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Bevezetés 

Az atomerőművekből és radioaktív hulladéktárolókból a környezetbe potenciálisan 

kibocsátott radionuklidok közül általában a radiokarbon a legjelentősebb a kollektív 

effektív dózis hozzájárulás tekintetében. Ezért a nukleáris létesítmények 

környezetellenőrzése során fontos szerep jut a radiokarbon különböző környezeti 

elemekből való meghatározásának. 

A Magyar Tudományos Akadémia Atommagkutató Intézetének Hertelendi Ede 

Környezetanalitikai Laboratóriumában (HEKAL) az 1970-es évek óta foglalkoznak a 

radiokarbon régészeti, környezetkutatási, és nukleáris környezetvédelmi célú vizsgálatával. 

A HEKAL mára nemzetközi szinten is elismert kutatóhely, amit nem utolsó sorban 

mintavételi és mérési módszerek fejlesztése terén végzett tevékenységének köszönhet. 

2011-ben egy kompakt gyorsítós tömegspektrométer (MICADAS-AMS) beüzemelése 

történt az MTA Atommagkutató Intézetében (Atomki) az Isotoptech Zrt. és a zürichi 

Szövetségi Műszaki Egyetem (ETHZ, Svájc) való együttműködésben. 

Az AMS technikával a korábbiakhoz képest nagyságrendekkel kisebb mintamennyiség 

is elegendő a megfelelő pontosságú radiokarbon mérés elvégzéséhez. A modern 

méréstechnika rendelkezésre állása önmagában még nem elegendő feltétele a megfelelő 

méréseknek, mert a parányi mintamennyiségek miatt a mintakezelés során bevitt 

szennyeződés nagy veszélyforrássá válik, ezért új minta feldolgozási módszerek fejlesztése 

vált szükségessé laboratóriumunkban. 

Célkitűzés 

PhD hallgatóként kutatásaim elsődleges célja olyan mérési módszerek fejlesztése és 

meghonosítása volt, amelyek lehetővé teszik különböző típusú minták hatékony 

előkészítését és gyorsítós tömegspektrométeres radiokarbon mérését. 

Célul tűztem ki, hogy a kidolgozott módszerek felhasználásával meghatározzam a 

magyarországi nukleáris létesítmények környezetének eddig nem vizsgált elemeiben a 

kibocsátásból eredő radiokarbon járulékot, többek között a talajvizek szerves 

komponenseinek és a légkörbe kibocsátott radiokarbon növényekbe történő beépülésének 

vizsgálatával. 
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Vizsgálati módszerek 

A méréseket a Zürichi Szövetségi Műszaki Egyetem (ETHZ) által fejlesztett 

radiokarbon mérésére optimalizált gyorsítós tömegspektrométerrel (Mini Carbon Dating 

System, MICADAS AMS) végeztük. A MICADAS elsősorban szilárd grafit céltárgy 

mérésére lett kifejlesztve. A mintafeltáráskor keletkező szén-dioxidból ezért grafitot 

állítunk elő, titán-hidrides grafitizálással. A titán-hidrides grafitizálás mellett az ETHZ által 

fejlesztett automatikus grafitizáló rendszert is alkalmaztuk grafit céltárgy előállítására. A 

mikrogramm nagyságrendű minták mérését gázion forrás segítségével végeztük 

közvetlenül a tisztított CO2-ból. Az AMS méréstechnika mellett a hagyományos 

proporcionális gázszámlálási technikát (GPC) is alkalmaztuk elsősorban a két módszer 

összemérése érdekében. 

Tudományos eredmények 

1. Mintafeltárási módszerek fejlesztése AMS méréshez 

Milligramm mennyiségű szilárd és víz minták szén tartalmának kinyerésére alkalmas 

online mintafeltáró és gázkezelő rendszer adaptálását és továbbfejlesztését végeztem el. 

Szerves szilárd minták esetében 90 % fölötti hozamot értem el 0,3 pMC háttér mellett. 

Vízminták feltárására kisméretű reakciócellát terveztem, amellyel a korábbiakhoz képest 

egyszerűbb feltárás és alacsonyabb háttér (0,25 pMC) érhető el. Keresztszennyeződés a 0-

10000 pMC közötti aktivitás tartományban nem jelentkezik a fenti kifejlesztett módszerek 

esetén.  

Mintapreparálási módszert dolgoztam ki vízminták összes oldott széntartalmának és 

nem illékony oldott szerves széntartalmának elkülönített méréséhez AMS technikával. A 

kitermelés összes szén mérés esetén reprodukálhatóan 74-79 % volt, az elérhető háttér < 2 

pMC, míg a nem illékony oldott szerves szén esetében 80-90 %-os hozam és 5-8 pMC-s 

háttér volt elérhető, az előbbinél 20 ml, az utóbbinál 800 ml vízmintából. 

A korábban használatosnál alacsonyabb hőmérsékletű (550 °C) zárt csöves égetési 

módszert dolgoztam ki mangán-oxid felhasználásával szerves minták égetésére. A 

módszerrel szennyezés mentes mintafeltárás lehetséges még a szokványos mintamennyiség 

töredékének (0,1 mg) feldolgozása esetében is. Ez a korlátozott mennyiségben 

rendelkezésre álló minták hatékony feltárását is lehetővé teszi (pollen, bakteriológiai, orvos 

biológiai minták…). Mindamellett a mintafeltárás időigénye a korábban használt online 

égetéshez képest hatodára csökkent. 

2. Kapcsolt előkészítési technika fejlesztése vízminták 
14

C tartalmának közvetlen 

AMS mérésére 

Vízminták közvetlen AMS mérésére alkalmas kapcsolt méréstechnikát dolgoztunk ki, 

mellyel 1 ml-nél kevesebb (10- 100 µg széntartalmú) vízminták szervetlen eredetű 

radiokarbon mérése vált lehetővé. A MICADAS gázionforrásának gázkezelő rendszerét 

alkalmassá tettük vízminták közvetlen fogadására, ezzel kiküszöböltük a grafitizálással 
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bevitt szennyezést, ami nagyságrendileg csökkentette a szükséges mintamennyiséget. A 

módszerrel 80 - 85 %-os hatásfok érhető el, a mérési 
14

C háttér 0,2 - 0,3 pMC. 

3. A Paksi Atomerőmű hatása a környezetében nőtt fa 
14

C koncentrációjának 

alakulására 

A Paksi Atomerőmű környezetében (400 m távolságban) nőtt fa évgyűrűinek fajlagos 

radiokarbon koncentrációja kis mértékben, de szisztematikusan nagyobb a háttérként 

választott dunaföldvári fa (20 km távolságban) radiokarbon koncentrációjánál. A többlet a 

10 vizsgált évre átlagosan 5,5±1,4 ‰ volt. A dunaföldvári fa radiokarbon eredményei a 

tőle 800 km-re lévő svájci Jungfraujoch hegycsúcs légköri adataival hibahatáron belül 

egyeznek, ezért megállapítható, hogy a dunaföldvári háttér terület nem terhelt jobban sem 

helyi fosszilis, sem nukleáris környezetszennyezés által, mint a svájci Alpok levegője. 

4. A Püspökszilágyi RHFT* hatása a környezetében nőtt fa 
14

C koncentrációjának 

alakulására 

A Püspökszilágyi RHFT radioaktív hulladék tároló celláinak közvetlen környezetében 

nőtt fák évgyűrűinek fajlagos radiokarbon koncentrációját jelentősen befolyásolja a 

telephelyről kibocsátott légnemű radiokarbon. A többlet a cellák szomszédságában 

összemérhető a légköri nukleáris fegyverkísérletek idején, a hatvanas években a Földi 

atmoszférát jellemző radiokarbon szinttel. A háttér feletti átlagos többlet radiokarbon 

koncentráció az RHFT területén nőtt fában a vizsgált 18 évére igen nagy 

változékonysággal 517±321 ‰ volt. A faévgyűrűk és a telephely légköri radiokarbon 

adatit összehasonlítva megállapítható, hogy lokálisan jelentős radiokarbon koncentráció 

különbségek jellemzik a területet levegőjét, melyet feltehetőleg a váltakozó széljáráson és 

a domborzati viszonyokon túl a kibocsátási pontok inhomogén térbeli elhelyezkedése 

okoz. 

*:Radioaktív Hulladék Feldolgozó és Tároló 

5. Szervetlen és szerves formájú radiokarbon vizsgálata nukleáris létesítmények 

talajvizeiben 

A talajvíz szervetlen eredetű radiokarbon tartalmának mintavételére alkalmas ioncsere 

elvén működő automata integrált mintavevő fejlesztését végeztem el. A nukleáris technikai 

alkalmazásra szánt Varion AT-OH
 
anion cserés mintavételek radiokarbon eredményeinek 

közlésekor a gyantamennyiséget figyelembe vevő korrekciót vezettem be, mivel méréseim 

szerint a gyanta már használat előtt 2,3 mg/cm
3
 szennyező szenet tartalmaz, melynek 

fajlagos 
14

C koncentrációja 72,4 pMC, míg δ
13

C stabil izotóp aránya -17 ‰ (vs. PDB). 

A Paksi Atomerőmű talajvizeinek szervetlen és szerves kötésben jelen lévő radiokarbon 

tartalma elkülönített mérésével megállapítottuk, hogy az erőmű talajvizeibe kijutó 

radiokarbon szennyeződés döntő módon szervetlen formában kerül kibocsátásra (270±190 

pM), a szerves frakciónak nincs számottevő radiokarbon járuléka, az a természetes 

szinthez közeli aktivitással rendelkezik (110±20 pM). 
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Megállapítottuk, hogy a Püspökszilágyi RHFT talajvizeiben mesterséges eredetű szeres 

kötésben jelen lévő radiokarbon található. A Psz-54-es figyelőkút vizében a nem illékony 

szerves eredetű fajlagos radiokarbon koncentrációja a természetes szintet 800-szorosan 

haladta meg. A szerves frakció anyagmennyisége azonban igen kicsi, ezért a talajvizek az 

összes a radiokarbontól származó aktivitáskoncentrációja ez esetben sem haladja meg a 0,2 

Bq/dm
3
 értéket. 

Megállapítottam, hogy a nukleáris létesítmények környezeti monitoringja során indokolt 

lenne a talajvíz teljes oldott széntartalmának radiokarbon koncentrációját mérni, mert a 

szervetlen frakció mellett a víz szerves anyag tartalma is jelentős radiokarbon aktivitást 

hordozhat. 

Az eredmények hasznosíthatósága 

A dolgozatban részletezett kutatásaimmal hozzájárultam az AMS-
14

C minta 

feldolgozási módszerek magyarországi meghonosításához és továbbfejlesztéséhez. A 

fejlesztések során létrejött a HEKAL AMS 
14

C laboratóriuma, mely 2011 óta több mint 

10000 sikeres AMS mérést végzett, ahol a mintapreparálások jelentős része a 

kutatómunkám során kifejlesztett eszközökön és módszereken alapult. A méréstechnika 

hazánkban egyedülállóan csak a mi laboratóriumunkban érhető el. A kidolgozott 

módszereket széles körben alkalmazzuk a nukleáris környezetvédelmen túl az archeológiai 

kormeghatározástól kezdve a múltbeli klíma és biológiai kutatásokhoz is. Számos, a 

laboratóriumunktól független hazai és nemzetközi kutatási témához jelentősen 

hozzájárulnak az általunk kidolgozott módszerekkel feldolgozott minták mérési 

eredményei. 

  



5 

 

Introduction 

Among the radionuclides potentially emitted into the environment by nuclear power 

plants and nuclear waste disposal facilities, usually radiocarbon is the most significant 

regarding the collective effective dose contribution. Therefore, the determination of 

radiocarbon from various environmental media is of high importance during the 

environmental monitoring of nuclear facilities. 

The Hertelendi Laboratory of Environmental Studies of the Institute for Nuclear 

Research, Hungarian Academy of Sciences has been dealing with the investigation of 

radiocarbon regarding archaeology, environmental research and nuclear environmental 

protection since the 1970’s. Nowadays, this laboratory is considered as an internationally 

recognised research centre, not least owing to its activities in the field of the development 

of sampling and measurement methods. 

In 2011, a compact accelerator mass spectrometer (MICADAS-AMS) was installed in 

the Institute for Nuclear Research within the framework of a cooperation between 

Isotoptech Co. Ltd. and the Swiss Federal Institute of Technology (Zürich). 

Compared to the previous techniques, AMS requires orders of magnitude lower amount 

of samples to perform a radiocarbon measurement of appropriate accuracy. However, the 

availability of modern measuring technology is an insufficient condition by itself to have 

appropriate measurements, because the contamination introduced during sample 

preparation may be a large source of risk due to the tiny sample amount, therefore, the 

development of sample preparation methods became necessary in our laboratory. 

Objectives 

As a PhD student, the primary objective of my research was to adapt and develop 

sample treatment methods making possible the preparation of various sample types for 

AMS radiocarbon measurements. 

Furthermore, I set myself the objective to determine the radiocarbon contribution of the 

Hungarian nuclear facilities, as reflected by the surrounding environmental elements not 

investigated so far, among others by the investigation of the organic components of 

groundwater and the incorporation of the emitted atmospheric radiocarbon into plants. 
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Investigation methods 

The measurements were performed by the accelerator mass spectrometer developed by 

the Swiss Federal Institute of Technology in Zurich (ETHZ) and optimised for radiocarbon 

measurements (Mini Carbon Dating System, MICADAS AMS). The MICADAS was 

mainly developed for the measurement of solid graphite target, therefore, the carbon 

dioxide generated during the sample digestion was converted into graphite by 

graphitisation with titanium hydride. Besides this method, the automatic graphitisation 

system developed by the ETHZ was also applied to produce graphite targets. The 

measurement of microgram-scale samples were measured by gas ion source, directly from 

the purified carbon-dioxide. Besides the AMS measurement technique, the conventional 

gas proportional counter (GPC) technique was also applied, mostly for the intercomparison 

of the two methods. 

Scientific results 

1. Development of sample digestion methods for AMS measurement 

I performed the adaptation and the improvement of the online sample preparation and 

gas treatment system applicable for the separation of the carbon content of solid organic 

and water samples with an amount of milligrams. 

In case of organic samples, a yield above 90% was achieved at a background of 0.3 

pMC. For the digestion of water samples, a small reaction cell was designed offering 

simpler digestion and lower background (0.25 pMC) compared to the earlier methods. In 

case of the novel methods above, no cross-contamination was found within the activity 

range of 0 – 10000 pMC. 

I elaborated a sample preparation method for the separate AMS measurement of the 

total carbon content and the non-volatile dissolved organic carbon content of water 

samples. The yield for total carbon measurement was reproducibly 74 – 79% and the 

achievable background was < 2 pMC For the non-volatile dissolved organic carbon 

fraction, a yield of 80 – 90% and a background of 5 – 8 pMC was achieved. The typical 

required sample sizes are 20 ml for total carbon analyses and 800 ml water sample for the, 

dissolved organic fraction. 

For the combustion of organic samples, I elaborated a sealed tube combustion method 

with the use of manganese oxide working at a lower temperature (550°C) than the earlier 

methods for combustion of organic samples. With the help of this new method, a quasi 

contamination-free sample digestion is possible even for the one-tenth fraction of the usual 

sample amount (0.1 mg), making possible the efficient digestion of samples which are 

often available only in a very limited quantity (pollen, bacteriological samples, biomedical 

samples etc.), as well. Additionally, the time demand of the sample digestion was reduced 

by a factor of sixth compared to the previously used online combustion technique.  
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2. Development of a coupled preparation technique for the direct 
14

C content AMS 

measurement of water samples 

A coupled measuring technique applicable for water samples was elaborated by us, 

making possible the direct on-line AMS 
14

C measurement of the inorganic radiocarbon 

content of water samples below 1 ml (carbon content: 10 – 100 µg). The gas treatment 

system of the gas ion source of the MICADAS was made capable to directly accept water 

samples, eliminating the contamination introduced by graphitisation. This development led 

to the decrease of the necessary sample amount by an order of magnitude. By this method, 

an efficiency of 80 – 85 % yield and a 
14

C background of 0.2 – 0.3 pMC can be achieved. 

3. The effect of the Paks Nuclear Power Plant on the 
14

C concentration of a nearby 

tree  

The specific radiocarbon concentration of the annual rings of a tree in the vicinity (400 

m) of the Paks Nuclear Power Plant was slightly, but systematically higher than that of a 

background (20 km away) tree at Dunaföldvár. The mean excess radiocarbon amount was 

5,5±1,4 ‰. The radiocarbon data of the Dunaföldvár tree showed identical values within 

error margin to the atmospheric 
14

C values on the top of the Jungfraujoch peak, 

(Switzerland, 800 km away from Dunaföldvár), therefore, it can be stated that the selected 

background area in Dunaföldvár is not more affected by any local fossil and nuclear 

pollution than the air in the Swiss Alps. 

4. The effect of the Püspökszilágy radioactive waste treatment and disposal facility 

on the 
14

C concentration of a nearby tree 

The specific radiocarbon concentration of the annual rings of the investigated tree at the 

radioactive waste vaults of the disposal facility is significantly influenced by the emitted 

gaseous radiocarbon. The 
14

C excess next to the vaults are comparable with the Northern 

Hemisphere mean atmospheric radiocarbon level in the 1960’s, the time of the worldwide 

“bomb-peak” caused by the atmospheric nuclear weapon tests. The mean excess 

radiocarbon concentration of the studied tree in the site was 517±321 ‰ with a very high 

variability during the investigated 18 years period. Comparing the local atmospheric 

radiocarbon data and the tree rings of the site it can be stated that the atmosphere of the site 

can be characterised by significant local differences in the radiocarbon content, presumably 

due to the varying wind, the relief and the inhomogeneous distribution of the sources of 

local emissions. 

5. Investigation of inorganic and organic forms of radiocarbon in the groundwaters 

of nuclear facilities 

I performed the development of an automated integrating sampler for the sampling of 

inorganic radiocarbon content of groundwater by ion exchange. Upon the publication of 

the radiocarbon results of the samples taken by the Varion AT-OH anion exchange resins 

originally used for nuclear technical applications, I introduced a correction upon the 

publication of the radiocarbon results considering the quantity of applied Varion AT-OH 
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anion exchange resin, since I found that the resin contains 2.3 mg/cm
3
 contaminating 

carbon with a specific 
14

C concentration of 72.4 pMC and a δ
13

C value of -17 ‰ (VPDB) 

even before the first use. 

By the separate measurement of the inorganic and organically bound radiocarbon 

content of the groundwater in the monitoring wells of the Paks Nuclear Power Plant that 

the radiocarbon contamination getting into the groundwater of the power plant is emitted 

mostly in inorganic form (270±190 pM) and the organic fraction does not have significant 

radiocarbon contribution as it has an activity close to the natural background (110±20 pM) 

level. 

It was stated that there is organically bound radiocarbon of artificial origin in the 

groundwater of the Püspökszilágy Radioactive Waste Treatment and Disposal Facility. In 

the groundwater of the monitoring well Psz-54, the non-volatile organically bound specific 

radiocarbon concentration was 800 times higher than the natural level. However, the 

amount of the organic fraction is very small, therefore, the absolute 
14

C activity 

concentration of the groundwater due to the total radiocarbon did not exceed 0.2 Bq/dm
3
. 

According the observations above, I suppose that it would be justified to measure the 

radiocarbon concentration of the total dissolved carbon content of the groundwater in the 

framework of the regular environmental monitoring of nuclear facilities, since besides the 

inorganic fraction, the dissolved organic material content of the water may have a 

significant radiocarbon activity as well. 

Exploitability of the results 

With the results of my PhD thesis, I contributed to the establishment of the novel AMS 
14

C 

sample preparation methods in Hungary and to their further development. During the 

developments, the AMS 
14

C laboratory of the Hertelendi Laboratory of Environmental 

Studies was successfully established and has performed already more than 10000 

successful AMS measurements since 2011. A significant part of the sample preparation for 

these measurements has been based on the devices and methods developed by my research 

work. In Hungary, this measurement technique is available only in our laboratory. Besides 

nuclear environmental protection, the elaborated methods are widely used for 

archaeological dating, biological studies and for the research of the past climate as well. 

These results significantly contributed to many Hungarian and international independent 

research topics and studies. The Hungarian nuclear environmental protection and 

monitoring already routinely applies the groundwater sampler after my comprehensive 

testing. 
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