hosszu és magas tarsashazi lakasokkal ovezett teriileteket jelentenek,
amely ¢épliletek a kornyezet atszell6zottségét gatolhatjak, arnyékoljak az
egyébként EK-i uralkodé széliranyt.
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22. Gbra: Fiiszdl (a) és falévél (b) mintak fosszilis széntartalom (%)
eredményei térképen abrazolva

A pazsitfi  radiokarbon eredményeket Osszevetve a falevél
eredményekkel jol lathatd, hogy a falevelek fosszilis terhelése joval Kiebb, igy
vélhetéen a faévgylriik is kevésbé érzékenyek a lokalis, varosi fosszilis
terhelésre (Varga et al., 2019a). Ez abban az esetben fontos, ha faévgyiiriiket
szeretnénk alkalmazni retrospektiv modon a lokalis fosszilis szénterhelés
vizsgalatara. Mivel a fotoszintézis a levelekben zajlik, igy a lombkoronaszint
magassaga korlatozd tényezd lehet a hosszutavu, idOben visszatekintd
vizsgélatok lefolytatdsara véarosi mintavételi pontokon. Hosszutava
vizsgalatokhoz adott teriiletekre telepitett, és folyamatosan gytijtott (levagott)
fiimintak alkalmasabbak lehetnek. Ezzel a mddszerrel idében rendkiviil jo
felbontast eredmények érhetdk el, akar heti mintdk is gylijthetové valnak. A
mérési eredményre a varosokban jelentés mértékli kiiilepedé por nincs
hatassal, mivel a por a mintafeldolgozas soran eltavolitasra keriil a mintakrol,
ahogy azt a 3.5.1 fejezetben leirtam.
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4.1.2. Indonéziai névényi mintak eredményei

A radiokarbon globalis eloszlasat zonalis felosztdsban célszeri
értelmezni (Hua et al., 2021), melyben az indonéziai mintdk mas zo6naba
tartoznak, mint az eurépai kornyezeti mintak (2.2. fejezet). Fontos koriilmény
tovabba, hogy az éghajlati adottsagoknak koszonhet6en Indonéziaban az
0rokzold novényzet a jellemzo. A mérsékelt éghajlaton jellemzd lombhullato
ndvények minden évben Uj levelet hoznak, igy csekély mértékii szén kertilhet
szovetiikbe az ¢el6z6 évekbdl. Ezzel szemben az 6rokzold novényeken
el6fordulhatnak lényegesen iddsebb falevelek is, igy csak a legfrissebb
hajtasokat célszerli gylijteni az Osszehasonlithatésag, ¢és az éves
reprezentativitdas megtartdsa érdekében. Mivel Indonézia teriiletén és kozeli
kornyezetében nincs folyamatos hattér radiokarbon mérés atmoszférikus
levegbbdl, elséként az indonéz mintakat csak egymashoz hasonlitva
vizsgaltam. Ennek célja az volt, hogy megallapitsam a mintavételi pontok
kozil a fosszilis eredetii szén-dioxiddal legerdteljesebben terhelt teriiletek
elhelyezkedését (Varga et al., 2020a). A legnagyobb mért *C érték a 3.
mintavételi ponton, 18,2+4,6 %o volt, a legalacsonyabb pedig a 10. mintavételi
ponton, -46,0+4,3%o (AC). A 13 mintavételi ponton mért atlag 2,3+18,6 %o
(AYC) volt, tehat a vizsgalt teriileten a radiokarbon eloszlasa egy viszonylag
széles tartomanyt fed le (23. abra és 8. tablazat).

8. tablazat: Indonéziai falevélmintak radiokarbon eredményeli

Sorszam Leiras pMC +pMC  A¥C +A"C  F%) =£F(%)
(%0) (%0)

1 Vérosi hattér 101,58 0,46 75 4,6 1,05 0,64
2 Vérosi hattér 101,93 0,46 10,9 46 0,72 0,64
3* Rizsfold 102,66 0,46 182 46 0,00 0,64
4 Vérosi teriilet, parkolé 100,92 0,45 0,9 4,5 1,70 0,63
5 Varosi hattér 101,74 0,45 91 4,5 0,90 0,63
6 Rizsfold 102,01 0,46 118 4,6 0,63 0,64
7 Varosi hattér 101,76 0,46 9,3 4,6 0,88 0,64
8 Varosi hattér 101,89 0,46 105 4,6 0,76 0,64
9 Keresztez0dés 97,98 0,44 -28,2 44 456 0,64
10 Keresztez6dés 96,19 0,43 -46,0 4.3 6,31 0,62
11 Varosi hattér 102,58 0,46 174 46 0,08 0,64
12 Varosi hattér 101,69 0,45 8,6 4,5 0,95 0,63
13 Repiil6tér parkold 100,76 0,45 -0,7 4,5 1,85 0,63
14 Hua et al. 2021** 12,7 1,3

Atlag +sz6ras 101,056 1,87 2,2 18,6 157 1,83

*A minta a legnagyobb mért radiokarbon ardnnyal (A**Cy).
** Hua et al. (2021) koézleményben a SH Zone 3-ban (Eszaki félteke 3. Zona), 2018-ra
megadott éves atlag

A 3. mintavéeteli pont egy kiterjedt rizsfold teriileten helyezkedik el. Ezt
a Hua és munkatarsai (2021) altal publikalt Eszaki félteke 3. zéndjanak (SH
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Zone 3) 2018-as éves adatahoz (12,7+1,3 %o A'*C) hasonlitva, lathatd, hogy ez
egy annal 5,5 ezrelékkel nagyobb, 18,2+4,6 %o-es *C adat. Ez a kiilonbség a
mérés hibajat is figyelembe véve nem jelentds az SH Zone 3 éves atlagadhoz
képest. Természetesen adodhatnak kisebb, lokalis kiilonbségek a *C
alapszintben egy z6nan beliil is, mivel az SH Zone 3 kalibracids gorbéje nem
indonéziai méréseken, hanem erre az id0szakra foként 0j-zélandi méréseken
alapul. A legalacsonyabb mért *C érték a 10. mintavételi ponton, egy
rendkiviil forgalmas csomopontban volt mérhetd -46,0+4,3%0 (AC).
Feltehetd, hogy ebben a lampés keresztezddésben, ami autopalya lehajtd
csomopont is egyben, hossza id6t téltenek jardo motorral a jarmivek, ahol az
ideiglenesen kialakult torlodasok és a teriilet rossz atszell6zottsége (zart,
épiiletekkel és betonkeritésekkel Ovezett) miatt a fosszilis terhelésbol,
kibocsatasbol adoddé CO> megreked, és felhalmozodik a teriileten, ami
okozhatja ezt a nagyobb mértékii fosszilis terhelést. Hasonloan alacsony 4C
értéket, azaz nagy fosszilis széntartalmat a 9. mintavételi ponton, szintén egy
forgalmas keresztez8désben tudtam kimutatni, ami -28,2+4,4%o volt (A*C).
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23. abra: Indonézia falevélmintdk radiokarbon mérési eredményeinek teriileti
eloszlasa Bali szigetén

Ahogy a radiokarbon teriileti eloszlasat vizsgaljuk (23. abra), ugy
lathato, hogy nem figyelhetdk meg egyértelm teriileti kiilonbségek, trendek a
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szigeten beliil. Kiemelkedd kiilonbség, alacsony mért *C/*?C arany a tobbi
mintdhoz képest a 9-es és 10-es mintavételi ponton volt megfigyelhetd (-
28,2+4.4 és -46,0+4,3 %o AC). Ahogy emlitettem, ezek a mintavételi pontok
varosi teriileten, forgalmas csomdpontokat reprezentalnak. Jol lathato, hogy a
tobbi minta foként hattér kozeli értéket vesz fel, alacsony fosszilis CO2 terhelés
mellett. Ez azt mutatja, hogy amennyiben van is atlagos fosszilis CO; terhelés
a szigeten, az viszonylag jol eloszlik és foként a lokalis forrasok dominancidja
befolyasolja az adott ponton mérhet6 tobblet nagysagat (Varga et al., 2020a).

Ha a kiilonb6z0 mintavételi pontok atlagértékeit vizsgaljuk, akkor
megallapithatd, hogy a legnagyobb radiokarbon atlagértékkel a rizsfoldeken
vett mintak rendelkeznek (15,0 %o A*C, n=2), ezt kdveti a varosi hattérmintak
atlaga (10,5 %o AC, n=7), amit a parkolok atlaga (0,1 %o AXC, n=2) kévet, a
legalacsonyabb értékek pedig a kozuti keresztezédésekben voltak mérhetdk (-
37,1 %o A¥C, n=2).

Amennyiben a 3. mintavételi pont eredményét hasznaljuk
hattérmintaként, akkor kiszamithato a tobbi mintavételi ponton gyljtott
falevelek fosszilis széntartalma (%). Igy a legnagyobb, 4,6£0,6 % és 6,3+0,6
%-os fosszilis széntartalom értékek a keresztezddésekben voltak mérhetdk a 9.
és 10. mintavételi pontokon. Az 1,5 %-0s fosszilis széntartalmat csak a
parkolok értékei haladjak meg a 4. és 13. mintavételi ponton (1,7+0,6 % ¢és
1,9+0,6 %), az Osszes tobbi esetben 1,1 %, vagy az alatti fosszilis széntartalmat
hataroztam meg a falevelekben.

Még a vulkani teriilethez kozeli parkoldban, a 4-es mintavételi ponton
sem figyelhet6 meg egyértelmii, folyamatos fosszilis CO2 terhelés a begytijtott
levelekben (0,9+4,5 %o AC). Ez nem azt jelenti, hogy a vizsgalt vulkani
tertilet inaktiv lenne, de az adott teriileten az adott mintavételi ponton nem volt
megfigyelheté jelentds fosszilis szén okozta *C/*?C ardny csokkenés.
Ugyanazon sziget forgalommal terhelt varosi mintavételi pontjan joval
nagyobb, 6 %-os fosszilis széntartalom volt mérhetd. A vulkan egyes teriiletein
eltéré gazkibocsatasi aktivitas lehet jelen, melyek aktivitasszintje idOben is
valtozhat.

Az eredmények alapjan lathato, hogy jelentds fosszilis COz kibocsato
ipari forrasoktol mentes, foként turizmusra, mint bevételi forrasra épiilé sziget
fosszilis szén-dioxid terhelése is lehet adott mintavételi pontokon akkora
mértekll, vagy nagyobb 1is, mint egy iparosodott varosban, példaul
Debrecenben (4.1.1. fejezet). Ez azt mutatja, hogy mint varosi kibocsatasi
forras, kifejezetten nagy jelent6séggel bir a kozuti forgalom, és ez halmozott
terhelést jelent a keresztez6désekben, ahol a jarmiivek tobb 1d6t tolthetnek el.
Tovéabba, ahol a lokalis viszonyok a szell6zést gatoljak, ott a terhelés
erdteljesebben érzékelhetd, €s ezt in-situ, mérdallomason torténd mérések
segitsége nélkiil, pusztdn novényi mintak radiokarbon tartalménak mérésével
IS becsiilni lehet (Varga et al., 2020a).
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Ezzel a médszerrel példaul egyszeri, szurdprobaszert, egy adott ido
intervallumot lefedé novényi mintazassal, koltséghatékonyan, akar egy varost,
vagy annal nagyobb teriiletet is lefedd, fosszilis szénterhelés térképezés és
elemzés késziilhet. A vizsgalat teriileti felbontasa tetszélegesen valtoztathato,
megfeleld tervezéssel pedig idobeli felbontas is elérhetd, amennyiben egy
adott teriileten a pazsitfiivket vizsgaljuk, és a fii rendszeres levagasra és
begyiijtésre keriil. Igy az tjonnan nétt novényeken idSben folyamatos
monitoring végezhetd. Amennyiben csak éves szintli mintdzast kivanunk
végrehajtani, a falevelek is megbizhaté eredményt nyajtanak. Fentiek mellett
kétségkiviil a faévgylrivizsgalatok lehetnek kiemelten jol alkalmazhatok,
mint ndvényi mintak, melyek évtizedekre, vagy akar évszazadokra visszamend
informaciot 6riznek, éves felbontassal, s amelyek tudomanyosan bizonyitottan
rendkiviil jo kiindulasi mintak a légkori COz fosszilis és nuklearis tobbletének
kozvetett monitorozasara is. A faévgylirikre alapozott kutatasokra a dolgozat
késObbi részében (4.4.1. és 4.4.2. fejezet) sajat példakat is bemutatok (Varga
et al., 2019b).

4.2. Uzemanyagmintik eredményei

4.2.1. Ismert biokomponens tartalmu folyékony iizemanyag mintak
14C eredményei

Az AMS mérések esetében nem elvaras a 100 % kozeli preparélési
hatasfok, mivel a kiillonb6zé preparalasok soran fellépd esetleges
izotopfrakcionalodast a miiszer a parhuzamos 3C/*%C izotoparany-mérésnek
koszonhetden korrekcidba veszi. Ennek ellenére, ahol lehetséges, ott az
elméleti, vart szén kitermelés hozamat vizsgaljuk.

A mintdk égetés utani, vakuumrendszeren kalibralt térfogatban mért
nyomadsa alapjan meghataroztam a keletkezett CO2 gdz mennyiségét, amibdl
kiszamitottam a minta kinyert széntartalmat (9. tablazat). Az ilizemanyag
biotartalom méréshez hasznalt tiszta dizel, FAME ¢és HVO mintak
vakuumrendszeren mért szén-tartalmat elemezve, a tOomegméréssel
meghatarozott bemért mennyiségeket alapul véve, a keverék mintadkra vart
szén-tartalmat szamoltam.

A 9. tablazat 2. oszlopaban feltiintetett ismétlések szama azért
kiilonbozik, mert bar a tervezett bemérések szdma megegyezett, de az egyes
feltarasoknal bizonyos reakcidcsévek megrepedtek, igy nem volt minden
bemért minta mérhetd. Minden sikeres mérési eredményt feltiintettem a lenti
tablazatban, illetve bevontam a vizsgalatba.

9. Tablazat: Uzemanyag széntartalom és szén (C) hozam eredmények
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Koéd Ismétlés Meért szén +cT Vart szén Szén-
(n) tartalom (%) tartalom kihozatal

cr (m/m %) cr (m/m %) (%)

#1 5 84.62 0.49 85.99 99.8
#2 (Tiszta Diesel) 5 84.77 0.62 N.A. " N.A.~
#3 6 84.81 0.61 85.89 100.1
#4 6 84.69 0.97 85.89 99.9
#5 5 85.27 0.58 86.69 99.7
#6 6 85.26 0.60 85.78 100.7
#7 4 85.07 0.10 85.89 100.4
#8 (Tiszta HVO) 7 83.81 0.81 N.A" N.AT
#9 (Tiszta FAME) 5 76.05 0.21 N.A. " N.A~
#10 4 84.26 0.65 85.87 99.4
#11 4 84.54 0.99 85.85 99.8
#12 4 84.45 0.36 85.80 99.7
#13 4 84.38 0.26 85.33 100.1
#14 (Tiszta FAME) 4 72.45 4.81 N.A." N.A.~

*A vart széntartalom (ct) a tiszta bio és fosszilis komponensek mért széntartalmabol és
Osszetételébdl lett kalkulalva

A legalacsonyabb mért széntartalma a FAME mintdknak volt, ez f0ként
abbol adddhat, hogy a bioldgiai eredetli lizemanyagokban a szén és hidrogén
mellett szamottevd mennyiségben megjelenik az oxigén is a molekuldkban,
ezért tomegszazalékosan kevesebb szenet tartalmaznak az adott tizemanyagok
(9. tablazat). Ezt fontos figyelembe venni akkor, amikor a biokomponens-
aranyt szamoljuk, ahol szamitasba tudjuk venni a széntartalom szazalékos
értékét. Mivel a fosszilis és biologiai eredetli lizemanyagnak a fajlagos
széntartalma kiilonbozhet, igy a mért *C/*?C aranyokat a széntartalommal
stulyozva kell szamitdsba venni a pontosabb biokomponens-arany
megallapitasa céljabol (3.9. fejezet). A 9. és 14. minta (9. tablazat) egyarant
FAME minta, de mas gyartasi idépontban késziilt. A kisérletek ezen fazisdban
a szénkihozatal a bemérések kezdeti pontatlansaga miatt még Kkissé
ingadozhatott, azonban a mért széntartalom viszonylag nagy szorasa (+5%)
mellett is rendkiviil jo egyezést mutatnak a mért *C adatok, amelyeket ebben
a fejezetben késébb mutatok be.

A MOL altal szolgaltatott adatok alapjan szamitott, vart értékekhez
képest nem mértem jelentésen kisebb, vagy nagyobb szén-kihozatali értékeket,
a vart értékeket 99,96 + 0,37%-0s pontossaggal visszakaptam. Az alkalmazott
12 oras égetés kihozatala megfelelének mondhatd, jelentds veszteség, vagy
szennyezés nem figyelhetd meg. Keverék mintdk esetében fontos lehet a
kihozatal vizsgalata, mivel tobb komponens esetleg nem ugyanazon a
hémérsekleten és idOben éghet el. Ez a jelenség végiil befolyasolhatja a mért
eredményt is, ha az égés soran a termékek frakcionaltan, kiilonb6z6 idében
égnek el. Igy egyes forrasok hozzajarulasa ala, vagy folébecsiilhetd lehet.
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A tiszta kiindulasi alapanyagokra és keverékekre mért 1*C értékek a 10.
tablazatban lathatok.

10. Tablazat: AMS mérési eredmény (pMC egységekben), valamint kalkulalt
¢s 3 kiilonbozo egyenlettel meghatarozott biokomponens-arany (m/m%). Az
felhasznalt egyenletek a 3.9. fejezetben keriiltek bemutatasra

Kaod Kalkulalt Mért Egyenlet 15 Egyenlet 16 Egyenlet 17

bio m/m% pMC (bio m/m9%) (bio m/m%) (bio m/m%)
tomegmeérésbol (£ 1o) (£ 1o) (= 1o) (£ 1o)

#1 0,70 0,78 £0,16 0,76 £0,16 0,75+0,15 0,74+ 0,15

#2 0,00 0,05+ 0,06 Tiszta Dizel

#3 0,98 1,13+0,13 1,10+ 0,13 1,09+ 0,13 1,07 +0,12

#4 0,46 0,42+0,17 0,41 +0,17 0,40+ 0,16 0,40+ 0,16

#5 0,93 0,86 £ 0,13 0,99 £ 0,15 0,88 +£0,13 0,82 +0,12

#6 1,90 1,85+£0,09 1,95+0,10 1,83 +0,15 1,76 £ 0,08

#7 0,83 1,04 £ 0,07 1,02+0,10 1,00+ 0,06 0,99 + 0,07

#8 100,00 103,97 £ 0,46 Tiszta HVO

#9 100,00 97,56 + 0,43 Tiszta FAME

#10 2,78 2,83+0,11 2,74+ 0,15 2,72+ 0,11 2,69+0,10

#11 4,64 4,62 +0,20 4,48 + 0,28 4,44+ 0,19 4,39+0,19

#12 9,31 9,48 +£0,16 9,19+0,25 9,12£0,16 9,01 +0,15

#13 9,43 9,23+ 0,09 9,62+ 0,14 9,14+0,13 8,77+ 0,09

#14 100,00 97,05+ 0,36 Tiszta FAME

Atlagos relativ eltérés* +0,10 +0,12 +0,19

*Az adott egyenlettel szamolt atlagos eltérés a kalkulalt biokomponens-aranyhoz
képest

A mért biokomponens-arany értékeléséhez, egy vart biokomponens
tartalom értéket hataroztam meg a keverék mintakra (,,kalkulalt” értékek a 10.
tablazatban), a MOL 4altal szolgaltatott tomegmérési adatok, valamint a tiszta
(dizel, HVO ¢és FAME) mintak altalam mért széntartalom eredményeik
alapjan. Tobb, a mérések idépontjaban alkalmazhat6 szabvanyokbol gytijtott
szamitasi formula alapjan is Kiszdmoltam a biokomponens-aranyt, amelyek
értékei fliggenek a felhasznalt bemend adatoktol (3.9. fejezet). Igy vizsgalhato,
hogy minél tobb bemend adatot ismeriink és hasznalunk fel (mint példaul:
ismert 14C/*2C aranyu alapanyagok széntartalma), annél jobb eredményt ad-e
a mérés €s a szamitas.

A keverék ilizemanyagmintdkon elvégzett mérések 0,7 és 9,4 %
biokomponens-aranyokat reprezentalnak, amelyek a korabbi, vagy jelenleg
piaci forgalomban kaphaté keverékek szintjén vannak. Igy valos, ipari
szemszdgbol is relevans moédon vizsgalhato volt a 1*C alapu biotartalom mérés
pontossaga, alkalmazhatdsaga.

A tomegmérésbdl kalkulalt (bemért biokomponens-arany) és 4C
mérésbdl meghatarozott biokomponens-arany értékek rendkiviil j6 egyezést
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mutatnak, barmely szabvanyos egyenletet alkalmazzuk is a biokomponens-
arany szamitdsdhoz, minden esetben 1 % alatti pontossaggal tudtam
visszamérni €és meghatarozni a tomegmérésbol kalkulalt  (bemért)
biokomponens-aranyt (10. tablazat és 24. abra). A legkisebb eltérést az (15.)
egyenlet alkalmazéasaval értem el, ami atlagosan +0,10 % volt, ezt kdvette a
(16.) egyenlet, ahol az eltérés atlagosan csupan +0,12 % volt, majd a (17.)
egyenlettel atlagosan +0.19 % pontossaggal tudtam meghatiarozni a
biokomponens-aranyt (10. tablazat és 24. abra).

10
Egyenlet 15 ¢
y =0,9941x + 0,0478 &
R?=0,9988 2
Relativ kiilénbség: 0,10 %

Egyenlet 16
v = 0,9667x + 0,0484
R*=0,9994
Relitiv kiilonbség: 0,12 %

Egyenlet 17
y=0,9417x + 0,053
R?=0,9987 -
Relativ kiilénbség: 0,19 % K

Bemért biokomponens arany (%)

i (15) Egyenlet (16) Egyenlet (17) Egyenlet

[ 1 2 3 a 5 6 7 8 9 10
Mért és szamolt biokomponens arany (%)

24. abra: Mért és szamolt biokomponens-arany, az bemért biokomponens-
arany fiiggvényében abrazolva

Megallapithat6, hogy jelentds kiilonbség nincs a **C modszerrel mért
értékekben, barmely egyenletet hasznalom, am belathato, hogy a legkisebb
kiilonbséget az az egyenlet (15.) adja, ahol a legtobb bemend adat ismert. Az
is belathatd, hogy egy szaroprobaszerii, példdul {izemanyagkuton vett
ismeretlen minta esetében az alapanyagok Osszetétele, izotOparanya,
széntartalma nem ismert, igy ez a (15.) egyenlet nem alkalmazhat6 ilyen
koriilmények kozott. Ebben az esetben a (17.) egyenlet is megfeleld
kozelitéssel képes visszaadni a minta valos biokomponens-aranyat.

A kalkulalt és mért értékek alapjan szamitott R? érték is rendkiviil jo
egyezést mutatnak, mind a harom egyenlet alkalmazasa 0,99-es értéket adott
(24. abra). Szamitasi szempontbol, latszolag a legnagyobb bizonytalansaga a
hibaterjedésbdl adddoan, a (15.) egyenlet alkalmazasanak van, mivel a legtobb
bemend paraméter, €s azok bizonytalansaga halmozottan jelenik meg a
végeredményben. Ezzel szemben a  szamitasok  bizonytalansaga
alacsonyabbnak tlinhet a (16.) és (17.) egyenlet alkalmazasanal, de ez csak
latszolag nagyobb pontossag”, hiszen a figyelembe nem vett, de a
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végeredményt befolyasold paraméterek elhagyasaval, azok bizonytalansagat
sem veszik figyelembe a hibaterjedés szamolasakor. Mindent Gsszevetve, a
fenti koriilmények tudataban is kijelenthetd, hogy a (15.)-(16.)-(17.)
egyenletek alkalmazdsa esetén, a szamitdsban hasznalt eltér6 modszer
lényegesen nem befolyasolja a végeredményt (10. tablazat és 24. abra).

A dolgozatban bemutatott lizemanyag mérési eredmények az elsék
kozott lettek publikdlva oly médon, hogy 1 % alatti biokomponens-arany
mellett is megfeleld pontossaggal tudtuk kimutatni a keverék iizemanyagok
biotartalmat (Varga et al., 2018). Bar a 1*C modszer szabvanyositott eljaras a
biotartalom mérésben, az egyes laborokban mért és k6zolt eredmények kozott,
a kiilonbozd preparalasi és mérési eljarasoknak koszonhetden, adddhatnak
kiilonbségek. Ezért egy, az ATOMKI laboratériuma altal szervezett
Osszemérésen, két neves europai laboratorium bevonasaval (ETH-Ziirich és
CEDAD-Lecce) hasonlitottuk 0ssze az altalam alkalmazott preparalasi és
mérési eljarast.

4.2.2. Uzemanyagok nemzetkézi isszemérés **C eredményei

A nemzetkdzi Osszemérés keretében 5 ilizemanyag minta keriilt
preparalasra €s mérésre. Minden laboratérium altal mért eredménybdl
kiszamoltam az egyes laborok mérésein alapuldé biokomponens-arany
értékeket. A mérési eredményeket a 11. tablazat tartalmazza
11. tablazat: Az 6sszemérés mérési eredményei (PMC)és azok atlaga, szorasa

CEDAD ETH ATOMKI Atlag Szoras

Mért pMC (%) C értékek
FAME 96,90 0,45 96,40 0,26 96,60 +0,29 96,63 0,25
HVO 102,60 +0,50 102,00 +0,28 102,36 =+0,29 102,32 0,30
Keverék 1 9,68 +0,15 9,00 +0,07 9,06 +0,10 9,25 0,38
Keverék 2 10,09 +0,12 10,20 +0,07 9,69 +0,10 9,99 0,27
EVO 0,47 +0,04 0,10 +0,05 0,20 +0,06 0,26 0,19

A pMC egységben megadott mérési eredmények jo egyezést mutatnak
egymassal, az eredmények szorasa kisebb, mint £0,4 % az Osszes mintara. A
FAME ¢és HVO biokomponensek mérései atlagosan 96,6+0,3 és 102,3+0,3
pPMC-t adtak a harom labor mérései alapjan, egy szigma mérési
bizonytalansadgon beliil j6 egyezést mutatnak egymassal.

A 2020-as szabvany alapjan, a recens biologiai anyagok pMC értéke
100-nak tekintett, viszont jol lathatd, hogy a két kiinduldsi bioldgiai
komponens pMC értéke ettdl eltér (ASTM D6866, 2020). A FAME a 3.2.
fejezetben is emlitett kémiai eljarasnak koszonhetéen kevés, de mérhetd
mennyiségli fosszilis komponenst is tartalmaz (25. abra). A HVO frakcid
esetében a nagyobb, 102-103 kozotti pMC érték arra utal, hogy a kiindulasi
biologiai anyagot nem 2020-ban termesztették, hanem valamivel kordbban
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(25/a és 25/b abra). A bombacsucs lecsengésének kdszonhetéen (2.2. fejezet),
az évekkel korabbi termesztés megemelkedett pMC értéket eredményez a
kiindulasi novényi anyagnak (biokomponensnek). Ha az alapanyag magasabb
kiinduldsi pMC értékkel rendelkezik, mint a 2020-as szabvanyban alkalmazott
100 pMC referencia szint, az jelentds kiilonbségeket okozhat a tdmegmérésbol
kalkulalt biokomponens-arany *C modszerrel torténd visszamérésekor. Ez a
2020-as szabvany korlatolt alkalmazasat jelenti. Ekkor sziikséges lenne a
kiindulasi biokomponens #C/*2C ardnyanak ismerete, mérése, és annak
korrekcioba vétele. Ahogy korabban emlitettem, ez ismeretlen keverék mintak
esetében nem Kkivitelezhetd, a mérések kiértékelésénél ezt a koriilményt
mindenképpen figyelembe kell venni.
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25. dbra: Uzemanyagok radiokarbon AMS mérési eredményei, az (a) FAME, (b) HVO, (c) EVO, (d) Keverék 1 és
(e) Keverék 2 mintara. A feliratozott szaggatott vonalak az aktuadlis minta vart értékét mutatjak

67



Varga Tamas egyetemi doktori (PhD) értekezés

Az EVO dizel komponens atlagos pMC értéke a harom labor mérése
alapjan 0,26+0,19 %. A dizel komponens teljesen fosszilis, azaz varhatoan
nulla radiokarbon tartalmi minta. Ezen minta mérési eredményéhez a
preparalassal és feldolgozéssal jar6 szennyezés hozzdadddik, amit a mérést
kovetden korrekcioba kell venni a kiértékelés soran, a pontossag noveléséhez.
A legalacsonyabb mért pMC értéket az EVO dizel minta esetében az altalam
alkalmazott preparalasi modszer adta, ami 0,2040,06 pMC volt. Ez azt mutatja,
hogy az altalam alkalmazott modszer adja hozzd a legkevesebb recens
szénszennyezést a mintahoz annak feldolgozasa soran (25/c. abra).

A keverékmintdk esetében a harom labor méréseinek atlaga pMC
egységben 9,25+0,38 % (Keverék 1) és 9,99+0,27 % (Keverék 2). A
keverékmintak esetében is 0,4 %-nal jobb egyezés mutattak a mérési
eredmények, ami megfelelének mondhatd. A mért eredmények kozott 2c
mérési bizonytalansag vagy 1 pMC-t meghalad6 kiilonbség nem fordult el a
harom laboratorium eredményei kozott (25/d és 25/e abra).

Amennyiben korrekcioba vessziik a hattérmintdnak szamito, fosszilis
EVO dizel lizemanyagra mért értéket, vagyis az egyes laborokban erre az
anyagra mért pMC értékét levonjuk az ugyanazon laborban mért mintdk
értékébdl, akkor sem nagyobb a kiilonbség 0,4 pMC-nél a harom laboratérium
mérési eredményei kozott. Az atlagos kiilonbség igen alacsony, minddssze -
0,10+£0,18 pMC ¢és 0,25+0,13 pMC a Keverék 1. és Keverek 2. minta esetében.
Jelentds kiilonbség nincs a hattérkorrekciod nélkiili és a korrigalt érték kozott,
am a korrigalt érték kozelebb volt a vart, tomegmérésbdl kalkulalt értékhez a
két keverékminta esetében (12. tablazat és 25. abra).

12. T4blazat: EVO korrigalt **C mérési eredmények

CEDAD ETH ATOMKI Atlag  Széras
EVO korrigalt pMC (%)

FAME 96,43 +045 96,30 0,26 96,40 +0,29 96,38 +0,07
HVO 102,13 +0,50 101,90 +0,28 102,16 +0,29 102,06 0,14
Keverék 1 9,21 +0,15 8,90 +0,07 8,86 +0,10 8,99 +0,19
Keverék 2 9,62 +0,12 10,10 0,07 9,49 +0,10 9,74 +0,32
EVO 0,00 +0,04 0,00 +0,05 0,00 +0,06 0,00 +0,00

Az atlagos, szarmaztatott biokomponens-arany a két keverék mintara
rendre 9,68+0,31 % (Keverék 1) és 9,58+0,24 % (Keverék 2) volt,
hattérkorrekcioé nélkiili **C adatokkal szamitva, és 9,37+0,18 % (Keverék 1) és
9,42+0,13 % (Keverék 2) volt a hattérkorrigdlt mérési eredmények
alkalmazasaval (13. tablazat és 26/a abra). A legnagyobb kiilonbség a vart
értektél a CEDAD laboratoriumban volt megfigyelhetd, am az is minddssze
0,52 % (Keverék 1.) volt, tehat ez is <1 % eltérés. Az EVO eredmény alapjan
végzett hattérkorrigalas utan a CEDAD laboratoérium eredménye is minddssze
0,08 %-Kkal kiilonbozik a vart értékt6l (26/b abra). A legnagyobb kiilonbség a
vart ¢értéktél a Keverék 2. mint esetében az ETH mérésében volt
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megfigyelhetd, 0,68 %, ami az EVO korrigalas utan 0,36 %-ra csokkent (26/b
abra). Tehat az 6sszemérés azt mutatja, hogy mind a harom laboratorium <0,8
% pontossaggal, és egymashoz viszonyitva is kevesebb, mint 0,7 %
kiilonbséggel volt képes meghatarozni a keverék iizemanyagok
biokomponens-aranyat a *4C modszerrel (26. abra).

13. tablazat: Kalkulalt biokomponens-arany eredmények

CEDAD ETH ATOMKI  Atlag Szoras  Yart biokom-
Kalkulalt biokomponens-arany (%) ponens arany
(17.) egyenlet (%)

Keverék 1

(EVO korrigalt) 9,55 0,16 9,24 +0,10 9,19 =+0,10 9,33 +0,19 9,48
Keverék 2

(EVO korrigalt) 9,42 0,13 991 40,10 9,29 +0,10 954 0,33 9,18
Keverék 1
(nem EVO

Korrigalt) 9,99 0,16 9,34 +0,10 938 0,11 957 +037 9,48
Keverék 2
(nem EVO

korrigalt) 9,42 40,13 10,00 +0,10 9,47 =+0,10 9,63 0,32 9,18

Ez az 6sszemérés demonstralja a kiilonb6z6 lizemanyag preparalassal
és kiilonbozoé miiszerekkel mért 2*C/*2C izotoparanybdl torténd biokomponens
tartalom meghatarozas alkalmazhatdsagat és mérési pontossagat. Egyben
bemutatja, hogy a *C eredmények altalanosan jol dsszevethetdk az egyes
laboratériumok kozott, annak kiemelésével, hogy legalabb egy fosszilis
hattérminta parhuzamos preparalasa sziikséges, a valdés mintakkal

parhuzamosan eldkészitve, a pontosabb eredményhez.
(a)
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26. abra: Biokomponensarany-mérési és szamolasi eredmények. Biologiai
széntartalom szdazalékban megadva (a). A szaggatott vonalak (Keverék 1 és
Keverék 2 felirattal, az aktualis értéket mutatjak). A mert és kalkulalt értékek
eltérése a vart, bemért biologiai széntartalomtol szazalékban megadva (b).
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Miér tébb tanulmany jelent meg tudomanyos folyoiratokban
tizemanyagok AMS és LSC radiokarbon mddszerrel torténd mérésérdl (Bronié
etal., 2017; Culp et al., 2014; Dijs et al., 2006; Norton et al., 2012; Oinonen et
al., 2010), de az altalam bemutatott adatok el6tt kevés lizemanyag méréseket
Osszehasonlito publikacio volt elérheté (Haverly et al., 2019). Az altalunk mért
¢s bemutatott eredmények hasonldan j6 egyezést mutatnak, mint a Haverly és
munkatarsai (2019) 4ltal publikalt adatok. Ez szintén megerdsiti, hogy a 4C
modszer megfelelden pontos €s megbizhato, akar az ipari partnerek szamara is
fontos eredményt képes szolgaltatni (Varga et al., 2018).

4.3. Mézek izotopanalitikai eredményei
4.3.1. Akacmeéz és ismeretlen botanikai eredetii mintak radiokarbon
eredményei

Ahogy kordbban a folyékony iizemanyag mintdk 4C mérése, ugy
mézmintidk AMS *C vizsgélata sem volt altaldnos korabban hazankban. Ismert
kort (a mintak varhaté *C/*?C aranya ismert a légkori 4C atombomba-cstcs
adott évi értékébdl) mézmintdkat dolgoztam fel abbol a célbol, hogy
vizsgaljam azok radiokarbon tartalmat és korolhatosagat. A mézmintak *4C
eredményeit a Graven és munkatarsai (2017) altal publikalt radiokarbon
bomba-cstics referencia gorbéhez hasonlitottam (27. abra). A vizsgalatok
elvégzésekor a 2.2. fejezetben emlitett, szamos ,,atombomba-csucs” gorbe
koziil ez a referencia gorbe tartalmazta a leghosszabb 1égkéri 1C adatsort, igy
ezzel az adatsorral tudtam Osszehasonlitani a legtobb eredményt. Jelenleg mar
a Hua et al. (2021) gorbe tartalmazza a leghosszabb bomba-cstics gorbe
adatsort, 2019 elejéig.

A 14. tablazatban lathatd, hogy az 1964-es akacmézminta valamivel
nagyobb AMC értéket mutat (859,6£4,2 %o), mint az Eszaki féltekére
vonatkoztatott Graven és munkatdrsai (2017) altal publikalt atlagos AC
értékekbdl készitett gorbe legmagasabb pontja (835,7+5 %o AC). Viszont, ha
a Hertelendi és Csongor altal 1982-ben, hazai faévgylriik mérésébdl publikalt
gorbéhez hasonlitom az adataimat, akkor az ott bemutatott legnagyobb érték
939,1+16,3 %o (AXC) volt, aminél kisebb az altalam mért legnagyobb érték.
Ez is jol mutatja, hogy a bombacsucs legnagyobb értéke még az északi féltekén
is jelentés valtozékonysagot mutat, ahol az atlagos értéktdl szignifikansan
eltéré értékek is megfigyelhetok egyes teriileteken. Ezek a kiilonbségek a
bomba-cstics lecsengésének eldrehaladasaval csokkentek, napjainkra szinte
eltiintek, és rendkiviil egységes képet mutat a légkdri CO2 *C szintje az egyes
zonakban. A gorbék éves felbontasuak, am a bombacsucs 1960-as évekbeli
gyors lecsengésének koszonhetéen a mintavételben fellépd honapos
bizonytalansagok is jelentés mértékii *C arany eltolodast okozhatnak.
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27. abra: Akdc és ismeretlen botanikai eredetii mézek A**C eredményei

Mind az ismeretlen botanikai eredetii, mind az akacmézek egyarant jo
egyezést mutatnak a viszonyitasképp alkalmazott bombacsucs gorbe
értékeivel, ami arra enged kovetkeztetni, hogy az akéic és az ismeretlen
botanikai eredeti mézmintak kora is megfeleléen meghatarozhaté a
radiokarbon modszerrel (27. abra).

A mérési eredmények koziil harom vizsgalt év értéke 3o mérési
bizonytalansagot meghaladé mértékben (£12%o0 AC) eltér a vart értéktol, a
1987., 2006. és 2007-es év akacméz mintai, mégpedig negativ iranyban (27.
abra). A mintavételi teriilet, Gor telepiilés, kozel helyezkedik el Répcelak
telepiiléshez és annak kornyezetéhez, ahol Magyarorszagon legnagyobb
mértékben torténik mélységi fosszilis CO2, és egyéb gaz banyaszata és
kitermelése (Linde Gaz Hungary Nyrt). Ez az ipari teriilet Magyarorszag egyik
legnagyobb fosszilis CO2 kibocsatasi pontja, igy amennyiben a méhek ehhez a
terlilethez kozel gylijtotték az adott évben a mézet, akkor akar fosszilisan
terhelt is lehet az akacméz és alapanyaga, a nektar. Az tobbi minta esetében
30, de legtdbbszor 26 (£8 %o AC) mérési bizonytalansdgon beliil egyezd
értéket kaptam a vart, adott évre jellemz6 bombacsucs gorbe értékével.

Azonban lehetséges magyarazatként tovabbi eshetéségek s
felmeriilnek. Mint azt késobb a repce, napraforgo és erdei mézek radiokarbon
eredményeinél a 4.3.2. fejezetben is bemutatom, egyes mézek az adott évre
jellemzd, vart értéktdl merdben mas, akar pozitiv, akar negativ irdnyba eltérd
14C értéket is felvehetnek. Ennek a jelenségnek egyik oka lehet a méhek altal
elészeretettel gytijtott extrafloralis nektar, guttacids folyadék és egyéb novényi
eredetli nedvek hozzajarulasa a gytijtott nektarhoz és mézhez, melyek nem
feltétleniil az adott év fajlagos “C/*2C jelét hordozzak. Ilyen novényi eredetii
nedvek egyarant megfigyelhetdk a repce és napraforgd novényeken, am az
akdc esetében nem irtak le még hasonlokat. Ezek alapjan arra
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kovetkeztethetiink, hogy a 1987., 2006. ¢s 2007-es akdcméz mintakhoz
bizonyos mértékben keveredett valamilyen névényi nedv. Ez eredményezheti
azt, hogy a mért radiokarbon érték negativ irdnyban eltér a vart értéktdl, a
feltételezhetd ipari fosszilis terhelés mellett. Viszont ahogy az el6z6 4.4.1. és
4.4.2. fejezetekben, a varosi teriiletek fosszilis terhelésénél bemutattam,
jelentds fosszilis széntartalom kimutatasa a novényeknél csak kozvetlen kozati
kibocsatas esetében volt lehetséges. Altalanosan elmondhatd, hogy egy méz
sem teljesen csak az adott fajt reprezentalja, tehat egy akacerdében gyiijtott
nektarbol késziilt méz is tartalmaz egyéb ndvényi fajokrol gyiijtott nektart. Ezt
legjobban pollenanalizissel lehet megallapitani, ugyanis a legtobb faj,
amelynek egyedér6l a gyijtés tortént, pollene bekeriil a mézbe, mely
fajspecifikussaga miatt azonosithatdé a mézben. Pollen vizsgalat esetemben
nem tortént, a mintak botanikai eredetét a termeldk hataroztak meg.

14. tablazat: Akéac és ismeretlen eredeti mézek **C eredményei pMC-ben és
A¥C-ben megadva

Sorszim Bzﬁzlelial Geogréfiai Eredet ~ Ev =~ pMC o I\j/tl C A¥C i é
1 Akac Baja(mtizeum) 1959 122,18 0,33 220,6 33
2 Ismeretlen Baja(muzeum) 1962 128,58 0,33 284,0 3,3
3 Ismeretlen Baja (muzeum) 1963 158,38 0,39 580,8 3,9
4 Akac Baja (mtizeum) 1964 186,29 0,43 859,8 43
5 Ismeretlen Baja (mizeum) 1973 143,94 0,36 435,0 3,6
6 Akac G6doll6 (mizeum) 1987 116,77 0,38 162,6 3,8
7 Akac Gor 1994 11225 0,26 116,6 2,6
8 Akac Gor 1995 112,16 0,26 115,6 2,6
9 Akac Gor 1996 111,68 0,26 110,7 2,6

10 Akac Gor 1997 111,10 0,26 104,7 2,6
11 Akac Gor 1998 109,46 0,37 88,4 3,7
12 Akac Gor 1999 109,86 0,26 92,2 2,6
13 Akac Gor 2000 109,96 0,26 93,2 2,6
14 Akéc Gor 2001 108,77 0,25 81,1 2,5
15 Akéc Gor 2002 108,23 0,25 75,6 2,5
16 Akac Gor 2003 107,99 0,25 73,1 2,5
17 Akéc Gor 2004 105,56 0,27 48,8 2,7
18 Akac Gor 2005 106,24 0,27 55,4 2,7
19 Akac Gor 2006 102,74 0,25 20,5 2,5
20 Akac Gor 2007 102,74 0,28 20,4 2,8
21 Akac Gor 2008 107,08 0,35 63,3 3,5
22 Akac Gor 2008 10591 0,33 51,8 33
23 Akac Gor 2009 105,06 0,32 43,2 3,2
24 Akac Gor 2011 103,38 0,26 26,3 2,6
25 Akéc Gor 2012 103,55 0,30 27,8 3,0
26 Akéc Gor 2014 104,07 0,32 32,8 3,2
27 Akac Gor 2015 102,89 0,30 20,9 3,0
28 Akac Gor 2017 102,31 0,31 14,9 31
29 Akac Gor 2018 101,78 0,30 9,6 3,0
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Az altalam alkalmazott és bemutatott méz radiokarbon mérési modszer
az elsod olyan jellegili tanulmany, amely hossza idésoros méz AMS radiokarbon
méréseket mutat be, igy mint alkalmazott mddszer is jdonsagnak szamit
(Varga et al., 2020b). Hasonléan a korabbi faévgylrii, bor, vagy whisky
mérésekhez, éves felbontasu radiokarbon adatsort tudtam produkalni a
feldolgozott mézmintak segitségével. A mérési eredmények hozzajarultak egy
sz¢lesebb kori tanulmany publikdlasahoz, amelyben a mézeket, mint
biomonitoring alapanyagokat vizsgaltuk, és az AMS méréseket elemanalitikai
mérésekkel egészitettiik ki (Varga et al., 2020b).

A radiokarbon eredmények azt mutatjdk, hogy a tiszta akacméz
alkalmazhaté lehet éves pontossagii radiokarbon kormeghatirozasra,
kornyezeti monitoringra a bombacsucs idején, esetleg régészeti, paleoklima, és
paleo-étkezési irany vizsgalatokra. Am figyelembe véve a repce, napraforgd
¢és erdei mézeket bemutatd eredményeimet (4.3.2. fejezet), megjegyzendo,
hogy nagy altalanossagban a mézmintak radiokarbon eredményeit rendkiviil
kortltekintéen kell értelmezni, és felhasznalasuk korlatai tovabbi vizsgalatokat
igényelnek (Varga et al., 2020b).

4.3.2. Repce, napraforgo és erdei mézek radiokarbon eredménye

Ahogy a 4.3.1. fejezetben kifejtettem, az akacmézek alkalmasak
lehetnek éves pontossagt radiokarbon kormeghatirozasra a bombacsucs
idején. Ezzel ellentétben, a repce, napraforg6 és erdei mézek esetében jelentds
eltérést tapasztaltam a bomba-csucs alapjan az adott évre jellemzd vart
értékeihez képest (15. tablazat és 28. abra). A legtobb mintanal 3c mérési
bizonytalansdgnal (£12 %o AXC) nagyobb eltérést tapasztaltam mind a repce,
napraforgd és erdei mézek esetében is. A 26 db vizsgalt mézmintabol 6sszesen
8 db minta kozelitette meg a vart értéket 3o tartomanyon beliil. A vart értéktol
vald eltérést (mért AYC érték — vart AYC érték, AAC) a 29. abra mutatja.
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28. dbra: Repce, napraforgé és erdei mézek A**C eredményei. Az azonos
alaku, de eltérii szinii szimbolumok az adott évi mézminta kiilonbozo frakcioit

Jjelolik. A mérés hibdja tipikusan £3,5 %o (A*C)
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A tapasztalt eltérés miatt egyes mintdkat savas elokezeléssel, vagy a
méz fehérjetartalmanak kinyerésével is vizsgaltam. Az igy preparalt mintak
14C/*2C izotoparanyat is azonos modon vizsgaltam a tobbi mintaval. Sem a
savas feltaras, sem a fehérje 4C/*2C vizsgalata nem adott jobb kozelitésii
eredményt az adott év vart (1égkori) értékhez viszonyitva, az igy nyert *C
adatok hasonloak voltak a kezeletlen mintakéihoz (15. tablazat). Bizonyos
esetekben példaul a mért értékek tavolabb is keriiltek a vart értékt6l, mint a
2001-es repceméz minta esetében, amikor a savas kezelés hatasara 62 %o-€l
(A¥C) még negativabb értéket kaptam a kezeletlen minta vart értékéhez
képest. A savas kezelés a 2011-es és 2015-0s erdei méz minta esetében bar
negativabb (10 és 16 %o-¢el), a vart értékhez kdzelebbi értéket adott a kezeletlen
mintahoz képest, de még igy sem kozeliti meg az adott évre jellemzd 1égkori
(37 és 14 %o-es) AMC értéket. A savas kezelés hatasa (azaz, hogy bizonyos
kémiai frakciokat, karbonatokat eltavolitok a mézbol) nem csak csokkenteni,
de emelni is tudta egyes napraforgoméz mintak AMC értékét, példaul a 2009-
es kezeletlen napraforgd6 mézminta 35%o-es értékét a savas kezelés 67 %o-re
novelte (28. és 29. abra).
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29. abra: Repce, napraforgo és erdei mézek radiokarbon értékének eltérése
az Eszaki félteke adott évre jellemzd légkori A*C értékeitdl, a pozitiv és
negativ iranyban jelolt sziirke teriiletek a 0 eltéréhez képest vett 3o-nal

nagyobb eltérést mutatjak
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15. tablazat: Repce, napraforgd és erdei mézek *C eredményei pMC-ben és A*C-ben megadva

Sorszam Ev Botanikai Geografiai pMC + A¥C + Savazott Savazott Savazott Savazott Fehérje  Fehérje
eredet Eredet pMC A¥C mintapMC  minta+ minta minta £ AY¥C +AC
pMC AYC AMC

1 1999 Erdei Gor 111,17 0,30 105,1 3,0 110,05 0,30 91,7 3,0

2 2002 Erdei Gor 110,62 0,32 99,3 3,2

3 2011 Erdei Gor 112,49 0,35 116,7 35 111,54 0,36 106,5 3,6

4 2015 Erdei Gor 111,38 0,41 105,1 4,1 109,74 0,31 88,7 31

5 1985 Napraforgd Nyirlugos 120,00 0,43 194,9 4,3

6 1996 Napraforgd Mesterhaza 111,48 0,30 108,6 3,0 112,20 0,31 116,1 3.1

7 2003 Napraforgd Mesterhaza 110,25 0,27 95,5 2,7 109,72 0,30 88,5 3,0

8 2005 Napraforgd Mesterhaza 107,40 0,26 66,9 2,6 106,81 0,30 59,6 3,0

9 2009 Napraforgd Mesterhaza 104,27 0,28 35,3 2,8 107,60 0,32 67,4 3,2

10 2012  Napraforgd Mesterhaza 107,60 0,35 68,0 3,5

11 2017 Napraforgd Tompaladony 111,16 0,38 102,7 3,8

12 2018  Napraforgo Mesterhaza 109,55 0,36 86,5 3,6 108,14 0,27 72,8 2,7 97,0 3,8
13 1986 Repce Nyirlugos 121,79 0,42 212,7 4,2 205,3* 4,3
14 1997 Repce Gor 107,11 0,24 65,1 2,4 107,02 0,53 61,7 53

15 1998 Repce Gor 104,85 0,23 42,4 2,3

16 2000 Repce Gor 102,70 0,27 20,8 2,7

17 2001 Repce Gor 107,82 0,25 71,6 25 101,82 0,30 10,1 3,0

18 2004 Repce Gor 107,12 0,25 64,3 25 107,39 0,29 65,4 29

19 2004 Repce Mesterhaza 107,41 0,26 67,1 2,6 107,15 0,29 63,0 29

20 2008 Repce Gor 110,03 0,25 92,6 25 105,84 0,34 50,0 34

22 2013 Repce Gor 109,73 0,36 89,0 3,6 109,49 0,30 86,2 3,0

22 2014 Repce Mesterhaza 106,09 0,33 52,7 33

23 2015 Repce Gor 106,03 0,37 52,0 3,7

24 2016 Repce Gor 101,94 0,35 11,3 35

25 2017 Repce Mesterhaza 102,45 0,35 16,2 35

26 2018 Repce Mesterhaza 100,91 0,36 0,8 3,6

*Az eredmény 5 parhuzamos preparalas és mérés atlaga
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Az 1égkori COo-re jellemz6 gorbétdl valo eltérés nem egységes, €s egyarant
pozitiv és negativ eltérés is tapasztalhaté az adott évben termelt mézek
eredményeiben. Szdmos oka lehet az itt tapasztalt eltéréseknek, amelyek a
kovetkezok lehetnek:

Negativ eltérést, Kisebb *C/?C aranyt fosszilis hozzajarulas
okozhat. Ahogy fentebb, a 4.3.1. fejezetben emlitésre keriilt, a
mintak jelentds része a Mihalyi-Répcelak fosszilis CO2 kinyerési
teriilet kornyezetében helyezkedik el, ahol jelentds ipari CO:
kinyerés és ennek kovetkeztében kibocsatas is torténik. Am
nagyobb, mint -40 %o negativ eltérést csak fosszilis CO»-vel
jelentésen, és kozvetleniil terhelt, forgalmas csomopontokban
tudtunk kimutatni varoson beliil, a legterheltebb ¢l6helyek pazsitfi
novényeinek leveleiben. Az emlitett Mihalyi-Répcelak kibocsatasi
teriilet tobb mint 5 km tavolsagra helyezkedik el a méhek gytijtési
tertiletétél. Hasonléan nagymértékli fosszilis terhelést Bali
tertiletén, a legnépesebb varos forgalmas csomopontjaban, vagy
Debrecen egyik legforgalmasabb csomopontjaban tudtam
kimutatni. Ahhoz, hogy ilyen mértéki fosszilis terhelést tudjak
mérni, ahhoz kozvetlen forrasnak kell lennie a mintavételi ponton,
ami nem valosziniisithetd.

Természetes vulkanikus, geoldgiai eredetli fosszilis kibocsatas
szintén okozhat #C/*2C izotoparany higulast, a C mentes,
fosszilis CO2 kibocsatasnak koszonhetéen. Lewicki és munkatarsai
(2014) faévgylrikben jelentdsebb fosszilis COz2 jelet is kimutattak
a Mammoth hegység (USA) teriiletén, bizonyitva, hogy a fosszilis
kibocsatas ruralis teriileteken is jelentds lehet, am Magyarorszagon
az emlitett teriileten nincs jelentds vulkanikus eredetii kibocsatas.
Pozitiv eltérések a hattér légkori 4C  értékekhez képest
altalanossagban  nuklearis  létesitmények  kornyezetében
tapasztalhatok. Hasonléan nagy pozitiv eltérések a légkori
természetes referencia szinthez képest a Paksi Atomerdmii
kozelében 1s mérhetok, am ott a kibocsatd forras rendkiviil kozel
(<2 km tavolsagra) helyezkedik el a mintavételi ponthoz (Varga et
al.,, 2021). Ezerinskis és munkatarsai (2018) az Ignalina
Atomerdmiit6l 2-km-re tudtak észlelni ~150 %o-€S pozitiv eltérést
a hattérértékhez képest faévgyliriiben. Ezeken a teriileteken, mint
példaul a Paksi Atomerdmili koérnyezete, kimutathatdé némi
nukledris iparhoz kothetd radiokarbon tdobblet a kornyezeti
leveg6bdl vett mintakon. Az altalunk vizsgalt mézek gytjtési
teriiletei viszont tavol (> 100 km) helyezkedik el mind a szlovak,
mind a magyar reaktoroktol, valamint orvosi  és
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kutatolaboratoriumoktél, ahol esetleg *C  nyomjelzést
alkalmazhatnanak, igy a nukleéris eredetii kibocsatas is kizarhato.

Szamos aeroszolkutatdshoz koéthetd tanulmany bemutatta mar,
hogy a biomassza égetésbél szarmazé aeroszolok C/*?C aranya a
jelenkorihoz képest kissé nagyobb. Mivel a fak szovetében,
faévgytrtiiben kordbban megkotott szén van jelen, igy azok
elégetése, a légkori atombomba-kisérleteknek koszonhetéen
nagyobb *C/*?C arannyal rendelkezhet (Heal et al., 2011; Szidat et
al., 2006). Azonban a méhek nektargyiijtési idészakaban (tavasz-
nyar) mar nem jellemz6 a lakossagi fatiizelés, és a 80 %o-0S pozitiv
eltérés nem lenne magyarazhaté6 még kozvetlen kibocsatas esetén
sem. Tovabba a jelentds negativ eltérést a fatiizelésbdl szarmazd
CO: kibocsatas nem tudna magyarazni.

Jelentés szennyezés, amely a laboratériumi elékészitésbol
szdrmazik, elszennyezheti a mintidt, és a szennyezdanyag
izotoparanyatol fliggden akar pozitiv, akar negativ eltérés egyarant
lehetséges. Ennek kisziirésére szisztematikusan megvizsgaltam a
mintak szénhozamat, amelyben nincs jelentds kiilonbség a vart
értékhez kozel, és attél tdvol esd eredményeket produkald
mintakban (30. abra).
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30. abra: Repce, napraforgo és erdei mézek szénhozamai, kiilon
csoportositva azok, amelyeknél észlelheto volt eltérés a vart
radiokarbon értéktdl, és azok, amelyeknél nem. A vizszintes

folytonos vonal az atlagos szénhozamot, a sziirke sav pedig az

atlagos szénhozamhoz képesti = 1%-os eltérést mutatja.
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VI.

VII.

A szénhozamok mellett nemzetkozi referenciaanyagot (IAEA C9)
is prepardltam parhuzamosan a mintdkkal, amik j6 egyezést
mutatnak a vart referenciaértékkel, igy laboratoériumi szennyezés
nem volt detektalhato.

Tarolasbol (pl: a tarolas soran a tartdedény anyagabodl kioldodo
kémiai vegyiiletek) ad6do szennyezés hozzajarulasa okozhat a mért
14C/*2C aranyban valtozasokat, &m mivel az akac és egyéb mintak
azonos modon lettek tarolva, és az akacméz mintak esetében nem
jellemzé a repce, napraforgd ¢és erdei mézeknél tapasztalt
izotoparany kiillonbség, igy a tarolasbol adodd szennyezés
lehetdsége is valoszintitlen.

A talaj szervetlen (pl. karbonatok) és szerves széntartalmua (pl:
huminsavak, fulvosavak, novényi maradvanyok és
bomlastermékeik, lipidek) anyagai rendkiviil valtozé #C/*2C
arannyal rendelkezhetnek. A talajok, hossza keletkezési idejiiknek
koszonhetden nem a recens légkori *C/*2C arannyal rendelkeznek.
A talajok kora 4ltaldnosan iddsebbnek mondhato, de
megfigyelheték a légkori *C/*2C izotoparanyhoz hasonld szén
izotoparanyu talajok is. Tobb esetben, szintén a légkori
bombakisérletekbdl fakadoan, nagyobb #C/?C izotdparanyt
talajok 1is talalhatok, a rajtuk ndvekvd ndvényekhez képest.
Tovabba a talaj szén Osszetétele rendkiviil bonyolult, szdmos
komponenst tartalmazé rendszer. Igy ennek az Osszetett
keveréknek az egyes anyagai rendkiviil sokszinli szénizotop
Osszetétellel rendelkezhetnek (Becker-Heidmann et al., 2002; Shi
et al., 2020; van der Voort et al., 2016; Wang et al., 1996). A
szantofoldi talajok szénkorforgasa gyorsabb lehet, mint a nem
mivelt teriileteké, évente visszaforgatasra keriilhet az adott évben
keletkezé novényi produktum egy része. Igy az ezek bomlasabol
szarmazo0, visszaforgatott, beszantott szervesanyag megjelenhet a
talaj mélyebb rétegeiben is. Ezek a széntartalmu anyagok (pl:
humin anyagok, cukrok) egyes novényi nedvanyagokban, mint
példaul a guttacios folyadékban és extrafloralis nektarban is
megjelennek. Tehat a novényi nedvekben analitikai szempontbol
jelentdés mennyiségii, nem fotoszintetikus uton bekeriilé szén lehet
jelen. Ezek az anyagok a gyokereken keresztiil juthatnak a
novényekbe, majd kiillonbozd utvonalakon keriilnek kibocsatasra
(Corbineau et al., 2013; Reed et al., 1971; Reyerson et al., 2016).
Tobb tanulmany ravilagit arra, hogy ezeket a nedveket a méhek
eldszeretettel gylijtik nektargyljtési idészakban (Botias et al.,
2015; Free, 1964; Nepi, 2007; Nicolson, 2009; Reed et al., 1971;
Roy et al.,, 2017). Ennek oka a nektar higitasa lehet szarazabb
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id6szakokban, amikor a nektar toményebbé valik és veszit a
nedvességtartalmabol. Szamos esetben a talajba juttatott
peszticideket is ki tudtak mutatni ezekbdl az anyagokbol, ami igy
kozvetve a méhekre és az altaluk eldallitott mézre is hatassal
lehet(Girolami et al., 2009; Mortl et al., 2019; Tapparo et al., 2011).
llyen extrafloralis nektarok és guttacios folyadékok leirasra
keriiltek napraforgo €s repce ndovények esetében egyarant. Ezek az
anyagok a talaj széntartalmi Osszetevdinek véltozékony 4C/*2C
izotoparanyanak kdszonhetden akar pozitiv, akar negativ iranyba
egyarant eltolhatjak a méz mért izotdparanyat a vart, recens légkori
14C/12C izotoparanyhoz képest. Az erdei mézek esetében szintén
sokszinil szénforrasrol beszélhetiink, ahol nem minden esetben a
nektar keriil gylijtésre, hanem egyes rovarok, levéltetvek 4altal
elfogyasztott és kivalasztott, esetleg id6sebb névényi maradvanyok
¢s novényi nedvek keriilnek gyijtésre (Pita-Calvo és Vazquez,
2017). Ezek a szakirodalmi adatok azt tamasztjak ala, hogy
valamilyen, nem fotoszintetikus uton keletkezd, majd a mézbe
bekeriild széntartalmu anyag, ami feltételezhetéen talajeredetd,
megvaltoztatia a méz C/*?C izotoparanyat a vart értékhez
viszonyitva.

A fenti, 4.3.1. fejezetben leirt eredmények azt mutatjak, hogy bar az
akacméz C/?C izotéparanya egészen jol tiikrdzi a légkori szén
izotOparanyt, a szantofoldi és erdei mézek esetében rendkiviili eltérések
tapasztalhatok. A régi, ismeretlen eredetli mézek esetében a botanikai
eredet igen nehezen és bizonytalanul hatarozhaté meg. Tovabba, ahogy az
akac péld4jan is bemutattam, egyes akdcmézek esetében is tapasztalhato
volt enyhe, de kormeghatarozas szempontjabol jelentds negativ eltérés a
radiokarbon eredményekben a vart értéktol.

Ezek az eredmények tehat arra engednek kovetkeztetni, hogy a méz,
mint szervesanyag altalanosan nem alkalmas radiokarbon alapt
kormeghatarozasra, mivel az ismeretlen mintak botanikai eredete nehezen
meghatdrozhatdo. Tovabbi vizsgalatokkal esetleg taldlhato olyan
komponens a mézben, amely csak fotoszintetikus utvonalon, a 1égkori
CO2-bdl kinyert szenet tartalmaz és alkalmazhatd lehet radiokarbon
kormeghatarozasra ennek hianyaban viszont rendkivill félrevezetd
eredményeket kaphatunk.

Az el6zo (4.3.1.) és jelen fejezetben bemutatott méz radiokarbon
vizsgalatok az elsd, publikalt radiokarbon eredmények ezen a tertileten, igy
a késdbbiekben nagy jelentdséggel birhatnak, megalapoznak tovabbi
tanulmanyokat. Bemutatjdk azt, hogy milyen modon vezethetik félre az
ismeretlen mézek a kiértékeldt. Az itt leirt eredmények tamogatjak azokat
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a feltételezéseket és kutatasokat, amelyek azt feltételezik, hogy a mézbe
jelentds mennyiségii nem nektar eredetli anyag is kertilhet. Eredményeim
azt mutatjak, hogy az extrafloralis nektar és guttaciés folyadék eredetii
hozzajarulas a mézhez igen jelentds lehet, az egyre szdrazabb, aszélyosabb
idészakokban fontos szerephez juthatnak a méhek méztermelésében
(Sajtos et al., 2022).

4.4, Faévgylri idosorok eredményei

4.4.1. Fukushimai faévgyiirii mintik eredményei

A 2011-es fukushimai atomerémii baleset utdn tobb tanulmany
foglalkozott a faévgylirikben mérhetd radiokarbon szint esetleges
novekedésével a baleset utani idészakban, kozelebbi és tavolabbi mintavételi
pontokon egyarant. A faévgyliriiknek kdszonhetden, kdzvetve a baleset eldtti
légkori radiokarbon szint is rekonstrualhato és Osszehasonlithatdo a baleset
utani helyzettel. Mivel a tanulméany készitésekor, abban az irdnyban és
tavolsidgban még nem volt publikalt részletes *C adatsor, igy a Koriyama
varos teriiletén gy(jtott faévgylr(i mintakat mértem, és az eredményeket
Osszehasonlitottam az irodalomban fellelhetd, mas teriiletekrol szarmazo
értékekkel (Chen et al., 2017; Xu et al., 2016a, 2016b, 2015). Eredményeimet
Osszevetettem tovabba az online adatbazisban elérhetd, Jungfraujoch eurdpai
hattérallomas adataival is (Hammer and Levin, 2017; Levin et al., 2013). Az
olyan stirlin lakott teriileteken, mint Japan, kifejezetten nehéz megfeleld
hattérteriiletet talalni, ahol az antropogén CO terhelés elenyészd lenne. Igy
szamos tanulmany szintén az eurdpai magashegységi Jungfraujoch, vagy
Schauinsland allomas adatait alkalmazza a fosszilis, vagy nuklearis eredetii
COz terhelés kimutatasara, illetve a lokalis Suess-effektus becslésére (Niu et
al., 2021; Xu et al., 2016b).

Meérési eredményeim alapjan megallapitottam, hogy egyik évben sem
figyelhetd meg jelentds pozitiv antropogén komponens, nukledris eredetii 14C
terhelés a sziget belsejében talalhato Koriyama varos teriiletén, vagyis a
Fukushima Atomerémiit6] nyugati iranyban (16. tablazat és 31. abra). Viszont
altalanos Suess-effektus érzékelhetd (amit a negativ antropogén komponens
arany mutat), ami fosszilis CO: terhelést jelent. A kalkulalt antropogén
komponens arany +0,05 és -1,6% ko6zott ingadozott az 1990 és 2014-es év
kozotti vizsgalt idészakban, atlagosan pedig -0,83+0,01% volt mérhetd. A
legalacsonyabb antropogén komponens arany, vagyis a legnagyobb fosszilis
terhelés éppen a baleset évében (2011.) volt mérhetd (16. tablazat). A
Koriyama varos faévgytirli eredményeibdl készitett radiokarbon gorbe
altalanos, folyamatos lecsengést mutat, enyhén megemelkedett fosszilis
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tobblet érzékelheté a 2011-es évben (31. abra). Japanban a nuklearis
erdmiiveket leallitottdk, ¢és fosszilis alternativdkkal helyettesitették a
fukushimai atomeromu balesetet kovetoen, am ez a 2011-ben mérheto,
megemelkedett fosszilis tobblet nem feltétlen tulajdonithaté teljes egészében
az atomerOmii baleset utdni megnodvekedett fosszilis kibocsatasnak.
Lehetséges, hogy csupan a természetes ingadozasnak koszonheté a 2011-es
nagyobb fosszilis arany, mivel hasonldéan nagy fosszilis tobblet példaul 1996-
ban is megfigyelhetd volt. Tovabba a 2011 utani években mar nem volt
megfigyelhetd hasonléan nagy fosszilis hozzajarulas a faévgytriikben.
Nuklearis kibocsatasra utald jel, radiokarbon tobblet a hattérértékhez képest,
nem figyelheté meg a Koriyama varosban gyjtott faévgyliri mintak
eredményeiben (31. abra).
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31. dbra: Antropogén komponens ardany a Koriyama vdros teriiletén gyijtott
faévgyiiriikben

A faévgyliriikben mérhetd fosszilis tartalom bar ingadozva, de enyhén
emelkedik 1990 ¢és 2014 kozott (31. abra). Ez altalanosan névekvo fosszilis
kibocsatasara utal a mintavételi pont kdzvetlen, vagy tavolabbi kdrnyezetében.
Azt, hogy a fosszilis komponens ardnyanak valtozdsa nem konstans, szdmos
paraméter befolyasolja. Ez lehet a globalis, vagy lokalis fosszilis kibocsatas
mértéke, de az iddjaras, meteoroldgiai paraméterek szintén befolydsoljak az
adott (receptor) teriileten mérheté radiokarbon értékeket. A teriiletre érkezd
légtomegek forrasteriilete kiilonb6zoé uralkod6 széliranyoknal valtozik. Az
eredményeim azonban egyértelmiien azt mutatjdk, hogy a Fukushima
Atomerémiitdl 60 km-re nyugatra, nem mérhetd tobblet radiokarbon a
faévgytiriikben, sem 2011-ben, sem maskor (1990 és 2014 kozott). A Suess-
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effektus mértéke nullahoz kozeli volt az 1990-es években, amit kovetoen
folyamatosan novekedett a vizsgalt idészakban.

16. Tablazat: Koriyama varos teriiletén gytjtott faévgyliriikbol preparalt
cellul6z mintak AMS mérési eredményei, az adott év vegetacios
periodusdban (mércius-szeptember) mért atlagos AC érték a hattérteriileten
(Jungfraujoch) és kalkulalt tobblet A 1*C és antropogén komponens ardny

Ev Koriyama Koriyama A HattérA“C Tébblet  Antropogén

pMC 14C (%o) (%o0)* A'¥C (%)  komponens
arany (%)
1990 115,56 +0,22 150,2+2,2 152,8+3,0 -2,8+3,7 -0,24+£0,27
1991 114,85+0,23 142,8+23 142,3+3,0 0,5+3,8 0,05 +0,28
1992 113,38 £0,22 128,1£22 1359+3,0 -7,.8+3,7 -0,69+0,27
1993 112,57 +£0,22 119.9+22 128,2+3,0 -83+3,7 -0,74+£0,27
1994 111,77 £0,24 111,8+2,4 122,4+3,0 -10,6 £3,8 -0,95+0,29
1995 111,30+0,22 107,7+22 115,2+3,0 -8,2+3,7 -0,74+0,28
1996 110,27 +0,23 96,6 +2,3 109,6 +3,0 -13,0+3,8 -1,17+0,29
1997 110,45+0,23 98,2+2,3 102,1+3,0 -3,9+3,8 -0,35+0,29
1998 110,05+0,22 94,1+2,2 102,0+3,0 -7,9+3,8 -0,72+0,28
1999 109,40+ 0,22 87,5+22 96,0+ 3,0 -8,5+3,7 -0,77+0,28
2000 108,68 +0,21 80,2 +2,1 89,7+3,0 -9,5+3,7 -0,87+0,28
2001 108,32 +0,22 76,5+22 824+30 -59+3,7 -0,54+0,29
2002 107,73+0,22 70,5+2,2 786+3,0 -8,1+3,7 -0,74+0,29
2003 107,35+0,24 66,624 71,6+3,0 -5,0+3,8 -0,46+0,30
2004 106,23 +0,22 554+22 635+3,0 -8,1+3,7 -0,76+0,33
2005 105,74 +0,27 50,4+2,7 61,4+3,0 -11,0+4,0  -1,04 +£0,32
2006 105,44 +0,27 473+27 592+3,0 -11,9+4,0 -1,12+0,32
2007 105,13+0,26 44,1 £2,6 52,5+3,0 -84+4,0 -0,80+0,32
2008 104,68 +0,25 39,5+2,5 46,6 £3,0 -7,1+£3,9  -0,68+0,32
2009 104,16 £0,26 342+2,6 48,4+3,0 -142+4,0 -1,36+0,33
2010 103,61 +0,27 28,6 2,7 42,7+3,0 -14,1+£4,0 -1,35+0,32
2011 102,70+0,26 194+2,6 36,3+3,0 -16,9+4,0 -1,63+0,33
2012 103,16 £ 0,26 239+26 30,9+3,0 -7,0+4,0 -0,68+0,33
2013 101,87 +£0,24 11,024  239+3,0 -12,9+3,8 -1,27+0,32
2014 101,73+0,24 9,5+24 20,2+3,0 -10,7+3,8 -1,06+0,32

*Jungfraujoch hattérallomas vegetacios periddus (marcius - Szeptember) atlaga

Eredményeimet 0sszehasonlitottam a fellelhetd szakirodalmi adatokkal
i1s, amelyek Japan teriiletén, foként a keleti partvidéken, a fukushimai
atomerdmii kozelében és az ENY-i iranyu terjedési csova iranydban gyiijtott
faévgyliri mintak elemzésével foglalkoztak (32. abra). Ezek a tanulmanyok
kimutatjak, hogy a faévgyiirikben mérheté fajlagos 4C aktivitds gyorsan
csokken az atomerdmiitdl mért tavolsaggal. A balesetet kovetden a teriiletek
jelentds részén, a kornyezeti mintakban a *C fajlagos aktivitisa
visszacsokkent a hattérteriileten mérhet6 értékek szintjére (32/c. abra), st
fosszilis kibocsatds mérhetd szadmos teriileten. Az atomerémii kozvetlen

kornyezetében, akar 200%o-es A*C tobblet is megfigyelheté volt. Tomioka,
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Takase ¢és Ogaki varosok kornyezetében 8-20 km-re a Fukushimai
Atomerdmiitél szintén radiokarbon tobblet volt megfigyelhetd. Ennél
messzebb, 30 km-nél tivolabb az atomerémiitdl nem volt detektalhatd
radiokarbon tobblet sem a mi altalunk vizsgalt esetben, sem a szakirodalmi
adatok szerint (32. abra).
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32. dbra: Tobblet A¥C értékeket abrazolé térképek a 2010., 2011, és 2012.
évekre. A tobblet az adott év Jungfraujoch dllomdason mért vegetdacios
idoszakra vonatkozott értékéhez képesti tébbletet jelenti.: (a) Okuma 1 km (a)
SW (Xu et al., 2016a); (b) Okuma 1 km (b) SW (Chen et al., 2017); (c) Okuma
2 km (a) SW (Chen et al., 2017); (d) Okuma 2 km (b) SW (Chen et al., 2017);
(e) Futaba 2.5 km NW (Xu et al., 2016b); (f) Namie 8 km N (Xu et al., 2016b);
(9) Tomioka 9 km (a) S (Chen et al., 2017); (h) Tomioka 9 km (b) S (Chen et
al., 2017); (i) Takase 11 km NW (Xu et al., 2016Db); (j) Ogaki 14 km NW (Xu
et al., 2016b); (k) Shimotsushima 32 km NW (Xu et al., 2016b); (I) Yamakiya
38 km NW (Xu et al., 2016b); (m) Iwaki 50 km SW (Xu et al., 2015).
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A szakirodalmi tanulmanyok eddig nem taglaltak azt, hogy a
Fukushima Dai-ichi Atomerémiit6l délre (12 km) helyezkedik el a Fukushima
Daini Atomerémi (a baleset a Fukushima Dai-ichi erdmiivet érintette), amely
kibocsatasat a kornyezeti mintdkban mérhetd tobblet becslésénél szamitasba
kell venni. Akar O6nmagaban ez az eréma (Fukushima Daini,) vagy a
Fukushima Dai-ichi Atomerdmiivel egyiitt okozhatott mérhet6 radiokarbon
tobbletet a 2010 és 2011-ben Tomioka varosban gyiijtétt kornyezeti
mintakban. Tovdbba a kordbbi tanulmanyok kifejezetten a baleset évére
Osszpontositanak, €és csak esetenként publikaltak mérési eredményeket a 2010-
es évbol is. Megfigyelhetd, hogy mar a 2010-es évben is jelentds, a baleseti
idészakhoz hasonléan nagy AMC tobblet mérheté egyes teriileteken, akdr
nagyobb is, mint 2011-ben. Ez arra enged kovetkeztetni, hogy a 2011-ben
mérheté radiokarbon tébblet nem tulajdonithatd egyértelmiien, illetve teljes
egészében a baleseti kibocsatdsnak, hanem az esetleg normal {izemi
koriilmények kozott is kibocsatott radiokarbon tobbletre utal.

A baleset utan, az atomerémii kornyezetében is jol mérhet6 fosszilis
tobblet viszont azt mutatja, hogy a nuklearis kibocsatds mellett ezeken a
teriileteken is er6teljes fosszilis kibocsatas mérhetd. Amennyiben ezt nem
vessziik figyelembe, akkor a nuklearis eredetti tobblet alabecsiilt lehet, mivel
fosszilis kibocsatds higitja a nuklearis kibocsatds **C/*2C aranyara gyakorolt
hatasat is.

Azt is figyelembe kell venni, hogy a baleset 2011.03.11-én tortént,
tehat marcius honapban, a vegetacios idGszak kezdetén, amikor még a
fotoszintézis kevésbé lehet aktiv a mérsékelt vben, mikor a levelek képzddése
zajlik. Tovabba a vegetacios id6szak elejét reprezentald faévgytrik korai
pasztaja (,.early wood”) alkalmazasa vitatott lehet, mivel ezek a részek még
tartalmazhatnak az el6z6 évekbdl raktarozott, majd felszabaditott szenet, ami
nem az adott évre jellemzd légkori CO2 AMC értéket reprezentalja. A
faévgylrik képzddése a mérsékelt éghajlati dvben 1évd fak esetében marcius
¢és szeptember honapok kozé tehetd, igy a baleset a faévgyliri képzddésének
igen korai szakaszaban tortént.

4.4.1.1. Trajektoriamodellezés eredményei

A baleseti kibocsatas rovid id6 alatt zajlott le, amely impulzusszerti
kibocsatas terjedését nagyban befolyasolja az adott idopillanat, sziik idészak
meteorologiai paraméterei, széliranya és szélsebessége. Mivel ezek hatarozzak
meg elsdsorban a szennyezési csOva terjedését. Mar a balesetet kovetd
idészakban, viszonylag hamar megjelentek légkori modellek annak a
becslésére, hogy a baleseti kibocsatasbdl szarmazé szennyezési csova milyen
iranyba terjedt. Ennek a modellezésére trajektoriamodelleket én is készitettem
¢és vizsgaltam. Kifejezetten a baleseti idOszakra és a vegetacios periddusra
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egyarant készitettem, ugynevezett HYSPLIT ,,forward” trajektoria modelleket,
amelyek iddben ,elorehaladva” hatarozzak meg a légtomegek terjedési
iranyait. Tovabba ugynevezett HYSPLIT ,,backward” trajektoria modelleket is
készitettem, amelyek a rendelkezésre 41l 1égkori adatbazisok alapjan idében
,visszafel¢” haladva hatarozzadk meg a légtomegek forrasteriileteit. Az igy
végzett 36 6ras modellkalkulaciok azt mutatjak, hogy a baleset utan, 2011.
marcius 11. és 31. kozott a 1égtomegek féként a Csendes Ocean irdnyaba, kelet
felé mozogtak (33. abra). Bar a Ilégtomegek 43 %-a kozel a sziget
partvonalahoz, déli iranyba indult az emlitett idOszakban, am ezek a
1égtomegek is az 6cean iranyaba folytattak késobb utjukat (33. abra).
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33. dbra: Forward trajektoria klaszterek 2011.03.11.-31. kozotti idészakra
(a); forward trajektoria klaszterek a teljes vegetdcios periodusra (marcius-
szeptember) 2011-ben (b), a trajektoridik 2 m magassagbol, a Fukushima
Dai-ichi Erémiitdl lettek inditva

A 2011-es év egész vegetdciés periodusara (2011. marcius-
szeptember) készitett modellkalkulacié szintén hasonld képet mutat. A
légtomegek jelentds része a Csendes Ocean irdnyaba mozog a vegetacios
periodus idészakaban. A trajektoriak mindossze 38%-a mutatja azt, hogy a
légtomegek ezen része a sziget belseje felé, nyugati/északnyugati irdnyba
terjedtek. Ez a trajektoriak 38%-at lefed6 klaszter ugyanazt az iranyt mutatja,
amely szakirodalomban terjedési csdévaként lett megjeldlve a baleset utan.
Ezek a légtomegek szallithattak a baleseti kibocsatasbol szarmazo,
radioaktivan terhelt légtomegeket a Fukushima Dai-ichi Atomerdmi
kornyezetébdl. Azonban, ahogy korabban emlitettem, a terjedési csdvaként
megjelolt teriileteken (Hirose, 2016), a 2011-es évet megeldz6 faévgyiirikben
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is mérhet6 4C tobblet. Feltehetdleg, az éves szinten kevés valtozékonysagot
mutatd uralkodo széliranyok a korabbi években ebbe az irdnyba terelték a
kéményen torténd normal iizemben kibocsatott 1égnemii *C (CO2) egy részét.
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34. abra: Backward trajektoria klaszterek Koriyama mintavételi pontra,
2011.03.11.-31. kozotti iddszakra (). A trajektoridk 2 m magassaghol, a
mintavételi pont koordinataibol lettek inditva Backward trajektoria
klaszterek Koriyama mintavételi pontra, a teljes vegetacios iddszakra
(marcius-szeptember) 2011-ben (b). 4 trajektoridk 2 m magassagbal, a
mintavételi pont koordinataibol lettek inditva

A mintavételi teriiletem, azaz Koriyama varost illetden a backward
trajektoria klaszterek azt mutatjadk, hogy a balesetet kozvetlen kdvetd
idészakban (2011.03.11.-03.31.) a légtomegek forrasteriilete kifejezetten
nyugati iranyt, vagyis ellentétes a Fukushimai Atomerdmi elhelyezkedésével
(34. abra). Sajat modellkalkulacidim tehat azt mutatjak, hogy a baleset
idépontjaban és azt kovetden a lakossag szdmara kedvezd meteorologia
helyzet allt fent, ami a baleseti kibocsatasbol szarmazé légnemii kibocsatast a
Csendes Ocean iranyaba terelték, nem a sziget belsé teriiletei felé. Az egész
vegetacios peridodust lefedd modellszamitdsok Osszetettebb forrasrégidkat
mutatnak, de még ebben az iddszakban is mindossze a légtomegek 30%-a
érkezik keleti iranybol, és minddssze 17%-a a Fukushimai Atomerdmii
kornyezetéhez kozeli teriiletekrol (34. abra) (Varga et al., 2019b).

Eredményeim felhivjdk a figyelmet arra, hogy a nuklearis
eseményekbdl eredd *C kibocsatasok retrospektiv vizsgalatinal szamitasba
kell venni a lokalis Suess-effektus mértékét, mivel anélkiill konnyen
alabecsiilhetd a kibocsatasbol eredé **C mennyisége. Tovabba fontos tényezd,
hogy amennyiben t6bb nukleéris 1étesitmény ¢és kibocsatasi forras is jelen van
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a vizsgalt kornyezetben, azokat is figyelembe kell venni. Ugyanilyen, tobb
forrasbol eredd 14C tobblet detektalasat egy altalam készitett, (a disszertaciom
szerves részét nem képezd) tanulmanyban is bemutattam a Paksi Atomerémii
kéményébdl és szennyviz-kibocsatasi pontjabol eredd **C tobblet detektalasa
kapcsan (Varga et al., 2020c; Varga et al., 2021).

4.4.2. Kozmikus esemény detektdldasahoz kapcsolodo mintak
eredményei

Wang és munkatarsai (2017) altal publikalt, Kr.e. 3372-71-re datalt
faévgylrii idésorban észlelt radiokarbon szint ugrds reprodukélasara tettiink
kisérletet az Arizonai Egyetem, Laboratory of Tree-Ring Research
laboratériuma altal rendelkezésemre bocsatott faévgyliri mintdkon. A mért
mintdk mindegyikét nagy pontossagi AMS mérésnek vetettem ald, ami azt
jelenti, hogy a megszokottnal hosszabb (az atlagos mérési id6 dupldja, ~2 ora
/minta) mérési id6ét alkalmaztam a preparalt celluloz mintak mérésére.

A mérések megerdsitéséhez a Svajcban taldlhato, ziirichi ETH
intézetben egy eurdpai fa ugyanazt az idészakot lefedd faévgyiirii mintaibol
Osszehasonlitd, megerdsitd méréseket végeztek, dsszehangolva az altalam
elvégzett mérésekkel. Sem a sajat, sem az ETH-ban végzett dsszehangolt
kisérletekben nem sikeriilt kimutatni, reprodukalni a Wang és munkatarsai
(2017) altal publikalt hirtelen, eseményszerii ~9 %o-nyi (A*C) *4C szint ugrast,
az adott idészakban (Kr.e. 3372-71), sem pedig az attol +20 éves
id6intervallumban (17. tablazat és 35. dbra). Az emlitett id6szakban az altalam
meghatarozott értékek 62,8+1,8 %o (Kr.e. 3371) és 63,19+0,66 %o (Kr.e. 3372)
voltak (AC egységben). Ezt a megfigyelésiinket a svdjci ETHZ intézet
fliggetlen mintan végzett mérései is megerdsitették, amelyek jO egyezést
mutatnak az ATOMKI-ban elvégzett méréseimmel.

A kordbbi  publikacidban  felhasznalt fa  lelet koranak
meghatdrozasaban rejléd hibdk elkeriilésének érdekében mi egy hosszabb
1d6szakot vizsgaltunk, mint ahogy azt Wang és munkatarsai tették, de igy sem
volt kimutathatd a !*C szintemelkedés a faévgyiirikben. Az altalunk
bemutatott eredménysor tehat nem erdsiti meg a korabban publikalt adatokat,
¢s felhivja a figyelmet az 0j kutatasi iranyokban (mint a faévgyliri mintdk
alkalmazasat csillagaszati 1éptékii, kozmikus események lenyomataként) rejloé
esetleges hibalehetdségekre. A nagypontossagu, id6s faévgytirtisorokon mért
eredmények beépiilhetnek a nemzetkdzi 4C kalibracios gorbébe, illetve a
valoban markansan kiugré radiokarbon jeleket egyes jelentés multbéli
események pontosabb kormeghatarozasahoz is alkalmazhatjak (Kuitems et al.,
2022).
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35. dbra: Faévgyiirii AMS mérési eredményeim (ATOMKI) dsszehasonlitasa

az ETH-ban mért europai faévgyiirii eredményekkel és a Wang és
munkatarsai (2017) altal publikalt adatokkal.

A hibasan detektalt, hamis *C kiugrasi események jelentds hibat
okozhatnak a mai napig az egyik legjelentésebb kormeghatarozasi modszer
eredményeinek kalibralasaban és azok értelmezésében.

Ezen céllal sziileté eredmények mogott fokozott odafigyeléssel és
pontossaggal elvégzett radiokarbon ¢és dendrokronologiai méréseknek és
elemzéseknek kell allnia. Feltehetd, hogy a Wang és munkatarsai (2017) éltal
alkalmazott mintak dendrokronologiailag hibasan lettek korolva, ami azt
jelenti, hogy mérési eredményeik és az észlelt 1*C szint ugras talan 1étezik, de
nem abban az idOpontban tortént, amit a tanulmany készitéi felvetnek. Az
emlitett publikdcioban egy ismeretlen korti kinai fa lelet datdlaséhoz,
Osszehasonlitasképpen egy kaliforniai faévgylrii adatsor
mivel mas 6kologiai, klimatikus koriilmények kdzott, megkozelitéleg 10.000
km tavolsagban nétt az sszehasonlitott fa a kinai lelettdl. Ezek a paraméterek
nagyban meghatirozzak a faévgyliriik alakuldsat és méretét, tehat a teljesen
eltéré kornyezet kovetkeztében az alkalmazott dendro-korolasi modszer nem
mondhat6 megfelelonek.

17. tablazat: Wang és munkatarsai (2017) altal publikalt **C adatsor
reprodukaéldsi kisérletéhez vizsgalt faévgyiiriik AMS **C mérési eredményei

AYC-ben kifejezve
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Ev(BC)  AYC (%) +AMC (%) | Ev(BC) AYC (%) =+ AXC (%0)
3351 68,0 2,6 3372 63,2 2,6
3352 76,4 2,8 3373 63,0 2,5
3353 70,3 2,8 3374 62,3 2,5
3354 74,4 2,8 3375 58,1 33
3355 71,3 2,8 3376 59,2 2,8
3356 73,2 2,8 3377 61,8 31
3357 70,5 2,7 3378 60,8 2,8
3358 72,8 2,7 3379 61,9 3,0
3359 71,0 2,9 3380 59,5 2,8
3360 70,5 2,8 3381 61,0 2,8
3361 67,5 2,7 3382 62,5 2,4
3362 69,2 2,7 3383 61,4 2,4
3363 69,2 3,6 3384 61,6 2,4
3364 70,8 3,8 3385 59,7 35
3365 69,9 3,6 3386 57,3 2,4
3366 69,9 2,3 3387 56,5 3,7
3367 66,7 2,4 3388 53,8 2,5
3368 69,1 2,5 3389 54,0 2,4
3369 69,3 2,5 3390 59,4 2,4
3370 65,4 2,5 3391 55,6 48
3371 62,8 2,8 3392 56,7 2,1

Az is lehetséges, bar rendkiviil kis valdszinliséggel, hogy az észlelt
radiokarbon kiugras lokalis jellegii volt, igy globalisan nem érzékelhetd. Ennek
valészintisége kicsi, mivel a Kr.e. 3370. év kornyékén eddig nem ismert olyan
tevékenység vagy jelenség, amely lokalis *4C kibocsatassal, szintemelkedéssel
jarhatott volna a teriileten. Amennyiben mégis lokalis a 1*C szint emelkedése,
ez esetben nem lehet altalanositani, igy a kalibraciés gorbe részét sem
képezheti. A hasonl6 jellegli eredményeket szamos alatdmasztd, parhuzamos
méréssel, kiilonbozd  foldrészekrél  szarmazd  faévgylirik  mérési
eredményeivel kell megerdsiteni, mivel igy ki lehet zarni a jelenség lokalis
jellegét. Szamos esetben tortént megerdsitd mérés hasonld jellegi *C szint
ugrasok detektaldsanal korabban. A mérési eredményeim alapjan, az altalunk
publikalt adatsor volt az elsd cafoldo dokumentum, amely megkisérelte, de nem
tudta aldtdmasztani egy korabban publikalt *C szint emelkedési esemény
meglétét. Elképzelhetd, hogy a Wang és munkatarsai (2017) altal mért
faévgyliri minték szennyezettek lehettek, és az alkalmazott cellulozpreparalasi
modszer Sem volt képes eltavolitani az esetleges szennyezést. Ez nem zarhat6
Ki, de kevéssé valdszinli, mivel az altaluk alkalmazott modszer elvileg
megegyezik az ATOMKI-ban altalam is alkalmazott modszerrel. A preparalas
mellett a mérési hiba lehetdsége is felmeriilhet. Mivel az itt bemutatott kutatés
nagypontossagu preparalast és mérést kivan meg, igy ezeket a méréseket csak
arra  megfelelden felkésziilt laboratoriumok végezhetik el megfeleld
pontossaggal (Jull et al., 2021). A nemzetkozi dsszemérések eldsegithetik azt,
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hogy a laborok demonstralhassak, hogy képesek az ilyen jellegli kutatasok és
mérések végrehajtasara.

Ennek érdekében az ATOMKI is, az altalam végzett mérésekkel,
bekapcsolddott hasonld nemzetkdzi Osszemérésbe, amelyben kifejezetten
faévgyliri mintak nagypontossagi mérése volt a cél. Ebben a nemzetkozi
dsszemérésben jol szerepeltek az altalam elvégzett 14C mérések (z-score értéke
minden esetben -2 és +2 kozott volt, tehat az altalunk produkalt mérések
eltérése a 3 labor altal mért eredmények sulyozott atlagahoz képest nem volt
nagy, az altalunk produkalt eredmények kozelitették legjobban az atlagértéket)
(Kudsk et al., 2021). Ennek a nemzetk6zi 6sszemérésnek az eredményei (nem
képezik dolgozatom témajat) jol mutatjak, hogy nincs szisztematikus eltérése
a mérési eredményeimnek a masik 2 neves, nemzetkozileg szintén elismert
AMS mérélabor altal produkalt értékeitol.
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5. Osszefoglalas

A ndvényi maradvanyok és egyéb szervesanyagok, mint a kornyezet
kiilonb6zé lenyomatait hordozé mintak, komoly szerepet jatszanak a
klimakutatas, kornyezeti és radioaktiv monitoring, valamint Osszetett
interdiszciplinaris kutatasokban. A faévgytriik és falevelek bizonyitottan jol
alkalmazhatdk a jelenkori kornyezeti faktorok passziv mintazasara és a multra
iranyuldé kutatasok végrehajtasara is. Ezen anyagok segitségével olyan
teriiletekrél és iddszakokrol nyerhetiink 1égkori informdciot, amelyek
miiszeres mintazasa egyébként igen koltséges, esetleg szinte lehetetlen lenne.
Olyan tertileteken gytjthetiink mintat, ahol nem all rendelkezésre elektromos
aram, lakott teriiletekt6l tavol helyezkednek el, vagy az egyidejii nagy térbeli
felbontast mintavétel nagy koltséggel jarna. Ezen anyagok izotopanalitikai,
ezen beliil radiokarbon vizsgalatokra is alkalmasak, széntartalmuk nagy, tehat
kis mennyiségli minta is elegendd egy-egy nagy pontossagi mérés
lefolytatasdhoz. Tovabba, a jelenkori ndvényi anyagok jol mérhetd
radiokarbon szintjiik miatt hatékonyan elkiildnitheték a fosszilis, *C mentes
anyagoktol. Ezzel egyiitt, mint természetes nyomjelzett alapanyagok
lehetdséget adnak arra, hogy iizemanyagokban, mlianyagokban €s barmilyen
széntartalmu anyagban izotopos méréssel megallapithassuk, hogy aranyaiban
mennyi recens bioldgiai, vagy fosszilis forrasbol szdrmazo6 szén van.

Doktori munkamban olyan névényi szervesanyagokat, illetve
lizemanyag keverékeket vizsgéltam, ahol a radiokarbon mérés valamilyen
kornyezeti elem/folyamat monitorozasara, vagy biokomponens-arany
felderitésére alkalmas. A munka soran vizsgaltam faleveleket és fiiszalakat két
igen kiilonbozd foldrajzi teriileten (Debrecen, Magyarorszag ¢és Bali,
Indonézia), ahol az adott teriilet fosszilis COz terhelését kivantam kimutatni.
Vizsgaltam faévgyliri mintakat a fukushimai atomerémii baleset Japan
kozponti részére, Koriyama varos kornyezeti 1*C szintjére gyakorolt hatdsanak
kimutatasara. Tovabba tanulményoztam tobb mint 5000 éves mintékat,
feltételezett kozmikus esemény faévgyiiriiben detektalhato *C lenyomatanak
reprodukéldsira. Ezek mellett szdmos mézmintdt is megvizsgiltam 4C
korolhatosag és kdrnyezeti monitoringra valé alkalmazhatdsag szempontjabol.
Mindezek mellett részt vettem {izemanyagok radiokarbon alapu
biokomponensarany  mérésének = meghonositdsaban €s  nemzetkdzi
Osszehasonlitdo mérésiikben.

Munkdm sordan minden esetben hasonld elvii preparalasi modszert
alkalmaztam, ahol a szaraz, vagy folyékony halmazallapotii mintdkat MnO2
reagens mellett vakuum alatt lezart ampullaban elégettem, a mintabol
keletkezett CO, gazt megtisztitottam, grafitizaltam és  gyorsitos
tomegspektrométeren mértem annak *C/*?C aranyat. Ilyen minték voltak a
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fentebb is emlitett éves felbontast faévgylrii mintak, mézmintak, falevél és
fiiszal mintak, valamint a nyers és keverék iizemanyagmintak. Ezen mintakbol
nyert eredményekbdél vontam le kovetkeztetéseket a kornyezeti 4C
alakulasara, eloszlasara, mézmintakba talajbol beépiild szén és folyékony
tizemanyagok biokomponens tartalmara vonatkozdan.

A falevél és fiiszal mintdak vizsgalataval, mind a Debrecenbdl és mind
a Balirdl szarmazé mintak alapjan, kimutattam, hogy a forgalmas
csomopontok, utkeresztezddések varosi CO2 kibocsatd gdcpontokként
szolgalhatnak, ahol a feltorlodo jarmiiforgalom folyamatos fosszilis CO2
kibocsatasa a novények széntartalmaban jelentds fosszilis szénbeépiilést okoz.
A vizsgéalatokban rdmutatok arra, hogy a fiiszalak, mivel joval kozelebb
helyezkednek el a kibocsatasi ponthoz, vagyis az autok kipufogojahoz, joval
nagyobb, akar négyszeres fosszilis szénterhelést szenvednek, ami joval
érzékenyebbé teszi Oket a jarmiforgalombol eredd fosszilis CO2 kibocsatas
kimutatasara. A varosi hattérteriilethez viszonyitva ez a fosszilis széntartalom
megkozelitheti a 10 %-ot kifejezetten forgalmas csomépontokban a
fiiszalakban, mig falevélmintakban maximum 5 % kozeli értéket tudtam
kimutatni a legterheltebb teriileten.

Uzemanyagmintik mérésével bemutattam, hogy a jelenlegi
szabalyozasnak megfeleld keverési ardnyok mellett is 1 %-nal jobb
pontossaggal meg lehet hatdrozni a folyékony dizel iizemanyagok
biokomponens-aranyat. Az alkalmazott médszer eredménye teljesen fliggetlen
az alapanyag és a biotartalmu adalékok kémiai Gsszetételétdl, vagy a gyartési
folyamatok milyenségétél. Az altalam alkalmazott modszer rendkiviil kis
hozzéadott hattérrel (szennyezéssel) képes mind a fosszilis és biogén
komponens, és azok ardnyanak pontos mérésére AMS *C modszerrel. Az
alkalmazott modszert 6sszehasonlitottuk két masik, nemzetkozileg elismert
AMS laboratorium méréseivel is (ETH, Svajc és CEDAD, Olaszorszag), ahol
megfeleld egyezés mellett, szintén 1 % alatti pontossaggal voltak képesek
meghatarozni a kivalasztott mintdk biokomponens tartalmat.

Mézmintdak vizsgdlataval kimutattam, hogy az akdcmézek egészen jol
tiikrozik a 1égkori COz C/*2C aranyat, mig a repce, napraforgé és erdei mézek
14C/*2C aranyaban véletlenszerii (pozitiv és negativ) eltérés tapasztalhato a
vart, adott évet reprezentald 1égkori *C/*2C aranyhoz képest. Ez az eltérés tobb
esetben meghaladta az 50 %o-et (A*C), mikdzben az altalam alkalmazott
nagypontossagi AMS mérés, Kisebb, mint 3 %o-es hibaval jellemezhetd. A
szoban forgd ndvényeknél tobb esetben leirtak mar a guttacios folyadék, vagy
extrafloraris nektar megjelenését. Ezen ndvényi nedvek bizonyitottan
széllithatnak talajbol eredd széntartalmu vegyiileteket, és a méhek egyes
idészakokban, példaul szarazsdg idején eldszeretettel gyljtik ezeket a
folyadékokat a nektar helyett, a méz higitdsahoz. Eredményeim azt mutatjak,
hogy ez jelentds mértékii lehet, amely altalanossdgban alkalmatlanna teszi a
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mézmintakat a gyiijtés évére vonatkozd radiokarbon kormeghatarozéasra. A
talaj széntartalma rendkiviil 6sszetett folyamatok révén, hosszu id6 alatt épiil
be, annak 4C/*2C izotéparanya altalaban nem egyezik meg a jelenkori szinttel,
atlagos radiokarbon kora szdmos tényez6tol fiigg és mintavételi pontonként
jelentds valtozékonysagot is mutat.

Recens faévgyiirii mintik *C AMS vizsgalataval ki tudtam mutatni,
hogy a Japan sziget belsejében, megkozelitbleg 60 km-re a fukushimai
atomerdmii baleset helyszinétél, nem mutathato ki jelentés *C tdbblet a
baleset évében. Sot, a sziget ezen teriiletén, az enyhén novekedd fosszilis
kibocsatas dominal. A kezdeti (1990) ~0 % kozeli fosszilis komponens aranya
a 2000-es évekre ~1% kozelire emelkedett a vizsgalt varosi hattérteriileten.
Vizsgalataimban felhivtam arra a figyelmet, hogy bar 2011-ben, a baleset
évében valoban kimutathato radiokarbon tobblet volt jelen a szakirodalomban
vizsgalt faévgyiirikben, de hasonléan nagy értékek mar korabbi
faévgylrimintakban is mérheték voltak, tehat az esetleges baleseti kibocsatas
a mar évek Ota fenndlld, normal iizemi #C kibocsitds 4ltal megemelt
hattérszinthez adodott hozza, amit figyelembe kell venni. Az eredményeimet
mas kutatasok eredményeivel is Osszevetve, elmondhaté, hogy az adott
terlileten jelen 1évd fosszilis terheléshez tevédik hozzd a lokélis nuklearis
eredetli kibocsatas, melynek figyelmen kiviil hagyasaval alul becsiilhetjiik a
nuklearis kibocsatasbol ered6 tobbletet. Ennek kikiiszobolésére lokalis,
regiondlis hattérmintdk vizsgalatdnak alkalmazéasa sziikséges. HYSPLIT
trajektoriamodellezéssel bemutattam, hogy mind a balesetet kdzvetlen kovetd
1doszakban ¢és az egész vegetacids peridusban olyan meteoroldgiai helyzet
(dominans szélirany) allt fenn, amely az Csendes Ocean felé¢ sodorta a
légtomegeket, amelynek koszonhetden a sziget belseje felé feltehetéleg csak
csekély mennyiségii radionuklid, és ezzel egyiitt 1*C juthatott a balesetbdl, igy
megvédve a szennyez€s ezen iranyba valo terjedésétdl a szigetet.

Az 5000 évesnél dregebb faévgyiirii mintakon végzett méréseimmel
nem lehetett reprodukalni egy mar korabban publikalt hirtelen radiokarbon
szint ugrasi eseményt. A Wang és munkatarsai (2017) altal publikalt adatok
egy feltehetéen kozmikus esemény (napkitorés, szupernova robbanas) hatasara
bekdvetkezd hirtelen, 1égkori **C szint ugrast irtak le (Kr.e. 3372. és 3371.
kozott). A leirt eseményt dendrokronologiailag datalt észak-amerikai
faévgylirimintdkon végzett méréseimmel nem lehetett reprodukalni. A
feltételezett esemény globalis 1étezését cafold eredményeimet megerdsitették
ugyanabbol a korbdl szarmazo, eurdpai faévgytiri sorozaton folytatott 4C
AMS méréssorozattal is (ETHZ, Svajc). Az altalunk végzett kutatas az elso
olyan cafol6 kdzlemény, amely egy feltételezett 14C kiugrasi esemény létezését
vonja kétségbe. Nem allithato, hogy az esemény egyaltalan nem létezik valahol
abban az iddészakban, de arra hivtuk fel a figyelmet, hogy az eredetileg
megadott iddpillanatban globalisan érzékelhetd esemény nem tortént.
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Elképzelhetd, hogy az eredeti publikdciohoz hasznalt faévgyliriik koroldsa
hibas lehetett, vagy esetleg a mintafeldolgozas nem volt megfelel. Ez az
eredményiink azért fontos, mert a hasonldé mérési eredmények beépiilhetnek a
radiokarbon kalibracids gorbéjébe, és jelentds torténelmi kutatasok alapjat
képezik, igy feliilvizsgalatuk rendkiviili koriiltekintést igényel.

Az altalam végzett mérésekkel és modszerfejlesztéssel sikertilt olyan
anyagok '“C vizsgalatat végrehajtanom, amelyekre korabban hazankban, vagy
vilagszinten sem volt példa. Az alkalmazott mérési modszerek alkalmasak a
kornyezettudomanyi vizsgalatok mellett az ipar szaméra is hasznos
eredmények szolgaltatdsara. Nemcsak a légkori fosszilis CO2 terhelés
becslésére, hanem az lizemanyagok, vagy késdbbiekben akdr miianyagok,
vegyszerek és ¢lelmiszerek biokomponens-aranyanak pontos meghatarozasara
is felhasznalhatok.
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6. Summary

As environmental monitoring samples, the organic materials of plants
have a major role in climate, environment research and radioactive monitoring,
as well as in interdisciplinary investigations. Tree rings and leaves have been
shown to be very applicable for passive sampling of recent and past
environment conditions. Based on the applications of these materials, we can
gain analytical information on areas and time periods, that would be very
expensive or almost impossible to obtain in another way. It is possible to
collect samples where there is no electricity, where the sampling site is located
far from urbanised areas, or when high temporal and spatial resolution on-line
atmospheric sampling would be too expensive. These materials are suitable for
isotope analytical investigations and for radiocarbon analysis, due to their high
carbon content, therefore small amount of sample is enough for a high
precision measurement. Furthermore, recent plant materials can be
distinguished from fossil or 1*C free materials, based on their well measurable
14C content. As naturally 1*C labelled materials, the biobased carbon content
can be determined by **C isotopic measurements in several type of materials
such as fuels and plastics to determine the fossil and recent biological sources
in these samples.

In my PhD dissertation, | have investigated such plant based organic
materials and fuel mixtures, that are applicable for environmental monitoring
or biocomponent analysis by radiocarbon measurement. | dealt with leaf and
grass samples from two different geographical origins (Debrecen, Hungary and
Bali, Indonesia), where | proposed to determine the fossil CO2 load at different
sampling sites. | investigated tree ring samples collected from Koriyama city,
in the interior of Honshu Island, Japan in, to determine the effect of the
Fukushima Nuclear Power Plant accident on the environmental C levels. |
also measured more than 5000 years old tree ring samples, to reproduce a
suspected 1“C signal of an extra-terrestrial event. In addition to these studies, |
measured the **C/*?C ratio of numerous honey samples to investigate the
suitability of this material for radiocarbon-based dating and environmental
monitoring. In addition to all of this, | took part in the development and
international comparison of radiocarbon-based biocomponent analysis of
liquid fuel samples.

The annually-resolved tree rings, honey, leaf and grass samples, and
raw and mixed liquid fuel samples were processed in the HEKAL AMS
laboratory (Debrecen, Hungary). | used quite similar preparation methods for
these materials, where | combusted both the solid and liquid samples with
MnO: reagent in vacuum sealed ampules. Then, | purified the generated CO;
gas and the samples were then graphitised and the *C/*?C isotopic ratio was
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measured by a MICADAS type accelerator mass spectrometer (AMS). Based
on the results of the radiocarbon measurements of these samples, | drew several
conclusions about the evolution and distribution of the environmental level of
14C, about the incorporated carbon from soil into honey samples, and about the
biocomponent content of liquid fuel samples also.

Based on the investigation of leaf and grass samples, | showed that
busy crossroads and transport junctions, where the traffic can easily be
congested, may behave as constant urban fossil CO, emission sources both in
Debrecen, Hungary and Bali, Indonesia. My research showed that grass
samples have about four times more fossil CO> load and they are more exposed
to the traffic related fossil emission than tree leaves (at the same place), due to
their closer location to emission sources, the exhaust of the cars. Compared to
the urban background site, the fossil carbon load in the grass can reach 10 %
near quite busy crossroads, while the highest fossil carbon load in tree leaf
samples was maximum 5 %.

For the measurements of liquid fuels samples, | have presented
results that show that the biocomponent ratio of fuel can be determined to
within 1 % precision, which can be applicable to conform to current
regulations. The results of the developed and applied method are completely
independent from the chemical composition and properties of the raw materials
and biobased additives. The method that | used is able to determine both the
fossil and biogenic component ratio of fuel blends by AMS C method, with
quite low background (contamination). The results of the applied preparation
and measurement method was compared with results from two other
internationally recognized AMS laboratories (ETHZ, Ziirich and CEDAD,
Italy). The results were in good agreement, and all of the participating
laboratories could determine the biocomponent ratio of the selected samples
within 1 % precision.

For the investigation of honey samples, my results showed that acacia
honey samples reflect the atmospheric CO, “C/*2C ratio well, but rape,
sunflower and forest honeys have random (positive and negative) offsets
compared to the contemporary atmospheric **C/*2C ratio. In some cases, this
offset was even higher than 50 %o (A*C), while the error of the applied high
precision AMS measurement method is lower than 3 %.. The appearance of
guttation liquid and extrafloral nectaries has been described in the case of the
above-mentioned plants in the literature. These plant liquids have been shown
to be able to transport carbonaceous compounds from the soil and the bees
collect them with preference instead of nectar during certain periods, such as
in drought, to dilute the honey. Based on my results, the incorporation of these
plant liquids into the honey might be significant, which makes those honey
samples unsuitable for radiocarbon based dating of the collection year. As the
formation of soil carbon content is a long and complex process, the *C/*?C
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isotopic ratio of the soil is typically not in equilibrium with the atmosphere.
That is why radiocarbon age of the soil depends on many (local) properties and
varies from sampling site to sampling site too.

For the AMS *C measurement of recent tree ring samples from
interior of Honshu island (Japan), I have shown that there was no significant
atmospheric C excess in the year of the Fukushima Nuclear Power Plant
accident, at about 60 km distance from the power plant. Moreover, at this area
of the island, the increasing trend of fossil component ratio is dominant. In
1990, the fossil component ratio was close to 0 %, but during the 2000’s, this
increased to 1 % at an investigated urban background site. During my research,
| noted that although there was measurable excess in the tree rings in 2011
from earlier studies, but similar high **C levels were observed in tree ring
samples before 2011 too. So, the possible accidental excess *4C might be added
on the top of already existing excess 4C from the normal nuclear plant
operation at these sites. My research also showed that, there is a constant fossil
CO: load at these site, that can dilute the effect of nuclear power plant related
14C emissions. If these facts are ignored, the nuclear emission related *C
excess could be underestimated in this area. For this reason, parallel
measurement of local background samples should be applied. By HYSPLIT
trajectory modelling, | showed that during the immediate period of the accident
and during the whole vegetation period, the meterorological situation (wind
direction) spread the plume (**C and the other radionuclides) to the direction
of the Pacific Ocean, so the central part of the island was protected.

By the measurements of more than 5000 years old tree ring, we could
not reproduce a previously published rapid **C increase event. Wang et al.
(2017) suggested a rapid, atmospheric **C increase in tree ring samples in the
year of 3372-3371 BCE, perhaps caused by a cosmic event (solar flare or
supernova explosion). We were not able to reproduce the event by the *C
measurement of a dendrochronologically dated Northern American tree ring
section. Our results were also supported by AMS *C measurements of
European tree rings from the same time period, refuting the existence of the
hypothetical global event at that time. Our publication is the first to refute a
published global *4C increase event. Based on our results, we can not state that
the event is completely false around the specified time period, but we found
that there was not a global C increase at that time period. It is possible, that
the dendrochronological dating of tree ring samples or the applied sample
preparation used by the other authors were incorrect. Since similar tree ring
14C results could have been incorporated into the global radiocarbon
calibration curve, they would act as dating basis of important historical
researches, so our review of those results was essential.

With the presented AMS *4C method developments and measurements,
| performed C studies of materials that had never been performed before in
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Hungary or internationally. The applied **C based methods are also suitable
for environmental science and industrial applications, both for atmospheric
fossil CO. load investigations and studies of the biocomponent ratio in fuel.
The developed methods may also be useful for the accurate determination of
the biocomponent ratio in plastics, chemicals and food products as well.
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7. Koszonetnyilvanitas

K6szondm témavezet6mnek Dr. Molnar Mihdlynak a lehet6séget, a
tdmogatast és rendkiviili segitségét, amellyel hozzajarult, tudomanyos szemléletem
kialakitasahoz, kutatdomunkam elvégzéséhez és dolgozatom elkészitéséhez.

K6szondm Dr. Major Istvan vallalati szakértémnek a rendkivili segitséget,
tdmogatast, amellyel hozzajarult szakmai fejlédésemhez és dolgozatom
elkészitéséhez.

K6szondm Prof. Dr. Timothy Jull szakmai tdmogatdasat, publikaciéim
lektordldsat, és sokéves tapasztalatdnak megosztdsat, amelyek jelentésen
hozzajarultak tudomanyos, publikacids tevékenységemhez.

K6szondm Dr. Palcsu Laszldnak az 1zotép Klimatoldgiai és Kornyezetkutatd
K6zpont (IKER) vezetGjének, hogy tdmogatta kutatdmunkam.

K6sz6ndm a tdmogatast az Isotoptech Zrt. vezérigazgatdjanak, Veres
Mihalynak, hogy nagymértékben hozzajarult kutatdsomhoz, biztositotta szdamomra
a vilagszinvonalu kutatdsi infrastrukturat.

K6szonom Dr. Lisztes-Szabd Zsuzsanak, Dr. Janovics Rébertnek, Dr. Laszld
Elemérnek, Dr. Haszpra Laszldnak, Dr. Buré Botondnak, Dr. Hubay Katalinnak, Ban
Sandornak és Molnar Anitanak a szakmai konzultaciokat, amelyek nagymértékben
segitették tudomdanyos munkdamat.

K&szondm Dr. Baranyai Edindnak és Sajtos Zséfinak, hogy a mézmintakat
rendelkezésemre bocsatottak. K6szondm nekik a k6z6s munkat, hasznos
tanacsokat és segitséget.

K6szonom Sandorné Mogyordsi Magdolndnak a mindenkori segitséget és
hasznos tanacsait, mintavételi és preparalasi tapasztalatainak megosztasat.

K6sz6ndm Barnucz Petra és Gajdos Zita szakdolgozdéimnak, hogy
szorgalmas munkajukkal segitségemre voltak a mintavételi és preparalasi
folyamatok sordan.

K6szonom az ATOMKI Izotdp Klimatoldgiai és Kornyezetkutatd Kozpont és
az Isotoptech Zrt. Hertelendi Ede Kérnyezetanalitikai Laboratérium minden
dolgozdjanak a tdmogatast és segitséget.

Szivbdl koszonom feleségemnek, sziileimnek, csaladomnak és barataimnak
a kitartd tdmogatasukat, segitségiket és tirelmuket. Nélkuliik ez a dolgozat nem
késziilhetett volna el.

Az Innovacids és Technoldgiai Minisztérium Kooperativ Doktori Program
Doktori Hallgatéi Oszténdij Programjanak a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és
Innovacids Alapbdl finanszirozott szakmai tamogatdsaval késziilt.

A kutatdst az Eurdpai Unid és Magyarorszdg tamogatta az Eurdpai
Regionalis Fejlesztési Alap tarsfinanszirozasaban a GINOP-2.3.2-15-2016-00009
azonositdszamu ‘IKER’ palydzatban.
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