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Bevezetés

A radiokarbonnak (**C) a kormeghatarozas mellett jelentds
szerepe van a kornyezet- €és klimakutatasban egyarant. Mint természetes
nyomjelz6, jol alkalmazhatd fosszilis és modern szervetlen-, valamint
szervesanyagok megkiilonboztetésére. Mivel a fosszilis anyagokban
nincs, addig a modern, 1égkori szén-dioxiddal szoros kapcsolatban 1évé
ndvényi anyagokban jol mérhetd radiokarbon tartalom van jelen.
Bizonyos esetekben mas modszer nem is all rendelkezésre a két forras
elkiilonitésére az izotdpanalitikan kiviil. Ilyen eset példaul a fosszilis,
vagy modern, biologiai forrasbol szarmazé 1égkori CO2 terhelés
elkiilonitése (Suess, 1955). A két forras elkiilonitése, nem csak 1égkori és
ndvényi mintdkban lehetséges, de akar ipari Gton eldallitott termékekben,
példaul bio- és fosszilis komponenst is tartalmazé millanyag- és
lizemanyag mintakban egyarant (Oinonen et al., 2010). Emellett a
nukledris ipar *C kibocsatisa is vizsgalhatd, annak mértéke jol
elkiilonithetd a természetes hattérszinttél (Zhang et al., 2021). Mivel a
ndvények a fotoszintézis utjan megkotik a szenet a 1égkori CO2-bol, igy
a novények egyes anyagai, mint példaul a celluloz, jol reprezentaljak a
keletkezési idejiikben az adott teriiletre jellemzd légkori CO2 C/H2C
aranyat (Rakowski, 2011; Richardson et al., 2013). Ennek kdszonhetéen
a novényi mintak (falevelek, faévgyiiriik) jol alkalmazhatok akar nagy
1d6-, és térbeli felbontasti passziv mintavételezésre, igy varosi, hattér,
vagy atomerémiivekhez kotddd jelenkori és retrospektiv vizsgalatok
lefolytatasara. Olyan teriileteken is alkalmazhatok, ahol a miiszeres
mintavétel nem, vagy csak nagyon koltségesen lenne kivitelezheto.
Tovéabba olyan, extraterresztridlis 1éptékili vizsgalatokat is lehetévé
tesznek, amelyek hétkoznapi miiszeres mintavétellel nem lehetségesek,
igy példaul tobb ezer éve tortént szupernova robbanasok lenyomata is
vizsgalhatova valik a faévgytiriikben (Miyake et al., 2012).



Ceélkituzések

A doktori munkdmhoz kapcsolédd vizsgalataimat az Eotvos
Lorand Kutatohalozat, Atommagkutatd Intézet (ATOMKI), Izotdp
Klimatologiai és Kornyezetkutatdé Kozpontjaban (IKER) végeztem.
Célom volt olyan radiokarbon alapti gyorsitos tomegspektrometriai
(AMS) moédszerek meghonositasa, illetve alkalmazasa, amelyeket még
nem hasznaltak hazankban kornyezettudomanyi kutatasokban. Vérosi és
varoson kiviili teriiletek nagyfelbontasi fosszilis terhelésének
feltérképezését kivantam végrehajtani miiszeres mintavétel nélkiil,
novényi mintdkra alapozva magyarorszagi (Debrecen) és indonéziai
(Bali) teriileteken. Emellett a fukushimai atomerémii baleset helyszinét6l
tobb mint 50 km tavolsigban fekvé teriilet *C szintjére gyakorolt
hatasnak vizsgalata faévgylirimintdk segitségével. A nukledaris
kibocsatas kimutatasa mellett, vizsgalataim a természetes, kozmikus
eredetii *C lenyomatok vizsgalatara is iranyultak faévgyiiriikben, ahol
egy mar korabban publikalt, feltehetéleg kozmikus sugarzas hatasara
1étrejott hirtelen radiokarbon szint emelkedést kiséreltem meg kimutatni
Kr.e. 3351 - 3392 kozott keletkezett faé¢vgytirikben. Tovabba az altalam
alkalmazott modszerek alkalmazasat ki kivantam terjeszteni olyan
anyagokra, amelyekre korabban a radiokarbon méréseket hazankban nem
alkalmaztak, mint példaul folyékony tiizemanyagok és mézmintak
vizsgalatara. Ezekkel a vizsgalatokkal az volt a célom, hogy a
kormeghatarozas mellett, olyan 1j perspektivakat nyissak a hazai
radiokarbonkutatasban, amelyekre késébb hosszu tavli vizsgalatok
éptlhetnek, és 0 kutatasi iranyvonalakat nyithatnak meg.



Anyag és modszer

A debreceni és indonéziai ndvényi mintdk gyljtését magam
végeztem, a Koriyama varosbol szdrmaz6 japan faévgytirimintakat Dr.
Palcsu Laszlo (ATOMKI), az amerikai faévgytiriimintakat Dr. Timothy
A. J. Jull  (ATOMKI-UA), a MOL Nyrt-tdl szarmazo
lizemanyagmintakat Péter Monika (MOL Nyrt.), a mézmintakat pedig
Dr. Baranyai Edina és Sajtos Zso6fi (Debreceni Egyetem) biztositotta
szamomra.

A falevél és filiszal mintak esetében minden alkalommal
gyljtottem kozvetleniil forgalommal terhelt és a kozati forgalomtol
minimum 100 m tavolsagra, varosi hattértteriileteken is mintakat, hogy
az egyes forgalmi keresztez6dések relativ fosszilis CO, terhelését
becstilni tudjam.

A novényi mintdkat kémiai tisztitds, estenként cellul6z kivonas,
szaritas, esetenként liofilizalds utan égettem el. A méz és folyékony
lizemanyag mintakat eredeti allapotukban elOre tisztitott, kiflitott
ivegampullakba mértem (lizemanyagok esetén -70°C-on behiitve),
széntartalomtol fliggden annyit, hogy az égetés utan megkdzelitdleg 1 mg
szénmennyiséget nyerhessek ki. Az égetést kovetden a keletkezett gazt
megtisztitottam, annak CO> tartalmat Kinyertem, grafitizaltam, majd az
EnvironMICADAS tipusu gyorsités tomegspektrométerrel mértem
annak *C/*2C izotoparanyt. Az AMS mérési eredmények kiértékelését
az AMS miiszerhez optimalizalt ,,Bats” szoftverrel végeztem (Wacker et
al.,, 2010). A kapott nyers adatokbol fosszilis komponens aranyt,
antropogén komponens aranyt €s biokomponens ardnyt szamoltam. A
fukushimai atomerémil balesetbol szarmazo légkori
kibocsatasvizsgalatahoz Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated
Trajectory modellel (HYSPLIT) trajektoriamodellezést alkalmaztam,
hogy megéllapitsam az esetleges szennyezési csova terjedési irdnyait.



Kutatasi eredmények

1. Falevelek és fiiszalak fosszilis széntartalom
vizsgalatara torténo alkalmazasa:

1/a. Meghataroztam Debrecen varosaban a kozuti forgalombol adoddan
fosszilis szén-dioxiddal legterheltebb csomoépontokat falevél és fiiszal
mintdk segitségével. Megallapitottam, hogy a kozati forgalombol
szarmaz6 fosszilis szén-dioxid terhelés nyomon kévetesére és 4C
vizsgalatara a talajkozeli novényzet (fiszalak) alkalmasabb a
faleveleknél, a kibocsatasi forrashoz vald kozelségik miatt.

Meghataroztam, hogy Debrecen varos kozati csomoOpontjaiban a fliszalak
fosszilis terhelése joval nagyobb hatidrok kozott ingadozik (-1,9%-t61

9,6%-ig) a falevél mintakéhoz képest (-1,2%-t61 4,7%-ig). (P4)

1/b. Egy hazanktol tavoli, kevésbé iparosodott szigeten (Bali, Indonézia),
ahol a gazdasag jorészt az idegenforgalomra alapul, koltséges miiszeres
mintavétel nélkiil azonositottam a fosszilis szén-dioxiddal terheltebb
teriileteket. Bemutattam, hogy egy jelentds ipari CO2 kibocsatastol
mentes varos kdrnyezetében is lehet hasonldéan magas a névényekben a
fosszilis szén aranya, mint egy hasonldé méretii iparosodottabb varosban.
Megallapitottam, hogy a 13 kiilonb6z6 mintavételi ponton gyiijtott
falevelek fosszilis széntartalma atlagosan 1,6+1,8 % volt, a legmagasabb

érték pedig 6,3 % volt. (P5)

2. Folyékony gazolaj iizemanyagok *C gyorsitos
tomegspektrometriai alapu biokomponens aranyanak
meghatarozasa:

Meghatdroztam, hogy a jelenlegi szabalyozasnak megfeleld keverési
aranyok mellett is, az altalam alkalmazott moddszerrel 1 % -nal jobb
pontossaggal (0,2 %-nal kisebb mérési hibaval) meg lehet hatarozni a
foly¢kony dizel lizemanyagok biokomponens aranyat. Az alkalmazott
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modszer eredménye fliggetlen az alapanyag ¢és a biotartalmt adalékok
kémiai Gsszetételétol, vagy a gyartasi folyamatok milyenségétdl. Az
altalam alkalmazott mintaelokészitési modszer rendkiviil kis hozzaadott
szennyezéssel (hattérrel) alkalmas mind a fosszilis és biogén komponens,

mind azok aranyénak pontos AMS 4C mérésére. (P7)

3. Akac, napraforgo, repce és erdei mézek radiokarbon
vizsgalata kormeghatarozasi és kornyezettudomanyi

szempontbol:
3/a. Megéllapitottam, hogy az akacmézmintak 4C/*2C aranya igen jol

tiikrdzi a 1égkori atombomba-csiics adott évre jellemzd C/*2C értékeit.
Az eredmények alapjan az akacmézek alkalmasak lehetnek radiokarbon

alapti kormeghatarozasra is. (P3)

3/b. Megallapitottam, a napraforgod, repce €s erdei—-mézmintdk nagy
hanyada esetén, hogy azok *C/*2C aranya jelentés, véletlenszerii (pozitiv
¢és negativ) eltérést mutat a 1égkdri atombomba-cstics adott évre jellemzd
¥C2C értékéhez képest. Az eltérés mértéke, egyes években akar
meghaladhatja az 50 %o-€t (AC) is. Eredményeim azt mutatjék, hogy a
méz gyljtéskori higitdsa egyéb folyadékokkal (példaul: guttacids
folyadék, extrafloralis nektar) jelentds mértékii lehet, amely
alkalmatlannd teszi az érintett mézmintakat a gylijtés évére vonatkozo
radiokarbon kormeghatarozasra, illetve az adott évre jellemzd l1égkori
14C/*2C arany monitorozasara. Ezzel megéllapitottam, hogy ezen tipusu

mézek nem alkalmazhatok radiokarbon alapti kormeghatarozasra. (P1)

4. Fukushimai atomerémii baleset 1*C lenyomatinak

vizsgalata faévgyiurikben, Koriyama varosban:
Megallapitottam, hogy Japan Honsu nevii szigetén (Koriyama varos),
~60 km-re a 2011.03.11-én bekdvetkezett fukushimai atomerdmii baleset
helyszinétdl, a faévgylirlikben nem mutathat6 ki nuklearis eredetii tobblet
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14C jelenléte az eurdpai szabad légkori hattérallomas, Jungfraujoch
értékeihez viszonyitva. A baleset el6tt sem és 2011-ben sem, illetve az
azt koveto években sem. Tovabba megallapitottam, hogy a kezdeti, 1990-
es éveket reprezentald évgylriikben kezdetben elhanyagolhatdo mértékii
fosszilis széntartalom volt mérhetd, amely ndvekvé tendencidval a 2000-
es évekre elérte az 1 %-0t, s6t egyes esetekben a 1,5 %-ot is meghaladta.
A legnagyobb, megkdzelitéleg 1,5 %-os fosszilis széntartalom a
fukushimai atomerém( baleset évében, 2011-ben volt mérhetd a

mintazott faévgytiriiben. (P6)

5. Wang és munkatarsai (2017) altal publikalt,
eseményszeri “C szint ugras reprodukalasi vizsgalata
amerikai faévgytrimintakban:

Megéllapitottam, hogy a dendrokronoldgiailag datalt, Kr.e. 3351 - 3392
kozotti idészakot lefedd amerikai faévgytriikben (szarmazasi hely:
Sheep Mountain, USA, 37.53475N és 118.20045W) nem mutathato ki a
Wang és munkatérsai (2017) altal publikalt hirtelen *C szint emelkedés.
Céfoldé méréseimet a ziirichi ETH-ban, europai faévgytirikon végzett

kisérletek 1s aldtdmasztottdk az adott 1iddszakra vonatkozodan.
Eredményemmel felhivom a figyelmet arra, hogy a hasonlo, akar a
radiokarbon kalibracios gorbébe is beépitésre szant, globalisnak vélt 14C
eseményeket megerdsitd mérésekkel, a Fold tobb teriiletérdl gyljtott

mintdkkal igazolni sziikséges. (P2)



Irodalomjegyzék

Miyake, F., Nagaya, K., Masuda, K., Nakamura, T., 2012. A signature
of cosmic-ray increase in ad 774-775 from tree rings in Japan.
Nature 486, 240-242. https://doi.org/10.1038/nature11123

Oinonen, M., Hakanpéa-Laitinen, H., Himél4inen, K., Kaskela, A.,
Jungner, H., 2010. Biofuel proportions in fuels by AMS
radiocarbon method. Nucl. Instruments Methods Phys. Res. Sect.
B Beam Interact. with Mater. Atoms 268, 1117-1119.
https://doi.org/10.1016/j.nimb.2009.10.113

Rakowski, A.Z., 2011. Radiocarbon method in monitoring of fossil fuel
emission. Geochronometria 38, 314-324.
https://doi.org/10.2478/s13386-011-0044-3

Richardson, A.D., Carbone, M.S., Keenan, T.F., Czimczik, C.I.,
Hollinger, D.Y., Murakami, P., Schaberg, P.G., Xu, X., 2013.
Seasonal dynamics and age of stemwood nonstructural
carbohydrates in temperate forest trees. New Phytol. 197, 850—
861. https://doi.org/10.1111/nph.12042

Suess, H.E., 1955. Radiocarbon concentration in modern wood. Science
(80-.). 122, 415-417.
https://doi.org/10.1126/science.122.3166.415-a

Wacker, L., Christl, M., Synal, H.A., 2010. Bats: A new tool for AMS
data reduction. Nucl. Instruments Methods Phys. Res. Sect. B
Beam Interact. with Mater. Atoms 268, 976-979.
https://doi.org/10.1016/j.nimb.2009.10.078

Zhang, G., Liu, J., Li, J., Li, P., Wei, N., Xu, B., 2021. Radiocarbon
isotope technique as a powerful tool in tracking anthropogenic
emissions of carbonaceous air pollutants and greenhouse gases: A
review. Fundam. Res. 1, 306-316.
https://doi.org/10.1016/j.fmre.2021.03.007



DEBRECENI EGYETEM

EGYETEMI ES NEMZETI KONYVTAR

EGYETE M H-4002 Debrecen, Egyetem tér 1, Pf.: 400
T

el.: 52/410-443, e-mail: publikaciok@Iib.unideb.hu

Nyilvantartasi szam:  DEENK/383/2022.PL
Targy: PhD Publikacios Lista

Jeldlt: Varga Tamas
Doktori Iskola: Fizikai Tudomanyok Doktori Iskola
MTMT azonosito: 10045945

A PhD értekezés alapjaul szolgalé kézlemények

Idegen nyelvii tudomanyos kdzlemények kiilfoldi folydiratban (7)

1. Sajtos, Z., Varga, T., Gajdos, Z., Burik, P., Csontos, M., Lisztes-Szabé, Z., Jull, A. J. T., Malnar,
M., Baranyai, E.: Rape, sunflower and forest honeys for long-term environmental monitoring:
Presence of indicator elements and non-photosynthetic carbon in old Hungarian samples.
Sci. Total Environ. 808, 1-9, 2022. ISSN: 0048-9697.

DOI: hitp://dx.doi.org/10.1016/].scitotenv.2021.152044
IF: 10.753 (2021)

2. Jull, A. J. T., Panyushkina, |. P., Molnar, M., Varga, T., Wacker, L., Brehm, N., Laszlo, E., Baisan,
C., Salzer, M. W., Tegel, W.: Rapid14C excursion at 3372-3371 BCE notobserved at two
different locations.

Nat Comms. 12, 1-3, 2021. EISSN: 2041-1723.
DOI: https://doi.org/10.1038/s41467-020-20695-y
IF: 17.694

3. Varga, T., Sajtos, Z., Gajdos, Z., Jull, A. J. T., Molnar, M., Baranyai, E.: Honey as an indicator of
long-term environmental changes: MP-AES analysis coupled with 14C-based age
determination of Hungarian honey samples.

Sci. Total Environ. 736, 1-9, 2020. ISSN: 0048-9697.
DOI: hitp://dx.doi.org/10.1016/j.scitotenv.2020.139686
IF: 7.963

4. Varga, T., Barnucz, P., Major, |., Lisztes-Szabo, Z., Jull, A. J. T., Laszlo, E., Pénzes, J., Molnar,
M.: Fossil Carbon Load in Urban Vegetation for Debrecen, Hungary. / T £
Radiocarbon. 61 (5), 1199-1210, 2019. ISSN: 0033-8222. d -

2
DOI: hitp://dx.doi.org/10.1017/RDC.2019.81 ‘q& A
IF: 1.975 Ei[ ; *
hu &

.

5. Varga, T., Jull, A. J. T,, Lisztes-Szabo, Z., Molnar, M.: Spatial Distribution of 14C ik{fﬂg Leavy
4 ) Y, TN,
from Bali, Indonesia. g ~Emzett

Radiocarbon. 62 (1), 235-242, 2019. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2019.113
IF: 1.975




DEBRECENI EGYETEM
D E B R Ec E N I EGYETEMI ES NEMZETI KONYVTAR

H-4002 Debr , Eg tér 1, Pf.: 400
E GYETE M Tel.: 52/410-443, e-ma\\:rzzaé}\ka;?:gllb.rumdeb.hu

6. Varga, T., Palcsu, L., Ohta, T., Mahara, Y., Jull, A. J. T., Molnar, M.: Variation of 14C in Japanese
Tree Rings Related to the Fukushima Nuclear Accident.
Radiocarbon. 61 (4), 1029-1040, 2019. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2019.47
IF: 1.975

7. Varga, T., Major, |., Janovics, R., Kurucz, J., Veres, M., Jull, A. J. T, Péter, M., Malnar, M.: High-
Precision Biogenic Fraction Analyses of Liquid Fuels by 14C AMS at HEKAL.
Radiocarbon. 60 (5), 1317-1325, 2018. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2018.109
IF: 1.531

Tovabbi kdzlemények

ldegen nyelvii tudomanyos kézlemények kiilfoldi folydiratban (14)

8. Major, |., Molnar, M., Futé, |., Gergely, V., Ban, S., Machon, A, Salma, |., Varga, T.: Detailed
Carbon Isotope Study of PM2.5 Aerosols at Urban Background, Suburban Background and
Regional Background Sites in Hungary.

Atmosphere. 13 (5), 1-20, 2022, ISSN: 2073-4433.
DOI: http://dx.doi.org/10.3390/atmos 13050716
IF: 3.11 (2021)

9. Panyushkina, I. P., Livina, V., Molnar, M., Varga, T., Jull, A. J. T.: Scaling the 14c-excursion signal
in multiple tree-ring series with dynamic time warping.
Radiocarbon. Epub, 1-9, 2022. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2022.25
IF: 6.324 (2021)

10. Burd, B., Négyesi, G., Varga, T., Sipos, G, Filys, D., Jull, A. J. T., Molnar, M.: Soil organic
carbon dating of paleosoils of alluvial fans in a blown sand area (Nyirség, Hungary).
Radiocarbon. 64 (1), 1-19, 2022. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2022.5
IF: 6.324 (2021)

11. Quarta, G., Hajdas, |., Molnar, M., Varga, T., Calcagnile, L., D'Elia, M., Molnar, I?’._:‘Bias,
Jull, A. J. T.: The IAEA forensics program: results of the ams 14 ¢ intercompari
on contemporary wines and coffees.

Radiocarbon. Epub, 1-12, 2022. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2022.19
IF: 6.324 (2021)

En .-@/
”“'\"»,,,,,_,,..\;/

10



DEBRECENI EGYETEM
D E B R E c E N I EGYETEMI ES NEMZETI KONYVTAR

EGYETEM Tel.: 52/410-445, &-mat. pukadok@i uideb.

12. Hajdas, ., Calcagnile, L., Molnar, M., Varga, T., Quarta, G.: The potential of radiocarbon analysis
for the detection of art forgeries.
Forensic Sci.Int. 335, 1-6, 2022. ISSN: 0379-0738.
DOI: http://dx.doi.org/10.1016/j.forsciint.2022.111292
IF: 2.676 (2021)

13. Kudsk, S. G. K., Olsen, J., Hodgins, G. W. L., Molnar, M., Lange, T. E., Nordby, J. A., Jull, A. J.
T., Varga, T., Karoff, C., Knudsen, M. F.: An intercomparison project on 14 ¢ from single-year
tree rings.

Radiocarbon. 63 (5), 1445-1452, 2021. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2021.75
IF: 6.324

14. Molnar, M., Mészaros, M., Janovics, R., Major, |., Hubay, K., Buré, B., Varga, T., Kertész, T.,
Gergely, V., Vas, A., Orsovszki, G., Molnar, A., Veres, M., Seiler, M., Wacker, L., Jull, A. J.
T.: Gas ion source performance of the environmicadas at hekal laboratory, Debrecen,
Hungary.
Radiocarbon. 63 (2), 499-511, 2021. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2020.109
IF: 6.324

15. Varga, T., Fisher, R. E., France, J. L., Haszpra, L., Jull, A. J. T., Lowry, D., Major, |., Molnar, M.,
Nisbet, E. G., Laszlé, E.: Identification of potential methane source regions in Europe using
(delta)13C CH4 measurements and trajectory modeling.

Geophys Res Atmos. 126 (17), 1-16, 2021. ISSN: 2169-897X.
DOI: http://dx.doi.org/10.1029/2020JD033963
IF:5.217

16. Varga, T., Major, 1., Gergely, V., Lencsés, A., Bujtas, T., Jull, A. J. T., Veres, M., Molnar, M.:
Radiocarbon in the atmospheric gases and PM10 aerosol around the Paks Nuclear Power
Plant, Hungary.
J. Environ. Radioact. 237, 1-8, 2021. ISSN: 0265-931X.
DOI: http://dx.doi.org/10.1016/j.jenvrad.2021.106670
IF: 2.655

Debrecen, Hungary.

Sci. Total Environ. 782, 1-12, 2021. ISSN: 0048-9697.

DOI: http://dx.doi.org/10.1016/j.scitotenv.2021.146520 {
IF: 10.753 -

11



DEBRECENI EGYETEM
EGYETEMI ES NEMZETI KONYVTAR

EGYETEM Tl 521410-445, & mat. plKadok I s

18. Varga, T., Orsovszki, G., Major, |, Veres, M., Bujtas, T., Végh, G., Manga, L., Jull, A. J. T,
Palcsu, L., Molnar, M.: Advanced atmaospheric 14C monitoring around the Paks Nuclear
Power Plant, Hungary.
J. Environ. Radioact. 213, 1-11, 2020. ISSN: 0265-931X.
DOI: http://dx.doi.org/10.1016/j.jenvrad.2019.106138
IF: 2.674

19. Terrasi, F., Marzaioli, F., Buompane, R., Passariello, |., Porzio, G., Capano, M., Helama, S.,
Qinonen, M., Nojd, P., Uusitalo, J., Jull, A. J. T., Panyushkina, |. P., Baisan, C., Molnar, M.,
Varga, T., Kovaltsov, G., Poluianov, S., Usoskin, |.: Can the 14C production in 1055 CE be
affected by SN1054?

Radiocarbon. 62 (5), 1403-1418, 2020. ISSN: 0033-8222.
DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2020.58
IF: 1.504

20. Salma, 1., Vasanits-Zsigrai, A., Machon, A., Varga, T., Major, |., Gergely, V., Molnar, M.: Fossil
fuel combustion, biomass burning and biogenic sources of fine carbonaceous aerosol in the
Carpathian Basin.

Atmos. Chem. Phys. 20 (7), 4295-4312, 2020. ISSN: 1680-7316.
DOI: http://dx.doi.org/10.5194/acp-20-4295-2020
IF:6.133

21. Jull, A. J. T., Panyushkina, I. P., Miyake, F., Masuda, K., Nakamura, T., Mitsutani, T., Lange, T.
E., Cruz, R. J., Baisan, C., Janovics, R., Varga, T., Molnar, M.: More Rapid 14C Excursions
in the Tree-Ring Record: A Record of Different Kind of Solar Activity at About 800 BC?
Radiocarbon. 60 (4), 1237-1248, 2018. ISSN: 0033-8222.

DOI: http://dx.doi.org/10.1017/RDC.2018.53
IF: 1.531

A kozl6 folybiratok osszesitett impakt faktora: 111,739
A kozl6 folydiratok osszesitett impakt faktora (az értekezés alapjaul szolgald kézleményekre):
43,866

o

)
A DEENK a Jel6lt altal az iDEa Tuddstérbe feltoltétt adatok bibliografiai és tudoményﬁéiriai
ellenérzését a tudomanyos adatbazisok és a Journal Citation Reports Impact Factor lj‘s_;a ala

elvégezte. \ . 7
- e )
) '\‘\'\:m,‘ N

g
Debrecen, 2022.08.09.

12



Short thesis for the degree of doctor of philosophy (PhD)

Application of radiocarbon based methods for the
detection of natural and anthropogenic carbon
sources

by Tamas Varga

Supervisor:

Dr. Mihaly Molnar

University of Debrecen

Doctoral School of Physics

Debrecen, 2022



Introduction

Radiocarbon (**C) has an important role both in the environment
and climate research as well as in radiocarbon dating. As a natural tracer,
radiocarbon can be applied to differentiate fossil or modern derived
inorganic and organic compounds. Although fossil materials do not
contain radiocarbon, recent modern materials have a well-measurable
radiocarbon content as they are closely related to the atmospheric carbon
dioxide. In certain cases, different methods apart from the isotope
analysis cannot be applied to discriminate the two sources, like in the
case of the discrimination of fossil and modern CO, emissions (Suess,
1955). The method is not only applicable for discrimination of emission
sources, but also in industry for the investigation of materials containing
fossil and bio components as well, like plastic and fuel samples (Oinonen
et al., 2010). In addition, the *4C emission of nuclear facilities can be
investigated, as the *C/*?C ratio of nuclear emission are easily
distinguishable from the natural background (Zhang et al., 2021). Plants
collect and fix the carbon from the atmospheric CO; by the
photosynthesis, for this reason, some plant organic material, like
cellulose, well represent the local atmospheric **C/*2C ratio of CO; in the
year of the production (Rakowski, 2011; Richardson et al., 2013). Based
on this, plant materials (tree rings and leaves) can be applied to high
spatial and temporal resolution passive sampling in urban and rural areas
or around nuclear power plants, for recent and retrospective
investigations. By this method, areas can be investigated, where
instrumental sampling is not possible or would be very costly.
Furthermore, the method is applicable to signals of extraterrestrial events,
that cannot be performed by ordinary instrumental sampling, like
investigation of *C fingerprints of the supernova explosions in tree ring
samples, which are over a thousand years old (Miyake et al., 2012)
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Aims of the research

My presented PhD work was performed in the E6vtos Lorand Research
Network, Institute for Nuclear Research (ATOMKI), Isotope
Climatology and Environmental Research Centre (ICER). In my research
I was aiming to develop and apply accelerator mass spectrometry (AMS)
based radiocarbon measurement methods that have not been applied in
Hungary for environmental research. My aim was mapping the fossil
carbon load in urban and background areas with high spatial resolution
without instrumental air sampling, based on plant samples in Hungary
(Debrecen) and Indonesia (Bali). In addition, | aimed to determine the
effect of the Fukushima nuclear accident for the level of *4C in tree ring
samples, 50 km west from the Fukushima Nuclear Power Plant. Beside
nuclear emission, my research aim was also the investigation of the 4C
fingerprints of natural cosmic events in tree ring samples. | tried to
reproduce a previously published rapid *C increase event in tree ring
samples produced between 3351-3392 BCE. Furthermore, | wanted to
expand the application of the applied *C methods for such type materials
that have not been investigated in Hungary before, such as fuel and honey
samples. By these studies, in addition to radiocarbon dating, my aim was
to open new perspectives in the Hungarian radiocarbon research, that can
be the base of long-term researches in the future and open new research
directions.

Materials and methods

The plant samples from Debrecen and Bali were collected by me,
the Japanese tree ring samples from Koriyama city were made available
by Dr. Laszl6 Palcsu (ATOMKI), the tree ring samples from America
were provided by Dr. Timothy A. J. Jull (ATOMKI-UA), the fuel
samples from the Hungarian Mol Nyrt. were provided by Monika Péter
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(Mol Ltd.) and the honey samples were provided by Dr. Edina Baranyai
and Zs6fi Sajtos (Universitiy of Debrecen) for my PhD research.

In case of the leaf and grass samples, | collected samples directly
close to the traffic and urban background samples, at a minimum 100 m
distant from the traffic, to estimate the relative fossil CO> load in the
crossroads.

| combusted the plant material samples after the chemical
preparation, in some cases after cellulose extraction, drying or
lyophilisation. The honey and liquid fuel samples were weighed into
precleaned and preheated glass ampules (in case of fuel samples cooled
at -70°C). I weighed the samples based on the carbon content to produce
approximately 1 mg carbon after combustion. The sample gas after the
combustion was purified and then the CO> was captured and graphitized
and measured by the EnvironMICADAS accelerator mass spectrometer
at ATOMKI. The data reduction and evaluation were performed using
the “Bats” software which is optimized to the applied AMS (Wacker et
al., 2010). Based on the raw data, I calculated the fossil component ratio,
anthropogenic component radio and biocomponent ratio for the different
samples. For the investigation of the emission of the Fukushima Nuclear
Accident, | have applied trajectory modelling by the Hybrid Single-
Particel Lagrangian Integrated Trajectory (HYSPLIT) model to
determine the possible trajectories of the emission plume.
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Scientific results

1. Application of leaf and grass samples for the

investigation of fossil carbon content:
1/a. I identified the most fossil CO. loaded road intersections in Debrecen
by leaf and grass samples, related to the local traffic. | found that traffic
related fossil CO- load can be traced by C investigations. The grass
samples at the ground level are more suitable than tree leaves, due to their
closer position to the emission sources. | have determined that the fossil
carbon load in grass samples is in a greater interval (from -1.9 % to 9.6
%) compared that of to the tree leaf samples (from -1.2% to 4.7%) at the

crossroads of Debrecen. (P4)

1/b. On a distant island from Hungary (Bali, Indonesia), where the
industry is less developed and economy is mostly relied on tourism, I
could identify the most fossil CO, loaded areas without costly
instrumental sampling. | have showed that the fossil carbon content in
the plants in a less industrialized city can be as high as in a similar size
industrialized city. | have determined that the mean fossil carbon content
in leaves was 1.6+1.8% at the 13 sampling point, the highest value was

6.3%. (P5)

2. Accelerator Mass Spectrometry based 4C

biocomponent ratio determination of liquid diesel fuel

samples:
I demonstrated that the method | used for the diesel fuel 4C
measurements is capable of determining the biocomponent ratio of liquid
diesel fuel samples within 1 % precision (below 0.2% uncertainty) even
with the mixing ratios according to the current regulations. The results of
the applied method are independent of the chemical composition of raw
materials and biocomponents or the manufacturing processes. The
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applied sample processing method gives a relatively low background
(contamination) to the sample and is suitable for the determination of the

fossil and bio component ratio by AMS *4C measurements. (P7)

3. Radiocarbon analysis of acacia, sunflower, rape and
forest honey samples for radiocarbon dating and
environmental research:
3/a. | demonstrated that the 1*C/*2C ratio in acacia honey samples have
no significant difference compared to the value of the atmospheric
radiocarbon bomb peak in the given year. Based on my results, acacia

honey samples are suitable for reliable radiocarbon dating. (P3)

3/b. | have found that most of the sunflower, rape and forest honey
samples have significant random 4C/*?C offsets compared to the value
of the atmospheric **C bomb-peak curve in a given year. In certain years,
this offset can be even higher than 50 %o (A*C). My results show that the
dilution of the honey samples with different liquids (such as guttation
liquid or extrafloral nectaries) can be significant, and makes the honey
samples ineligible for determining the year of production by radiocarbon
dating and monitoring of atmospheric **C/*2C ratio. | have found that

these type of honeys are not suitable for radiocarbon based dating. (P1)

4. Investigation of the *C imprint of the Fukushima

nuclear accident in tree ring samples from Koriyama

city:
I could not detect nuclear related *4C excess in tree ring samples collected
60 km away from the location of the Fukushima nuclear accident (which
occurred in 2011.03.11) in the Koriyama city, Honshu island, Japan,
compared to the European background values. | could not detect excess
14C in the tree rings even before, during or after 2011. Furthermore, |
showed that in the 1990’s, the fossil carbon content was negligible in the
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tree ring samples, but in the 2000’s, it increased and reached the 1%. It
was the highest, 1.5% in the year of the Fukushima nuclear accident, in

2011. (P6)

5. Reproducibility study of rapid *C level published by
Wang et al. (2017) in American tree ring samples:

I demonstrated that the rapid radiocarbon level increase published by
Wang et al (2017) between 3351 and 3392 BCE in dendrochronologically
dated tree ring samples (from the Sheep Mountain region, USA,
37.53475N and 118.20045W) cannot be reproduced. My measurements
were supported by AMS 24C tree ring measurement for the same time
period in a European tree ring section by the ETH Ziirich. With my
results, | drew attention to similar results that are possibly global, what
can be implemented into the radiocarbon calibration curve should be
supported by measurements of samples from different areas of the earth.

(P2)
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